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Résumé : La fission nucléaire est connue et étu-
diée depuis plus de 80 ans, néanmoins elle reste
un domaine de recherche trés actif. La connais-
sance du processus de fission peut étre amélio-
rée par 'étude des cascades de rayons gamma
prompts émis par les fragments de fission. Je
présente dans cette thése des résultats obtenus
par 'analyse de données de la campagne de me-
sure 183 sur le spectrométre gamma FIPPS avec
une cible active d’U-235.

L’instrument FIPPS (FIssion Product
Prompt gamma-rays Spectrometer) est installé
a 'extrémité d’un guide de neutrons thermiques
du réacteur de recherche de I'Institut Laue-
Langevin (Grenoble). Le faisceau de neutrons
interagit avec une cible constituée d’une solu-
tion d’U-235 diluée dans un liquide scintillant.
La cible active permet de discriminer les évé-
nements de fission des désintégrations béta de
fragments ou des réactions (n,7y) sur le support
de la cible. Elle nous permet également de déter-
miner avec précision le nombre total de fissions
qui se sont produites pendant l’expérience. Le
spectrométre consiste en un ensemble de seize
détecteurs HPGe qui ont été placés autour de

la cible pour détecter les cascades de rayons
gamma prompts et retardés émis par les frag-
ments de fission.

Une partie importante de ma thése a été
d’évaluer la possibilité de mesurer avec préci-
sion les rendements isotopiques indépendants de
fission thermique de 1’U-235 par spectrométrie
gamma & partir des rayons gamma prompts. J’ai
effectué ce travail dans le cas des rendements
des noyaux pairs-pairs bien produits mais aussi
dans le cas spécifique du noyau doublement ma-
gique de Sn-132, pour lequel une anomalie dans
le rendement avait été observée pour la réac-
tion de fission rapide de I’U-238. Les anomalies
détectées dans les rendements mesurés dans ce
travail sont interprétées a I'aide du code FIFRE-
LIN simulant la désexcitation des fragments de
fission.

Jai également étudié les cascades de désex-
citation dans un petit nombre de fragments de
fission. Elles sont comparées a celles prédites par
le code FIFRELIN avec 'objectif d’améliorer les
modeéles physiques utilisés dans ce code et no-
tamment la distribution des moments angulaires
des fragments au point de scission.




Title : The nuclear fission process in the light of prompt gamma-rays :

measurement of thermal

fission yields of U-235 on the FIPPS spectrometer

Keywords :

Abstract : Nuclear fission has been known and
studied for over 80 years, yet it remains a very
active field of research. Knowledge of the fission
process can be improved by studying the cas-
cades of prompt gamma rays emitted by fission
fragments. In this thesis, I present results ob-
tained by analyzing data from the 183 measure-
ment campaign on the FIPPS gamma spectro-
meter with an active U-235 target.

The FIPPS (FIssion Product Prompt
gamma-rays Spectrometer) instrument is instal-
led at the end of a thermal neutron guide in the
research reactor at the Institut Laue-Langevin
(Grenoble). The neutron beam interacts with a
target consisting of a solution of U-235 diluted in
a scintillating liquid. The active target enables
us to discriminate fission events from fragment
beta decays or (n,y) reactions on the target sup-
port. It also allows us to accurately determine
the total number of fissions that occurred du-
ring the experiment. The spectrometer consists
of a set of sixteen HPGe detectors that were pla-
ced around the target to detect the cascades of

Nuclear fission, gamma Spectroscopy, data analysis

prompt and delayed gamma rays emitted by the
fission fragments.

An important part of my thesis was to eva-
luate the possibility of accurately measuring the
independent isotopic yields of U-235 thermal
fission by gamma spectrometry from prompt
gamma rays. I carried out this work in the case
of the yields of well-produced even-even nuclei,
but also in the specific case of the doubly ma-
gic nucleus of Sn-132, for which an anomaly in
the yield had been observed for the fast fission
reaction of U-238. The anomalies detected in
the yields measured in this work are interpre-
ted using the FIFRELIN code simulating the
de-excitation of fission fragments.

I have also studied the de-excitation cas-
cades in a small number of fission fragments.
These are compared with those predicted by the
FIFRELIN code, with the aim of improving the
physical models used in this code, and in parti-
cular the distribution of fragment angular mo-
mentum at the splitting point.
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Introduction

Bien que connue et étudiée depuis plus de 80 ans, la fission nucléaire reste un domaine de recherche
trés actif. L’exploitation d’un parc de réacteurs nucléaires comme celui de la France et le choix d’une
dissuasion par ’arme nucléaire s’accompagne nécessairement d’une volonté de connaissance poussée
du processus de fission et des grandeurs associées. Divers modéles existent pour décrire le phénoméne
de fission nucléaire. On peut citer les approches microscopiques, comme le modéle de Bruyéres-le-
Chatel, les approches mixtes combinant des aspects macroscopiques et microscopiques ou encore les
approches semi-empiriques, comme dans les codes GEF et FIFRELIN. Tous ces modéles reposent
sur des hypothéses, des interrogations encore non élucidées, telles que 'impact de la déformation des
fragments sur le processus de fission ou la distribution de I’énergie d’excitation entre les fragments
de fission. Les modéles phénoménologiques requiérent en outre la connaissance d’un certain nombre
de données nucléaires, a fournir en entrée des simulations. Or, d’un point de vu expérimental, il est
souvent difficile de mesurer avec précision et en méme temps, I’ensemble des observables de fission.

Dans le cadre de cette thése, j’ai essayé de contribuer & une meilleure connaissance du processus
de fission, en étudiant les cascades de rayons gamma émis par les fragments de fission et en montrant
qu’elles pouvaient nous permettre d’estimer des données nucléaires importantes, les rendements de
fission isotopiques indépendants. La mesure des rendements de fission et, plus encore, la réduction de
leur incertitude, présentent un intérét a la fois pour la physique fondamentale et pour la physique des
réacteurs. Pour ce faire, le développement et le test de nouvelles méthodes d’analyse sont tout & fait
pertinents.

Le premier chapitre posera le contexte de la thése au sein de ’étude du processus de fission, avec
des rappels théoriques puis la notion de rendement de fission, la présentation du code de simulation
FIFRELIN et enfin les objectifs de la these. Dans le second chapitre, le dispositif expérimental sera
présenté avec le spectrométre FIPPS, ses composants, ainsi que la campagne de mesure associée aux
données que j’ai analysées par la suite. Le chapitre trois, détaillera la phase essentielle de pré-traitement
des données brutes avant I’analyse proprement dite, notamment 1’étalonnage en énergie et l’alignement
en temps des détecteurs. Dans le quatriéme, le spectrométre FIPPS et la cible active d’?3°U seront
caractérisés pour en sortir deux grandeurs cruciales pour l'analyse, & savoir, D'efficacité absolue du
systéme de détection et le nombre total de fission. Enfin, le cinquiéme chapitre présentera la méthode
d’analyse par spectrométrie gamma que nous avons déployé pour mesurer les rendements isotopiques
pour la fission thermique de 1'**U. Elle est appliquée a la mesure d’un certain nombre de noyaux bien
produits par la fission mais également au cas particulier du 325n ot une anomalie avait été observée
en fission rapide.






Chapitre 1

Contexte et objectif de 1’étude : la fission
nucléaire et la désexcitation des fragments
de fission

Dans ce premier chapitre, je rappellerai tout d’abord les bases de fission nucléaire en détaillant les
modéles les plus importants ou les plus utilisés. Ensuite, j’expliquerai la notion de rendements de fission
et je passerai en revue les méthodes permettant de les mesurer. Je présenterai ensuite succinctement
le code de désexcitation des fragments de fission FIFRELIN. Je terminerai ce chapitre en expliquant
les objectif de mon travail de thése.

1.1 La fission nucléaire

1.1.1 Histoire d’une découverte

La découverte de la fission nucléaire trouve son origine dans les progrés scientifiques réalisés & partir
du début du XXe siécle. Les scientifiques comme Ernest Rutherford ou Niels Bohr commengaient a
percer les mystéres de la structure de I’atome. Au milieu des années 1930, les physiciens allemands
Otto Hahn et Fritz Strassmann menaient des expériences sur la transmutation des éléments radioactifs
en bombardant différents noyaux atomiques avec des neutrons. En décembre 1938, ils réalisérent une
expérience avec de I'uranium qui produisit des résultats inédits : ils avaient obtenu des éléments (les
futurs produits de fission) plus légers que 'uranium initial [I|. A ce moment, cette découverte ne
pouvait étre expliquée par les théories existantes. C’est Lise Meitner et son neveu Otto Frisch qui ont
été les premiers a interpréter 'expérience de Hahn et Strassmann [2]. En utilisant les nouvelles idées
de physique nucléaire et les connaissances en mécanique quantique, ils élaborérent une explication
cohérente : 'uranium avait subi une fission, un processus au cours duquel le noyau d’uranium se
scindait en deux noyaux plus petits, libérant une quantité importante d’énergie. Cette découverte eut
un impact profond sur la physique et 'ingénierie. Elle posa les bases de la compréhension de la fission
nucléaire en tant que phénoméne fondamental et ouvrit la voie a des applications significatives. Dés les
années 1940, la fission nucléaire permit la création de la premiére bombe atomique. Ensuite, elle a été



appliquée a des fins civiles pour la production d’énergie dans les réacteurs nucléaires. Ainsi, la fission
nucléaire, a eu un impact énorme sur la science et la société et est toujours étudiée de nos jours. En
1944, Hahn a recu le prix Nobel de chimie pour la découverte de la fission nucléaire.

1.1.2 Le processus de fission

Le fission nucléaire est un phénomeéne complexe, un réarrangement collectif d’un systéme micro-
scopique qui implique des effets de particules individuelles et des effets collectifs. La fission nucléaire
peut étre spontanée (comme dans le cas du 2°2Cf) ou induite par une interaction avec une particule
incidente : proton, neutron thermique ou rapide, ou encore photon virtuel dans le cas d’une excitation
coulombienne. Les premiéres étapes de la fission induite par un neutron sont illustrées sur la figure 1.1.
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FIGURE 1.1 — Energie potentielle du noyau composé en fonction de la déformation.

Suite & la capture d’un neutron par un noyau fissile, le noyau composé 4t1X* se retrouve dans
un état d’énergie excité et dans un équilibre instable dominés par deux interactions : l'interaction
coulombienne répulsive des protons et l'interaction nucléaire attractive qui maintient les nucléons
ensemble. La compétition entre les interactions en jeu se manifeste par un potentiel variant avec la
déformation du noyau. Elle est illustrée a la figure 1.1 ot By est la barriére de fission. L’évolution du
noyau composé va dépendre de son énergie d’excitation, égale a la somme de I’énergie de liaison (.S,,)
et de I'énergie cinétique (E,) du neutron selon la relation S, + AiHEn avec S, proche de 5-6 MeV
pour les actinides majeurs. Avec une énergie d’excitation proche ou plus importante que la hauteur de
la barriére de fission, le noyau finira par atteindre une déformation (un point selle) qui 'aménera a la
scission. Lorsque le point selle est atteint la fission devient irréversible et méne & la scission entre deux
noyaux distincts dans un laps de temps de 107! s [3]. Dans le cadre simplifié du modéle de la goutte
liquide, d’aprés les barriéres de fissions calculées par [1], la fission induite par neutron thermique n’est
possible que pour les noyaux de A > 230.



Apreés la scission, les fragments s’éloignent de plus en plus par répulsion coulombienne. Les deux
noyaux créés, que l'on appelle les fragments primaires, commencent & se désexciter. Le processus
est illustré par la figure 1.2. Les fragments primaires sont riches en neutrons et dans un état excité
qui peut atteindre plusieurs dizaines de MeV. Ils vont donc émettre en premier lieu des neutrons
prompts en environ 1077 s (par évaporation) jusqu'a ce que leur énergie d’excitation soit inférieure
a Sy (entre 4 et 8 MeV). Le seuil exacte dépend du spin et de la parité; plus le spin de départ est

0~ s aprés le début du processus, les fragments se

éleve plus la seuil sera élevée [5]. Par la suite, 1
désexciteront par émission de gamma prompts jusqu’a atteindre leur état fondamental. Aprés cette
phase de désexcitation prompte, les fragments vont décroitre par désintégration S~ pour former les
produits de fission et cela jusqu’a atteindre la stabilité. Lors de la décroissance 87, des neutrons dits
retardés peuvent éventuellement étre émis, de I'ordre de 1072 par fission. Ils sont trés important pour

le pilotage de la réaction en chaine dans les réacteurs nucléaires.
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FIGURE 1.2 — Schéma récapitulatif des différentes étapes du processus de fission et de désexcitation
des fragments [0].

1.1.3 La modélisation de la fission nucléaire

Nous présentons dans cette section quelques-uns des modéles principaux proposés pour décrire le
processus de fission, & savoir le modéle historique de la goutte liquide avec ses limites, les modéles mixtes
macro-micro et un modéle semi-empirique important car trés utilisé, le code GEF. D’autres modéles
décrivant le processus de fission de maniére entiérement microscopique et dépendant du temps ont été
également développés, comme le modéle développé & Bruyéres-le-Chétel toujours dans les années 80

17].



Chacun de ces modéles tente d’expliquer différents aspects de la fission nucléaire, en fonction des
échelles d’énergie et des détails de la structure nucléaire que I'on souhaite explorer. Certains modéles
se concentrent sur des aspects macroscopiques, tandis que d’autres tiennent compte des propriétés
microscopiques et quantiques des noyaux. Ces modéles, méme améliorés, ne permettent actuellement
pas encore de reproduire I’ensemble des résultats expérimentaux avec précisions ni ne permettent de
prendre en compte tous les aspects du processus de fission nucléaire.

Le modéle de la goutte liquide

Le premier modeéle développé proposé par Niels Bohr et John Wheeler dans les années 30 [3]est
un modéle simple ol le noyau est considéré comme une goutte liquide homogéne et chargée uniformé-
ment. Ce modéle décrit la déformation du noyau comme une compétition entre des forces de surfaces
attractives et des forces colombiennes répulsives. C’est un modéle adiabatique et qui n’intégre que
peu d’ingrédients de la structure nucléaire. Son résultat principal est de donner une expression semi-
empirique de ’énergie de liaison du noyau, la formule de Bethe-Weizécker |9] :

Z? (N - 27)?

oA 40 (1.1)

E(A,Z) = aA—bA? —

Dans 'expression 1.1,

— aA est un terme de volume proportionnel au nombre de nucléons et représente 1’énergie de liaison
due aux interactions nucléaires attractives & courte portée.

— bA?/3 est un terme de surface.

- cAzl—% est un terme coulombien représentant la répulsion entre les protons chargés positivement

dans le noyau.

d% est un terme considérant ’asymétrie proton-neutron. Il s’agit d’une perte d’énergie due

au surplus de 'un par rapport a ’autre.

— ¢ un parameétre dépendant de la parité du noyau avec § = %
12

~ i MeV pour les noyaux impairs-impairs et nul pour les autres.

MeV pour les noyaux pairs-pairs,

Dans ce modéle, la matiére nucléaire est supposée incompressible. Seuls les termes de surface
et coulombien sont impacté par une déformation du noyau. Pour de petites oscillations, 1’énergie
potentielle du noyau en fonction de la déformation 8 peut étre donné par :

E(B) = E(B=0)+ Es(f) + Ec(B) (1.2)

Dans l'expression 1.2, Es(5) et E.(5) sont respectivement les termes de surface et coulombien
dépendant de la déformation. On peut montrer avec cette expression que ’énergie potentielle du noyau
augmente jusqu’a atteindre une déformation critique au point-selle puis diminue jusqu’a la scission
irréversible du noyau fissionnant en deux noyaux plus petits. Cette variation de ’énergie potentielle est
illustrée sur la figure 1.1 ou elle laisse apparaitre I’existence de la barriére de fission By. Le modele fait
apparaitre un paramétre de fissilité y dépendant de ’énergie coulombienne et de I’énergie de surface :

E.

_ 1.3
X = 55 (1.3)




Plus la répulsion coulombienne est grande par rapport a 'attraction de surface, plus le paramétre
de fissilité sera élevé et donc augmentera la probabilité de fissionner du noyau. Bien que ce modéle soit
relativement simple, il a connu un grand succes car les travaux de Bohr et Wheeler reproduisent bien
les barriéres de fission expérimentales.

Le modéle de la goutte liquide présente néanmoins des limitations car dans certains cas, l’expérience
est venue contredire ses prévisions. En voici deux principales :

1. Le modéle prévoit une fission symétrique car I’énergie potentielle est maximum dans ce cas. Or,
pour les actinides la fission est quasi systématiquement asymétrique.

2. Une autre incompatibilité est 'existence des isoméres de forme. Ces isoméres sont des états exci-
tés de noyaux atomiques qui ont donc la méme composition en terme de neutrons et protons mais
ont des déformations différentes [10]. Or, le modéle de la goutte liquide ne prévoit I'existence
que de noyaux sphériques.

Le modéle de la goutte liquide présente d’importantes divergences avec I’expérience pour la région
des actinides qui peut s’expliquer par le fait qu’il ne pas compte de la structure des noyaux. C’est pour-
quoi d’autres modéles, mixtes macroscopique-microscopique ou incluant la structure et la dynamique
ont été développés par la suite.

Les modéles mixtes macroscopiques-microscopiques

L’un des premiers modéles développé pour concilier les modéles macroscopiques et microscopiques
est la méthode de Strutinsky [11]. Ce modéle se base toujours sur I’hypothése de la goutte liquide
pour calculer la barriére de fission. Cependant, il est modifié pour prendre en compte les effets de la
structure en couche des nucléons en considérant la goutte liquide comme incompressible sauf pour les
nucléons des couches supérieures. La méthode se présente telle que :

1. La premiére étape consiste a calculer les niveaux d’énergie des nucléons dans le potentiel moyen
créé par tous les autres nucléons. Ces niveaux d’énergie sont généralement obtenus a partir d’un
modéle utilisant I’hypothése de la goutte liquide.

2. La méthode de Strutinsky prend en compte les effets de couches nucléaires. Ces effets sont dus
a la quantification des niveaux d’énergie pour les protons et les neutrons a l'intérieur du noyau.
Les niveaux d’énergie sont remplis jusqu’a ce que tous les nucléons soient pris en compte, et cet
effet de quantification influence I’énergie totale du noyau fissionnant.

3. La contribution de ces effets discrets est souvent appelée correction de Strutinsky. Pour chaque
nucléon, on considére ’écart entre son énergie quantifiée et son énergie dans le potentiel moyen
continu. En sommant ces écarts sur tous les nucléons, on obtient la correction de Strutinsky.

4. Enfin, on additionne cette correction a I’énergie obtenue & partir du modéle de la goutte liquide.
Cette somme donne une estimation plus précise de I’énergie de liaison du noyau fissionnant.

La méthode de Strutinsky a été améliorée a Los Alamos, le modéle résultant est le Finite Range
Droplet Model(FRDM) [12]. La principale différence est que la surface d’énergie potentielle du noyau
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est calculée selon les cing paramétres définis dans la figurel.3 : ’élongation, exprimée en termes de
moment quadripolaire de la charge @2, le diamétre du col d, la déformation du fragment droit Eyy et
gauche Eyq et enfin 'asymétrie de masse ay.

M Q, Elongation (fission direction)

®

20 oy (M1-M2)/(M1+M2) Mass asymmetry
®

15 € Left fragment deformation

@
15 £

®
15 d Neck

= 2767 500 grid points - 156 615 unphysical points
= 2610 885 physical grid points

Right fragment deformation

FIGURE 1.3 — Paramétrisation en cing dimensions utilisée dans les calculs d’énergie potentielle avec
un modele FRDM [12].

Un exemple de calcul d’énergie potentielle avec le modéle précédent est illustré dans la figurel.4. Elle
présente la surface d’énergie potentielle du noyau composé d’236U en fonction du moment quadripolaire
et de I'asymétrie de masse. On observe un état fondamental déformé et une triple barriére de fission
séparant des vallées symétriques (au voisinage du noyau de 329n) ou asymétriques. Le noyau composé
initialement déformé atteint un premier point selle pratiquement symétrique puis un second durant
lequel 'asymétrie se met en place et finalement un troisiéme entiérement asymétrique. Ce modéle
met en évidence que plusieurs chemins de fission existent et selon celui que le noyau emprunte, sa
configuration sera différente au point de scission. C’est ce que 'on appelle les modes de fission. Les
deux principaux, tous deux asymétriques, sont le Standard-I et la Standard-II. Le mode Standard-
I favorisera la production de noyaux lourds centrés autour de la masse 132 (Z=50 et N=82) car
correspondant a une double fermeture de couche (toutes les couches nucléaires sont remplies, le noyau
est particuliérement stable). Les noyaux légers correspondant seront donc centrés autour de la masse
complémentaire de la masse 132. Le mode Standard-II suit la méme logique mais les noyaux lourds y
sont formés préférentiellement autour de la fermeture de couche déformée & N=88.

Les modéles semi-empiriques : le code de fission GEF

GEF ("GEneral description of Fission observables") est un code semi-empirique développé par
K-H Schmidt et B. Jurado [11] avec I'objectif de prédire avec précision les observables de la fission,
pour une large gamme de systémes fissionnant et jusqu’a des énergies d’excitation d’environ 100 MeV.
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FIGURE 1.4 — Surface d’énergie potentielle bidimensionnelle pour le 226U présentant certaines caracté-
ristiques de la surface d’énergie potentielle en 5D. Les croix rouges indiquent ’emplacement de certains
points de selle. [13].

GEF calcule les barriéres et les probabilités de fission puis prédit plusieurs observables de la fission :
rendements de fission, rapports isomériques, multiplicités neutron, multiplicités gamma, .... Le modéle
GEF repose sur des concepts physiques fondamentaux et un nombre assez réduit de paramétres. Un
premier ingrédient majeur de GEF est qu'il se base sur les modes de fission de Brosa [15] dont les
principaux sont (ici, par ordre d’importance dans la fission thermique des actinides majeurs) le mode
Standard-II formant préférentiellement des noyaux lourds déformés autour Z=54-55, le mode Standard-
I, centré autour de Z=>52 et formant des fragments lourds faiblement déformés et le mode symétrique SL
produisant des noyaux fortement déformés. Le deuxiéme concept majeur de GEF est de considérer un
modéle de répartition en énergie d’excitation des fragments dépendante de la température du fragment,
développée par B. Jurado [10]. L’idée est que I’énergie d’excitation est transférée juste avant la scission,
via un échange de nucléons dans le col, au fragment le plus lourd car sa densité de niveau est plus
importante, ou dit autrement, car sa température est la plus faible, dans une modélisation de la densité
de niveau du noyau en log(p(E)) = (E — E0)/T).



1.2 Les rendements de fission

Une détermination précise des rendements de fission est cruciale car ils sont importants dans
de nombreux domaines. Les rendements de fission des actinides majeurs et mineurs sont importants
pour la physique des réacteurs et pour la gestion des déchets. Ils sont déterminants pour le calcul du
taux de fission dans un réacteur ainsi que pour la chaleur de décroissance et la puissance résiduelle.
Ces applications seront détaillées par la suite. Ils sont également cruciaux pour la compréhension du
processus de fission car ils servent, in fine, & valider les différents modéles proposés.

1.2.1 Définition des rendements

La fission est un processus complexe qui produit de nombreux noyaux. La plupart de ces frag-
ments sont formés directement lors de la fission ou par la suite par désintégration 5~ de précurseurs.
La fission est en majorité binaire mais elle peut parfois émettre des particules légéres tierces en plus
des deux fragments (fission ternaire). On définit différents types de rendements des produits de fissions :

e Le rendement de fission indépendant correspond au nombre de nucléides (A,Z) produit
directement par la fission.

e Le rendement de fission cumulé est le nombre total de nucléides (A,Z) produit directement
par la fission et par désintégration [ des fragments primaires.

Ces deux types peuvent eux-mémes étre divisés en d’autres catégories : Le rendement en masse
ou isobarique Y(A) est la fraction par fission des fragments de masse A. Le rendement en charge
Y(Z) est la fraction par fission des fragments de numéro atomique Z. Le rendement isotopique est
la fraction par fission des fragments de masse A et de numéro atomique Z.

Du fait des fissions ternaires, la somme des rendements en masse est légérement supérieure a 200%.
Dans ce manuscrit, les rendements, quels qu’ils soient, seront toujours donnés en pourcentage par fis-
sion. Dans le cadre du chapitre 5 consacré aux mesures des rendements indépendants pour la fission
thermique de I'3°U, j’utiliserai, sauf mention explicite, le simple terme de rendement pour qualifier les
rendements indépendants.

Certains questions se posent également lors de la mesure des rendements de fissions. La premiére
concerne les états isoméres ou métastables. Dans certains cas, la cascade de désexcitation du frag-
ment peut I’amener & un ou plusieurs états excités présentant une demi-vie trés longue allant de la
microseconde a l'année. Une désintégration béta du noyau a partir de cet état isomérique peut étre
plus rapide que la désexcitation vers I’état fondamental. Dans ce cas de figure, on sépare le rendement
indépendant total entre les différents états, isomériques et fondamental. Le rapport isomérique est
défini comme le rapport des rendements isomérique sur fondamental. La deuxiéme question est lié au
fait que les rendements de fission se référent a un certain nombre de fissions. Il faut donc pouvoir me-
surer ce nombre de fissions, sous peine de devoir normaliser les rendements par rapport & une grandeur
relative, comme le rendement du fragment le plus produit, le mieux déterminé ou encore la somme des
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fragments mesurés.

1.2.2 Domaines d’applications

On définit deux domaines principaux d’utilisation des rendements de fission : en physique fonda-
mentale, leur importance réside dans 'intérét qu’ils présentent pour 1’étude du processus de fission,
tandis que dans les domaines appliqués, ils sont nécessaires pour calculer I’accumulation et déterminer
la présence ou non des produits de fission a différents stades du cycle du combustible nucléaire.

En physique des réacteurs, le taux de fission correspond au nombre d’événements de fission par
unité de temps qui se produisent dans le combustible nucléaire et donc de la consommation de matiére
fissile. Le taux de fission est un paramétre essentiel pour la production d’énergie dans un réacteur
nucléaire. Les produits de fission peuvent étre utilisés comme moniteurs de combustion et leurs rende-
ments de fission sont requis avec une grande précision. Les variations du taux de fission peuvent avoir
des répercussions sur la puissance du réacteur, la génération de chaleur et d’autres caractéristiques de
fonctionnement |1 7]. La chaleur de décroissance est la chaleur résiduelle aprés 'arrét du réacteur.
Elle est due aux rayonnements béta et gamma émis par les produits de fission et les actinides présents
dans le combustible nucléaire. C’est la problématique bien connue de la puissance résiduelle. La chaleur
de décroissance est obtenue par des calculs qui incluent leurs rendements de fission de tous les produits,
d’ou l'intérét de les connaitre avec la plus grande précision possible [17]. La gestion des déchets
nécessite également de connaitre la durée de vie et les rendements des produits de fission présents |17].

La mesure des rendements de fission présente un intérét en physique fondamentale, en premier lieu
pour I’étude du processus de fission. Le calcul par simulation des rendement de fission aprés évaporation
neutron nécessite de simuler & la fois le processus de fission et la désexcitation des fragments. La
comparaison des rendements de fission mesurés avec ceux calculés par les simulations permet donc
d’améliorer la précision des modéles. Un exemple de comparaison entre rendements calculés et mesurés
est disponible en référence [15]. La fission nucléaire a également un impact en astrophysique ou elle
joue un role important dans la nucléosynthése via le processus r [19]. Or, les noyaux dont il est question
sont bien trop exotiques pour pouvoir étre mesurés expérimentalement d’ott I'importance d’améliorer
et valider les modéles de fission.

1.2.3 Méthodes de mesures

Méthodes radiochimiques

La détermination des rendements de fissions par des moyens radiochimiques est historiquement
la premiére méthode a avoir été utilisée |20, 21|. Elle consiste en plusieurs étapes. Tout d’abord, le
matériau est irradié pour induire la fission nucléaire puis dissous ou traité chimiquement pour extraire
les produits de fission. Les produits de fission extraits sont ensuite séparés les uns des autres & ’aide de
méthodes chimiques telles que la chromatographie, I’extraction liquide-liquide ou I’électrophorése. Ces
techniques permettent d’isoler les différents isotopes des produits de fission. Une fois que les produits de
fission sont séparés, les désexcitations v sont mesurées. La principale difficulté est que l'irradiation et la
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séparation chimique doivent étre réalisées rapidement pour éviter de laisser trop le temps aux fragments
de fission de décroitre par désintégration 8. La mesure de noyaux non émetteurs v n’est évidemment
pas possible. Cependant, il s’agit d’'une méthode intéressante car trés précise et permettant de mesurer
aussi les rendements de fragments peu produits. Cette méthode permet d’accéder avec précision aux
rendements cumulés, cependant les rendements indépendants seront beaucoup plus difficiles & mesurer.
Les détails sur 'utilisation de méthodes radiochimiques pour la mesure des rendements de fission
peuvent étre trouvés dans l'article de H.O Denschlag et al [22].

Méthode par activation

Dans cette méthode, la cible fissile est soumise & un flux de neutrons, lorsque les neutrons sont
capturés par les noyaux de la cible, des noyaux activés sont formés. La réaction de capture peut conduire
a des noyaux dans un état excité qui reviennent a un état fondamental en émettant des particules,
généralement des rayons gamma. Des scintillateurs ou des détecteurs a semi-conducteurs, sont utilisés
pour mesurer les rayonnements émis pendant la désintégration et la quantité de rayonnements détectée
est proportionnelle & la quantité de noyaux activés formés pendant l'irradiation. En combinant la
connaissance du flux neutronique, de la section efficace de capture, de la radioactivité mesurée, et de
la durée d’irradiation, on peut calculer les rendements de fission [17].

Méthode par spectrométrie des fragments : méthodes E-v, 2-v et 2-E

Plusieurs méthodes ont été développées pour déterminer les rendements de fission indépendants
en détectant les fragments et en mesurant leur énergie et/ou leur vitesse. Dans le spectrométre Cosi
Fan Tutte [23], la vitesse d'un fragment est obtenue par une mesure précise du temps de vol entre
deux détecteur gazeux et 1’énergie est mesurée dans une chambre d’ionisation. La masse (aprés éva-
poration neutrons) est déduite a partir de 'expression E = mv? aprés correction des pertes d’énergie
dans les détecteurs du temps de vol, La méthode 2-v permet de déduire la massse avant évaporation
neutronique des deux fragments & partir de la mesure de leur vitesse. Cette méthode s’appuie sur la
conservation de la masse totale (A = mj + ma ) et de la quantité de mouvement (mjv; = mauve) et
fait I’hypthése que la vitesse des fragments ne change pas aprés ’émission de neutrons, ce qui n’est
vrai qu’en moyenne. En combinant les deux méthodes, E-v et 2-V, plusieurs spectrométres encore en
développement, FALSTAFF [24], SPIDER [25], VERDI [26] et STEFF [27] ont pour ambition de re-
mesurer les masses avant et aprés évaporation neutronique des fragments et d’en déduire le nombre de
neutrons émis par chaque fragment.

Dans la méthode dite 2-E, I'énergie des deux fragments émis est mesurée en coincidence avec
par exemple une double chambre d’ionisation avec une cathode commune ou encore des détecteurs a
bariére de surface. Elle permet de déduire la masse avant évaporation des deux fragments en utilisant
les mémes équations de départ que la méthode 2-v (car (mqv1)? = (maove)? implique m1E; = maFEs)
mais des hypothéses sur le nombre de neutrons émis sont nécessaires pour prendre en compte la perte
d’énergie cinétique des fragments lors de I’émission de neutrons (détaillées par exemple dans l'article
de [24]).

L’avantage de ces méthodes est de permettre une mesure des rendements de ’ensemble des frag-
ments. La résolution en masse dépend des résolutions en énergie et /ou en temps des détecteurs utilisés
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et est souvent proche de 5 a 6 unités de masse (FWHM). L’expérience SOFIA consitue une exception
en atteignant des résolutions (FWHM) de 0.6 unité et 0.8 unité pour respectivement les fragments
légers et lourds avec le spectrométre Aladin [29] en cinématique inverse et a des énergies relativistes.

Méthodes par spectrométrie de masse

La détermination des rendements de fission par des méthodes de spectrométrie de masse est aussi
une approche couramment utilisée. Elle consiste & tout d’abord & soumettre la cible & un flux de
neutrons pour initier la fission puis a ioniser les produits de fission afin de générer des ions. Les ions
formés sont ensuite déviés pour ne pas changer leur énergie cinétique et émis vers un spectromeétre
de masse. Le spectrométre de masse permet de séparer les ions en fonction de leur rapport masse
sur charge (A/q) en utilisant des champs électriques ou magnétiques. Cette étape permet d’identifier
et d’isoler les ions correspondant aux isotopes des produits de fission. La masse est obtenue par la
détermination de I’énergie cinétique des fragments griace & une chambre d’ionisation. Une fois que
les ions sont séparés selon leur (A/q), ils sont détectés par un détecteur approprié. La quantité de
chaque isotope de produit de fission est déterminée en mesurant 'intensité du signal détecté, qui est
proportionnelle & la concentration des isotopes présents dans 1’échantillon. Cette méthode est trés
puissante mais complexe & mettre en ccuvre car chaque mesure de rendement de masse doit étre
déterminée pour une énergie cinétique et une charge ionique données. Un historique des mesures de
rendements effectuées par spectrométrie de masse est passé en revue dans l'article [30].

Le spectromeétre de recul Lohengrin [31] est un instrument de référence et un exemple bien parti-
culier de spectrométre de masse, que je détaillerai, au vu de son importance pour ce travail de thése,
dans la section 1.2.4.

Méthode par spectrométrie des rayons gamma prompts

La détermination des rendements de fission par des méthodes de spectrométrie gamma a déja été
utilisée dans le passé [32, 33]. Elle consiste & mesurer et analyser les rayonnements gamma émis par
les produits de fission. Une cible est tout d’abord irradiée par un flux de neutrons pour enclencher la
réaction de fission. Ensuite, les produits de fission émettent des rayonnements gamma, dont les énergies
et les intensités des photons détectés sont enregistrées par un ou des détecteurs, formant ainsi un
spectre gamma. Les spectres gamma obtenus sont analysés pour identifier les raies gamma spécifiques
correspondant aux émissions des produits de fission. Chaque isotope de produit de fission a un spectre
gamma caractéristique, avec des raies gamma & des énergies spécifiques. L’identification précise des
raies gamma est cruciale pour attribuer les émissions aux isotopes spécifiques. Enfin les intensités des
raies gamma identifiées dans le spectre sont mesurées. La quantité de chaque isotope de produit de
fission est déterminée moyennant ’efficacité de détection du détecteur et les propriétés de désintégration
gamma des isotopes. La spectrométrie gamma est trés pratique car elle permet une mesure directe et
nécessite beaucoup moins de matériel fissile que les précédentes. Cependant, les spectres gamma sont
souvent difficiles & exploiter lorsque les raies gamma sont difficilement dissociables du bruit de fond (&
cause de 'intensité gamma trop faible de la transition ou de 'efficacité a I’énergie donné par exemple).
La spectrométrie gamma présente donc le désavantage de ne pas pouvoir déterminer les rendements

13



des fragments les moins produits. C’est cette méthode qui a été utilisée dans le cadre de ma thése et
qui sera détaillée dans le chapitre 5.

Méthode par piége de Penning

L’utilisation de la technique ISOL (Isotope Separation On-Line) conjuguée a un piége de Penning
offre une alternative pour évaluer les rendements de fission. Cette méthode permet de mesurer des
rendements de fission isotopiques indépendants pour des systémes fissionant tel que "*U, 232Th et
28] caractérisés par des niveaux d’excitation variés. C’est la méthode qui est utilisée sur I’installation
IGISOL avec le piége de Penning JYFLTRAP [34]. Dans le cas de I'installation IGISOL, un cyclotron
génére un flux de protons dirigé vers la chambre de fission, ou il est exploité pour ’étude des réactions
(p,f) et (n,f). Dans le premier scénario, un faisceau de 25 MeV interagit directement avec des cibles
composées par exemple de 232Th ou "*U, déclenchant ainsi des réactions (p,f). Pour le cas (n,f), un
faisceau de 30 MeV est employé pour engendrer des neutrons dans une cible dense de béryllium via
la réaction Be(p,n). La cible de Be est positionnée a I'intérieur de la chambre de fission. Les neutrons
résultants déclenchent alors des réactions (n,f) dans la cible d’uranium naturel, placée en aval de la
cible de production de neutrons. L’hélium est utilisé comme gaz tampon afin de décélérer les produits
de fission, les orientant ensuite vers un guide d’ions a radiofréquence (RF) ou ils sont progressivement
accélérés a 30 kV en direction d’un séparateur de masse magnétique. Un aimant dipolaire est ensuite
placé pour trier les ions selon les isobares. Aprés 'aimant, les ions sont déviés vers un refroidisseur
et un émetteur de radiofréquences (RFQ). Aprés une décélération et un refroidissement, de bréves
rafales d’ions, sont enfin émises en direction d’une paire de piéges de Penning successifs. Au sein de
ces piéges, les ions sont emprisonnés dans un champ magnétique, et leur trajectoire est manipulée
par Uapplication d’'un champ RF permettant de sélectionner différents rapports q/m. Les ions choisis
franchissent ensuite une ouverture avant d’étre extraits vers une plaque multicanaux (MCP) [35, 36].
La particularité de cette approche réside dans le fait qu’elle se base sur le comptage direct des ions,
éliminant ainsi toute dépendance a 1’égard des schémas de désintégration .

1.2.4 Mesures existantes sur Lohengrin et sur EXILL des rendements
isotopiques indépendants pour la fission thermique de 1’>**U

Les résultats obtenus dans le cadre de cette thése ont été comparés aux évaluations des bases de
données JEFF et ENDF (que je présente dans la section 1.2.5). Ils ont aussi été comparés aux résultats
obtenus avec un instrument de référence pour les rendements de fission en thermique, le spectrométre
Lohengrin de L’ILL. Je vais décrire son fonctionnement et présenter certains de ses résultats. D’autre
part, notre méthode est proche, sans étre identique par a celle utilisée par A. Dey et ses collaborateurs
[37] pour extraire les rendements isotopiques de la fission thermique de 1'’2*U avec les données prises
sur le spectrométre EXILL. Il nous a donc paru important de montrer et de commenter leur résultats.

Lohengrin

Lohengrin est I'un des 40 instruments installés auprés du réacteur & haut flux de I'Institut Laue-
Langevin de Grenoble. C’est un spectrométre de recul avec une vue directe sur une cible fissile placée
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A environ 50 cm du coeur du réacteur, dans un flux de neutrons de l'ordre de 5,3 x 10 ns~'em™2.

Le spectrométre est représenté schématiquement & la figure 1.5.

Experimental position 1
(straight unfocused beam)

\ o~ Experimental position 2 -
-“‘ (refocused beam) Fission target
’ position
Reactor wall

Reactor core

Main magnet Light water pool

Refocusing
magnet

/

Condenser
2 x 380 kV ILL reactor
Thermal neutron flux
attarget ~ 5 10" n/sicm?

FI1GURE 1.5 — Représentation schématique du spectrométre Lohengrin.

La séparation des fragments sur Lohengrin est réalisée par une combinaison d’un champ électrique
et d’'un champ magnétique qui permet de sélectionner les fragments en fonction de leur masse, charge
ionique et énergie cinétique [31]. Les fragments sélectionnés sont ensuite détectés dans une chambre a
ionisation avec deux anodes (position expérimentale 1) ou refocalisés par un deuxiéme aimant [38] vers
la position 2 ou ils peuvent par exemple étre stoppés dans une bande (position 2) entourée de quelques
détecteurs HPGe permettant de mesurer les rayons gamma retardés émis par les fragments.

Les fragments sortant de la cible ont une charge ionique comprise entre 16 et 26 (voire 35 dans
certains cas) et, la cible étant trés mince, leur énergie est proche de leur énergie cinétique a la fission.
Les fragments arrivant au premier aimants sont séparés horizontalement en fonction de leur rapport
masse sur charge ionique (A/q). Dans le condenseur, il sont déviés verticalement selon le rapport
énergie cinétique sur charge ionique (Ej/q). La chambre d’ionisation permet de mesurer leur énergie
cinétique et de les identifier en charge ionique et donc en masse. La chambre d’ionisation est divisée
en deux partie, ce qui permet de mesurer le dépot d’énergie dans chaque partie (méthode AE - E) et
d’estimer le nombre atomique Z du fragment. En pratique, au vu de la résolution de la chambre (au
mieux 1%), cette identification de Z n’est possible que pour les fragments légers avec Z<38. L’utilisation
d’absorbeur solide en amont de la chambre d’ionisation a permis une identification de fragments jusqu’a
Z=47 [39]. Pour identifier les fragments plus lourds, des détecteurs HPGe peuvent étre utilisés pour
mesurer les rayons gamma retardés émis lors de leur désintégration béta.

Le spectrométre Lohengrin et la technique d’identification de Z avec la chambre & ionisation avec
deux anodes a permis la mesure des rendements isotopiques indépendants dans la région des masses
légéres pour un grand nombre d’actinides majeurs et mineurs, fissiles avec des neutrons thermiques, par
exemple : 233U [40] , 25U [41, 42, 43|, Z"Np [44], 239Pu [45]. Des mesures plus récentes des rendements
isotopiques de fragments lourds avec une identification des fragments par la spectrométrie de leurs
rayons gamma retardés ont été menées pour la fission thermique du ?*Pu, de I'>*2Am, de 1'*33U et
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du 24Py [16, 17, 18, 19]. Plusieurs campagnes de remesures des rendements isobariques de ’ensemble
des fragments (légers, lourds, dans la symétrie) ont été également menées encore plus récemment pour
des cibles d"#33U et de 239:241Pu. [50, 19]. En dehors de la mesure du rendement isomériques de 1''32Sn
[51], la méthode par spectrométrie des rayons gamma retardés n’a pas été utilisée pour étudier les
rendements isotopiques pour la fission thermique de 1'>3°U.

Je présente a la figure 1.6 avec un peu plus en détail, les résultat obtenus pour les rendements
isotopiques indépendants de deux noyaux légers provenant de [52].

5 (nan, f), Z =36 29U (nen, f), Z =40
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FIGURE 1.6 — Comparaison des rendements indépendants des isotopes de krypton (figure de gauche) et
de zirconium (figure de droite) pour la fission thermique de 23U, selon les mesures de Lang & Lohengrin
[52] et les évaluations JEFF3.3 et ENDF /B-VIII.

On remarque que les valeurs de rendement obtenues sur Lohengrin sont données avec de faibles
incertitudes. Il est donc probable que plusieurs des rendements indépendants tabulés dans les évalua-
tions JEFF 3.3 et ENDF/B-VIII soient dominés par les données Lohengrin. Le principal probléme des
mesures sur Lohengrin est le manque de résultats pour les noyaux lourds. C’est 1a que les données par
spectrométrie des rayons gamma prompts, comme celles mesurées sur FIPPS, pourraient se montrer
complémentaires ; elles pourraient permettre de vérifier les rendements indépendants des fragments
lourds dans les bases de données.

EXILL

L’instrument EXILL [53] (pour EXOGAM at ILL) est un spectrométre de rayon gamma temporai-
rement installé & 'ILL, & la fin du guide de neutrons froids PF1B et composé de 8 clovers EXOGAM,
6 détecteurs GASP et 2 clovers de Lohengrin, placés autour d’une cible fissile, voir la figure 1.7. La
chambre de réaction est constituée d’un tube en aluminium de 50 mm de diamétre et de 2 mm d’épais-
seur contenant la cible. Trois cibles fissiles été successivement mesurées, deux cible d’?3°U enrichi a
99.7% et une cible de ?*! Py enrichi & 78%. L’efficacité du spectrométre EXILL était d’environ 6.2%
pour des rayons gamma a 1 MeV.
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FIGURE 1.7 — Vue schématique du spectrométre gamma EXILL

Ce qui nous intéresse particuliérement ici, ce sont les résultats obtenus grace a une campagne de
mesures de 22 jours sur une des cibles d’>3°U. En effet, ces mesures ont été utilisées pour retrouver les
rendements isotopiques indépendants. L’article [37] détaille leur méthode par spectrométrie des rayons
gamma prompts via 'utilisation de coincidence triple (7). Elle consiste & mesurer des transitions
gamma d’un fragment donné en coincidence avec celles des fragments complémentaires possibles et
d’en faire la somme. La figure 1.8, reprise de article [37], montre que l'allure des rendements est
globalement correcte en échelle logarithmique mais leur faible exactitude - les valeurs sont visiblement
trés éloignées des rendements obtenus sur Lohengrin, que 'on peut considérés comme plus fiables -
rend ces résultats trés peu utiles comme données nucléaires. Un défaut de cette méthode doit étre
qu’en pratique, les transitions de tous les fragments complémentaires ne sont pas visibles et donc que
les rendements obtenus peuvent étre sous-estimés.

La principale difficulté provient des données elles-mémes. Contrairement aux données obtenues avec
une cible active sur FIPPS et que j’ai analysées dans le cadre de ma thése, il n’est pas possible dans
I’analyse des données d’EXILL de sélectionner spécifiquement les événements provenant de la fission.
Ce qui implique que les spectres des rayons gamma obtenus sur EXILL mélangent des rayons gamma
prompts provenant directement de la fission et des rayons gamma retardés issus de la désintégration
béta des produits de fission. Ce mélange rend 'extraction des rendements par la spectrométrie des
rayons gamma beaucoup plus ardue et aléatoire. On verra au chapitre 5 que la méthode que nous
proposons pour extraire les rendements a partir des rayons gamma prompts est différente de la méthode
utilisée par A. Dey et ses collaborateurs et permet d’obtenir des rendements beaucoup plus proches
des données évaluées.
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FIGURE 1.8 — Rendements indépendants des isotopes pairs en A et pairs en Z, pour la fission thermique
de 1'%, obtenus par spectrométrie gamma sur le spectrométre EXILL, comparés aux données de
Lohengrin, extrait de [37].

1.2.5 Bases de données nucléaires

Les bases de données nucléaires sont des ensembles d’évaluations utilisés en physique nucléaire. Elles
contiennent des informations sur les sections efficaces des réactions nucléaires, les données des produits
de fission, les données d’activation, les données de désintégration radioactive et bien évidemment les
rendements (indépendants, cumulés, isotopiques, massiques, etc..). Ces bases de données nucléaires sont
constamment mises a jour pour inclure de nouvelles données expérimentales et améliorer les modéles
d’évaluation. Il est donc important de consulter les versions les plus récentes de ces bases de données
pour des analyses précises et actualisées. En 'occurrence, dans le cadre de ma thése nous avons utilisé
nos résultats et comparé aux informations fournies dans deux bases de données : ENDF/B-VIII et
JEFF 3.3.

JEFF-3.3

La base de données JEFF (Joint Evaluated Fission and Fusion File) est développée et maintenue
par ’Agence pour 'énergie nucléaire (NEA) de PTOCDE. JEFF 3.3 est la plus récente des versions de
la base de données JEFF, et elle est largement utilisée dans le domaine de 1’énergie nucléaire. Ce qui
nous intéresse ici ce sont les informations relatives aux rendements isotopiques indépendants de 1'3°U
en neutrons thermiques.
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FIGURE 1.9 — Comparaison des rendements indépendants des isotopes de trois noyaux légers (krypton,
strontium, zirconium) et trois noyaux lourds (étain, tellure, xénon) pour la fission thermique de 1'’*3°U
selon les évaluations JEFF3.3 et ENDF/B-VIII. On note que dans les cas de I'étain et du tellure,
la présence de deux valeurs de rendement pour la méme masse s’explique par 'existence d’un état

isomérique.
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ENDF /B-VIII

La base de données ENDF-B/VIII (Evaluated Nuclear Data File) est développée et maintenue par
le National Nuclear Data Center (NNDC) des Etats-Unis. Elle est basée sur les recommandations du
comité ENDF (Evaluated Nuclear Data File) de I’Agence internationale de ’énergie atomique (AIEA)
et contient des données évaluées pour une large gamme de noyaux nucléaires. ENDF-B/VIII est la
derniére version de la série ENDF-B, qui a connu plusieurs mises a jour depuis les années soixante.

235U(nth7 f)
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ENDF /B-VIII

Erreur relative en %
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Rendements isotopiques indépendants Y (Z, A)

FIGURE 1.10 — Incertitudes relatives des rendements isotopiques indépendants pour la réaction
25U (ngp, f) selon les deux bases de données JEFF3.3 et ENDF/B-VIIL. Seuls les noyaux présents
dans les deux bases de données et avec un rendement supérieur a 1075 sont tracés. On peut voir que
les incertitudes relatives sont dans la majorité des cas supérieures a 10 %.

Des résultats des évaluations JEFF 3.3 et ENDF /B-VIII sont présentés dans la figurel.9. Il s’agit des
rendements isotopiques indépendants fournis par ces bases de données pour six éléments correspondant
a des fragments que nous avons étudiés par la suite : krypton, strontium, zirconium, étain, tellure,
xénon. On note que les deux bases de données sont en accord dans les barres d’erreurs pour la plupart
des noyaux mais pas pour tous. Certains comme dans le xénon et I’étain présentent des différences
non négligeables entre les deux évaluations. De plus les barres d’erreurs sont parfois trés importantes
surtout pour ENDF. C’est ce que la figure 1.10 illustre. A I’heure actuelle, les rendements de fission
isotopiques Y (A,Z) pour la fission thermique de I'’>3°U présentent trés souvent une incertitude relative
importante supérieure & 10%. De nouvelles mesures plus précises sont donc toujours nécessaires.
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1.3 La désexcitation des fragments de fission et le code
FIFRELIN

FIFRELIN (FIssion FRagment Evaporation Leading to an Investigation of Nuclear data) est un
code Monte-Carlo développé au laboratoire DEN/DER/SPRC/LEPH du CEA Cadarache [54]. Son
objectif est de simuler le processus de fission et la désexcitation des fragments de fission pour les fissions
induites par les neutrons et les fissions spontanées. Ce code permet de simuler diverses caractéristiques,
par exemple : les spectres et les multiplicités des neutrons prompts et des rayons 7, les rendements
post-neutrons, I’énergie libérée et les cascades de rayons v dans les fragments de fission.

Dans cette thése, nous avons comparés nos résultats obtenus expérimentalement avec des simulations
FIFRELIN. De plus, nous avons également utilisé FIFRELIN pour estimer des corrections & apporter
& nos données. Pour ces deux raisons nous avons besoin de décrire le code FIFRELIN et surtout les
modéles implémentés qui décrivent le processus de fission et de désexcitation des noyaux.

La simulation de la fission et de la désexcitation nécessite d’'implémenter un certains nombre de modéles.
Je vais décrire ici les modéles qui sont utilisés dans les simulations FIFRELIN dans le cadre de cette
thése. A savoir, les modéles utilisés pour :

— La répartition d’énergie d’excitation entre les fragments de fission et leur distribution en spin.

— Le processus de désexcitation.

— Les densités de niveaux.

1.3.1 Reépartition d’énergie d’excitation entre les fragments de fission

La quantité et la répartition de I’énergie d’excitation disponible entre les deux fragments condi-

tionnent leur désexcitation. Dans FIFRELIN [54, 55|, un modéle effectif, dépendant du rapports des
température des noyaux, pilote la répartition de 1’énergie d’excitation.
Un bilan d’énergie du processus de fission permet d’obtenir I’énergie d’excitation totale (TXE) des deux
fragments en fonction de la quantité d’énergie relachée durant le processus de fission (Q, calculée dans
FIFRELIN a partir des masses tabulées dans Atomic Mass Evaluation AME2003 [50]), de 1'énergie
cinétique des fragments, de I’énergie du neutron incident (E,) et de I’énergie de liaison du neutron B,,.
TKE est I’énergie cinétique totale des deux fragments. On a :

TXE = Q-TKE+E, + B, (1.4)

Dans FIFRELIN, ’énergie d’excitation des deux fragments, lourd (H) et léger (L), est séparée entre
énergie d’excitation intrinséque (Ej et Ej;) et énergie rotationnelle (E7° et E7¢'). On a donc :

Ej+Ej= TXE - E/” — E} (1.5)

L’énergie rotationnelle E"°! s’exprime, en considérant une goutte de liquide en rotation ot J repré-
sente le moment angulaire total et I le moment d’inertie du noyau, comme :

R2J(J +1)

Erot —
21

(1.6)
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Si on considére le noyau comme un gaz de Fermi, son énergie d’excitation intrinséque peut s’écrire,
avec une température T et le paramétre de densité de niveaux a :

E* =aT? (1.7)

FIFRELIN propose un modéle assez simple, basé sur un loi effective du rapport des températures
(Rr = T1/TH), dépendante a priori du systéme fissionnant et ajustée grace aux données. Elle est
illustrée a la figure 1.11. Cette loi comporte trois points d’ancrage reliés linéairement. Pour le premier,
lorsque la fission est symétrique, le ratio est égal & un car les deux fragments identiques ont la méme
température. Ensuite, plus la température du fragment lourd diminue plus le ratio augmente jusqu’a
atteindre un maximum correspondant au noyau sphérique et doublement magique de %32511. L’énergie
d’excitation y est minimale. Enfin, la température du fragment léger diminue jusqu’a devenir inférieure
a celle du fragment lourd en entrainant un ratio Rp(A) inférieur a un. En ce point c’est le fragment
léger qui est quasi sphérique.

] i A=A - 132
RA(A)=T, /T,
HAT t_..

L max
R}

A=A =Ac /2

N J

A2 132 Acy- 78

FIGURE 1.11 — Loi du rapport des températures Rp(A) [55]

Une procédure itérative permet finalement de déterminer 1’énergie d’excitation & partir des équa-
tions :

x _ TXE-E"°
E; =

1+—2H
+aLR%

1.8
E* = TXE—ETot ( )
H — 14 ar, R%

aH
Ce modéle nécessite donc deux paramétres Rgflm et RT** qui sont deux parameétres libres a définir
dans le fichier d’entrée d’une simulation FIFRELIN.
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1.3.2 Processus de désexcitation des fragments

Dans FIFRELIN, le schéma des niveaux simulé est divisé en trois régions énergétiques comme
représenté dans la figure 1.12. A basse énergie, le schéma de niveaux est expérimental et provient de
la base de données RIPL-3. FIFRELIN récupeére les données suivantes [55] : énergie du niveau, spin et

parité, intensités des rayons gamma, demi-vies des niveaux et coefficients de conversion électroniques
RIPL—3
Ecut—off ’

RIPL—3 . c e . L . . L, .
RIPL-3. Entre E_," off €t une énergie limite supérieur Ejp;y,, les niveaux expérimentaux connus sont

(ICC). Entre 'état fondamental et un seuil en énergie tous les niveaux proviennent de

complétés avec des niveaux simulés. Ces derniers sont déterminés selon le modéle de densité de niveaux
présenté dans le sous-section suivant 1.3.3. Au dessus de Ejp;,, il n’y a plus de niveaux discrets mais
un continuum. L’émission gamma est traitée par le biais de largeurs de rayonnement partielles et
d’intensités expérimentales a faible énergie, tandis que ’émission de neutrons est prise en compte
par le biais de coeflicients de transmission de neutrons tabulés. La compétition neutron / gamma est
explicitement prise en compte dés le début de la cascade. Cela permet de simuler 1’émission de rayons
gamma avant la fin de la cascade de neutrons.

Experimental

levels

FIGURE 1.12 — Schéma du modéle utilisé pour illustrer la désexcitation neutron/gamma des fragments
de fission [57]

La région d’entrée en terme de spin et énergie d’excitation des fragments primaires est elle-méme
pilotée selon un modéle BSFG (Back-Shifted Fermi Gas). Ce modéle nécessite de définir deux para-
métres de scaling factor, un pour les fragments légers, 'autre pour les lourds, qui sont deux autres
paramétres libres des simulations FIFRELIN.
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1.3.3 Densités de niveaux

Plusieurs modéles de densité de niveaux sont implémentés dans FIFRELIN. Je présente ici celui
utilisé dans le cadre de ma these. Il s’agit du Composite Gilbert-Cameron Model (CGCM) proposé
dans RIPL-3, tous les détails sont en [57]. Il s’agit basiquement d’une combinaison d’un modéle de
température constante avec un modéle de gaz de Fermi.

| perm(E) pourE < Ey
pCGCM(E) - { PF(E) pourE > Ey

Dans I’équation 1.9, le paramétre le plus important est le matching energy Eys . Elle est déterminée

(1.9)

en imposant la continuité de la fonction de densité de niveau et de sa dérivée premiére. Une autre
condition est basée sur le schéma de niveau évalué & partir de la base de données RIPL-3. Dans la
gamme d’énergie restreinte ot le schéma des niveaux est entiérement connu, les niveaux prédits par le
modele & température constante doivent étre cohérents avec les niveaux discrets expérimentaux de la
base de données RIPL-3. Ensuite, grace & la combinaison de ces conditions, Fj; peut étre obtenu de
maniére itérative. Dans FIFRELIN, la méthode précise pour le calculer est expliquée dans la référence
suivante |58].

1.3.4 Prédictions de FIFRELIN pour la fission thermique de I’>*U

Les résultats des simulations FIFRELIN seront largement utilisés dans le cadre de ma thése, no-
tamment pour estimer les corrections & apporter lors de 'analyse des données de FIPPS. Il nous a
donc paru pertinent de présenter quelques résultats de FIFRELIN pour la fission thermique de 1'*25U
afin montrer son pouvoir prédictif sur des données bien mesurées ou déja évaluées : les multiplicités
neutrons et gamma en fonction de la masse des fragments, les rendements en masse (aprés évaporation
neutron) et quelques rendements isotopiques indépendants.

Les résultats présentés proviennent d’une simulation de 10 millions de fissions utilisant les modéles et
les parameétres libres résumés dans le tableau 1.1. Ces parameétres sont ceux qui seront utilisés pour
toutes les simulations FIFRELIN effectuées dans le chapitre 5, sauf indications locales contraires.

Modéle Modéle utilisé
Désexcitation des fragments BSFG
Densité de niveaux CGCM
Fonction force gamma EGLO
Parameétre libre Valeur utilisée
Rivn 0.90
Ry 1.25
Scaling factor frag. léger 1.7
Scaling factor frag. lourd 1.7

TABLE 1.1 — Modéles et paramétres libres implémentés dans les simulations FIFRELIN utilisées
dans le cadre de ma thése (sauf indications contraires).
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La distribution de la multiplicité neutrons moyenne en fonction de la masse du fragment, prédite par
FIFRELIN, est présentée & la figure 1.13. Elle est comparée aux résultats expérimentaux de Maslin
[59], Nishio [60] et Vorobyev [(61]. On remarque dans un premier temps que FIFRELIN reproduit
correctement la courbe en dents de scie typique de la multiplicité neutron pour la fission avec un
maximum pour la masse A = 118 et un minimum pour A = 132. Ces deux extrema sont néanmoins
légérement décalés par rapport aux données, le minimum semble plutot varier entre 126 et 130. Le
modéle de répartition de I'énergie d’excitation implémenté dans FIFRELIN semble donc reproduire
globalement bien les données. On note dans un second temps que FIFRELIN reproduit également assez
bien les multiplicités pour chaque masse sans étre cependant compatible avec toutes les données. Dans
cette figure et la suivante, je n’ai pas appliqué de convolution sur les masses permettant de simuler la
résolution en masse expérimentale sur les résultats de FIFRELIN.
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FIGURE 1.13 — Multiplicité des neutrons prompts pré-évaporation en fonction du nombre de masse
des fragments pour la fission thermique de '?3°U [61]; [59]; [60]

La distribution de la multiplicité moyenne des gamma prompts en fonction de la masse, prédite
FIFRELIN, est comparée aux données de Pleasonton [62] & la figure 1.14. L’allure générale donnée
par FIFRELIN est similaire a celle des résultats expérimentaux mais on note qu’en général FIFRELIN
surestime la multiplicité gamma. En ce qui concerne les rendements en masse, qui sont présentés a la
figure 1.15, FIFRELIN les reproduit globalement correctement. On note cependant que pour les masses
légéres (80 < A < 90), FIFRELIN est systématiquement légérement en dessous aux rendements des
évaluations JEFF3.3 ou ENDF/B-VIII. On voit également que cette simulation de FIFRELIN prédit
des rendements plus importants que les bases de données autour des masses 95 et 140.

Si on trace les rendements indépendants pour trois isotopes différents, le krypton, le strontium et
le zirconium, ce qui est illustré a la figure 1.16. On remarque que la forme générale de FIFRELIN est
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FIGURE 1.14 — Multiplicité moyenne des gamma prompts pré-évaporation en fonction du nombre de
masse des fragments pour la fission thermique de 1'**U, pour un seuil en énergie fixé¢ a 100 keV [62].
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FIGURE 1.15 — Rendement de masse aprés évaporation neutron de FIFRELIN comparé aux évaluations
JEFF3.3 et ENDF/B-VIIL.
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satisfaisante par rapports aux bases de données. Cependant, dans le cas de certaines masses précises, il y
a des différences non négligeables. Pour le krypton par exemple, les rendements prédits par FIFRELIN

pour les masses 88 & 91 sont largement supérieurs ou inférieurs & ceux des bases de données. C’est

également le cas du ?>Sr et pour le zirconium pour la masse 191 Zr. Ces différences nous indiquent que,

méme si FIFRELIN reproduit globalement bien les rendements, des incohérences peuvent exister pour

des noyaux précis.

235.U(nth7 f)7 Z = 36

5U(nw, f), Z =38
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FIGURE 1.16 — Comparaison des rendements indépendants des isotopes de krypton, strontium et
zirconium pour la fission thermique de 1'*?U prédits par FIFRELIN et tabulés dans les évaluations

JEFF3.3 et ENDF/B-VIIL.
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1.4 Objectifs de la thése

A ce stade, il est désormais possible de présenter I'objectif. L’objectif est donc d’évaluer la mé-
thode de spectrométrie gamma pour mesurer les rendements isotopiques indépendants pour la réaction
25U (ngp,, f) avec les données mesurées sur le spectrométre FIPPS. 11 s’agit d’un instrument faisant
interagir un flux de neutron avec une cible active 233U. FIPPS sera présenté en détail dans le chapitre
2 et caractérisé dans le chapitre 4. Les données issues de cet instrument et la méthode de spectrométrie
gamma présentent plusieurs avantages & priori. Tout d’abord, la possibilité d’accéder aux rendements
isotopiques des fragments lourds (Z>42) ce qui est compliqué & mettre en ceuvre avec Lohengrin. En-
suite, la présence de la cible active qui permet d’effectuer une normalisation absolue. Enfin, la confir-
mation ou l'infirmation d’anomalies dans les rendements déja mesurés. Je vais détailler maintenant
cette derniére possibilité avec un exemple concret.

En 2017, des mesures de rendements isotopiques indépendants ont été réalisées avec une technique
de spectrométrie gamma dans le cadre de la fission rapide du 23%U a I'IPN (Institut de physique
nucléaire) d’Orsay 63| avec le spectrométre MINIBALL [64] et la source LICORNE [65]. Les résultats
sont présentés dans la figurel.17. Il s’agit des rendements de charge mesurés pour les isotopes pairs-
7 produits dans la réaction a neutrons rapides de 233U, comparés aux bibliothéques JEFF3.1.1 et
ENDF.B7v1 et au code GEF. On note que les rendements pour la plupart des charges Z sont cohérents
avec les bases de données et la simulation. A I'exception de la charge Z=50, comprenant le noyau de
1326n, et de son complémentaire Z=42 ou des différences de 500% & 600% sont observées.
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FIGURE 1.17 — Rendements des isotopes pairs en Z produits dans la fission rapides de 1'*23U, mesurés
sur Licorne et comparés aux bibliothéeques JEFF3.1.1 et ENDF.B7v1 et au code GEF [66].

A la suite de la publication de ces résultats, des mesures ont été effectuées dans d’autres laboratoires

[67, 68, 69] sur les rendements de 1’étain. Les résultats sont résumé dans la figure 1.18, tirée de [69],
ou les différentes mesures de rendements sont comparées entre elles et a une simulation GEF. On
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s'intéresse au rendement de 1''328n pour la fission du noyau composé d’?3°U. On remarque que les
mesures effectuées par spectrométrie gamma, celles sur LICORNE (triangle vert) et celles sur GEANIE
(carré rouge), présentent toutes les deux un résultat largement inférieur a la prédiction de GEF alors
que la mesure isotopique directe au GANIL (cercle noir) est plus cohérente. Il y a donc une anomalie
dans ce type de mesure qui reste a comprendre. Dans le cadre de cette thése, nous allons vérifier si
le rendement isotopique indépendant du '32Sn pour la réaction 23°U(nyy,, f) présente également une
anomalie et tenter d’apporter une explication satisfaisante.

: O direct isotopic measurements SOSH
Ref. [30] *

- W Ref. [40] **

- —& - Brownian shape-motion

- —*%— GEF

—
(=]

Rendement normalisé

| I
238 240
masse atomique du noyau composé

FIGURE 1.18 — Evolution des rendements du Sn en fonction de la masse atomique du systéme de
fission pour la chaine isotopique de l'uranium. La figure est tirée de [(9]. Les données avec un triangle
vert correspondent aux résultats provenant de LICORNE [63] en 2017. Celles avec un carré rouge au
spectrométre GEANIE [67] de 'installation LANSCE WNR [70] et détaillées dans la référence suivante
[65]. Celles avec un cercle noir aux mesures isotopiques directes effectuées au GANIL en 2019 et publiées
dans [69]
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Chapitre 2

La campagne expérimentale sur le
spectrométre FIPPS de I'ILL avec la
premiére cible active d’U-235

L’idée du spectrométre a été proposée par H. Faust a l’assemblée des utilisateurs de I'ILL en
septembre 2010 [71]. Le développement de l'instrument FIPPS répondait & deux considérations : sé-
lectionner et examiner par spectroscopie v des noyaux rares ou exotiques et étudier le processus de
fission. Ce chapitre a pour objectif de présenter le spectrométre FIPPS et ses différents composants
ainsi que le déroulé de la campagne de mesure.

2.1 L’Institut Laue-Langevin

L’Institut Laue-Langevin (ILL), basé & Grenoble en France, est un centre de recherche international
spécialisé dans I’étude de la matiére a ’échelle atomique et moléculaire en utilisant la diffusion des
neutrons. Fondé en 1967, cet institut est la source de neutrons, pour la recherche, la plus intense au
monde, et il reste aujourd’hui I’'un des principaux centres de recherche de ce genre.

Au cceur de 'ILL est installé un réacteur nucléaire a haut flux de neutrons, générant des faisceaux
de neutrons de haute qualité dédiés a la recherche scientifique. Les chercheurs exploitent ces faisceaux
de neutrons pour mener des investigations sur un large éventail de domaines scientifiques, tels que
la physique de la matiére condensée, la science des matériaux, la biologie moléculaire, la chimie, la
physique des polymeéres, la géologie, et les sciences des polymeéres [72].

L’ILL fonctionne en tant d’organisme de recherche a but non lucratif, financé par les gouvernements
de ses pays membres et géré conjointement par trois pays associés : la France (via le CEA et le CNRS),
I’ Allemagne et le Royaume-Uni |72].

Son réacteur, le Réacteur & Haut Flux, opére de maniére continue durant des cycles de 50 jours.
Son ceeur est composé d’un élément combustible unique contenant de 'uranium trés enrichi, refroidi
a leau lourde, ce qui lui permet de générer le flux de neutrons le plus intense du monde, & hauteur
de 1,5 x 10" n,s~! cm™2. La puissance thermique de ce réacteur atteint 58 MW, et cette chaleur est
évacuée par un circuit secondaire alimenté par eau. Pour assurer une protection contre les rayonnements
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neutrons et gamma émis par le cceur, celui-ci est placé dans une cuve remplie d’eau lourde, elle-méme
immergée dans une piscine d’eau déminéralisée. Le pilotage du réacteur s’effectue au moyen d’une
barre absorbante de neutrons, dont ’extraction est régulée en fonction de la consommation d’uranium.
Par ailleurs, le réacteur est équipé de cinq barres de sécurité, également absorbantes de neutrons,
qui assurent la fonction d’arrét d’urgence. Les neutrons produits par la réaction de fission au sein du
réacteur sont finalement utilisés pour alimenter les dispositifs expérimentaux [72].

Trois dispositifs situés a proximité immédiate du coeur permettent également de produire des
neutrons chauds (10 km/s) ainsi que les neutrons froids et ultra-froids (700 m/s et 10 m/s) : il s’agit
d’une part de la source chaude, constituée d’une sphére de graphite maintenue a 2600°C et de deux
sources froides, dont la plus importante est constituée d’une sphére contenant 20 litres de Deutérium
maintenue & I'état liquide & -248°C dans laquelle les neutrons, par une succession de collisions avec les
atomes de deutérium sont ralentis a 1’énergie recherchée. Les neutrons sont alors prélevés au sein de
la cuve par une vingtaine de canaux, dont certains pointent sur I'une des sources froides ou chaudes.
Ces canaux, prolongés éventuellement par des guides de neutrons alimentent ensuite une quarantaine
d’aires expérimentales.

N2

Neutron chauds

Neutrons thermaux

Neutrons froids

Gamms ou fragments fission

GRANIT

FIGARO

D20 D28 | STEREO | PANTHER 18 IN22 N3 D10 | SALSA IN16B

N8 D19 N2C D23 PFIB CYCLOPS ORIENTEXPRESS
FIGURE 2.1 — Plan de I'Institut Laue-Langevin avec le réacteur a haut flux et les différents instruments.
Le spectrométre FIPPS est situé a la fin du guide de neutron thermique H22. L’instrument ExILL était
situé a 'emplacement de 'actuel PF1B 4 la fin d’un guide de neutrons froids [72].
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2.2 Le spectrométre FIPPS

FIPPS (FIssion Product Prompt gamma ray Spectrometer) est un instrument installé a l’extrémité
du guide de neutrons thermiques H22 et d’une série de collimateurs réduisant le faisceau de neutrons
4 un mince crayon de 1.5 cm de diamétre [73]. Le flux de neutrons est d’environ 10® ns~!em™2 au
niveau de la cible. Le spectrométre est composé de huit détecteurs clover appartenant a I'ILL - que 'on
dénommera par la suite les clovers FIPPS - et de huit détecteurs clover prétés par I'Institut National
Horia Hulubei (IFIN-HH, Bucarest, Roumanie) - que I’on dénommera par la suite les clovers IFIN. Un
détecteur clover est un assemblage de quatre cristaux de germanium de haute pureté (HPGe) dans un
cryostat unique, refroidi a I'azote liquide. Ces détecteurs ont une bonne résolution en énergie avec une
FWMH (Full Width at Half Maximum) de l'ordre de 2.3 keV a 1.3 MeV.

Plusieurs campagnes de mesures ont été réalisées sur le spectrométre FIPPS, avec des cibles stables
et des cibles fissiles. Les données analysées dans le cadre de ma thése de doctorat correspondent au
cycle 183 du réacteur de I'ILL avec une cible active d’?3°U et une durée de 35 jours. La quantité d’?3°U
contenue dans la cible active est difficile & évaluer car la proportion d’?3*U dans le liquide scintillant
était mal chiffrée et le volume exact de liquide injecté dans la cible difficile & estimer suite & I’apparition
d’une bulle d’air lors de I'injection. De ce fait, le taux de fission est évalué & partir de taux de comptage
dans la cible active, ici environ 10* fissions par seconde.

FIPPS

Guide neutron
s

FIGURE 2.2 — Modéle en 3 dimensions de l'instrument FIPPS, avec le faisceau de neutrons entrant.
Les huit clovers IFIN sont notés avec une croix rouge, les 8 autres sont les clover FIPPS répartis
symétriquement en anneau autour de la cible |[74].

2.2.1 Le faisceau de neutrons

Le guide H22 transporte un faisceau de neutrons thermiques depuis le réacteur et dessert trois
instruments : le diffractométre a deux axes D1B, I'imageur de contrainte SALSA et le spectrométre
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gamma FIPPS. Le flux de neutrons arrivant sur FIPPS peut donc fluctuer selon les expériences en
cours sur D1B et SALSA car une partie des neutrons est prélevé a l'aide de monochromateurs pour
alimenter ces dispositifs. Le guide H22 se termine quelques métres avant le spectrométre FIPPS et
les neutrons traversent un tube sous vide dans lequel une succession d’ouvertures en carbure de bore

réduit le faisceau initial de dimension 30x50 mm? et de flux égale a 7 x 108 ns~'cm™2 en un mince
pinceau de 1.5 cm de diamétre et de flux 1 x 108 ns™!em™2 [73].
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FIGURE 2.3 — Représentation schématique du faisceau de neutrons en entré de I'instrument FIPPS.

Autour de ces ouvertures, des absorbeurs en plomb de 5 cm d’épaisseur ont été disposés pour
diminuer le bruit de fond gamma. Le tube est également tapissé de plastique boré de 1 cm d’épaisseur
pour absorber les neutrons diffusés.

2.2.2 Les détecteurs

Le spectromeétre gamma est composé de 16 clovers. Les clovers FIPPS sont répartis symétriquement
en anneau a environ 9 cm de la cible active et a 90 degrés par rapport a la direction du faisceau. Les
clovers IFIN sont disposés symétriquement par rapport a 'anneau de clover FIPPS, quatre & gauche et
quatre a droite, & environ 13.5 cm de distance de la cible active. L’ensemble est illustré sur la figure 2.4.
Les cristaux des clovers FIPPS sont légérement plus grands que ceux des clovers IFIN. Les cristaux de
FIPPS sont approximativement des cylindres tronqués de 50 mm de diamétre et 80 mm de longueur
tandis que les cristaux de IFIN sont approximativement des cylindres tronqués de 40.1 mm de diamétre
et 70 mm de longueur [73].

L’éloignement plus important des clovers IFIN du centre du dispositif a permis d’installer autour de
ces derniers des boucliers anti-Compton, composés de détecteurs BGO. Ils ont pour utilité de détecter
les rayons gamma effectuant une diffusion Compton au sein d’un clover et donc de les soustraire des
gamma prompts de fission lors de I'analyse pour diminuer le bruit de fond. Cependant, nous avons
décidé de ne pas les prendre en compte dans notre analyse car il n’y a pas de collimateur entre la cible
et les boucliers anti-Compton. En effet, lorsqu’il y a un gamma détecté dans un clover et un autre
dans le BGO de ce clover il y a deux possibilités. Si le gamma détecté dans le BGO provient d’une
diffusion Compton sur le clover alors il est pertinent de I’éliminer pour nettoyer nos données car c’est
un événement de bruit de fond. Par contre, si ce sont deux gamma provenant directement de la cible
on perd un gamma dans le clover sans nettoyer nos données.

Il est important de préciser que durant la campagne de prise de données, I'un des clover IFIN a
été retiré pendant une longue période car trop bruité a cause d’un courant inverse trop important. Il
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FIGURE 2.4 — A gauche, une photographie de 'instrument FIPPS montrant 'arrangement des détec-
teurs FIPPS et IFIN autour de la cible. A droite, une coupe dans la modélisation en 3D du dispositif
montrant la cible active au centre entourée de détecteurs [71].

a été réinstallé, mais aprés plusieurs jours. Pour nous affranchir des problémes engendrés nous avons
donc décidé de supprimer ce clover pour I'analyse. Pour toute la suite, nous considérons donc FIPPS
comme un spectrométre comportant 15 clovers (60 cristaux HPGe) et non pas 16 (64).

2.2.3 La cible active

Le faisceau de neutrons est dirigé sur une cible d’?*3U. Le processus de fission engendre des gamma
prompts mais également un grand nombre de gamma retardés provenant de la désintégration béta des
produits de fissions. Or, dans le cadre des études du processus de fission, ces gamma retardés sont
a Dorigine d’un important bruit de fond venant polluer nos données. Pour s’en affranchir, une cible
spécifique dite "cible active" a été fabriquée [75]. Elle consiste en 650 pug d’?3°U sous forme d’UOq
diluée dans 370 pl de liquide scintillant composé de [76] :

— Toluéne deutéré (C7Dg) comme solvant.

— Naphtaléne deutéré (C19Dg) pour optimisation de la PSD.

— PBBO (2-(4-Biphénylyl)-6-phényl-1,3-benzoxazole).

— (HDEHP Hydrogénophosphate de bis(2-éthylhexyle)).

Le dispositif de la cible active est illustré a la figure 2.5. Les différents élément sont :
Supports et vis en aluminium.

Fenétre en saphir(Al;O3) d’une épaisseur de 0.2 mm.

Cadre en PTFE (polytétrafluoroéthyléne) de 0.5 mm d’épaisseur.

Support centrale en PTFE de 0.2 mm d’épaisseur avec feuille de mylar aluminisée.
Fenétre en saphir(Al;O3) d'une épaisseur de 0.2 mm.

Cadre en PTFE de 012 mm d’épaisseur.

S R WD
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FIGURE 2.5 — Coupe dans la modélisation en 3D du dispositif de la cible active |76].

Le choix de fenétres en saphir s’explique par la combinaison de la bonne stabilité mécanique du
saphir et de sa bonne transmission de lumiére. L’ensemble a été choisi pour que le scintillateur soit
légérement plus grand que le diamétre du faisceau de neutrons afin d’éviter au maximum que ce dernier
ne croise les matériaux de support (aluminium, PTFE).

FIGURE 2.6 — Coupe schématisée de la cible active. Avec le faisceau de neutrons incident (1), la cible
active (2), un miroir réfléchissant (3) et le photomultiplicateur (4).

La cible s’insére dans le dispositif tel que présenté dans la figure 2.6. Les neutrons du faisceau
interagissent avec I'uranium de la cible et enclenchent le processus de fission. Les fragments de fis-
sion produits sont alors arrétés dans le liquide scintillant, ce dernier générant une grande quantité
de lumiére. Celle-ci est ensuite guidée & travers un tube tapissé d’un film réfléchissant de VM2000 et
un miroir jusqu’a un photomultiplicateur. La production de lumiére par le liquide scintillant suite au
ralentissemnt des fragments de fission est bien plus importante que celle générées lors de 'arrét des
électrons provenant des désintégrations béta. Cette différence nous permet de tagger les événements
de fission et donc de discriminer les gamma prompts des gamma retardés. C’est ce qui fait une grande
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différence avec par exemple 'expérience EXILL précédente [77]. Cette discrimination des événements
de fission est illustré & la figure 2.7 sur le spectre du photomultiplicateur.
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FiGURE 2.7 — Allure du spectre du photomultiplicateur avec le nombre de coups en fonction des
canaux. On distingue deux grandes zones séparées par les pointillés en rouge : une zone correspondant
aux événements de fission & droite et une autre correspondant essentiellement aux désintégrations béta.

A partir des données du photomultiplicateur, on peut mieux différencier les différentes particules
détectées a l'aide de la PSD (Pulse Shape Discrimination). La PSD peut étre calculée avec la méthode
de comparaison de charges. Elle se définit comme le rapport de la différence entre les composantes
totale Qo et lente Qgsport du signal avec la composante totale : PSD = (Qiot-Qshort/ Qtot)-

Le principal intérét de la PSD est dans notre cas de visualiser trois principales zones bien définies
illustrées a la figure 2.8 :

1. une région associée aux fissions binaires.
2. une région associée aux désintégrations béta de 1'?Al ou des produits de fission.
3. une région peu intense associée aux fissions ternaires.

Tout le reste correspond & des événements de pile-up a ’exception de la partie en dessous des zones 2
et 1 qui correspond & des intégrations incomplétes des pulses des événements de fissions. La PSD nous
permet d’illustrer le bon fonctionnement de la cible active qui parvient & discriminer les événements
provenant de la fission de tous les autres.

Au vu de la figure 2.8 présentant la PSD; il serait possible de sélectionner plus proprement les éveé-
nements de fission en effectuant une coupure en deux dimensions de la zone 1. En pratique cependant,
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FIGURE 2.8 — La PSD en fonction de la charge totale détectée dans la cible active. Chaque région
correspond & des événements différents.

cette opération de discrimination utilisant la PSD a peu d’impact sur nos analyses. En effet, 'avantage
d’effectuer une coupure en 2D a l'aide de la PSD, par rapport a une coupure simple dans le spectre en
1D, serait d’enlever des événements provenant de la queue de la zone 2. Ces événements correspondent
en majorité a des désintégrations béta de I’ 22Al mais aussi & des désintégrations beta des produits
de fission. La désintégration beta de I'>Al s’accompagne de 1’émission d’un gamma unique a 1178.9
keV qui disparait donc, en principe, dans les matrices de coincidence v et les cubes de coincidence
~77y qui sont in fine utilisés dans nos analyses. On verra également au chapitre 4 (section 4.4) que les
gamma retardés des produits de fission ont un impact négligeable dans I'extraction des rendements des
fragments que nous avons étudiés.

2.2.4 Le systéme d’acquisition

Le systéme d’acquisition numérique pour les 64 cristaux HPGe consiste en des cartes CAEN 1725
avec une fréquence d’échantillonage de 100 MHz et une résolution de 14 bits. Le photomultiplicateur
qui détecte les photons provenant de la cible active est, lui, relié & une carte CAEN V1751 avec une
résolution de 10 bits et une fréquence d’échantillonage de 1GHz [73]. Les données issues de 1'acquisition
sont enregistrées en list-mode au sein de fichiers binaires. Un fichier est produit toutes les 300 secondes
(5 minutes), ce qui implique que 'acquisition est réinitialisée et redémarrée a chaque run pour éviter
qu’'un probléme quelconque de 'acquisition ne fasse perdre une grande quantité de données. Une raison
supplémentaire de produire des fichiers toutes les 5 minutes est que ’étalonnage change réguliérement
dans le temps. Dans chacun des fichiers, les données enregistrées pour chaque événement, c’est a dire
pour chaque gamma détecté sont les suivantes :

1. Le numéro d’ADC (convertisseur analogique-numérique) correspondant au numéro du cristal
HPGe touché, le zéro correspondant au photomultiplicateur.
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2. L’amplitude du signal, qui donnera plus tard, aprés étalonnage, I’énergie du gamma.

3. L’horodatage, c’est a dire le temps écoulé (en ns) depuis le début de 1'acquisition.

2.3 Le déroulement de 'expérience

La campagne de mesures avec la cible active correspond au cycle 183, elle s’est déroulée du

20/09/2018 au 29/10/2018, les données avec la source d’'52Fu ont été prises ensuite pendant trois
jours a partir du 04/11/2018. Pour le cycle avec la cible active, on dispose d’'un total d’environ 12 000
fichiers pour environ 39 jours d’acquisition.
Il est important de préciser que tous les fichiers n’ont pas été utilisés. En effet, durant I’expérience, il
est arrivé que le faisceau de neutrons soit arrété suite a des problémes du systéme de refroidissement
des clovers. Un des clovers a été remplacé durant expérience car il était trop bruité. A de nombreuses
reprises, le faisceau a été stoppé et I’acquisition également pour une multitude de raisons, le plus sou-
vent pour modifier la haute tension appliquée au photomultiplicateur ou les seuils d’acquisition. C’est
ce que j’illustre dans la figure 2.9, tous les pics pointant vers le bas correspondent & des arréts ponctuels
de 'acquisition pour un seul run. Par exemple, le faisceau doit étre arrété en cas d’entrée dans le hall
instrument. De plus, durant le cycle, le réacteur lui méme a été arrété durant trois jours, ce qui explique
I’absence de données entre les run 83100 et 84000. Au final, nous obtenons donc 9097 fichiers list-mode
totalisant environ 20 To de données qu’il s’agit désormais de prétraiter pour les rendre exploitables.
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FIGURE 2.9 — Evolution du taux de fission en fonction du run et donc en fonction du temps durant
les 39 jours du cycle 183.
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2.4 Conclusion

En conclusion, le spectrométre FIPPS se compose de 16 clovers comprenant 64 cristaux de ger-
manium entourant une cible active exposée a un faisceau de neutrons thermiques. Cependant, dans le
cadre des données analysées durant ma thése, on considére 15 clovers et 60 cristaux de germanium. La
campagne de prise de données s’est étalée sur 39 jours. La particularité des données issu du spectro-
métre FIPPS, dans le cadre de ma thése, est I'utilisation d’une cible active d’?3°U. Celle-ci permet de
discriminer les événements de fission des désintégrations béta de fragments ou des réactions (n,y) sur
le support de la cible.
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Chapitre 3

Pré-traitement des données brutes

Ce chapitre se concentre sur le pré-traitement des données. Je présenterai en premier la phase
consistant en la mise en coincidence des données ainsi que la discrimination des événements analysés
en plusieurs catégories. Dans un second temps, je détaillerai ’étalonnage en énergie et 1’alignement en
temps des détecteurs.

3.1 Mise en coincidence des données

L’objectif de toute cette phase est de prétraiter les données enregistrées en list-mode pour les
rendre exploitables pour I’analyse. C’est durant ce processus que sont effectuées 1’étalonnage en éner-
gie et I'alignement en temps qui seront détaillées dans les deux sections suivantes. Tout d’abord, nous
avons utilisé le code Ist2root [78] développé a I'ILL pour convertir les fichiers list-mode en fichiers
ROOT comprenant pour chaque événement de fission les informations suivantes :

La multiplicité, c’est & dire le nombre de gamma détectés par les clovers, de 1 & 15 maximum.
L’énergie de chaque gamma.
L’énergie de la cible active.

Le numéro d’ADC, donc le cristal touché par chaque gamma.

AN R A .

L’horodatage (timestamp) correspondant au temps écoulé entre deux événements. A ce niveau,
I’électronique traite le photomuliplicateur de la méme maniére qu'un cristal de germanium.

Avec le code Ist2root, on effectue la mise en coincidence des données. C’est a dire que l'on regroupe
ensemble tous les gamma détectés dans la méme fenétre de coincidence. Il s’agit d’une fenétre temporelle
ouverte a partir du premier événement détecté et fermée au bout d’un certain temps. A noter que les
signaux sont traités indépendamment. Le choix de ce temps a été effectué en prenant en compte deux
aspects :

— La fenétre doit étre suffisamment large pour comprendre les gamma, issus de niveaux isomériques

des fragments de fissions. Notamment les isoméres nanosecondes.
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— Nous sommes intéressés par les gamma prompts de fissions. La fenétre ne doit donc pas étre trop
grande pour ne pas comprendre les gamma retardés issus de la désintégration béta. Elle doit
également ne pas étre trop grande pour ne pas prendre en compte des événements accidentels,
par exemple un gamma issues d’une fission différente.

En prenant en compte ces paramétres, nous avons décidé de fixer la fenétre a 430 ns. Plus pré-
cisétment entre 30 ns avant I’événement de fission et 400 ns aprés, donc une fenétre de 430 ns. Les
données sont enregistrées aussi dans des fichiers ROOT au format similaire du précédent mais pour
des événements mis en coincidences. L’arbre des données en coincidence contient les 5 informations
suivantes :

1. L’amplitude enregistrée par le photomultiplicateur, donc I’énergie du tag fission ;
2. La multiplicité;

3. La liste des cristaux touchés par des gamma;

4. L’énergie de chaque gamma, fonction de la multiplicité ;

5

. Le temps écoulé depuis I’événement de fissions au sein de la fenétre en coincidence. Et §’il n’y a
pas eu de fission, le temps écoulé & partir du premier gamma détecté.

Nous avons également discriminé et enregistré les données en catégories différentes, par rapport au
tag fission :
— Toutes les données sans sélection.
— Uniquement les événements lors desquels le photomultiplicateur a détecté un événement, défini
par la suite "Tag" .

Tous les événements lorsque le photomultiplicateur n’a rien détecté, défini par la suite "antiTag".

Tous les événements de "Tag" situé au dessus du seuil défini dans la figure 2.7 de la partie
2.2.3. Ils correspondent & tous les événements de fission la catégorie est appelée "Fission".

Tous les événements de "Tag" situé en dessous du seuil défini dans la figure 2.7 de la partie
2.2.3, appelée catégorie "antiFission".

Pour 'analyse future des données, nous avons également décidé d’utiliser le code GASPware, déve-
loppé & 'INFN par N. Marginean, C.A. Ur et D. Bazzacco. L’utilisation de GASPware est intéressante
car le code permet tout d’abord de créer des histogrammes en 2D (matrices) et 3D (cubes) de nos don-
nées en coincidences, et de les analyser facilement via une interface graphique. C’est la possibilité de
construire des histogrammes en 3D avec GASP qui nous a surtout conduit & ce choix. Tous les détails
sur I'utilisation de GASPware peuvent étre trouvés en [79]. Pour ce faire nous avons développé un code
transformant les arbres ROOT en fichiers au format GASP binaires. Les fichiers GASP sont écrits par
blocs avec une longueur d’enregistrement fixe qui est généralement de 32k (1k = 1024 octets). Chaque
bloc comporte un en-téte de 16 mots (1 mot = 2 octets) pour les informations générales comme par
exemple le numéro du bloc. Ensuite, dans chaque bloc, tous les événements sont enregistrés sous la
méme forme avec un mot pour une information :

1. Indication de début d’événement.
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2. Le nombre de mots (=information) dans 'événement et donc la longueur de l'événement en
octets.

Le nombre de cristaux touchés lors de ’événement.
numéro du ler cristal touché.

L’énergie correspondante.

Le numéro du 2éme cristal touché.

L’énergie correspondante, et ainsi de suite pour le nombre total de cristaux touchés.

S A

Indication de fin d’événement.

Ce format utilisé par les fichiers GASP est trés spécifique et peut étre lourd a utiliser, ¢’est pour-
quoi je ne rentre pas dans les détails. Plus d’informations peuvent étre trouvées en [30].

Ensuite, nous pouvons directement utiliser le logiciel gsort sur les fichiers au format GASP pour
obtenir nos matrices et cubes. Ce logiciel nécessite un ou plusieurs fichiers GASP en entrée et un fichier
de setup. C’est dans ce dernier qu’est indiqué la fonction que 1’on souhaite utiliser, par exemple sort2d
symm pour construire une matrice symétrique ou sort3d symm pour construire un cube symétrique. On
appelle matrice symétrique" un histogramme en deux dimensions de I’énergie quel que soit le détecteur
en fonction de I’énergie quel que soit le détecteur. De méme pour un cube mais en trois dimensions.
Les détails et la liste des fonctions utilisables sont précisés en [31].

Finalement, ces cubes et matrices ont été construits pour trois des cinq catégories énumérées pré-
cédemment, en I'occurrence "Fission", "antiFission" et "antiTag". Les spectres correspondants sont
illustrés dans la figure 3.1.
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FIGURE 3.1 — Spectre des rayons gamma prompts des données FIPPS pour les trois catégories précé-
dentes : en rouge "Fission", en vert "antiTag" et en bleu "antiFission".

Il est intéressant de comparer le spectre des rayons gamma prompts mesurés sur FIPPS (histo-
gramme des évenements dans la catégorie "Fisson") avec celui prédit par la simulation FIFRELIN
(aprés injection dans notre simulation GEANT4 du dispositif et une prise en compte de la résolution
des détecteurs). Les deux spectres sont normalisés par le nombre de fissions. On observe que le spectre
mesuré est globalement légérement plus élevé que celui prédit par FIFRELIN. Cela peut s’expliquer
par la présence d’un bruit de fond accidentel provenant probablement de I’environnement du spectro-
métre (diffusion Compton des rayon gamma produits par capture radiative dans les blindages). On
voit également des pics supplémentaires a 1779 et 2223 keV, associés respectivement a la décroissance
beta de '’>® Al et la capture radiatiove dans I’hydrogéne. Ces rayons gamma ne sont pas en coincidence
avec la fission et sont acceptés accidentellement dans la fenétre de coincidence.

Je compare également a la figure 3.3 les matrices de coincidence, zoomées autour du pic correspon-
dant aux deux premiéres transitions du **Te (1279 et 297 keV). On note la grande différence entre les
données en "Fission" (figure 3.3a) et en "antiFission" (figure 3.3b). Le pic de coincidence est nettement
plus visible et isolé dans le premier cas ou il n'y a que les événements en coincidence avec la fission.

En résumé, au cours de cette phase de mise en forme des données, on part des données brutes issues
de 'acquisition pour obtenir nos matrices et nos cubes de coincidences, directement exploitables pour

I’analyse.
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FIGURE 3.2 — Spectre des rayons gamma prompts des données FIPPS, en noir, comparé avec une
simulation FIFRELIN, en rouge. L’axe des ordonnées a été normalisé au nombre total de fission. Les
parameétres et modéles de la simulation FIFRELIN utilisée ici sont ceux indiqués dans le tableau 1.1.

Energie (keV)
Energie (keV)

2710250

2350 1265 1260 1265 1270 1275 1280 1285 1290 1295 1300
Energie (keV) Energie (keV)

1255 1260 1265 1270 1275 1280 1285 1290 1295 1300

(a) Matrice des événements en "Fission" zoomé (b) Matrice des événements en "antiFission"
autour d’un pic correspondant & la coincidences zoomé autour d’un pic correspondant a la
entre 2 transitions du 34Te. coincidences entre 2 transitions du 34Te

FIGURE 3.3 — Matrices des données FIPPS en mode "FlIssion" et en "antiFission".
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3.2 Etalonnage en énergie des détecteurs

Une phase incontournable du prétraitement est 1’étalonnage en énergie des données brutes. Celle-
ci s’effectue une fois les fichiers list-mode binaires transformés en arbre ROOT. Le point principal a
souligner immédiatement est que I’étalonnage varie significativement dans le temps tel qu’illustré dans

la figure 3.4. Il est donc nécessaire de calibrer chacun des 60 cristaux des 9097 fichiers de données un
par un.
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FIGURE 3.4 — Position du pic correspondant & un gamma issu de la décroissance béta de ' Al en
fonction du temps en heure.

Pour ce faire, la premiére étape est d’identifier au sein du spectre gamma des pics d’intéréts, c’est
& dire des pics facilement visibles et exploitables correspondant & des réactions ou des décroissances
connues. Nous en avons déterminé trois, présentés dans le tableau 3.1.

Numeéro de pic Réaction Energie du gamma
1 BGe(n,v)™Ge 595,847 £ 0,006keV
2 Décroissance 3~ du 28 Al 1778,9 £+ 0,1 keV
3 H(n,v)D 2223,245 £ 0,003keV

TABLE 3.1 — Réaction et transitions utilisées pour 1’étalonnage en énergie
Pour I'étalonnage en énergie, nous utilisons les spectres gamma en "antiTag", c’est & dire sans
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sélection du tag fission car c’est dans cette configuration que les trois pics apparaissent le mieux. En
effet, les réactions mises en jeu sont totalement décorrélées de la fission. Le pic numéroté 1 dans la
figure 3.5 correspond & 'activation neutronique du "Ge présent dans les détecteurs. Le pic 2 est issu
d’un gamma émis lors de la décroissance béta de 1'*® Al produit par activation de 1’27 Al. La trés forte
intensité de ce pic s’explique surtout par la présence des fenétres de saphir dans le trajet du faisceau
de neutrons. En effet, le saphir de formule (AloO3) contient de 'aluminium. Il y aussi de 'aluminium
contenu dans les supports tout autour dans la cible active. Le troisiéme pic est la conséquence de la
capture d’un neutron sur un hydrogéne du liquide scintillant qui engendre un deuton et un gamma
correspondant & I’énergie de liaison du neutron.
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FIGURE 3.5 — Spectre non calibré d’un cristal de FIPPS avec un binning de 0.25 keV par canal.

L’étalonnage en lui méme est réalisé en supposant qu’il est linéaire avec ’énergie et est ajusté sur
les pics correspondant aux trois réactions décrites précédemment. Nous avons utilisé les spectres en
"antiTag" car dans cette configuration on maximise tous les pics des événements qui ne sont pas liés
a la fission.

Finalement, la qualité du résultat de ’étalonnage en énergie peut et doit étre vérifiée. Pour ce faire,
on trace la superposition de trois spectres en énergie calibrés, correspondant, respectivement, :

— Au spectre d’un cristal d’un seul run.

— Au spectre de la somme des cristaux d’un seul run.

— Au spectre total correspondant & la somme des cristaux de tous les 9097 runs.

Ces trois spectres contiennent évidemment un nombre d’événements totalement différent. Ils ont donc

été normalisés respectivement sur leur intégrale des coups dans la région autour du pic. Ensuite, ces
trois spectres ont été superposés tel que montré dans la figure 3.6.
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FIGURE 3.6 — Comparaison entre les trois spectres normalisés autour du pic & 1779 keV. En rouge le
spectre pour ’ensemble des runs, en bleu pour la somme des cristaux d’un fichier et en vert pour un
seul cristal d’un fichier.

On note immédiatement que ’étalonnage semble tout a fait satisfaisant, méme si on reléve quelques
défauts. Comme on pouvait s’y attendre, on remarque une légére dégradation pour la courbe totale en
rouge, ce qui implique simplement que 1’étalonnage n’est pas parfait et donc qu’en sommant les spectres
des 9097 fichiers les pics peuvent étre trés légérement décalés. En 'occurrence cette dégradation reste
trés faible. On vérifie également I’étalonnage & haute énergie, illustré dans la figure 3.7. Ici on remarque
que la dégradation est un peu plus prononcée. L’explication est que ’étalonnage avec les trois points
situés a 595 keV, 1779 keV et 2223 keV s’obtient avec une certaine erreur. I’étalonnage est donc bien
maitrisé et avec une faible incertitude entre ces trois points. Cependant, plus ’énergie est élevée plus
leffet de levier sur l'incertitude originellement faible sera important. A haute énergie I’étalonnage
commence donc & décaler les pics. Ce décalage reste pourtant faible et méme négligeable dans la
gamme d’énergie qui nous intéresse dans le cadre de ’analyse qui suivra.
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FIGURE 3.7 — Comparaison a haute énergie entre deux spectres normalisés, celui du spectre pour
I’ensemble des runs et celui de la somme des cristaux d’un run en bleu. Le spectre vert est absent car
la statistique pour un seul cristal d’un fichier est trop faible & haute énergie pour illustrer correctement
quoi que ce soit.

3.3 Alignement en temps des détecteurs

Comme précisé auparavant, le processus de mise en coincidence des données pour ’analyse nécessite
la définition d’une fenétre de coincidences. Pour étre définie, elle nécessite 'information sur le temps
dont on dispose dans nos données. Une étape importante est donc ’alignement en temps qui consiste a
modifier chaque bin pour que le pic principal soit centré sur le zéro de I'abscisse. De la méme maniére
que l'alignement en énergie, l'alignement en temps doit étre effectué pour chaque cristal des 9097
fichiers. L’opération a été effectuée en utilisant les données en "antiTag" tel que défini dans la section
3.1. Dans cette configuration ’essentiel des événements correspond & des rayons gamma émis lors de
la décroissance béta de 1'* Al dont le schéma de décroissance est dans la figure 3.8. Le temps est donc
enregistré tel que le start du temps correspond & la décroissance béta et le stop a ’émission d’une
transition gamma.

49



28A|

B = start

1779keV | Y= stop
28

FIGURE 3.8 — Schéma de décroissance simplifié du 28 Al.

La figure 3.9 présente le résultat de 'alignement pour un cristal d’un clover FIPPS. Par rapport au 0,
notre fenétre en coincidence s’étend de -30 ns jusqu’a 400 ns, sur la figure 3.9 elle est zoomée entre -50 ns
et 200 ns. En bleu, est présenté le spectre en temps des données en "antiTag" donc essentiellement des
transitions gamma issues de 1’2 Al. L’ajustement de ce spectre est en rouge et prouve que 1’alignement
a été correctement effectué puisque le maximum du spectre est situé a 1.728 + 0.441 ns et que le x?
divisé par le nombre de paramétres libres est trés proche de 1 (178.8/134 ~ 1.3). Il est normal que
le résultat ne soit pas exactement & zéro puisque le temps est enregistré par bin de 4 ns, le résultat de
I’alignement est donc considéré satisfaisant lorsque situé entre -4 ns et 4 ns. De plus, cet alignement
a été réalisé sur les données en "antiTag" puis appliqué sur I’ensemble des données, il faut donc le
vérifier. C’est ce qui est illustré avec le spectre vert qui correspond au spectre en temps des rayons
gamma prompt de fission (événement de la catégorie "Fission"). On note qu'il est tout a fait aligné
avec le spectre bleu et I’ajustement (rouge).
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FIGURE 3.9 — Spectre en temps d’un cristal d’un clover de FIPPS aprés alignement. La bosse autour de
60 ns s’explique par I'absence de CED (COnstant Fraction Discriminator) de temps lors de I'acquisition.
Ce qui implique que le temps d’arrivée des gamma est enregistré différemment selon 1’énergie.
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3.4 Sommation de ’énergie des cristaux d’'un méme clover

Un probléme apparait concernant les événements comptabilisés. En effet, il est possible qu’il y ait
une diffusion Compton d’un gamma sur plusieurs cristaux d’un méme clover, ce qui a pour conséquence
de nous faire perdre I'information sur certains événements.
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FIGURE 3.10 — Spectre des rayons gamma prompts de fission de FIPPS, en rouge pour les données en
addback, en bleu sans addback.

Pour en tenir compte, on prend les événements en addback, c’est & dire qu’on considére qu’il n’y a
qu’un seul gamma dont I’énergie correspond & la somme de tous ceux détectés dans les quatre cristaux.
Cette technique permet de prendre en compte des événements supplémentaires et de diminuer le bruit
de fond gamma. Lorsque la multiplicité est égale a 1, un seul cristal est touché, il n’y a donc aucune
différence que 'on soit en addback ou pas. Cependant, & partir d’'une multiplicité de 2, on observe un
pic en addback d’énergie légérement inférieure par rapport a la valeur en multiplicité 1, décalage da
a D’électronique. En effet, il est possible que lorsque les quatre cristaux d’un méme clover ne sont pas
reliés exactement & la méme masse, il y ait des effets dits de cross-talk. C’est & dire une légére perte
de tension et donc un léger décalage en énergie.

Il y a donc nécessité de corriger la formule de sommation des énergies. Nous prenons l’exemple
d’une multiplicité 2, c’est & dire d’'un gamma qui touche un premier cristal puis diffuse sur un second.

— Fp : énergie du cristal n°1

— FE5 : énergie du cristal n°2
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— Fiapie : énergie tabulée du pic
— F4p : énergie totale mesurée en addback

On part du constat que Eap < E1 + Es = Eigple.

On a donc une différence d’énergie AE = Eygpie — Fap = aFEgpe Avec a : coefficient de correction
indépendant de I’énergie du cristal 1 et du cristal 2, & appliquer & 1’énergie en addback pour corriger
des effets de cross-talk.

D’ou :
AFE
o=
Etable (31)
_ Etanie — Eap
Etable

Avec Eap déterminée par le fit du pic considéré en addback. Ce paramétre alpha dépend du nombre
de cristaux touchés, de leur configuration et du clover. Si on considére quatre cristaux numérotés de 0
ad:
— Pour multiplicité = 2, on a six combinaisons possibles : (0, 1), (0, 2), (0, 3), (1, 2), (1, 3), (
— Pour multiplicité = 3, on a quatre combinaisons possibles : (0, 1, 2), (0, 2 3), (0, 1, 3), (1,

N DN

— Pour multiplicité = 4, on a une seule combinaison possible : (0, 1, 2, 3)

Chacune d’entre elles est & multiplier par le nombre de clovers, c’est-a-dire 15, pour obtenir le nombre
de coeflicients alpha qu’il faut calculer. Ce paramétre alpha dépend du nombre de cristaux touchés et
de leur configuration. Une fois le paramétre alpha déterminé dans chaque cas, on en déduit la correction
& apporter a I’énergie en addback :

Ecorr = EAB + AE

= Eup + aleorr (32)
 BAB
11—«

Un exemple des valeurs du coefficient correctif est donné dans le tableau 3.2 pour un clover. On peut
maintenant appliquer cette correction, qui est illustrée dans la figure 3.11. On note que la correction
décale bien le spectre en augmentant trés légérement 1’énergie, de I'ordre d’un demi keV.
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Combinaison

Coefficient correctif

(0, 1) 0.000535
(0, 2) 0.000601
(0, 3) 0.0006665
(1,2) 0.000415
1, 3) 0.000122
(2, 3) 0.0005035
0, 1, 2) 0.00087
(0, 2, 3) 0.0007885
(0, 1, 3) 0.000571
(1,2, 3) 0.0006415
(0,1, 2, 3) 0.001452

TABLE 3.2 — Tableau des valeurs du coefficient correctif alpha pour le clover 1.
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FIGURE 3.11 — Spectre des rayons gamma prompts de fission de FIPPS, en bleu avant la correction
du cross-talk, en rouge apreés.

3.5 Conclusion

Le pré-traitement des données a été un travail crucial. Nous avons tout d’abord mis en coincidence

les données pour construire les matrices et les cubes de coincidences. Ensuite, nous avons discriminé les

données en cing catégories selon leur rapport au tag fission. Nous avons réalisé I’étalonnage en énergie

des détecteurs en nous appuyant sur trois transitions d’intéréts. Nous avons vérifié la bonne qualité de

I’étalonnage en controlant que la dégradation de la résolution en énergie reste faible en sommant tous

les spectres de tous les cristaux. Enfin, nous avons procédé a I'alignement en temps de ces détecteurs.

o4



Chapitre 4

Caractérisation du spectrométre FIPPS et
de la premiére cible active d’2°°U

Dans ce chapitre, je vais détailler les différentes caractéristiques du spectrométre FIPPS et de la
cible active d’?3°U. Dans un premier temps, j’'expliquerai le calcul du temps mort liés aux détecteurs.
Ensuite, je présenterai une simulation Geant4 du dispositif expérimental. Je poursuivrai par une partie
trés importante qui est la détermination de I'efficacité absolue du spectrométre. Enfin, je terminerai par
Panalyse de la réponse de la cible active afin de déterminer le nombre total de fission détecté pendant
la campagne de mesure.

4.1 Estimation du temps mort du systéme d’acquisition

Un systéme d’acquisition présente souvent un temps mort conduisant & une perte d’information,
il est donc nécessaire de I'estimer pour pouvoir le corriger. Dans un premier temps, on dispose dans
les fichiers de données, du temps écoulé depuis le début de 'acquisition pour chaque événement. Si on
sélectionne uniquement les événements d’un cristal HPGe, on peut donc tracer la différence de temps
entre deux événements consécutifs enregistrés par le systéme, illustré dans la figure 4.1. Il s’agit ici
d’un exemple pour un cristal de germanium d’un clover FIPPS.

La premiére remarque évidente est que le tracé de cette différence de temps est de la forme ex-
ponentielle (ici linéaire, en échelle logarithmique). Cela vient du fait que la probabilité se répéte de
maniére identique & chaque unité de temps. La suite du raisonnement s’appuie sur cette supposition.
En effet, puisqu’il s’agit d’une exponentielle décroissante, on peut faire ’analogie avec le temps de vie
d’un noyau radioactif a partir de sa création. Ce qui implique que I'on peut appliquer les mémes lois
mathématiques. La fonction représentative de la différence de temps entre deux événements consécutifs
est donc de la forme générale :

A(t) = A(to) exp (—At) (4.1)

Donc % est le projeté sur I’axe des abscisses de @ ce qui implique que % est 'espérance mathé-
matique de la fonction 4.1 mais également le temps moyen (en s) entre deux événements consécutifs.
Ce qui engendre finalement que A est le taux de comptage, en nombre d’événements par seconde,
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FIGURE 4.1 — Histogramme, en échelle logarithmique, illustrant le nombre de coup en fonction de la
différence de temps entre deux événements consécutifs. En rouge, la modélisation avec la fonction 4.1.

correspondant & la prise de données réalisée. De plus, on peut remonter facilement a la valeur de A
puisque d’aprés la fonction 4.1 il s’agit tout simplement de la pente de la droite correspondant & cette
fonction (en échelle logarithmique). Cette pente est obtenue en effectuant une régression linéaire a
I’aide de root. A ce stade, puisqu’on dispose du taux de comptage calculé, en nombre d’événements
par seconde, je peux accéder au nombre d’événements total réel. En effet, A(t = 0) = A X Nyt avec
Niot = T x X le nombre d’événements total et T le temps total de I'acquisition. Ce temps total est
connu, il est de 300 secondes pour tous les fichiers. Pour résumer : on connait T, on calcule A avec la
différence de temps entre deux événements consécutifs, on fait le produit des deux et on retombe bien
sur le nombre total d’événements réels. Par ailleurs, le systéme d’acquisition nous donne le nombre
d’événements enregistrés Np,esure, Mais avec un certain pourcentage de perte. Donc, si Npyesure €St le
nombre d’événements enregistrés par le systéme d’acquisition alors

N,
ap = —2 > 1 (4.2)

Nmesure

Avec a; le facteur correctif (sans unité) a appliquer a chaque acquisition pour retomber sur le
nombre total d’événements réels. Cette méthode permet donc d’accéder au nombre d’événements per-

dus par le systéme d’acquisition.

De plus, on sait d’apreés [32] aux pages 119-120 que dans le cas d’un modéle non paramétrable :

A—m = Amt (4.3)
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D'ou :

T=— (4.4)

Am
Avec ) le taux de comptage réel, m le taux de comptage enregistré par le systéme d’acquisition et 7
le temps mort. Donc, le temps mort pour le spectrométre FIPPS avec la cible active : 7 = 5,1 £ 0,3 us.

Cette valeur du temps mort peut étre comparée en effectuant un zoom sur I’histogramme déja
présenté dans la figure 4.1. C’est ce qui est illustré sur la figure 4.2. On observe que la différence de
temps minimale entre les événements est effectivement située aux alentours de 5000 ns donc 5 ps.
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FIGURE 4.2 — Histogramme, en échelle logarithmique, illustrant le nombre de coup en fonction de la
différence de temps entre deux événements consécutifs.

Toute cette opération peut étre effectuée pour chacun des 60 cristaux. Le temps mort est le méme
pour tous les cristaux. Cependant, le facteur correctif du nombre d’événements perdu & cause du temps
mort est différent selon que 'on traite les cristaux de clover FIPPS ou de clover IFIN. Nous avons donc
décidé de calculer la correction a.; pour chaque cristal puis d’effectuer une moyenne pondérée par le
taux de comptage. On obtient donc un facteur correctif du temps mort applicable & ’ensemble des
cristaux de : a; = 1,023 0,002 .

Les données du tag fission sont acquises par une électronique différente des clovers. Le temps mort
est différent mais la méthode pour le déterminer est identique. On calcule donc exactement de la
méme maniére le temps mort du photomultiplicateur, donc du tag fission, ce qui nous permet d’obte-
nir un coefficient correctif o*? = 1,0080 + 0, 0005. Le temps mort obtenu pour le tag fission est de :

Ttag = 0.25 £ 0,05 ps.
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4.2 Simulation Geant4 du dispositif

4.2.1 Motivation

La premiére motivation pour l'utilisation d’une simulation trouve son origine dans la détermination
de Vefficacité du dispositif décrit dans la section 4.3. L’objectif était de développer une simulation
réaliste permettant d’obtenir directement 'efficacité.

La seconde motivation est aussi liée a Defficacité. En effet, la simulation peut étre utilisée pour
estimer les "effets de sommation" qui correspondent & un phénomeéne qui sera expliqué en section 4.3.

4.2.2 Développement et amélioration

Durant I'analyse, nous avons utilisé et amélioré une simulation Geant4 du spectrométre FIPPS.
Nous disposions a 'origine d’une simulation développée par le groupe GRIFFIN (Gamma-Ray Infra-
structure For Fundamental Investigations of Nuclei) [$3] et qui a été adaptée au spectrométre FIPPS
par Zoé Favier [31]|. Cependant il a été nécessaire de 'améliorer pour prendre en compte les atténua-
tions dans la cible active. L’image 4.3 illustre la simulation originelle avec uniquement 8 clover autour
de la cible, le tube en carbone d’une épaisseur de 2 mm et le tube de fluorure de lithium (LiF) de 5 mm
d’épaisseur. La cible d’'®2Fu se situe au centre du tube de LiF.

. .

FIGURE 4.3 — A gauche, une visualisation des clovers FIPPS du spectrométre, répartis autour de la
cible. A droite, une vue zoomée de la chambre de réaction selon un plan perpendiculaire au faisceau.
Le cercle rouge est la vue de coupe du tube en carbone, le vert, celle du tube en fluorure de lithium
(LiF).

La premiére étape a consisté a rajouter la géométrie de la cible active sur le modéle décrit schéma-
tiquement sur la figure 2.5 au sein de la simulation préexistante. La cible active modélisée est illustrée
par 'image 4.4. En bleu le saphir, en jaune et rose les supports d’aluminium. Les quatre vis n’ont pas
été modélisées.

La seconde étape a consisté a rajouter les huit détecteurs IFIN dans la simulation, initialement de la
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FIGURE 4.4 — A gauche une représentation de la structure réelle entourant la cible & active. A droite,
une vue zoomée de cette structure telle que modélisée dans Geant4.

méme maniére que les détecteurs FIPPS, ce travail a été fait en collaboration avec Mattéo Ballu dans
le cadre de son stage [25]. Ensuite, nous avons ajusté la distance des détecteurs a la cible pour que la
simulation corresponde aux données expérimentales. En 'occurrence, aux données prises a la fin de la
compagne de mesure avec une source d’152 By dont I’activité sera calculé proprement par la suite. Pour
ce faire, nous avons simulé trente configurations du dispositif (indicé j) en faisant varier uniquement la
distance des détecteurs par pas de 1 mm pour les FIPPS et 2 mm pour les IFIN. Nous avons ensuite
cherché & minimiser I’écart entre la simulation et les données. Pour cela, on calcule un x? défini par la
relation 4.5 pour chaque clover & chaque distance pour les énergies considérées. Le meilleur ajustement
correspond alors & la valeur minimale du x? pour un clover.

Y (Di/Ns — §]/N,)?
[ p— 4.5
X oh/Nj +0%/Ng (4.5)

i=1

— D; : nombre de coups pour le pic considéré.

— S; : nombre de coups pour le pic considéré dans la simulation.

— Ng = A X AT X Nyyps : nombre de désintégration, avec A I'activité de la source d'P2EBu, AT le
temps d’un run et Ny, le nombre de runs.

— Ng : nombre de particules simulées.

— op et og : incertitudes sur les nombres de coups.

De part le fait que les données sont bruitées, le X?éduit est aussi bruité. Le X?éduit est défini comme
le x? divisé par le nombre de parameétres libres. On va essayer d’estimer cette incertitude et en déduire
une incertitude sur les distances optimales obtenues. En supposant que le x? est la somme de N
distributions normales au carré, on a alors la distribution suivante [30] :

1

2 —

AN exp(—x2/2) (4.6)
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On peut approximer la distribution de x? & N degrés de liberté par la loi normale de moyenne N et
de variance 2N. La variance de x%4,; est alors 2N/N? = 2/N?. On prend alors ¢ = /2/N comme
approximation de la largeur de la gaussienne. On peut alors considérer les simulations donnant un
X?éduit dans l'intervalle anin + 30 comme acceptables. La figure 4.5 montre le tracé des x? calculés
pour chaque distance pour le clover n°1l. On remarque que pour le premier clover FIPPS, elle pointe
vers une distance de 9.5 cm au lieu de la valeur initiale de 9 cm.

chi2
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IIIII]I

T

10

I[II|

1 I ) N I I | I | N I - | | I I I | I I I | I I L1

8.5 9 9.5 10 10.5 11 1.5
distance (cm)

FIGURE 4.5 — x2 pour le clover 1 de FIPPS en fonction de la distance implémentée dans la simulation.

Les distances obtenues sont reportées dans les tables 4.1.

FIPPS IFIN
Clover | Distance (cm) || Clover | Distance (cm)
1 9.5 9 154
2 9.4 10 14.4
3 9.1 11 14.4
4 9.5 12 —
5 9.4 13 15.0
6 9.6 14 13.8
7 9.4 15 13.8
8 9.7 16 13.6

TABLE 4.1 — Distances obtenues pour les détecteurs FIPPS et IFIN.
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4.3 Efficacité de FIPPS

L’un des paramétres les plus importants pour ’analyse des données est la connaissance et la bonne
maitrise de l'efficacité de l'instrument. A la fin de la campagne de prise de donnés, le réacteur a
été arrété, la cible active enlevée et remplacée par une source d’'*?2Fu. Le spectre gamma de 1''52Eu
présente un grand nombre de raies trés bien connues et peut donc étre utilisé pour déterminer 'efficacité
absolue du systéme de détection. Pour ce faire, nous avons d’abord réalisé une estimation de I'efficacité
par une méthode simple et rapide puis une détermination par une méthode plus poussée.

4.3.1 Estimation utilisant ’activité connue

Tout d’abord, nous pouvons estimer I'efficacité a ’aide Pactivité de ''®2FEu et du spectre gamma
illustré dans la figure 4.6.
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FIGURE 4.6 — Spectre en énergie calibré de I''52 By pour le spectrométre FIPPS.

En effet, le nombre de gamma mesurés par les détecteurs a une énergie précise est donné par :
N (Ey) = Ng x Iy(Ey) x €(Ey) x ax (4.7)
Ou Ny, (E,) est le nombre de coups mesurés a cette énergie, I, I'intensité de la transition, A l'activité

de la source en Bq, At le temps de mesure en s, a; le facteur correctif du temps mort (voir partie 4.1)
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et Ng = AAt le nombre de béta émis. D’ou lefficacité absolue, €(E,), du systéme de détection pour
une particule v a I'énergie £, est donnée par :

Nin(Er)

(B = X Adt x ar (48)

Le premier paramétre a déterminer est le nombre de gamma émis a une énergie donnée. Pour ce
faire, on mesure les raies gamma les plus intenses du spectre 4.6. Nous en avons choisi dix, résumées
dans le tableau 4.2 [37].

Energie (keV) | Photons pour 100 désintégrations (%)
121.7817 28.41
244.6974 7.55
344.2785 26.59
443.9650 3.12
778.9045 12.97
867.3800 4.243
964.0790 14.50
1112.0760 13.41
1212.9480 1.416
1408.0130 20.85

TABLE 4.2 — Raies gamma du '°? Fu utilisées pour I'estimation de I'efficacité absolue de FIPPS.

Le second paramétre & déterminer est l'activité de la source lors de la campagne de mesures. On
dispose de 'activité nominale fournie par le constructeur en date de septembre 2012, en 'occurrence
4.20(13) x 10° Bq. On peut donc facilement remonter via la décroissance radioactive de I''*2FEu a
Iactivité lors du cycle 183 en date de novembre 2018. En Ioccurrence 3.07(10) x 105 Bq. Les points
d’efficacité sont ensuite ajustés en utilisant la fonction 4.9.

e(E,) = po (exp(p2In E + pyIn E? + p3In B3 4 py In EY)) (4.9)

La courbe obtenue est présentée sur la figure 4.7. Dans cette derniére, les effets de sommations détaillés
dans la section suivante sont déja pris en compte.

62



o _ X2/ ndf 35.23/5
-‘é 02— pO 0.06929 + 0.005063
g £ pl 0.2719 + 0.01973
w 0.18— p2 0.1177 £ 0.01959
= p3 —-0.07486 + 0.003989
0161~ p4 0.00465 + 0.0002459
0.14—
0.12}—
0.1—
0.08—
0.06—
0.04—
— 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1
0 200 400 600 800 1000 1200 1400

Energie (keV)

FIGURE 4.7 — Courbe d’efficacité spectrométre FIPPS réduit & 15 clovers sans addback - premiére
estimation avec 'activité nominale.

Cependant, cette méthode de détermination de l'efficacité n’est pas optimale et ce pour deux
principales raisons. Premiérement, 'activité de la source n’est pas suffisamment bien connue car le
constructeur la fournit avec une incertitude de 'ordre de 10%. Cette incertitude se répercute par la
suite sur 'efficacité et sur tous nos résultats. Deuxiémement, en prenant en compte uniquement des
raies gamma de I''52Fu on ne maitrise pas notre efficacité sur I'ensemble de la gamme en énergie.
Il nous manque des données en dessous de 120 keV et au dessus de 1408 keV. Il est donc nécessaire
d’utiliser une autre méthode pour déterminer 'efficacité.

4.3.2 Effets de sommation

Il est important de s’arréter sur le phénomeéne dit des "effets de sommation" car il a un impact
important sur le calcul de lefficacité et donc dans toute notre analyse. En effet, pour déterminer
lefficacité, nous effectuons un travail de spectrométrie gamma et donc dans la pratique un comptage
du nombre de gamma mesurés par le spectrométre & une énergie donnée. Or, il est possible que deux
rayons gamma d’une méme cascade de désexcitation soient détectés en méme temps par un méme
cristal. Par conséquent, ces deux rayons gamma (d’énergie E; et Es par exemple) seront comptés
comme un gamma unique d’énergie £; + Fa. Cet effet entraine une « perte » d’information sur les
deux rayons gamma d’origine et a une incidence sur le spectre mesuré. Il est nécessaire de corriger les
effets de sommation pour mesurer précisément un spectre de rayon gamma.

Pour ce faire, on détermine un coefficient correctif des effets de sommation en utilisant des si-
mulations Geant4 de FIPPS. On réalise une simulation du dispositif avec une source d’'2Eu, et des
simulations avec une source de rayons gamma monoénergétiques dont 1’énergie est choisie identique a
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celle de la transition émise par la source d’'%? Eu que I'on veut traiter. Pour chaque transition, le coef-
ficient correctif des effets de sommation ()f"’EW est égal au rapport du nombre de rayons gamma détectés
par le spectrométre FIPPS dans la simulation monoénergétique et du nombre de gamma détectés dans
la simulation avec la source d’1°2Euw.

ni (B "I,
nen(By) /el

af, = (4.10)

Avec :

~ nku (Ey) le nombre de coups mesurés avec la source europium a ’énergie E.,

mono
m

— I, 'intensité de la raie a I'énergie E,
— nF*% le nombre de désintégration beta dans la simulation de la source d’!52 Eu.

-n (E5) le nombre de coups mesurés avec la source mono-énergétique a l'énergie E,

— n*"° le nombre de rayons gamma émis dans la simulation monoénergétique.

Les pertes par effet de sommation pour la source d’!52FEu dans le spectrométre FIPPS (ot on ne
considére que 15 clovers sans addback) sont détaillés dans le tableau 4.3. Elles sont assez faibles, de
Pordre du %. Le facteur correctif peut s’obtenir avec la relation : ozSE7 =1/(1—p) ou p est la perte par
effet de sommation.

Energie (keV) | Perte par effet de sommations (en %)
121.7817 0.9
244.6974 1.6
344.2785 0.4
443.9650 1.3
778.9045 1.3
867.3800 3.0
964.0790 0.9
1112.0760 0.5
1212.9480 0.4
1408.0130 1.0

TABLE 4.3 — Perte par effet de sommations dans le spectrométre FIPPS (réduit a 15 clovers)
sans addback pour les dix transitions gamma utilisées de 1''°? Eu.

4.3.3 Efficacité absolue en utilisant les coincidences et la simulation

Pour pallier aux problémes rencontrés lors de I’estimation de I'efficacité, nous avons développé une
méthode pour remonter a l'activité indépendamment de D'efficacité du systéme et sans utiliser celle
fournie par le constructeur mais uniquement nos données. Elle a été testé avec succés dans le cas de
I'expérience avec une cible d’?3®U non active par Mattéo Ballu dans le cadre des ses travaux de thése.
Je I’ai appliquée dans le cas de la cible active. Pour ce faire, nous utilisons les données de I''"»2FEu en
coincidence. Le nombre de coincidences 7172 émis est n, = AT 15 mais le nombre de coincidences
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réellement mesurées est n,, = nY, + nf avec n?, le nombre de coincidence vraies et n’ le nombre de
coincidences fortuites. Or :

N N
n”m =AT 112 Z Z Gi(E1)6k<E2) 0‘3 Oé,fk (411)

avec :
— n? le nombre de coincidences mesurées.
— N le nombre de cristaux, ici N=60.
— A Dactivité de la source d’1°2Fu.
— T la durée de I'acquisition des données analysées (en l'occurrence 300s pour un fichier).
— T2 Vintensité des deux transitions gamma considérés en coincidence.
— € (E7) : lefficacité du cristal indexé i a Iénergie F.
— €x(E9) : Vefficacité du cristal indexé k a I’énergie Fo.
— «a, le facteur correctif du temps mort.
— afy la correction des effets de sommation.

A noter que ce dernier terme concernant les pertes par effets de sommation de trois rayons gamma
est négligeable ici pour les coincidences observées de I''%2Eu (<1%) car ce dernier se désintégre prin-
cipalement avec I’émission de deux rayons gamma. On fait ensuite ’hypothése que :

N
(B, Ey) = Y €(Er) ex(Ey)
k=1;k#1
e(E1) e(Ey) (4.12)

ou e(FE) = Zf\il €

Si on injecte 4.12 dans 4.11, on trouve :

N -1

nl (B, Ey) = AT I5 o2 e(F1) e(Ey) (4.13)

Or, on sait que :

nm(E1)=AT L ar ail e(Eq) (4.14)

nm(Ee) = AT Iy ar a,sm €(Es9)

avec ny,(FE1) le nombre de coincidences mesurées dans le premier détecteur et n,,(E2) le nombre de
coincidences mesurées dans le second détecteur. Et maintenant, si on divise 4.13 par 4.14, on trouve :

n;;l(El,EQ) 1 112 1 N -1

N (B )nm(B2) — ATH Los, o3, N

(4.15)
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On obtient ainsi I'expression de 'activité, indépendante de I'activité d’origine :

1 112 062172 N -1 nm(El) nm(EQ)

- T I I Oé,syl Ck,syz N n;’n(El,Eg)

A

(4.16)

Désormais, dans ’expression 4.16, il reste a déterminer le nombre de coincidences vraies n}, (E1, E2)
qui correspond au nombre de coincidences mesurées n,,(F, E2) moins le nombre de coincidences
fortuites nﬁ(El, Ey) :nl = ny, — n{; L’inconnu ici est nﬁl que ’on ne peut pas directement mesurer.
D’aprés [32], le taux de coincidences fortuites entre deux détecteurs est :

n},(E1, Ea) _ nm(En) y N (F2)
T T T
Avec AT un intervalle de temps et n,,(E1) et n,(E2) définis en 4.14.

x AT (4.17)

A partir de 4.17 on définit maintenant n{ 5 le taux de coincidences fortuites entre deux transitions
gamma en coincidences et n{ , le taux de coincidences fortuites pour la méme transition gamma.

L’avantage est que ”{,1 est mesurable et nous permettra de calculer n{’Q. On a:

f
M2 nm(E1)  np(Eo)
T =" X T x AT (4.18)

n{z = AN ar o e(Br) x ALy ar o, €(Ea) x AT

f
na N (E1)  nm(E1)
T = T X T x AT (4.19)

n{’l = AL a; o e(E1) x AL a; o, e(Ey) x AT

Maintenant, on effectue le ratio de 4.18 et 4.19, qui nous permet d’extraire I’expression du nombre
de coincidences fortuites n{ o entre deux transitions gamma :

n{}z Loy af, e(Ep)
n{,l Il Ot Oé,syl G(El)
7 Iy a3, €(Es)

n =n X
1,2 1,1 Il Oé:;l E(El)

(4.20)

Nous avons maintenant toutes les informations pour calculer 'activité avec des paires de gamma
en coincidences de 1'"2Eu. Nous avons choisi les cing suivantes :

— 121 keV & 1408 keV

— 344 keV & 778 keV

— 964 keV & 121 keV

— 1112 keV & 121 keV

— 244 keV & 121 keV
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Il s’agit d’un processus itératif ot 'activité est calculée une premiére fois et injectée dans I'opération
effectuée précédemment pour la calculer de nouveau. Aprés une premiére itération, 'activité avec des
paires de gamma en coincidences de ''*2FEu est montrée dans la figure 4.8. Le processus converge
trés rapidement et dés la deuxiéme itération le résultat est satisfaisant. Ce qui nous permet d’obtenir
I’activité définitive illustrée dans la figure 4.9.

X
fay
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3

X2 [ ndf 1.533/4
pO 3.135e+05 + 1149

330

325
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3441778
964 /121
11127121
2441121

paires de coincidences

FIGURE 4.8 — Activité de la source d’'*2 Eu calculée a partir de cinq paires différentes de rayons gamma
en coincidences aprés une premiére itération.
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FIGURE 4.9 — Activité de la source d’**2Eu calculée a partir de cinq paires différentes de rayons gamma
en coincidences aprés une deuxiéme itération.

Finalement, pour le calcul de l'efficacité nous avons donc pris en compte une activité égale & :
A =314 kBq+ 1 kBq. Donc une incertitude de I'ordre de 0,3% contrairement aux 10% obtenu précé-
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demment.

Le calcul de l'efficacité s’effectue avec les transitions gamma de 1''%2 Eu, donc dans une gamme en
énergie comprise globalement entre 100 keV et 1500 keV. Pour obtenir la courbe d’efficacité pour les
hautes énergies, supérieures a 1500 keV, il faut trouver d’autres transitions. On commence par rajouter
un pic correspondant a la somme des rayons X de la couche K, de I''52Eu situé a 39.5229 keV et
40.1186 keV'.

On rajoute également quatre pics correspondant a des transitions gamma provenant d’une réaction
(n,7) sur I'>" Al et d’énergie :

— 1408.22 keV
2590.19 keV
3034.09 keV
4133.98 keV

Nous avons choisi ces quatre transitions car ce sont celles sur lesquelles les effets de sommations sont
les plus faibles, inférieurs & 1%. Ces effets peuvent étre obtenus car nous disposons de la simulation
Geant4 du dispositif et que les désintégrations (n,v) de '’ Al ont été implémentées dans FIFRELIN
[38]. La transition de 1408.22 keV a été choisie car trés proche de celle de 1408 keV de I''52Eu, elle
permet de faire le lien et de garder la continuité entre les points issus des transitions de I''2Fu et
ceux issus de la (n, ). Finalement, on obtient 14 points expérimentaux tel que présenté dans la figure
4.10. Les donnés sont modélisées en utilisant la fonction 4.21 de 'efficacité absolue & une énergie d’'un
gamma donné. Ce sont les valeurs données par la fonction que nous utiliserons par la suite.

e(B,) = exp(po + (p1 + p2 exp(—psE,)) In By + psIn B, + p5 In E,%) (4.21)

Le rapport, pour chaque point, entre les données et la fonction 4.21 est présenté dans la figure 4.11. Il
nous permet d’illustrer que notre fonction modélise correctement nos données.
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FIGURE 4.10 — Courbe d’efficacité expérimentale du spectromeétre FIPPS (réduit a 15 clovers, sans
addback)
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FIGURE 4.11 — Rapport entre 'efficacité calculée avec nos données et 'efficacité modélisée.
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Enfin, nous pouvons comparer 'efficacité calculée précédemment, et illustrée dans la figure 4.11,
avec la simulation Geant4. C’est ce qui est montré dans la figure 4.12. On note que la simulation
(points verts) surestime d’environ 30% les données a trés basse énergie. Entre 100 keV et 250 keV,
la simulation est supérieure d’environ 5%. Enfin, plus I’énergie augmente, plus la simulation devient
proche des données. C’est en raison de cette grande différence a basse énergie que nous n’avons pas
utilisé Defficacité simulée. Les simulations Geant4 ne sont utilisées que pour 'estimation des effets de
sommation, qui sont dans le cas de la source d’'5?2Eu de 'ordre de 0.5% a 3%. Ils sont suffisamment
faibles pour que ’on puisse considérer les simulations valables lors de ces calculs.
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FIGURE 4.12 — En haut, la comparaison entre I'efficacité simulée, en vert, et calculée avec les données,
en noir. [’ajustement des données est en rouge. En bas, le lapport entre les points simulés et calculés
avec les données.
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4.4 Analyse de la réponse de la cible active et estimation
du nombre de fissions

Le principal avantage de la campagne de mesures avec la cible active réside dans la possibilité de
remonter au nombre absolu de fissions dans nos données. C’est une particularité cruciale car elle nous
permettra par la suite de réaliser une normalisation absolue (et pas relative) des mesures de rendements.

Pour estimer ce nombre, il faut partir du spectre en énergie du photomultiplicateur déja présenté
sur la figure 2.7. Le spectre du PMT comprend deux composantes, une exponentielle décroissante et
une gaussienne, en plus d'un effet de seuil en raison d’un filtrage des basses énergies. L’histogramme
des énergies cinétiques de tous les fragments de fission forme une gaussienne selon FIFRELIN. Donc la
composante gaussienne du spectre du PMT peut correspondre & la distribution des énergies cinétiques
des fragments de fission, élargie par la résolution en énergie du scintillateur. Cette gaussienne corres-
pond donc aux événements de fission. La tendance exponentielle, quant & elle, traduit la somme de
toutes les distributions en énergies des béta issues des désintégrations 5 des fragments de fission [39] et
de la décroissance de 1'>® Al créée par activation neutronique de 1'>” Al. Le Quenching d’ionisation per-
met d’expliquer pourquoi la quantité de charge collectée par événement [ et par événement fission est
du méme ordre de grandeur alors que les énergies cinétiques mises en jeu ne le sont pas [90]. L’énergie
cinétique moyenne des fragments pour la fission de 1'>3°U est de l'ordre de 170 MeV mais inférieure a
10 MeV pour les béta.

Ces deux composantes sont raffinées afin de prendre en compte d’autres effets. En observant la
distribution en énergie des 3 du 23U on observe une tendance exponentielle avec une légére inflexion a
haute énergie. Cette tendance est introduite & 1’aide d’une exponentielle décroissante avec un polynéme
de degrés 2. L’autre effet est la prise en compte des fissions ternaires. En effet, il est possible qu’au
lieu de former deux fragments par fission, la fission forme parfois deux fragments plus un noyau léger,
typiquement un hélium ( 22 0, 17% des fissions pour I'>3°U). La fonction utilisée pour ajuster les données

du spectre du PMT a été proposée par Quentin Poirier [91]. Elle est détaillée dans les équations 4.22,
4.24 et 4.23.
Nspectre(fv) = Nfission(-r) + Ng(l‘) (422)
Nkin —(z—p)2 /20> + N()(l + tanh(T() - k’().%')) e—(w—uo)2/203 +

N issiOn(l‘) = —F/— €
d \V2rmo V2o (4.23)
Ni(1 + tanh(m — k1x)) _ .

e (
V2moq

Njs(z) = Ny() exp(—(Aoz + M\2?)) (4.24)
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FIGURE 4.13 — Spectre du PMT en échelle logarithmique, ajusté via les équations 4.22, 4.24 et 4.23.

Le nombre total de fissions correspond alors & l'intégrale sur le spectre entier de la composante
fission, soit : n?aigsion = 7 NpissiondE = 2.447 10" + 7,2 107. Le nombre total de fission au
dessus du seuil est de n%gsion = flOIOOO NyissiondEl = 2.437 1019 + 7,2 107. 11 arrive que le
photomultiplicateur soit touché deux fois dans la fenétre en coincidence de 400 ns. Si on rejette ces
cas, le nombre total de fissions au dessus du seuil est finalement : nifii vion = 2418 10 + 7,2 107
C’est cette valeur qui sera utilisée par la suite dans les calculs de rendement par spectrométrie des
rayons gamma, prompts.

Le spectre du PMT est illustré sur la figure 4.13. Nous avons défini sur ce spectre un seuil
Spyr = 1100 au dessus duquel nous considérons que les événements sont en coincidence avec la
fission. Cependant certains événements en coincidence avec la fission ne le sont pas vraiment, ceci peut
également étre observé sur la figure 4.13.

Par intégration , on peut estimer ces contaminations respectives :

— 2.24 +0.01 % des événements supérieurs au seuil Spy;r sont des 3 et non pas de la fission.

— 0.35£0.01 % des fissions sont situées sous le seuil Spy;7.

La question est maintenant de vérifier le bon fonctionnement de la cible active (donc du tag fission)
et de la discrimination entre les événements issus de la fission et les autres. Ces autres événements
proviennent essentiellement de la décroissance béta des fragments de fission. Pour ce faire, on utilise
deux produits de fission, le 19977 et le 138 Ba. En effet, la particularité du 1°°Zr est qu’il est produit
trés majoritairement directement par la fission alors que le 38 Ba est issu trés majoritairement de la

72



radioactivité B— du ¥8C’s. Dans le cas du '°° Zr on sélectionne deux transitions gamma en coincidence
de son schéma de niveau, celles illustrées dans la figure 4.14b, et on regarde leur position dans le tag
fission. Le résultat est montré dans la figure 4.14a. On observe que la courbe noire correspondant
aux transitions en coincidence du '9°Zr est quasiment superposée avec la bosse correspondant aux
événements de fission et centré sur le canal 2000. Ce résultat est logique pour un fragment produit
directement par la fission. De la méme maniére, on effectue la méme opération pour le 38 Ba, les
transitions en coincidences utilisées sont présentées sur la figure 4.15b et le résultat sur la figure 4.15a.
Cette fois ci, on note que la courbe noire correspondant aux transitions en coincidence du *®Ba est
située entiérement en dehors de la bosse correspondant aux événements de fission ce qui est logique
puisque le 38 Ba est produit par radioactivité S~. Le tag fision permet donc bien de séparer les
événements provenant de la fission des autres.

._g 012—
5 Tag fission
§ o1 4+
S [ —— 71100
O o.08—
- l 352 keV
0.06; 2+
0.04}
0.02/— l 1279 keV
- 0+
o L AR BRI BRI B .
500 1000 1500 2000 2500 3000 1 OOZr
canal
(a) Position dans le tag fission du °°Zr. La courbe en rose corres- (b) Le %9Zr est produit princi-
pond a l'ajustement en rose également de la figure 4.13. palement par la fission.

FIGURE 4.14 — Vérification du bon fonctionnement du tag fission pour discriminer les événements issus
de la fission de tous les autres. Ici en utilisant le 199 Zr.

4.5 Vérification du nombre de fissions avec les rayons gamma
retardés

Afin de tester la cohérence du nombre de fissions obtenu via le spectre du PMT, une deuxiéme
méthode a été développée, indépendante de la précédente. Comme expliqué précédemment, le nombre
de fission est un facteur de normalisation commun & toutes les distributions de . Le nombre de
retardés associés a la désintégration 8 d’un produit de fission est relié au nombre de fissions ayant eu
lieu durant la mesure. Ceci est également vrai pour le nombre de coincidences entre deux 7y aprés une
désintégration . Ainsi en extrayant le nombre de coincidences N+~ associées & un produit de fission
dans la matrice des =y retardés en coincidence, il est possible, via I'utilisation de données nucléaires,
de remonter au nombre de fissions. La matrice des gamma retardés en coincidence correspond a une
matrice des données en "antiFission". C’est & dire une matrice contenant tous les événements qui ne
sont pas de la fission (essentiellement des désintégrations béta).
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FIGURE 4.15 — Vérification du bon fonctionnement du tag fission pour discriminer les événements issus
de la fission de tous les autres. Ici en utilisant le 142 Ba.

Nyit o

e (4.25)

Nfissionq,ﬂ, =

— Ny correspond au nombre de coincidences.

— «a, est une correction prenant en compte le temps mort du systéme d’acquisition.

Jcc 1
1+ o)

— ¢ est efficacité du systéme de détection.

avec « le coefficient de transition interne (ICC).

— I correspond & la ou les probabilité(s) d’émission(s) du premier gamma de la chaine de coinci-
dences par décroissance (3.
— Y correspond aux rendements cumulés du pére (JEFF 3.3).

L’obtention de la correction due au temps mort a déja été expliquée dans la section 4.1. Les coeffi-
cients de transition interne sont obtenus via le code Brlcc [92]. L’efficacité est obtenue selon la méthode
présentée dans la section précédente. Enfin, les données Iz et les rendements proviennent de NNDC
[93]. Pour obtenir le nombre de fissions via la vérification croisée il ne reste donc qu’a extraire un
nombre de coincidences. Nous effectuons ce travail de vérification pour une dizaine de noyaux produits
par désintégration béta. Nous avons choisi les plus produits et ceux présentant les coincidences les plus
nettes et les moins polluées par le bruit de fond. Dans chaque cas nous pouvons extraire le nombre de
coincidences selon deux méthodes différentes.

La premiére consiste & travailler en deux dimensions. Bien que les données bétas soient plus propres
que les données fission, il reste une perturbation importante en raison du spectre d’émission du rayon-
nement Compton de tous les rayons gammas émis. En effet, imaginons un cas simple : soit 2 gamma
et 72 en coincidence, d’énergie respective E et Eo. 1 peut interagir par effet photoélectrique dans un
des cristaux. o, quant a lui, a plusieurs interactions possibles , soit ne pas interagir du tout, soit par
effet photoélectrique, soit par effet Compton , ou bien par création paire. Si le 5 réalise un Compton
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avec un cristal et dépose AFE énergie , alors du point du vue du systéme , v1(FE1) et v2(AE) sont
en coincidence. Evidemment, des cas intermédiaires sont possibles avec deux gamma ayant tous deux
interagit par effet Compton. Ce phénoméne se traduit dans la matrice par des "tunnels de coincidence
" que 'on nomme "tunnels Compton" compliquant ’analyse. Une illustration est fournie & la figure
4.16. La deuxiéme méthode consiste a projeter et soustraire le bruit de fond sur un axe puis d’ajuster
les gaussiennes en une dimension. Cette méthode permet certes de pouvoir mieux discerner les coinci-
dences du bruit de fond mais implique un risque de perdre de la statique en soustrayant plus que du
bruit de fond. Pour illustrer ces deux méthodes, prenons le cas simple du %39T6 et d’une coincidence
entre un gamma de 1031 keV, et un autre de 814 keV. L’allure de la matrice a& 8¢ autour du pic est
montré dans la figure 4.16. Dans cette exemple quelle que soit la méthode , il faudra prendre en compte
et ajuster en conséquence les "tunnels Compton". Pour I'ajustement tous les paramétres sont libres .
Le résultat pour les deux méthodes est illustré dans la figure 4.17.

2D 1D
Nombre de coups | (6.20 + 0.08) x 10* | (6.90 + 0.08) x 10*
% 2.68 6.78

TABLE 4.4 — Tableau récapitulatif des résultats obtenus avec les deux méthodes.

Dans les deux cas I'ajustement est satisfaisant, en effet dans les deux cas les "tunnels Compton"
sont reproduits. Cependant on observe un écart que les incertitudes ne permettent pas d’expliquer. Ici,
par exemple, on se trouve dans le cas oil 'ajustement en 2D serait pertinent, car le x? réduit est le
plus faible.

Désormais, on peut comparer pour une dizaine de produits de fission, le nombre de coincidences
prédit par les données nucléaires avec le nombre de coincidences déterminées avec les données FIPPS
via la méthode précédente. Le résultat est dans la figure 4.18. Normalement, si le nombre de fissions
déterminé en section 4.4 de Nyission = 2.447 X 1019 + 7.2 x 107 était exact, le rapport devrait étre
égal & 1. Le nombre de fission calculé précédemment semble tout a fait pertinent puisque le rapport
moyen est de 0.97 £ 0.02.

4.6 Conclusion

Pour conclure, nous avons commencé par estimer le temps mort du systéme d’acquisition & la fois
pour le photomultiplicateur, 7444 = 0.25 £ 0,05 us, et les germanium, 7 = 5,1 £ 0,3 ps. Ensuite, en
nous appuyant sur les données prises avec une source d’152 Eu, nous avons pu déterminer 1efficacité ab-
solue du systéme de détection avec une incertitude inférieure & 2%. La principale difficulté pour calculer
lefficacité a été de s’affranchir de la valeur de I'activité fournie par le fabricant de la source d’'°?FEu.
Toujours dans le cadre du calcul de Defficacité il a également été nécessaire de déterminer la valeur des
effets de sommations, ce qui a nécessité le développement et I'amélioration d’une simulation Geant4
du dispositif expérimentale. Enfin, nous avons utilisé la capacité de discrimination de la cible active
pour estimer le nombre total de fission durant les 39 jours d’acquisition : 2.4504 x 10'0 £+ 7,2 x 107.
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FIGURE 4.16 — Matrice centrée sur le pic du 12*Te (1031 keV / 814 keV). L’axe Z représente le nombre
de coups détectés pour le point d’énergie (F4, E2) pour un binning de 2 keV.
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FIGURE 4.17 — A gauche, ajustement de la matrice 4.16 en 2D. A droite, ajustement de la méme
matrice en 1D.

Ce nombre, crucial pour la suite de l'analyse, a été également vérifié en utilisant les rayons gamma
retardés.
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FIGURE 4.18 — Pour dix produits de fission, le nombre de coincidences prédit par les données nucléaires
avec le nombre de coincidences déterminé avec les données FIPPS.
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Chapitre 5

Mesure des rendements isotopiques des
produits de fission par la spectrométrie
des rayons gamma prompts

Dans ce chapitre, les données FIPPS seront utilisées pour mesurer les rendements de fission iso-
topiques indépendants d’'une série de fragments pairs-pairs bien produits par la fission thermique de
1’2350 . Pour commencer, je décrirai en détail la méthode que nous avons développée et les différentes
corrections qui doivent étre prises en compte. Ensuite, cette méthode sera appliquée & neuf fragments
de fission et les résultats seront comparés aux valeurs des rendements évalués et, quand ils existent,
aux rendements mesurés sur Lohengrin. Le cas spécifique de I''32Sn, dont le rendement présente une
anomalie en fission rapide, sera ensuite traité avec nos données. Je terminerai par une présentation
globale de ces résultats.

5.1 Description de la méthode

Une fois le pré-traitement des données effectué, nous disposons des histogrammes en 1D, 2D et
3D des rayons gamma prompts de fission de I'>3°U. L’objectif du travail est de déterminer s’il est
possible d’utiliser une méthode de spectrométrie gamma pour remonter aux rendements isotopiques
indépendants.

5.1.1 Spectrométrie des gamma prompts

Une premiére méthode serait d’utiliser le spectre des rayons gamma prompts de fission de 1'’*%°U | qui
est présenté a la figure 5.1. En effet, le rendement d’un fragment de fission donné peut étre obtenu en
sommant toutes les transitions gamma observées vers ’état fondamental. Le tout devant étre normalisé
au nombre total de fissions. En pratique, le calcul du rendement d’un élément donné se résume a
I’équation suivante :

Y(4X) = zéf X Z ]EV((EE;J')) (1+a;) (5.1)

79



X
=
(=)
o

80

70

coups par bin

60

50

40

30

20

10

T+

1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 1 1 11 1 1 1 : I | SN S S S —
200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000
Energie (keV)

o

FIGURE 5.1 — Spectre des rayons gamma prompts en coincidence avec le tag fission mesuré durant
toute la durée du cycle 183 du réacteur de I'ILL avec le spectrométre FIPPS.

dans laquelle :
— Ny correspond au nombre total de fissions, déterminé dans la sous section précédente 4.4.
— N(Ej;) est le nombre de rayon gamma de la transition j vers I'état fondamental.
— €(FEj) est lefficacité absolue de spectrométre FIPPS a I'énergie de la transition considérée.
— «aj est le coefficient de conversion interne (ICC) de la transition. Il permet de prendre en compte
le fait qu'une partie de la transition s’effectue par conversion interne plutét que pas 1’émission

d’un rayon gamma.

Si le schéma de niveaux d’un élément était bien connu et plus précisément, si les transitions vers
I’état fondamental étaient toutes identifiées, il serait donc possible de remonter & son rendement de
fission. Avant de critiquer cette affirmation, on peut déja en tirer une premiére limitation. Le schéma
de niveaux d’un noyau n’est souvent que partiellement connu et il est d’autant plus exhaustif que ce
noyau a été étudié et sa cascade mesurée avec plusieurs réactions. Le schéma de niveaux des noyaux trés
riches en neutrons sont donc parfois assez peu fournis. De plus, les transitions bien produites lors de
la désexcitation d’un fragment de fission ne sont pas nécessairement identiques a celles bien produites
par la désintégration beta du noyau pére. Le schéma de niveaux des noyaux impair-pair, pair-impair
et impair-impair sont souvent plus complexe que celui des noyaux pair-pair. C’est pourquoi, dans le
cadre de I’étude qui suit, nous nous sommes limités a des fragments bien produits par la fission et aux
noyaux pair-pair, dont le schéma de niveaux est assez bien établi.

Pour illustrer la méthode, je prendrai le cas du '3Te, un noyau pair-pair dont la cascade de
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désexcitation gamma, reproduite a la figure 5.2 est un exemple parfait puisqu’elle ne présente qu’une
seule transition trés intense vers I’état fondamental.

T
8+ + 2132.1
749.5 37 T4
6+ —+ 1382.6
352.6 79 T'3
44+ - 1030.0
423.4 94 T2

2+ 606.64
606.6 100 T'1

0+ — 0.0

FIGURE 5.2 — Schéma partiel de désexcitation du }35Te dans la fission spontanée du 24¥Cm. En rouge
les transitions d’une intensité relative par rapport a la transition a I’état fondamental supérieur a 10%,
en bleu supérieure a 1%. Le méme code couleur sera utilisé par la suite sur toutes les illustrations
de schéma de niveaux. Les énergies des transitions proviennent des évaluations ENSDF (FEvaluated
Nuclear Structure Data File) [91]. Les intensités gamma proviennent de l’article suivant [95].

Il suffirait donc de mesurer le nombre de gamma & 606.6 keV dans le spectre des gamma prompts
de fission pour accéder directement au rendement du '3%Te. Cependant, on remarque immédiatement
sur le spectre des rayons gamma prompts, illustré a la figure 5.3, que la zone correspondant au pic du
35T e est bien trop dense. Le pic du 35Te est loin d’étre le seul dans la région et une dizaine d’autres
pics sont présents et ce, méme aprés coincidence avec le tag fission. Cette forte densité de pics est
valable pour toute la gamme en énergie jusqu’a 1500 keV environ. Dans la pratique, il est donc difficile
d’extraire les rendements des fragments de fission simplement a partir du spectre des gamma prompts

sauf dans des cas trés particuliers comme celui du ®2Sn qui sera détaillé en partie 5.3.
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FIGURE 5.3 — Spectre des rayons gamma prompts en coincidence avec le tag fission zoomé entre 580 keV
et 640 keV.

5.1.2 Spectrométrie des coincidences gamma-gamma

Il est donc nécessaire de trouver un autre moyen pour déterminer les rendements de fission. Pour
ce faire, nous avons utilisé les matrices et les cubes de coincidences créés lors du prétraitement des
données. Pour illustrer la méthode, je prendrai encore une fois comme exemple le cas du 36Te.

Pour déterminer le rendement du 26T, au lieu de compter le nombre de transitions a 606.6 keV
comme précédemment, nous utilisons la matrice pour compter le nombre de transitions a 606.6 keV
en coincidence avec les transitions a 423.4 keV. Ce faisant, on s’affranchit du probléme rencontré dans
le spectre, a savoir la grande densité de pics ne correspondant pas aux transitions gamma du 36Te.
C’est ce qui est illustré dans la figure 5.4a. Le pic correspondant a la transition & 423.4 keV du *6Te
est noyé au milieu de nombreux autres pics provenant des transitions d’autres éléments. En pratique,
on n’essaie pas d’ajuster (fitter) le pic a (606.6, 423.4) en 2D dans la matrice de coincidence car cela
est rendu particulierement compliqué par les "tunnels Compton" déja rencontrés en partie 4.5. On
préfére utiliser une autre technique assez standard en spectroscopie gamma que 'on applique sur les
données en mode "Fission" tel que défini dans la section 3.1 du chapitre 3. Dans un premier temps, on
sélectionne dans la matrice tous les gamma en coincidence avec la transition & 606.6 keV puis tous les
gamma en coincidence avec le bruit de fond. Ce bruit de fond provient en grande partie de la diffusion
Compton des pics a plus haute énergie. On appelle ces sélections des portes de coincidence, en
I'occurrence ici la porte autour de 606.6 keV (603.5, 609.5) et la porte de bruit de fond (610, 616).

On obtient deux spectres dont on effectue la soustraction. Ce qui nous donne alors un dernier
spectre 5.4b dans lequel la plupart des pics étrangers au 26Te ont été nettoyés et ot les pics des
transitions du 3%Te ressortent clairement. En effet, sur le spectre 5.4b on remarque que contrairement
a précédemment, le pic correspondant a la transition a 423.4 keV du 3T e ressort nettement.
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FIGURE 5.4 — Illustration du spectre des gamma prompts, avant (a4 gauche) et aprés (a droite) I'ap-
plication de la méthode décrite.

Cependant, un premier probléme apparait. En effet, en ne comptant que le nombre de coincidences
(423.4,606.6), on ne prend pas en compte toutes les autres transitions possibles vers le niveau 2+ a
606 keV qui ne proviennent pas du niveau 4+ a 1030.0 keV. Ces transitions dites de side feeding (ou
alimentation latérale) englobent trois cas différents :

— La production par fission directement au niveau 2.

— La production par fission puis émission de neutron vers le niveau 2+.

— Un autre gamma provenant d’un niveau discret plus élevé ou du continuum vers le niveau 24-.

Pour prendre en compte cette alimentation paralléle (side feeding), on mesure le rapport entre la
production de la transition gamma a 424.4 keV et la production de celle & 606.6 keV. Ce rapport peut
étre déterminé avec nos données. Pour ce faire, nous utilisons le cube des données en coincidence avec
le tag fission (voir la section 3.1) et le fragment complémentaire le plus produit du 2¢Te, le % Zr dont
la cascade de désexcitation est présentée en 5.5.
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FIGURE 5.5 — Schéma partiel de désexcitation du ?®Zr dans la fission spontanée 43Cm.

Précédemment nous avons défini des "portes de coincidence" & appliquer sur la matrice pour ob-
tenir des spectres. Nous effectuons le méme travail ici mais avec le cube donc en trois dimensions. On
commence par sélectionner, dans le cube, deux portes de coincidence comprenant les deux transitions
les plus produites du fragment ?®Zr complémentaire du 3Te. En I'occurrence les transitions (620.4,
1222.5) du %8 Zr illustrées dans le schéma de niveaux 5.5. Ce faisant, on s’assure d’obtenir un spectre
dans lequel les pics correspondant & la masse des 4Te seront prépondérants. Dans le spectre obtenu
aprés cette double sélection, on mesure simplement le nombre de coups dans les pics correspondant
aux deux transitions les plus produites du 3%7e.

Il faut souligner un point important ici. Lorsqu’on effectue une sélection avec des portes de coinci-
dence sur une matrice, on parle de doubles coincidences. Lorsqu’on effectue cette sélection sur un
cube on parle de triples coincidences. Un exemple de doubles coincidences dans le 136Te correspond
a la sélection (606.6, 423.4). Un exemple de triples coincidences dans le 13Te et %8 Zr correspond a la
sélection (606.6, 423.4, 1222.6).

Moyennant la connaissance des efficacités aux énergies considérées, on peut obtenir le rapport R
d’intensité entre les deux transitions.Il faut tout de méme prendre en compte qu’en appliquant cette
méthode sur le cube, la statistique est beaucoup plus faible qu’en appliquant une simple sélection sur la
matrice. Le nombre de coups mesurés dans les pics du spectre obtenu sont de ’ordre de quelques milliers,
accroissant les incertitudes. Maintenant que nous avons accés au rapport d’intensité, I’expression du
rendement devient :

L N

A
Y(ZX)_EXWXE (5.2)
avec :

— Ny correspond au nombre total de fissions, déterminé précédemment dans la section 4.4.
- stlvgc est le nombre de coincidences entre les 2 transitions considérées, déterminée avec la
matrice des événements en coincidence avec le tag fission.
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— e est lefficacité absolue de FIPPS a ’énergie de la transition considérée. Avec e(Eq, Fy) = %61 €9
et N le nombre de cristaux de Ge.

— R est le rapport de l'intensité entre les deux transitions considérées.

Il s’agissait ici de la méthode générale pour calculer les rendements de fission. Il faut cependant
prendre en compte un certain nombre de corrections & apporter, valable pour tous les fragments étudiés.

Conversion interne

La premiére correction consiste a prendre en compte les conversion internes. En effet, il est possible
que lors d’une désexcitation, un électron du cortége électronique emporte 1’énergie de la transition
au lieu qu’un rayonnement gamma ne soit émis. Le coefficient de conversion interne d’une transition
est défini comme le rapport des probabilités de la transition par conversion interne et par émission
gamma. Ces coefficients sont généralement plus élevés pour les transitions de faible énergie et de grande
multipolarité. Les coefficients de conversion interne des transitions nécessaires 4 nos analyses ont été
obtenus avec le code BrICC [92].

Etat 3

Etat 2

= Etat 1

Etat fondamental (0)

FIGURE 5.6 — Exemple schématique simplifié d'une cascade de désexcitations gamma.

Pour obtenir la correction a appliquer & notre estimation du rendement d’un fragment, on va
supposer, pour simplifier la démonstration, une efficacité du systéme de détection égale a 100% a toute
les énergies et un fragment de fission se désexcitant selon le schéma de la figure 5.6. Dans tous les
cas de figure, la désexcitation du noyau passe par 1’état excité 1 et émet un gamma ou un électron
de conversion (transition 1—0) avec une probabilité totale par fission égale & a . Soit également a*, la
probabilité que cette transition se fasse par I’émission d’un gamma, on a : a* = a/(1 + ay) ol « est
le coefficient de conversion interne de la transition 1—0. Si on était capable de mesurer directement la
transition gamma entre ’état 1 et I’état fondamental, le rendement de fission de ce noyau serait :

Y=a=a"x(1+a,) (5.3)

On peut obtenir le rendement du fragment grace 1) a la mesure du nombre de coincidences des
transitions 1—0 et 2—1 (égale ici & la probabilité par fission b car une transition 2—1 est nécessairement
suivie d'une transition 1—0) et 2) grace au rapport entre les transitions 2—1 et 1—0, & savoir b/a, et
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qui peut par exemple est estimé par coincidence avec une transition d’un fragment complémentaire.
On a ainsi :
a
Y =bx 7 (5.4)

Si les deux transitions sont partiellement converties et b* = b/(1 + a3) avec ap le coefficient de
conversion interne de la transition 2—1, le nombre de coincidence vy mesurées se réduit a b* x % et le

rapport des transitions gamma mesurées est 2—1. Le rendement apparent Y*, basé uniquement sur les
rayons gamma, est alors :
a* a* (a*)2
Y "=0B"x —)x — = 5.5
(b x Sy x 5 =1 (55)

Puisque le rendement Y = a, la relation entre le rendement du fragment et le rendement apparent
s’obtient par :
a
Y=Y"x(

a*

)2 =Y*(1+ a,)? (5.6)

L’équation 5.2 corrigé des conversions internes s’écrit finalement :

1 Ncoinc 1
V(4X)= — x —12__x (1 Zx = 5.7

avec o, le coefficient de conversion interne de la transition du premier état excité vers I'état fonda-

mental (d’énergie E1) et R le rapport des transitions 2 et 1, obtenu par coincidence avec une ou
deux transitions d’un fragment complémentaire du fragment étudié.

Temps mort

La seconde correction consiste a prendre en compte le temps mort du systéme d’acquisition qui a
été obtenu a la section 4.1. La correction de temps mort est prise au carré car chaque voie de détection
est considérée indépendante. On a donc :

" 1 Ncoinc ) 1 )
Y172

ou a; est le facteur correctif du temps mort.

Effets de sommation

Une correction importante mais plus compliquée & estimer doit étre considérée maintenant : celle
reliée aux effets de sommation lors de la détection des gamma prompts. Cet effet dépend de la multipli-
cité des gamma émis lors de la désexcitation du fragment, de la distance entre la source et les détecteurs
et de la cascade gamma du fragment. Les corrections doivent donc étre estimées pour chaque fragment
étudié.

Les effets de sommations avaient déja été calculé dans la partie 4.3.2 dans le cas de la décroissance
de I''52Fuy a Daide de la simulation Geant4 du spectrométre FIPPS détaillée en partie 4.2. Nous les
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avions calculé en faisant, a une énergie donné, le rapport du nombre de coups mesurés pour une source
simulée d’1°2FEu avec une source simulée monoénergétique.

Dans le cas de la fission induite de 1'**>U, nous utilisons une approche similaire sur la méme simu-
lation Geant4 mais cette fois ci pour une coincidence données entre deux transitions. Pour estimer les
effets de sommations pour une coincidence donnée nous commencons par placer en fichier d’entrée de
la simulation Geant4 un fichier de sortie d’une simulation FIFRELIN de la désexcitation des fragments
de fission de I'*5U. Le résultat nous donne une premiére grandeur qui correspond approximativement
& une simulation de nos données. Ensuite, toujours a travers la simulation Geant4, nous simulons deux
transitions gamma monoénergétique en coincidence, Le résultat nous donné la deuxiéme grandeur.
Pour finir nous effectuons le rapport des deux pour obtenir une estimation des effets de sommations &
appliquer pour une coincidence donnée.

L’expression du rendement est donc modifiée tel que :

" 1 Ncoinc ) 1 )
Y(ZX):EXﬁX(l‘FO‘%) XEXaTXas (5.9)

dans laquelle o® est la correction relative aux effets de sommations.

Pour estimer ces effets de sommations et I'incertitude & leur appliquer nous avons utilisé trois simu-
lations FIFRELIN. La premiére, CGCM-N, considére le modéle CGCM pour les densités de niveaux
et des scaling factor de 1.7 pour les fragments légers et 1.6 pour les fragments lourds. La seconde,
CGCM-G, considére le modéle CGCM pour les densités de niveaux et des scaling factor de 1.7 a la
fois pour les fragments légers et lourds. La troisieme, HFB, considére le modéle HEB pour les densités
de niveaux et des scaling factor de 1.7 & la fois pour les fragments légers et lourds. On estime la valeur
de perte par effet de sommation pour chaque coincidence de chaque fragment comme la moyenne indi-
quée dans le tableau 5.1. De plus, la derniére colonne correspond & une simulation utilisant le modéle
CGCM pour les densités de niveaux et des scaling factor de 1.2 pour les fragments légers et lourds.
Cette simulation reproduit mieux les cascades de désexcitation gamma mais moins bien les rendements
des fragments de fission. C’est pour cette raison qu’on ne la prend pas en compte pour la valeur des
effets de sommation, cependant, elle est prise en compte pour ’estimation de I'incertitude. En effet,
nous avons choisi de prendre comme incertitude associée aux effets de sommation la différence entre
la valeur moyenne prédite par les simulations CGCM-N, CGCM-G HFB et la valeur prédite par la
simulation CGCM-1.2.

La relation entre les pertes par effet de sommation p données dans le tableau 5.1 et le coefficient
correctif o est :

o = —— (5.10)

Production a I’état fondamental

Dans certains cas, des fragments peuvent étre produits sans émission de gamma prompts mesu-
rables. Il y a deux cas possibles & prendre en compte : la production & la fission de fragment directement
a I’état fondamental, directement a I’état fondamental aprés émission de neutrons. Cette correction est
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Isotope | Ey (keV) | Ey (keV) | CGCM-N (%) | CGCM-G (%) | HFB (%) | Moyenne (%) | STD | CGCM-1.2
S8Ry 775.3 868.5 16.1 16.3 17.2 16.5 0.6 12.2
B Zr 1222.5 620.4 12.9 11.9 12.1 12.3 0.5 10.3
100 7 212.5 352.0 13.5 13.4 13.9 13.6 0.3 11.8
98y 836.9 1309.1 16.1 17.5 16.1 16.6 0.8 12.6
Sy 836.9 1089.4 17.2 18.8 19.2 184 1.1 13.3
%Sy 814.9 977.8 14.0 14.2 14.8 14.3 0.4 11.6
B¢ 1279.3 297.0 14.2 14.1 14.3 14.2 0.1 11.9
1367¢ 606.6 423.4 16.6 16.2 15.5 16.1 0.6 13.4
10 X 376.7 457.6 17.7 17.9 17.8 17.8 0.1 15.3
12Bq 359.6 475.2 17.0 17.5 16.8 17.1 0.4 13.1

TABLE 5.1 — Perte par effet de sommation pour les neufs fragments de fissions selon trois
simulations FIFRELIN différentes (sans addback).

estimée par les simulations FIFRELIN. On considére également dans cette correction les transitions
gamma vers 1’état fondamental trés peu produites et non mesurables. Cette correction est assez faible
pour la majorité des fragments (de quelques pourcent) & I’exception notable du ¥4Te et de 1’ 1329n.
Nous reviendrons plus en détail sur cette correction & la section 5.3, consacrée au cas particulier de I’
1326,

L’expression du rendement devient finalement :

coinc

1 1
Y(éX):FfXﬁx(l—l—a%)zxﬁxazxasxap (511)

dans laquelle o est la correction relative a la production de I’état fondamental.

Contaminations

Le nombre de transitions gamma étant trés élevé, les pics en deux dimensions (doubles coincidences)
et trois dimensions (triples coincidences) peuvent étre contaminées. Pour estimer ces contaminations,
on utilise les simulations FIFRELIN. En effet, comme FIFRELIN simule toutes les cascades gamma,
on peut sélectionner la région d’intérét en énergie en 2D (ou 3D) et regarder toutes les doubles (ou
triples) coincidences prédites par FIFRELIN dans cette région. En deux dimensions, on considére en
général un carré de 6 keV de coté (proche de 60) autour du pic 2D d’intérét et on calcule l'intégrale
du pic d’intérét sur ce carré, IP, ainsi que celles de tous les autres pics sur ce méme carré, ICk. La
proportion du pic d’intérét sur le total, IP/ ", IC}, est une estimation de sa pureté selon FIFRELIN.
Le nombre de coincidences mesurées est corrigé par cette valeur. Dans certain cas, un contaminant
intense et suffisamment éloigné du pic d’intérét peut étre visible sur le spectre et étre déja pris en
compte dans 'ajustement. Il est dans ce cas retiré de la somme dans le calcul de la pureté.

La méme opération est effectuée pour les triples coincidences. La seule difficulté tient & I'interpré-
tation des résultats. En effet, pour les triples coincidences, il est possible qu'un contaminant ne pose en
réalité pas de probléme. C’est par exemple le cas dans le calcul du rapport pour la mesure du rendement
du #Kr. On considére les triple coincidences (330.86, 431.34, 775.32) et (330.86, 431.34, 868.46) qui
sont produites par la paire de fragments (14*Ba,3 K1) et représentent respectivement 93.3% et 96% du
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total produit dans les cubes de 6 keV de coté. La paire (146 Ba,38 Kr) produit les triple coincidences
(332.62, 428.54, 775.32) et (332.62, 428.54, 868.46) dans les méme cubes & hauteur respectivement de
6.5% et 3.8%. Ce n’est cependant pas un probléme puisque le 44 Ba et le 146 Ba sont tous les deux des
fragments complémentaires du 88 Kr et que le rapport des transitions a 775.32 et 868.46 keV est par
hypothése identique quelque soit le complémentaire avec lequel il est obtenu. La somme des contribu-
tions (93.346.5 et 96+3.8) est dans les deux cas trés proche de 100% et on considére donc que les pics
ne sont pas contaminés.

L’incertitude sur la pureté d’un pic est difficile & juger. La simulation FIFRELIN utilisée pour
estimer les contaminations (CGCM-G) et dont les paramétres sont donnés a la section 1.3.4 ne reproduit
pas nécessairement bien les productions des différentes transitions gamma. La simulation CGCM-1.2,
avec un scaling factor plus faible, de 'ordre de 1.2, reproduit mieux les intensités gamma (comme on
le montrera dans la section sur les perspectives) mais moins bien la multiplicité neutrons et donc a
priori moins bien les rendements de paires de fragments (aprés évaporation des neutrons). On a donc
décidé de fixer arbitrairement 'incertitude sur la contamination d’un pic a 50%.

89



5.2 Application aux fragments pair-pair les plus produits

Dans cette partie, je vais passer en revue tous les fragments étudiés selon la méthodologie suivante
pour chacun d’entre eux. Tout d’abord, I’application de la méthode décrite précédemment pour le
calcul du rendement, ensuite la recherche d’éventuelles contaminations dans la mesure et enfin la
présentation des résultats. Je préciserai également si le fragment analysé présente des particularités ou
non par rapport aux autres.

5.2.1 Rendement du 3%Te

Je commence par détailler 'application de la méthode sur le 13Te puisque celui-ci a servi d’exemple
précédemment. Son schéma de niveaux utilisé pour les explications est présenté a la figure 5.7.

e
8+ —+ 2132.1
749.5 37 T4
6+ 1382.6
352.6 79 T'3
4+ —+ 1030.0
423.4 94 12
2+ 606.64
606.6 100 7T'1
0+ — 0.0

FIGURE 5.7 — Schéma partiel de désexcitation du 39Te dans la fission spontanée du 248Cm. Le code
couleur qui est utilisé sur toutes les illustrations de schéma de niveaux est le suivant : les transitions
dont I’ intensité relative par rapport a la transition a I’état fondamental est supérieure a 10% sont en
rouge, celles dont 'intensité est comprise entre 1% et 10% sont en bleu. Les énergies des transitions
proviennent des évaluations ENSDF ( Evaluated Nuclear Structure Data File) [91]. Les intensités gamma
proviennent dans cette figure de larticle [95].

Nombre de coincidences

J'applique, premiérement, la méthode sur la matrice des gamma en coincidences. On voit sur la
matrice de coincidence illustrée a la figure 5.8a que le pic de coincidence a (606.6,423.4) et son envi-
ronnement immeédiat est relativement propre. J’applique la méthode standard d’analyse avec une porte
de coincidence en utilisant le code d’ajustement xtrackn (GASP) [96] pour ajuster le pic, déterminer
I'intensité du pic et 'incertitude associée.

FIFRELIN nous prédit que d’autres transitions que celle & 606.6 keV peuplent 1’état fondamental
depuis des niveaux plus élevés. La transition principale & 606.6 keV ne représente selon FIFRELIN
qu’environ 91% du total. L’estimation de I'incertitude sur cette valeur est effectuée en comparant les
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(a) Projection sur l'axe des abscisses de la (b) Matrice des gamma des transition
zone 421-424 keV en ordonné. 606.6 keV et 423.4 keV en coincidence.

FIGURE 5.8 — Représentation en 1D (& gauche) et en 2D (a droite) de la gamme en énergie comprenant
la transition a 423.4 keV .

résultats de plusieurs simulations FIFRELIN avec des paramétres différents (modéle de densité de
niveaux, CGCM ou HFB), qui ont mené & une valeur de 91% + 3%.

Je vérifie ensuite s’il y a des contaminations au sein méme de la coincidence en utilisant une
simulation FIFRELIN ou sont produites toutes les doubles coincidences pour les gammes d’énergies
606.6 + 3 keV et 4234 + 3 keV, le tableau 5.2 en fait un résumé. Elles y sont classées par
ordre décroissant de production. Environ 95% provient de la coincidence que ’on souhaite mesurer.
Les pollutions provenant d’autres pic de coincidence, (604,423.4) issue des fragments complémentaires
P 7Zr et 3Te, et (603.7,422.3) issue des fragments 3°T et Y, représentent 5% du total et sont
trop proches du pic et/ou trop faibles pour étre prise en compte dans un ajustement. On doit donc les
prendre en compte pour corriger le nombre de coincidences mesurées. Comme on a fixé I'incertitude sur
les contaminations prédites par FIFRELIN a 50%, on doit donc prendre en compte une contamination
de 5 + 2.5%.

El (keV) EQ (ke\/) Al Zl AQ Z2 Production (%)
606.64 423.36 | 136 | 52 | 136 | 52 94.8
604 423.36 99 |40 | 136 | 52 2.5
603.68 422.36 | 135 | 53 | 99 | 39 2.1

TABLE 5.2 — Coincidences produites via FIFRELIN pour le 13Te aux énergies 606.6 & 3 kel
et 423.4 £ 3 keV.

Rapport d’intensités

Je cherche maintenant & déterminer le rapport d’intensités entre les transitions 606.6 keV et
423.4 keV. Pour ce faire, je pars du cube (histogramme en 3D) des données en coincidences et jutilise
le fragment complémentaire le plus produit du 3%Te, en I'occurrence le % Zr. Le schéma de niveau avec
les transitions utilisées est présenté sur la figure 5.27. La figure 5.9 représente le spectre des gamma en
coincidence avec les transitions d’énergies 1222.9 keV et 620.5 keV du %8 Zr.
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FIGURE 5.9 — Spectre des gamma en coincidence avec les deux transitions d’énergies 1222.9 keV et
620.5 keV du 8 Zr. Les pics les plus intenses correspondent aux transitions les plus produites du 36T,
135T¢ et 134Te mais également aux transitons du 8 Zr plus élevées dans le schéma de niveau.

Maintenant, je vérifie que la sélection des transitions et du bruit de fond ne pose pas de problémes.
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FIGURE 5.10 — La matrice txy est une coupe selon l'axe z dans le cube, autour du pic a 606.6 keV.
La matrice tyz est une coupe selon l'axe x dans le cube, autour du pic & 1222.9 keV. La matrice txz
est une coupe selon 'axe y dans le cube, autour du pic & 620.5 keV. En dessous sont présentées les
projections respectives de chacune des matrices selon, ’axe x pour tx, I’axe y pour ty et 'axe z pour
tz.

Le bruit de fond est pris a droite des pics principaux des graphiques tx et ty de la figure 5.10. On
note rapidement qu’il n’y a aucun polluant visible d’importance.

Ensuite, je vérifie la propreté des triples coincidences utilisées pour les rapports d’intensité illustrés
dans les tableaux 5.3 et 5.4.

E, (keV) | By (keV) | E5 (keV) | Ay | Z1 | Ay | Zo | As | Z3 | Production %
1222.5 620.53 606.64 | 98 | 40 | 98 | 40 | 136 | 52 88.2
1222.5 620.53 608.2 98 | 40 | 98 | 40 | 137 | 52 11.5
1220.85 620.53 606.64 | 98 | 40 | 98 | 40 | 136 | 52 0.2

TABLE 5.3 — Triples coincidences prédites par FIFRELIN dans les gammes d’énergie suivantes
1222.9 + 3 keV, 620.5 + 3 keV et 606.6 + 3 keV/. Seuls les productions supérieures a 0.1%
ont été prises en compte.
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E, (keV) | Ey (keV) | B3 (keV) | Ay | Z1 | A | Z2 | As | Z5 | Production %
1222.92 620.53 423.36 | 98 | 40 | 98 | 40 | 136 | 52 91.5
1222.92 620.53 424.65 | 98 | 40 | 98 | 40 | 135 | 52 7.7
1220.85 620.53 423.36 | 98 | 40 | 98 | 40 | 136 | 52 0.2

TABLE 5.4 — Triples coincidences prédites par FIFRELIN dans les gammes d’énergie suivantes
1222.5 £ 3 keV, 620.3 & 3 keV et 423.4 + 3 keV. Seuls les productions supérieures a 0.1%
ont été prises en compte.

On remarque trés rapidement que dans le premier cas, sur le tableau 5.3 et en arrondissant a
I'unité, la triple coincidence est polluée a hauteur de 12% et dans le second cas, sur le tableau 5.4, &
hauteur de 8%. Malheureusement, utiliser un autre fragment complémentaire n’est pas plus intéressant
car les triples coincidences sont encore plus polluées. Lors du calcul du rapport d’intensité, il est donc
nécessaire d’utiliser ces deux triples coincidences en prenant en compte les contaminations obtenues
via la simulation FIFRELIN. Pour le ¥%Te, on obtient un rapport d’intensités entre les transitions
423.4 keV et 606.6 keV égal & R = 0.84 £ 0.09. Dans le cas de la fission spontanée du 2*¥Cm, le rapport
est de R =0.94 + 0.10 d’apres |

mais cela ne nous renseigne pas forcément sur sa validité. En effet, on sait que dans le cas de la fission

|. Le résultat obtenu ici est proche dans les barres d’incertitudes

spontanée du 243Cm les fragments seront produits avec une énergie d’excitation plus élevée qu’en fis-
sion de '’?3°U. Par contre, rien n’indique que la répartition du spin de départ entre les fragments est la
méme pour la fission spontanée du 2°2C'f et la fission induite du ?**U. Lors de la campagne de mesure
ExILL, les rapports déterminées par [98] étaient réguliérement proches, dans les barres d’incertitudes,
des rapports déterminés pour la fission spontanée du 24Cm et du 2°2Cf.

Résultat

Le résultat obtenus sur le %Te sont dans le tableau 5.5. J'explicite le calcul du rendement en
commengant par le rapport d’intensité dans I’équation 5.12. Le nombre de coincidence & (423.4, 1222.5,
620.3), 286000, doit étre corrigé de 8% de contamination, soit par un facteur correctif de 0.92. De méme,
le nombre de coincidence & (606.6, 1222.5, 620.3), 279000 doit étre corrigé de 13% de contamination,
soit par un facteur correctif de 0.87.

286000 x 0.92 » 0.072
279000 x 0.87 = 0.093

~ 0.84

(5.12)

Le calcul du rendement pour le *6Te avant les corrections d’effets de sommation et de production
de létat fondamental est détaillé dans 'équation 5.13. Il n’y a pas de valeur pour (1 + a.,)? car la
conversion électronique dans le cas du '3Te est négligeable. Le facteur 0.95 correspond 4 la correction
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Grandeur Valeur | Incertitude

Nombre de coincidences (606.6, 423.4) 1570000 40000
Contamination coincidences (606.6, 423.4) (%) 5 3

Nombre de coincidences (606.6, 1222.5, 620.3) 279000 5000
Contamination coincidences (606.6, 1222.5, 620.3) (%) 13 8

Nombre de coincidences (423.4, 1222.5, 620.3) 286000 7500
Contamination coincidences (423.4, 1222.5, 620.3) (%) 8 4

Rapport d’intensité 0.84 0.09

Efficacité 606.6 keV 0.072 0.002

Efficacité 423.4 keV 0.093 0.002
Correction ICC // //

Rendement avant correction 1.17 0.20

Correction sommation (1/a°) 0.84 0.03

Correction production fondamental (1/aP) 0.91 0.03

Rendement aprés correction 1.53 0.22

TABLE 5.5 — Récapitulatif des résultats obtenus pour le 36T,

des 5% de contaminations dans la double coincidences (606.6, 423.4). La légere différence du résultat,
1.16 au lieu de 1.17, est liée aux arrondis.

A 1 coinc 1
2 2
Y(ZX):N*fXﬁXG‘*‘O%) X xar
1 0.95 x 1570000 1 (5.13)

Y 136T —_
(52'T¢) = 5773 700 * 0.072 x 0.093) < 0.84

Y (13°Te) ~ 1.16

x (1.023)3

Le calcul du rendement en prenant en compte toutes les corrections est effectué dans I’équation
5.14. Le ﬁ correspond & la correction des effets de sommation et le ﬁ a la correction de production
de I’état fondamental.

1 coinc 1 .
Y(QX):EXﬁx(l—ka%fxﬁxazxa x of
1 0.95 x 1570000 1 11 (5.14)
Y (1367¢) — 1.023)2 x —— x ——
(5277€) = 5 15 100 * 0072 % 0.093) < 0.82 < 0% X 551 % Gan

Y (330Te) ~ 1.52

Le résultats comparés aux bases de données est présenté dans la figure 5.11. Le rendement du 36T
calculé avec FIPPS est compatible dans les barres d’incertitudes avec les bases de données.
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FIGURE 5.11 — Rendement du '3¢Te fourni par les bases de données JEFF 3.3 et ENDF-B/VIII
comparé au résultat obtenus avec FIPPS.

5.2.2 Rendement du 3*Te

Le 134Te a été le premier étudié, tout simplement car il s’agit du fragment produit en fission
thermique de 1'3°U avec le rendement le plus élevé. Son schéma de niveaux simplifié utilisé pour les
explications est présenté sur la figure 5.12.

96



N S)
-
2+ —+ 2464.93
6+ |+ 2397.7
706.3
6+ |+ 1691.34 164 ns
115.2
44+ —+ 1576.13
207.0 T2

24+ —+ 1279.11

1279.01 T1
0+ —+— 0.0

FIGURE 5.12 — Schéma partiel de désexcitation du '3*Te dans la fission spontanée du 2*3Cm. Les
énergies des transitions proviennent des évaluations ENSDF (Evaluated Nuclear Structure Data File)
[94]. Les intensités gamma proviennent de I'article suivant [99].

Nombre de coincidences

Comme précédemment, le spectre total est trop dense comme on peut le voir sur la figure 5.13. Sur
la matrice, illustrée a la figure 5.15a, on voit que la coincidence de la transition T1 avec la transition
T2 est beaucoup plus propre. J’applique donc la méthode décrite dans la section 5.1.2. On obtient un
spectre de tous les gamma en coincidence avec la transition T1 montré sur la figure 5.14 qui est bien
plus propre que le spectre total.

On peut vérifier visuellement que la porte de coincidence a été prise correctement. Pour ce faire,
on part de la matrice et on regarde les deux projections. La premiére, figure 5.15¢, correspond a la
projection sur I’axe des abscisses d’une gamme en énergie autour du pic a 1279.01 keV. La seconde,
figure 5.15b, correspond & la projection sur l'axe des ordonnées d’une gamme en énergie autour du
pic & 297.0 keV. Sur cette derniére, on remarque qu’il n’y a aucun pic ni & gauche ni & droite du pic
principal autour de 1279.01 keV. Ce qui implique que la zone de bruit de fond prise entre 1284 keV et
1291 keV n’est polluée par aucune transition et donc que le bruit de fond est soustrait correctement.
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FIGURE 5.13 — Spectre total dans la région 250 keV / 350 keV des transitions gamma en coincidences
avec le tag fission.
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FIGURE 5.14 — Spectre aprés mise en coincidence avec la transition a 1279.01 keV du '3*Te. Toujours
dans la région 250 keV / 350 keV.
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FIGURE 5.15 — Spectres permettant de vérifier visuellement les possibles contaminations.

Rapport d’intensité

Je cherche maintenant & déterminer le rapport d’intensité entre les transitions T1 et T2. Pour
ce faire, je pars du cube (histogramme en 3D) des données en coincidences et j'utilise le fragment
complémentaire le plus produit du 34Te, en l'occurrence le %9Zr. Le schéma de niveaux avec les
transitions utilisées est présenté dans la figure 5.19. La figure 5.16 représente le spectre des gamma en
coincidence avec les transitions d’énergies 212.6 keV et 352.0 keV du 19077
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FIGURE 5.16 — Spectre des gamma en coincidence avec les deux transitions d’énergies 212.6 keV et
352.0 keV du 199Zr. Les pics les plus intenses correspondent aux transitions les plus produites du 3*Te
mais également aux transitons du '°°Zr plus élevées dans le schéma de niveaux.

De la méme maniére que précédemment avec la matrice, je vérifie ici visuellement si la triple
coincidence semble polluée par d’autres transitions, notamment si le bruit de fond a été soustrait
correctement, grace a la figure 5.17.
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FIGURE 5.17 — Coupe dans la matrice pour chercher les possibles contaminations respectivement
autour des énergies 1279.01 £ 3 keV, 212.6 £ 3 keV et 352.0 £+ 3 keV.

La matrice txy est une coupe selon 1'axe z dans le cube, autour du pic 4 1279.01 keV du *Te. La
matrice tyz est une coupe selon I’axe x dans le cube, autour du pic & 212.6 keV du '°Zr. La matrice
txz est une coupe selon I'axe y dans le cube, autour du pic a 352.0 keV du '°Zr. En dessous sont
présentées les projections respectives de chacune des matrices, selon ’axe x pour tx, ’axe y pour ty
et I'axe z pour tz. Les deux projections qui nous intéressent sont tx et ty car elles nous permettent
de savoir si la sélection du bruit de fond est correcte. On note tout de suite que pour ty il n’y a pas
d’autres pics a droite du pic principal donc que le bruit de fond peut étre pris dans cette zone. Par
contre, pour tx, on note un pic non négligeable entre 218 keV et 220 keV. Pour savoir s’il pose un
probléme ou non il faut 'identifier.

Contaminations

C’est la premiére des corrections a apporter aux mesures du nombre de coincidences et du rapport
d’intensité : la recherche de contaminations due & d’autres transitions, dans les transitions mesurées, tel
que détaillée dans la sous-section 5.1.2. Pour la mesure du nombre de coincidence, FIFRELIN simule
toutes les doubles coincidences pour les gammes d’énergies 1279.01 4+ 3 keV et 297.0 £ 3 keV, le
tableau 5.6 en fait un résumé ou elles sont classées par ordre décroissant de production. On reléve
qu’au sein de la coincidence entre les transitions T1 et T2, il y a une pollution de 5% d’éléments
provenant d’autres transitions. On appliquera donc simplement un coefficient correctif de 0.95 pour
s’en affranchir.

Pour la mesure du rapport d’intensité, on souhaite tout d’abord identifier les pollutions possibles
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Ey (keV) | Ey (keV) | Ay | Z1 | Ay | Z> | Production (%)
1279.11 297.02 | 134 | 52 | 134 | 52 94.3
1279.11 298.75 | 134 | 52 | 101 | 40 4.0
1279.11 296.89 | 134 | 52 | 97 | 40 0.6
1278.39 | 294.983 | 86 | 34 | 148 | 58 0.5
1279.11 295.6 134 | 52 | 101 | 40 0.5

TABLE 5.6 — Coincidences produites aux énergies 1279.01 keV + 3 keV et 297.0 keV + 3 keV
dans le cadre de lanalyse du **Te.

autour du pic principal. FIFRELIN nous permet de prédire toutes les triples coincidences pour les
gammes d’énergies 1279.01 + 3 keV, 212.6 + 3 keV et 352.0 £ 3 keV, le tableau 5.7 en fait
un résumé. Ensuite, on souhaite identifier le pic polluant la zone du bruit de fond entre 218 keV
et 220 keV. De la méme maniére, FIFRELIN prédit toutes les triples coincidences pour les gammes
d’énergies 1279.01 + 3 keV, 219.0 £ 3 keV et 352.0 + 3 keV, le tableau 5.8 en fait un résumé.
Dans le premier, il n’y a aucune pollution notable dans la triple coincidence que I'on mesure. Dans le
deuxiéme cas, on remarque immédiatement d’ou vient le pic dans le bruit de fond, en 'occurrence d’'un
fragment de '%°Zr, ce qui ne nous pose donc aucun probléme étant donné qu’il s’agit d'un fragment
complémentaire du 34Te.

E1 (keV) E2 (keV) Eg (keV) A1 Zl A2 Z2 Ag Zg Production %
1279.11 212.53 351.956 | 134 | 52 | 100 | 40 | 100 | 40 99.7
1279.11 212.53 352.99 | 134 | 52 | 100 | 40 | 100 | 40 0.2

TABLE 5.7 — Coincidences produites pour le 3*Te aux énergies 1279.01 & 3 keV, 212.6 £ 3 keV/
et 352.0 £ 3 keV. Seules les productions supérieures a 0.2% ont été prises en compte.

E1 (keV) E2 (keV) E3 (keV) Al Zl A2 ZQ Ag Zg Production %
219.69 351.956 | 1279.11 | 100 | 40 | 100 | 40 | 134 | 52 97.2
219.69 352.99 | 1279.11 | 100 | 40 | 100 | 40 | 134 | 52 2.5
218.05 351.956 1279.11 | 134 | 52 | 100 | 40 | 134 | 52 0.2

TABLE 5.8 — Coincidences produites pour le 3*Te aux énergies 1279.01 & 3 keV, 219.0 £ 3 keV/
et 352.0 £ 3 keV. La ligne en gras correspond au pic situé dans le bruit de fond.

Niveau isomére

Le schéma de niveaux du '3*Te présente une particularité qui nécessite une correction supplémen-
taire. En effet, comme illustré dans la figure 5.12, il y a un niveau isomére d’une durée de vie de 164 ns
(niveau 6+, 1691.34 keV). Or la fenétre de temps prise pour les événements en coincidence est de
400 ns et la désexcitation du niveau isomére peut étre représentée sous la forme d’une exponentielle
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décroissante. Donc une partie des transitions gamma du 3*Te, en dessous de ce niveau isomére, ne
s’effectuera qu’en dehors de la fenétre en coincidence de 400 ns définie lors du prétraitement des don-
nées (voir figure 3.9 en section 3.3). Je détaille ci-dessous le calcul de I'impact du niveau isomeére sur
le calcul du rendement du 34Te.

400
exp (—At)dt
N(At) = =2 =
(&) Jo© exp (—At)dt

— In2
Ty

— Ty = 164 ns la demi vie du niveau isomere.

At = 400 ns la fenétre en temps pour la coincidence.

D’oit le facteur correctif égal a % =

1—exp ( llnTZ *400)

Résultat

Les résultats obtenus sur le 13*Te sont présentés dans le tableau suivant 5.9.

1 =1.226 + 0.012.

Grandeur Valeur | Incertitude

Nombre de coincidences (1279.01, 297) 3930000 50000
Contamination coincidences (1279.01, 297) (%) 5 3
Nombre de coincidences (1279.01, 212.6, 352) 173000 2000
Contamination coincidences (1279.01, 212.6, 352) (%) // //
Nombre de coincidences (297, 212.6, 352) 437000 8000
Contamination coincidences (297, 212.6, 352) (%) // //
Rapport d’intensité 0.90 0.02

Efficacité 1279.01 keV 0.043 0.003

Efficacité 297 keV 0.121 0.002

Correction ICC 1.000877 | 0.000013

Correction isomeére 1.226 0.012

Rendement avant correction 3.40 0.23
Correction sommation (1/a°) 0.84 0.01
Correction production fondamental (1/a”) 0.83 0.02
Rendement aprés correction 5.98 0.40

TABLE 5.9 — Récapitulatif des résultats obtenus pour le 34Te.

(5.15)

N est la proportion de niveau isomeére décroissant a l'intérieur de la fenétre en coincidence.

Pour le 13*Te on obtient donc un rapport d’intensités entre les transitions 297.0 keV et 1279.01 keV
égal a: R =0.90 £ 0.02. Le méme rapport déterminé avec les données EXILL [98] était de : Rgyrrr =
0.86 =+ 0.03. Le résultat obtenu avec FIPPS est cohérent avec celui obtenu avec ExILL dans les
barres d’incertitudes, on peut donc le considérer comme crédible. Le résultat du rendement comparé
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aux bases de données est présenté dans la figure 5.18. Le rendement calculé avec FIPPS du 34Te
mais sans appliquer la correction de la production du fondamental est en rouge. Il est inférieur a la
valeur des bases de données d’environ 20%. Les simulations FIFRELIN nous prédisent une production
directement au fondamental de 17 + 2 % et qui nous permet d’estimer une correction du rendement
qui est désormais compatible dans les barres d’incertitudes avec les bases de données.

——e—— JEFF3.3 & ENDF/B-VIII

7.5 ..........................................................................................

——e—— FIPPS sans correction FIFRELIN

Rendement %

FIPPS avec correction FIFRELIN

6.5

o)
I

55 - e e e e e e e e e

4.5 b - et e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e

JEFF3.3
FIPPS
FIPPS

ENDF/B-VIII

FIGURE 5.18 — Rendement du '3#7Te fourni par les bases de données JEFF 3.3 et ENDF-B/VIII comparé
au résultat obtenus avec FIPPS (avant et aprés correction de la production de I’état fondamental.

5.2.3 Rendement du '°°Zr

Le 1097y a été le second fragment étudié car complémentaire du 34Te. Son schéma de niveaux
utilisé pour les explications est présenté dans la figure 5.19.
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FIGURE 5.19 — Schéma partiel de désexcitation du (J°Zr pour la fission spontanée du #2Cf. Les

énergies des transitions proviennent des évaluations ENSDF (Evaluated Nuclear Structure Data File)
[941]. Les intensités gamma proviennent de 'article suivant [100].

Nombre de coincidences

Japplique la méthode cette fois ci sur le 19°Zr. Le spectre total et la matrice sont respectivement
représenté dans la figure 5.20 et la 5.22a.
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FIGURE 5.20 — Spectre total dans la région 180 keV / 240 keV.

Je vérifie visuellement si la coincidence semble polluée ou non par d’autres transitions comme
précédemment. Il y a cependant une différence. Sur la projection 5.22c¢, on remarque qu’il semble y
avoir un pic entre 217-220 keV & droite du pic principal autour de 212 keV. Ce qui implique que la
zone de bruit de fond prise entre 215-219 keV est potentiellement polluée par une transition, il faudra
donc identifier ce pic dans la sous-partie consacrée aux contaminations.
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FIGURE 5.21 — Spectre aprés mise en coincidence avec la transition a 212.6 keV du qui permet de
clairement faire ressortir le pic correspondant a la transition 352 keV du °°Zr. Dans la région 300 keV

/ 400 keV.
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FIGURE 5.22 — Matrice autour de la coincidence (212.6, 352.0) et projections.
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Rapport d’intensité

Je cherche maintenant a déterminer le rapport d’intensité entre les transitions T1 et T2. Pour
ce faire, je pars du cube (histogramme en 3D) des données en coincidences et j'utilise le fragment
complémentaire le plus produit du '°°Zr, en 'occurrence le 134Te. La figure 5.23 représente le spectre
des gamma en coincidence avec les transitions d’énergies 1279.01 keV et 297.0 keV du 34Te .

115.7 Tel34

25000 212.6 Zr100

coups par bin

20000

15000 352 Zr100

10000

497.3 Zr100

5000

WA 1

h "
0 200 400 600 800 1000 1200 1400
Energie (keV)

FIGURE 5.23 — Spectre des gamma en coincidence avec les deux transitions d’énergies 1279.01 keV
et 297.0 keV du '3*Te. Les pics les plus intenses correspondant logiquement aux transitions les plus
produites du '°°Z7 mais on peut également observer a 115.2 keV une transition du 3*Te.

Je vérifie également si la triple coincidence semble polluée par d’autres transitions, notamment si
le bruit de fond a été soustrait correctement, grace aux figure 5.24 et 5.25.
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la matrice pour chercher les possibles contaminations.
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FIGURE 5.25 — Coupes dans la matrice pour chercher les possibles contaminations.
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Dans la figure 5.24 la matrice txy est une coupe selon I’axe z dans le cube, autour du pic a 212.6 keV.
La matrice tyz est une coupe selon ’axe x dans le cube, autour du pic & 1279.01 keV. La matrice txz
est une coupe selon l'axe y dans le cube, autour du pic & 297 keV. En dessous sont présentées les
projections respectives de chacune des matrices selon, l'axe x pour tx, I’axe y pour ty et ’axe z pour
tz. Les deux projections qui nous intéressent sont tx et ty car elles nous permettent de savoir si la
sélection du bruit de fond est correcte. On note tout de suite que pour les deux il n’y aucun pic dans
la zone de bruit de fond, & droite du pic principal. Le bruit de fond sélectionné dans ces zones semble
donc non pollué et correct.

Dans la figure 5.25, il s’agit exactement des méme explications a la différence que la coupe selon
I’axe z dans le cube est effectuée autour du pic a 352.0 keV. De la méme maniére, le bruit de fond
sélectionné dans ces zones semble non pollué et & donc été soustrait correctement.

Contaminations

On cherche tout d’abord les possibles contaminations sur le calcul du nombre de coincidences. Tout
d’abord, lors de la sélection du bruit de fond, un pic génant apparaissait dans la zone 217-220 keV. Je
simule donc avec FIFRELIN toutes les doubles coincidences dans les gammes d’énergies 217 — 220 keV
et 350 — 353 keV, le tableau 5.10 en fait un résumé. On note qu’il s’agit d’'un agrégat de plusieurs
pics correspondant & différents éléments (essentiellement 190 Zr 1367¢, 9 Rb et 39C's). Cependant 90%
de l'intensité correspond a deux transitions du '°°Zr, on considére donc cette pollution comme non
problématique et la sélection du bruit de fond valable.

Ey (keV) | Ey (keV) | Ay | Z1 | Ay | Zy | Production (%)
219.69 351.956 | 100 | 40 | 100 | 40 86.6
219.28 352.9 94 | 37 | 139 | 55 3.8
217.3 352.9 94 | 37 | 139 | 55 3.5
219.69 352.99 | 100 | 40 | 100 | 40 2.2
219.69 352.6 100 | 40 | 136 | 52 1.2

TABLE 5.10 — Coincidences produites pour le 1%° Zr aux énergies 217—220 keV et 352.0 £ 3 keV/ .
Seules les transitions avec des intensités supérieures a 1% sont montrées, ce qui explique que le
total n’est pas exactement égal & 100%.

Je vérifie ensuite s’il y a des contaminations au sein méme de la coincidence en demandant a
FIFRELIN de prédire toutes les doubles coincidences pour les gammes d’énergies 212.6 + 3 keV et
352.0 & 3 keV, le tableau 5.11 en fait un résumé. Prés de 98% provient de la coincidence que 'on
souhaite mesurer. La seule pollution notable est de 1.3% provenant d’une transition du 3T et qui est
trop proche du pic principal pour étre ajusté. Cette petite pollution nous oblige a accroitre 'incertitude
sur la mesure de 'ordre de 2%.

Je vérifie maintenant les contaminations possibles pour les triples coincidences permettant de cal-
culer le rapport d’intensité. On observe rapidement que dans le premier cas, dans le tableau 5.12,
il y a une petite pollution de 1% qui est prise en compte lors de I'ajustement des données. Dans
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Ey (keV) | Ey (keV) | Ay | Z1 | Ay | Z> | Production (%)
212.53 351.956 | 100 | 40 | 100 | 40 97.6
212.53 352.6 100 | 40 | 136 | 52 1.3
212.53 352.99 | 100 | 40 | 100 | 40 0.3
215.53 352.6 98 |40 | 136 | 52 0.3
211.264 349.37 | 142 | 55 | 142 | 55 0.2

TABLE 5.11 — Coincidences produites pour le '“Zr aux énergies 212.6 =+ 3 keV et
352.0 &£ 3 keV.

le deuxiéme cas, en tableau 5.13, la pollution est négligeable, 99.6% de la coincidence provient des

transitons souhaitées.

El (keV) E2 (keV) E3 (keV) Al Zl A2 Z2 Ag Zg Production %
1279.11 297.02 21253 | 134 | 52 | 134 | 52 | 100 | 40 97.8
1279.11 297.02 21553 | 134 | 52 | 134 | 52 | 98 | 40 1.1
1279.11 297.02 211.6 134 | 52 | 134 | 52 | 101 | 40 0.6
1279.11 297.02 215.37 | 134 | 52 | 134 | 52 | 99 | 40 0.3
1279.11 297.02 215.37 | 134 | 52 | 134 | 52 | 99 | 40 0.3

TABLE 5.12 — Triples coincidences prédites par FIFRELIN dans les gammes d’énergie suivantes
1279.01 + 3 keV, 212.6 + 3 keV et 297.0 £+ 3 keV . Seuls les productions supérieures a 0.2%
ont été prises en compte.

El (keV) E2 (keV) E3 (keV) Al Zl A2 Zz Ag Zg Production %
1279.11 297.02 351.956 | 134 | 52 | 134 | 52 | 100 | 40 99.5
1278.39 | 294.983 352.81 86 | 34 | 148 | 58 | 148 | 58 0.2
1279.11 297.02 352.99 | 134 | 52 | 134 | 52 | 100 | 40 0.2

TABLE 5.13 — Triples coincidences prédites par FIFRELIN dans les gammes d’énergie suivantes
1279.01 + 3 keV, 352.0 £ 3 keV et 297.0 &+ 3 keV. Seuls les productions supérieures a 0.2%
ont été prises en compte.

Résultat

Le tableau 5.14 illustre les résultats obtenus sur le 1997 .

Pour le 19%°Zr, on obtient donc un rapport d’intensité entre les transitions 212.6 keV et 352.0 keV
égal & R = 0.89 + 0.04. Le méme rapport déterminé avec les données EXILL 98] était de Rgyrrr =
0.78 £ 0.03. Pour la fission spontanée du ?*2C'f ce méme rapport est de Raszcp = 0.84 £ 0.04. Le
résultat obtenu avec FIPPS est cohérent avec celui mesuré en 2°2C f mais pas avec ExILL. Le résultat
du rendement comparé aux bases de données est présenté dans la figure 5.26. On note que le rendement
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Grandeur Valeur | Incertitude
Nombre de coincidences (212.6, 352) 11100000 | 300000
Contamination coincidences (212.6, 352) (%) 2 1
Nombre de coincidences (212.6, 1279.01, 297.0) 227000 3000
Contamination coincidences (212.6, 1279.01, 297.0) (%) // //
Nombre de coincidences (352, 1279.01, 297.0) 140000 2000
Contamination coincidences (352, 1279.01, 297.0) (%) // //
Rapport d’intensité 0.89 0.04
Efficacité 212.6 keV 0.155 0.003
Efficacité 352 keV 0.107 0.003
Correction ICC 1.0722 0.0011
Rendement avant correction 3.67 0.30
Correction sommation (1/a®) 0.865 0.020
Correction production fondamental (1/aP) 0.96 0.01
Rendement aprés correction 5.42 0.39

TABLE 5.14 — Récapitulatif des résultats obtenus pour le 1°°Zr.

du 1997y calculé avec FIPPS est cohérent dans les barres d’incertitudes avec les bases de données et
le méme rendement déterminé par Lang avec l'instrument Lohengrin.

Rendement (%)
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FIGURE 5.26 — Rendement du '°°Zr fourni par les bases de données JEFF 3.3, ENDF-B/VIII puis
comparé au résultat obtenu avec Lohengrin (Lang) et FIPPS.

111



5.2.4 Rendement du *Zr

On passe maintenant au 3 Zr. Son schéma de niveaux utilisé pour les explications est présenté sur
la figure 5.27.

98 7
©
g 3
44 + oy 1843.41
= K
3— + S 1806.18
~ o O
2+ -+ < @‘S' 1590.78
S N

2+ —+ 1222.91
0+ + 854.06
0+ L 0.0

FIGURE 5.27 — Schéma partiel de désexcitation du %ZT dans la fission spontanée 24Cm. Les énergies
des transitions proviennent des évaluations ENSDF (Evaluated Nuclear Structure Data File) |94

Nombre de coincidences

Le calcul du nombre de coincidences entre les transitions 620.5 keV et 1222.9 keV pour le 2 Zr ne
présente aucune particularité. Le bruit de fond sélectionné entre 1226-1230 keV ne présente visiblement
aucun probléme (voir la figure 5.28¢). Le seul détail notable est qu’outre la transition a 1222.9 keV
une autre transition non négligeable & 1590.9 keV peuple I'état fondamental. Elle est & une énergie
suffisamment élevée pour étre mesurée directement sur le spectre sans passer par les coincidences. Cette
deuxiéme transition est prise en compte comme une correction de la premiére. Le calcul est détaillé
dans I’équation 5.16 :

Y(AX):ix%xixa%asxoﬁx[(ua )2+ Ro(1+ ay)] (5.16)
Z Nf €(E17E2) R, T 71 2 2 :
dans laquelle :
— Ry est le rapport de U'intensité entre les deux transitions considérées pour la coincidence (620.5,
1222.9).
— Ry est le rapport de l'intensité entre la transition a 1590.9 keV et celle a 1222.9 keV'.
— ., est le coefficient de conversion interne de la transition a 1222.9 keV.
~ «uy, est le coefficient de conversion interne de la transition a 1590.9 keV.
De plus, tel qu’illustré en tableau 5.15, les contaminations au sein méme de la coincidence 620.5 kel
et 1222.9 keV sont totalement négligeables, inférieures a 1%.
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FIGURE 5.28 — Représentation de la matrice et des projections pour le % Zr

Ey (keV) | Ey (keV) | Ay | Zy | Ay | Zy | Production %
1222.92 620.53 98 | 40 | 98 | 40 99.3
1220.85 620.53 98 |40 | 98 | 40 0.2
1221.26 620.17 | 130 | 50 | 104 | 42 0.1

TABLE 5.15 — Contaminations pour la double coincidence % Zr aux énergies 1222.9 4 3 keV/
et 620.5 £+ 3 keV obtenue via une simulation FIFRELIN.

Rapport d’intensité

Je cherche maintenant le rapport d’intensité entre les deux transitions mesurées en coincidence.
Le plus logique, suivant la méthode, aurait été d’utiliser le fragment complémentaire le plus produit
du % Zr, en 'occurrence le ¥6Te. J’aurais sélectionné les coincidences des deux transitions les plus
produites du 3¢Te, celle d’énergies 606.6 keV et 423.4 keV, et obtenu un spectre des gamma en
coincidence avec ces deux transitions. Cependant, on note un premier probléme sur le triple coincidence
(620.5, 606.6, 423.4) visible grace a la figure 5.29. Les deux projections tx et ty présentent chacune une
pollution non négligeable & droite du pic principal. Le bruit de fond sélectionné dans ces zones semble
donc pollué. A l'opposé, pour la triple coincidence (1222.9, 606.6, 423.4), on ne note pas de pollution
visible, dans la figure 5.30.

Je montre les contaminations possibles pour la triple coincidence (1222.9, 606.6, 423.4) permettant
de calculer le rapport d’intensité dans le tableau 5.16. On reléve immédiatement que cette coincidence
est largement polluée & hauteur de presque 8% par une transition du 2%7T'e en coincidence avec le %8 Zr.
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FIGURE 5.29 — La matrice txy est une coupe selon ’axe z dans le cube, autour du pic & 620.5 keV. La
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coupe selon 'axe y dans le cube, autour du pic a 423.4 keV. En dessous sont présentées les projections
respectives de chacune des matrices selon, l’axe x pour tx, I’axe y pour ty et l'axe z pour tz.
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FI1GURE 5.30 — La matrice txy est une coupe selon I'axe z dans le cube, autour du pic a 1222.9 keV. La
matrice tyz est une coupe selon I'axe x dans le cube, autour du pic & 606.6 keV. La matrice txz est une
coupe selon ’axe y dans le cube, autour du pic a 423.4 keV. En dessous sont présentées les projections
respectives de chacune des matrices selon, I’axe x pour tx, I’axe y pour ty et l'axe z pour tz.

A cause de ces deux contaminations, a la fois au sein méme de la triple coincidence et dans la
sélection du bruit de fond, il commence & devenir hasardeux de calculer le rapport d’intensité en
utilisant comme complémentaire le 3Te. Nous avons donc décidé de le calculer en utilisant un autre
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Ey (keV) | Ey (keV) | B3 (keV) | Ay | Z1 | Ay | Zy | Az | Z3 | Production %
1222.92 423.36 620.53 98 | 40 | 136 | 52 | 98 | 40 91.5
1222.92 424.65 620.53 98 | 40 | 135 | 52 | 98 | 40 7.5
1220.85 423.36 620.53 98 | 40 | 136 | 52 | 98 | 40 0.2

TABLE 5.16 — Triples coincidences prédites par FIFRELIN dans les gammes d’énergie suivantes
1222.9 4+ 3 keV, 423.4 £ 3 keV et 620.5 + 3 keV. Seules les productions supérieures a 0.2%
ont été prises en compte.

fragment complémentaire possible du % Zr, le 134Te. Il est méme possible de le faire en utilisant les
doubles coincidences et pas les triples pour deux raisons. Tout d’abord, les doubles coincidences du
B Zr avec 134T e aux énergies 1222.9 + 3 keV et 1279.01 & 3 keV et 620.5 £ 3 keV et 1279.01 & 3 keV
sont polluées & moins de 2% comme illustré dans les tableaux 5.17 et 5.18.

E1 (keV) E2 (keV) Al Zl AQ ZQ Production %
1222.92 | 1279.11 | 98 | 40 | 134 | 52 98.2
1222.71 1279.11 | 96 | 40 | 134 | 52 1.1

TABLE 5.17 — Contaminations pour la double coincidences %Zr / '31Te aux énergies
12229 £+ 3 keV et 1279.01 £ 3 keV obtenu via FIFRELIN.

El (keV) E2 (keV) Al Zl A2 ZQ Production %
620.53 1279.11 | 98 | 40 | 134 | 52 99.3
622.4 1279.11 | 98 | 40 | 134 | 52 0.2

TABLE 5.18 — Contaminations pour la double coincidences ®Zr / 3Te aux énergies
620.5 + 3 keV et 1279.01 + 3 keV obtenue via FIFRELIN.

Ensuite, le bruit de fond en double coincidence est propre et ne représente aucune pollution visible &
droite du pic de la figure 5.31b. Il est donc bien plus pertinent d’utiliser le 13*Te comme complémentaire
du ®Zr pour calculer les rapports d’intensité.

Résultat

Le tableau 5.19 illustre les résultats obtenus sur le 8 Zr.

Pour le 8 Zr on obtient donc un rapport d’intensité entre les transitions 620.5 keV et 1222.9 keV égal
a R=0.53 £ 0.03. Le rapport entre les transitions 1590.9 keV et 1222.9 keV est de R = 0.13 £ 0.01.
Dans le premier cas, le méme rapport déterminé pour la fission spontanée du 2*8Cm est de Rassc,, =
0.58 £ 0.03. Dans le second cas, il est de Rassc,, = 0.12 £+ 0.03. Nos résultats avec FIPPS semblent
cohérents puisque compatibles dans les barres d’incertitudes avec les rapports mesurés en 248Cm.

Le résultat du rendement comparé aux bases de données est présenté dans la figure 5.32. On note
que le rendement calculé avec FIPPS est trop bas pour étre compatible avec les bases de données et
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(a) Matrice des gamma des transition T1 et (b) Projection sur 'axe des abscisses de la
T2 en coincidence. zone 1221-1224 keV en ordonné.

FIGURE 5.31 — Représentation en 1D (a gauche) et en 2D (& droite) de la gamme en énergie comprenant
la transition a 1222.9 keV.

Grandeur Valeur | Incertitude

Nombre de coincidences (1222.9, 620.4) 596000 12000
Contamination coincidences (1222.9, 620.5) (%) // //
Nombre de coincidences (1222.9, 1279.01) 92000 1600
Contamination coincidences (1222.9, 1279.01) (%) // //
Nombre de coincidences (620.5, 1279.01) 78000 3000
Contamination coincidences (620.5, 1279.01) (%) // //
Rapport d’intensité 620.5 avec 1222.9 0.53 0.03
Nombre de coincidences (1590.9, 1279.01) 10055 822
Contamination coincidences (1590.9, 1279.01) (%) // //
Rapport d’intensité 1590.9 avec 1222.9 0.13 0.01
Efficacité 1222.9 keV 0.045 0.002

Efficacité 620.5 keV 0.071 0.003

Efficacité 1590.9 keV 0.037 0.002
Correction ICC // //

Rendement avant correction 1.75 0.18
Correction sommation (1/a°) 0.87 0.02
Correction production fondamental (1/a”) 0.98 0.01
Rendement aprés correction 2.02 0.19

TABLE 5.19 — Récapitulatif des résultats obtenus pour le % Zr.

Lang (Lohengrin). Une explication possible serait que le schéma de niveaux est incomplet ou que la
production du fondamental selon la simulation FIFRELIN est inexacte. Il est également possible que
I'état isomere (17-, 6601.9 keV) joue un role.
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FIGURE 5.32 — Rendement du *®Zr fourni par les bases de données JEFF 3.3, ENDF-B/VIII puis
comparé au résultat obtenu avec Lohengrin (Lang) et FIPPS.

5.2.5 Rendement du *°Xe

On passe maintenant au “°Xe. Son schéma de niveaux utilisé pour les explications est présenté
dans la figure 5.33.

X
6+ —+ 1416.67
582.44 54
4+ 834.295
457.6 87

24+ 376.658
376.7 100

0+ — 0.0

FIGURE 5.33 — Schéma partiel de désexcitation du %ZmX e dans la fission spontanée du 2*8Cm. Les
énergies des transitions proviennent des évaluations ENSDF (Evaluated Nuclear Structure Data File)
[91]. Les intensités gamma proviennent de l'article suivant [101].
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Nombre de coincidences

J’applique la méme méthode que décrite plusieurs fois précédemment, la double coincidence ne
présente aucun pollution ou probléme particuliers.

Rapport d’intensités

Pour le calcul des rapports d’intensité du 49 Xe, le plus logique aurait été de choisir le fragment
complémentaire le plus produit, en I'occurrence le ?4Sr. Cependant, lorsque I’on regarde les prédictions
de FIFRELIN au sein de la triple coincidence (836.9 keV, 1309.1 keV, 457.6 keV ), on note une pollution
de presque 20% comme illustré dans le tableau 5.20. Il est donc préférable de choisir un autre com-
plémentaire, en 'occurrence le 96Sr puisque les triples coincidences (815.0 keV, 977.8 keV, 457.6 keV)
(tableau 5.22) et (815.0 keV, 977.8 keV, 376.7 keV) (tableau 5.21) ne sont pas polluées.

Ey (keV) | Ey (keV) | B3 (keV) | Ay | Z1 | Ay | Zy | As | Z3 | Production %
836.9 1309.1 457.637 | 94 | 38 | 94 | 38 | 140 | 54 80.7
836.9 1309.1 457.94 94 | 38 | 94 | 38 | 94 | 38 10.9
836.9 1309.1 460 94 | 38 | 94 | 38 | 94 | 38 8.0

TABLE 5.20 — Triples coincidences prédites par FIFRELIN dans les gammes d’énergie suivantes
836.9 £+ 3 keV, 1309.1 &+ 3 keV et 457.6 & 3 keV. Seules les productions supérieures a 0.2%

ont été prises en compte.

E1 (keV) EQ (ke\/) E3 (ke\/) Al Zl AQ Z2 Ag Zg Production %
814.93 977.84 376.658 | 96 | 38 | 96 | 38 | 140 | 54 97.7
814.93 977.69 376.658 | 96 | 38 | 140 | 54 | 140 | 54 1.7
814.93 977.84 376.77 | 96 | 38 | 96 | 38 | 140 | 54 0.4

TABLE 5.21 — Triples coincidences prédites par FIFRELIN dans les gammes d’énergie suivantes
815.0 & 3 keV, 977.8 £ 3 keV et 376.7 £ 3 keV. Seules les productions supérieures a 0.2%

ont été prises en compte.

El (keV) Eg (keV) E3 (keV) Al Zl AQ ZQ Ag Zg Production %
814.93 977.84 457.637 | 96 | 38 | 96 | 38 | 140 | 54 97.9
814.93 977.69 457.637 | 96 | 38 | 140 | 54 | 140 | 54 1.1

TABLE 5.22 — Triples coincidences prédites par FIFRELIN dans les gammes d’énergie suivantes
815.0 & 3 keV, 977.8 £ 3 keV et 457.6 £+ 3 keV. Seules les productions supérieures a 0.2%

ont été prises en compte.
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Grandeur Valeur | Incertitude
Nombre de coincidences (376.7, 457.6) 5140000 120000
Contamination coincidences (376.7, 457.6) (%) 5 3
Nombre de coincidences (376.7, 815.0, 977.8) 6100 200
Contamination coincidences (376.7, 815.0, 977.8) (%) // //
Nombre de coincidences (457.6, 815.0, 977.8) 4900 300
Contamination coincidences (457.6, 815.0, 977.8) (%) // //
Rapport d’intensité 0.94 0.07
Efficacité 376.7 keV 0.101 0.003
Efficacité 457.6 keV 0.088 0.002
Correction ICC 1.0205 0.0003
Rendement avant correction 2.61 0.29
Correction sommation 0.87 0.02
Correction production fondamental // //
Rendement aprés correction 3.22 0.30

TABLE 5.23 — Récapitulatif des résultats obtenus pour le 9 Xe.

Résultat

Les résultats obtenus sur le 1%Xe se trouvent dans le tableau 5.23.

Pour le %Xe on obtient donc un rapport d’intensités entre les transitions 212.6 keV et 352.0 keV
égal a: R =0.94 £+ 0.07. Le méme rapport déterminé avec les données EXILL était de [98] : Rgprrr =
0.94 + 0.04. Dans ENSDF pour la fission thermique de 2°U Rrnspr = 0.87 £ 0.03. Notre résultat
avec FIPPS est donc compatible dans les barres d’incertitudes avec le rapport mesuré avec ExILL et
avec ENSDF.

Le résultat du rendement comparé aux bases de données est présenté dans la figure 5.34. Le ren-
dement du °Xe calculé avec FIPPS est compatible dans les barres d’incertitudes avec les bases de
données. Le léger déficit pourrait s’expliquer par une mauvaise estimation de la proportion de fragments
de "0 Xe produits directement au fondamental..

119



45 e et e e e e et e e e e

Rendement (%)

| N O —

25 e et e e e e et e e e e

JEFF3.3
FIPPS

ENDF/B-VIII

FIGURE 5.34 — Rendement du 49Xe fourni par les bases de données JEFF 3.3 et ENDF-B/VIII
comparé au résultat obtenu avec FIPPS.

5.2.6 Rendement du %°Sr

On passe maintenant au ?6.Sr. Son schéma de niveaux utilisé pour les explications est présenté dans
la figure 5.35.

&%
50T S
Bel
& <
° QA
4+ — S 179277
SIS
SN S
2+ —+ < 1506.84
a)
N
2+ —+ 814.93
0+ — 0.0

FIGURE 5.35 — Schéma partiel de désexcitation du 3557 dans la fission spontanée du 28Cm. Les
énergies des transitions proviennent des évaluations ENSDF (Evaluated Nuclear Structure Data File)
[91]. Les intensités gamma proviennent de 'article suivant [102].
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Nombre de coincidences

Le calcul du nombre de coincidences se fait entre les transitions 815.0 keV et 977.8 keV pour le
9%Gr, coincidence T1/T2. La matrice et le spectre illustrant la double coincidence sont sur la figure
5.36. Le seul détail notable est qu’outre la transition & 815.0 keV une autre transition non négligeable
a 1506.9 keV peuple I’état fondamental. Cette derniére est prise en compte de la méme maniére que
pour le % Zr en partie 5.2.4.

5

SO T T T T T TR

2500¢

2000C

Energie gamma 2 (keV)

1500¢

1000C
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835
V)

| Il Il Il L L Il
800 805 810 815 820 825 830 835 795 800 805 810 815 820 825
Energie (keV)

830
Energie gamma 1 (ke)

(a) Projection sur l'axe des abscisses de la (b) Matrice des gamma des transition T1 et
zone 815.0 + 3 keV en ordonné. T2 en coincidence.

FIGURE 5.36 — Représentation en 1D (& gauche) et en 2D (& droite) de la gamme en énergie comprenant
la transition a 815.0 keV .

Les contaminations au sein méme de la coincidence (620.5, 1222.9) sont données dans le tableau
5.24. Elles nous obligent & prendre en compte un coefficient correctif, arrondi a ’'unité, de 'ordre de
4% sur la mesure du nombre de coincidences (620.5, 1222.9).

E1 (keV) E2 (keV) A1 Zl A2 ZQ Production %
814.93 977.84 |96 | 38| 96 | 38 95.8
814.93 975.06 | 96 | 38 | 136 | 54 3.4
813.26 975.06 | 96 | 38 | 136 | 54 0.2

TABLE 5.24 — Contaminations pour la double coincidences aux énergies 815.0 + 3 kel et
977.8 £ 3 keV.

Rapports d’intensités

Les rapports d’intensité sont calculés comme précédemment, ici c’est le fragment de 38 Xe qui est
utilisé comme complémentaire (schéma de niveaux en 5.37). Une différence par rapport aux autres cas
est que le 138 Xe a deux transitions trés proches 482.1 keV et 483.6 keV impossibles a différencier dans
nos données, les deux sont en coincidences avec celle de 588.8 keV. J’utilise donc trois transitions pour
calculer les rapports d’intensité des transitions du ?°Sr mais dans la pratique on considére les deux
transitions indifférenciables du 38 Xe comme une seule.
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FIGURE 5.37 — Schéma partiel de désexcitation du 3° Xe pour la fission spontanée du 248Cm.

Pour le ?6Sr on obtient donc un rapport d’intensités entre les transitions 977.8 keV et 815.0 keV
égal & : R = 0.33 £ 0.02. Le rapport entre les transitions 1506.9 keV et 815.0 keV est de : R =
0.05 £+ 0.01. Ces rapports n’ont pas été déterminés avec les données ExILL. Les facteurs 0.95, 0.93 et
0.98 correspondent aux contaminations dans les triples coincidences utilisées pour calculer ces rapports
d’intensités (cf le tableau récapitulatif 5.25). Pour la fission spontanée du 2**Cm ces méme rapports
[102] sont de Reasc,, = 0.40 + 0.03 et de Raasc,, = 0.06 + 0.01. Nos résultats avec FIPPS ne sont
pas exactement dans les barres d’incertitudes pour le 2*¥C'm mais restent proches. Cependant, on ne
s’attend pas a ce que les rapports d’intensité pour la fission de I'>3°U soient égaux & ceux pour la fission
de 2*¥C'm mais simplement qu'ils soient proches, ce qui est le cas.

Résultats

Les résultats obtenus sur le 96Sr sont présentés dans le tableau suivant 5.25 et le résultat comparé
aux bases de données est présenté sur la figure5.38. Le rendement du ?6Sr calculé avec FIPPS est
compatible dans les barres d’incertitudes avec les bases de données.

122



Grandeur Valeur | Incertitude

Nombre de coincidences (815.0, 977.8) 664000 20000
Contamination coincidences (815.0, 977.8) (%) 3 2
Nombre de coincidences (815.0, 588.8, 483.6) 135000 2000
Contamination coincidences (815.0, 588.8, 483.6) (%) 5 3
Nombre de coincidences (977.8, 588.8, 483.6) 40300 700
Contamination coincidences (977.8, 588.8, 483.6) (%) 7 4
Nombre de coincidences (1506.9, 588.8, 483.6) 4400 200
Contamination coincidences (1506.9, 588.8, 483.6) (%) 2 1
Rapport d’intensité 977.8 avec 815.0 0.33 0.02
Rapport d’intensité 1506.9 avec 815.0 0.05 0.01
Efficacité 815.0 keV 0.059 0.002
Efficacité 977.8 keV 0.052 0.002
Efficacité 1506.9 keV 0.039 0.002
Correction ICC // //
Rendement avant correction 2.89 0.45
Correction sommation (1/a°) 0.86 0.03
Correction production fondamental (1/aP) // //
Rendement aprés correction 3.37 0.45

TABLE 5.25 — Récapitulatif des résultats obtenus pour le %Sr.
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FIGURE 5.38 — Rendement du ?6Sr fourni par les bases de données JEFF 3.3, ENDF-B/VIII puis
comparé au résultat obtenu avec Lohengrin (Lang) et FIPPS.
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5.2.7 Rendement du *’Ba

On passe maintenant au "*2Ba. Son schéma de niveaux utilisé pour les explications est présenté

dans la figure5.39.
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FIGURE 5.39 — Schéma partiel de désexcitation du i¢2Ba dans la fission spontanée du 2**C'm. Les
énergies des transitions proviennent des évaluations ENSDF (Evaluated Nuclear Structure Data File)
[941]. Les intensités gamma proviennent de 'article suivant [103].

Nombre de coincidences

J’applique la méme méthode que décrite plusieurs fois précédemment, la double coincidence ne pré-
sente pas de pollution ou probléme particuliers. La matrice et le spectre illustrant la double coincidence

sont illustrés sur la figure 5.40.
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(b) Matrice des gamma des transition T1 et

(a) Projection sur I'axe des abscisses de la
T2 en coincidence.

zone 359.6 + 3 keV en ordonné.
FIGURE 5.40 — Représentation en 1D (& gauche) et en 2D (a droite) de la gamme en énergie comprenant

la transition & 359.6 keV .

Les contaminations au sein méme de la coincidence (359.6, 475.2) sont données dans le tableau
5.26. Elles nous obligent & prendre ne compte un coefficient correctif de l'ordre de 7% sur la mesure
du nombre de coincidences (359.6, 475.2).
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Ey (keV) | Ey (keV) | Ay | Zy | Ay | Zy | Production %
359.596 | 475.214 | 142 | 56 | 142 | 56 92.9
361.1 475.214 | 91 | 36 | 142 | 56 5.8
357.7 475.214 | 92 | 36 | 142 | 56 0.6

TABLE 5.26 — Contaminations pour la double coincidences aux énergies 359.6 + 3 kel et
475.2 + 3 keV.

Rapports d’intensités

Les rapports d’intensité sont calculés comme précédemment, ici c’est le fragment de 2Kr qui est
utilisé comme complémentaire (schéma de niveaux en 5.41). J'utilise les deux transitions a 768.6 keV
et 1035.3 keV pour calculer les rapports d’intensité des transitions du 2 Ba.
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FIGURE 5.41 — Schéma partiel de désexcitation du 32K r dans la fission spontanée du 2°2C'f.

Pour le "2Ba on obtient donc un rapport d’intensités entre les transitions 359.6 keV et 475.2 keV
égal &: R =0.80 £ 0.03. Le méme rapport déterminé avec les données ExILL [98] était de : Rpyrrr =
0.80 £ 0.04. Le résultat obtenu avec FIPPS est cohérent avec celui obtenu avec ExILL dans les barres
d’incertitudes.

Résultats

Les résultats obtenus sur le '*?Ba sont présentés dans le tableau ci-dessous 5.27 et le résultat
comparé aux bases de données est présenté dans la figure 5.42. Le rendement du *2Ba calculé avec
FIPPS est compatible dans les barres d’incertitudes avec les bases de données.
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Grandeur Valeur | Incertitude
Nombre de coincidences (359.6, 475.2) 4250000 160000
Contamination coincidences (359.6, 475.2) (%) 7 4
Nombre de coincidences (359.6, 768.6, 1035.3) 13500 200
Contamination coincidences (359.6, 768.6, 1035.3) (%) // //
Nombre de coincidences (475.2, 768.6, 1035.3) 8800 300
Contamination coincidences (475.2, 768.6, 1035.3) (%) // //
Rapport d’intensité 0.80 0.03
Efficacité 359.6 keV 0.105 0.003
Efficacité 475.2 keV 0.086 0.003
Correction ICC 1.0257 0.0004
Rendement avant correction 2.48 0.28
Correction sommation (1/a*) 0.83 0.02
Correction production fondamental (1/aP) // //
Rendement aprés correction 3.02 0.30

Rendement (%)

TABLE 5.27 — Récapitulatif des résultats obtenus pour le 42 Ba.
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FIGURE 5.42 — Rendement du *2Ba fourni
comparé au résultat obtenus avec FIPPS.

par les bases de données JEFF 3.3 et ENDF-B/VIII
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5.2.8 Rendement du ?*Sr

On passe maintenant au %4 Sr, le plus logique aurait été de choisir le fragment complémentaire le
plus produit en 'occurrence le 140X e. Son schéma de niveaux utilisé pour les explications est présenté
sur la figure5.43. La particularité du 4Sr est que I'on peut et que 1'on a mesuré le méme rendement a
'aide de deux coincidences différentes. L'une avec les transitions 837.0 keV et 1089.4 keV (coincidence
T1/T2), Pautre avec les transitions de 836.9 keV et 1309.1 keV, (coincidence T1/T3).
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FIGURE 5.43 — Schéma partiel de désexcitation du ggSr dans la fission spontanée du 2*Cm. Les
énergies des transitions proviennent des évaluations ENSDF (FEvaluated Nuclear Structure Data File)
[94]. Les intensités gamma proviennent de 'article suivant [104].

Nombre de coincidences

J’applique la méme méthode que décrite plusieurs fois précédemment, les deux doubles coincidences
ne présentent aucune pollution ou probléme particuliers.

Rapport d’intensités

De la méme maniére, les rapports d’intensité sont calculés comme précédemment, c’est le fragment
de "9Xe qui est utilisé comme complémentaire.

Pour le ?4Sr, on obtient donc un rapport d’intensités entre les transitions 1089.4 keV et 836.9 keV
égal & R =0.27 £ 0.01. Le méme rapport déterminé avec les données ExILL [958] était de Rp,rrr =
0.24 4 0.01. Pour la fission spontanée du **Cm, ce méme rapport [104] est de Raas¢,, = 0.29 + 0.01.
Selon nos données, le rapport entre les transitions 1309.1 keV et 836.9 keV est de R = 0.33 + 0.02.
Le méme rapport déterminé avec les données ExILL était de Rg.rrr, = 0.31 £+ 0.01. Pour la fission
spontanée du 2*8Cm, ce méme rapport est de Raasc,, = 0.35 £+ 0.02. Nos résultats avec FIPPS sont
compatibles avec les résultats obtenus sur EXILL et pour la fission spontanée du 248Cm.
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Résultats

Les résultats obtenus sur le 7457 sont présentés ci-dessous dans le tableau 5.28 et le résultat comparé
aux bases de données est présenté dans la figure5.44.

Grandeur Valeur | Incertitude

Nombre de coincidences (836.9, 1089.4) 563000 6000
Contamination coincidences (836.9, 1089.4) (%) 2 1

Nombre de coincidences (836.9, 1309.1) 609000 5000
Contamination coincidences (836.9, 1309.1) (%) 2 1

Nombre de coincidences (836.9, 376.7, 457.6) 60000 1000
Contamination coincidences (836.9, 376.7, 457.6) (%) 3 2
Nombre de coincidences (1089.4, 376.7, 457.6) 13000 300
Contamination coincidences (1089.4, 376.7, 457.6) (%) // //
Nombre de coincidences (1309.1, 376.7, 457.6) 15100 300
Contamination coincidences (1309.1, 376.7, 457.6) (%) 6 3

Rapport d’intensité 1089.4 avec 836.9 0.27 0.01

Rapport d’intensité 1309.1 avec 836.9 0.33 0.02

Efficacité 836.9 keV 0.058 0.003

Efficacité 1309.1 keV 0.043 0.002

Efficacité 1089.4 keV 0.048 0.002

Correction 1CC 1.000888 | 0.000013

Rendement avant correction avec 1089.4 3.24 0.26

Rendement avant correction avec 1308.9 3.21 0.34

Correction sommation (1/a®) (836.9, 1089.4) 0.83 0.02

Correction sommation (1/a*) (836.9, 1309.1) 0.84 0.04

Correction production fondamental (1/aP) 0.98 0.01

Rendement aprés correction avec 1089.4 3.98 0.27

Rendement aprés correction avec 1309.1 3.90 0.35

TABLE 5.28 — Récapitulatif des résultats obtenus pour le %4Sr.

Le rendement du ?4Sr calculé avec FIPPS est cohérent avec JEFF 3.3 mais en dessous de ENDF-
B/VIII et de LANG, d’environ 15%. Il y a trois explications possibles ou plutét une combinaison
d’explications. La premiére est que la production de fragments directement a 1’état fondamental pour-
rait étre plus importante que prédit actuellement dans les simulations FIFRELIN. La deuxiéme est
que le rapport d’intensités R entre les transitions du ?4Sr dépend du fragment complémentaire sélec-
tionné. La troisiéme est qu’il existe une autre transition vers ’état fondamental mais qui n’a jamais

été mesurée.

128



55 P

Rendement (%)

A5 — e e B .{ ...........................................................

B o o P PP

S Y R T P PP R P R P PP PP P EEPPIEEPPRES

JEFF3.3
LANG
FIPPS

ENDF/B-VIII

FIGURE 5.44 — Rendement du ®*Sr fourni par les bases de données JEFF 3.3, ENDF-B/VIII puis
comparé au résultat obtenu avec Lohengrin (Lang) et FIPPS.

5.2.9 Rendement du 3¥Kr

Le dernier fragment étudié ici est le 88 Kr. Son schéma de niveaux utilisé pour les explications est
présenté dans la figure5.45.
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FIGURE 5.45 — Schéma partiel de désexcitation du §5Kr dans la fission spontanée du 252Cf. Les
énergies des transitions proviennent des évaluations ENSDF (Evaluated Nuclear Structure Data File)
[91]. Les intensités gamma proviennent de 'article suivant [105].
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Nombre de coincidences

J'applique la méme méthode que décrite plusieurs fois précédemment, la double coincidence est
propre. La matrice et le spectre illustrant la double coincidence sont dans la figure5.46.

2

Energie gamma 2 (keV)

| | 1 1 | | |
760 765 770 775 780 785 790 795 755 765 770 775 780 785
Energie (keV)

790 795
Energie gamma 1 (keV)

(a) Projection sur l'axe des abscisses de la (b) Matrice des gamma des transition T1 et
zone 775.3 + 3 keV en ordonné. T2 en coincidence.

FIGURE 5.46 — Représentation en 1D (& gauche) et en 2D (& droite) de la gamme en énergie comprenant
la transition & 775.3 keV.

Les contaminations au sein méme de la coincidence (868.4, 775.3) sont données dans le tableau
5.29. Il n’y en a aucune de notable, la coincidence est propre a plus de 99%.

Ey (keV) | Ey (keV) | Ay | Zy | Ay | Zy | Production %
775.32 868.46 88 | 36 | 88 | 36 99.5
774.36 868.73 | 130 | 50 | 104 | 42 0.1
775.32 867.28 88 | 36 | 146 | 56 0.1

TABLE 5.29 — Contaminations pour la double coincidences aux énergies 775.2 + 3 keV et
868.4 + 3 keV.

Rapports d’intensités

Les rapports d’intensité sont calculés comme précédemment. Dans le cas du 3 K7 le fragment com-
plémentaire le plus produit est le 6 Ba, cependant les triples coincidences de transitions du 46 Ba avec
celles du 88 Kr sont polluées a hauteur de 10%. Je vérifie alors si je peux utiliser un autre fragment com-
plémentaire comme le 14 Ba dont le schéma de niveaux est illustré sur la figure 5.47. Effectivement, les
triples coincidences des transitions (330.8 keV, 431.4 keV, 775.2 keV) et (330.8 keV, 431.4 keV,868.8 keV)

ne sont pas polluées. C’est donc le %4 Ba que 'on choisit pour mesurer les rapports d’intensité du 3 Kr.
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FIGURE 5.47 — Schéma partiel de désexcitation du %§4Ba pour la fission spontanée 2°2C'f.

Pour le 8 K7 on obtient donc un rapport d’intensités entre les transitions 775.3 keV et 868.4 keV
égal 4 : R =0.65 £ 0.02. Le méme rapport pour le ?°2C'f est de : Rasocy = 0.76 £ 0.05.

Résultats

Les résultats obtenus sur le 3K sont présentés ci-dessous dans le tableau 5.30. Le rendement
du 8Kr calculé avec FIPPS est en dessous des bases de données et de LANG, d’environ 30%. Les
explications possibles sont les mémes que pour le %4Sr décrit précédemment. A savoir, une potentielle
production de fragments directement & 1’état fondamental plus importante que prédit actuellement
dans les simulations FIFRELIN. Ou encore que le rapport d’intensités entre les transitions du 88 Kr
dépend du fragment complémentaire sélectionné. Enfin, il est toujours possible qu’il existe une autre
transition vers I’état fondamental mais qui n’a jamais été mesurée.
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Grandeur Valeur | Incertitude
Nombre de coincidences (775.3, 868.4) 522000 9000
Contamination coincidences (775.3, 868.4) (%) 7 4
Nombre de coincidences (775.3, 330.8, 431.4) 48200 700
Contamination coincidences (775.3, 330.8, 431.4) (%) // //
Nombre de coincidences (868.4, 330.8, 431.4) 29200 900
Contamination coincidences (868.4, 330.8, 431.4) (%) // //
Rapport d’intensité 0.65 0.02
Efficacité 775.3 keV 0.061 0.003
Efficacité 868.4 keV 0.057 0.003
Correction ICC 1.000327 000005
Rendement avant correction 1.02 0.07
Correction sommation (1/a*) 0.84 0.02
Correction production fondamental (1/a*) 0.96 0.02
Rendement aprés correction 1.26 0.08

TABLE 5.30 — Récapitulatif des résultats obtenus pour le 8 K.
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FIGURE 5.48 — Rendement du K7 fourni par les bases de données JEFF 3.3, ENDF-B/VIII puis
comparé au résultat obtenu avec Lohengrin (Lang) et FIPPS.
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5.3 Le cas particulier du '*2Sn

L’intérét de remesurer avec notre méthode le rendement de I''32Sn a été détaillé dans la définition
des objectifs & la section 1.4. Pour rappel, une campagne expérimentale avec la source de neutrons
rapides LICORNE [65], située a 'IPN d’Orsay, a été menée en 2015 pour mesurer notamment les
rendements indépendants en charge pour la fission rapide de 1'*3%U. Les rendements ont été obtenus
par spectrométrie . Les résultats obtenus ont été comparés aux données expérimentales et se sont
avérés étre en accord raisonnable pour de nombreux noyaux. Cependant, dans son article [63], Wilson
et ses collégues observent des anomalies importantes allant jusqu’a 600% pour 'étain. Nous avons
donc décidé de regarder si avec les données FIPPS, nous obtenions les méme anomalies pour la fission
thermique de I'*25U. Au sein des isotopes de ’étain, nous nous sommes restreints a 1'325n pour la
raison suivante : sa cascade de désexcitation, voir la figure 5.49, présente trois transitions connues vers
I’état fondamental, toutes a haute énergie aux alentours de 4 MeV. C’est ’avantage principal de cet
élément en spectrométrie gamma car & ces énergies, le spectre est suffisamment propre pour mesurer
directement les transitions sans passer par les coincidences.

FIGURE 5.49 — Schéma partiel de désexcitation du '325n dans la fission spontanée du 2**C'm avec, en
rouge, les trois transitions vers I’état fondamental.

132Sn O
e
8+ + = 4849.1 2.080 p s 17
»
4= = S 4831.1
N
R
6+ s 4716.1
S
>N
W%
At - v 4416.1
¥
3— + S 43521
s
24+ —+ 4041.1
0+ — 0.0

La figure 5.50 illustre I’ajustement que nous avons effectué pour deux de ces transitions.
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FIGURE 5.50 — Illustration de I’ajustement des pics de transitions gamma du '329n.

Dans le cas du '3289n, il faut également prendre en compte 1’état isomére a 4849.1 keV de 2.080 pus

duquel proviennent 5% des transitions selon [51]. D’ott le facteur a*° supplémentaire dans 1’expression

du rendement. Si on ne prend pas en compte de correction pour la production de I'état fondamentale,

on a .
N(4041)  N(4352)  N(4416)
Y(%gQSn) _ _e(a0dD) €(4352) (4416) < o X ° X i (5.17)
Ny
avec .

— N(4041) = 261880 + 5697 correspond au nombre de coups pour la transition a 4041.1 keV.
— N(4352) = 93120 + 4882 correspond au nombre de coups pour la transition a 4352.1 keV.
— N(4416) = 10261 + 2063 correspond au nombre de coups pour la transition a 4416.1 keV.
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On obtient donc :

261880 93120 10261

132 _ 0.0170 X 0.0158 X 0.0156
Y (525m) = Iy x 1.023 x 1.06 x 1.05 (5.18)

Y (232Sn) = 0.103 £ 0.005

Le rendement de 1''32Sn, tabulé dans les bases de données JEFF 3.3 et ENDF-B/VIII est res-
pectivement : Y ($325n)(JEFF) = 0.74 £+ 0.2 et Y(}32Sn)(ENDF) = 0.59 + 0.02. Le rendement
obtenu avec FIPPS est trés largement inférieur, d’un facteur 6, par rapport aux bases de données.
C’est le premier fragment que nous rencontrons avec une telle différence entre nos mesures et les bases
de données.

Comparaison avec les gamma retardés

La premiére possibilité est que le rendement donné par les bases de données n’est pas correct.
Nous avons donc cherché a vérifier le rendement de 13257 avec une méthode différente. Nous avons
utilisé les gamma retardés présents dans nos données mesurés sur FIPPS. En effet, d’aprés les bases
de données JEFF et ENDF, le rendement isotopique indépendant de 1''32Sn est quasiment égal a
son rendement cumulé : Yo, (JEFF) = 0.738 £+ 0.156 et Youm(ENDF) = 0.598 + 0.016. Donc,
mesurer le rendement cumulé de I''32Sn en utilisant les gamma retardés revient 4 mesurer le rendement
indépendant. Dans le schéma de décroissance béta de 1''329n de la figure 5.52, on observe que 99% de
1'1328n décroit sur I'état 3+ a 1325.15 keV de 1''328b. Sa cascade de désexcitation est complexe mais
I’état 3+ peut notamment se désexciter jusqu’a I'état 3+ & 85.55 keV en émettant deux transitions en
colncidence & 899 keV et a 340.5 keV. Le pic de coincidence est bien visible sur la matrice des gamma
retardés a la figure 5.51. L’expression du rendement cumulé de 1''32Sn s’écrit :

N(899,340.5) x
Vi (3280) = , . |
(%5m) Ny x 1(899) x €(899,340.5) (5.19)

avec :

~ Yeum (328n), le rendement cumulé du 329n.

— N(899,340.5), le nombre de coincidence ~y entre les transitions a 899 et 340.5 keV.
— Ny, le nombre total de fissions.

— I1(899), l'intensité de la transition & 899 keV par décroissance beta.

— €(899,340.5), lefficacité de la coincidence.

— g, le facteur correctif du temps mort.
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mat

FIGURE 5.51 — Matrice de coincidence des gamma retardés zoomée dans la gamme en énergie 320-
360 keV et 820-860 keV. On note que le pic de la coincidence qui nous intéresse a (899 keV, 340.5 keV)
est loin d’étre simple & ajuster car il est trés proche d’un pic plus intense et d’une trainée Compton

diagonale.

On obtient pour le rendement cumulé de 1''325n :

3.795 105 x 1.04
chum 182 =
(S) = 5 1471010 x (44.6/100) x 0.0059

Yeurn(325n) = 0.0061 £ 0.0004
Yeum (1329n) = (0.61 + 0.04) %

(5.20)
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FIGURE 5.52 — Schéma de désintégration béta du 1329n.
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FIGURE 5.53 — Comparaison du rendement cumulé de 1''32Sn obtenu avec FIPPS et avec les bases de
données ENDF /B-VIII et JEFF 3.3.

Notre résultat est comparé aux rendements des bases de données dans la figure 5.53. On remarque
que le rendement cumulé obtenu avec FIPPS est parfaitement compatible avec les bases de données. Le
probléme ne semble donc pas venir du rendement de I''32Sn mais plutot de la méthode de spectrométrie
gamma avec les gamma prompts.
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Comparaison avec FIFRELIN

Il est désormais évident que cette différence d’'un facteur six provient de l'utilisation d’une mé-

thode de spectrométrie gamma avec les rayons gamma prompts. Pour savoir d’ot vient le probléme,
nous avons décidé d’utiliser une simulation FIFRELIN. En effet, lors de la phase précédente de pré-
traitement des données, nous avions développé une simulation GEANT4 du spectrométre FIPPS. Or,
il est tout & fait possible de placer en entrée de la simulation GEANT4 les résultat d’une simulation
FIFRELIN de la fission thermique de 1'**3U et de la désexcitation des fragments de fission.
Le résultat est édifiant. FIFRELIN nous prédit que 66% des fragments de '32Sn sont produits di-
rectement par la fission a ’état fondamental. Toujours selon FIFRELIN, 14% de ces fragments sont
produits aprés émission de neutrons directement & 1’état fondamental. Nous avons donc un total de 80%
de fragments de '329n produits sans émission de rayons gamma prompts. Nous devons donc corriger
le rendement obtenu avec FIPPS par un facteur de 80% correspondant & tous les fragments de 329n
produits sans émission de gamma prompts. Le résultat est présenté dans la figure5.54.
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FIGURE 5.54 — Rendement du '32Sn fourni par les bases de données JEFF 3.3 et ENDF-B/VIII puis
comparé au résultat obtenu avec FIPPS.

Aprés cette correction, le rendement du '325n calculé avec FIPPS est cohérent, dans les incerti-

tudes, avec les bases de données. C’est cette correction pour le '32Sn qui nous a mené a estimer le
pourcentage de production de I’état fondamental pour tous les fragments de fission étudiés grace aux
simulations FIFRELIN.
Cette trés importante production directement a I’état fondamental pour 1''328n peut s’expliquer.
L'1328n est un noyau doublement magique et son premier état excité est trés élevé, a 4041 keV.
Lors de la fission, les fragmentations avec peu d’énergie d’excitation ne pourront produire de 1''32Sn
qu’a I’état fondamental et le reliquat d’énergie d’excitation sera donné au fragment complémentaire.
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L’estimation de la correction a apporter au rendement du '32Sn avec FIFRELIN est trés impor-
tante. Nous avons donc regardé comment varie la production de '32Sn en fonction du paramétre R
qui pilote la répartition de I’énergie d’excitation entre les fragments de fission. Pour rappel, 'explica-
tion est dans le chapitre 1, dans la partie 1.3.1. Nous avons effectué plusieurs simulations FIFRELIN
en faisant varier le facteur R7%* de 1.1 a 1.4 par pas de 0.05, ce qui revient a faire varier la région
d’entrée des fragments de fission en terme d’énergie d’excitation et de spin. Ce scan du paramétre
R est représenté dans la figure 5.55. Les simulations FIFRELIN sont optimisées pour reproduire au
mieux la multiplicité neutron. En prenant en compte cette condition, le parameétre R doit étre situé
a 1.25 ce qui entraine une production de 32Sn a 22% via la cascade gamma prompts. Or, cette valeur
ne permet pas de corriger suffisamment le rendement obtenu avec FIPPS pour étre cohérent avec les
bases de données. La valeur qui conviendrait pour étre cohérent avec ENDF /B-VIII est de 18% et elle
correspond a un R7** de 1.28. Cependant, il ne serait pas pertinent de modifier cette valeur de R7**
si cela menait & une valeur trés différente de la multiplicité neutron, qui est la contrainte majeur des
simulation FIFRELIN. La multiplicité neutron pour la fission thermique de 1'>3°U est de 2.43 avec une
incertitude de l'ordre de 1% [60] [55]. La valeur de multiplicité neutron obtenue avec un paramétre
R de 1.28 est donnée dans le tableau 5.31. Elle reste cohérente avec la valeur attendue.
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FIGURE 5.55 — Variation de la production de ®2Sn en fonction du paramétre R de FIFRELIN. En
noir, la production directement a 1’état fondamental, en rouge la production via la cascade de gamma
prompts, en bleu émission de neutron puis production & I’état fondamental.
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Rper = 1.25 | Rp*™ = 1.28 | Valeur attendue [60]
Vit | 2.469 £ 0.008 | 2.460 £ 0.008 2.430 £ 0.024

TABLE 5.31 — Multiplicité neutron moyenne totale attendue et pour deux simulations FIFRE-
LIN. L'une avec R = 1.25, 'autre pour R7* = 1.28. Les incertitudes sur les valeurs de
multiplicité pour les deux simulations sont fournies par le fichier de sortie de FIFRELIN.

5.4 Reésultats et conclusions

Les résultats définitifs de notre analyse, pour les dix fragments étudiés, sont résumés a la figure
5.56.
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FIGURE 5.56 — Rendement de tous les fragments étudiés, fourni par les bases de données JEFF 3.3

et ENDF-B/VIII puis comparé aux résultats obtenus avec FIPPS avant et aprés corrections grace aux
simulations FIFRELIN.

Pour les cing fragments suivants, 6.5y, 1007y 136T¢ 140 X e 142 B4 les résultats obtenus avec FIPPS
étaient déja cohérents sans la correction de production de I'état fondamental puisque cette derniére
n’est pas notable, de I'ordre de 1% pour ces fragments. Pour les deux fragments de 32Sn et 134T¢, la
correction de I'état fondamental est respectivement de 80% et de 17% et explique la différence initiale
entre le résultat obtenu sur FIPPS et les bases de données. Pour les deux fragments 3 Kr et 24Sr, la
différence, respectivement de 1'ordre de 30% et de 15%, est encore importante. Des explications ont
été avancées et devront faire ’'objet de plus amples recherches pour déterminer d’ou vient le probléme.
Le cas du “®Zr est moins clair, il est cohérent dans les incertitudes avec ENDF /B-VIII mais pas avec
JEFF3.3 ni avec les mesures sur Lohengrin. Ce fragment nécessiterait également des recherches plus
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poussées.

En conclusion, la mesure des rendements de fissions isotopiques indépendants par la spectrométrie
des rayons gamma prompts semble donner des résultats intéressants. Cependant, cette méthode est
loin d’étre parfaite car elle nécessite d’estimer plusieurs corrections (contaminations des pics, effet de
sommation, production de ’état fondamental) a I’aide de simulations avec le code FIFRELIN. De plus,
a I’heure actuelle, les rendements de deux fragments étudiés ne sont toujours pas cohérents et nous nous
pouvons qu’avancer des hypothéses pour 'expliquer et pas d’explications satisfaisantes. Toutefois, nous
arrivons & é&tre cohérent avec les bases de données existantes pour la majorité des fragments étudiés et
parfois avec des incertitudes plus faibles que celles des bases de données.
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Conclusions

L’objectif était d’étudier le processus de fission & travers les rendements isotopiques indépendants
et de confronter les résultats aux bases de données. Ce travail devait étre effectué en utilisant les don-
nées issues du spectrométre FIPPS de 'ILL. Ces motivations et ’état de I’art ont été présentés dans
le premier chapitre et le fonctionnement du spectromeétre détaillé dans le deuxiéme.

La premiére phase de mon travail de thése, le prétraitement des données, a consisté a calibrer en
temps et en énergie les événements provenant des clovers HPGe de FIPPS puis a générer des his-
togrammes (spectres, matrices, cubes) en coincidence (ou non) avec le tag fission. Cette partie est
détaillée dans le chapitre trois. La détermination de l'efficacité absolue du spectrométre en fonction
de I’énergie des rayons gamma a été obtenue avec une incertitude inférieur a 1%. Ce chapitre analyse
également la réponse de la cible active. Cet élément nous a permis d’exploiter 'un des grands avantages
de FIPPS qui est la possibilité de discriminer les événements provenant de la fission de tous les autres
et également de remonter au nombre total de fissions durant la prise de données.

Une fois ces étapes de prétraitement terminées, I’analyse en elle-méme a pu étre menée. Nous avons
utilisé une méthode de spectrométrie gamma pour extraire les rendements isotopiques indépendants
de I'’35U en neutrons thermiques. Les rendements de dix fragments pairs-pairs bien produits ont été
analysés et les résultats ont été comparés aux bases de données JEFF 3.3, ENDF /B-VIII et, quand cela
était possible, avec les rendements obtenus avec Lohengrin. Dans la plupart des cas, les rendements
extraits des données FIPPS sont cohérents avec les valeurs existantes. Le code FIFRELIN a été utilisé
pour estimer les potentielles corrections & apporter en raison de contaminations dans nos données ou
de transitions qui ne pouvaient étre mesurées. Dans certains cas, les rendements obtenus sur FIPPS
ont des incertitudes inférieures a celles actuellement dans ENDF /B-VIII.

Nous avons aussi étudié le cas spécifique du 325n dont le rendement calculé dans un premier temps
présentait une anomalie significative qui avait déja été observée pour la fission en neutrons rapides de
1’2387, L’origine de I’anomalie a pu étre trouvée en utilisant le code de simulation FIFRELIN qui
prédit que le 132Sn est produit par la fission directement (ou aprés émission de neutrons) dans son état
fondamental dans environ 80% des cas - donc sans émission de rayons gamma. De plus, nous avons pu
utiliser cette particularité pour ajuster le parametre R7%* de FIFRELIN pour que le résultat prédit
par la simulation corresponde mieux a la mesure expérimentale. Et ceci sans changer la multiplicité
neutrons totale de la simulation.
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Perspectives

Dans le cadre des mesures de rendements, nous avons également mesurés, pour plusieurs fragments,
les rapports d’intensités entre différentes transitions gamma. Il est donc possible de reconstruire en par-
tie les cascades gamma des fragments en mesurant les rapports d’intensités. Une cascade schématisée est
représentée en figure 5.57. Il s’agit de mesurer les rapports entre les différentes transitions : R1=1; /Ty,
Ro=15/Ty, R3=I3/Ty et ainsi de suite. Ce travail a été effectué sur les fragments pairs-pairs les plus
produits par la fission induite de I'**U. Dans les cas du 34Te, 107y B 7y 112Bq 140 X ¢ et 9451 nous
avons mesurés deux rapports. Dans les cas du '**Ba et du 6 Ba, nous avons mesuré respectivement
quatre et trois rapports.

8+
I3
- 6+
12
I1
Y 2+
10
4 0+

FIGURE 5.57 — Exemple schématique simplifié d’une cascade de désexcitations gamma.

De la méme maniére que précédemment avec la production de 132Sn, il est envisageable d’utiliser
ces grandeurs pour confronter nos données au code FIFRELIN. Au moment de I’écriture de la thése
ce travail n’a été effectué que de maniére préliminaire. C’est pourquoi il est considéré comme une
perspective de ce qui pourrait se faire par la suite.

Les paramétres libres d’une simulation FIFRELIN sont définis pour optimiser la multiplicité neu-
tron totale, de maniére & ce que celle-ci soit la plus proche possible des bases de données. Parmi ces
paramétres libres, il y notamment le scaling factor, divisé en deux valeurs, un pour les fragments lourds
et un pour les fragments légers. Il sert & définir la région d’entrée des fragments en terme de spin et
d’énergie d’excitation tel qu’expliqué en partie 1.3.2. Dans notre cas le scaling factor était fixé a 1.7
a la fois pour les fragments lourds et légers. Il est donc possible de scanner ces deux paramétres en
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effectuant une simulation FIFRELIN pour chaque valeur de scaling factor dans une certaine gamme.
Avec ce scan des parameétres, nous pouvons comparer les rapports d’intensités prédits par FIFRELIN
avec ceux mesurés dans nos données. Ensuite, nous ajustons les résultats et nous extrayons la valeur du
x? réduit pour chaque valeur de scaling factor. Le x? réduit le plus faible nous permet de déterminer
pour quelle valeur de scaling factor la simulation est la plus proche des valeurs que nous mesurons.

Ce travail avait déja été effectué avec les données ExILL pour le cas du '°°Zr dans le cadre de la
thése de M. Rapala [98]. Le résultat est présenté en figure 5.58. On reléve que la valeur x? réduit la plus
faible correspond a 1.2, ce qui est éloigné de 1.7, la valeur implémentée pour optimiser la multiplicité
neutron.
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FIGURE 5.58 — Valeur du y? pour les transitions de la bande principale v dans le 19927 pour des
simulations FIFRELIN avec différentes valeurs de scaling factor [95].

Dans le cas de cette thése, nous avons pu effectuer un travail préliminaire similaire sur neuf frag-
ments de fissions. Le résultat est présenté en figure 5.59. Tout d’abord, il est important de noter que
ces résultats ont été obtenus en ne mesurant que peu de transitions dans chaque fragment, entre trois
et cinq. Ce manque de statistique rend ’ajustement trés dépendant de la qualité de la mesure. Au vu
des résultats, il est possible que dans le cas du **Ba, il y ait un probléme de contaminations dans
nos mesures. Si on exclut le *4Ba, on reléve que nos résultats pointent dans sept cas sur huit vers un
scaling factor compris entre 0.8 et 1.0. Le huitiéme cas étant le 146 Ba dont le x? réduit le plus faible
est de 1.2. Ces valeurs sont donc éloignés de celles actuellement implémentées dans FIFRELIN pour
optimiser la multiplicité neutron. Elles sont en fait prés de deux fois plus faibles.

Plusieurs raisons permettraient de ’expliquer et un travail plus approfondi est nécessaire. Tout
d’abord, il faudrait améliorer la qualité des mesures actuelles. Il serait particuliérement nécessaire de
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mesurer plus de transitions pour chaque fragment et de vérifier pour chacune d’entre elles les conta-
minations possibles, de la méme maniére que pour les rendements. Dans un second temps, il faudrait
effectuer ce travail pour beaucoup plus de fragments et notamment les fragments complémentaires de
ceux déja analysés. Ensuite, ici nous avons scanné le scaling factor en fixant les valeurs de Rg’?m et
R, 1l serait alors intéressant d’effectuer un scan en faisant varier tous ces parametres a la fois pour
essayer de faire correspondre les résultats des simulations avec les données. Enfin, si aucune valeur
ne permet de rendre cohérentes les données et la simulation, la derniére possibilité pourrait étre de
modifier le code FIFRELIN en lui-méme.
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