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Introduction générale

Dans le contexte du développement des réacteurs nucléaires de Génération IV, mais
aussi en soutien au parc actuel, il y a aujourd’hui un besoin d’amélioration des données
nucléaires. Par définition, I’ensemble des observables de physique nécessaires a la des-
cription de 1’évolution des neutrons dans la matiere constituent les données nucléaires.
On s’intéresse ici en particulier aux cycles surgénérateurs innovants Thorium/Uranium
(#32Th/?*3U) et Uranium/Plutonium (***U/?%Pu). L’avantage de ces cycles est double.
D’une part, les noyaux de ?32Th et d’?*®U sont trés abondants sur Terre. D’autre part, a la
bonne énergie neutron incidente, ils produisent par capture radiative et décroissances 5~
successives les noyaux d’?33U et de 23°Pu qui sont fissiles et peuvent donc étre utilisés dans
les réacteurs comme combustible. Cependant, ces noyaux souffrent d’'un manque de don-
nées nucléaires précises, en particulier pour les sections efficaces de diffusion inélastique ou
de réactions (n, xn). On peut prendre pour exemple 1'**3U, pour lequel il n’y a, a ce jour,
aucune donnée expérimentale de section efficace de diffusion inélastique pour contraindre
les modeles, expliquant les différences significatives observées entre les différentes bases de
données évaluées. Pourtant, ces réactions jouent un réle majeur dans le fonctionnement
d’un cceur de réacteur. En effet, la diffusion inélastique est responsable du ralentissement
des neutrons de haute énergie dans le cceur et les réactions (n, xn) introduisent de nou-
veaux isotopes au sein du réacteur, ce qui peut poser des problemes de stireté nucléaire
et de radioprotection. On peut citer par exemple la réaction 23*U(n, 2n)?3?U qui produit,
en fin de chaine de décroissance, un rayon = tres énergétique. Cette problématique liée au
manque de données nucléaires n’est pas nouvelle puisque, pour le parc actuel et les futurs
réacteurs, la section efficace inélastique de 1'**®*U présente aujourd’hui des incertitudes
trop élevées pour les besoins industriels.

Ce travail de these a pour but d’apporter sa contribution afin de répondre a la pro-
blématique suivante : comment améliorer les bases de données nucléaires ?

Dans ce but, mon travail consiste a produire des données nucléaires, qu’elles soient
expérimentales ou évaluées (nous reviendrons sur ces notions au cours de ce manuscrit).
Cette these est le fruit de la collaboration EEDIN (Etude Expérimentale de la Diffusion
Inélastique du Neutron). EEDIN regroupe des chercheurs de deux centres de recherches,
le CNRS (Centre National de la Recherche Scientifique) d’une part, et le CEA (Commis-
sariat & PEnergie Atomique et aux Energies Alternatives) d’autre part, répartis sur trois
laboratoires :

— L’IPHC - Institut Pluridisciplinaire Hubert Curien - Strasbourg, CNRS [1];

— Le LEPh - Laboratoire d’Etudes de Physique - CEA/DES Cadarache [2];

— Le SPN - Service de Physique Nucléaire - CEA/DAM Bruyeres-le-Chétel [3].

Chacune des équipes, dans le cadre de cette collaboration, travaille dans I'objectif de
produire des données nucléaires. Cette diversité et cette complémentarité se refletent dans
mon projet de recherche. Dans un premier temps, je vais produire des données nucléaires
expérimentales, plus précisément des sections efficaces des réactions (n, xnvy) pour les
noyaux d’?33U et de 23°Pu, en travaillant avec I’équipe DNR de I'IPHC. Dans un second
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temps, mon travail consistera a apporter des éléments pour une nouvelle évaluation de la
section efficace de diffusion inélastique des neutrons (n, n’) pour le noyau d’**®*U, au sein
du LEPh, en étroite collaboration avec le SPN.

Dans ce manuscrit, je présente le fruit de mes recherches, en exposant les probléma-
tiques que j’ai pu rencontrer, les solutions que j’ai apportées, et enfin, les résultats que
j’ai obtenus.

Le chapitre 1 de ce manuscrit sera consacré au contexte dans lequel mon travail et
mon sujet de these s’inscrivent, aux principes de fonctionnement d’un réacteur nucléaire
et aux différentes bases de données existantes. Nous conclurons ce chapitre en présentant
les problématiques liées aux actinides de haute activité étudiés dans ce travail de these.

Nous nous intéresserons dans le chapitre 2 aux réactions induites par neutrons (n, xn).
Nous verrons le role qu’elles jouent et les conséquences qu’elles engendrent dans un coeur
de réacteur. Nous exposerons les différentes méthodes expérimentales liées aux mesures
de ces réactions. En particulier, nous expliciterons comment obtenir une section efficace
partielle (n, xnvy).Nous présenterons également en détail le dispositif expérimental GRA-
PhEME qui a été utilisé pour la prise des données analysées dans le cadre de cette these.
Nous présenterons enfin dans son principe la méthodologie de I'analyse des données, no-
tamment comment, & partir des spectres -y bruts, obtenir une section efficace (n, xnv).

Le chapitre 3 sera dédié au travail relatif & 1'*33U et aux spécificités de I’analyse de
données que nous avons adaptée pour ce noyau. Il y sera exposé une description de la
cible utilisée pour cette prise de données et une présentation de la méthode d’acquisition
des données avec les cartes TNT. Puis, la méthodologie de 'analyse de données qui a été
menée, les problématiques rencontrées lors de celle-ci et les réponses qui y ont été appor-
tées seront exposées. Pour clore ce chapitre, les résultats obtenus suite a cette analyse de
données seront montrés et les hypotheses faites lors ce travail seront discutées.

Le chapitre 4 concernera la modélisation des sections efficaces de réaction, en particu-
lier dans le domaine énergétique du continuum. Les modeéles de physique nucléaire utilisés
pour décrire les différents mécanismes de réaction impliqués dans l'interaction d’un neu-
tron incident avec un noyau cible seront présentés. Nous verrons notamment la prise en
compte de nouveaux modeles, concernant la description du mécanisme de pré-équilibre.
Nous illustrerons ce chapitre avec les résultats des calculs réalisés dans le cadre de cette
thése pour les noyaux d?33U et d'?*®U. Dans le premier cas, nous discuterons des diffé-
rences calculs/mesures observées avec les sections efficaces obtenues dans le chapitre 3.
Dans le second cas, nous présenterons le travail qui servira de base a la partie évaluation
de la these.

Le chapitre 5 sera dédié au travail de I’évaluation des incertitudes et des sensibilités
de la section efficace (n, n’) sur le noyau d’**¥U. Nous présenterons la méthodologie liée &
ce travail d’évaluation ainsi que les outils numériques qui ont été mis a profit pour réaliser
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cette étude, notamment le code CONRAD, développé par le CEA de Cadarache.

Enfin, nous conclurons ce manuscrit et mettrons en avant les perspectives envisagées
a la suite de ce travail de thése.

En annexe de ce manuscrit, nous donnerons une étude préliminaire menée en amont
de la prochaine campagne expérimentale aupres de GRAPhEME concernant la mesure
de sections efficaces (n, xnvy) sur le noyau de ?**Pu (annexe A), les identifications et les
tableaux de valeurs des sections efficaces obtenues (annexe B), les paramétrisations du
modele optique pour les besoins de la modélisation des sections efficaces présentées dans le
chapitre 4 (annexe C), les références des données expérimentales des sections efficaces de
réactions EXFOR tracées dans le Chapitre 4 pour le noyau d’?**U (annexe D) et I'impact
de la marginalisation vu au Chapitre 5 sur les sections efficaces de réactions pour le noyau
4?38V (annexe E). Pour conclure ce manuscrit, nous exposerons le travail réalisé lors de
la participation a I’édition 2021 du concours national Ma thése en 180 secondes.
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Les romantiques aimeraient peut-étre penser qu’ils sont faits de poussicres d’étoiles. Les
cyniques préféreraient sans doute parler de déchets nucléaires. Nous pourrions méme aller
plus loin que I’écrivain Simon SINGH, qui esquissait ces mots en 2005 [4]. Nous sommes
tous les enfants des plus gigantesques réacteurs nucléaires de 1'Univers. S’allumant et
s’éteignant au cours des 13,7 milliards d’années que précede le Big Bang, ils ont produit
tous les "déchets nucléaires" qui ont fagonnés I’'Univers tel que nous le connaissons. A n’en
pas douter, ces "déchets" sont a l'origine de la vie.

Tout comme les premiers hommes ont cherché a maitriser le feu pendant notre pré-
histoire, ’lhomme moderne compte bien dompter le feu venu des étoiles. Aujourd’hui avec
la fission nucléaire et demain avec la fusion, 1’énergie nucléaire a et aura son role a jouer
dans I'histoire de I’humanité.

1.1 Le contexte énergétique actuel

Durant ces dernieres décennies, la qualité de vie dans les pays dits "développés" a
considérablement augmenté (nourriture, information, production industrielle, médecine,
informatique, nouvelles technologies) et avec elle, la quantité d’énergie consommée. Au
mépris de certaines conséquences (appauvrissement des sols, changements climatiques,
pollution, épuisement des ressources naturelles et extinctions d’espéces), peu connues
ou peu prises au sérieux jusqu’a présent, cette course effrénée ne semble pas vouloir
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FIGURE 1.1 — Evolution de la consommation énergétique mondiale en EJ (ExaJoule), par
source d’énergie, de 1965 jusqu’en 2021, [5].

s’arréter. En outre, de plus en plus de pays "en développement' veulent légitimement
augmenter leur niveau et qualité de vie. Ainsi, entre 1970 et 2010, la consommation
énergétique mondiale a été multipliée par 2.5, toute source d’énergie confondue. Dans
ce contexte, politiciens, scientifiques et plus globalement notre société, sont confrontés
a un dilemme. D’une part, les besoins énergétiques de I’humanité croissent d’année en
année et d’autre part, le réchauffement climatique et, de maniere plus générale, les enjeux
environnementaux, suscitent de plus en plus d’inquiétudes.

La Figure 1.1 illustre bien cette escalade des besoins énergétiques au niveau mondial.
Elle montre la consommation énergétique totale dans le monde entre 1965 et 2021, pour
différentes sources d’énergie. On remarque que les énergies fossiles (pétrole, charbon et
gaz) sont largement prépondérantes par rapport aux autres sources d’énergie, notamment
les énergies renouvelables. Pourtant, elles sont en partie responsables du réchauffement cli-
matique. On désigne les ressources fossiles comme étant les réserves d’énergie que 'homme
exploite et qui ne se régénerent pas, ou si c¢’est le cas, sur une échelle de temps bien plus
longue que celle de leur exploitation [6]. Pour le pétrole, le gaz ou le charbon, on parle
d’un renouvellement a 1’échelle géologique, soit plusieurs dizaines de millions d’années.
Par exemple, les filons les plus anciens de charbon datent de pres de 300 millions d’an-
nées [7]. Ces ressources sont issues de la décomposition lente de matiéres organiques et
minérales, enfouies puis transformées par les aléas géologiques. L’exploitation et 1'utili-
sation en masse de ces ressources fossiles datent de la révolution industrielle en Europe
et débutent avec le charbon, & la deuxiéme moitié du XVIII®™® siecle. Aujourd’hui, soit
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moins de 300 ans plus tard, les différentes études menées sur I'utilisation de ces ressources
prévoient en moyenne leur épuisement d’ici un siecle. Par opposition aux énergies fos-
siles, on désigne par renouvelables les énergies qui se renouvellent sur la méme échelle de
temps que leur consommation. On ne parle pas de source inépuisable d’énergie (méme
le Soleil finira par s’éteindre d’ici quelques milliards d’années), mais plutét d’un stock
de ressources disponibles au-dela de la durée de la civilisation humaine [6]. Ces types
d’énergie ont des origines diverses : le Soleil, le vent, la géothermie ou les courants marins
et fluviaux. Bien que prometteuses, les différentes énergies renouvelables ne sont que peu
exploitées a I’heure actuelle, car elles dépendent des conditions climatiques, géographiques
et démographiques dans lesquelles elles sont utilisées. A titre d’exemple, I'Islande produit
la quasi-totalité de son énergie via des canaux renouvelables (70% hydroélectrique et 30%
géothermie) [8]. Il est cependant important de noter que la population Islandaise n’est
que de 356 991 individus (en 2019) et que l'activité souterraine de I'ile (volcanique notam-
ment) est tres favorable a I'exploitation de cette source d’énergie. Si I'on considere le cas
de 'exploitation et la recherche sur I’énergie solaire par des panneaux photovoltaiques, qui
nécessite beaucoup d’ensoleillement et /ou de grandes surfaces, les Etats-Unis d’Amérique
et 'Espagne en sont les principaux acteurs. Dans le cas de ’énergie hydraulique, la chaine
des Alpes présente sur le territoire francgais offre la possibilité de construire de nombreux
barrages hydroélectriques. Ainsi, la France compte environ 2300 installations hydroélec-
triques, qui contribuent a 10.1% de la production d’électricité sur le territoire [9]. A toutes
ces considérations géographiques s’ajoute un argument économique. En effet, les technolo-
gies associées aux énergies renouvelables sont loin d’étre aussi rentables que celles associées
aux énergies fossiles (cofit tres élevé en R&D pour un rendement parfois faible. Dans le
cas des panneaux solaires photovoltaiques par exemple, ce rendement est de l'ordre de
15% [10]). Paradoxalement, les installations productrices d’énergies renouvelables posent
de vrais problemes écologiques et peuvent étre source de nuisances pour les populations
locales. On peut citer 'exemple des panneaux solaires en fin de vie qu’on ne sait pas recy-
cler a ce jour. On peut également citer le cas des barrages hydroélectriques qui modifient
localement la biodiversité ou nécessitent le déplacement de population, (comme c’est le
cas du projet du barrage des Trois-Gorges en Chine [11]) avec la création de lacs artificiels.

Parmi toutes ces sources d’énergie, quid du nucléaire ? Bien que répondant aux criteres
d’une énergie fossile (quantité disponible limitée sans pouvoir en renouveler le stock), ’ori-
gine du combustible nucléaire n’est pas terrestre et est bien plus ancienne que le charbon,
le gaz, ou le pétrole. Le sujet est encore a I’étude, mais I’hypothese privilégiée aujourd hui
de son origine est la suivante : les atomes comme 1’Uranium, principal composant du
combustible nucléaire, seraient fabriqués lors de collisions d’étoiles a neutrons. En effet,
nous savons que I’Hydrogene et une partie de 'Hélium présents dans I’Univers ont été
fabriqués pendant la genese de celui-ci et que tous les éléments du tableau périodique
jusqu’au Fer (hormis I'Hydrogene) sont fabriqués dans les étoiles. Au-dela du Fer, il faut
des événements cosmiques cataclysmiques (explosion de supernove et fusion d’étoiles a
neutron, entre autres) pour produire tous les autres éléments naturels, dont I’'Uranium
et le Thorium. En particulier, ces derniers sont étudiés et/ou utilisés comme combustible
nucléaire et sont tous deux tres abondants sur Terre.
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Aujourd’hui, au rythme de la production et de la consommation actuelle, on estime
que les réserves d’Uranium pourront durer environ 100 ans, soit 2 fois moins longtemps
que les réserves d’énergie fossiles (charbon, gaz et pétrole), [12]. Cette estimation est
basée sur une utilisation des réacteurs de 2°™¢ et 3°™° génération. Mais avec I'arrivée
prochaine des réacteurs nucléaires de quatrieme génération (Gen. IV) et notamment,
I'utilisation des cycles surgénérateurs, on estime que les réserves de combustible nucléaire
(Thorium, Uranium, Plutonium) seront utilisables sur des milliers d’années, auxquels
s’ajoute également I’'Uranium contenu dans ’eau de mer (environ 1 pg d’Uranium par
litre d’eau) qui n’est pas exploité a ce jour. Avec ces perspectives, la transition énergétique
pourrait s’effectuer sereinement. Enfin, ’énergie nucléaire peut étre considérée comme une
énergie "verte!', puisque les centrales nucléaires n’émettent pas de gaz a effet de serre.
Bien entendu, il ne s’agit pas non plus d’une source d’énergie miracle et la gestion des
déchets nucléaires, le rendement assez faible des centrales nucléaires actuelles, ainsi que
tout le domaine de la siireté nucléaire sont des enjeux majeurs, souvent controversés et
perfectibles.

Cependant, malgré sa mauvaise réputation, I’énergie nucléaire pourrait étre une alter-
native aux énergies fossiles, émettrices importantes de gaz a effet de serre, actuellement
utilisées en majorité dans le monde. La société prend de plus en plus conscience des
problématiques liées a l'environnement et une volonté de se libérer des énergies fossiles
voit peu a peu le jour. A I'échelle internationale, cette prise de conscience "officielle" de
la part des états concernant la lutte contre les changements climatiques ne s’est opérée
que récemment. Il me semble pertinent d’en rappeler ci-apres les principaux événements
marquants :

— Création du Programmes des Nations Unies pour 'environnement (UNEP), organe
de I'Organisation des Nations Unies (ONU), lors du premier Sommet de la Terre
en 1972, dont la mission est "d’offrir un leadership et d’encourager les partenariats
dans la prise en charge de I'’environnement en étant exemplaire, en informant et
en permettant aux nations et aux peuples d’améliorer leur qualité de vie sans
compromettre celle des générations futures" [13].

— Adoption de la Convention-cadre des Nations Unies sur les changements clima-
tiques (CCNUCC), lors du Sommet de la Terre de 1992. Elle est la "premiére
tentative, dans le cadre de ’ONU, de mieux cerner ce qu’est le réchauffement cli-
matique et comment y remédier' [14]. En 2018, 197 pays l'ont ratifiée.

— Signature du Protocole de Kyoto, qui vient s’ajouter a la CCNUCC, en 1998. Avec
cet accord, les pays industrialisés s’engagent a réduire leur émission de gaz a effet
de serre de 5% [15, 16].

— Adoption de I’Accord de Paris lors de la Conférence de Paris de 2015 sur les change-
ments climatiques (COP21). Cet accord "engage tous les pays du monde a réduire
leurs émissions de gaz a effet de serre et a maintenir le réchauffement sous la barre
des 2°C d’ici a 2100" [16].

N’étant pas émettrice de gaz a effet de serre, I’énergie nucléaire pourrait permettre

1. Une énergie propre, ou énergie verte, est une source d’énergie dont I’exploitation ne produit pas ou
des quantités négligeables de polluants.
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I’accomplissement de ces objectifs. Cependant, le parc nucléaire mondial est vieillissant
et il faut développer de nouveaux réacteurs nucléaires. C’est donc au coeur de la straté-
gie du développement de I’énergie nucléaire qu’interviennent les réacteurs nucléaires de
quatrieme génération (GEN. IV).

1.2 Les réacteurs de Génération IV

Dans cette section, nous allons présenter le principe de fonctionnement d’un réacteur
nucléaire. Apres avoir décrit le phénomene de la fission nucléaire, nous définirons ce qu’est
une filiere de réacteur nucléaire et qu’elles sont celles qui sont utilisées ou a ’étude. Enfin,
nous présenterons les différents cycles du combustible nucléaire, notamment les cycles dits
surgénérateurs qui concernent en particulier les réacteurs Gen. IV.

1.2.1 La fission nucléaire

La production d’énergie dans un cceur de réacteur se base sur la réaction de fission
nucléaire induite par neutron et décrite par I’équation 1.1.

3
n+ 42— Y YPF, + vn + E, (1.1)
=2

avec ¢ = 2 pour la fission binaire et ¢ = 3 pour la fission ternaire. A gauche de
cette équation, n désigne le neutron incident et 4Z, le noyau cible. A droite de cette
méme équation, les 4*PF; désignent les Produit de Fission, vn les neutrons de fission
(v désignant leur nombre) et E 1'énergie libérée (sous forme d’énergie cinétique et de
rayonnement) . L’énergie libérée, environ 200 MeV /fission [17], lors de cette réaction est
principalement présente sous forme d’énergie cinétique des neutrons et des produits de
fission. Pour une réaction de fission, par exemple n + 23°U, la nature des PF produits
peut changer en fonction de 1’énergie incidente des neutrons. La Figure 1.2 montre la
répartition en termes de probabilité des produits de fission (on appelle généralement cette
quantité un rendement de fission) émis lors d’une réaction de fission induite par un neutron
incident de 14 MeV sur un noyau de 23°Pu. Il s’agit dans ce cas de rendements de fission
indépendants.

On remarque que ces produits peuvent étre tres différents d’une réaction de fission a
une autre. A la suite de ce type de réaction nucléaire, des neutrons sont également émis.
Leur nombre varie en fonction de la nature du noyau cible (2.498 en moyenne pour 1’*33U,
2.439 pour I'**U et 2.874 pour le ?**Pu [17]) 2. Ces neutrons secondaires peuvent induire a
leur tour de nouvelles réactions de fission. Cet ensemble de réactions nucléaires successives
est appelé réaction en chaine. En moyenne, lors de la fission d’un noyau d’?*>U, c’est donc 2
a 3 neutrons secondaires qui sont émis. Outre ces particules, une grande quantité d’énergie
est libérée a chaque réaction de fission. La fission induite et la réaction en chaine sont a
la base du concept d’un réacteur nucléaire, quel que soit son type.

2. Données de I'évaluation JEF-2.2, 144 pour une fission induite par un neutron thermique.
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FIGURE 1.2 — Probabilité d’émission des produits de fission, pour une réaction de fission
induite par neutron sur un noyau de 23**Pu pour une énergie incidente neutron E,, = 14

MeV, tracée en fonction de la masse A du PF et son numéro atomique Z pour la base
données JENDL-4.0 [18].

Dans ce qui suit, le principe de fonctionnement d’un réacteur nucléaire de type REP
sera présenté.

1.2.2 Fonctionnement d’un réacteur nucléaire de type REP

Aujourd’hui, la France (leader mondial dans la production d’énergie nucléaire), a fait le
choix des réacteurs nucléaires de type REP (Réacteurs a FEau Pressurisée) pour son parc.
Son principe de fonctionnement est le suivant : on retrouve dans le coeur du réacteur les
assemblages combustibles, contenant notamment la matiere fissile et le fluide caloporteur
(dans le REP, de ’eau a 150 bar) circulant dans le circuit primaire. L’énergie libérée par
les réactions de fission chauffe ’eau du circuit primaire et circule jusqu’au générateur de
vapeur. Un échange de chaleur s’opére alors entre ’eau a 150 bar du circuit primaire et
I’eau a 70 bar du circuit secondaire, tous deux indépendants. L’eau du circuit secondaire
se transforme alors en vapeur et cette derniére actionne une turbine. Cette turbine, cou-
plée a un générateur, transforme cette énergie thermique en énergie électrique. La partie
'réacteur" d’une centrale nucléaire est illustrée par la Figure 1.3.

Le combustible est assemblé sous forme de "crayons', ordonnés en assemblages. Dans
les réacteurs nucléaires du parc frangais, les combustibles utilisés sont les combustibles
UOx (Uranium Oxide) et MOx (Mixed Plutonium/Uranium Oxides). Le premier est com-
posé d’Uranium enrichi, fabriqué a partir d’Uranium naturel et le second est issu du re-
cyclage du combustible UOx usé, mélangeant de I’'Uranium appauvrit et du Plutonium.
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FIGURE 1.3 — Fonctionnement d’'un réacteur nucléaire de type REP. Source CEA [19].

Les processus d’enrichissement de I’Uranium et de fabrication du MOx ne seront pas dé-

taillés ici. Simplement, on rappelle les différentes compositions isotopiques de ces deux
matériaux dans le tableau 1.1.

TABLEAU 1.1 — Composition isotopique de I’Uranium naturel et enrichi.

Isotope gropriété Comp.osition isotop‘ique

u noyau | Uranium Uranium

naturel [20] | enrichi [21]

By Fertile 0.0056 % ~ 0.06 %
B5U Fissile 0.71 % 3,5] %
88U Fertile 99.28 % ~ 95 %

Pour rappel, on appelle matiere fissile un noyau (ou matiere) pouvant subir la fission
par absorption de neutrons, quelle que soit son énergie incidente [22]. A contrario, on
parle de noyau (ou matiere) fertile lorsque celui-ci ne fissionne qu’a partir d’une énergie
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neutron seuil. On les appelle ainsi car ils sont souvent associés a la formation de matiere
fissile via capture radiative et décroissance 5~ successives :

n+ 3y - 2y ZINp 7, 29py (1.2)
n 4 282Th —y 2837 fé’_’) 233p, ﬁ_; 233(y
Pour le fonctionnement des réacteurs nucléaires francais, la concentration d’?**U dans
le combustible doit étre entre 3 et 5% (voir Tableau 1.1). On parle alors de combustible
a Uranium enrichi a 3%, par exemple. Les neutrons interagissent avec le combustible et
induisent la fission des noyaux d’**>U. Lors de cette réaction, une grande quantité d’énergie
est libérée et des particules secondaires sont émises. Parmi ces particules, on retrouve les
neutrons dits "de fission" qui contribuent a la réaction en chaine. Chaque neutron peut,
entre autre, induire une réaction de fission, qui va produire a son tour 2 a 3 neutrons. Le
nombre de ces réactions croit alors tres rapidement et la réaction en chaine, si elle n’est pas
contrdlée, peut s’emballer. L’équilibre (ou le déséquilibre) de cette réaction est régi par son
facteur de multiplication k. Il s’agit du rapport entre la production et la perte (absorption,
fuite, etc.) des neutrons lors de la réaction en chaine. A Téquilibre, k = 1, ce qui signifie
que pour une réaction de fission, un neutron secondaire seulement va induire une nouvelle
fission. Cette configuration du réacteur, dite critique, est la configuration souhaitée lors
du fonctionnement normal de celui-ci. Lorsque £ > 1, une réaction de fission en induit
plusieurs autres. Dans ce cas, le réacteur est dans une configuration dite sur-critique. Elle
peut étre utilisée pour augmenter de fagon transitoire la puissance du réacteur, notamment
pendant son démarrage. Il est important de noter que, dans cette configuration, le nombre
de neutrons produits peut diverger trés rapidement, pouvant entrainer un emballement
de la réaction en chaine. Enfin, lorsque £ < 1, on diminue le nombre de réactions de
fission dans le coeur du réacteur et se produit alors I’évanescence de la réaction en chaine.
Dans cette configuration, le réacteur est dit sous-critique. C’est notamment le cas lors de
larrét de celui-ci que cette configuration est recherchée. Ainsi, entre le démarrage et I'arrét
d’un réacteur, ce facteur de multiplication doit étre surveillé et ajusté en fonction de la
configuration recherchée. Dans les faits, ce n’est pas directement a ce parametre qu'un
opérateur aura acces mais a la variation de la réactivité du réacteur Ap = (k — 1)/k,
exprimée en pecm (pour cent mille). Pour ce faire, des barres de contrdle sont utilisées
(voir Figure 1.3). Ces barres amovibles, faites de matériaux pouvant facilement absorber
les neutrons, sont plongées dans le cceur du réacteur afin de pouvoir ajuster en temps réel
la réactivité du cceur. En faisant varier leurs profondeurs dans le coeur du réacteur, on
absorbe plus ou moins les neutrons. Une fois la réaction en chaine amorcée et controlée,
I'énergie libérée lors de la fission nucléaire chauffe le fluide caloporteur (voir Figure 1.3).
Nous avons pris ici pour exemple un réacteur de type REP mais le principe de base de
fonctionnement d’un réacteur nucléaire (actionner une turbine couplée & un générateur
pour produire de ’énergie) reste le méme pour d’autres filieres. En effet, il existe différentes
technologies, techniques, matériaux, caloporteurs, etc. qui peuvent étre utilisés. C’est
pourquoi, dans le cadre de la recherche libe aux réacteurs de 4°™¢ génération, plusieurs
systemes différents sont a I’étude.
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1.2.3 Les différentes filieres de Génération 1V

Afin de coordonner les recherches autour du développement des réacteurs du futur, le
GIF, Generation IV International Forum, a été créé en 2001. Cette organisation de coopé-
ration internationale, comporte 13 pays, dont la France, ainsi que I’Union Européenne, a
travers Euratom et la Communauté Européenne de I’énergie atomique. Elle a pour but de
"développer les recherches nécessaires pour tester la faisabilité et les performances des sys-
temes nucléaires de quatrieme génération et a les rendre disponibles pour un déploiement
industriel d’ici 2030", [23].

Parmi tous les concepts de réacteur qui ont été soumis au comité d’expert de ce
forum, 6 systemes ont été sélectionnés pour leur intérét. Ainsi, les efforts de recherches
et de développement coordonnés par le GIF sont axés sur ces concepts de réacteurs en
particulier.

Ces 6 systemes sont les suivants : Very High Temperature Reactor - Réacteur a trés
haute température (VHTR), Sodium-cooled Fast Reactor - Réacteur a neutrons rapides d
caloporteur sodium (SFR), SuperCritical Water-cooled Reactor - Réacteur d eau super-
critique (SCWR), Gas-cooled Fast Reactor - Réacteur nucléaire rapide d caloporteur gaz
(GFR), Lead-cooled Fast Reactor - Réacteur nucléaire rapide d caloporteur plomb (LFR)
et Molten Salt Reactor - Réacteur a sel fondus (MSR). Le Tableau 1.2 dresse un récapitu-
latif des caractéristiques de ces différents concepts de réacteurs et les schémas de principe
de fonctionnement de ces différents réacteurs sont présentés en Figure 1.4.

TABLEAU 1.2 — Tableau récapitulatif des différents réacteurs de Génération IV retenus
par le GIF [23].

. Spectre Liquide de Temperat'ure Cycle Taille
Systeme o en sortie i
neutron refroidissement (en °C) combustible (en MWe)
VHTR | Thermique He}}:m (900 - 1000] |  Ouvert 250 - 300
Sodium 50 - 150]
SFR Rapide Na [500 - 550] Fermé [300 - 1500]
[600 - 1500]
Thermique/ Eau Ouvert/ [300 - 700]
10 - 62
SCWR | R apide H,0 [510 - 625] Fermé | [1000 - 15000]
GFR Rapide He;zm 850 Fermé 1200
[20 - 180]
LFR Rapide Plj‘fb“b [480 - 570] Fermé 300 - 1200]
(600 - 1000]
MSR Thermique g 1 4 Fluorure | [700 - 800] Fermé 1000
/Rapide
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FIGURE 1.4 — Schémas de fonctionnement des 6 concepts de réacteurs sélectionnés par le
GIF, [24].

Il semble important d’apporter quelques précisions au Tableau 1.2, notamment sur
deux points en particulier : les spectres neutrons et les cycles combustibles.

D’une part, on distingue les spectres neutrons en fonction de I’énergie cinétique de ces
derniers [17,25]. On parle de neutrons thermiques lorsque leur énergie cinétique est faible :
E, € ]0.025,0.4] eV. La conséquence de cette faible énergie cinétique est 1’équilibre ther-
mique entre ces neutrons et les noyaux que composent le milieu modérateur. A contrario,
on parlera de neutrons rapides lorsque leur énergie sera plus grande : £, € [0.2,10] MeV.
Notamment, les neutrons émis lors d'une réaction de fission ont une énergie cinétique de
I'ordre du MeV. Ainsi, dans les systemes a neutrons thermiques, il est nécessaire d’intro-
duire des modérateurs pour ralentir les neutrons de fission et ainsi entretenir la réaction
en chaine. En revanche, dans les réacteurs a neutrons rapides, les neutrons de fission ont
déja la bonne énergie pour le fonctionnement du réacteur et n’ont donc pas besoin d’étre
ralentis. Ainsi, si 'on prend 'exemple de la version rapide du SCWR, aucun matériau
modérateur n’est ajouté pour ralentir les neutrons [24].

D’autre part, on différencie les cycles combustibles ouverts des cycles fermés. Contrai-
rement au cycle ouvert, le cycle fermé permet la revalorisation du combustible usagé. Il
consiste a extraire I’Uranium et le Plutonium du combustible usé pour étre recyclés dans
de nouveaux assemblages de combustible. Il permet aussi la transmutation des déchets,
qu’il s’agisse des produits de fission ou des actinides mineurs, produisant ainsi de nou-
veaux noyaux a durée de vie plus courte et réduire ainsi I'impact des déchets nucléaires
sur le long terme. Enfin, les produits de fission et les actinides mineurs qui n’ont pas pu
étre transmutés, considérés comme des déchets ultimes, sont vitrifiés et stockés [20].

L’un des cas particuliers du cycle dit "fermé" est le cycle surgénérateur, notamment
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utilisé dans les réacteurs a sels fondus (MSR) ou les réacteurs a spectre neutron rapide.

1.2.4 Les cycles surgénérateurs

L’intérét des cycles surgénérateurs réside dans la conversion de matériaux fertiles en
matériaux fissiles dans le cceur du réacteur. En théorie, I’ensemble du Thorium et de
I’Uranium naturel peut étre utilisé pour la production d’énergie. Ainsi, dans l'optique
d’un développement des réacteurs nucléaires de prochaine génération, il parait intéressant
de trouver un combustible qui tirerait partie des noyaux fertiles.

En effet, on peut noter que les isotopes suivants, le 232Th et 1'*38U, sont tous deux
trés abondants sur Terre, mais sont des noyaux fertiles. En revanche, '*3U et le 29Pu,
des noyaux artificiels obtenus par capture neutronique, suivie de décroissances 5, sur le
232Th et 123U, sont fissiles (voir eq. (1.2)).

Enfin, dans le cas des réacteurs a neutrons rapides, la section efficace de capture
neutronique de ces noyaux fertiles o(n, ) ferrie ainsi que la section efficace de fission des
noyaux fissiles o(n, f)yissite sont favorables dans cette gamme d’énergie pour ces deux
cycles. Pour s’en convaincre, on peut tracer la concentration en matériaux fissiles dans le
combustible C' en fonction de 1’énergie neutron, définie comme suit dans [27] :

N isstle ) ertile
C — f l — U(n ’Y)f til , (13)
Nfertile + Nfissile U(?’L, V)fertile + 0(”7 V)fissile + a(n, f)fissile

ol Nyissite (resp. Nyerrie) désigne le nombre de noyaux fissiles (resp. fertiles) dans le
combustible. Si on trace cette quantité pour les deux cycles Th-U et U-Pu en fonction
de I’énergie incidente des neutrons, on obtient la Figure 1.5. Sur cette Figure, Cry,/p est
tracée en trait plein et Cy)p, est tracé en trait pointillé. On trace également en bleu (resp.
en rouge) l'allure du spectre neutron thermique (resp. rapide).

Il est donc possible de simultanément convertir les noyaux fertiles et produire de
I’énergie par réaction de fission dans le réacteur. On remarque que la situation la plus
favorable pour les deux cycles est bien la zone en énergie des neutrons rapides. Dans le
cas du cycle Th-U, la capture et la fission sont également assez favorables pour un spectre
de neutrons thermiques. Il peut donc étre utilisé dans deux configurations de réacteurs.
Finalement, on peut utiliser la quasi-totalité du combustible nucléaire disponible dans le
coeur du réacteur, ce qui augmente considérablement la disponibilité de ces ressources et
résout le probléme de I’épuisement a court terme des ressources naturelles. On parle alors
des cycles surgénérateurs Thorium-Uranium et Uranium-Plutonium.
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FIGURE 1.5 — Concentration C' pour les cycles Th-U (en trait plein) et U-Pu (trait
pointillé) en fonction de ’énergie du neutron incident. Les courbes bleues et rouges cor-
respondent aux profils des spectres neutrons thermique et rapide. Figure reprise de [27].

1.3 Les bases de Données Nucléaires

Afin d’étudier ces réacteurs de 4°™¢ génération, des simulations neutroniques dépen-
dant des données nucléaires sont réalisées. Ces calculs ont pour parametres d’entrée des
données nucléaires, réparties dans différentes bases de données. Avant toute chose, il pa-
rait important de débuter cette section en distinguant deux types de base de données : les
bases de données expérimentales, comme EXFOR [28] et les bases de données évaluées,
comme JEFF [29], ENDF [30], ou encore JENDL [31]. Ces deux types de bases de données
sont composées de données nucléaires, les plus précises possible, issues de mesures expéri-
mentales et de résultats de calculs. Elles sont optimisées pour, d’une part utiliser au mieux
les connaissances les plus récentes et d’autre part, étre exploitables numériquement. Elles
sont construites par ’ensemble de la communauté scientifique et régulierement alimentées
des derniers résultats disponibles, qu’ils soient expérimentaux ou théoriques.

1.3.1 La base de données expérimentales EXFOR

L’idée d’'une base de données nucléaires expérimentales internationale unique a vu le
jour en 1967, [32]. A cette époque, il existe 4 grands centres de données :
— le centre Etasunien et Canadien, situé au Brookhaven National Laboratory & New-
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York ;

— le centre Européen occidental et Japonais, situé au Nuclear Energy Agency (NEA)
Databank a Paris;

— le centre Asiatique, Européen oriental, Latino-Américain, Africain, Australien et
Océanique, situé a I'International Atomic Energy Agency, a Vienne;

— le centre Soviétique, situé a I'Institute of Physics and Power Engineering (IPPE),
a Obninsk.

Chaque centre de données utilisait sa propre nomenclature et les échanges entre ces
différents centres étaient difficiles. La volonté de mettre en commun toutes ces ressources a
été initiée par 'TAEA-NDS (International Atomic Energy Agency - Nuclear Data Section)
qui organise, en 1966, la premiere rencontre annuelle des acteurs de ces 4 grands centres.
Rapidement, il est discuté de la problématique liée aux différents formats utilisés selon
les centres et les pays. Un format commun est alors proposé afin de faciliter les échanges
des données. Un consensus est trouvé en 1969, ou chaque centre adopterait un format
d’échange, appelé EXFOR - EXchange FORmat. 1l faudra attendre encore un an, en 1970,
pour sa mise en place effective. 50 ans plus tard, EXFOR est 'une des plus grande base de
données nucléaires expérimentales internationale. C’est elle qui a été la plus utilisée dans ce
travail. Elle contient des données numériques et leurs références bibliographiques d’environ
24480 expériences de physique nucléaire, s’échelonnant de 1942 (plus ancienne donnée
d’EXFOR) a nos jours. De plus, avec 'avénement d’'Internet, EXFOR a également évolué
en une plate-forme numérique, regroupant toutes ces données. L’ensemble des quantités
de physique nucléaire compilées dans EXFOR, pour des réactions induites par neutron,
proton, particule o et photon est référencée dans [28].

Ces données expérimentales sont essentielles pour contraindre les résultats des calculs
théoriques. En effet, ces derniers se basent sur des modeles qui, par nature, sont limités
dans la description des phénomenes de physique nucléaire. En effet, les noyaux tels que
I’Uranium ou le Thorium souffrent de la non-résolution du probléeme a N-corps et les
décrire de maniére exacte (structure nucléaire, densité de niveaux, etc...) représente un
véritable défi. C’est pourquoi les données expérimentales sont si importantes. Elles sont
utilisées, en complément des codes de calculs de réactions nucléaires, afin de produire des
données évaluées et a fortiori, des bases de données évaluées.

1.3.2 Les bases de données évaluées

Pour rappel, 'ensemble des observables de physique nécessaires a la description de
I’évolution des neutrons dans la matiere constituent les données nucléaires. Une donnée
nucléaire évaluée est la meilleure prédiction possible d'une grandeur ou observable phy-
sique (une section efficace de réaction, un rendement en masse, un nombre de neutrons
émis par réaction de fission, un spectre), construite a partir, de résultats expérimentaux
d’une part et de prédictions théoriques d’autre part [33]. Ces données évaluées sont uti-
listes comme parametres d’entrée des codes de simulation neutroniques des coeurs de
réacteurs nucléaires.

Les bases de données qui les regroupent sont également construites par la communauté
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scientifique et notamment, par les évaluateurs. Si, de maniere générale, on distingue les
physiciens expérimentateurs des physiciens théoriciens, les évaluateurs constituent le pont
entre ces deux communautés. Le travail d’évaluation des données, les étapes qui le compose
et outils développés pour le mener a bien seront présentés dans le chapitre 5.

Reflétant la diversité des codes de réaction nucléaire qui existe, il existe plusieurs bases
de données évaluées. Il est important de mentionner que chacune d’entre elles est mise
a jour régulierement et que plusieurs versions de ces bases de données existent (et co-
existent). Si ’on prend 'exemple de la base de données Etasunienne ENDF /B (Evaluated
Nuclear Data File), sa derniere version, ENDF/B-VIIL.0 date de 2018, mais ses versions
antérieures sont toujours disponibles. Le Tableau 1.3 liste 'ensemble des bases données
évaluées qui ont été utilisées dans ce travail. Elles sont accessibles, entre autres, depuis
la plateforme NNDC (National Nuclear Data Center), basée au Brookhaven National La-
boratory, qui collecte et donne acces a un grand nombre d’informations concernant les
données nucléaires et en particulier, regroupe les informations connue des noyaux ato-
miques qui composent la carte des nucléides (structure, décroissance, schémas de niveau,
etc...).

TABLEAU 1.3 — Les dernieres versions des bases de données évaluées disponibles utilisées
dans ce travail depuis NNDC [34].

Base de données évaluées Zone géographique Date de lancement
ENDF/B-VIIL.O Etats-Unis d’Amérique 2018
JEFF-3.3 Europe 2017
JENDL-4.0u+ Japon 2016
CENDL-3.1 Chine 2009
ROSFOND Russie 2010

Bien qu’il puisse exister des similitudes entre ces bases de données évaluées, elles
peuvent présenter des différences. Pour illustrer ce dernier point, la Figure 1.6 compare
les dernieres évaluations disponibles depuis la plateforme NNDC de la diffusion inélastique
du neutron sur le noyau d’?**U. On peut remarquer qu’il y a une grande différence entre ces
évaluations, que ce soit dans la forme des courbes ou dans leurs amplitudes. On remarque
également que ’évaluation de la base de données JENDL-4.0 est tracée en ligne pointillée
car elle est identique a 1’évaluation de la base de données évaluées ENDF /B-VIIL.O0.

A ces 5 bases de données évaluées mentionnées auparavant vient s’ajouter une sixiéme
plus récente, TENDL (Talys-based Evaluated Nuclear Data Library) [35]. Elle s’appuie
sur les résultats de calculs du code de réaction nucléaire TALY'S (voir chapitre 4).

1.3.3 Amélioration des bases de données nucléaires

Comme mentionné précédemment, les données nucléaires évaluées sont utilisées comme
parametres d’entrée pour les codes de simulation neutroniques des coeurs de réacteurs.
Aussi, dans le cadre du développement des réacteurs nucléaires de 4°™¢ génération, des
données évaluées précises sont requises, dépendant des besoins. En effet, comme nous
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FI1GURE 1.6 — Comparaison des dernieres évaluations de la diffusion inélastique du neutron
sur le noyau d’?33U disponibles sur NNDC [34].

avons pu le voir ci-avant, de grandes différences peuvent exister entre plusieurs données
évaluées pour une méme observable. Or, le développement de ces réacteurs et de ma-
niere plus générale, les simulations, ne devraient pas dépendre d’une base de données
en particulier. Au-dela de la recherche fondamentale, un cahier des charges tres strict
doit étre respecté lors de la conception de ces réacteurs et les simulations requiérent un
maximum de précision. Afin d’identifier et de définir les besoins en données nucléaires, la
communauté scientifique, en partenariat avec les partenaires industriels, a créé le WPEC
(Working Party on International Nuclear Data Evaluation Cooperation) au sein de la
NEA (Nuclear Energy Agency) [36]. Différents sous-groupe du WPEC ont été créé afin de
pouvoir répondre a ces besoins [37]. Parmi eux, on retrouve le Sous-groupe C - Priority re-
quest list qui a été chargé de créer et de maintenir a jour la HPRL (High Priority Request
List) [38-40]. Cette liste, mise a jour régulierement en fonction des besoins qui évoluent,
a pour role de guider les recherches en matiere de production de données évaluées, que ce
soit en termes d’expérience, ou bien de théorie. Chaque entrée de cette liste est répartie
selon son importance : les requétes hautement prioritaires, les requétes générales et les
requétes spécifiques. Il y a, a ce jour, 110 requétes identifiées dans la HPRL, pour des
noyaux tres divers : Z€[1, 96], A€[1, 244], ainsi que pour tout type de réaction induite
par neutron, (n, n), (n, n’), (n, f), (n, ), etc. ou observables de physique (rendement en
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TABLEAU 1.4 — Tableau récapitulatif des besoins en termes d’incertitudes de I’évaluation
de la section efficace de diffusion inélastique de neutrons sur le noyau d’?*®*U, en fonction
des types de réacteurs nucléaires étudiés [12—48]. (ABTR : Advanced Breeder Test Reactor,
& EFR : European Fast Reactor).

Gamme en énergie newtnon (MoV) e T PR T LR
[6.07, 19.6] 29 12 7

2.23, 6.07] 20 3 5 |4 2 3
[1.35, 2.23] 21 4 5 |4 2 2
[0.498, 135] 12 7 6 |5 2 2
[0.067, 0.183] 11 7 9 7 4

masse par exemple).

Dans le cadre de cette these, une partie du travail de recherche est consacrée a I'une des
requétes formulée par le Sous-groupe 26 - Uncertainty and Target Accuracy Assessment
for Innovative Systems Using Recent Covariance Data Fuvaluations, dont la mission est
d’estimer les besoins en termes de précision et d’incertitudes liées aux données nucléaires
pour les réacteurs innovants. Leur rapport [41] désigne notamment la section efficace
de diffusion inélastique de neutrons sur le noyau d’?*®U. Le Tableau 1.4 fait état de
I'incertitude actuelle de cette donnée et la compare aux incertitudes requises selon le type
de concept de réacteur étudié.

Alinsi, pour cette section efficace, on remarque que les incertitudes attendues sont in-
férieures, voire tres inférieures dans certains cas, a celles existantes actuellement. Pour
répondre a ces besoins, plusieurs voies d’amélioration sont possibles : réaliser des expé-
riences avec des résultats plus précis ou bien travailler sur les codes de réactions nucléaires
et les modeles qui y sont implémentés afin de mieux refléter par le calcul la réalité phy-
sique.

1.4 Les réactions induites par neutrons sur les acti-
nides de tres haute activité

Comme nous l'avons vu dans la section précédente, certains noyaux ou réactions
souffrent d’'un manque de données évaluées précises. Dans le cas des noyaux d’intérét
que nous étudions expérimentalement dans ce travail de theése, '*33U et le 29Pu, les ori-
gines de ces manques de données sont diverses. Pour illustrer ce propos, la Figure 1.7
compare les sections efficaces de réactions (n, n’) et (n, 2n) pour '**3U et le 23°Pu, conte-
nues dans les bases de données ENDF /B-VIII et JEFF-3.3. On trace également sur cette
figure, lorsqu’elles sont disponibles, les différentes données expérimentales.

On peut alors remarquer que, pour ces deux noyaux, les deux évaluations présentent
des différences pour chacune de ces réactions, conséquence du manque de données expé-
rimentales disponibles pour ces noyaux et pour ces réactions. Si ’on considére la réaction
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FIGURE 1.7 — Comparaison entre les évaluations ENDF /B-VIIL.0, JEFF-3.3 et les données
expérimentales existantes pour les sections efficaces de réactions (n, n’) et (n, 2n) pour
1'3U (& gauche) et le 29Pu (a droite) pour une énergie neutron comprise entre I’énergie
du premier état excité du noyau considéré et 20 MeV.

29Pu(n, 2n)?*®Pu, pour laquelle les deux bases de données sont le plus en accord, on
peut noter qu’il existe plusieurs lots de données expérimentales pour celle-ci. Quatre cam-
pagnes de mesures ont été réalisées entre 1972 et 2002 ce qui permet de bien contraindre
les modeles et ainsi permettre de réaliser des évaluations plus précises. En revanche, il
n’existe aucune donnée expérimentale pour les réactions (n, n’) et (n, 2n) pour le noyau
d’?33U et seulement une seule campagne de mesure pour la diffusion inélastique sur le
noyau de #Pu, datant de 1972, avec une grande incertitude sur ses valeurs.

Ce manque de données nucléaires précises est lié, entre autres, a la difficulté de réaliser
ce type d’expérience. Tout d’abord, d’un point de vue radiologique, ces deux noyaux sont
trés radioactifs. En effet, leur activité massique est trés élevée : A2V = 3.57x10° Bq.g~!
et A:igpu = 2.30 x 10° Bq.g™!. En terme de radioprotection, les campagnes de mesures
liées a ces noyaux peuvent poser beaucoup de problemes et nécessitent des installations
spécifiques (blindage) et/ou des procédures expérimentales particulieres (fabrication et
manipulation des cibles).

Par ailleurs, la fabrication de ces cibles représente une véritable prouesse technique. Le
niveau de pureté attendu, ainsi que la quantité de matiere nécessaire pour pouvoir mener
a bien les campagnes de mesure sont parfois tres contraignantes. Nous mentionnerons en
particulier le processus de fabrication des cibles d233U et de 23°Pu utilisées pour ce travail
de these dans le chapitre 3 et dans I'annexe A.

De plus, les mesures liées aux réactions induites par neutrons sont, par nature, difficiles
a réaliser puisque les neutrons n’interagissent pas électromagnétiquement. Ils ne sont
donc pas sujets a l'interaction coulombienne. La seule interaction qu’ils subissent est
I'interaction forte qui posséde une portée tres faible, de 'ordre de ~ 107! m [49]. Afin
de pouvoir détecter les neutrons émis a la suite de ce type de réaction nucléaire, différents
types de détecteurs peuvent étre utilisés, dépendant de 1’énergie de ces neutrons. Pour
les neutrons rapides, dont ’énergie est de 'ordre du MeV, on utilisera généralement des
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scintillateurs organiques. En effet, un neutron se propageant dans un milieu fortement
hydrogéné peut interagir par diffusion élastique n-p sur les protons formant les noyaux
de 'Hydrogene. Avec cette énergie cinétique acquise, les protons sont diffusés et ionisent
le milieu [50]. Les excitations et désexcitations qui en découlent, émises sous forme de
rayonnement 7, sont captées et associées a des événements neutrons. Pour des neutrons
plus lents, comme les neutrons thermiques, dont I'énergie est de 'ordre de la dizaine de
meV, on favorisera les détecteurs mettant a profit les réactions de capture neutronique
(n, ) ou (n, ). Ces scintillateurs seront généralement, composés d’*He, de 5Li ou de B,
dont la section efficace de capture est tres importante [49]. Il faut cependant noter ici que
tous ces détecteurs se basent sur un principe de détection indirecte des neutrons.

Ensuite, bien que certains types de détecteurs de neutrons soient efficaces, un dernier
obstacle vient s’ajouter a ceux cités précédemment, la nature fissile de ces noyaux. Pour
rappel, un noyau est dit fissile lorsque la réaction de fission induite par neutron n’a pas
de seuil en énergie. Autrement dit, la fission induite de ces noyaux est possible, quelle que
soit ’énergie du neutron incident. Or, comme le montre la Figure 1.8, la section efficace
de réaction de fission (n, f) pour les noyaux d’?*3U et de »°Pu est toujours supérieure a
celle de diffusion inélastique ou celle de réaction (n, 2n).

3.5 T 3 . ;
233y JEFF-33 (n,f) —— JEFF-33 (n,f) ——
4l JEFF-3.3 (n, 1) | JEFF-3.3 (n, 1)
JEFF-3.3 (n, 2n) 2.57  JEFF-3.3(n, 2n) 1
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FIGURE 1.8 — Comparaison des sections efficaces de réaction (n, f), (n, n’) et (n, 2n) pour
1'3U (& gauche) et le 2Pu (a droite), pour une énergie neutron comprise entre I’énergie
du premier état excité du noyau considéré et 20 MeV. Données de JEFF-3.3.

La conséquence directe de cette section efficace de fission élevée est ’émission de
neutrons de fission émis sur un large spectre en énergie suite a cette réaction. Il est alors
difficile de discriminer les neutrons de fission d’une part et les neutrons provenant des
réactions (n, xn) d’autre part.

Enfin, le manque de précision de ces différentes évaluations ne trouve pas seulement son
origine dans les contraintes expérimentales. Le manque de connaissance lié a la structure
nucléaire de ces noyaux et la limitation des modeles utilisés dans les codes de réaction
nucléaire pour les décrire jouent également un role important dans ce manque de données
nucléaires précises.
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Apres cette partie introductive, nous allons nous intéresser dans ce qui suit a ’étude
expérimentale des réactions induites par neutrons (n, xn). Le but de ce chapitre sera
de présenter le dispositif expérimental GRAPhEME utilisé pour les mesures de sections
efficaces de réaction (n, xnvy).
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Nous I'avons vu dans le chapitre 1, le développement des réacteurs nucléaires néces-
site, entre autres, des simulations neutroniques précises de leur cceur. Pour pouvoir mener
celles-ci a bien, il nous faut connaitre le plus précisément possible ’ensemble des para-
metres et variables, notamment les données nucléaires, utilisés lors de ces simulations,
mais aussi la composition du combustible ou la géométrie du coeur. Cela implique donc
de décrire, avec un maximum de précision, les phénomenes physiques qui interviennent
dans le coeur et qui influent sur la population neutronique. Les principales réactions se
produisant dans le coeur sont les suivantes :

— la fission nucléaire induite par neutron (n, f). Ces réactions sont responsables de la
production d’énergie, ainsi que de I’entretien de la réaction en chaine, produisant
des neutrons de fission (2 & 3 neutrons en moyenne pour la fission de 1'*3°U) ;

— la capture radiative (n, 7). Contrairement aux réactions de fission, les captures
neutroniques font diminuer le nombre de neutrons dans le coeur ;

— D’émission de particules chargées légeres (n, pcl). Le neutron est capturé par un
noyau, qui se désexcite en émettant une particule chargée (proton, deuton, triton
ou alpha). Tout comme la capture radiative, ce type de réaction fait diminuer le
nombre de neutrons dans le ceoeur;
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— la diffusion élastique (n, n) : Neutre en termes de population neutronique, ces
réactions ralentissent néanmoins les neutrons dans certains cas particulier. En effet,
la diffusion élastique des neutrons sur les matériaux légers du cceur du réacteur a
un fort impact sur leur ralentissement. Comme mentionné dans le chapitre 1, il
s’agit du principe de modération du cceur du réacteur.
Une cinquieme famille de réactions vient s’ajouter a cette liste, les réactions (n, xn),
dont la formule générale est explicitée dans 1’équation 2.1.

n + 42 — Alze 5 ATz g (4 9), (2.1)

ou z est un entier > 1. Si x = 1, on parle alors de diffusion inélastique (n, n’). Dans ce cas,
cette réaction est neutre vis-a-vis de la population neutronique. En revanche, si > 1, ce
type de réaction participe également au bilan neutronique. Un autre aspect est a prendre
en compte lorsque 'on parle d’économie des neutrons : les effets de spectres. En effet,
les sections efficaces et le flux neutronique dépendent tous deux de 1’énergie incidente
des neutrons. Aussi, dans un réacteur de type REP a neutrons thermiques, un neutron
thermique a plus de poids qu’un neutron rapide [51].

Ces réactions (n, xn) participent donc a I’évolution de la population neutronique que
ce soit par rapport au nombre de neutrons ou a leur distribution en énergie. Pour la
gamme en énergie neutron d’un réacteur a spectre thermique ou rapide, on s’intéressera
principalement aux réactions (n, n’) et (n, 2n).

2.1 Role des réactions (n, xn) dans le cycle électro-
nucléaire

Contrairement aux diffusions élastiques, dans le cas d’une interaction avec un noyau
lourd (typiquement un actinide), les neutrons qui interagissent de maniere inélastique avec
un noyau cedent une partie de leur énergie a celui-ci sous forme d’énergie d’excitation. Si
cette énergie cédée est inférieure a I’énergie de séparation de neutron S,, du noyau, la seule
voie possible de désexcitation du noyau est 1’émission de rayonnement . Il s’agit d’une
diffusion inélastique (n, n’), aboutissant au ralentissement du neutron incident, illustré
sur la Figure 2.1. Pour différents états d’excitations d’un noyau (d'***U par exemple),
le rapport des énergies incidentes et finales d’'un neutron avant et apres une diffusion
inélastique %’:, en fonction de son énergie incidente est obtenu grace aux équations de
cinématique non relativiste suivantes [17] :

Ey o A2+1+2Acos(95%)
‘E; |elas - (A+1)2 ?
(2.2)
B | _ 72—1—1-1—27(:05(61‘3%) A1 AFD)  Qiner
Ei linel = (A1) 0= A Ei

ou A est ici le rapport Maz/(May + M,), exprimé en unité de masse atomique. La masse

du neutron étant ~ 1, A est proche de la masse du noyau cible. cos (95% /inel) est le

cosinus de 'angle auquel le neutron est diffusé dans le référentiel du centre de masse, et
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Qinel st énergie d’excitation cédée au noyau. Enfin, A étant grand (233 dans notre cas),

. N L 1 Ey
les termes non quadratiques peuvent étre négligés et on peut alors tracer le rapport B
sur la Figure 2.1.
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FiGURE 2.1 — Illustration du ralentissement des neutrons par diffusions inélastiques sur
les cing premiers états excités du noyau d’?3*U. Figure inspirée de [33].

La deuxiéme conséquence majeure des réactions (n, xn) est I'introduction de nouvelles
especes dans les coeurs de réacteurs. En effet, si I'énergie d’excitation cédée par le neutron
au noyau est supérieure a 1’énergie de séparation de neutron S,,, ce dernier peut se désex-
citer en émettant un neutron. On parle alors de réaction (n, 2n). Nous pouvons généraliser
ce phénomene de la maniere suivante : si I’énergie transmise a un noyau est supérieure a
son énergie de séparation S,,, il peut se stabiliser en émettant x neutrons, accompagnés
de rayonnement 7. Toutes ces nouvelles especes (isotopes produits par réaction (n, xn)
mais aussi leur descendance éventuelle) doivent étre, bien entendu, prises en compte dans
les simulations. D’une part, ces noyaux interagissent également avec les neutrons du coeur
et produisent différentes réactions induites par ces neutrons : diffusions élastique et in-
élastique, (n, xn), fission, etc... D’autre part, la population de nouveaux noyaux évolue
selon leur chaine de décroissance radioactive respective, ce qui contribue au spectre v de
radioactivité présent dans le réacteur. Cela peut éventuellement poser des probléemes de
radioprotection si toutes ces émissions ne sont pas prises en compte lors de la conception
des réacteurs nucléaires.
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Pour illustrer ce dernier aspect, nous pouvons prendre ’exemple de la réaction sui-
vante : ?*3U(n, 2n)?*U.

o o o (0} o
232U 228Th 224Ra 220Rn . 216PO 212Pb

o)
212Bi N 208T1
e} 8]
212PO — 208Pb

FIGURE 2.2 — Chaine de décroissance de I'Uranium 232 [52].

La Figure 2.2 montre la chaine de décroissance de 1'**2U. Ce noyau est donc produit
par réaction (n, 2n) sur '’**3U dans le cycle Th-U. En fin de chaine de décroissance, on
retrouve le 2°87T1 qui, lorsqu’il décroit, produit un noyau de 2°Pb dans un état excité. Pour
revenir a son état fondamental, ce dernier produit un « trés énergétique de £, = 2,614
MeV, ce qui peut avoir de graves conséquences en terme de radioprotection si la production
de celui-ci n’est pas bien connue, en particulier si elle est négligée.

C’est pour ces trois principales conséquences (modification du nombre de neutrons et
de leur énergie, introduction de nouveaux isotopes) que les réactions (n, xn) jouent un
role majeur dans les coeurs de réacteurs et qu’il est important de bien les caractériser.

On peut noter que cette problématique n’est pas seulement liée aux combustibles
innovants. Si ’on prend le cas du noyau 2**U, largement présent dans les REP, le manque
de connaissance en matiere de données nucléaires est une problématique constatée par
les industriels. En particulier, la diffusion inélastique de neutron sur ce noyau induit des
effets non négligeables dans les coeurs de réacteur [53]. Ces problématiques liées au cas de
123U seront présentées et discutées de facon plus précise au chapitre 5.

2.2 Les méthodes expérimentales liées aux mesures
de section efficace de réactions (n, xn)

On peut se demander comment les étudier expérimentalement. Il existe a ce jour
plusieurs méthodes que l'on peut classer en deux catégories : les mesures directes, qui
consistent a détecter des neutrons, et les mesures indirectes, ou ’on préférera détecter des
particules secondaires, comme les v par exemple.

2.2.1 Mesures directes et indirectes

Parmi les mesures liées aux réactions (n, xn), on peut citer 3 méthodes. La premiére,
la plus directe, consiste a irradier une cible avec un faisceau de neutrons, et a détecter
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directement les neutrons diffusés aprés une réaction (n, xn) [54]. Cette méthode permet
de recueillir directement l'information recherchée, mais présente quelques inconvénients
non négligeables. Tout d’abord, par nature, les neutrons n’interagissent pas de maniere
électromagnétique. Il est donc difficile de mesurer leur énergie, ainsi que leur cinématique
avec suffisamment de précision. De plus, dans le cadre des mesures sur des actinides,
notamment des noyaux fissiles, comme 1'>33U il est trés difficile de faire la différence entre
un neutron produit par réaction de fission ou par réaction (n, xn).

La seconde, est la méthode dite d’activation [55]. Une cible est irradiée avec un fais-
ceau de neutrons mono-énergétiques qui permet la création d’un noyau composé. Ce noyau
composé, généralement instable, va décroitre en émettant jusqu’a plusieurs types de par-
ticules, comme des «, des (3, des v ou encore des neutrons. Dans cette méthode, ce noyau
composé nouvellement formé est étudié hors-ligne. Tout comme la technique expérimen-
tale précédente, on peut obtenir directement la section efficace totale (n, xn). Cependant,
cette méthode nécessite un temps de demi-vie du noyau composé compatible avec la du-
rée de la mesure hors ligne. En effet, si ce dernier a une durée de vie trop courte, sa
décroissance sera trop rapide pour permettre une mesure hors-ligne. Au contraire, si ce
noyau composé a une tres grande demi-vie, la mesure va nécessiter un trés grand temps
d’acquisition. Cette méthode, qui donne acces a la section efficace totale, ne peut étre uti-
lisée que pour un nombre limité de noyaux. Une telle méthode a, par exemple, été utilisée
pour mesurer la section efficace de réaction (n, 2n) sur le #Pu [56]. Elle a cependant fait
I'objet d’une adaptation puisque les noyaux composés résultant de 23°Pu et 23¥Pu ont été
séparés chimiquement afin de mesurer uniquement la section efficace (n, 2n) hors ligne.

Aussi, pour les mesures des réactions (n, xn) sur noyaux tres radioactifs, la troisiéme
méthode expérimentale de la spectroscopie v-prompte, détaillée ci-apres, est plus indiquée.

2.2.2 La spectroscopie y-prompte

I1 a donc été choisi par I’équipe DNR, (Données Nucléaires pour les Réacteurs) une
méthode expérimentale indirecte pour ces mesures de section efficace (n, xn), la spectro-
scopie y-prompte. Cette derniére ne nous permet pas d’obtenir directement des sections
efficaces totales (n, xn), mais des sections efficaces différentielles (n, xny). La Figure 2.3
montre le schéma de principe de cette méthode, en prenant comme exemple une réaction
de diffusion inélastique. Un neutron incident, d’énergie F), interagit de maniere inélastique
avec un noyau d’?*3U, lui cédant une partie de son énergie. Ce noyau d’?*3U est alors dans
un état excité. Pour revenir a son état fondamental, il peut émettre des rayons ~. Les
énergies de ces v sont spécifiques a chaque noyau et identifiables grace aux données de
structure nucléaire des noyaux. Ainsi, si I’'on observe un rayon v dont I’énergie est mesurée
a 311,9 keV par exemple, il s’agira d'une transition d’intérét de diffusion inélastique. En
effet, ce rayonnement est émis d'un niveau de 1'**3U a 311,9 keV et conduit au niveau
fondamental du noyau. En revanche, si un v est mesuré avec une énergie de 47,57 keV,
on pourra l'identifier comme étant une transition d’intérét entre le premier état excité et
I’état fondamental du noyau d’?32U et ainsi identifier une réaction (n, 2n).

Comme toutes les méthodes expérimentales, la spectroscopie y-prompte présente des
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FIGURE 2.3 — Schéma de principe de la méthode de la spectroscopie y-prompte.

limites. D’une part, elle repose sur notre connaissance de la structure nucléaire qui, no-
tamment pour les actinides que nous étudions, n’est pas toujours précise. D’autre part,
puisque nous travaillons avec des cibles radioactives, nous sommes sensibles a I’ensemble
des v émis par la cible, notamment ceux provenant de la radioactivité. De plus, dans le
cas des noyaux fissiles, nous sommes également sensibles aux v émis par les produits de
fissions. Par conséquent, un travail préliminaire d’identification de I’ensemble des transi-
tions du spectre observé est nécessaire, justifiant 'utilisation de détecteurs Germanium
a haute résolution en énergie dans le dispositif expérimental présenté ultérieurement. En
revanche, 'avantage de cette méthode réside dans le fait qu’elle peut étre combinée a la
méthode du temps de vol, et donc étre utilisée aupres de faisceaux de neutrons blancs.

2.2.3 Le temps de vol

Par opposition a un faisceau de neutrons mono-énergétiques, qui permet de réaliser
des mesures a des énergies spécifiques, un faisceau pulsé de neutrons dits "blancs" offre
la possibilité de faire des mesures sur un large spectre en énergie en une seule prise de
données. Les sections efficaces de réaction dépendent de I’énergie des neutrons incidents, il
est donc nécessaire de pouvoir mesurer cette énergie, ce que permettent les installations de
temps de vol. On peut citer par exemple, n_ TOF - neutron Time Of Flight, au CERN [57],
WNR - Weapons Research facility, au Los Alamos Neutron Science Center [58], plus
récemment NFS - Neutron For Science, au GANIL [59] ou encore GELINA a 'EC-JRC,
Geel [60], chacune présentant des caractéristiques différentes.

Cette méthode du temps de vol se base sur trois équations (eq. 2.3) : - La relation
élémentaire entre le temps ¢, la distance d et la vitesse v, - I’équation de I’énergie ciné-
tique Ej pour des particules non relativistes (en effet, I’énergie cinétique des neutrons est
inférieure & leur masse m, i.e. ~1 GeV), et - le facteur de Lorentz - :
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1
_ _ 2 _
V=g Ey = (v — 1)mc?, 1=

c2

(2.3)

En remplagant les termes v et v dans ’expression de Fj, on obtient 1’énergie cinétique en
fonction de At :

1
E, = |——— — 1| xmc® (2.4)
a2
1

T AZe2

Conformément a 1’équation 2.4, on peut alors déduire ’énergie des neutrons sans avoir
a la mesurer, mais en les chronométrant. C’est pourquoi, dans les expériences de temps
de vol, un temps de référence est utilisé pour pouvoir mesurer le temps de parcours des
neutrons le long d’une ligne expérimentale de longueur connue.

Cette méthode du temps de vol est bien souvent combinée a la spectroscopie -
prompte. L’efficacité de cette combinaison a été prouvée par plusieurs campagnes ex-
périmentales depuis les années 70, notamment dans d’autres laboratoires. On peut citer
par exemple la mesure de sections efficaces (n, n’y) pour le noyau d’***U par Olsen et
al. [61] et par Voss et al. [62] ou encore la mesure de la section efficace (n, 2n) sur le noyau
de #%Pu par Bernstein et al. [63]. L’équipe DNR a donc fait le choix de cette méthode
expérimentale pour ces campagnes de mesures spécifiques aux actinides.

2.3 GRAPhEME aupres de GELINA

Comme nous 'avons vu dans le chapitre 1, certains noyaux souffrent de manque de
données nucléaires expérimentales. Pour répondre a ces besoins, I'équipe DNR de I'TPHC
a développé le dispositif GRAPhEME (GeRmanium array for Actinides PrEcise Measu-
rements). Il est installé aupres du faisceau de neutrons blancs de l'installation GELINA.
En 2005, a la genese du projet, GRAPhEME était équipé d’un unique détecteur Germa-
nium, d’une chambre & fission, et de deux cartes d’acquisition TNT [64]. Deux détecteurs
Germanium seront ajoutés en 2006 et un quatrieme viendra compléter le dispositif en
2009. Un blindage Cu-Cd-Pb est également installé afin de limiter I'impact du bruit de
fond dans la zone de mesure. C’est a cette époque que débutent les premieres campagnes
expérimentales liées aux actinides. Ainsi, depuis 2009, GRAPhEME aura participé a de
nombreuses prises de données de réaction (n, xny) pour les isotopes suivants :

— 235U - [2009-2010] [65] ;

— 232Th - [2009; 2010; 2013] [66];

- nat,182,183,184,186w _ [2009_2014] [()7]’

— 28U - [2010-2013] [68].

Enfin, la derniére amélioration de GRAPhEME a eu lieu en 2014, avec l'installation
de deux autres détecteurs Germanium, un mono cristal, comme les précédents et un autre
segmenté en 36 pixels, dont nous donnerons les caractéristiques ultérieurement. Enfin, c¢’est
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également en 2014 que le systeme d’acquisition est changé pour TNT2 [64], développé par
I'IPHC.

Avant de décrire plus en détail ce dispositif expérimental, nous allons présenter le
faisceau de neutrons blancs produit par GELINA.

2.3.1 GELINA

GELINA (Geel Electron LINear Accelerator) est un dispositif expérimental, installé
au centre de recherche de la commission européenne EC-JRC Geel, situé en Belgique.
Cette installation, dédiée a la méthode du temps de vol, produit un faisceau de neutrons
blancs, dont I’énergie est comprise entre un meV et une vingtaine de MeV [69]. La Figure
2.4 montre une vue aérienne de l'installation GELINA. Elle est composée d'un LINAC,
un systeme de compression magnétique, une cible rotative d’Uranium appauvrie et de
stations de temps de vol, situées entre 10 m et 400 m de la source de neutrons.

Time-of-flight
stations

FIGURE 2.4 — Vue aérienne de U'installation GELINA de 'EC-JRC Geel [60].

Pour produire le faisceau de neutrons, le LINAC accélere des paquets d’électrons,
produit par un canon a électron de type Pierce [70]. Les paquets d’électrons sont produits
a une fréquence pouvant atteindre 800 Hz. A la sortie du LINAC, les électrons ont une
énergie comprise entre 140 MeV pour les plus rapides et 70 MeV pour les plus lents au sein
d’un méme paquet. La résolution en temps de ce dernier est alors de 10 ns, pour un courant
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d’environ 10 A. Avant d’interagir avec la cible d’Uranium appauvrie et afin d’améliorer
la résolution en temps, les électrons traversent un systéme de compression magnétique a
360 ° [69]. Le parcours des électrons dans le compresseur dépend de 1'énergie incidente
de ces derniers. En effet, plus leur énergie est élevée, plus le rayon de courbure de leur
trajectoire sera grand. Ainsi, les électrons les plus énergétiques sont retardés et le paquet
d’électrons quitte le compresseur magnétique avec une résolution en temps de 1 ns et un
courant de 100 A créte a créte.

Les paquets d’électrons compressés sont alors envoyés sur une cible rotative d’Ura-
nium. Les électrons ultrarelativistes sont ralentis par interaction électromagnétique avec
les noyaux composants cette cible et produisent ainsi un rayonnement de freinage (pho-
ton), également appelé Bremsstrahlung. L’énergie élevée des électrons permet I’émission
de photons de freinage, dont la gamme d’énergie est tres favorable aux réactions (y,n) et
(7,f) sur I'’**8U, produisant ~ 3,4 x 103 n.s™ [69]. Les neutrons et les 7 ainsi produits par
photo-fission de I’'Uranium voyagent ensuite le long des différentes lignes expérimentales.
Des collimateurs sont installés en amont des aires expérimentales afin de fixer le diametre
du faisceau, ainsi que des absorbeurs pour capturer les neutrons de tres faibles énergies
et ainsi prévenir le recouvrement des paquets de particules émises. Des modérateurs sont
également présents dans le cas ou l'on souhaite travailler avec un faisceau de neutrons
lents, notamment pour des mesures de capture a long temps de vol. GELINA produit in
fine un faisceau de neutrons pulsé, ainsi quun flash-y. Ce dernier, émis au méme instant
que les neutrons, provient des rayonnements Bremsstrahlung qui n’ont pas interagi avec
la cible primaire. Il est utilisé comme temps de référence pour les mesures de temps de
vol.

Le flux de neutrons mesuré aupres de GRAPhEME, installé dans la station de temps
de vol FP16-30 m (voir le G sur la Figure 2.4) située a 30 m de la cible primaire, est
montré sur la Figure 2.5. Il est tracé pour ’ensemble du spectre en énergie neutron, ainsi
que pour la zone ou le flux est maximal, i.e. au voisinage de E,, = 1 MeV. Le diametre
du faisceau de neutron est fixé a @ = 5,5 cm au niveau de la cible de GRAPhEME.

On remarque sur cette Figure 2.5 une baisse du flux un peu avant F,, = 0.5 MeV.
Ce "trou" est dii & une résonance de la réaction '°B(n, o)"Li, le Bore étant utilisé comme
modérateur pour arréter les neutrons de plus basse énergie, i.e. pour E, < 10 keV.

Une fois l'installation GELINA décrite, le dispositif expérimental GRAPhEME sera
présenté dans les paragraphes suivants. Les caractéristiques techniques des différents ins-
truments et détecteurs qui le composent y seront détaillées.

2.3.2 GRAPhEME

Pour rappel, GRAPhEME est composé d'une chambre a fission, de 6 détecteurs Ger-
manium de haute pureté (HPGe), dont un détecteur segmenté, d’un blindage Cu-Cd-Pb,
ainsi que de 13 cartes d’acquisition TN'T2. Un schéma du dispositif est donné sur la Figure
2.6. Les détecteurs sont placés aux "grands" angles, a savoir 110° et 150°, afin de ne pas
étre aveugler par le flash-.

Ce dispositif expérimental combine les deux méthodes de la spectroscopie y-prompte
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FIGURE 2.5 — Flux de neutrons produit par GELINA [69] mesuré aupres de GRAPhEME,
installé dans la station de temps de vol FP16-30 m située a 30 m de la cible primaire, pour
I’ensemble du spectre en énergie et zoomé sur la zone en énergie ou le flux de neutrons

10°

est maximal.

et du temps de vol. Il permet ainsi de détecter les photons des désexcitations des noyaux
d’intérét suite a leur interaction avec les neutrons incidents. Ainsi, on mesure des sections
efficaces partielles (n, xny). Lorsque le flash-7 et les neutrons sont émis par GELINA, un
signal donnant le temps de référence Ty est enregistré. Les particules se propagent alors
le long des lignes expérimentales et, dans un premier temps, interagiront éventuellement
avec la chambre a fission.

2.3.2.1 La Chambre a Fission et le calcul du flux neutronique

La chambre a fission permet de mesurer le flux de neutrons en fonction de leur énergie
(voir Figure 2.5). Elle est composée d’un dépot d’**UF, sur une feuille d’une épaisseur de
20 gum en Aluminium et est remplie de gaz P10 (90% Argon et 10% Méthane) a pression
atmosphérique et est placée a 27.3 m de la cible primaire de GELINA. Les caractéristiques
de ce dépdt sont données dans le Tableau 2.1.

Les neutrons et les photons du flash-y traversent la chambre a fission et peuvent
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FIGURE 2.6 — Schéma du dispositif expérimental GRAPhEME installé aupres de GE-
LINA.

TABLEAU 2.1 — Caractéristiques du dépot d’Uranium-235 de la chambre a fission de
GRAPhEME.

Composition UF,

Méthode de préparation évaporation sous vide

Distance a la cible primaire 27,2601 m

Densité 6,7 g.cm ™3

Diametre 7,00 cm

Surface 38,48 cm?

Epaisseur 639,52 nm

Masse en Uranium 12,46 mg

Densité de surface en Uranium 8,2978 £ 0,046 x10™" atomes.cm™
323,757 £ 1,740 pg.cm 2

induire les réactions de fission (n, f) et (v, f) sur les noyaux du dépdt. Ces réactions
engendrent des produits de fission (PF) qui se propagent alors dans la chambre. Ces
particules secondaires perdent leur énergie via des interactions multiples avec les atomes
qui composent le gaz, ionisant ainsi le milieu lors de leur passage. Les électrons ainsi
créés sont accélérés vers une anode. Cette derniere est connectée a un préamplificateur
qui génere le signal traité par une carte d’acquisition. De ce signal sont extraites deux
informations : 1’énergie cinétique des produits de fission et le temps auquel ils ont été
émis par rapport a un temps de référence, noté Ty. Ce dernier correspond a 1’émission des
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neutrons et du flash-v par la cible primaire. Ces événements sont enregistrés et peuvent
étre représentés dans un diagramme bi-dimensionnel (voir Figure 2.7) Npp(tpr, Epr)
ou tpr, I'axe des abscisses, est le temps auquel ils ont été enregistrés et Epp, 'axe des
ordonnées, leur énergie cinétique.
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FIGURE 2.7 — Diagramme bi-dimensionnel tragant le nombre de produits de fission enre-
gistré Npp en fonction de leur temps d’émission et de leur énergie. La zone verte corres-
pond aux alpha émis lors de la désintégration des noyaux du dépot d’?*°U de la chambre &
fission, la zone rouge correspond aux événements de photo-fission de 1'***U par le flash-v
et la zone bleue correspond aux produits de fission induits par les réactions de fission
induites par neutron sur 1'*3°U.

Trois zones peuvent étre identifiées sur la Figure 2.7. En bas, une bande horizontale
d’événements, s’étalant en temps sur I'ensemble du diagramme, a gauche, un trait fin
d’événements, au niveau du canal 940 et enfin une "tdche" d’événements assez diffuse,
occupant le reste du diagramme. La premiere zone, identifiée en vert sur cette figure, cor-
respond au signal généré par les particules o de désintégration des noyaux du dépot d?3°U.
En effet, ce noyau est radioactif, son activité massique est de AZTU = 1,60 x 10° Bq.g™!
[71] et sa voie de décroissance est 1’émission de noyaux « : 23U — «a + #!Th. Ces par-
ticules, doublement chargées positivement, sont émises avec une énergie cinétique faible,
mais suffisante pour ioniser le gaz P10 présent dans la chambre a fission. Puisque le phéno-
mene de radioactivité est continu, isotrope et non corrélé en temps au faisceau de neutrons,
ces événements sont enregistrés, quel que soit le temps de la mesure. La deuxiéme zone
de ce diagramme, identifiée en rouge, correspond aux événements induits par le flash-v.
En effet, la section efficace de photo-fission de 1'*°U o (v, f) n’est pas nulle et certains
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produits de fission sont émis lors du passage de ces photons dans la chambre a fission.
Puisque les rayons ~ se propagent toujours a vitesse constante, i.e. la célérité de la lumiere
dans le milieu considéré, quelle que soit leur énergie, tous les produits de fission émis par
ce type de réaction sont émis en méme temps. C’est pourquoi on voit un trait tres fin,
d’une largeur de quelques canaux seulement, correspondant aux fissions induites par le
flash-v. Enfin, la troisieme et derniere zone de ce diagramme bi-dimensionnel identifiée en
bleu correspond aux produits de fission, émis suite aux réactions de fission induites par
neutrons sur les noyaux d’?**U. Ces neutrons produits dans la gamme d’énergie suivante :
E, € [0,01,20] MeV arrivent apres le flash-v, et s’étalent en temps. Ainsi, les événe-
ments liés aux produits de fission induits par les neutrons les plus a gauche de cette zone
correspondent aux neutrons les plus rapides i.e. les plus énergétiques. Inversement, les
événements liés aux produits de fission les plus a droite de cette zone correspondent aux
produits de fission émis par les neutrons les plus lents 7.e. les moins énergétiques. Enfin,
grace au formalisme du temps de vol vu précédemment (voir eq. 2.4), et avec le signal
Ty, on peut exprimer ’énergie des neutrons en fonction du temps d’enregistrement des
produits de fission F,, = E,(Atpc = tpr — Tp). Comme le processus de fission est tres
rapide en comparaison de la résolution en temps de la chambre a fission (7Tfission ~ 10~2Y
S & Tresa ~ 107% 8) et que les produits de fission sont émis avec une énergie cinétique de
I'ordre de la dizaine, voir la centaine de MeV, le temps entre la formation du produit de
fission, son ionisation du gaz de la chambre a fission, et ’émission du signal est négligé.

Comme mentionné précédemment, la chambre a fission permet de calculer le flux de
neutrons en fonction de I’énergie de ces derniers. En effet, la section efficace de fission de
1'#350 o 2357 est considérée comme un standard de la physique nucléaire, pour une énergie
de neutron incident F,, = 0.0253 eV E,, € [0.15, 200] MeV [72,73]. Cela signifie que cette
donnée est une référence, avec une incertitude associée tres faible. Pour cette analyse de
données, cette section efficace de fission a été prise depuis la base de données ENDF /B-
VIII, pour une énergie neutron comprise entre 15 keV et 30 MeV, avec une incertitude
relative comprise entre 1,3 et 2,0 %. Connaissant donc cette section efficace, ainsi que
le nombre de noyaux d’?**U par unité de surface sur le dépot Nassy, on peut exprimer le
nombre de neutrons incidents en fonction de leur énergie :

NEH(En)

Nu(Ep) = )
( ) Of235y X N235U

(2.5)
avec N le nombre de produits de fission détectés par la chambre & fission.

Une autre caractéristique de la chambre a fission, utilisée plus tard dans le calcul de
la section efficace (n, xnvy) est son efficacité. En effet, Il faut mentionner que le nombre
de produits de fission détectés differe du nombre de produits de fission émis. Certains
d’entre eux ne quittent pas le dépot a cause de diffusions multiples ou ne déposent pas
toute leur énergie dans la chambre a fission. Ces corrections a prendre en compte déter-
minent 'efficacité de la chambre a fission, noté epc . La détermination de l'efficacité de
la chambre a fission fait 'objet du travail de these de J-C. Thiry [74] et a été estimée par
des simulations GEANT4 [75] comparées a des séries de mesures d’étalonnages ménées au
Physikalish-Technishce Bundesanstalt (PTB) a Braunschweig, en Allemagne. Elle prend
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en compte une optimisation de la configuration de la chambre & fission, le seuil en éner-
gie appliqué pour séparer particules « et les produits de fission et enfin les produits de
fission qui n’ont pas traversé la feuille d’Uranium. L’efficacité obtenue a ainsi été estimée
acpc = 94,4 £ 2,1 %. Le nombre de neutrons incidents N, (E,,) doit donc étre corrigé
de cette efficacité afin de remonter au nombre de neutrons incidents détectés.

Enfin, le diametre du faisceau de neutrons produit par GELINA vaut 5.5 cm alors que
le diameétre de la cible d’?*3U vaut 3 cm, cette derni¢re étant centrée vis-a-vis du faisceau
de neutrons. Par conséquent, il faut également corriger le nombre de neutrons détectés
par le rapport des deux surfaces Scipie €t Staiscean, avec S; = 7r?, pour obtenir le nombre
de neutron détectés qui peuvent interagir avec la cible, noté dans ce qui suit NP¢(E,).

Notons que pour les besoins de notre analyse de données et pour étendre le nombre de
points pour le flux de neutrons, une interpolation linéaire de o235, (E,) a été réalisée.

Les neutrons et les v du flash qui n’ont pas interagi avec la chambre a fission, continuent
de se propager le long de la ligne expérimentale jusqu’a atteindre la cible d’intérét, autour
de laquelle sont positionnés les détecteurs Germanium.

2.3.2.2 Les Détecteurs Germanium

Les neutrons et le flash-v peuvent alors interagir avec la cible d’intérét et provoquer bon
nombre de réactions (fission, capture neutronique, (n, xn), ou encore diffusion élastique
et inélastique). Comme mentionné précédemment, c’est le rayonnement + secondaire, issu
de ces réactions qui est détecté. Lorsqu’un ~ est émis, il peut atteindre un des détecteurs
HPGe, y déposer son énergie et le signal résultant de cette interaction est analysé. De
facon similaire a la chambre a fission, deux signaux sont enregistrés, le temps d’émission
de ces rayons v, t, et leur énergie, F, et un diagramme bi-dimensionnel est tracé pour
chaque détecteur. Il donne le nombre d’événements v enregistrés en fonction de ¢, et de
E,. La Figure 2.8 montre le diagramme bi-dimensionnel calibré obtenu pour 28 pixels du
détecteur HPGe segmenté.

Dans ce diagramme, on observe les événements caractéristiques induits par le flash-v
autour de ¢, = 0 ps. On remarque des lignes horizontales, débutant avant le flash et conti-
nuant sur 'ensemble du diagramme. Il s’agit des événements induits par la radioactivité.
Pour rappel, 1'*33U est radioactif et décroit par désintégration «v et 3~ successives jusqu’au
noyau stable de 2%’Bi. Chaque noyau ainsi produit ’est dans un état excité et se stabilise
par émission de rayonnements 7y, captés par les détecteurs. Enfin, les événements induits
par neutrons sont identifiables puisqu’ils commencent apres le flash-.

Les détecteurs HPGe étant placés a quelques centimetres de la cible, on suppose de
nouveau que le temps d’interaction des neutrons incidents avec les noyaux de la cible d’une
part et que le temps de propagation de rayons-+ de la cible aux détecteurs d’autre part sont
négligeables. On fait donc I'hypothese que t, = t,. On obtient alors Atpe = t, — T,
ou Ty est, pour rappel, le temps d’émission des neutrons et du flash-v de la cible primaire.
Atpes peut étre également relié a ’énergie des neutrons incidents grace au formalisme du
temps de vol (voir eq. 2.4.)

Un diagramme bi-dimensionnel est obtenu pour chaque détecteur. Les caractéristiques
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F1GURE 2.8 — Diagramme bi-dimensionnel représentant la distribution des v enregistrés
en fonction de leur temps d’émission et de leur énergie. Figure obtenue avec une cible
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de ces derniers sont données dans le Tableau 2.2. Afin de les différencier, des noms de
couleur leur ont été attribués.

2.3.2.3 L’efficacité des détecteurs

Tout comme pour la chambre a fission, D'efficacité de chaque détecteur est calculée
avec des simulations MCNPX. Elle est basée sur des mesures d’étalonnages avec une
source bien connue d’Europium-152 et avec la cible d’Uranium-233. Une premiere série
de simulations, utilisant une source ponctuelle d’**2Eu permet de déterminer la géomé-
trie de chaque cristal et d’identifier les zones mortes du détecteur. Une seconde série de
simulation en source étendue (pour simuler 'extension spatiale du faisceau) est faite pour
définir la géométrie générale et spatiale du dispositif expérimental dans son ensemble.
De plus, une comparaison des efficacités expérimentale et simulée est réalisée avec la
source ponctuelle, puis une source étendue. Le but de cette étape est de fixer le rapport
ePET (exp.) /ePFT (simu.) a 1 pour les transitions de ce noyau de E, = 39 keV a £, = 1408
keV. Enfin, une derniére étape consiste a modéliser la cible d’?*3U d’apres les données de
I’EC-JRC Geel avec MCNP. Cette simulation, considérant l'oxydation de la cible, est
réalisée sur le diametre du faisceau et permet de déterminer 'efficacité expérimentale
DET (egp.) pour chaque transition d’intérét, ’absorption des rayons ~ dans la cible étant
Det obtenue combine lefficacité intrinseque du détecteur

€
pris en compte. Ainsi, l'efficacité e
et son efficacité géométrique.
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2.3.2.4 La résolution en énergie des détecteurs

Ces détecteurs ont également une résolution en énergie qui leur est propre. Cette gran-
deur correspond a la capacité d'un détecteur a pouvoir séparer deux transitions v d’énergie
différente. Ainsi, plus la résolution en énergie est bonne, plus le détecteur pourra discri-
miner des transitions vy d’énergie proche. Pour la déterminer, on mesure la largeur des
transitions v présentes sur le spectre en énergie. Cette résolution n’est pas une gran-
deur fixe, elle varie en fonction de ’énergie v. Elle est donnée par le constructeur, dans
des conditions expérimentales optimales, mais elle est susceptible de changer selon les
conditions expérimentales.

TABLEAU 2.2 — Caractéristiques des six détecteurs HPGe de GRAPhEME.

Gris  Vert Rouge Bleu Violet Segmenté

epalsseur 30 20 275 196 199 20
(mm)
Diametre

59 355 59 36 359 54 x 54
(mm)

Distance de la cible
(cm)
Résolution en énergie (keV)
(donnée constructeur a 122 keV)

16,51 14,07 21,2 1251 24,76 19,48

0,70 0,58 0,8 0,60 0,58 0,7

2.3.3 Meéthodologie expérimentale

Maintenant que le dispositif GRAPhEME a été présenté, nous allons décrire dans cette
partie la méthodologie expérimentale. Nous expliciterons comment obtenir une section ef-
ficace (n, xnvy) a partir des données brutes. Pour ce manuscrit, nous avons fait le choix
de parler ultérieurement du systéeme d’acquisition des données. En effet, pour les deux
noyaux étudiés, ce systeme n’est pas le méme. Nous les décrirons donc dans les chapitres
dédiés a I'analyse de données de 1'**3U (chapitre 3) et a la préparation de la campagne ex-
périmentale prévue pour le 29Pu (annexe A). Nous décrirons également dans ces chapitres
les spécificités de la méthodologie utilisée pour I'analyse des données.

Nous resterons donc dans un cas tres général, commun a I’ensemble des campagnes
expérimentales sur les différents noyaux étudiés par le passé avec GRAPhEME : 232Th,
87, etc.

2.3.3.1 Lecture des diagrammes bi-dimensionnels

Les données contenues dans les diagrammes bi-dimensionnels sont traitées grace au
logiciel d’analyse de données ROOT, développé par le CERN [76].

L’identification de toutes les transitions v est la premiere étape de ’analyse de données.
Ces rayons vy peuvent avoir des origines diverses :
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— radioactivité ;

— produits de fission ;

— induit par diffusion des neutrons sur le blindage ;

— induit par diffusion des neutrons sur les cristaux Ge;

— transitions d’intéréts des noyaux étudiés.

Pour réaliser cette identification, on utilise généralement les données du détecteur
offrant la meilleure résolution en énergie. Dans ce cas, on considere les spectres obtenus
avec le détecteur HPGe segmenté.

La Figure 2.9 montre un zoom du diagramme bi-dimensionnel montré sur la Figure 2.8
dans une zone d’intérét ou 1’on peut voir distinctement des transitions de radioactivité,
des transitions d’intéréts (en rouge), ainsi que des transitions provenant de produits de
fission (en vert).

351 150+
Radioactivité 140
339
130
327 120
110
316
E, 100
(keV)
304 90
: 80
292
70
65-
281
t (us) O . 1 3 4 5
- ! i f i f i f i f i f i f i
181 4.31 192 1.08 0.69 0.48 0.35 0.27 021 0.17 0.14 0.12 0.10 E, (MeV)

FI1GURE 2.9 — Diagramme bi-dimensionnel tracant le nombre d’événements v enregistrés
N, en fonction de leur temps d’émission et de leur énergie, centré sur une plage d’énergie
~ comprise entre 281 et 351 keV. Sont identifiées par une fleche blanche les transitions de
radioactivité, en encadré vert une transition d’un produit de fission et en encadré rouge
des transitions d’intéréts **3U (n, n'y).

De ces diagrammes 2D, des spectres en temps et en énergie peuvent étre tracés par
projection sur I'axe des abscisses (t) ou des ordonnées (E). La Figure 2.10 montre ces
projections obtenues a partir du diagramme bi-dimensionnel tracé sur la Figure 2.8.

La Figure 2.10a présente un spectre en temps. Le pic, large de quelques canaux, centré
au canal 940 correspond au flash-y et la bosse qui suit d'une largeur d’environ 450 ca-
naux correspond aux événements induits par neutrons. On voit également que ce flash-y
s’élargit jusqu’au canal 975. Bien que chaque pixel du détecteur segmenté soit considéré
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FIGURE 2.10 — Projection en temps (a) et en énergie (b) du diagramme bi-dimensionnel
tracé sur la Figure 2.8. On reconnait en (a) le flash-y, juste apres ¢ = 0. S’ensuit ensuite
la "bosse" des événements induits pas les neutrons.

indépendant des autres, l'intensité du flash-y est telle que les pixels captent ce signal
provenant de leur voisin. Cet effet n’est en revanche pas observé sur les spectres en temps
obtenus avec les détecteurs planaires classiques. Cependant, le signal n’est pas parfaite-
ment gaussien pour autant et s’étale a haute énergie neutrons. La Figure 2.10b présente
quant a lui un spectre en énergie, projeté sur toute la gamme en temps du diagramme
bi-dimensionnel. Il regroupe tous les événements ~.

2.3.3.2 Constitution des spectres en énergie

Puisque I'on peut relier ¢, a F,, grace au formalisme du temps de vol, on peut découper
la bosse des événements neutrons de la Figure 2.10a en différentes fenétres en temps.
Le Tableau 2.3 donne la correspondance t.(ch) « E,(MeV).

TABLEAU 2.3 — Correspondances t,(ch) < E,(MeV) déterminées et utilisées lors de
I’analyse des données.

ty (ch) E, (MeV) t, (ch) E, (MeV) t, (ch) E, (MeV)

3012 0,01 1589 0,1 1139 1
2402 0,02 1396 0,2 1078 2
2132 0,03 1311 0,3 1051 3
1971 0,04 1260 0,4 1035 4
1861 0,05 1225 0,5 1024 5
1780 0,06 1199 0,6 1016 6
1717 0,07 1179 0,7 1010 7
1666 0,08 1163 0,8 1004 8
1624 0,09 1150 0,9 1000 9

997 10
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Ainsi, si I’on veut par exemple obtenir un spectre en énergie, pour une énergie incidente
des neutrons comprise entre 200 keV et 5 MeV, le diagramme 2D est projeté uniquement
entre les canaux 1024 et 1396.

Selon la statistique des transitions d’intérét et le nombre de points en énergie ou
I'on souhaite calculer la section efficace, les tailles des fenétres en temps pourront étre
optimisées.

Pour illustrer la différence entre deux spectres en énergie v pour deux fenétres en
temps, la Figure 2.11 montre une portion de ce spectre, centré sur une transition d’intérét
de ”¥U a E, = 311,9 keV. A gauche est tracé un spectre pour E, € [1,1,3] MeV, a
droite pour F,, € [4,5] MeV et au centre, pour une fenétre de radioactivité, i.e. avant le
flash-v. Dans ce dernier cas, on remarque que la transition d’intérét est absente du spectre.
En effet, aucun neutron n’a encore atteint la cible et donc, aucune diffusion inélastique
n’est possible.
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FIGURE 2.11 — Portion du spectre en énergie v, £, € [260, 383] keV. (a): E,, € [1, 1,3]
MeV, (b) : E, € [4, 5] MeV, (c) : fenétre de radioactivité, avant le flash-.
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2.3.3.3 Détermination du taux d’empilement des données

Comme mentionné plus tot, le fort taux de comptage des détecteurs dii principalement
a l'activité de la cible induit plusieurs effets a prendre en compte, notamment 1’empile-
ment des données, ou pile-up. Ce taux d’empilement des données est caractéristique du
systeme d’acquisition du dispositif expérimental. A 'image de la résolution en énergie d’'un
détecteur, il reflete la capacité de 'acquisition a séparer ou distinguer deux événements
différents dans le temps.

Une fois les fenétres en temps constituées, il faut en déterminer le taux d’empilement
moyen. Celui-ci variant au cours du temps, il faut le calculer pour chacune d’entre elles.
En effet, ce taux d’empilement des données varie avec le taux de comptage des détecteurs.
On comprend alors que dans une fenétre de radioactivité, le pile-up est plus faible que
dans un fenétre en temps d’événements induis par neutron, événements qui s’ajoutent a
ceux de la radioactivité.

Supposons que deux rayons 7y entrent dans un détecteur dans un intervalle de temps
At, défini par At = 15 — T, ou 7y (resp. Ty) est le temps de détection du rayon ~y
1 (resp. le temps de détection du rayon v 2). Le systeme d’acquisition prend un certain
temps pour mettre en forme et analyser le signal résultant de ces deux événements. On
notera ce temps caractéristique 7,., . Pour GRAPhEME, ce temps est de 4 ps (détection
du signal, mise en forme trapézoidale du signal, et détermination de son temps et de son
énergie, voir chapitre 3) .

Trois cas de figures se distinguent :

Cas ou At > T, : Les deux signaux sont correc-

T
acquisition

tement construits et la détermination de leur énergie | ~——% At=1,-T,
peut se faire. Dans ce cas, aucun des deux événements / E, \\ -
n’est étiqueté pile-up. / \ :

Cas ou At ~ T4 : Le deuxieme signal arrive
avant la fin de la construction du premier, mais apres E,
la détermination de son énergie. Ainsi, le premier

événement est correctement déterminé, tandis que le

second, empilé sur le premier, est étiqueté pile-up. 1 T,

Cas out At < T,eq. : Le deuxieéme signal arrive alors
méme que la détermination de 1’énergie du premier
n’a pas pu se faire. Ni I'un ni I'autre des signaux n’a
pu étre correctement analysé, et les deux événements

\J

sont étiquetés pile-up.

Pour prendre cet effet en compte, il faut estimer ce taux d’empilement de données

rﬁg,up, propre a chaque détecteur, en fonction de I’énergie incidente des neutrons. Pour
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cela, on calcule le rapport du nombre d’événements étiquetés pile-up sur le nombre total
d’événements enregistrés. Ainsi, on obtient :

Nno— ile—u;
- Det _ pile—up (2.6)

pile—up :
Npilefup + Nnofpilefup

La Figure 2.12 illustre la détermination du taux d’empilement des données pour le détec-
teur Bleu.
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FIGURE 2.12 - Détermination du taux d’empilement des données 7.5/ =~ du détecteur
Bleu. (a) : spectre temps des événements non empilés, (b) : spectre temps des événements

14 . ’ ; A Bleu
empilés et (c) : taux d’empilement des données 7, .

Le graphique 2.12a montre le spectre d’événements non empilés, le graphique 2.12b
montre le spectre des événements empilés. Quant au graphique 2.12c¢, il trace le taux de
pile-up ngleet—up en fonction du temps. On remarque que le nombre d’événements empilés
est déja non nul avant le flash-v. En effet, la forte radioactivité de ’échantillon induit déja
de 'empilement de données. Puis, sur une plage en temps de 8 us (4 us de part et d’autre
du flash-), on voit les événements empilés sous faisceau. Comme mentionné précédem-
ment, la limite de discrimination de deux événements par le systéme d’acquisition est de
4 ps. Sous faisceau, le taux de comptage est plus important, d’ou 'augmentation (respec-

tivement la diminution) des événements empilés sur la Figure 2.12b (respectivement des
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événements non empilés sur la Figure 2.12a). Cette valeur n’est pas constante, contraire-
ment a la radioactivité. En effet, le flux de neutron n’est pas constant, et la montée du taux
d’empilement (Figure 2.12c¢) correspond a la variation du nombre d’événements induits
par neutrons. On observe une chute du taux d’empilement autour du flash-v. En effet, le
nombre d’événements enregistrés est tel que l'acquisition est saturée. Enfin, on voit un
pic au au temps t = 10 us. Ce pic correspond a la reprise de l'acquisition des données.
Précédemment, on mentionnait le fait que le flash-y n’est pas parfaitement gaussien mais
s’étalait a haute énergie neutron. Ce pic reflete donc la somme des événements induits
par neutrons et des événements provenant de la fin de la distribution du flash-~, d’ot un
taux d’empilement plus élevé.

Dans le cas des mesures aupres d’actinides tres radioactifs, ce taux d’empilement des
données varie donc au cours du temps et doit étre calculé pour les différentes fenétres en
temps considérées. Ce n’est en revanche pas le cas pour d’autres noyaux. Si I’on considere
le travail de these d’E. Party sur 1'étude des réactions (n, xn) aupres du 232Th [77], les
taux d’empilement qu’il a obtenus sont constants en fonction du temps, et sont globale-
ment plus faibles que dans le cas de 1'**3U. A titre de comparaison, on a ici en moyenne
< Tﬁfﬁm sy >~ 0,33 et < Tﬁlfﬁun as2py, > ~ 0,16 dans le cas de la mesure du
22Th. Ce taux d’empilement dépend également du taux de comptage du détecteur et
semble évoluer avec le volume de détection, tout comme la résolution en énergie. En effet,
le compteur ayant le plus gros cristal HPGe présente la moins bonne résolution en éner-
gie mais présente également le plus haut taux d’empilement < Tﬁﬂiun assy > ~ 0,48,
Au contraire, le détecteur HPGE segmenté présente le moins d’empilement de données :

< plemente >~ 0,03,

Une fois que toutes les fenétres en temps sont sélectionnées, et le taux d’empilement
des données pour chacune d’entre elles obtenu, on utilise de nouveau le logiciel ROOT
pour enregistrer chacun de ces spectres, notamment au format ascii. Le logiciel d’analyse
de données ¢f3 [78], spécialement développé pour la spectroscopie v avec des détecteurs

Germanium, est ensuite utilisé pour déterminer le nombre de coups des transitions ~.

2.3.3.4 Extraction du nombre de coups dans les pics d’intéréts

Pour chacun des spectres obtenus, et pour chacune des transitions d’intérét, on sélec-
tionne une zone autour de celle-ci afin de réaliser un ajustement des données. Chaque pic
est ajusté par une courbe gaussienne de valeur centrale xy, de largeur ¢ et de hauteur h.
Un fond quadratique peut également étre pris en compte, de parametres A, B, et C,2.
Ces derniers peuvent éventuellement étre fixés par 'utilisateur afin de contraindre ’ajus-
tement. Aussi, on fixera généralement la largeur des pics . Cette largeur de pic est le
reflet de la résolution en énergie du détecteur. Bien que cette derniére dépende de I’éner-
gie v, elle peut étre supposée constante sur une faible gamme en énergie. Dans la grande
majorité des cas, on a également fixé les valeurs des parametres A, B, et C,2 afin de
faciliter 'ajustement des données. Ils sont obtenus apres avoir sélectionné des zones sans
transitions v en amont et en aval de la zone d’intérét et en les reliant avec un ajustement
quadratique. La Figure 2.13 montre cet ajustement du fond avec un extrait de spectre
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obtenu pour le détecteur Segmenté.
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FIGURE 2.13 — Ajustement quadratique du fond sur un extrait de spectre (en rouge)
autour d’une zone d’intérét. Les points bleus correspondent aux zones de fond utilisées
pour l'ajustement quadratique (courbe tracée en bleu).

Les parametres A, B, et C,2 de cette courbe sont alors extraits, et utilisés dans le
logiciel gfs3.

Enfin, le travail d’identification de toutes les transitions permet de fixer la position zq
des pics. Lorsque I'ajustement est réalisé, le logiciel gf3 retourne les valeurs des parametres
de ce dernier, avec leurs incertitudes associées, ainsi qu'une donnée supplémentaire : I'aire
sous le pic, correspondant au nombre de coups [V, dans la transition.

La Figure 2.14 met en image ’ajustement des données d’une portion de spectre réalisé
avec le logiciel gf3. Comme précédemment, la portion de spectre est tracée en rouge et
I’ajustement réalisé est tracé en noir. Dans cet exemple, les parametres zy et o de chaque
transition v, ainsi que les parametres de fond A, B, et C,2 ont été fixés et la hauteur
h des pics a été ajustée. La partie inférieure de la Figure 2.14, dans I’encart noir, est
une vérification renvoyée par le logiciel gf3. Il s’agit de la soustraction du spectre et de
I'ajustement réalisé par gf3 (i.e. pics + fond).

Cette opération d’extraction du nombre de coups est ainsi répétée pour 1’ensemble des
transitions d’intérét et pour toutes les fenétres en temps qui ont été réalisées. On obtient
donc, par transition, un nombre d’événements détectés par fenétre en énergie neutron

Nt (E,).
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295.3 298.3 301.2 304.1 307.1 310.0 312.9 315.8 318.8
Energie (keV)

FI1GURE 2.14 — Illustration de la méthode d’ajustement des données de gf3. 12 transitions
~v ont été ajustées dans cette zone. Les parametres xg et o de chaque transition v, ainsi
que les parametres de fond A, B, et C,2 ont été fixés

2.3.3.5 Détermination du nombre de noyaux dans la cible

Un autre parametre crucial, souvent source de grande incertitude dans le calcul de
la section efficace, doit étre précisément déterminé : le nombre de noyaux de la cible
considérée N .. 11 faut donc s’assurer que la cible avec laquelle on fait ’expérience est
bien caractérisée. Bien que le laboratoire qui la fabrique donne ses propriétés (pureté,
masse, densité), il ne faut pas oublier que les noyaux qui les composent sont radioactifs.
Cela implique certains noyaux se désintegrent au cours du temps. Ainsi, si la masse de
la cible peut rester constante, le nombre de noyaux d’intéréts qui la compose peut varier.
Pour pouvoir quantifier ce nombre exact au moment de la mesure, en s’affranchissant de
sa masse, des mesures de radioactivité hors faisceau sont réalisées.

Pour illustrer cette méthode, un exemple est pris avec le noyau d’?*3U. Ce noyau
décroit avec émission de particules o et produit un noyau de 22Th. Avec les données de
structure de décroissance radioactive qui sont renseignées dans ENSDF [34], notamment
les énergies et les intensités v de ces transitions, on peut déduire le nombre de noyaux
qui se sont désintégrés. Enfin, connaissant le temps de demi-vie 7/, de ce noyau et avec
la loi de décroissance radioactive, la masse de la cible et donc le nombre de noyaux cible
Neipe par unité de surface sont déduits par la formule suivante :

N7ad 1 1
X T1 X X

Det(1 _ +Det 3 2
€y (1 7-pile—up) : ln(2> tmesure X IW X T ciple

ch'ble =

(2.7)
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Det
v

est le taux d’em-

ou N;"“d est le nombre de coups dans la transition de radioactivité considérée, £’ est

efficacité du détecteur pour ’énergie associée a cette transition, 7.5

lefficacité du détect I tte t tion, 7.5
pilement des données, T1 est le temps de demi-vie du noyau, t,,csure €St le temps d’ac-
quisition des données, I, est I'intensité de la transition « considérée et rep. le rayon de
la cible. On peut ainsi, pour chaque détecteur et pour chaque transition de radioactivité,

obtenir une valeur de la masse de la cible et donc le nombre de noyaux cibles d’intérét.

2.3.3.6 Calcul de la section efficace différentielle (n, xnv)

Pour rappel, on a extrait des données les informations suivantes : Nfct(En) [#],
Neipte [#.cm™2], NPUE,) [#] et 70 ,,, donnant acceés & la section efficace différen-
tielle %(En, 0), pour une transition v a une énergie de neutron incident donnée E,, et a

un angle 6 donné, dont la formule est donnée dans I’équation 2.8 (voir [79]).

d 1 NDet En
—U(En,e) = — X y* (En) X cro 5 [b.srt].
dQ Am  Nepe x NPUE,) el x (1 —auy) x (1=752,,)

(2.8)

pile—up
Dans I’équation 2.8, tous les parametres ont été décrits précédemment, a I'exception

de ag;. Il s’agit d’un facteur correctif correspondant a ’absorption des neutrons dans
I'air. En effet, si les neutrons se propagent dans le vide jusqu’a la chambre a fission, ce
n’est plus le cas entre celle-ci et la cible. Se propageant alors dans ’air, certains neutrons
sont diffusés et n’atteignent pas la cible d’intérét. Une correction doit alors étre appliquée
pour estimer cette perte. Cette valeur a été obtenue avec des simulations MCNPX lors de
précédentes campagnes de mesures [74] et vaut 1.8%.

2.3.3.7 Calcul de la section efficace totale

A partir des sections efficaces différentielles, et en prenant en compte la distribution
angulaire de ’émission v, on peut obtenir la section efficace totale (n, xnvy). N’ayant
pas un dispositif couvrant 1’ensemble de ’angle solide autour de la cible, les détecteurs
sont placés a des angles bien spécifiques qui permettent l'intégration de la distribution
angulaire.

L’expression générale pour une section efficace différentielle issue d’une réaction (n, xnvy),
dans le cas d'une géométrie a symétrie cylindrique (ce qui est bien le cas pour ce type
d’expérience) et pour une transition entre états de spin et de parité bien définis, est donnée
comme une somme finie de polynémes de Legendre d’ordre pair [80-82] :

do(0,) o L]
i, E};)c%]g%(cosﬁv), (2.9)

ou [J;] correspond au spin de I'état initial [ qui décroit en émettant le rayonnement -+, 6,
est I’angle entre la direction d’émission du rayon « et la direction du faisceau et ¢y sont
des coefficients pondérateurs. Cette section efficace différentielle peut alors étre intégrée
par la méthode de la quadrature de Gauss, utilisable dans le cas de polynéme de Legendre
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de degré pair. Elle permet d’exprimer I'intégrale de la section efficace différentielle sur tout
I’angle solide comme une somme finie pondérée. On obtient donc, pour un nombre n de
détecteurs, la formule de la section efficace suivante :

do
o = 2w dQ( r)dr = 27rzw’dQ (). (2.10)

Dans la formule 2.10, les x; = cosb; ainsi que les coefficients w; dépendent du choix de
n. Pour les mesures réalisées avec GRAPhEME, on a choisi de travailler avec des couples
de détecteurs, i.e. n = 2. Les valeurs des angles 6; ainsi que les poids w;, dans le cas ou
n = 2 sont donnés dans le Tableau 2.4.

TABLEAU 2.4 — Parametres de la quadrature de Gauss pour n = 2.

i xZ; Wi 9:

1 0,861 0,3479 31 150
2 0,340 0,6521 70 110

Enfin, la distribution angulaire des transitions 7 étudiées étant symétrique, on place
les détecteurs aux angles arrieres, a savoir 110° et 150° par rapport a la direction du
faisceau. Cela permet d’une part de ne pas les aveugler par la rétrodiffusion du flash-~
par ’échantillon et de les protéger des neutrons émis vers I'avant d’autre part. Finalement,
on obtient la formule de la section efficace intégrée que nous utiliserons par la suite :

do
(61 = 150°) + wy(= 0,6521) —

do
o = 47 |w (= 0,3479)— S

dQ (6, = 110°)] . (2.11)

2.4 Resimulateur

Pour les précédentes campagnes de mesure [65—68] menées aupres de GRAPhEME, la
section efficace ainsi que son incertitude étaient calculées de manieére déterministe, avec
I’équation de calcul des incertitudes bien connue :

y(x,) £ Ay(z,), Ay(z,) = $§:<§i> X (A%‘)2- (2.12)

Cette méthode de calcul possede certains avantages, comme un temps de calcul rapide

et sa facilité a étre implémentée dans un code d’analyse. Cependant, réaliser ce calcul
cache une hypothese : toutes les variables x; dont dépend la fonction y sont indépendantes,
ce qui signifie qu’il n’y a pas de corrélation entre elles, ni de covariance. Si au premier
ordre, cette hypothese est correcte, les précédents résultats obtenus avec GRAPhEME en
ont montré les limites [83]. E. Party dans son travail de theése [77] a pris en compte ces
covariances et les a codées manuellement.

C’est pourquoi, afin de raffiner les résultats, I'idée a germé d’une détermination sta-
tistique par méthode Monte-Carlo de la section efficace. En effet, une telle méthode nous
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donne facilement acces aux matrices de corrélation et de covariance. G. Henning a donc
implémenté dans 'analyse de données cette autre méthode de calcul de la section effi-
cace et de son incertitude pour I'analyse des données du Tungstene [67,83]. Dans cette
méthode, chaque parametre de la section efficace est varié aléatoirement selon une distri-
bution gaussienne. De plus, cette méthode permet de prendre en compte la résolution en
temps. Autrement dit, elle considere la variation des parametres de conversion At, < E,.
A chaque itération, un spectre en temps est obtenu et on en extrait le nombre de coups
dans les pics d’intérét.

Ainsi, une section efficace est calculée a chaque itération, et I'incertitude de cette
derniere est donnée par I’écart type de la distribution obtenue. Les résultats sont plus
réalistes que ceux obtenus par une méthode déterministe comme nous le verrons dans ce
qui suit. Cependant, cette méthode repose intégralement sur le logiciel ROOT, notam-
ment pour 'extraction du nombre de coups. Dans le cas de 1'>33U, "utilisation de celui-ci
est incompatible avec 1'analyse de données réalisée. Comme mentionné précédemment,
c’est le logiciel gf3 qui a été utilisé pour l'extraction du nombre de coups. Aussi, une
automatisation des ajustements n’est pas possible avec ce logiciel, ils doivent étre fait un
par un. Cependant, la méthode Monte-Carlo reste préférable a une méthode déterministe.
C’est pourquoi un outil semi Monte-Carlo a été développé, appelé Resimulateur, afin de
calculer la section efficace. Il a été codé en Python [84], ce qui permet d’utiliser toutes les
librairies existantes, notamment numpy [85] et matplotlib [86], particulierement utilisées
pour les calculs et le rendu graphique. Ainsi, les matrices de corrélations et de covariances
n’ont pas eu a étre implémentées manuellement dans un programme d’analyse.

Le principe de Resimulateur est donc le suivant : on réalise N tirages aléatoires gaus-
siens des paramétres x; de la section efficace, a savoir Nepie, Qair, €pc, NP, N7D et Tzfz?fet_up
et 5{? ¢ L écart type de cette gaussienne est fixé et correspond a l'incertitude Ax; associé
a chaque parametre.

Chaque tirage donne un jeu de parametres et une valeur de section efficace est calculée
a partir de chacun d’entre eux.

2.4.1 Configuration

Un fichier d’entrée est écrit pour chaque transition. Il renseigne sur le nombre d’ité-
rations A, le nombre de noyaux dans la cible Ny, le facteur correctif dii a ’absorption
des neutrons dans 'air ay;,, I'efficacité de la chambre a fission epo et Vefficacité de dé-
tection pour 1'énergie de la transition vy considérée e4.(E,) pour chaque détecteur. Pour
les différentes fenétres en temps, des fichiers contenant les données N9(E,), NiF'(E,)
et 7o, (En) sont lus. Tous les parametres cités précédemment sont donnés avec leur
incertitude. Les fichiers de nombre de coups, de flux et d’empilement ont tous le format
suivant : E,, z(E,), AE,, et Az(E,). Enfin, on donne la valeur des coefficients wyjge
et wisge de la quadrature de Gauss, ainsi que ’ensemble des combinaisons de détecteurs
possibles.

Pour un nombre d’itération suffisamment grand, d’apres la loi des grands nombre, la
distribution de la section efficace ainsi calculée suit une distribution gaussienne. On réalise
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alors un ajustement de I’histogramme de section efficace obtenu et les parametres de cet
ajustement sont extraits : la valeur centrale de cette gaussienne est associée a la valeur de
la section efficace o(E,,) et I'écart type donne l'incertitude de la section efficace Ao (E,,).

2.4.2 Convergence

S’agissant d’un calcul statistique, il faut en vérifier la convergence. Pour cela, la valeur
centrale et I’écart type de la gaussienne obtenues sont calculées successivement, en fonction
du nombre d’itérations Niterations (N). Afin de valider ces calculs, nous avons comparé les
résultats obtenus pour une section efficace de la diffusion inélastique de 1'**8U, pour la

transition E, = 159.018 keV [68]. La Figure 2.15 montre les résultats de cette étude de
convergence.
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FIGURE 2.15 — Etude de la convergence des résultats de Resimulateur pour la valeur
centrale de la section efficace de la diffusion inélastique de 1'**3U, pour la transition
E, = 159.018 keV (a) et de son incertitude (b). Pour chaque valeur de N' € [1, 10, 20
résultats sont tracés (points bleus), la valeur finale retenue correspond a la ligne rouge.
Sur le tracé (a), on montre également 'incertitude finale obtenue.

Pour NV € [2, 10%], 20 calculs de Resimulateur ont été réalisés. A chaque calcul, on
obtient un histogramme dont on extrait les valeurs de o et Ac. A la fin des 20 calculs, on a
donc 20 valeurs de o et Ao pour 1 valeur de N. On répete Popération en faisant varier \V.
In fine, on peut étudier la convergence du calcul en reportant les 20 sections efficaces et
incertitudes obtenues pour chaque valeur de A sur un graphique. Les valeurs centrales (Fi-
gure 2.15a) et incertitudes (Figure 2.15b) obtenues sont représentées par les points bleus.
Si pour des petites valeurs de NV, les résultats obtenus sont trés épars, ils convergent pour
de plus grandes. Pour la valeur centrale, le calcul converge vers la valeur centrale apres
N ~ 103. Bien que quelques variations subsistent, elles sont trés inférieures aux limites
de l'incertitude finale (représentées par les lignes rouges). Concernant ces dernieres, les ré-
sultats convergent un peu plus lentement que précédemment. Les variations des résultats
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n’évoluent plus significativement au-delad de N/ ~ 5 x 103. Cette derniére valeur de A
sera donc choisie comme valeur de référence. Le critere de convergence étant définie par
I'utilisateur, et afin d’avoir une certaine marge et au prix d’un peu plus de temps de calcul
(tealewt < 2h), il a été décidé que pour les transitions de 1'**3U, le nombre d’itérations
serait tout de méme pris supérieur a cette valeur de référence. Ainsi, on prendra AV ~ 10%.

2.4.3 Validation du code

Puisque le code converge correctement, il s’agit maintenant de valider ou non les ré-
sultats obtenus avec la méthode semi Monte-Carlo. Pour ce faire, ces résultats seront
comparés avec les calculs déterministes. Nous illustrerons notre propos avec deux transi-
tions v de I'**U, & savoir E, = 311,9 keV et E, = 340,477 keV [87], tracées sur la
Figure 2.16. En effet, ces deux transitions sont représentatives de I’ensemble des douze
transitions car leur section efficace ne présente pas la méme forme et elles couvrent bien
les différents ordres de grandeur des sections efficaces obtenues.
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F1GURE 2.16 — Comparaison des sections efficaces et de leurs incertitudes obtenues avec
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Tout d’abord, on remarque que les valeurs centrales des sections efficaces sont quasi-
ment identiques, quelle que soit la méthode utilisée. En effet, la variation de cette valeur
W est d’environ 0,2 %, ce qui est tres inférieur aux incertitudes. Par consé-
quent, on peut affirmer que les méthodes déterministe et semi Monte-Carlo donne les
mémes valeurs de section efficaces, quelle que soit la transition observée. Cela nous per-
met donc de valider les calculs de resimulateur. La différence entre ces deux méthodes
va donc se faire sur I'incertitude de la section efficace. De fagon similaire, en étudiant la
variation de l'incertitude <A”5Mfr;f”m'>, on obtient une variation de l'incertitude de la
section efficace entre 20 % et 30 % selon la statistique des transitions. De maniere géné-
rale, 'incertitude est mieux décrite avec la méthode semi Monte-Carlo. En effet, prendre

simplement la valeur moyenne des incertitudes obtenues pour chaque couple de détecteur
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peut ne pas étre tres fidele a la réalité physique. Pour illustrer ce propos, considérons le
premier point non nul, entre 300 et 500 keV, des Figure 2.16a et Figure 2.16b. Dans le
premier cas, on remarque que Ao,y > Aoge.. En effet, ce point se trouve dans la
zone de montée de la section efficace, ou1 une petite variation en énergie fait grandement
varier la section efficace. Cet effet n’étant pas pris en compte dans le calcul déterministe,
on peut s’attendre a une sous estimation de l'incertitude pour ce point. Cette variation
rapide de o(F,,) dans cette zone est en revanche mieux prise en compte dans le calcul de
resimulateur. On observe par conséquent une augmentation de l'incertitude. De maniere
générale, on aura donc A csimulatenr > DOdeterministe POUr les points dont la section effi-
cace varie rapidement en fonction de ’énergie des neutrons incidents. Pourtant, ce n’est
pas systématiquement le cas. Si on considere ce méme point entre 300 et 500 keV pour
la transition v a 340,477 keV, sur la Figure 2.16b, on voit que la situation s’inverse. Cela
est dii au manque de statistique de la transition. En effet, une des valeurs de j—g est tres
faible par rapport aux autres et dans le calcul déterministe, cette valeur fait augmenter
drastiquement l'incertitude. Si on reprend la formule de cette incertitude (voir eq. (2.12),
on peut, dans ce cas-ci (probléme linéaire) la réécrire de la fagon suivante :

n 2
Ay(z,) = JZ (y(m’”) X Az?. (2.13)
i=1 \ Ti

On voit immédiatement dans la formule 2.13 que si la valeur d’un parametre z; tend
vers zéro, l'incertitude finale Ay(x,,) croit tres rapidement. Cela peut par exemple étre le
cas pour le nombre de coup d'une transition tres peu intense.

L’outil Resimulateur permet donc de combiner un calcul statistique de la section
efficace et de son incertitude avec I'utilisation du logiciel gf3. Ainsi, les incertitudes sont
décrites de maniere plus réaliste surtout pour les transitions de faible statistique. De plus,
les librairies Python permettent I'acces direct aux matrices de corrélation et de covariance.

2.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons pu appréhender I'impact des réactions (n, xn) dans un
coeur de réacteur et combien il est important de bien les connaitre. Les écarts significa-
tifs que 'on peut observer dans les bases de données évaluées, en partie expliqués par le
manque de données nucléaires expérimentales pour les contraindre, ne sont aujourd’hui
plus compatibles avec le degré de précision attendu dans le cadre du développement des
réacteurs du futur. Dans ce contexte, le dispositif expérimental GRAPhEME permet de
répondre a ces besoins en termes de données nucléaires expérimentales précises. Combi-
nant les méthodes du temps de vol et de la spectroscopie y-prompte, il a d’ores et déja

permis de produire des sections efficaces (n, xnv) pour les noyaux de 182183184186\ 7]

Z2Th [66,77] et 2352380 [65,68].

La méthodologie de 'analyse des données exposée dans ce chapitre permet de com-
prendre comment extraire des sections efficaces de réactions (n, xn+y) a partir des données
de GRAPhEME. Tout d’abord, une identification rigoureuse de ’ensemble des transitions
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v du spectre est requise. Dans un second temps, on constitue des spectres en temps et en
énergie avec le logiciel ROOT et on calcule le taux d’empilement des données pour cha-
cune des fenétres en temps. Puis avec ¢f3, on extrait le nombre de coups des transitions
d’intérét. A partir de ces données, les sections efficaces partielles (n, nx7y) sont obtenues.
Enfin, le développement de l'outil Resimulateur, motivé par les résultats qu’offrent les
calculs Monte-Carlo de la section efficace, permet de combiner ’analyse des données et
un calcul statistique. Cette méthodologie, a 1’exception du calcul semi Monte-Carlo de
la section efficace, a été utilisée pour toutes les analyses de données des noyaux citées
précédemment. Or, pour la premiere fois, la cible placée devant GRAPhEME, composée
d’?33U, est une cible trés radioactive. Les conséquences de cette activité et 'adaptation
nécessaire de la méthodologie de I'analyse de données seront présentées dans le chapitre
suivant.
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3.1 Introduction

Comme il I'a été mentionné en introduction de ce manuscrit, on s’intéresse, dans le
cadre de la collaboration autour de GRAPhEME, aux noyaux des cycles de combustibles
innovants surgénérateurs, a savoir les noyaux de 2*2Th, 233U, 238U et 2Pu. Les noyaux de
22Th et d"238U de ces cycles ont fait I'objet de campagnes expérimentales précédentes car
moins contraignantes, ces isotopes étant, entre autre, peu radioactifs et fertiles. L’analyse
des données Thorium a été menée par Eliot Party dans le cadre de son travail de these
et les sections efficaces de 81 transitions (n, n’y), 11 transitions (n, 2ny) et 7 transitions
(n, 3n7y) ont pu étre déterminées [77]. La campagne expérimentale liée au noyau d'***U a
également permis d’extraire des sections efficaces partielles (n, xnvy) et dont les résultats
ont été récemment publiés [68]. GRAPhEME était alors composé de 4 détecteurs HPGe
planaires classiques. Cependant, les noyaux fissiles des cycles surgénérateurs, c’est-a-dire
233U et le 23°Pu sont treés radioactifs. Cela implique notamment un taux de comptage
sensiblement plus élevé que dans le cas des noyaux précédents. Par taux de comptage, on
parle ici d'un grand nombre de transitions ~ issues de la radioactivité, ce qui induit de
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nombreuses et intenses raies v vues par les détecteurs HPGe. Pour rendre cette mesure
possible, des améliorations ont été apportées a GRAPhEME. Aussi, deux détecteurs HPGe
supplémentaires ont été ajoutés au dispositif expérimental et dont les caractéristiques
seront données dans ce qui suit.

Ce chapitre est donc consacré a I’analyse des données de 1'?33U. Si le chapitre précédent
décrivait de maniere générale la méthodologie liée a ’analyse de données, celui-ci se focalise
sur les spécificités de I'analyse des données pour ce noyau en particulier. C’est pourquoi,
nous présenterons tout d’abord le systeme d’acquisition de données TNT [88]. Ensuite,
les caractéristiques de la cible avec laquelle nous avons travaillé seront données. Puis,
nous entrerons dans le détail de ’analyse de données. Les problématiques rencontrées lors
de ce travail ainsi que les réponses apportées seront exposées. Enfin, nous présenterons
les résultats obtenus lors cette analyse. Ils seront en revanche confrontés aux prédictions
théoriques du code de réaction nucléaire TALYS [89] dans le chapitre 4.

3.2 L’acquisition des données avec TNT

La description détaillée du systeme d’acquisition TNT est d’ores et déja explicitée
dans trois travaux de these. Les theses de S. Lukic [90], H. Karam [91] et J-C. Thiry [92]
décrivent en détail leur méthode de fonctionnement. Aussi, nous ne décrirons que les
principales caractéristiques de cette acquisition dans ce manuscrit. Pour rappel, 13 cartes
TNT2 (donc 52 voies d’analyse) ont été utilisées pour la campagne expérimentale dédiée
a la mesure de 1'*3*U, une pour la chambre a fission et un détecteur HPGe, une pour
les détecteurs HPGe classiques de GRAPhEME et onze pour les 36 pixels du détecteur
HPGe segmenté. En effet, ces cartes comportent 4 voies d’acquisition des signaux, avec une
fréquence d’échantillonnage de 100 MHz. Lorsque qu'un rayon -y interagit avec le cristal
semi-conducteur d'un détecteur HPGe, il dépose tout ou partie de son énergie et créé
des paires électrons-trous. La haute tension appliquée au cristal met en mouvement ces
électrons, créant ainsi un signal dont 'amplitude est proportionnelle a 1’énergie déposée.
Ce dernier est alors amplifié, lu et les informations temps et énergie sont déterminées
par les cartes. L’énergie correspondante est calculée avec la méthode des trapezes de
Jordanov [93]. La hauteur du signal trapézoidal est alors proportionnelle a I’énergie de la
particule incidente. Le temps quant & lui est déterminé par la méthode du CFD (Constant
Fraction Discriminator). La constitution des trapézes n’est pas instantanée et prend 4 us a
étre réalisée. Si deux signaux arrivent avec un intervalle de temps inférieur a cette période,
les données peuvent alors étre empilées (voir chapitre 2).

De plus, I'enregistrement des données ne se fait pas en continu. En effet, les paquets
de neutrons sont émis a un intervalle de 1250 ps. Or, d’apres I’équation (2.3), I'énergie
des neutrons est liée & leur vitesse. Aussi, dans le cas des réactions a seuil (n, xnvy), une
énergie minimale est requise. Dans le cas du noyau d’?*3U, le premier seuil correspond au
1" état excité du noyau au dessus de son état fondamental, a savoir Eeycitation = 40,351
keV [87], soit la réaction (n, n’yg —40351). Cela représente un temps de vol neutron de
I'ordre de 10 ps. Il s’agit donc de sélectionner uniquement les neutrons induisant des
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événements d’intérét. Avec le trés fort taux de comptage lié a expérience avec 1'?33U, la
fenétre d’acquisition choisie est optimale pour inclure tous les évenements d’intérét tout
en limitant au maximum la contribution de la radioactivité. Ainsi, la durée d’acquisition
a été fixée a 20 ps autour du flash-v.

3.3 L’alignement des données

La campagne de mesure de 1'**3U a débuté en 2014 et a pris fin en 2017, pour un
total de 56 semaines de prise de données, correspondant a 4794 heures d’acquisition. Les
longues périodes d’acquisition comme celle-ci requierent un travail préliminaire minu-
tieux de vérification de la stabilité des données enregistrées. Il a été notamment constaté
le dysfonctionnement de certaines cartes. On peut noter par exemple des problemes de
synchronisation entre les cartes sur cette trés longue période. Au final, trois lots de don-
nées ont été constitués a partir des 6 détecteurs de GRAPhEME. Le Tableau 3.1 donne
pour chacun des lots les détecteurs et les temps d’acquisition associés.

TABLEAU 3.1 — Lots de données constitués pour I'étude des réactions (n, xnvy) de 1'*33U.
A chaque lot est associé les détecteurs auxquels ils correspondent et le temps d’acquisition
correspondant.

Temps d’acquisition

lot Détecteurs (h)
1 Gris - Vert - Rouge - Violet 4519

Bleu 3865
3 Segmenté 3823

Ainsi, nous avons pu utiliser entre 80 % et 94 % des données, selon les détecteurs,
pour cette campagne expérimentale.

De plus, nous n’avons pas pu utiliser I’ensemble des données du détecteur Germanium
segmenté. En effet, les données provenant de 2 cartes d’acquisition du détecteur HPGe
segmenté ont dil &tre retirées . Ainsi, les données collectées de 28 des 36 pixels ont pu étre
exploitées. La Figure 3.1 montre une photo de la face avant du détecteur HPGe segmenté
3.1a ainsi qu'une carte des pixels dont les données ont pu étre utilisées (en vert) ou non
(en rouge) 3.1b.

Une fois la sélection des lots de données effectuée, il faut vérifier la stabilité des données
concernant le temps et I'énergie des évenements. La Figure 3.2 illustre cette instabilité
du temps en tragant la position en canal du flash-v en fonction de la semaine de mesure
pour les détecteurs d’une carte.

On distingue sur la Figure 3.2a trois zones bien distinctes pour les 4 détecteurs Gris,
Vert, Bleu et Rouge. Les "sauts" de la position du flash v correspondent a des interventions
sur le dispositif expérimental (changement d’un céble par exemple). Mais si I'on regarde

1. Pour ces cartes, seul le signal Ty a été enregistré. Cela est dii & un probléeme de démarrage des
cartes, dont 'origine n’a pas pu étre déterminée.
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(a) (b)

FIGURE 3.1 — (a) : Face avant du détecteur HPGe segmenté; (b) : cartes des pixels du
détecteur HPGe segmenté. Les pixels coloriés en vert sont ceux dont les données ont pu
étre exploitées et en rouge, ceux dont les données ont été écartées.
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FI1GURE 3.2 — Mesure de la position du canal du flash- en fonction de la semaine d’acqui-
sition, illustrant I'instabilité de 1'acquisition des données durant la campagne de mesure.
(a) : position du flash-y pour les 4 détecteurs Gris, Vert, Bleu et Rouge sur ’ensemble
de Pacquisition. (b) : position du flash-y pour les détecteurs Gris et Bleu uniquement,
zoomée sur la derniere période de mesure.

plus en détail ce graphique sur la troisieme zone par exemple, on obtient la Figure 3.2b,
tracée pour les détecteurs Gris et Bleu. On remarque que, méme si 'opérateur n’intervient
pas sur le dispositif expérimental, des instabilités sont présentes et doivent étre corrigées.
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En effet, pour pouvoir analyser les données provenant de ces lots, il faut pouvoir les
sommer et donc procéder a un ré-alignement des données en temps. La Figure 3.3 montre
un extrait du spectre en temps, centré sur le flash-y pour le détecteur Vert tracé avant
et apres l'alignement des données en temps. On reconnait les trois zones de la figure 3.2a
sur la courbe rouge.
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FIGURE 3.3 — Spectre en temps, centré sur le flash-y pour le détecteur Vert avant (en
rouge) et apres (en noir) lalignement en temps.

Ce travail d’alignement en temps, 7.e. une translation en temps de la position du flash-
v, est effectué pour tous les détecteurs planaires et pour les pixels du détecteur segmenté.

Un travail similaire doit étre réalisé pour les spectres en énergie. La différence avec
I’étape précédente réside dans le fait qu’il y a également un ajustement en gain a réaliser.
Ainsi, pour aligner les données, il faut appliquer une transformation linéaire aux diffé-
rents spectres. Pour ce faire, trois transitions v ont été sélectionnées : une transition a
59,54 keV, une autre a 463,04 keV et une derniere a 1014,6 keV. Pour tous les détecteurs
et pixels et pour chaque semaine retenue lors de la constitution des lots de données, la
position en canal de ces trois transitions a été extraite par un ajustement gaussien de
ces dernieres. Connaissant 1’énergie en keV de ces transitions, on a alors un étalonnage
linéaire du spectre et on peut ’étalonner en énergie. Pour des raisons de commodité, les
nouvelles positions de ces trois transitions ont été fixées a un canal identique pour tous
les spectres.
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A la fin de cette optimisation des données, on obtient donc 6 diagrammes bi-dimensionnels
alignés en temps et en énergie, desquels on peut extraire un spectre en temps et un spectre
en énergie.

3.4 Caractérisation expérimentale des détecteurs

La grande nouveauté de cette campagne expérimentale réside dans le fait que la cible
est tres radioactive, ce qui implique un taux de comptage tres élevé et inédit pour GRA-
PhEME. Cela influe sur le taux d’empilement des données et sur la résolution en énergie
des détecteurs. En effet, les résolutions données dans le Tableau 2.2 sont issues de condi-
tions expérimentales optimales choisies par le constructeur. Une étude de la résolution en
énergie a donc été réalisée en amont de l'analyse des données.

Pour réaliser cette étude, les mémes trois transitions v que pour 'alignement de don-
nées ont été choisie, a savoir pour rappel 59,54 keV, 463,04 keV et 1014,6 keV. Elles ont
été sélectionnées car elles couvrent différentes gammes en énergie du spectre v et sont
suffisamment isolées pour pouvoir étre ajuster facilement. Ces trois transitions sont donc
ajustées par des courbes gaussiennes et la largeur de ces pics donne la résolution en éner-
gie. Les analyses de données précédentes [77,91,92] ont montré que 'alignement et la
somme des données pour les détecteurs planaires classiques ne dégradent pas la résolution
en énergie. Elle a donc été extraite pour ces détecteurs depuis le spectre sommé en énergie.
Toutefois, il a fallu s’en assurer pour le détecteur HPGe segmenté. C’est pourquoi une
étude plus fine a été réalisée pour ce dernier. Trois lots de données correspondants a trois
différentes semaines d’acquisition réparties sur ’ensemble de la campagne expérimentale,
commun aux 36 pixels, ont été sélectionnés. Les résolutions en énergie pour les transitions
~v a 59,54 keV et 463,04 keV ont été extraites pour chacun d’eux a 1’aide du logiciel ROOT.
La valeur moyenne de ces résolutions en énergie (croix rouge sur la Figure 3.4) a été en-
suite comparée a la résolution en énergie en utilisant le spectre obtenu par sommation des
spectres des 36 pixels (losange gris sur la Figure 3.4). Si ’'on remarque que I'incertitude
de I'ajustement de cette derniere résolution est tres inférieure a celle de la valeur moyenne
(plus de statistique dans le spectre sommé que dans les spectres provenant d’une semaine
seulement), les valeurs des résolutions en énergie a 59,54 keV et a 463,04 keV sont tres
proches, avec un écart inférieur a 1%.

De cette étude, nous concluons que le fait de sommer et d’aligner ces données pour
obtenir un spectre en énergie unique pour le détecteur segmenté ne dégrade pas la réso-
lution en énergie des pixels pris individuellement. C’est pourquoi cette derniere, pour la
transition v a 1014,6 keV, a été directement extraite a partir du spectre total.

Pour conclure sur la résolution en énergie, le Tableau 3.2 donne les résolutions en
énergie pour tous les détecteurs utilisés dans le cadre de cette campagne expérimentale.

Cette étude de la résolution a également mis en lumiere une problématique liée au
fort taux de comptage : la déformation des pics sur les détecteurs planaires classiques,
illustrée sur la Figure 3.5.

Si pour le détecteur segmenté le pic de la transition ~ est bien gaussien, ce n’est pas
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FIGURE 3.4 — Etude de la résolution en énergie pour les 36 pixels du détecteur HPGe
segmenté. Pour les 2 transitions a 59,54 keV et 463,04 keV, cette grandeur ainsi que
I'incertitude de I'ajustement sont tracées pour les trois lots de données sélectionnées en
fonction des pixels. La croix rouge représente la valeur moyenne de cette résolution en
énergie pour tous les pixels et pour ces trois lots de données. La croix grise donne la valeur
de la résolution en énergie correspondant a la somme des pixels.

TABLEAU 3.2 — Résolutions en énergie des détecteurs obtenues pour la campagne de
mesure de 1'?33U. Cette grandeur est donnée pour trois énergies v : 59,54 keV, 463,04 keV
et 1014,6 keV. Ces valeurs correspondent aux parametres de 'ajustement du pic avec une
courbe gaussienne. Les résolutions en énergie sont données en keV.

Détecteur R(E, = 59,54 keV) R(E, = 463,04 keV) R(E, = 1014,6 keV)

Gris 1,98 2,05 2,24
Vert 1,31 1,67 1,96
Bleu 1,33 1,76 2,22
Rouge 1,54 1,71 1,97
Violet 0,85 1,35 1,61
Segmenté 0,72 1,05 1,32

le cas pour celui obtenu avec les autres détecteurs. Sur ces derniers, les pics s’étalent sur
la droite i.e. a haute énergie. Nous avons identifié deux propriétés de cette déformation.
Premieérement, comme on peut le voir sur la Figure 3.5, elle varie en fonction du détecteur
(cela est sans doute lié a la taille du cristal Ge). Deuxieémement, elle semble varier avec le
taux de comptage. En effet, dans une fenétre de radioactivité, les pics sont moins déformés
que dans une fenétre en énergie cumulant radioactivité et neutrons incidents. Ainsi, les
résolutions en énergie présentées dans le Tableau 3.2 sont données avec un ajustement
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FiGUure 3.5 — Illustration de la déformation des pics v pour les détecteurs planaires
classiques. Pics de la transition a 463,06 keV obtenu avec les détecteurs classiques Gris,
Vert, Bleu, Rouge et Violet, comparé avec le pic obtenu avec le détecteur segmenté.

gaussien des données prenant en compte uniquement la montée et le maximum du pic.
Afin de prendre en compte cette déformation, nous avons essayé d’ajuster les transitions
avec la somme d’une courbe gaussienne avec des fonctions exponentielles, sans résultats
concluant. Nous verrons par suite que pour répondre a cette problématique, nous avons
décidé de soustraire la composante de radioactivité des spectres.

Cette impossibilité de pouvoir réaliser correctement ’ajustement des données avec une
courbe gaussienne a plusieurs conséquences qui seront détaillées au fur et a mesure que
les méthodes d’analyse de données seront présentées.

3.5 Identification des transitions v

La tres bonne résolution en énergie offerte par le détecteur HPGe segmenté a été un
atout nécessaire lors de cette analyse de données. Au total, ce sont 390 transitions -
qui ont été identifiées grace a la base de données ENSDF [34]. Parmi elles, on retrouve
des transitions provenant de la radioactivité de la cible, de la désexcitation des produits
de fission émis apres les réactions ?**U(n, f), des rayons X provenant du blindage, de la
diffusion inélastique de neutrons avec les noyaux composant le dispositif expérimental
(cuivre, Cadmium, Plomb, Germanium, Aluminium, Téflon) et les transitions d’intérét
233U (n, xnv). Bien que cette expérience ait été motivée en premier lieu par I'étude de
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la réaction (n, 2n) sur le noyau d’?33U pour des raisons de radioprotection (pour rappel,
émission d’un rayon 7y trés énergétique en fin de chaine de décroissance radioactive de 1'*32U
formé lors de cette réaction [34]), aucune section efficace (n, 2n7y) n’a pu étre obtenue. En
effet, les transitions d’intérét pour cette réaction ont, pour la plupart, la méme énergie
que des transitions issues de produits de fission ou de radioactivité qui, dans ces deux
cas, sont plus intenses. De plus, malgré la soustraction du "bruit de fond" qui est opérée
lors de I'extraction du nombre de coup des transitions d’intérét, leur faible statistique fait
qu’elle ne sont pas visibles.

In fine, ce sont 12 transitions (n, n’y) d’intérét qui ont été identifiées. La Figure 3.6
montre une portion de spectre v du détecteur segmenté (somme des 28 pixels) dans une
zone en énergie comportant plusieurs transitions de 1'**3U, pour une fenétre en énergie
neutron comprise entre 1 et 10 MeV. Le spectre est tracé en rouge, I’ajustement en noir et
donne pour chaque transition v identifiée son énergie, son identification et I'intégrale sous
le pic ainsi que I'incertitude associée. Les énergies et identification données proviennent de
la base de données ENSDF [87]. Les transitions issues de produits de fission sont tracées
en bleu, les transitions issues du dispositif expérimental sont tracées en orange et les
transitions d’intérét *3U(n, n’y) sont tracées en rouge.

A

9t

# (x 10°)
~

292,4 295,8 298,81 301,94 305,4 307,5 3119 315,8 318,7

137' 233U 233U 233U 134Sb 233U
12839(604)  46669(629) 7270(673) 10015(593) 5175(645) 56631(660) Energie (keV)
300,129 304,1 306,4 309,9 313,34
233U 91Rb QEY 92Rb 233U
15645(612)  3736(672) 6264(621) 6879(623) 15254(680)

FIGURE 3.6 — Portion du spectre v pour une fenétre en énergie neutron comprise entre
1 et 10 MeV et pour une énergie v entre 292.4 et 318.7 keV. Les transitions issues de
produits de fission sont tracées en bleu, les transitions issues du dispositif expérimental
sont tracées en orange et les transitions d’intérét 2*3U(n, n’y) sont tracées en rouge.

Les autres spectres contenant les ajustement de l’ensemble des transitions d’intérét
identifiées sont donnés dans I'annexe B.

Les informations liées & I'ensemble des transitions de 1'**3U sont renseignées dans le
Tableau 3.3.
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TABLEAU 3.3 — Tableau récapitulatif des transitions ~ issues de réactions de diffusion
inélastique sur le noyau d’?*3U. Pour chacune d’elles, on donne son énergie, les énergies
et spin/parité des niveaux dont elle provient (état initial) et qu’elle alimente (état final),
son intensité v et sa multipolarité. Les incertitudes des énergies des transitions et des
niveaux sont données entre parentheses. L’incertitude des énergies des transitions mesurées
correspond a la résolution en énergie du détecteur HPGe segmenté a cette énergie. Les

autres données proviennent de [87].

E, (keV) E, (keV) 7 Etat initial Etat final I M
Mesurée | Données de [87] | J™ (h)  E; (keV) | J™ (h) Ej (keV) K K
260.6 (9) 261.4 (2) (57)  301.94 (9) T 40.351 (7) 100 /
280.5 (9) 280.58 (5) ‘ 320.77 (5) 40351 (7) | 100 £ 12 /
288.2 (9) | 288.33 (10) (I7)  380.38 (8) 979215 (4) | 100 £ 10 /
298.9 (9) 298.81 (2) (37) 208815 (10) | 3* 0.0 100.0 &+ 2.5 /
300.2 (9) | 300.128 (10) 5T 340378 (6) | LT 40.351 (7) | 100.0 £ 1.0 MI1+E2
301.8 (9) | 301.99 (10) (57)  301.94 (9) gt 0.0 67 /
305.4 (9) 305.4 (2) 3T 39755 (21) | 2T 9215 (4) 100 /
312.0 (9) | 311.901 (10) 3T 311.906 (6) gt 0.0 100.0 £ 1.0 MI1+E2
313.9 (9) |  313.34 (20) 97 35378 (12) | I' 40351 (7)| 100 +6 /
340.8 (9) | 340.477 (10) 5T 340378 (6) | o7 0.0 679+ 0.7 MI1+E2
376.9 (9) | 375.407 (10) 3T 415761 (7) | LT 40.351 (7) | 39.1 + 0.4 E2
415.4 (9) | 415.764 (10) 3T q1s761 (1) | 5T 0.0 100.0 £ 1.1 M1+E2

3.6 La cible d’?%*U

L’identification de I’ensemble des transitions 7 a permis une caractérisation plus appro-
fondie de la cible d’?*3U utilisée pour cette campagne expérimentale. Cette cible vient du
SCK-CEN (Studie Centrum voor Kernenergie) de Mol, en Belgique [94]. Elle se présente
sous la forme d’une pastille métallique qui a été découpée par poinconnage a 'EC-JRC
Geel. Ce disque possede un diametre de 30 mm et une épaisseur de 640 pm, pour une masse
totale de 8.1936 g (données du SCK-CEN). Cette plaque est stockée dans un conteneur
étanche a lair. La pastille y a été insérée sous une hotte spécifique avec un appareillage
dédié. La Figure 3.7 présente les photos des faces avant et arriere de ce support dans
lequel se trouve la cible d’#33U.

Comme il I'a été montré dans le chapitre 2 (voir eq. 2.7), on peut déterminer la masse
en 233U (i.e. le nombre de noyaux de la cible) & l'aide des transitions v provenant de la
radioactivité. Ainsi, 5 rayons 7 provenant du noyau de ?2*Th ont été sélectionnés pour le
calcul de la masse en 233U de la cible. Les énergies de ces 5 transitions, avec leur intensité
v respective, sont données dans le Tableau 3.4.
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(b)

FIGURE 3.7 — Photos de la cible d’?*3U dans son support. (a) : face avant; (b) : face
arriere.

TABLEAU 3.4 — Liste des transitions v du ??*Th utilisées pour le calcul de la masse réelle
d?33U. Pour chacune d’elles sont renseignées leur énergie, leur intensité et les incertitudes
associées. Données provenant de [95].

Energie (keV) I, AL,

245.350 (1) 0.00357 0.00018
317.169 (2)  0.00710  0.0004
320.547 (1) 0.00278 0.00014
336.63 (1) 0.00058 0.00003
365.820 (3)  0.00077 0.00004

En raison de la déformation des pics obtenus avec les détecteurs planaires classiques,
I'extraction du nombre de coups n’a été faite que pour les pixels du détecteur segmenté.
Cependant, puisque les v de la radioactivité sont émis de maniere continue et isotrope, la
masse obtenue est indépendante de I’angle auquel est placé le détecteur. Une masse a donc
été extraite pour tous les pixels et pour toutes les transitions v citées dans le Tableau 3.4.
La masse est ici calculé pour les 36 pixels. On obtient alors 36 (pixels) x 5 (transitions)
valeurs de m + Am. En admettant que chacun des pixels peut étre considéré comme
une détecteur indépendant, on a alors un échantillon de N = 180 variables aléatoires de
masse indépendante m;, chacune d’elle entachée d’une incertitude o,,,. La valeur moyenne
< m > et l'incertitude associée < o, > d’une telle quantité peut alors s’exprimer comme



68 Chapitre 3. L’Uranium-233

définit par I’équation (3.1) :

<m>= 2 (mi/az'”), <Op > = ! : (3.1)

=V (1/e2) = (1/02,)

En toute rigueur, les masses obtenues pour chacun des détecteurs ne sont pas stricte-
ment indépendantes car tous les coups détectés proviennent de la méme cible. On corrigera
donc l'incertitude de la masse moyenne en prenant en compte 1’écart-type de la moyenne
Ocm> = \/ﬁ (m;— < m >)*. On aura alors Am = \/(< Om >)2+ (Ocms)?

On obtient finalement pour la masse de la cible d’**3U, ainsi que le nombre d’atomes
qui la compose par unité de surface les données suivantes :

massy = 7,85(5) g, Nessy = 2.87(1) x 10* noyaux.cm™2. (3.2)

3.7 Meéthodologie d’extraction du nombre de coups

Le fort taux de comptage et 'empilement élevé des données ont représenté la plus
grande difficulté de cette analyse de données. En effet, méme corrigées de 1'effet d’em-
pilement introduit dans le chapitre précédent, les pics des transitions v des détecteurs
HPGe classiques sont déformés. C’est pourquoi une méthodologie spécifique a 1’étude des
transitions d’intérét de 1'**3U a été mise en place, elle est décrite dans les paragraphes
suivants.

3.7.1 Constitution des spectres en énergie a analyser

La Figure 3.8 illustre la difficulté de I'extraction du nombre de coups. En effet, les
transitions du spectre en énergie v sont trés nombreuses méme dans les zones d’intérét.
Elle montre un extrait du spectre en énergie E, € [268, 343] keV, dans une fenétre en
temps correspondant a F,, € [0.1, 10] MeV. Ce spectre est obtenu avec le détecteur
HPGe segmenté. Ont été identifiés dans cette zone 28 raies de radioactivité (en noir), 7
rayons vy provenant de produits de fission (en bleu), un front compton d’une transition
7 tres intense & 440 keV (en orange) et 6 transitions issues de la diffusion inélastique du
neutron sur 1'**3U (en rouge).

Il semble important de préciser ici que ce spectre a été obtenu avec le détecteur HPGe
segmenté qui offre une tres bonne résolution en énergie et des pics non déformés. Si on
trace la méme portion de spectre avec le détecteur Gris par exemple, on obtient alors la
Figure 3.9.
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FIGURE 3.8 — Portion du spectre en énergie provenant du détecteur HPGe segmenté. Ce
spectre est tracé pour E, € [268,343] keV dans une fenétre en temps correspondant
a E, € [0.1,10] MeV. Sont identifiées ici 28 raies de radioactivité (en noir), 7 rayons
~ provenant de produits de fission (en bleu), un front compton d’une transition vy treés
intense a 440 keV (en orange) et 6 transitions issues de la diffusion inélastique du neutron
sur '**3U (en rouge).

On remarque alors qu’il est tres difficile d’identifier les transitions v d'une part, et de
réaliser un ajustement gaussien des données d’autre part, a cause de leur déformation.
Pour rappel, cet effet (étalement des pics vers les hautes énergies) est observé pour tous
les détecteurs planaires monocristal de GRAPhEME.

C’est pourquoi, nous avons décidé de soustraire a ces spectres la contribution de la
radioactivité. Avec cette opération, les raies de la radioactivité sont, en théorie, retirées du
spectre et seules les transitions provenant des produits de fission et les transitions d’intérét
sont visibles (nous verrons par la suite que ce n’est pas aussi trivial). Cependant, pour
pouvoir mener a bien cette soustraction, il faut avoir une bonne connaissance du taux
d’empilement des données. En effet, ce taux d’empilement varie en fonction de la fenétre
en temps considérée (voir Figure 2.12). Il est notamment plus faible en dehors de la fenétre
d’acquisition des événements neutrons, a savoir une fenétre de 8 us centrée sur le flash-.
On calcule donc ce taux d’empilement pour chacun des détecteurs et les résultats obtenus
sont tracés sur la Figure 3.10.

On projette le diagramme bi-dimensionnel pour différentes fenétres en temps dans
I'intervalle [997, 1589] canaux (i.e. [0.1, 10] MeV). Chaque spectre ainsi obtenu correspond
a une certaine largeur en temps. On projette également des spectres dans la fenétre de
radioactivité et de largeur identique a ceux dans la fenétre de la diffusion inélastique. On
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FI1GURE 3.9 — Portion du spectre en énergie provenant du détecteur HPGe Gris. Comme
pour la Figure 3.8, le spectre est tracé pour E, € [268,343] keV dans une fenétre en
temps correspondant & £, € [0,1,10] MeV. Sont identifiées ici 28 raies de radioactivité
(en noir), 7 rayons v provenant de produits de fission (en bleu), un front compton d’une
transition vy tres intense a 440 keV (en orange) et 6 transitions issues de la diffusion
inélastique du neutron sur I'**3U (en rouge).

extrait a partir du calcul du taux d’empilement, pour chacun des spectres, la valeur de
7%t pour chacune des fenétres en temps, provenant de la radioactivité et de la fenétre de
la diffusion inélastique. On fait alors ’hypothése que ce taux d’empilement est constant
sur la largeur de la fenétre en temps (hypothese tout a fait légitime compte-tenu de la
variation de 79¢ dans un intervalle réduit). Pour chacun des détecteurs, on construit un
tableau dont les entrées sont les suivantes : taille de la fenétre en temps (i.e. intervalle en
énergie neutron), T(‘i;z,) et 74 A partir de ces informations, on trace enfin les spectres Fin

que l'on analyse, en prenant en compte la différence de taux d’empilement.

spectrey;,, = spectre;, ., — ( X spectre,,, (3.3)

L — 7t
ou spectre(, , est le spectre dans la fenétre inélastique, spectre,,, le spectre dans la
fenétre de radioactivité. Le résultat de cette procédure est montré sur la Figure 3.11 pour
le détecteur HPGe segmenté et pour toute la fenétre en énergie (n, n’), i.e. 135 canaux.

On reconnait les transitions en bleu et rouge, identiques a celles des Figures 3.8 et
3.9. On remarque également I’émergence de nouvelles transitions v qui n’avaient pas
été vues jusqu’alors (en vert). En outre, on observe un pic positif puis négatif, identifié

a l'aide d’une ellipse noire. Il s’agit vraisemblablement de la réminiscence d’une raie
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FIGURE 3.10 — Taux d’empilement des données en fonction du détecteur considéré et

et en fonction du temps.

de radioactivité tres intense. C’est, une fois de plus, une conséquence du fort taux de
comptage de l'acquisition. On rappelle également que la déformation des pics varie avec
le taux d’empilement. Aussi, plus la fenétre en énergie neutron considérée est large (i.e.
I'hypotheése du taux d’empilement constant sur la fenétre de plus en plus discutable),
plus cette forme est ample. Il s’agit donc de trouver le meilleur compromis entre une
statistique suffisamment importante pour permettre 'extraction du nombre de coup dans
la transition et limiter au mieux I'amplitude de ces artefacts.

Une fois ces spectres en énergie corrigés de la radioactivité obtenus, on peut procéder
a I'ajustement des données.

3.7.2 L’ajustement des données

La méthodologie de I'ajustement des données ne differe pas de ce qui a été décrit dans
le chapitre 2, aussi cette derniere ne sera pas explicitée de nouveau ici.

Pour résumer, si I’on reprend 1’équation 2.8, on obtient :

— NY(E,) par intégration des pics d’intérét ;

— N2(E,) par interpolation linéaire du flux de neutrons;

— Ngipie par calcul de la masse exacte en 233U dans la cible;
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FIGURE 3.11 — Spectre obtenu apres soustraction de la composante de radioactivité pour
I'ensemble de la fenétre (n, n’) 7.e. 135 canaux pour le détecteur HPGe segmenté. En bleu
et rouge les transitions des produits de fission et (n,n’y), identiques a celles des Figures
3.8 et 3.9, en vert de nouvelles transitions v et entourée en noir, la réminiscence d’une
raie de radioactivité tres intense.

— epc via des mesure faite au PTB par J.C. Thiry [74];
— Eg4et par simulation MCNP ;

— et par correction des événements empilés.

pile—up
On peut donc calculer la section efficace différentielle et finale pour les transitions pré-

sentées dans le Tableau 3.3 avec 1'outil resimulateur présenté dans le chapitre précédent.

3.8 Résultats et discussions

Pour rappel, ce travail d’analyse de données a permis d’identifier 12 transitions issues
des réactions (n, n’y) pour le noyau d’?33U, pour lesquelles la section efficace a pu étre
extraite (voir 3.3). Les résultats obtenus sont inédits puisqu’il n’existe a ce jour aucune
donnée expérimentale de section efficace de réaction (n, n’y) pour ce noyau. Nous com-
parerons nos résultats a différentes prédictions théoriques et nous nous appuierons sur
le code de réaction nucléaire TALYS [89]. Sans données expérimentales pour contraindre
les modeles, il s’agira également de discuter des prédictions obtenues. En effet, elles dé-
pendent de la justesse des modeles théoriques, ainsi que de la connaissance des noyaux
étudiés. Or, en ce qui concerne le noyau d’?**U, il y a encore beaucoup d’inconnues. Les
modeles sous-jacents ayant permis la modélisation de ces données seront décrits dans le
chapitre 4.
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3.8.1 Les sections efficaces ?*U(n, n’v)

La Figure 3.12 montre un extrait du schéma de niveaux du noyau d’?*3U, pour une
énergie de niveau F; < 416 keV. Chaque niveau est renseigné avec son énergie en keV
et son spin-parité J™. Lorsqu’elles sont entre parentheses, les valeurs de J™ ne sont pas
données de maniére exacte mais basées sur de faibles arguments [96]. Les fleches en bleu
sont toutes les transitions -y possibles renseignées dans la base de données ENSDF [34].
Les fleches en rouge sont celles qui ont été observées et dont la section efficace a pu étre
extraite.

Qwze) 1.2 2 I
y—397.6 12+

985

w2 53.8

. 340,
l (724} 330.4

w2+) 314.6 X2+

{522 PLv T J— §-
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e o - SR, 2 S . N S, LY

EII\VEﬂu(keV)

Bande Bande Bande Bande Bande Hors Bande
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FIGURE 3.12 — Extrait du schéma de niveaux du noyau d’?*3U pour une énergie de niveau
E; < 416 keV. Chaque niveau est renseigné avec son énergie en keV et son spin-parité J™
lorsque celui-ci est connu. Lorsqu’elles sont entre parentheses, les valeurs de J”™ ne sont
pas données exactes mais basées sur de faibles arguments [96]. Les fleches en bleu sont
toutes les transitions 7 possibles renseignées dans [87] et celles en rouge sont celles qui
ont été observées dans ce travail et dont la section efficace a pu étre extraite.

Pour chacune des sections efficaces obtenues et présentées sur la Figure 3.13, on donne
le spin/parité J™ du niveau initial et du niveau initial, I’énergie du niveau initial E; et
I’énergie de la transition v E,.

Les tableaux contenant les valeurs des sections efficaces de chaque transition, ainsi que
leur incertitude associée sont donnés dans 'annexe B.

3.8.2 Discussion

Dans cette partie, nous discuterons principalement des hypotheses faites lors de I'ana-
lyse de données, de leur pertinence, mais aussi des sections efficaces expérimentales obte-
nues. La discussion des résultats au regard des prédictions théoriques du code de réactions
nucléaires TALYS-1.95 se fera dans le chapitre 4.
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FIGURE 3.13 — Sections efficaces de réaction ?*3U(n, n'y) expérimentales pour I’ensemble
des transitions v observées.

On a vu que la cible utilisée pour cette campagne expérimentale faisait 640 pm d’épais-
seur. On peut alors raisonnablement se questionner sur la présence de diffusions multiples
au sein de la cible. En effet, il est tout a fait possible qu’un neutron émis apres une

diffusion inélastique interagisse de nouveau avec un autre noyau de la cible. Ce neutron

compterait alors deux fois et on surestimerait la section efficace de diffusion inélastique
pour la transition dans laquelle il laisserait le noyau excité. Des simulations, utilisant les
sections efficaces de la base de données JEFF-3.3 ont montré que la part de neutrons
provenant de diffusion multiple était négligeable (environ 0.4%).

En revanche, on peut s’interroger sur les neutrons de fission et les réactions qu’ils
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engendrent dans la cible. En effet, 2.55 neutrons sont émis par réaction de fission. Ces
neutrons peuvent eux aussi induire des réactions avec des noyaux de la cible. Si dans le cas
1'238U, cet effet s’était avéré négligeable, la section efficace de fission étant inférieur a la sec-
tion efficace de diffusion inélastique, ce n’est pas le cas pour le noyau fissile d’?*3U. Dans ce
qui suit, on notera n¢ les neutrons produits par GELINA et ny les neutrons produits par
fission. Pour estimer n;, la section efficace de fission #**U(n, f) de JEFF-3.3 a été consi-
dérée. On peut alors tracer le rapport des sections efficaces inely,, n/)4fission /inel(m s
ou inel(n, n)+fission €St la contribution a la section efficace de diffusion inélastique des
neutrons de GELINA ainsi que des neutrons et fission de '***U et ol inel(, ) est la
contribution a la section efficace de diffusion inélastique des neutrons de GELINA uni-
quement. On obtient alors la Figure 3.14.
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FIGURE 3.14 — Rapport des sections efficaces inel(,, n)+ fission / inel, » en fonction de
I'énergie du neutron incident pour le noyau d’?*3U. La valeur minimum de ce rapport est
donnée a environ 2%. On place également le premier seuil des transitions observée.

A Touverture de voie de diffusion inélastique, ce rapport vaut 1.5. Cela signifie que les
neutrons de fission augmente de +50% la diffusion inélastique. La prise en compte ou non
des neutrons de fission a donc un effet tout sauf négligeable. Avec 1’énergie neutron qui
augmente, il diminue rapidement et on voit qu’a ’énergie minimum des transitions que
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nous avons observées, ce rapport vaut 4%. Il diminue encore pour atteindre 2% jusqu’a
environ 6 MeV. A cette énergie, la voie de réaction de la fission de seconde chance s’ouvre,
augmentant la section efficace de fission du noyau, d’ou I'augmentation de ce rapport,
jusqu’a valoir 9% a 10 MeV. Cet effet, bien que présent, n’a pas été pris en compte dans le
calcul des sections efficaces. D’une part parce que l'incertitude des sections efficaces vient
principalement de la statistique des transitions et est plus grande que cet effet. D’autre
part, ce résultat est de nature qualitative et nécessiterait une étude plus approfondie.
Typiquement, si 'on choisit la section efficace de fission de la base de données ENDF /B-
VIIL.O, le rapport inel(n, n+ fission/in€l(n, nry & 261 keV passe de 4% a 2%.

On a vu également, lors du calcul de la masse de la cible, que les masses m,; étaient
supposées indépendantes dans ’hypothese que les détecteurs soient également considérés
comme tels. Nous pourrions cependant discuter de la corrélation des intensités des transi-
tions 7 considérées. Dans le fichier Nuclear Data sheet for A=229 [97] ou sont données les
informations des transitions v du #**Th, les intensités I, sont données avec leur incerti-
tude mais sont normalisées par rapport a l'intensité mesurée par [98,99] de la transition a
208.179 keV, avec 1,(208 keV) = 0.00229(3)%. Les incertitudes fournies dans le Tableau
3.4 sont alors le produit de deux incertitudes : I'incertitude du facteur de normalisation et
I'incertitude relative de la transition que nous pouvons déduire. On peut alors montrer que
I'incertitude du facteur de normalisation est faible par rapport aux incertitudes relatives
et ne contribue que tres peu a l'incertitude finale. On admettra donc que ces transitions
sont indépendantes et que le calcul de 'incertitude de la masse de la cible est justifié.

De plus, si 'on trace la distribution obtenue pour les 180 masses sur la Figure 3.15,
on remarque que cette derniere n’est pas tout a fait gaussienne :

Cela pourrait étre dii a la corrélation sur les intensités . Une autre piste est la
corrélation entre les pixels du détecteur. Enfin, si 'on trace les valeurs des masses obtenues
pour chacun des pixels, on s’apercoit que la distribution obtenue n’est pas droite mais est
creusée au centre, indiquant un effet de bord pour les pixels périphériques (voir Figure
3.16).

Sil’on s’intéresse a présent a la forme des sections efficaces obtenues, on peut remarquer
que 3 sections efficaces expérimentales augmentent de nouveau a haute énergie neutron. Il
s’agit des transitions v a E, = 288.33 keV (Figure 3.13¢), E, = 375.407 keV (Figure 3.13k)
et B, = 415.767 keV (Figure 3.131). Dans les deux derniers cas, la tres faible statistique des
transitions, corroborée par une tres faible amplitude prédite par TALYS-1.95, se reflete
dans l'amplitude de leurs sections efficaces expérimentales o(E,) < 15 mb, V E,. Il
s’agit vraisemblablement d’une pollution de la transition v par une autre, provenant d’un
produit de fission. Dans le premier cas, il pourrait s’agir d’une transition v du '°I ou du
141Cs. Dans le deuxiéme cas, des transitions v du *?Te et du *2Cs sont trés proches en
énergie de la transition v d’intérét. Enfin, dans le troisieme et dernier cas, des transitions
~v du ¥ Xe et du 2Cs pourraient étre responsables de la pollution de cette transition
d’intérét.
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FIGURE 3.15 — Histogramme de la distribution des masses obtenues avec les 36 pixels
pour les 5 transitions 7y citées dans le Tableau 3.4. La distribution obtenue ici ne tient pas
compte des incertitudes des masses obtenues mais simplement de leur valeur.

3.8.3 Des sections efficaces aux intensités
3.8.3.1 Cas général

On peut remarquer que, sur I'extrait du schéma de niveau de 1'>33U présenté en Figure
3.12, certaines transitions y proviennent d’'un méme niveau. Un noyau excité dans un
niveau [ peut se désexciter selon plusieurs voies possibles. A chacune des voies de décrois-
sance est associée une probabilité. C’est ce que 1'on appelle I'intensité d’une transition
7, noté I, (voir Figure 3.17). Elles peuvent étre données en valeur absolue ou en valeur
relative. Dans ce dernier cas, la transition 7 la plus probable (i.e. la plus intense) d'un
niveau d’énergie d’excitation a un niveau d’énergie inférieure est fixée a 100, et les autres
sont exprimées comme le rapport des intensités v absolues et de la transitions ~ la plus
intense.

On comprend alors que section efficace (n, n’y) et intensité v sont intimement liées,
puisque toutes deux sont le reflet d’une probabilité d’émission d’une transition . En effet,
on peut montrer que le rapport des intensités v est égal au rapport des sections efficaces
o(n, n'y).

Pour les intensités v obtenues expérimentalement, nous pouvons comparer directement
leur valeur relatives avec celles renseignées dans la base de données ENSDF'. 1l faut cepen-
dant noter que nous n’avons pu extraire que deux intensités vy relatives. En effet, comme
nous l'avons mentionné plus tot, les transitions v a E, = 375.407 keV et E, = 415.767
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FIGURE 3.16 — Masse de la cible pour chaque transition de radioactivité en fonction du
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FIGURE 3.17 — Schéma de principe de 'intensité ~.

keV ont une tres faible statistique d’une part et sont trés probablement polluées par une
transition v d’un produit de fission d’autre part. Nous n’avons donc extrait les I, relatives
que pour les niveaux a E; = 301.94 keV et E; = 340.478 keV.

Les Figures 3.18 et 3.19 illustrent les intensités v obtenues de maniere expérimentale
et comparent nos résultats avec les données de ENSDF.
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FIGURE 3.18 — Rapport des intensités v obtenues de maniére expérimentale (en rouge),
la valeur moyenne de ce rapport (en bleu) pour les niveaux & E; = 301.94 keV comparée
a la valeur renseignée dans ENSDF (en vert).

II est a noter que les I, expérimentales sont données avec leur valeur moyenne. En
effet, cette grandeur de structure nucléaire est indépendante de I’énergie d'un quelconque
projectile. Aussi, il est plus pertinent de comparer aux bases de données existantes une
valeur expérimentale moyenne, noté ici < I, >, tracée en bleu sur les Figures 3.18 et 3.19.
Notons que les valeurs expérimentales extrémes ont été exclues. On voit que dans les deux
cas, les I, expérimentales sont en désaccord avec les I, de ENSDF, malgré les grandes
incertitudes obtenues. Les résultats, ainsi que les informations de structure des niveaux
(énergie, spin et parité des niveaux initiaux et finaux) sont donnés dans le Tableau 3.5.

3.8.3.2 Cas de la transitions a £, = 261 keV

Dans le tableau 3.3, on voit que la transitions mesurée a 260.6(9) keV correspond a la
transition a 261.4(2) keV, provenant du niveau a 301.94(9) keV, (27), et dont le niveau fils

est a 40.351(7), %Jr, avec une intensité relative de 100. Or, il existe une autre transition de

I'3U, d’énergie tres proche, & B, = 261.6 keV, provenant du niveau E;, = 353.78 keV,

%_, méme niveau que la transition a £, = 313.3 keV. Cette identification avait dans un

premier temps été écartée car I'intensité relative de la transition n’était pas de 100. Afin de
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FIGURE 3.19 — Rapport des intensités v obtenues de maniére expérimentale (en rouge),
la valeur moyenne de ce rapport (en bleu) pour les niveaux a E;, = 340.478 keV (b)
comparée a la valeur renseignée dans ENSDF (en vert).

TABLEAU 3.5 — Tableau récapitulatif de la détermination expérimentale des intensités
7. Est renseigné pour chaque niveau son énergie E;;, son spin/parité J7, I'énergie des
rayons 7 par lesquels il peut décroitre £, et les énergies Ey, et spin/parité J7 des niveaux
finaux associés. Les intensités v sont données en valeur relative. On compare les résultats
expérimentaux I, (Exp.) aux intensités v provenant de ENSDF I, (ENSDF).

Initial state Final states L,
E;; (keV) | JF (h) | E, (keV) | Ef; (keV) J}T (h) I, (Exp.) I, (ENSDF)
_ 261.4 40.351 7 100 100
301.94 5 2
<2 ) 301.99 0.0 g+ 50.48 + 3.34 67
7+
340 478 5+ 300.128 40.351 §+ 100 100
2 340.477 0.0 5 95.424+4.92 | 67.94+8.5
7T
415,761 3+ 375.407 40.351 §+ / 100
2 415.761 0.0 5 / 39.14+04

validé ou non cette hypothése, nous avons utilisé le code de réaction nucléaire TALY'S 2 afin

2. Les détails du calcul sont donnés dans le chapitre 4 de ce manuscrit.
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de prédire, pour chacun des cas, quelle serait la forme et 'amplitude de la section efficace.
Les Figures 3.20 et 3.21 donne l'extrait du schéma du niveau pour la transition associée
et les sections efficaces expérimentales et calculée a partir du rapport d’embranchement
fourni dans la base de données ENSDF et de la connaissance des transitions provenant
du méme niveau, respectivement £, = 301.9 keV et £, = 313.3 keV.
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FIGURE 3.20 — Extrait du schéma du niveau pour la transition a £, = 261.4 keV,
provenant du niveau a E; = 301.94 keV et les sections efficaces expérimentales et calculée
(en pointillé) a partir du rapport d’embranchement fourni dans la base de données ENSDF
et de la connaissance de la transition provenant du méme niveau, £, = 301.9 keV.
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FIGURE 3.21 — Extrait du schéma du niveau pour la transition a £, = 261.6 keV,
provenant du niveau a E; = 353.78 keV et les sections efficaces expérimentales et calculée
(en pointillé) a partir du rapport d’embranchement fourni dans la base de données ENSDF
et de la connaissance de la transition provenant du méme niveau, £, = 313.3 keV.

Dans les deux cas, on voit un désaccord notable entre la prédiction et la section efficace
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obtenue expérimentalement. Dans le premier cas (Figure 3.20), la prédiction du code de
réaction nucléaire surestime la section efficace alors que dans 'autre cas (Figure 3.21), elle
est sous-estimée en-deca de F,, = 2 MeV, en accord avec l'expérience jusqu'a FE, = 5
MeV et la surestime au-dela. Si on combine ces deux Figures et que 1'on trace la somme
des prédictions, on obtient alors la Figure 3.22.
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FIGURE 3.22 — Sections efficaces expérimentales et calculées (en pointillé) & partir des
rapports d’embranchements fourni dans la base de données ENSDF et de la connaissance
des transitions provenant du méme niveau pour la transitions mesurée a £, = 260.6(9)

keV.

On voit alors que la section efficace ne correspond pas a la somme des sections efficaces
prédites par le calcul de TALYS. En revanche, les deux courbes admettent la méme
forme, avec un creux de la section efficace pour E, = 2.8 MeV, avec une montée
plus abrupte pour la section efficace expérimentale. A ce stade de I'analyse et avec les
données en notre possession, il ne sera pas possible de différencier ces deux transitions
qui, vraisemblablement, ne contribue pas de la méme maniere au spectre 7.
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3.9 Conclusion

En conclusion de ce chapitre, nous pouvons faire plusieurs commentaires et constats.
Nous avons vu que 'étude des réactions (n, xn) pour le noyau d'**3U et, de facto, pour
les actinides hautement radioactifs, était possible avec GRAPhEME. Pour cela, il a fallu
adapter la méthodologie de I'analyse des données. Comme nous ’avons mentionné a plu-
sieurs reprises, I’absence de données expérimentales concernant la diffusion inélastique de
neutrons sur 1'?23U refléte, entre autres, la grande complexité dans la mise en ceuvre d'une
telle expérience. Le meilleur atout de GRAPhEME, dans le cadre de cette campagne ex-
périmentale est le détecteur HPGe segmenté, sans lequel les résultats présentés dans ce
manuscrit n’auraient pu étre obtenus. Cependant, nous avons pour ainsi dire repoussé
GRAPhEME dans ses retranchements. Le tres fort taux de comptage a rendu compliqué
I'extraction de données qui auparavant ne représentait pas une telle difficulté. De plus,
il faut rappeler que la prise de données dans le cadre de cette expérience s’est étalée sur
3 ans, représentant presque 5000 heures de temps effectif. Malgré cela, aucune section
efficace (n, 2ny) n’aura pu étre extraite et les incertitudes des sections efficaces (n, n’y)
obtenues sont parfois trés importantes. De ce constat, on peut tirer deux conclusions.

Premieérement, un long temps de mesure est absolument nécessaire, surtout pour pou-
voir tirer profit au maximum du détecteur segmenté. Ses 36 pixels offrent une excellente
résolution en énergie mais elle se paye avec une efficacité par pixel bien inférieure a celles
des détecteurs mono-cristallin. En vue d’améliorer ces résultats (extraire de nouvelles sec-
tions efficaces pour de nouvelles transitions d’intérét ou réduire les incertitudes), il nous
semble primordial d’augmenter la statistique des transitions d’intérét et donc, le temps
d’acquisition ainsi que sa stabilité.

Deuxiemement, la plus grande source d’incertitude des sections efficaces vient de I'ex-
traction du nombre de coups des transitions d’intérét des spectres provenant des détecteurs
HPGe classiques. La déformation des pics dans les spectres 7 et la pauvre résolution en
énergie qu’ils offrent pour ce type d’expérience sont trés contraignantes du point de vue de
la méthodologie de 'analyse de données. Par conséquent, ’analyse des données obtenues
avec ce type de détecteur est moins précise. De plus, plus le cristal de Germanium est
gros dans le détecteur, moins les données sont qualitatives. Pourtant, ce sont justement
ces derniers qui ont la plus grande efficacité de détection et de fait, le plus de statistique.

Dans un futur idéal pour GRAPhEME et dans le cadre de mesure sur des actinides
de trés haute activité, il faudrait donc remplacer tous les détecteurs classiques par des
détecteurs segmentés et disposer d’un temps d’acquisition extrémement long. De maniere
plus réaliste, une des pistes d’amélioration de GRAPhEME, dans le cadre de campagne
expérimentale impliquant des actinides (et a fortiori des noyaux) tres radioactifs, serait
de considérer des détecteurs dont les cristaux sont suffisamment petits pour s’affranchir
des problemes cités auparavant.

Ce chapitre conclut la partie expérimentale de mon travail de these. Nous avons pu
voir comment obtenir des sections efficaces de réaction (n, xnvy), du détecteur a la donnée.
Ces résultats feront ’objet d’une publication et alimenteront la base de données EXFOR.
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La suite de ce manuscrit sera donc consacrée a la modélisation et ’évaluation de données
nucléaires.
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La modélisation des sections eflicaces
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Outre 'analyse de données, la modélisation des sections efficaces est au coeur de mon
travail de these. De récents développements au CEA/DAM ont montré que de nouveaux
modeles implémentés dans le code de réaction nucléaire TALYS [68] permettaient de
mieux reproduire les sections efficaces de réaction (n, n’y). Un aspect de mon travail a
donc consisté a refaire une modélisation des sections efficaces pour le noyau d’?**U en
implémentant ces nouveautés dans une version locale (au CEA/DES) du code. De plus,
un travail de modélisation des sections efficaces pour le noyau d’?*3U a été mené afin de
pouvoir comparer les résultats obtenus et les prédictions théoriques.

La physique nucléaire théorique fait face a de nombreux défis. A commencer par la
description du noyau atomique pour laquelle de nombreuses questions restent ouvertes.
Le probleme a N corps, que ce soit en physique nucléaire, mais aussi en astrophysique ou
en chimie par exemple, demeure non résolu de maniere exacte. D'une part, la puissance
et le temps de calcul que requiert la résolution analytique de tels systemes d’équations
sont colossaux. D’autre part, les modeles qui les décrivent plus simplement ne sont pas
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toujours suffisamment précis et de fortes hypotheses doivent étre formulées. Des efforts
restent donc a fournir afin d’améliorer ces modeles. A la description du noyau s’ajoute celle
des mécanismes de réaction entre une particule incidente et un noyau cible. Comme nous
I'avons vu dans le chapitre 2, de nombreuses voies de réaction sont possibles (diffusion
élastique et inélastique, fission, etc.) et chacune d’entre elles doit étre décrite de telle sorte
que les données expérimentales puissent étre reproduites.

Ce chapitre a pour but de décrire les différents mécanismes de réaction impliqués
dans l'interaction entre un neutron incident et un noyau cible. Nous nous intéresserons
en particulier aux énergies incidentes comprises entre une dizaine de keV (proche du seuil
inélastique) et une vingtaine de MeV, ou la section efficace de diffusion inélastique devient
négligeable devant les autres sections efficaces de réaction, typiquement (n, f) (dans le cas
d’un noyau fissionnant), (n, 2n) et (n, 3n). Nous discuterons dans un deuxieme temps des
résultats obtenus avec le code de réaction nucléaire TALY'S [89] pour les sections efficaces
des noyaux d’?33U et d'?%U.

4.1 Les mécanismes de réaction et les modeles qui les
décrivent

Comme il a été mentionné en introduction de ce chapitre, le fameux probleme a N-corps
ne peut, aujourd’hui, pas étre résolu exactement, tant la puissance de calcul nécessaire
pour le résoudre est colossale. Par ailleurs, la forme complete de l'interaction nucléaire
n’est pas entierement connue. De plus, les sections efficaces & modéliser couvrent plus
d’une dizaine d’ordres de grandeur en énergie. La Figure 4.1, tragant 1’évaluation JEFF-
3.3 de la section efficace totale *®U(n, tot), illustre bien la complexité inhérente & la
description d’une grande plage en énergie. On remarque deux zones bien distinctes. La
premiere, pour les faibles énergies neutron, présente des fluctuations piquées de la section
efficace. C’est le domaine des résonances résolues ou RRR (Resolved Resonances Range).
La seconde, plus lisse, est le domaine du continuum, ou la notion de résonance n’est plus
valide et ou ’on doit considérer une section efficace moyenne. Lors du passage de 1'une a
l'autre zone est le domaine des résonances non résolues ou URR (Unresolved Resonances
Range).

La limite entre ces deux zones est fixée par la capacité de pouvoir séparer deux réso-
nances (sur le méme principe que la résolution en énergie d’'un détecteur). On remarque
qu’avec I'augmentation de 1’énergie, les résonances sont de plus en plus larges mais égale-
ment de plus en plus proches les unes des autres. Pour une énergie au-dela d’une dizaine
de keV, dans le cas des actinides, I’espacement moyen entre deux résonances < D > de-
vient plus faible que leur largeur < I' >. C’est pourquoi on calcule une section efficace
moyenne dans la zone du Continuum. Cependant, au sein de cette zone en énergie, plu-
sieurs mécanismes de réaction, admettant différents temps caractéristiques, doivent étre
considérés. On classe généralement l'interaction particule-noyau en trois mécanismes de
réaction : les réactions Directes (D), les réactions de Pré-équilibre (P) et des réactions
de type Noyau-Composé (CN). La Figure 4.2, issue de la documentation de TALY'S [89],
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FIGURE 4.1 — Evaluation JEFF-3.3 de la section efficace totale 2¥U(n, tot) pour une
énergie comprise entre 10 peV et 20 MeV.

donne une représentation schématique du spectre en énergie d'une particule émise a la
suite d’une interaction avec un noyau. On distingue les trois zones correspondant aux mé-
canismes de réactions de type Noyau Composé (bosse & basse énergie), de Pré-équilibre
(faible décroissance a mesure que E,,; augmente) et enfin les réactions Directes (fines
raies & haute énergie).

Chacun de ces mécanismes de réaction admet un temps d’interaction caractéristique
7. Pour les réactions Directes, la particule incidente n’interagit qu'une ou deux fois avec
le noyau cible et I’énergie de renvoi de la particule secondaire est grande. On reconnait
d’ailleurs le pic élastique, lorsque E;, = F,;. Dans ce cas, le temps d’interaction est
court, de l'ordre de 7p ~ 10722 sec. En ce qui concerne les réactions issues du mécanisme
de Pré-équilibre, la particule incidente induit plusieurs interactions avec le noyau, tout en
gardant un souvenir de la voie d’entrée. Ici aussi le temps caractéristique est court, on
parle de 7p ~ 1072! sec. Enfin, en augmentant le nombre d’interactions neutron-nucléons,
le systeme perd peu a peu la mémoire (direction incidente) de la voie d’entrée et un noyau
composé est formé [100], admettant A+1 nucléons a ’équilibre thermodynamique. Bien
entendu, les grandeurs telles que ’énergie, le spin, la parité et le nombre de particules sont
conservées. Les temps caractéristiques sont alors, en comparaison des autres mécanismes,
beaucoup plus longs, de I'ordre de 7o ~ 10716 sec. Une réaction sera donc décrite par un
ou plusieurs de ces mécanismes.

Dans le cadre de cette these, nous nous intéressons aux réactions a seuil induites par
neutron (n, xn) dont I'énergie minimum correspond a I’énergie du premier état excité du
noyau. Pour les actinides étudiés dans cette these, 233U, 238U et 2%?Pu, cela correspond a
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FIGURE 4.2 — Représentation schématique du spectre en énergie d’une particule émise en
fonction du mécanisme de réaction impliqué. Figure issue de la documentation TALYS

une énergie Erp; de 'ordre d’une dizaine de keV, soit d’ores et déja dans le continuum.
C’est pourquoi nous décrirons dans ce qui suit les mécanismes de réaction du continuum.
Le traitement théorique des résonances résolues (RRR) et non résolues (URR) ne sera pas
abordée ici. Nous renvoyons le lecteur aux travaux sur la matrice-R [101,102].

Dans le continuum, la diffusion d’une particule incidente sur un noyau est généralement
abordée par la définition d’un potentiel complexe de champ moyen a un corps simulant
cette interaction, appelé potentiel optique. Les détails sur ce potentiel utiles dans le cadre
de ce travail seront donnés dans la section 4.2.1. La connaissance de ce dernier permet
notamment de calculer la section efficace totale induite par neutron, notée o,,; et la section
efficace de réaction, notée ,.... Elle sont liées par 'égalité suivante :

Otot = Oreac T O shape—el s (41)

OU Ospape—el €St la section efficace dite shape élastique (aussi appelée élastique directe). La
section efficace totale o;,; définit le flux a répartir dans les différentes voies de réactions.
Dans 'enchainement des modeles du code de réaction nucléaire TALYS, le calcul de
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cette section efficace est la premiere étape. Dans un deuxiéme temps, les composantes
directes des sections efficaces non-élastiques, de la diffusion inélastique op_;ne ainsi que
des autres types de réactions énergétiquement ouvertes (échange de charge, pick-up, etc.)
sont calculées.

Ensuite, I’enchainement des modeles prend en compte les interactions de type Pré-
équilibre. Enfin, la section efficace du Noyau Composé ooy est définie. Elle est issue de
la soustraction des composantes Directe et Pré-équilibre de ,.cqc.

OcN = Oreac — OD — Op. (42)

Le flux de section efficace du Noyau Composé est alors réparti en différentes voies de
sortie, selon 1’énergie du neutron incident et les voies de réactions accessibles (eq. 4.2).
Dans ce qui suit, nous considérons une interaction entre un noyau cible égX défini par un
nombre de proton (resp. de neutron) Zo (resp. N¢) et un neutron n d’énergie incidente
E,.

La Figure 4.3 montre une représentation schématique des voies de sortie possibles pour
une telle réaction.

n - neutron incident
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FIGURE 4.3 — Schéma de principe des réactions nucléaires induites par neutron. La fleche
bleue pointillée correspond a la voie d’entrée et les fleches en trait plein représentent les
différentes voies de sorties. Chaque noyau potentiellement formé est renseigné avec son
Z et son N ainsi que son ler état excité Ly et ses énergies de séparation proton 5, et
neutron S,. Les fleches orange représentent une émission v, les bleues une émission de
neutron n, les vertes foncées une émission de proton p et les vertes claires la fission. Figure
inspirée de [89].

Bien entendu, la probabilité liée a telle ou telle voie de sortie dépend de 'énergie du
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neutron incident et de fait, de I’énergie d’excitation gagnée par noyau cible E*. On peut

citer les cas d’intérét suivants pour les noyaux d’?33U, 238U et %Pu :

E* < FErg : Iénergie d’excitation du noyau cible est inférieure au seuil inélastique
(typiquement en dega d’une dizaine de keV). Les seules voies de sortie sont donc
la diffusion élastique (n, n) et la capture radiative (n, ). Dans le cas ou le noyau
cible est fissile (*33U et ?*Pu), la réaction de fission induite par neutron (n, f) est
également accessible.

E* 2 FEpo : énergie d’excitation du noyau cible est de I'ordre de celle de ses pre-
miers niveaux excités (typiquement quelques dizaines a quelques centaines de keV
pour un actinide). Outre les autres voies de réaction mentionnées précédemment
toujours accessibles s’ajoute la diffusion inélastique (n, n’). La réaction (n, p) peut
étre également accessible si I'énergie d’excitation du noyau formé (Z¢o, Noyq) est
supérieure a I’énergie de séparation de ce noyau.

E* > §,, : I'énergie d’excitation du noyau cible est supérieure a I'énergie de sé-
paration neutron ou proton (typiquement de 'ordre du MeV). A ce stade le noyau
a suffisamment d’énergie d’excitation pour émettre un neutron ou un proton sup-
plémentaire (réaction (n, 2n) ou (n, np)). La réaction de fission (n, f) est également
accessible aux noyaux fertiles dans cette gamme en énergie.

E* >> 5, , : au-dela d'une énergie d’excitation de I'ordre d’'une dizaine de MeV,
I’émission multiple de protons et/ou de neutrons (n, xnx’'p) et les réactions de
fission de chances multiples deviennent accessibles. Concernant ces derniéres, il
s’agit d’une réaction de fission apres émission d’un proton ou d’un neutron. Elles
sont notées (n, xnf).

Le code TALYS considere ’ensemble des mécanismes de réaction participant a 1'in-
teraction neutron-noyau et calcule ’ensemble des sections efficaces des voies de réactions.
La Figure 4.4, inspirée de la documentation de TALYS, donne une représentation sché-

matique de I'enchainement des mécanismes de réaction dans le code.
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FIGURE 4.4 — Représentation schématique de I’enchainement des mécanismes de réaction
dans le code de réaction nucléaire TALYS. Figure inspirée de [89].

4.2 L’enchainement des modeles dans TALYS

Dans ce qui suit, nous garderons cette structure et nous donnerons les grandes lignes
des formalismes associés a chacun des mécanismes de réaction : modele optique, réaction
directe, mécanisme de Pré-équilibre, formation et désexcitation du noyau composé et les
modeles nécessaires a la description de la fission.

4.2.1 Le Modele Optique

Pour les hautes énergies neutrons (F,, > 10 keV), les calculs de sections efficaces sont
basés sur la résolution de 1’équation de Schrodinger 4.3 en utilisant un potentiel moyen
complexe pour décrire I'interaction nucléaire entre un neutron incident et un noyau cible
composé de A nucléons. Ce type de potentiel est appelé Potentiel Optique, par analogie
aux phénomenes de diffusion ou d’absorption d’une onde lumineuse. On rappelle ici que
le potentiel optique permet d’obtenir la section efficace totale (n, tot), la section efficace
shape elastique (1, Dghape) €t la section efficace de réaction (n, r). Il s’agit donc de résoudre
I’équation suivante :

hQ
—— V2 V() — E| V() =0, (4.3)

24
avec p la masse réduite du systéme, V2 l'opérateur laplacien, 7 les corrdonnées du systéme,
U la fonction d’onde et V le potentiel optique. Notons que I'on donne ici la forme locale
du potentiel optique et de I'équation de diffusion associée (forme qui est utilisée dans ce
travail). En toute généralité le potentiel est non-local et 1'équation différentielle associée
devient intégro-différentielle. En premiere approximation, on considére que le potentiel
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est sphérique, ce qui permet de poser V() = V(r). Nous verrons dans ce qui suit qu’il
est possible de prendre en compte la déformation du noyau. Finalement, le potentiel est
calculé pour une énergie incidente donnée, ajoutant une dépendance énergétique a ce
dernier. Ainsi, pour un noyau sphérique, V(r, E') est défini comme suit :

V(ir,E) = =Vy(r,E) —iWy(r, E)
— Vs(T’, E) — iWS(T, E) (44)

-

+ Vso(r, E).I.G + iWso(r, E) L3,

avec [ le moment angulaire orbital et & le spin. Dans ’équation 4.4, les parties réelles et
imaginaires représentent respectivement la diffusion et I'absorption de la particule inci-
dente avec le noyau cible. Dans ce potentiel V, on retrouve les termes volumiques Vy et
Wy, les termes surfaciques Vg et Ws et les termes spin-orbites Vso et Wso. En toute
rigueur, il faudrait ajouter a ce potentiel un terme coulombien V¢ dans le cas des inter-
actions avec des particules chargées. Pour voie d’entrée, puisque nous considérons ici une
interaction induite par neutron, ce terme disparait. En revanche, dans le cas d'une réac-
tion (n, p) ou (n, ) en voie de sortie, sa contribution est non nulle. Il faut noter que, dans
la construction d’un potentiel optique local phénoménologique, I'introduction d’un terme
central réel de surface Vg ne s’est pas révélé utile, alors que ’absorption de surface Wg est
primordiale dans la description de la diffusion. Ce terme n’est donc pas utilisé dans cette
approche. Chacun des termes du potentiel optique admet une dépendance radiale et une
dépendance énergétique qui peuvent étre exprimées séparément. Ainsi, on exprimera les
puits de potentiel Vi,, Wy, Wg, Vo et Weo comme dépendants de 1’énergie uniquement
et on ajoutera une partie radiale f indépendante de I’énergie. On a alors :

Vv(r,E) = VW (E)f(r,Ry,,av,),
Wy (r, E) = Wy (E)f(r, Rw,, awy, ),
Ws(T, E) = _4aWsWS(E)ddrf(TaRW57aWS)7 (45)

h\’1d
Vso(r, E) = Vso(E) (mc> ;%f(ﬁ Rvgo, vsp)s

h\1d
WSO(T7 E) :WSO(E) ;% (Ta RWsoaaWso)v

MyC

avec m, la masse moyenne des mésons. Le facteur de forme f(r, R;, a;) est de type Wood-
Saxon, défini par I’équation 4.6 :

1
o (58]

ot R; = r;A'/3 est le rayon géométrique, 7; le rayon réduit, A le numéro de masse atomique
et a; la diffusivité.

fr, Riya;) = (4.6)
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La justesse avec laquelle ce modele peut reproduire les données expérimentales dépend
de I'ajustement des parametres de ce modele optique (OMP). Il existe plusieurs paramé-
trisations du modele optique. On peut citer par exemple les travaux B. Morillon et P.
Romain, mentionné précédemment [103], A.J. Koning et J.P. Delaroche [104] ou encore
E.S. Soukhovitskii [105]. Tls ne seront pas détaillés dans ce manuscrit *.

On mentionnera tout de méme 'existence des potentiels dits "dispersifs" [106]. Dans
ce formalisme, les parties réelles et imaginaires des composantes du potentiel sont reliées
par une relation de dispersion. C’est ce type de potentiel qui a été utilisé dans le cas de
la modélisation des sections efficaces de 1'**3U. Dans ce cas, on a alors :

/
VER(E) = Vi(E)+ AV(E), avec AVi(E) = L [ Will)
) E'—F
oui = {V, S, SO} et ou P est la valeur principale de I'intégrale. Précisons alors que
les potentiels de ce type, du fait des relations de dispersions liant les parties réelle et
imaginaire des termes du potentiel, contiennent un terme réel central de surface [103].

dE', (4.7)

Les paramétrisations du modele optique qui ont été utilisées afin d’obtenir les sections
efficaces qui seront présentées pour les noyaux d’?33U et 238U seront données dans I’Annexe
C.

Les OMP qui ont été utilisés pour I'ajustement des sections efficaces totales présentées
dans ce manuscrit proviennent de la base de données RIPL-8 (Reference Input Parameter
Library) [107]. Les équations présentées ci-dessus impliquent une hypothese forte : le
noyau cible est considéré sphérique. Or, on peut raisonnablement admettre que ce n’est
pas le cas pour les actinides. Aussi la déformation du noyau doit étre prise en compte,
notamment pour prédire les réactions directes.

4.2.2 Les réactions Directes

Pour prendre en compte la déformation des noyaux, les rayons géométriques de ces
derniers définis dans I’équation 4.6 sont corrigés. Ces corrections sont nécessaires pour
la description des réactions directes entre le neutron incident et le noyau cible. Plusieurs
modeles permettent de prendre en compte cette correction selon la nature du noyau cible
et de sa déformation. Le cas qui nous intéresse ici est la prise en compte de couplages
forts intervenant, pour les noyaux fortement déformés tels que les actinides, entre la
voie élastique et les voies inélastiques associées aux niveaux d’excitation de basse énergie
induits par la vibration et la rotation du noyau. On parle alors de modeles en wvoies
couplées.

Pour décrire ces couplages, I’'approche phénoménologique consiste a déformer le poten-
tiel en introduisant une dépendance angulaire dans ses parameétres. Les amplitudes de ces
déformations sont des parametres ajustés sur les données de diffusion. Généralement, seuls
les rayons sont déformés et 'expression R; = 1;A'/3 est modifiée. Cependant, certaines
approches peuvent aussi déformer les diffusivités a;. Deux types de déformation sont prises

1. On peut tout méme faire remarquer que c’est la paramétrisation Koning-Delaroche qui est utilisée
par défaut dans TALYS.
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en compte : les déformations dynamiques, décrivant les vibrations du noyau autour de sa
forme d’équilibre (sphérique ou déformé) et les déformations statiques, rendant possible
les états de rotation.

Dans le cas simple de la rotation symétrique, le rayon du noyau s’exprime comme :

Ry = r A1+ 3 BY(Q)

A=24,...

(4.8)

Les 3, sont les coefficients de déformation multipolaire & l'ordre A et les Y sont
les fonctions harmoniques sphériques. En pratique, seuls les premiers ordres en A sont
considérés. En effet, les valeurs des parametres de déformation diminuent avec ’ordre en
A. De plus, la sensibilité des sections efficaces a ces parametres diminuent également avec A
(voir chapitre 5). Les coefficients /3 sont ici considérés constants. Cette derniére expression
décrit donc la déformation du noyau et du potentiel optique neutron-noyau associé. Les
multipdles de ce potentiel décrivent alors les couplages entre les états de la bande de
rotation construite sur I’état fondamental. Si I'on veut prendre en compte les vibrations
de ce dernier, il faut alors considérer le modele harmonique vibrationnel, ou le noyau est
supposé sphérique ou déformé dans son état fondamental. Ses états excités peuvent alors
étre vus comme des oscillations (ou vibrations) autour de sa position d’équilibre. On a
donc une nouvelle expression pour le rayon du noyau, devenant :

Ri = TiA1/3 1 -+ ZOC)\MY)\M(Q)

Al

, (4.9)

ou ay, représente 'amplitude des vibrations associées a la multipolarité A. Dans
le code de réaction nucléaire TALYS, le nombre d’états couplés est un parametre que
I'utilisateur peut fixer. La résolution de I’équation de Schrodinger, prenant en compte ce
nouveau rayon permet une meilleure représentation des composantes directes des sections
efficaces élastique et inélastique.

Dans I’enchainement des modeles dans le code TALYS, les réactions Directes sont les
premieres a étre calculées. Une fois ces composantes calculées et pour des temps d’inter-
action plus long interviennent alors les réactions issues du mécanisme de Pré-équilibre.

4.2.3 Les réactions de Pré-équilibre

Les mécanismes direct et de type noyau composé ne peuvent, a eux seuls, décrire I'in-
teraction entre un neutron incident et un noyau cible. Si I'on reprend la Figure 4.2, la
contribution du noyau composé n’est pas suffisante pour couvrir toute la gamme en énergie
(chute de la section efficace en pointillé). De plus, les processus Directs décrivent 'exci-
tation des états discrets du noyau. Enfin, il a été montré que les distributions angulaires
dans cette zone (entre le direct et le noyau composé) sont piquées vers l'avant [108], ce
qui indique une direction privilégiée pour les particules secondaires et donc, une "mémoire
de la voie d’entrée". Ce mécanisme de réaction, admettant certaines propriétés du méca-
nisme direct et du mécanisme du noyau composé est le Pré-équilibre. Avec cette remarque,
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on comprend que ce mécanisme de réaction joue un role important dans la description
des sections efficaces inélastiques. Si 'on trace les sections efficaces de réaction (n, n’),
(n, 2n) et (n, 3n) pour le noyau d’**®*U avec et sans la prise en compte du mécanisme de
Pré-équilibre et pour une énergie de neutron incident F, € [0, 30] MeV, on obtient la
Figure 4.5.
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FIGURE 4.5 — Les sections efficaces de réaction (n, n’), (n, 2n) et (n, 3n) pour le noyau
d’?%®U avec et sans la prise en compte du mécanisme de Pré-équilibre.

Sur cette Figure, on voit que l'effet du Pré-équilibre commence a devenir non négli-
geable au-dela de 7 MeV, peu apres 'ouverture de la voie (n, 2n). On remarque que sans
le Pré-équilibre, les sections efficaces de réaction (n, 2n) et (n, 3n) sont plus grandes a
I'ouverture des voies, au détriment de la diffusion inélastique. A I'inverse, apres le plateau,
les sections efficaces chutent plus brutalement.

Nous allons a présent décrire le principe de ce mécanisme de réaction, illustré par
la Figure 4.6. Un neutron incident au voisinage du noyau dans son état fondamental le
percoit comme un puits de potentiel, ayant pour énergie minimum l’énergie de Fermi Fr.
La particule incidente peut alors interagir avec les nucléons périphériques du noyau (au
niveau de la mer de Fermi) et créer des excitations successives de type particule/trou. Dans
le cas extréme ou il n’induit qu'une seule réaction, on retrouve le cas de la réaction directe.
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FIGURE 4.6 — Schéma de principe des réactions de Pré-équilibre. Figure reprise de la
documentation TALY'S [89].

A T'inverse, plus le neutron induit de réactions, plus il tend vers I'excitation de I’ensemble
des nucléons du noyau jusqu’a étre absorbé et former, de fait, un noyau composé. Nous
n’allons pas détailler les différentes approches permettant de décrire ce mécanisme. Le
code TALYS implémente I'approche semi-classique des excitons qui contient un certain
nombre de parametres préalablement ajustés (voir la documentation TALY'S [89] et [109]).

On notera cependant que la composante de Pré-équilibre de la section efficace est liée a
la section efficace de formation du noyau composé comme en témoigne ’équation (4.2). On
pourra donc, dans le modele des excitons implémenté dans TALYS, exprimer la section
efficace différentielle de Pré-équilibre % de I’émission d’une particule k£ a une énergie
E}, en fonction de 7,, la durée de vie moyenne d'un état de type exciton, ooy, la section
efficace de formation du noyau composé, Wy, le taux d’émission de la particule k a 1’énergie
E) et P, un facteur représentant la probabilité de ne pas émettre la particule incidente et

créer une nouvelle configuration particule/trou comme :

P
doy,

B N NN TW r By Do By B) T (P By Dy 1) P (D B oy b)), (4.10)

Pr Pv

avec pr et h, (resp. p, et h,) les nombres de particules et de trous pour les protons
(resp. pour les neutrons), définissant le nombre d’excitons n = p, + h; + p, + h,. Une
des limitations de ce modele réside dans le fait qu’apres une réaction de Pré-équilibre, la
distribution en spin du noyau composé n’est pas prédite et doit donc étre calculée d'une
autre maniere. Par défaut dans TALYS, la distribution en spin du noyau composé est
calculée a partir des états excités suite a une réaction de Pré-équilibre. Si on définit la
densité d’état de Pré-équilibre p pour un nombre de particule et de trou p et h donné,
un spin J et une énergie d’excitation E, on peut alors la décomposer en une partie
indépendante du spin J et une partie indépendante en énergie comme suit :
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p(p,h, ,JE) = (2J 4+ 1)R,(J)w(p, h, E), (4.11)

ou la fonction R, (.J) représente la distribution en spin des états dans le continuum et est
donnée par la relation suivante :

12
2J + 1 (7+13) i
1/203/2 53 Xp | — no? : (4.12)

Rn(J ) =
Dans cette expression, n est le nombre d’exciton, J le spin et o est le parametre de spin
cut-off, défini par :

0% = 0.24nA*3 (4.13)

ou A est la masse du noyau et le facteur 0.24 un parametre défini empiriquement [110], noté
Ocut—off dans ce qui suit. Des développements plus récents dans le code TALY'S réalisés
au CEA-DAM permettent de décrire le mécanisme du Pré-équilibre avec une description
quantique, a travers le formalisme de la QPRA (QuasiParticle Random phase Approxi-
mation) [111] et du modele de convolution JLM (Jeukenne-Lejeune-Mahaux) [112, 113].
Dans ce formalisme, I’émission de la particule incidente est décrite par un processus direct.
De fait, la conservation du moment angulaire permet de calculer explicitement le spin du
noyau composé résiduel. Nous n’allons pas non plus décrire le formalisme de la QRPA
dans ce manuscrit, mais nous allons tout de méme comparer les distributions en spin
obtenues avec les deux méthodes. La Figure 4.7, tirée de [68] montre les différentes distri-
butions en spin du noyau résiduel apres une émission de particule de type Pré-équilibre.
L’énergie du neutron incident Ej;, et E,,; 'énergie d’excitation cédée au noyau résiduel
sont données a 10 et 5 MeV respectivement. Les courbes en pointillés rouges représentent
la distribution en spin prédite par le modele des excitons dans TALY'S pour deux valeurs
de parametre de spin cut-off, la courbe noire représente cette quantité prédite avec le
modele microscopique de JLM/QRPA. La courbe en pointillée bleue est la distribution en
spin microscopique utilisée dans un autre code de réaction nucléaire CoH [114] qui décrit
les excitations de la cible avec des états a une particule-trou.

Tout d’abord, on peut remarquer que les deux modeéles microscopiques sont plutot
en accord, avec une courbe de forme maxwellienne, piquée en J ~ 3 h. Le modele des
excitons quant a lui, dans le cas du parametre de spin cut-off par défaut dans TALY'S
(Ceut—off = 0.24), prédit une distribution en spin tres différente comparée aux modeles
microscopiques, avec une courbe beaucoup plus étalée, et piquée en J ~ 8 h. Afin de
reproduire les distributions en spin des modeéles microscopiques, le parametre de spin
cut-off a été ajusté. Ici, cet accord est obtenu pour oy = 0.04. On peut vérifier
que des tendances similaires sont observées pour différentes énergies de neutron incident.
La réduction de ce parametre de spin cut-off est nécessaire afin que les modeles des
excitons et microscopique soient en accord concernant la distribution en spin du noyau
composé apres une réaction issue du mécanisme de Pré-équlibre. Cette nouvelle valeur
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FIGURE 4.7 — La distribution en spin pour un neutron incident de 10 MeV sur un noyau
d’?38U et une énergie d’excitation cédée au noyau résiduel de 5 MeV. Figure reprise de [68].

n’est cependant pas unique et semble varier en fonction de 1'énergie 2. Un modele faisant
évoluer ce parametre lors du calcul est en cours d’implémentation dans la future version
de TALYS. A la suite de I’émission de Pré-équilibre, le noyau est laissé dans un état excité.
Le noyau résiduel vivra assez longtemps afin d’atteindre un équilibre thermodynamique.
Ce systeme, appelé le noyau composé, pourra, aprés un temps tres long par rapport aux
précédents temps caractéristiques, décroitre a son tour.

4.2.4 Le Noyau Composé

Le temps de formation du noyau composé est, pour rappel, beaucoup plus long que
pour les autres mécanismes de réaction décrits jusqu’'a présent, typiquement 7oy ~
10716 5. Dans le cas de la formation du noyau composé, cette information est perdue.
Il s’agit donc de décrire un processus de décroissance d’un noyau a l’équilibre vers son
état fondamental. W. Hauser et H. Feshbach ont proposé en 1952 une théorie statistique
décrivant un tel mécanisme [115]. Ils proposent ainsi une section efficace exprimée en
fonction de coefficients de transmission 7', décrivant la probabilité d’alimenter chacune
des voies de réaction ouvertes. Ainsi, on a :

T/ (E.)TJ(E)
OCN _DkQZ IS T (B

W, (4.14)

ol k est le nombre d’onde de la particule incidente, g; le facteur de spin, T les coefficients
de transmission et W, est le "width fluctuation correction factor" ou facteur correctif de
fluctuation de largeur de voie. Ce dernier prend en compte les propriétés statistiques des

2. M. Dupuis, communication personnelle
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résonances [116]. Le facteur D est quant & lui un facteur de normalisation, défini comme
suit :

Oreac — Op — Op
D = .

(4.15)

Ureac

Pour rappelle, ... est la section efficace de réaction et op et op sont les composantes
directe et Pré-équilibre de 0,.... Dans le méme temps, TALYS détermine aussi les dis-
tributions angulaires des particules émises par le noyau composé. On peut noter que le
terme de correction des fluctuations W, devient négligeable pour des énergies incidentes
au dela de quelques MeV pour la diffusion de neutrons sur des actinides. Plusieurs mo-
deles permettent de calculer W... Par défaut dans TALYS, c’est le modele de Moldauer
qui est utilisé. Une fois encore, pour plus de précisions, nous renvoyons le lecteur a la
documentation de TALYS et a la publication de P.A. Moldauer [89, 117].

En plus des mécanismes de réaction décrits ci-dessus, il est nécessaire de décrire une
quantité importante, la densité de niveaux, qui intervient dans les calculs de type Hauser-
Feshbach pour la décroissance du noyau composé. Cette quantité est également utilisé
dans le calcul de la section efficace de fission qui sera abordé ensuite. Les modeles pour les
coefficients de transmissions 7" des différentes voies de réaction seront également présentés.

4.2.5 La Densité de Niveaux

Les états quantiques du noyau atomique sont caractérisés par leur énergie, spin et
parité. A I'image des résonances montrées sur la Figure 4.1, il existe une largeur et un
espacement des niveaux dans le schéma de niveau. Plus le systeme est excité, plus le
nombre de niveaux accessibles augmente. Et tout comme la section efficace, a partir d'une
certaine énergie, les niveaux se recouvrent et ne sont plus discernables. On parle alors
d’états du "continuum'. On prédit leur énergie et les nombres quantiques associés avec
des modeles de densité de niveaux. Dans le cadre de cette these, la densité de niveaux a été
calculée utilisant le modele composite proposé par A. Gilbert et A.G.W. Cameron [118].
Dans ce formalisme, la densité de niveaux n’est pas modélisée de maniere unique sur
tout le domaine en énergie d’excitation considéré. Dans ce qui suit, on notera pt}(F.,)
la densité de niveaux décrite par le modele M et pour une énergie d’excitation E,. Ce
modele composite fait appel au modele de température constante (CTM) et au modele
du gaz de Fermi (FGM). Le passage d'un modele a un autre est défini par une énergie de
"matching" (ou énergie de passage) F)y, cette derniére étant un parametre ajustable. On
a donc :

tot Ez 3 Eac < B ’

Pu Pt (E,) st B, > Ey,

avec M = T pour CTM et M = F pour FGM. La condition que doit remplir ce mo-
dele composite est bien entendu la continuité de la densité de niveaux, autrement dit

PP (Eyv) = pBYEn).
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Le modele de température constante CTM

Pour les énergies en-deca de E,/, on utilise le modele CTM, ou la densité de niveaux
totale admet une forme exponentielle. En effet, Si I’on trace la courbe des niveaux cumulés
N(E,), on voit que I'on peut la reproduire avec une loi exponentielle de type :

H’) . (4.17)

N(E;) = exp ( 7
Cette derniere expression est appelée la "constant temperature law" (loi de température
constante). La température nucléaire T et Ey sont des parametres utilisés pour ajuster
cette formule sur les niveaux discrets. Aussi, la densité de niveaux totale pour le modele
CTM s’exprime comme suit :

AN(E,) 1

iy = M) 1

4.1
dE, T (4.18)

Le modeéle du gaz de Fermi FGM

Pour les énergies au-dela de E,;, on utilise le modele FGM. Dans ce cas, les effets
collectifs sont négligés et on considere que les niveaux sont equi-espacés. On définit ainsi
une densité de niveaux FGM comme suit :

1 J/rexp [2\/ aU}
 \2ro 12 ql/AUB/MA
Dans cette derniére expression, on définit U, I’énergie effective d’excitation, de la facon
suivante :

(4.19)

P 0  si noyau impair-impair ,
U= FE—-A, avecA = Xﬁ, et x = {1 sinoyau pair-impair , (4.20)

2 si noyau pair-pair ,

ou A est I’énergie d’appariement et A la masse du noyau considéré. Dans 'expression de
p(E,), o est le parametre de spin cut-off. Note bene : bien qu'il porte le méme nom, il
ne s’agit pas du méme spin cut-off que celui évoqué dans la partie 4.2.3. Celui-ci dépend

de a et de U et peut s’exprimer phénoménologiquement comme suit :

o} (U) = 0.088757A3VaU. (4.21)

Dans les expressions 4.19 et 4.21, a est le parametre de densité de niveaux. Il est spéci-
fique a chaque noyau et sa valeur asymptotique (ot les effets de couches sont négligeables,
i.e. pour £, — 00), est a. Le facteur 0.088757 vient de J.H. Jensen et J.M. Luttinger [119].
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Les effets de couches prennent en compte ’organisation interne des nucléons dans le noyau.
Dans TALYS, ces effets de couches sont portés par la grandeur W. Ce dernier est obtenu
en faisant la différence entre la masse expérimentale du noyau et sa masse prédite par
le modele de la goutte liquide. Finalement, on peut exprimer le paramétre de densité de
niveaux a en fonction de U et W selon la formule suivante :

1— —~U

a = a<1+5W exp =7 ]>, (4.22)
U

ou v est le parametre d’amortissement. Ce dernier reflete la rapidité de la convergence de

a vers a. La Figure 4.8 trace la densité de niveaux obtenue avec la méthode composite
CTM+FGM.

]_2 ] 1 1 ] T

,.
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FIGURE 4.8 — Courbe des niveaux cumulés de classe I du noyau d’**¥U. En rouge sont
tracés les niveaux expérimentaux et en noir pointillé les niveaux calculés a partir de la
densité de niveaux. La ligne bleu donne la limite du schéma de niveau complet avec les
spin/parité J™ renseignés et la ligne verte correspond au schéma de niveau complet sans
information complete sur les J7.

Outre les modeles CTM et FGM, il existe d’autres modeles qui permettent de calculer
la densité de niveaux. On peut nommer le Generalized Superfluid Model, basé sur la théo-
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rie de Bardeen, Cooper et Schrieffer [120], le Back-shifted Fermi gas Model (ou I'énergie
d’appariement A est traitée comme un parametre ajustable) [121] ou encore, plus récem-
ment, le Global Microscopic Nuclear Level Densities [122]. Ces trois modeles ne sont que
mentionnés et n’ont pas été explorés dans le cadre de cette these.

Enfin, les modeles CTM et FGM ne prennent pas en comptent les effets collectifs. Ils
peuvent donc étre corrigés avec des facteurs de rotation K, et de vibration K,;, qui ne
seront pas détaillés d’avantage ici. Enfin, pour compléter cette partie sur la description
des mécanismes de réaction, il nous faut parler de la fission induite par neutron, dans le
cas des actinides, qui nécessite un traitement particulier.

4.2.6 La Fission induite

La fission d’un noyau induite par neutron est un phénomene complexe et le calcul des
coefficients de transmissions associés a cette réaction utilisé dans ce travail de these a
été proposé par D.L. Hill et J.A. Wheeler [123]. Lors de la fission d’un noyau, ce dernier
se déforme jusqu’a la scission de deux (ou plus) fragments de fission. Pour cela, il faut
que le noyau franchisse une barriere de potentiel, nommée barriere de fission. Le modele
historique de la goutte liquide présente une seule barriere de fission. Cependant, des
modeles plus récents permettent de décrire la fission avec deux ou trois barrieres [124,125].
La Figure 4.9 donne une représentation schématique d’une double barriére de fission en
tragant 1’énergie potentiel du noyau V' en fonction de sa déformation . Sur cette Figure,
les états de Classe I désignent les états du noyau non déformé (ou du moins, dans son
état de déformation fondamental). Les états de classe I sont des états isomériques issus
du puits de potentiel entre les deux barrieres. Leurs durées de vie sont plus élevées que
les états de transition au dessus des barrieres et ils augmentent localement la probabilité
de fission du noyau. Chaque barriére i est caractérisée par sa hauteur V; et sa larguer w;.
Ces parametres sont donnés dans la base de données RIPL-3 mais sont ajustables dans
TALYS.

On voit que selon I’énergie potentiel du noyau, la fission peut se produire via différentes
voies. Outre la fission induite ou I’énergie du systeme fissionnant est suffisante pour passer
les deux barrieres, il est possible qu’il fissionne également par effet tunnel, comme c’est le
cas pour la fission spontanée par exemple.

Dans le modele Hill-Wheeler, la probabilité du noyau composé, excité a 1’énergie E,,
de traverser une barriere de fission de hauteur Vy, de largeur wy;, est donnée par la formule
suivante :

1

_ (Ez*Vfb) ’
1+exp 27r7hwfb }

Th(Ey) = (4.23)

Pour un état de transition, a une énergie €; au dessus de la barriere de fission, ce
coefficient devient :

1

1+exp [—%—wiﬁfa)} '

be(Ex,é‘i) = (424)
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FIGURE 4.9 — Représentation schématique d’'une double barriere de fission. Figure inspirée
de [89].

Pour un noyau composé ayant pour énergie d’excitation FE,, un spin J, une parité
II, le coefficient de transmission total pour la fission est exprimé comme la somme des
coefficients individuels pour chaque barriere T, (E;, €;), autrement dit :

Ey
ple, JJIN)Tp(E,, €)de. (4.25)

Eyp,

TJZ})H(EQC) = Zbe(Exvgl)f<Z7J7H) +

Dans cette derniere expression, la somme finie représente les états discrets accessibles
jusqu’a l’énergie Fy, ou les niveaux ne sont plus discernables et 1'on intégre en énergie
sur les états du continuum, d’ou la prise en compte de p(e, J,II), la densité de niveaux.
Notons qu’a chaque barriére de fission est associée une densité de niveaux pg,, déterminée
de la méme maniere que celle calculée pour le noyau composé dans son état fondamental,
i.e. un modele composite CTM et FGM (voir section 4.2.5). Il s’agira donc d’ajuster les
parametres présentés précédemment pour chaque barriere.

Dans le cas de la double barriere de fission, un coefficient de transmission effectif est
généralement utilisé et s’exprime en fonction de T, et T, comme suit :

Lo, Ty,

T.pf = ————— x F(FE,), 4.26
"= T T, (Er) (4.26)

ou F(E,) est un facteur prenant en compte 'augmentation de la probabilité de fission
dans le cas ou le noyau composé atteint un état isomérique de classe II (voir Figure 4.9).
Afin de compléter la description des réactions présentées dans ce qui suit, il nous faut
encore décrire les coefficients de transmission ~ et la capture radiative.
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4.2.7 Coefficient de transmission v et capture radiative

Afin de modéliser la désexcitation du noyau via émission de rayon <, la théorie de
Hauser-Feschbach définie des coefficient de transmission ~. Ces derniers sont donnés pour
une multipolarité [ de type X (ou X = M ou E) comme suit :

Txi(E,) = 27 fxi(E,) B, (4.27)

ou F,, est I'énergie du v émis et fx; est la fonction de force-v. Les différents modeles pour
la fonction de force-y n’ont pas non été spécifiquement étudiés dans le cadre de cette
these. Nous renverrons donc le lecteur a la documentation de TALY'S [89)].

On mentionnera tout de méme qu’a l'énergie de séparation de neutron s,, fx; est
généralement renormalisée par la largeur de capture radiative moyenne I, [126], ainsi que
par ’espacement moyen des résonances Dy. Ces deux derniers parametres sont ajustables
dans TALYS afin de reproduire la section efficace de capture radiative sur les données
expérimentales disponibles.

Les modeles que nous avons utilisés pour réaliser nos calculs de sections efficaces ayant
été décrits, nous allons maintenant présenter les résultats que nous avons obtenus. Les
résultats présentés ci-apres ont été obtenus avec la version locale de TALYS développée
dans le cadre de ce travail de these, notée dans ce qui suit TALYS-1.95C. Sauf si cela est
spécifiquement mentionné, c’est a cette version de TALYS que nous ferrons référence.

4.3 Modélisation de sections efficaces de 1’?33U

Dans cette partie, nous nous intéressons a la modélisation des sections efficaces de
1'233U. Nous présenterons les différentes paramétrisations qui ont été choisies, les résultats
obtenus et les pistes d’amélioration afin de mieux reproduire les données expérimentales,
ainsi que les évaluations. Nous comparerons dans un second temps les sections efficaces
expérimentales 2**U(n, n’y) aux prédictions de ce calcul et discuterons les résultats. Pour
que ces derniéres soient pertinentes, la justesse du calcul sur I'ensemble des sections effi-
caces doit étre optimale.

4.3.1 La paramétrisation de TALYS

La description compléte d’un fichier d’input de TALYS est décrite dans la documen-
tation du code. Nous en donnerons donc seulement les grandes lignes dans ce manuscrit.
Outre la nature de la particule incidente, le numéro atomique et la masse du noyau cible
et enfin, I’énergie incidente du projectile, tous les autres mots-clefs sont optionnels.

Le point de départ de ce calcul est le choix d’une paramétrisation du modele optique.
La base de données RIPL-3 propose, en fonction des noyaux et des modeles (dispersif
ou non par exemple), différents jeux de données pour les parametres du modele optique.
La premiere partie de notre fichier d’entré correspond donc aux parametres du modele
optique. Pour le calcul de la section efficace totale, TALYS fait appel au code ECIS [127].
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Ce dernier peut lire les tables de parametres de modeles optiques fournies par la base de
données RIPL-3. Cette table doit fournir, pour chaque énergie considérée dans le calcul
les valeurs des OMP : Vy/, v, av,,, Wy, Twy, awy, Vs, Tvg, ave, Ws, Twg, aws, Vso, Tvse,
avso, Wso, Twse, G, €t enfin V..

Notre choix s’est porté vers un jeu d’OMP proposé par R. Capote et al. [128,129],
publié sur RIPL-3. Le potentiel proposé utilise les relations de dispersion pour les com-
posantes Volume, Surface et Spin Orbite et est utilisable spécifiquement pour le noyau
d’#3U, pour une énergie comprise entre 1 keV et 200 MeV. Les parametres de déforma-
tion multipolaire 35, B4 et B¢ sont également fournis par R. Capote et al [129]. Enfin, la
base de couplage est ici composée des trois premiers niveaux des deux premieres bandes
du noyau? : g+, %+, %Jr
de parametres issu du dossier "best" fournit avec le code. Ce dossier réuni, pour chaque
noyau présent dans la base de données TENDL [35], un fichier d’input avec des para-
metres préalablement ajustés en fonction de la connaissance de celui-ci. Dans le cas de
133U, des informations concernant les densités de niveaux pour les états de transitions

des barrieres de fission (voir eq. 4.25) pour les noyaux d’234U, 233U et 22U sont données.

). Pour la partie Hauser-Feshbach, nous sommes partis du jeu

Pour la description des barrieres de fission, nous avons utilisé les parametres donnés par
R. Capote [130]. Dans leur modélisation, ils font appel a trois barrieres de fission. Nous ne
rentrerons pas dans les détails techniques de la description de la fission induite a trois bar-
ricres dans ce manuscrit et renvoyons le lecteur aux travaux de M. Lépez Jiménez [125]
et a la documentation de TALYS [89]. On mentionnera tout de méme que la prise en
compte d'une troisieme barriere change le coefficient de transmission effectif qui, dans le
code TALYS, est défini comme suit :

Fbu.fba, b T Ty
T P20 — ° LG Ffb fbo,fbss (428)
eff T]}ll)},sz + be3 1,J02,]703

e

avec Tejz? }’f » Je coefficient de transmission & deux barriéres donnée par 'équation (4.26).

Nombre de voies de réaction sont accessibles et une fois le noyau composé formé, il
existe, de fait, plusieurs voies de déséxcitation. C’est pourquoi, dans l'ajustement des
parameétres pour la réaction n+233U, il est nécessaire de prendre en compte les noyaux
potentiellement formés suite a une telle interaction. Dans notre cas, il s’agit d’ajuster
également les parametres des noyaux tels que 1'>>*U ou 1'*2U en plus de 1'>33U. Les valeurs
des parametres de densité de niveaux de la bande fondamentale ainsi que les hauteur V;
et largeur w; des barrieres de fission sont données dans le Tableau 4.1.

Enfin, nous avons pris en compte la prescription du Pré-équilibre et fixé une valeur
de spin cut-off & oeu—orr = 0.06. Cette valeur est celle qui a été retenue lors de la
modélisation des sections efficaces du noyau d’?*¥U. Nous avons gardé cette valeur pour
ce calcul-ci pour plus de cohérence entre les deux modélisations.

3. Le noyau d’233U étant pair-impair, la bande fondamentale du noyau est divisée en deux bandes
rotationnelles.
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TABLEAU 4.1 — Tableau des parameétres de densité de niveaux et de barrieres de fission
suite & I'ajustement réalisé avec TALYS-1.95C, pour les sections efficaces du noyau d’?*3U.
Pour chaque isotope impliqué dans le calcul, i.e. les noyaux 234U, 233U et 22U, les para-
metres de densité de niveaux a, les hauteurs V; et largeurs w; des barrieres de fission sont
donnés.

31 2337 23277
Ground State | ag.q. (MeV™!) | 25.28696 | 29.69297 | 25.19238
Fission Barrier 1 ZIZZ El\l\iig gg (1)2 83
Fission Barrier 2 ZZ;Z Ei/[/[i//i 61'?46 i)g 2421
Fission Barrier 3 Zii: Ellt/[/[?//i ?Z ?g 3(13

4.3.2 Les sections efficaces totales et partielles

Comme exposé au chapitre 2, il existe des différences significatives entre les différentes
évaluations des sections efficaces de réaction pour le noyau d’?*3U. Pour la suite, nous
comparerons les prédictions des codes de calculs avec les données évaluées de ENDF /B-
VIIL.O, ENDF/B-VII.1 [30], JEFF-3.3 [29] et JENDL-4.0 [31] pour une gamme en énergie
neutron comprise entre 10 keV et 20 MeV. (Nota bene : dans le cas de I’évaluation des
sections efficaces de 1'**3U, les données de ENDF/B-VIILO0 et JENDL-4.0 sont identiques.
C’est également le cas pour les librairies JEFF-3.3 et ENDF/B-VIL.1).

La Figure 4.10 trace les sections efficace totales 233U (n, tot), (n, n), (n, ), (n, f) et
(n, n’) obtenues avec TALYS et les compare aux évaluations ENDF /B-VIII et JEFF-3.3,
ainsi qu’aux données expérimentales disponibles dans EXFOR.

Les sections efficaces totale, de diffusion élastique et de fission induite ainsi obtenues
reproduisent fidelement les données et sont globalement en accord avec les évaluations. La
capture radiative quant a elle est surestimée, ce qui semble se répercuter sur la diffusion
inélastique. Cependant, ces deux derniéres sections efficaces sont entachées de grandes
incertitudes et de peu (ou pas) de données expérimentales auxquelles se comparer.

Afin d’améliorer ces résultats, il faudrait réussir a mieux modéliser la section efficace de
capture radiative. Les modeles implémentés dans TALY'S n’ont pas pu tous étre explorés
pendant cette these. Cependant la description des fonctions de force-y semble étre a
I'origine de cette sur-estimation. De plus, la base de données du code ne contient que
peu d’information pour ce noyau. Bien que le fichier d’entrée fourni dans le répertoire
"best" ait été notre point de départ, celui utilisé pour réaliser les calculs présentés ci-avant
est tres différent. La paramétrisation du spin cut-off pour la densité de niveaux (voir
équation (4.21) ) préconisé par [119] n’étant pas implémentée dans la version TALYS de
base, les parametres de densité de niveaux nécessitent un travail conséquent d’ajustement.
Nous pouvons faire la méme remarque avec le parametre de spin cut-off du Pré-équilibre
(voir Figure 4.7) qui a été modifié suite a la prescription de [68]. Enfin, la description de
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FIGURE 4.10 — Comparaison des sections efficaces ***U (n, tot), (n, n), (n, 7), (n, f)
et (n, n’) obtenues avec la version locale de TALYS-1.95 avec les évaluations ENDF /B-
VIIL.O, JEFF-3.3 et les données expérimentales disponibles dans EXFOR.

la fission induite prenant en compte trois barrieres de fissions a permis un bien meilleur
accord entre les calculs et les données expérimentales ainsi que les évaluations. Une fois
encore, les données de structure fournies par TENDL [35] ne fournissent des informations

que pour un modele a deux barrieres.
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A présent, nous pouvons comparer les sections efficaces expérimentales obtenues suite
au travail d’analyse de données présenté dans les chapitres 2 et 3. Les Figures 4.11, 4.12,
4.13 et 4.14 comparent ces données avec les sections efficaces partielles (n, n’y) issues
du calcul TALYS-1.95C. Nous avons classé les transitions par bande rotationnelle. Pour
chacune d’entre elle, on renseigne le spin/parité J™ du niveau initial et du niveau initial,
I'énergie du niveau initial E; et I'énergie de la transition v E,.

233U(n, n'4)**3U — Bande 3 v5/2
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FIGURE 4.11 — Sections efficaces de réaction **3U(n, n’y) pour les transitions vy de la

bande 3. En noir les points expérimentaux obtenus lors de ce travail de these et en bleu
les résultats du calcul TALYS-1.95C.

Globalement, nous observons de grandes différences entre les résultats expérimentaux
et les résultats des calculs TALYS-1.95C (avec les modeles choisis), que cela soit en termes
d’amplitude ou de forme. Mise a part la transitions a E, = 305.4 keV, la formes des
sections efficaces des transitions v de la bande 3 (voir Figure 4.11) sont cependant plutot
bien reproduites. Concernant les différences en amplitude pour les autres transitions de
cette bande, il pourrait s’agir d’'un mauvais rapport d’embranchement renseigné dans le
schéma de niveau. Pour les autres transitions, notre calcul prédit quasi-systématiquement
un plateau entre 2 et 5 MeV, plateau rarement observé dans les données expérimentales.
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FIGURE 4.12 — Sections efficaces de réaction #*3U(n, n'y) pour les transitions v de la
bande 4. En noir les points expérimentaux obtenus lors de ce travail de these et en bleu
les résultats du calcul TALYS-1.95C.

De plus, la composante a basse énergie est davantage piquée dans la modélisation (en
particulier pour la bande 4, voir Figure 4.12) que dans les données mesurées.

L’absence d’autres données expérimentales rend la discussion difficile car nous n’avons
pas de point de comparaison. Cela étant dit, ces remarques mettent tout de méme I’ac-
cent sur le manque de connaissance lié a ce noyau. On peut par exemple noter que cer-
taines transitions observées expérimentalement sont absentes du schéma de niveau issu de
RIPL-3. Si l'on fait abstraction des incertitudes expérimentales, on remarque un accord
concernant la forme des sections efficaces, avec un creux pour une énergie de neutrons
incidents d’environ 1 MeV. Cependant, les incertitudes actuelles ne permettent pas de
confirmer la présence d'une telle structure dans les sections efficaces expérimentales.

Pour conclure, 'incapacité du code a reproduire globalement les formes et amplitudes
des sections efficaces dénote d’'un manque d’information concernant la structure du noyau
d’?33U. 1l reste donc un travail de fond & réaliser avant de pouvoir bien décrire ce noyau,
notamment la description de la diffusion inélastique.
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233U(n, n'y)?*3U — Bande 5 v1/2

30 T T T T T (@) 35 T T T T T ®)
IPHC-2023 —e— + +
3127—=5/2
30t - .
25 + 32t—=7/2t - TALYS-1.95C E] = 415.761 keV
E;=415.761 keV 55k E,=415767keV |
20} E,=375.407 keV = <
2 e |
o 15 31
3 35| —
g E
S o7 + S0t % 1
51 5t — 4 b
S
0 I i T T t 4 L 0 ! 1 1 ! ! 1 ! ! ! 1
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

E, (MeV)

FIGURE 4.13 — Sections efficaces de réaction #*3U(n, n'y) pour les transitions v de la
bande 5. En noir les points expérimentaux obtenus lors de ce travail de these et en bleu
les résultats du calcul TALYS-1.95C.
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FIGURE 4.14 — Sections efficaces de réaction #**U(n, n’y) pour les transitions + hors
bande. En noir les points expérimentaux obtenus lors de ce travail de these et en bleu les
résultats du calcul TALYS-1.95C.

4.4 Modélisation de sections efficaces de 1’23%U

La modélisation des sections efficaces pour le noyau d’??8U avait déja fait I'objet d’un
travail mené par G. Noguere, en particulier la description de la section efficace de fission
dans la région des Résonances Non-Résolues (URR). Les modifications apportées au code
ont été motivées par les travaux de these de P. Tamagno [131] et de C. Chétel [132] sur la
modélisation de la section efficace de fission dans cette zone en énergie. Le but du travail
présenté ici a donc été de partir du calcul de G. Noguere réalisé avec sa propre version de
TALYS et implémenter son travail dans la version 1.95 du code, distribuée en décembre
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2019.

4.4.1 La paramétrisation de TALYS

En effet, il a fallu prendre en compte la nouvelle distribution en spin du Pré-équilibre
issue des calculs microscopiques (voir partie 4.2.3). Le facteur du spin cut-off oeu—ofy
(voir eq. (4.13)) a été ajusté a la main afin de pouvoir reproduire au mieux les sections
efficaces partielles (n, n’y). On admettra donc, dans ce qui suit, une valeur de spin cut-off
Ocut—off — 0.06.

La paramétrisation du potentiel optique est la méme que pour 1'**3U, & savoir un
potentiel de la forme "Koning-Delaroche'. Cependant, les relations de dispersion n’ont
pas été utilisées. Pour le calcul de Modele Optique, la base de couplage est dans ce cas
composée des 5 premiers états de la bande fondamentale du noyau. Les parametres de dé-
formation multipolaire sont fournis avec les données du couplage, cependant, le parametre
B4 a été ajusté. On prendra donc SIAMYS195C = (0.0745 plutot que SHFE = 0.0560.

Afin d’ajuster la section efficace de capture radiative 23*U(n, ), les valeurs de la
largeur totale de résonance radiative I'y et ’espacement moyen des niveaux Dy ont été
modifiés. On peut trouver dans la littérature, notamment dans 1'"Atlas of Neutron Re-
sonances' [133], la valeur de TyA%2 = (0.02336(31) eV et de D{s = 20.26(72) eV. Afin
de reproduire la section efficace de capture, les valeurs [y TAMYS1.95C — (002150 eV et
DFALYS-195C — 91 50 eV ont été retenues.

Enfin, pour reproduire la section efficace de fission 2**U(n, f), les hauteurs V; et largeurs
w; des barrieres de fission, ainsi que les parametres de densité de niveaux a ont été ajustés.
Le Tableau 5.2 donne la valeur des parametres obtenus et les compare a ceux de la base
de données RIPL-3.

TABLEAU 4.2 — Tableau comparatif entre les données de RIPL-3 et I'ajustement réalisé
avec la version locale de TALYS-1.95C. Pour chaque isotope impliqué dans le calcul, i.e.
les noyaux 29U, 238U, 27U, 236U, 238Pa et 23U, les parametres de densité de niveaux a,

les hauteurs V; et largeurs w; des barrieres de fission sont donnés.

239U 238U 237U
RIPL-3 | TALYS-1.95C | RIPL-3 | TALYS-1.95C | RIPL-3 | TALYS-1.95C
Ground State | ag.s, (MeV-1) | 27.30080 | 3105642 | 27.07969 |  29.17871 | 26.88953 |  27.34848

Ficsion Barrior 1 |_Vez (M) | 6.45 6.22 6.30 6.16 6.40 6.12
SRIOTL Barte wrp, (MeV) | 0.70 0.48 1.00 0.76 0.70 0.62
Fission Barsier 2 | Ve (MeV) | 6.00 6.08 5.50 5.25 6.15 5.55
wrp, (MeV) | 0.50 0.45 0.60 0.40 0.50 0.62

236U 238Pa 235U

RIPL-3 | TALYS-1.95C | RIPL-3 | TALYS-1.95C | RIPL-3 | TALYS-1.95C

Ground State | ag.s, (McV-1) | 27.40139 |  28.63531 / 2816031 | 26.67688 |  25.23130
Fission Barrier 1 |_VeE (V) | 500 5.00 / 450 5.25 5.10

‘ wrp, (MeV) | 0.90 0.85 / 0.45 0.70 057

. . Ve, (MeV) | 6.00 6.25 / 5.75 6.00 6.20
Fission Barrier 2 /=0 R iev) | 0.50 0.55 / 0.55 0.50 0.55
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4.4.2 Les sections efficaces totales et partielles

Dans ce qui suit, les courbes des sections efficaces, a savoir ?8U(n, tot), (n, n), (n, v),
(n, f), (n, n’) et (n, 2n), obtenues suite a I'ajustement des parametres avec la version
locale de TALYS sont présentées sur la Figure 4.15. Ces résultats seront comparés aux
évaluations ENDF/B-VIII, JEFF-3.3 et les différents lots de données disponibles dans
EXFOR pour chacune des réactions considérées.

L’effet de la prescription du Pré-équilibre (voir eq. 4.6) est visible sur la section efficace
de fission et sur les sections efficaces (n, n’y), dont on donne une comparaison sur la Figure
4.16 avec les données expérimentales (notamment les derniéres mesure de M. Kerveno et
al. publiées en 2021 [68]), mais aussi avec le précédent calcul TALYS, ott 0cyi—orr = 0.24.

On remarque sur la Figure 4.16 un meilleur accord calcul/mesure avec la nouvelle
distribution en spin pour une valeur de o¢;—of¢ de 0.06, en particulier pour les transitions
a b, = 210.6 keV et £, = 257.8 keV provenant d’état de haut spin (respectivement
J™ = 8" et J® = 10") pour les transitions de la bande fondamentales. Pour d’autres
transitions en dehors de la bande fondamentale, on voit sur la Figure 4.17, les sections
efficaces prédites avec la nouvelle distribution en spin du Pré-équilibre sont légerement
supérieures a celles prédites avec la distribution en spin par défaut.

Cependant, la modification de la distribution en spin du Pré-équilibre n’impacte pas
la section efficace de diffusion inélastique ?*3U(n, n’). En effet, si on trace cette derniere
sur la Figure 4.18 pour les deux valeurs de spin cut-off, aucune différence significative
n’est observée.

Au regard de ces comparaisons entre calculs, évaluations et expériences, nous pouvons
conclure que les données expérimentales sont bien reproduites par le calcul TALYS. La
prescription du Pré-équilibre a bien été prise en compte et nous sommes parvenus a re-
produire de nouveau la section efficace de fission *U(n, f). La section efficace 2**U(n, 2n)
est surestimée vis-a-vis des données expérimentales. Enfin, la section efficace de diffu-
sion inélastique ***U(n, n’) est réduite vis-a-vis des évaluations au niveau du plateau,
pour F, € [2, 6] MeV. Ce résultat est compatible avec les études de sensibilité menée
par A. Santamarina [45] que nous présenterons dans le chapitre 5. Enfin, les sections
efficaces de diffusions inélastiques partielles (n, n’y) présentent un bien meilleur accord
calcul /mesure qu’avec le parametre de spin cut-off par défaut de TALYS. De plus, nous
obtenons des résultats similaires a ceux présentés en 2021 par M. Kerveno et al. [68].
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FIGURE 4.15 — Comparaison des sections efficaces 23U (n, tot), (n, n), (n, 7), (n, f),
(n, n’) et (n, 2n) obtenues avec la version locale de TALYS-1.95 avec les évaluations
ENDF/B-VIII, JEFF-3.3 (avec incertitudes si ces dernieres sont fournies dans la base de
données JANIS - OECD / NEA Data Bank) et les données expérimentales disponibles
dans EXFOR. Pour des questions de lisibilité, la référence de chaque entrée d’EXFOR
tracée dans I'une ou l'autre des figures est donnée en Annexe D.
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FIGURE 4.16 — Comparaison des sections efficaces expérimentales 3*U (n, n’y) et les
données expérimentales disponibles dans EXFOR avec celles obtenues avec la version
locale de TALYS-1.95C pour les transitions de la bande fondamentale. Les courbes en
pointillés sont les résultats des calculs avec la valeur de oeyt—ofr par défaut dans TALYS.
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FIGURE 4.17 — Comparaison des sections efficaces expérimentales 2**U (n, n’y) et les
données expérimentales disponibles dans EXFOR avec celles obtenues avec la version
locale de TALYS-1.95C pour des transitions en dehors de la bande fondamentale. Les
courbes en pointillés sont les résultats des calculs avec la valeur de oey—off par défaut
dans TALYS.
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FIGURE 4.18 — Section efficace de diffusion inélastique 23*U(n, n’) obtenue avec le calcul
initial de G. Noguere avec la valeur par défaut de oout—orr = 0.24 (en vert pointillé) et
avec le calcul TALYS-1.95C avec ocy—orr = 0.06 (en bleu).
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4.5 Conclusion

Nous avons vu dans ce chapitre comment modéliser les sections efficaces issues du
continuum de réaction grace a ’enchalnement des modeles dans le code de réaction nu-
cléaire TALYS. La nature phénoménologique des modeles utilisés dans ce travail et les
modifications d’une version locale non distribuée de TALYS rendent difficile une com-
paraison directes des parametres de modeles utilisés avec d’autres paramétrisations. Ce-
pendant, on peut voir que les sections efficaces de réaction de 1'*33U sont, a I'exception
de la capture radiative 23*U(n, 7) qui est sur-estimée, bien reproduites. En revanche, des
différences significatives entre calculs et mesures demeurent concernant les sections effi-
caces partielles 23U(n, n’y) pour lesquels il reste un travail d’optimisation a réaliser. Dans
le cas I'*38U, les sections efficaces obtenues reproduisent fidélement les évaluations et les
données expérimentales.

Concernant 1'**3U, le but de ce travail de thése n’est pas de réaliser une évaluation de
ses sections efficaces. Comme on a pu le constater, un travail conséquent d’ajustement des
parametres de modele reste a faire pour ce noyau et le manque de données expérimen-
tales, combiné aux manques de connaissance de ce noyau (structure nucléaire ou densité
de niveaux par exemple) ne rendent pas la tache aisée. On pourra tout de méme citer les
récents travaux de R. Capote et al. [129] et M. Sin et al. [130] car une importante activité
de modélisation des sections efficaces pour les différents isotopes de I’'Uranium, respective-
ment 23%23%,234,235,236.23T.2381] 5 ¢t¢ mené avec le code de réaction nucléaire EMPIRE [134].
Une comparaison de nos résultats avec des calculs réalisés avec ce code nous semble donc
pertinente. Un travail préliminaire a déja été mené avec R. Capote utilisant la version
EMPIRE-3.2 du code. Il reste une importante étape de comparaison des modeles utilisés
par les deux codes qui n’a pas encore été fait. Ce travail mené conjointement, les résul-
tats obtenus et les discussions qui en découleront feront 'objet d’un article a paraitre :
"Measurement of partial (n, n’y) reaction cross sections on 233U".

En ce qui concerne la modélisation de 1'*3%U, la nouvelle distribution en spin du
Pré-équilibre, inspirée de modeles microscopiques, permet une meilleure description des
sections efficaces 2%*U(n, n’y). En revanche, cela n’impacte pas la diffusion inélastique
238U(n, n’). Cette modélisation constitue le point de départ du travail d’évaluation des
incertitudes présenté dans le chapitre 5, dédié a la mise en place d'une méthodologie
d’évaluation des incertitudes des sections efficaces, illustrée avec 1'*8U. Le couplage de
CONRAD et de TALYS permet une assimilation des données via la méthode de 'inférence
Bayesienne, qui sera présentée également dans le chapitre suivant. Avec cette méthodo-
logie, des parameétres, prenant en compte les données expérimentales d’une part et leurs
incertitudes d’autre part, pourront étre calculés et nous pourrons déterminer leurs incer-
titudes.
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5.1 Introduction

Comme nous 'avons mentionné dans le chapitre 1 de ce manuscrit, la problématique
du manque de données nucléaires précises, expérimentales ou évaluées, ne concerne pas
uniquement les réacteurs innovants. Notamment, la section efficace de diffusion inélastique
de I'»38U présente, aujourd’hui, des incertitudes trop élevées pour répondre parfaitement
aux besoins industriels. La Figure 5.1 illustre ce manque de données précises. Elle compare
les données expérimentales et évaluées pour la section efficace ¥U(n, n’).

Si a basse énergie, E, € [0.1, 1] MeV, il y a des données expérimentales, les incerti-
tudes et la dispersion de ces derniéres ne permettent pas de contraindre suffisamment les
évaluations. De plus, au-dela de 1 MeV, il n'y a que tres peu de données expérimentales.
In fine, c’est sur tout le domaine en énergie que ’on observe des incertitudes significatives
entre pour les bases de données évaluées. Typiquement, L’évaluation de JEFF-3.3 donne
des incertitudes comprises entre 3.4% (entre 7 et 8 MeV) et 14.5% pour une énergie proche
du seuil.
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FI1GURE 5.1 — Comparaison des données expérimentales de la section efficace de diffusion
inélastique sur le noyau d'?*®U avec les bases de données évaluées dans leur version la plus
récente.

Afin d’améliorer la modélisation et de fait, I’évaluation de cette section efficace de
diffusion inélastique, de nouvelles mesures de sections efficaces (n, n’) pourraient étre
réalisées. De plus, une nouvelle mesure des sections efficaces partielles (n, n’y) réalisée par
M. Kerveno et al. [68] est aujourd’hui disponible pour tester et contraindre les modeéles sur
ces dernieres. En outre, les expériences intégrales peuvent également donner des tendances
sur cette derniere, en étudiant des expériences spécifiques, dont les grandeurs étudiées
(comme la valeur d'un k.s; par exemple) sont sensibles & la section efficace ***U(n, n’).

A. Santamarina et al. [45, 135] ont travaillé avec des benchmarks de référence afin
d’améliorer la connaissance liée a cette section efficace. Dans leur étude, ils ont considéré
plusieurs types d’expériences et ont comparé les résultats expérimentaux aux résultats
de calculs TRIPOLI-4® [136], un code de calcul Monte-Carlo. Ils ont utilisé des bases
de données provenant de spheres critiques ICSBEP [137] avec et sans réflecteurs, des
réacteurs a neutrons rapides expérimentaux et le taux de fission dans un réacteur a eau
pressurisé Frangais PWR-1500 MWe [138]. En comparant les écarts calculs/expériences
(C/E) pour I'ensemble des données expérimentales, leurs conclusions furent les suivantes :
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— La section efficace de diffusion inélastique 2**U(n, n’) de JEFF-3.1.1, utilisée par
les industriels, est surestimée et devrait étre réduite de (11 +3) % (1o) pour une
énergie de neutron incident comprise entre 2 et 5 MeV ;

— La composante du continuum (n, n’.,,;) est en grande partie responsable de cette
surestimation et devrait étre réduite a elle seule de (10 £2)% (lo) dans cette
méme gamme en énergie.

Couplée a une incertitude trop élevée, cette tendance a la surestimation de la sec-
tion efficace inélastique met 'accent sur le véritable besoin d’améliorer la connaissance
de cette donnée, pour les concepts de réacteurs innovants de Génération IV mais aussi
pour les grands cceurs de Génération III. Par exemple, D. Bernard s’est intéressé dans
son HDR [53] & la longueur de migration moyenne des neutrons < R > (i.e. son libre
parcours moyen) dans différents types de réacteurs de taille caractéristique < L >. On
peut montrer, selon la théorie de la diffusion, que la longueur de migration < R > est pro-
portionnelle aux sections efficaces macroscopiques! totales et d’absorption et que < L >
est proportionnelle au rapport Volume/Surface du réacteur considéré. Dans son travail,
il a considéré une boule critique de Plutonium a spectre rapide du projet ICSBEP, avec
< L >pmp—10~ 9.9 cm, un cylindre contenant une faible quantité de Plutonium dissout
a spectre thermique, également du projet ICSBEP, avec < L >,4_oga~ 23.7 cm et un
réacteur de type REP a spectre thermique/épithermique dont < L >ggp~ 300 cm. La
Figure 5.2 trace la longueur de migration moyenne du neutron < R > en fonction de son
énergie cinétique, pour ces trois types de réacteurs.

Dans les deux premiers cas, on remarque que, globalement, < R > est supérieur a <
L > ce qui signifie qu’en moyenne, les neutrons dans cette gamme d’énergie s’échappent du
coeur. En revanche, dans le cas du REP, les neutrons restent confinés dans le coeur (R < L).
On observe également que pour des neutrons dont 1’énergie est comprise entre 500 keV et
1.3 MeV, la longueur de migration est maximale, et est d’environ 85 cm. En comparant
< R >= 85 cm a la taille d'un assemblage (typiquement 20 cm), on voit que ces neutrons
peuvent se propager vers d’autres assemblages de combustible. L'une des conséquences
notables de ce grand parcours est le découplage des nappes radiales de puissance de proche
en proche. Cela implique la prise en compte d'un grand nombre d’assemblages couplés
lors des calculs neutroniques, nécessitant une définition de la géométrie du coeur plus
complexe et des temps de calcul beaucoup plus longs. Si 'on veut déterminer 1'origine de
ces neutrons dont I'énergie est comprise entre 500 keV et 1.3 MeV, il faut s’intéresser a
la diffusion inélastique. En effet, c¢’est le principal mode de ralentissement des neutrons
dans cette gamme en énergie. On peut tracer I’énergie de renvoi des neutrons apres une
réaction de diffusion inélastique en fonction de leur énergie incidente, dans le référentiel
du centre de masse. On obtient la Figure 5.3, également extraite de [53] pour laquelle les
sections efficaces de la base de données ENDF /B-VIII ont été utilisées.

Sur cette Figure 5.3, on observe trois tendances. Tout d’abord, on voit que les neutrons

1. La section efficace macroscopique est généralement plus utilisée en neutronique que la section efficace
microscopique. Elle est définie comme ¥ = N X 0 ol IV est la concentration, soit le nombre d’atome par
unité de volume, et o est la section efficace microscopique (exprimée en barn). Autrement dit, 3 est la
probabilité de collision par unité de longueur.
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FIGURE 5.2 — Longueur de migration neutronique pour trois types de réacteurs :
ICSBEP /pmf-10 (boule critique de Pu, spectre rapide) avec < L >,nr-10 ~ 9.9 cm,
ICSBEP /pst-04/1 (cylindre contenant une faible quantité de Pu, spectre thermique) avec
< L >pst—04 ™
< L >grpp ~
de [53].

23.7 cm et un REP classique, spectre thermique/épithermique avec
300 cm exprimée en fonction de I'énergie des neutrons. Figure reprise

diffusés élastiquement (MT2) sont renvoyés avec une énergie secondaire (y) égale a I’éner-
gie incidente (z). En effet, dans le cas d’une diffusion élastique entre un neutron et un
noyau lourd tel qu’un actinide, la norme de 1'énergie de renvoi est égale a celle de ’énergie
incidente, le rapport A/A + 1 étant tres proche de I'unité. (voir eq. (2.2) du chapitre 2).
Puis, il y a les états dits discrets (de MT51 a MT89), pour lesquels le neutron incident
perd une énergie correspondant a 1’énergie d’excitation du noyau résiduel (y = = — Ep,,)
avec Ep, I'énergie du niveau L;. On peut faire remarquer qu’il s’agit de réactions a seuil,
avec une énergie de renvoi théoriquement nulle lorsque le neutron incident a une énergie
incidente égale a Ep,. Enfin, il y a le continuum (MT91) otu, pour une large gamme en
énergie incidente (entre 2 et 6 MeV), les neutrons sont renvoyés avec une énergie comprise
entre 500 keV et 1.3 MeV, la zone ou la longueur de migration < R > est maximale. Par
ailleurs, cette zone en énergie incidente correspond au plateau (donc au maximum) de la
section efficace de diffusion inélastique de neutrons sur I'**3U (voir Figure 5.1). En conclu-
sion, ce travail a montré que, quel que soit le devenir de ces neutrons (fuite ou migration
vers une autre assemblage), la diffusion inélastique (en particulier dans le continuum) joue
un réle tres important.

Toutes ces raisons motivent une meilleure connaissance et description de la diffusion in-
élastique pour le noyau d’?*¥U. Nous avons présenté dans la partie précédente une nouvelle
modélisation des sections efficaces pour ce noyau, prenant en compte une distribution en
spin de pré-équilibre inspirée des calculs microscopiques de type QRPA et nous avons vu
un meilleur accord calcul/expérience en ce qui concerne les sections efficaces *¥U(n, n'y).
Ce calcul nominal nous servira de base pour le travail d’évaluation qui va étre présenté
par la suite.
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FIGURE 5.3 — Energie de renvoi des neutrons en fonction de leur énergie incidente. La
courbe MT2 représente une réaction de diffusion élastique, les courbes MT[51-89] re-
présentent une diffusion inélastique sur un niveau discret de 1'**®U, et la courbe MT91
représente une diffusion inélastique sur les états du continuum. Figure reprise de [53].

5.2 CONRAD

Pour le travail d’évaluation des données mené lors de cette these, le code CONRAD
(COde for Nuclear Reaction Analysis and Data assimilation) a été utilisé [139-142]. Cet
outil, développé en C++ au LEPh (CEA) depuis 2005 permet, sur une large gamme en
énergie, de fournir des données nucléaires évaluées (sections efficaces entre autres) avec
leurs incertitudes associées grace a des méthodes d’assimilation de données expérimen-
tales. Il possede ses propres modeles de réactions nucléaires mais peut également faire
appel a d’autres codes, en particulier le code TALYS, d’ores et déja utilisé pour 1’éva-
luation de données [143]. Bien que le code soit capable de fournir des données dans les
domaines des résonances résolues (RRR) et du continuum, les calculs qui ont été réalisés
pour les besoins de ce travail ne concernent que cette derniere gamme en énergie. C’est
pourquoi nous n’aborderons pas le formalisme de la matrice R implémenté dans le code
et utilisé pour décrire le domaine des RRR. Pour le continuumn, CONRAD peut faire
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appel au code ECIS pour les calculs liés au modele optique. Plus récemment, P. Tamagno
a implémenté dans le code un outil de résolution du modele optique, permettant dans
le méme temps 'ajustement de ses parametres (OMP), appelé "CCCP" [141]. Couplé a
TALYS, CONRAD peut également calculer les sections efficaces de réaction. L’avantage
de ce code est d'une part sa structure puisqu’il permet de paralléliser les calculs, réduisant
de fait sensiblement la durée nécessaire pour chacun d’entre eux. D’autre part, CONRAD
sert d’interface au code TALYS, en générant des fichiers d’entrées pour le code de réaction
nucléaire et permet donc également d’ajuster des parametres de TALY'S depuis CONRAD.
Pour réaliser les différents ajustements, CONRAD utilise la technique de 1’inférence
Bayésienne et propage les incertitudes avec différentes méthodes de marginalisation qui
seront décrites ultérieurement. Lors de ces ajustements, le code fournit non seulement les
observables de physique (comme des sections efficaces) mais aussi la nouvelle valeur des
parametres ajustés ainsi que leurs incertitudes et leurs matrices de covariances.

5.3 Meéthodologie de I’évaluation des données nucléaires

Pour rappel, une donnée évaluée est la meilleure prédiction possible d’'une grandeur
physique, construite a partir de résultats expérimentaux et de prédictions théoriques. Afin
de réaliser ce travail d’évaluation, nous avons donc besoin de modeles (voir chapitre 4),
définis par un certain nombre de parametres a ajuster et de données expérimentales. Dans
notre cas, on utilise CCCP pour la définition du potentiel optique et le code de réaction
nucléaire TALYS. On parlera alors d’assimilation de données puisqu’il s’agit d’ajuster
les parametres de modele afin de reproduire les données expérimentales. Une méthode
d’assimilation de données est 1'inférence Bayésienne ou les jeux de parametres et les
données théoriques sont considérés comme des variables aléatoires. Nous allons donc en
présenter le principe.

5.3.1 L’inférence Bayésienne

Considérons un jeu de données expérimentales y = ; (i = 1, ..., N) et deux jeux de
parametres ¥ et 0 décrivant un modele reproduisant les données /. Les parametres 7 et 0
sont entachés d'une incertitude et sont considérés, comme mentionné plus haut, comme
des variables aléatoires. On distingue les parametres ¥ qui sont ajustés pour reproduire
les données expérimentales, des parametres ) qui sont fixes mais dont ’erreur ne peut pas
étre négligée lors de la propagation des incertitudes. Ces derniers sont appelés paramétres
de nuisance. L’inférence Bayésienne consiste a propager les incertitudes des données i et
des parametres de nuisance 0 lors de I’ajustement des parametres .

Le théoreme de Bayes [144,145] appliqué aux variables continues [146] permet d’ex-
primer la densité de probabilité (p(Z|y,U)), i.e. d’obtenir un jeu de parametres de modele
Z a partir d’'une connaissance a priori U décrivant le jeu de données y.

i p(Z|U) - p(y]Z, U
p(Zly,U) = @) p(@7,U)

= Tdi-p@0)  p(i7.0) (51
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Dans I'équation 5.1, p(Z|U) représente la densité de probabilité a priori de Z, p(y|Z, U)
désigne la fonction de vraisemblance (ou 'likelihood") des mesures i avec la connaissance
des modeles et p(Z|y,U) représente la densité de probabilité a posteriori. Dans cette
méme formule, le dénominateur est un facteur de normalisation. In fine, on peut résumer

I’équation 5.1 comme 'actualisation d’une connaissance a partir d’'une nouvelle donnée
[147] :

posterior [p(Z|y,U)] = prior [p(Z|U)] - likelihood [p(y)Z, U)] . (5.2)

La résolution de ce probléme peut se faire de maniere déterministe ou stochastique.
Dans le premier cas, on fait I’hypothese que les densités de probabilité suivent des lois
gaussiennes [148]. Le but est donc de déterminer les valeurs des parameétres (on s’intéres-
sera en particulier & leur valeur moyenne) ainsi que leur matrice de covariance. Dans ce qui
suit, on notera ' PM°" et MP"" le vecteur des valeurs moyennes des parameétres a priori et
la matrice de covariance associée, i et M, le vecteur des mesures a assimiler et sa matrice
de covariance. Enfin, ¢ est le vecteur des prédictions théoriques des expériences, fonction
des modeles de réaction nucléaire et de leurs parametres Z. Avec I’hypothese gaussienne,
on peut exprimer chacun des termes de 1’équation 5.2 selon une loi gaussienne avec :

+__7 prior T PMOT?l +__7 prior
prior [p(Z|U)] g3 (@= Pier) gy (&-2 ),
N R
likelihood [p(§1Z, U)] o« e~ 2(F=9) M, (i=9), (5.3)
posterior [p(Z|y, U)] o ¢~ 2Xbus,

oll X414 est la fonction de coiit de type moindre-carrés généralisés (Generalized Least
Square) que 'on minimisera afin de résoudre le probléme de maniere déterministe. Elle
est définie comme suit :

XéLs _ (?j— QT My—1 (]]—F) n (f— 7 prior>T ]wzm'or‘l (f_ 7 prior) ‘ (5.4)

Le critere de convergence de cette résolution itérative par descente de gradient ¢ est
défini par l'utilisateur et se compare a la variation de la fonction de coiit entre deux
itérations :

‘X% - X?z—l‘
Xn-1

Pour la résolution déterministe, il existe plusieurs méthodes implémentées par B. Ha-

bert [149] dans CONRAD. Outre le choix de distributions gaussienne pour les densités

de probabilité, d’autres hypothéses sont faites pour obtenir x%;¢ : Papproximation de

Laplace [148], pour les cas de faibles non-linéarités, on utilise une itérative, dite méthode

de Gauss-Newton, pour laquelle on linéarise au premier ordre la distribution a priori et
ou on néglige le terme d’ordre supérieur.

< e. (5.5)
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Dans le cas d’une résolution stochastique, les parametres sont échantillonnés aléatoi-
rement selon la densité de probabilité du prior (pas nécessairement gaussienne. On peut
par exemple considéré une distribution uniforme). Cette méthode a été proposée pour la
premiere fois par D. Smith et R. Capote dans le cadre de I’évaluation de sections efficaces
dans le continuum des énergies [150]. Depuis, cette méthode a été utilisée a plusieurs
reprises par les évaluateurs [151-157]. Selon si les valeurs calculées sont proches (respecti-
vement éloignées) de I'expérience, la fonction de vraisemblance p(y]ZU) sera importante
(respectivement faible). Ainsi, les valeurs moyennes et covariances du posterior peuvent se
comprendre comme une pondération par la likelihood des valeurs de parametres ¥ suivant
la distribution du prior [154]. Pour un nombre N, de réalisations, on obtient les valeurs
moyennes et covariances associées suivantes :

Ny Ny
%: Tik - L Ek: Tk Tk L
i)y, = —x——> cov(zy, ay)n, = N —(@i)n, )y, (5.6)

avec Ly, = p(yk|ZxU). L'inconvénient majeur de cette méthode est la difficulté a converger
vers une solution si la fonction de vraisemblance est faible, autrement dit, si le prior est loin
de la solution. Pour résoudre ce probléme, on peut introduire une fonction d’importance
pour accélérer la convergence. Dans ce cas, les N, réalisations sont échantillonnées selon la
loi de distribution de cette fonction d’importance. Ce formalisme a fait l'objet du travail
de theése de E. Privas [154]. On peut également mentionner 1’algorithme de Metropolis-
Hastings pour une résolution stochastique de l'inférence Bayésienne via les chaine de
Markov [158-160]. Ces méthodes n’ont pas été explorées dans le cadre de cette these.
Avant de comparer les résultats donnés par les deux méthodes, déterministe et sto-
chastique, il est nécessaire de présenter le concept de Marginalisation de parametres.

5.3.2 Les méthodes de marginalisation des données expérimen-
tales

La modélisation des données nucléaires nécessite 1'utilisation de parametres de modele.
Or, les données expérimentales que 1’on cherche a reproduire sont entachées d’incertitudes
que 'on doit prendre en compte dans le processus d’évaluation. C’est lors de la prise en
compte de ces incertitudes qu’émerge la notion de paramétres de nuisance. Ces derniers
ne sont pas ajustés lors de I'assimilation des données expérimentales mais leur incertitude
n’est pas négligeable et doit étre prise en compte. Dans le cas contraire, les incertitudes de
I’évaluation sont sous-estimées. Ces parametres peuvent venir de grandeurs expérimen-
tales qui ne sont pas nécessairement pris en compte lors de l'ajustement (par exemple
la température, le temps mort du systeme d’acquisition ou lefficacité de détection). Ils
peuvent également étre introduits par I’évaluateur lorsque les incertitudes fournies dans
la base de données sont incompleétes (par exemple des parametres de normalisation). Ces
parametres de nuisance 0 doivent donc étre pris en compte dans la méthode de 'inférence
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Bayésienne. Considérant I’ensemble de parametres de modele 7 et de nuisance 5, on ob-
tient une nouvelle densité de probabilité définie par :

ou p(§|g], U) devient la connaissance a priori sur les parametres de modele et de nuisances.
La mesure i et les parametres de nuisance étant supposés indépendants, on a p(6|y,U) =
p(0|U). La distribution marginalisée recherchée, notée py(Z|y/, U) s’exprime donc par :
pa(@7.0) = [df-p(@87.0) = [dd-p@0.7.0) @0 (58)
En reprenant I’équation 5.1 et en injectant 1’équation 5.8, on obtient alors ’expression
de la marginalisation Bayésienne :

QLU> de. 5.9
J10,%,U) 5:9)

W AR) = [l 22T

Jdz - p(Z|U) - p(

avec p(gj\@ 7, U) la fonction de vraisemblance de la mesure connaissant les parametres de
modele et de nuisance.

Les valeurs moyennes et matrices de covariance des parametres peuvent étre calculées

par des méthodes stochastique ou déterministe implémentées dans CONRAD. C’est ce

que nous allons présenter dans ce qui suit.

5.3.2.1 Marginalisation Bayésienne Monte-Carlo

La méthode de marginalisation Bayésienne Monte-Carlo (BMC) que nous avons utili-
sée permet de simuler la distribution de I’équation 5.9 en réalisant un tirage aléatoire sur
les parametres de nuisance § selon la distribution p(§ |U). 1l s’agira dans ce qui suit de
décrire cette méthode telle qu’elle est implémentée dans CONRAD.

Considérons N tirages aléatoires de ) (k =1, ..., N). Pour chacun des tirages
k, ajustement des parametres est réalisé avec la distribution suivante :

Pi_goo (F17.U) o< p(&|U) - p(§17.6 = 6, V), (5.10)
avec p(v]7, = 5(k), U) la fonction de vraisemblance définie précédemment pour une valeur
fixe de . Dans notre cas, la résolution de ce probleme se fait donc par minimisation de
la fonction cofit associée & cette distribution définie dans 1'équation 5.4 2.

On obtient donc A jeux de résultats admettant pour valeur moyenne de parametres de
modeéle Z®) et les matrices de covariance associées M*™. D’un point de vue probabiliste,
le vecteur de paramétres de modele #*) peut étre vu comme 'espérance (i. e. la valeur
moyenne) du vecteur de parameétres ¥ sachant que g = g

In fine, on peut montrer (voir [157]) que la covariance finale marginalisée entre deux
valeurs x; et x; s’exprime comme suit :

2. On parle alors de méthode "hybride" Monte-Carlo [157].
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cov(z;,xj) = cov (x(k), $§~k)> +E (M<k)) . (5.11)

)

Cette derniere équation exprime l’estimation de la matrice de covariance des para-
metres de modele ¥ comme la somme de deux termes. Le premier correspond a la cova-
riance calculée sur les N valeurs moyennes obtenues lors de I'ajustement et le deuxiéme
correspond & la moyenne des N matrices de covariances associées a chaque ajustement.

Cette méthode de marginalisation BMC, comme beaucoup de méthodes stochastiques,
est trés cofliteuse en temps de calcul. Des méthodes analytiques moins chronophages ont
donc été implémentées récemment dans CONRAD par P. Tamagno [161], en plus de la
méthode déterministe déja présente dans le code. Nous allons maintenant présenter ces
méthodes, leurs avantages et leurs inconvénients.

5.3.2.2 Marginalisations déterministes

Contrairement a la méthode précédente, on peut considérer que l'incertitude des pa-
rametres de nuisance impacte la matrice de covariance de la simulation de l’expérience
(et non la matrice de covariance des modeles dans le cas BMC). Une méthode basée sur
des hypotheses d’algebre linéaire a été implémentée par B. Habert [149]. Il s’agit de la
marginalisation dite matricielle, notée dans ce qui suit MAT.

Méthode Matricielle
Considérons un jeu de parametres p' comme ’ensemble des parametres de modele & et des
parametres de nuisance 6 et sa matrice de covariance associée :

— T o Mx M:):,H
) -
La philosophie de cette méthode consiste & utiliser les sensibilités des modeles t aux

— At
parametres 7 et 6 défini comme S! = (ff;g) pour propager les incertitudes et obtenir un
a6

matrice de covariance marginalisée sur les paramétres ¥ uniquement. On obtient alors
I'expression de cette matrice, notée M,*® dans I’équation (5.13).

() s () s [(50)" s ]

(5.13)

x x

e = ()" s

Il est possible de simplifier davantage cette expression en faisant remarquer que s’il
n’y a pas de corrélation a priori entre les parametres de modele & et les parametres de
nuisance 6, alors la matrice de covariance associée a p, M, devient M, définie par :

_ ]wgost O
MP - < 0 Wrior) . (514)

Dans le cadre de cette hypothese et en posant M, = Mp dans I’équation 5.13, on ob-
tient une nouvelle expression pour la matrice de covariance des parametres marginalisés :
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S;_

S

xT

T
()
On voit dans cette derniére expression que contrairement a la méthode BMC, la mé-
thode MAT s’effectue en deux étapes. Tout d’abord les parametres des modeles sont ajus-
tés sans prendre en compte les parametres de nuisance. Ce n’est que dans une seconde
étape que les incertitudes des parametres de nuisance sont propagées. Cette méthode est
beaucoup plus rapide que la méthode BMC. Cependant, elle n’est valable que si les tailles

]w;narg _ ]wyz)ost + |:<S;)T :|_1 (Stx)TSg]Mgrior (S‘tg)TSt

T

(5.15)

. T
des vecteurs Z et t sont égales (voir [161]). De plus, 'inversion du terme [(5‘;) Sf;]
n’est pas triviale, en particulier lorsque les sensibilités sont trop faibles, ou s’il y a de

fortes corrélations entre les parametres de modele.

Dans les cas de marginalisation BMC et MAT, les parametres de nuisance sont fixes et
leurs incertitudes sont propagées. Or, la technique de marginalisation MAT, contrairement
aux méthodes Bayésiennes, ne prend pas en compte la possibilité que le modele ne soit pas
en mesure de reproduire les données expérimentales malgré un ajustement des parametres.
Comment alors tirer parti de la rapidité d’un calcul déterministe tout en conservant
une approche Bayésienne a 'assimilation des données expérimentales? Pour répondre a
cette question, P. Tamagno [161] a implémenté de nouvelles méthodes de marginalisation
déterministe dans CONRAD que nous allons a présent décrire.

La Décomposition Spectrale SIMPLE

Le principe de cette méthode repose sur les mémes bases que la marginalisation MAT, ou
I’on cherche a égaliser la matrice marginalisée avec la matrice de covariance de la simula-
tion (M,*"® = M;alc). Toutetfois, afin d’éviter les probléemes mentionnés précédemment,

—

tous les parameétres (de modele ¥ et de nuisance ) sont ajustés lors de l'inférence Bayé-
sienne. De fagon similaire, la marginalisation est réalisée lors d’'une seconde étape (pre-
mierement, calcul des valeurs moyennes de 7 et 0 a posteriori et deuxiemement, calcul de
la matrice de covariance marginalisée des parametres de modele).

Etant donné un jeu de paramétres p = (”g) définissant un modele ¢, I'inférence Bayé-
sienne prédit la densité de probabilité de 1’a posteriori. La matrice de covariance Mg"“
obtenue prédit alors des incertitudes plus faibles que la matrice de covariance marginalisée

M) (voir équation 5.15). Ainsi, pour un vecteur de sensibilité noté S = %, on peut
écrire :
. - . .
VS, vgr® = STamees > o = STAEeS, (5.16)
t : </ . .
avec vg & et vg™ les variances des observables associées aux matrices de covariance M, "

et MI;OSt propagées sur les sensibilités S. Le but ici est bien de propager les incertitudes

des parametres p' = (’g) sur les parametres de modele ¥ uniquement.

Pour réaliser ce travail, nous allons procéder a une "décomposition spectrale" [161],
en remarquant que la matrice de covariance MP**" peut étre obtenue par le produit de la
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matrice de corrélation C°* et de la matrice diagonale des écarts types ¥ associées, on
peut poser MP** = Y (P*'S. Par définition, (P*" est réelle et symétrique et on peut la
décomposer comme suit :

™ = QAQT, (5.17)

avec A une matrice diagonale ayant pour valeurs propres A;, avec A; € Rt pour s’assurer
que CgOSt soit définie positive et (), une matrice de "passage'. Selon cette décomposition,
on pourrait exprimer la matrice de covariance marginalisée M, en fonction de X et @
comme suit :

MRE — NQA™QTY, (5.18)

avec, Vi, A" > A; d’apres 1'équation (5.16) 3. On peut alors réécrire 1'équation (5.16) et
on obtient :

(5.19)

s = AP [QUES]) > o = YA [Q'RS])
7 (2

Le probleme n’est donc plus de trouver la matrice de covariance marginalisée mais les
AT tels que, Vi, A" > A;. Il faut aussi que les A" soient proches des A;, ces dernieres
étant données par le résultat de I'ajustement. Enfin, il faut que les incertitude finales
marginalisées soit cohérentes avec les incertitudes des parametres de nuisance. Sur ce
dernier point, P. Tamagno propose une démarche qui consiste a poser ce probleme comme
étant un probléme de minimisation sous contraintes. Une fonction cofit x? est définie afin
de quantifier 'écart entre les matrices M,™*® et MP*" et admet la forme :

NQ—IZ A 12+ Zl (5.20)
Les contraintes ajoutées lors d’'une minimisation d’une telle fonction peuvent s’expri-

mer sous la forme de "barrieres'. Le second terme de cette équation, g,, fonction des Al",
représente les contraintes d’inégalité a satisfaire, a savoir g, > 0. Dans ’équation (5.20),

on voit que si g, — 0, alors Y2 — oo. Il s’agit 14 des "barriéres", qui garantissent des
valeurs positives de g,. Cependant, comme mentionné plus tot, il faut que les A" soient
proches des A;, autrement dit, dans une région ou g, est proche de 0. Pour éviter que
X2 ne diverge trop vite, un facteur u est introduit. Ce dernier est ajusté & chaque étape
du calcul pour tendre vers 0 lors de la minimisation afin de pouvoir se rapprocher de
la contrainte et admettre une faible valeur de g,. D’apres ’équation (5.19), on pose la
contrainte :

g = - —1 > 0, (5.21)

avec, en posant R = QTYS :

3. Les nouveaux A" obtenus ne sont pas nécessairement les valeurs propres de la matrice de corrélation
associée & M,"'®.
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, (5.22)

nn

T
e = [ (5)

Uqunarg — [SiM?arg (Si)T] = ZATR?Z“

On utilisera la méthode de descente de gradient mentionnée dans la partie 5.3.1 pour
minimiser la fonction 5.20, assurant que, Vn, vg ° > vg P. Cette méthode est dite
SIMPLE, car, jusqu’a présent, nous n’avons émis aucune contrainte concernant la ca-
pacité qu’a le modele a reproduire les données expérimentales. C’est ce que nous allons
voir a présent avec les deux méthodes de Model defect.

Méthode Model defect LOCAL

Dans cette approche, on force tous les points expérimentaux y, a étre en accord avec la
valeur t,, prédite par le modele. Cette contrainte a pour effet d’augmenter sensiblement
I'incertitude propagée et de fait, impacte fortement M;*® lorsque le modele n’arrive pas
& reproduire les données. Dans ce qui suit, on suppose toujours que t et ¢ sont deux
variables aléatoires indépendantes et que leur différence suit une loi normale centrée en 0.
La variance associée en chaque point expérimental n est donnée par v,, = v,*"% + v*P.
Ce cas désigne le cas idéal car t a été ajusté sur 7 donc, en toute rigueur, ¢, et v, sont
corrélés. Cependant, on peut raisonnablement négliger cette corrélation si le nombre de
points expérimentaux est grand. Sous ces conditions, la probabilité f que la différence
t, — y, prenne une valeur dans l'intervalle {—oz\/m, +oz\/m} est donnée par la fonction
d’erreur évaluée en « :

f =Pty —yn € [—0/Un, +a/v,]) = erf <j§> (5.23)

Dans CONRAD, on choisit f de telle sorte que I'intervalle entre le modele et chaque
point expérimental soit de 1o, soit f = 68.3%. En posant |t, — yn|/\/Un < @, on peut
alors définir une nouvelle contrainte g, comme suit :

PR L (5.24)
(tn — Yn)

La philosophie de ce modele est donc de considérer chaque valeur expérimentale indi-
viduellement et d’augmenter 'incertitude finale si I’écart entre le modele et cette valeur
est trop grand afin d’inclure ce dernier dans le bandeau d’incertitude.

Méthode Model defect GLOBAL

La méthode précédente, bien que conservative dans le sens ou on considere chacune des
valeurs expérimentales individuellement, a tendance a surestimer l'incertitude finale. En
effet, il est tout a fait plausible que certaines valeurs de t,, — y, se trouvent en dehors de
I'écart type £,/v,. Lorsqu’on admet que le modele est capable de reproduire correctement
les données, on peut raisonnablement réduire la contrainte concernant tous les points
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expérimentaux a une contrainte globale. Autrement dit, on laisse la possibilité a certaines
valeurs de ¢,, — y,, d’étre supérieures en valeur absolue a cet intervalle. Si on considere que
les différences réduites (t, — y,)/y/vn sont indépendantes les unes des autres, Vn, alors
leur somme quadratique X définie dans ’équation 5.25 suit une distribution de y?2.

N,
- (tn - yn)Q
X = Z:IT, (5.25)

avec IV, le degré de liberté i.e. le nombre de points expérimentaux. Une fois de plus,
I’hypothese d’indépendance est discutable pour cette méthode mais reste une bonne ap-
proximation. La probabilité f définie par 1’équation 5.23 admet alors une condition sur
X et devient :

(/2 a/2)

- I'(Ny/2)

ou 7 est la fonction gamma incomplete. De fagon similaire a la méthode LOCAL, on

choisit pour f une valeur de 1o afin de déduire . Enfin, la nouvelle contrainte globale
s’exprime en fonction de X et a comme :

(5.26)

X
g=1-2>0 (5.27)

o

Le Model defect GLOBAL est donc moins strict que le Model defect LOCAL puisque
la condition est fixée pour ’ensemble des données expérimentales et non sur chaque valeur
individuelle.

5.3.3 Conclusion intermédiaire

Pour conclure cette partie, il est important de préciser que le but de ce travail de these
n’a pas été d’implémenter ces méthodes dans CONRAD, mais de les appliquer a un cas
concret d’évaluation des incertitudes de sections efficaces. Le Tableau 5.1 récapitule les
propriétés, avantages et inconvénients de chaque méthode.

TABLEAU 5.1 — Tableau récapitulatif des propriétés, avantages et inconvénients des mé-
thodes de marginalisation de données présentées et utilisées dans ce travail de these.

Type de calcul | Traitement des g Avantages Inconvénients
i s . Tres long
BMC Stochastique 0 constants Peu d’hypotheses res fong en
temps de calcul
> ide et simple a D ine d’applicati
MAT Déterministe 0 constants Rapide et simple a oma‘mo applcation
mettre en place restreint
Assure une propagation Contraintes uniquement

SIMPLE | Déterministe 0 ajustés L . . . >
T ) réaliste des incertitudes sur les 6

Est cohérent avec 'ensemble | Tendance a surestimer
des points expérimentaux I'incertitude finale

GLOBAL | Déterministe q ajustés Fel"lflet d:léviter certains rl.“'endaun_ce a sous-estimer
artéfacts I'incertitude finale

LOCAL Déterministe g ajustés
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Ces méthodes n’ont pas encore été testées dans le cadre d’une évaluation de sections
efficaces. Ce travail consiste a regarder 'impact de ces différentes méthodes de propagation
des incertitudes. On considere donc le cas de la section efficace totale de 1'*33U(n, tot). 11
s’agira ici de comparer les résultats obtenus et de les discuter. Cette étape de validation
de méthodologies avec cette section efficace spécifique a été motivée, d’une part car cette
section efficace est bien connue (plusieurs lots de données expérimentales et un bon accord
entre les évaluations) et d’autre part car le modele optique permet de bien la reproduire
dans cette gamme d’énergie.

5.4 Propagation des incertitudes aux sections effi-
caces et validation des méthodes de marginali-
sation

On rappelle que, dans cette partie, nous allons évaluer les incertitudes de la section ef-
ficace totale de 1'>38U. Dans ce qui suit, nous utiliserons 11 lots de données expérimentales,
dans une gamme d’énergie comprise entre 20 keV et 20 MeV. Ces lots de données viennent
de la base de données EXFOR. Leurs caractéristiques sont données dans le Tableau 5.2
ci apres.

TABLEAU 5.2 — Tableau récapitulatif des données expérimentales de section efficace
238U (n, tot) utilisées pour tester les différentes méthodes de marginalisation implémentées
dans CONRAD. Pour chaque lot, on renseigne, lorsque que ces informations sont dispo-
nibles : L’année, 'auteur, le laboratoire, la méthodologie expérimentale, les incertitudes
totales données dans EXFOR et si les incertitudes systématiques sont fournies ou non.
Lorsque qu’il n’y a pas d’incertitudes systématiques, les incertitudes totales correspondent
uniquement aux incertitudes statistiques.

Incertitudes Totales (données & 1o) | Incertitudes

Année Auteur Laboratoire Technique exp. Min (%) | Max (%) | Moyenme (%) | Systématiques
1971 D. G. Foster et al PNL (USA) TOF 0.59 3.21 1.53 non
1973 S. H. Hayes et al RPI (USA) TOF 0.78 4.47 1.38 non
1974 | R. B. Schwartz et al NBS,(USA) TOF 0.69 2.52 0.97 non
1981 W. P. Poenitz et al ANL (USA) TOF 0.60 1.88 1.01 oui
1960 | J. M. Peterson et al LLNL (USA) TOF 0.97 1.16 1.08 non
1958 A. Bratenahl et al LLNL (USA) TOF 0.81 1.04 0.95 non
2001 | W. P. Abfalterer et al | LANL (USA) TOF 0.16 0.33 0.25 non
1973 J. Cabe et al CEA/DAM (FR) TOF 1 2 / oui
1965 R. Batchelor et al AWE (UK) TOF, PSD 0 3 2.09 non
1968 J. Voignier CEL, (FR) ASSOP, TOF, COINC 3.08 3.08 3.08 non
1967 C. Thibault CEA/DRF, (FR) / 5.41 5.41 5.41 non

On remarque que pour seulement deux d’entre elles, les incertitudes systématiques
sont données. Pour les autres, il s’agit seulement des incertitudes statistiques a 1o. Un
facteur de normalisation N' = 1 est donc appliqué & chacun des lots de données. Si
des incertitudes systématiques sont données dans EXFOR, alors on les appliquera a N.
Dans le cas contraire, son incertitude est fixée par I’évaluateur. Ici, nous avons choisi une
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incertitude reflétant la dispersion des données expérimentales des différents lots.
Le Tableau 5.3 donne les incertitudes sur les N pour les différents lots de données.

TABLEAU 5.3 — Valeurs et incertitudes des facteurs de normalisation A pris pour le travail

d’évaluation.

Lot de données | Abfalterer | Batchelor | Bratenahl | Cabe Foster Hayes
N 1.000(25) | 1.000(30) | 1.000(25) | 1.000(35) | 1.000(35) | 1.000(30)
Lot de données | Peterson | Poenitz Schwartz | Thibault | Voignier

N 1.000(20) | 1.000(40) | 1.000(35) | 1.000(30) | 1.000(25)

Ce choix est certes arbitraire et nous verrons par la suite son impact sur les méthodes
de marginalisation. Nous avons fait I’hypothese, pour le travail présenté ici, que les données
expérimentales utilisées ne sont pas corrélées.

Il s’agit en premier lieu de définir quels parametres de modele sont ajustés et donc,
sur lesquels on propage les incertitudes des parameéetres de nuisance. On s’intéresse ici
aux parametres de modele optique dont on réalise I’ajustement. Le fichier RIPL-3 (2601)
[105] donne la paramétrisation compléte du potentiel optique. En tout, cela représente 37
parametres ajustables (voir annexe C). Avec les sensibilités calculées lors d'un ajustement,
le code CONRAD donne en données de sortie les valeurs ajustées des parametres mais
également le nombre de parametres effectifs N;jf F qu’il a utilisé afin de réaliser I’ajustement
et dont la formule est donnée ci-apres.

N;ff _ Np Ty {(mrior)_l ]Miost]’ (528)

On procede donc par itération pour trouver le nombre de parametres optimal a ajuster.
La figure 5.4 donne le résultat de ce processus.

Le critere de convergence a été choisi de telle sorte que la différence entre le nombre
initial de parametres et le nombre de parametres effectifs soit inférieur a 1, en écartant
a chaque étape les parametres auxquels la section efficace totale est le moins sensible.
Afin de choisir quel(s) parametre(s) enlever a chaque étape, on regarde les sensibilités de
la section efficace 238U(n, tot) et on retire ceux qui contribuent le moins. Finalement, ce
critere est satisfait & I’étape (5), avec p; — pesr = 0.18. Le nombre de parametres de
modele optique optimal pour ajuster les sections efficaces totales (n, tot) a donc été fixé
a 8. Il s’agit des parametres suivants : s, 84, Vi/, Tv4,, Qv s Twy, Qg €t Tyg. On doit tout
de méme noter que que ce choix de parametres est lié aux expériences et a la réaction que
I’on a choisi. D’autres parametres pourrait étre conservés pour d’autres voies de réactions.

On pourrait se questionner sur la pertinence de cette étape. Apres tout, pourquoi ne
pas considérer ’ensemble des parametres lors de 'ajustement, a condition que le résultat
soit physique. Lors de I'ajustement des parametres, CONRAD calcule les sensibilités des
modeles aux parametres %. Bien qu’ils définissent le modele, les sections efficaces peuvent
étre peu, voire tres peu, sensibles a certains d’entre eux. On voit deux conséquences a
cette derniere remarque. Tout d’abord, lors de I'ajustement, si la sensibilité est faible,
les parameétres peuvent prendre des valeurs tres éloignées de leur valeur initiale. Cela
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Status:
Degrees of freedom
. Number of Parameters initial = 37
. Effective Number of Parameters = 11.5644

Status:
Degrees of freedom
. Number of Parameters initial
. Effective Number of Parameters = 8.79894
Status:
Degrees of freedom

. Number of Parameters jnjtia
. Effective Number of Parameters

. Number of Parameters initial
. Effective Number of Parameters =

(5)

FIGURE 5.4 — Résultat de la recherche du nombre optimal de parametres avec CONRAD.
Le nombre final de OMP a ajuster est ainsi fixé a 8.

pourrait étre acceptable s’ils sont entachés d’une grande incertitude. Cependant, lors de
I’étape de marginalisation, les incertitudes des parametres de nuisance sont propagées
aux parametres ajustés. Si 'un d’entre eux a tres peu d’impact sur le modele (autrement
dit une sensibilité tres faible), alors, d’apres 1’équation 5.13, la variance marginalisée
et 'incertitude de ce parametre seront tres élevées. On peut typiquement obtenir une
incertitude relative de 'ordre de 200% pour un parameétre mal choisi. Enfin, le nombre
de parameétres a ajuster influe sur le temps de calcul. Plus ce nombre est grand, plus le
temps de calcul est long.

Dans ce qui suit, on présentera donc les résultats des 5 méthodes de marginalisation :
MAT, BMC, SIMPLE, LOCAL et GLOBAL.

5.4.1 Le prior et ajustement des parametres

Le point de départ de ce travail est le calcul TALYS pour le noyau d’?3U présenté
dans le chapitre 4. Pour le calcul a priori, I'incertitude des 8 parametres (s, B4, Vi, 711,
avi, Twy, aws €t Twy a été fixée & 50%. Cette valeur d’incertitude tres élevée a été vo-
lontairement choisie afin de pouvoir passer par I’ensemble des points expérimentaux et
ne prend pas en compte la sensibilité de la section efficace totale aux parametres ajustés.
La Figure 5.5 a gauche (Prior) montre le résultat du calcul a priori, avec I'impact des
incertitudes de ces parametres sur la section efficace totale. L’incertitude résultante étant
tres élevé dii au choix de l'incertitude des parametres, ce calcul se veut non-informatif.
La Figure 5.5 & droite (Fitted) montre le résultat de l’ajustement des parametres de
modele et le nouveau bandeau d’incertitude associé sur la section efficace. Nous nous
serons assuré de la cohérence des résultats en ce qui concerne les valeurs centrales des
parametres ajustés par rapport aux valeurs de 1’a priori. Pour chacun des cas, on trace
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I'incertitude relative de la section efficace Ao /o (exprimée en %). On voit, comme at-
tendu, que l'incertitude finale de la section efficace est sous-estimée lors de la procédure
d’ajustement, avec Ac/o € [0.02, 0.37] %. On rappelle ici que le résultat (Fitted) de
la Figure 5.5 n’est obtenue que pour les marginalisations déterministes, ou ’on propage
I'incertitude des parameétres de nuisance g dans une seconde étape, contrairement a la
méthode Monte-Carlo.
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FIGURE 5.5 — Calcul de la section efficace ?**U(n, tot) avant et aprés ajustement des
parametres de modele. Le résultat du calcul est la ligne bleue et le bandeau tracé autour
représente l'incertitude initiale (& gauche) et ajustée (a droite) obtenue pour la section
efficace. En bas de chacun des graphiques est tracée I'incertitude relative Ao /o.

5.4.2 Comparaison des différentes méthodes de marginalisation
des données expérimentales

Dans ce qui suit, on tracera pour chacune des méthodes de marginalisation implé-
mentées dans CONRAD le résultat de I'ajustement ainsi que 'incertitude relative (méme
format que la Figure 5.5). Le Tableau 5.4 contient le résultat des ajustements, avec no-
tamment la valeur des parametres et leurs incertitudes en fonction de la méthode choisie.
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FIGURE 5.6 — Résultats de la marginalisation des données expérimentales dans ’ajus-
tement et la propagation des incertitudes pour la section efficace 8U(n, tot) obtenus
avec la méthode BMC a gauche et MAT a droite. La courbe bleue donne le résultat de
CONRAD avec le bandeau d’incertitude associé et I'incertitude relative Ao /o.

On remarque que les différentes méthodes de marginalisation présentent des résultats
variés, que cela soit du point de vue des valeurs centrales des sections efficaces ou des incer-
titudes propagées. Afin de discuter ces résultats, nous pouvons nous intéresser a différents
indicateurs, comme les matrices de corrélation des parametres, 1’écart calcul/mesure ou
encore les sensibilités des sections efficaces aux parametres.
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FIGURE 5.7 — Résultats de la marginalisation des données expérimentales dans 1’ajuste-
ment et la propagation des incertitudes pour la section efficace ***U(n, tot) obtenus avec
les méthodes LOCAL a gauche et GLOBAL a droite. La courbe bleue donne le résultat
de CONRAD avec le bandeau d’incertitude associé et l'incertitude relative Ao /o.
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FIGURE 5.8 — Résultats de la marginalisation des données expérimentales dans 1’ajuste-
ment et la propagation des incertitudes pour la section efficace ***U(n, tot) obtenus avec
la méthode SIMPLE. La courbe bleue donne le résultat de CONRAD avec le bandeau
d’incertitude associé et l'incertitude relative Ao /o.
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TABLEAU 5.4 — Résultats des ajustements et propagations des incertitudes pour les mé-
thodes BMC, MAT, SIMPLE, LOCAL et GLOBAL de marginalisation. On donne, pour
chacune d’elles le temps de calcul t.qcu, le nombre de degrés de liberté du calcul Npop,
la valeur du x?, le rapport de ces deux derni¢res quantités x?/Npor, la valeur centrale
des parametres ajustés, leur incertitude absolue (entre parentheses) et leur incertitude

relative.

Méthode Prior BMC MAT SIMPLE  LOCAL GLOBAL
teateus (D) / 68.10 0.72 1.93 1.95 1.91

Npor / 3354 3354 3343 3343 3343

X2 / 8736.47 7130.98 6130.44 6130.44 6130.44

x?/Npor / 2.60402  2.12611  1.83381 1.83381 1.83381

Bs 0.2157(1078) 0.2236(112) 0.2172(130) 0.2049(148)  0.2049(576)  0.2049(60)
ABa/ By (%) 50 5.02 5.98 7.24 28.12 2.94

B 0.0671(335)  0.0822(183) 0.0727(299) 0.0791(182) 0.0791(693)  0.0791(73)
ABy/Bs (%) 50 22.21 41.17 23.04 87.62 9.25

%%
AVy [V (%)

0.9529(4765)
50

0.9782(99)
1.01

0.9731(256)
2.63

0.9516(253)
2.66

0.9516(951)
9.99

0.9516(100)
1.05

v, 1.2450(6225) 1.2136(111) 1.2168(263) 1.2421(242) 1.2421(908)  1.2421(95)
Ary, [rv, (%) | 50 0.91 2.16 1.95 7.31 0.76
av, 0.6600(3300) 0.6874(388) 0.6797(514) 0.6373(459) 0.6373(1682) 0.6373(171)
Aay, Jay, (%) | 50 5.64 757 7.19 26.39 2.68
T, 1.2476(6238) 1.5621(518) 1.5771(658) 1.5476(1054) 1.5476(3836) 1.5476(389)
Ary, [rw, (%) | 50 2.79 5.81 6.62 24.79 2.51
e 1.2080(6040) 1.1672(425) 1.1224(658) 1.1561(1323) 1.1561(5061) 1.1561(522)
Ary, Jrws (%) | 50 3.64 5.86 11.44 4378 452
aws 0.6140(3070) 0.6158(518) 0.6340(656) 0.6610(724)  0.6610(2784) 0.6610(290)

Aaws /aws (%)

50

8.42

10.35

10.95

42.12

4.39
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5.5 Discussions

Le but de cette partie est de déterminer, de la fagon la plus objective possible, quelle est
la méthode de marginalisation la plus performante, en termes d’assimilation de données.
On s’intéressera dans un second temps a I'impact des incertitudes des OMPs et des [,
sur les autres sections efficaces, a savoir 2**U(n, n), (n, 7), (n, f), (n, 2n) et (n, 3n).

Lorsque 'on compare les valeurs centrales des parametres, on remarque que les valeurs
des parametres a posteriori obtenues avec les méthodes SIMPLE, LOCAL et GLOBAL
sont identiques. En effet, la seule différence entre ces méthodes est la maniere dont sont
traitées les incertitudes. On se sera également assuré que les parameétres de nuisance
ajustés sont identiques dans les trois cas de la décomposition spectrale.

En plus des parametres de modele et de leurs incertitudes, on peut s’intéresser au
matrices de corrélation données par CONRAD. La Figure 5.9 donne les matrices de corré-
lations des parametres obtenues avec les méthodes BMC, MAT et SIMPLE (cette derniére
étant représentatives des matrices de corrélations obtenues avec les méthodes de décom-
position spectrale, nous ne les avons pas tracées pour les cas LOCAL et GLOBAL).

mar mar mari
M (uc) Mo (mar) M9 (smpLE)

B2 B4 w v avw Wy rWs  aws B2 B4 w v avw v wWs aws
L L L " "

B2 B4 W v avw MWW Ws aWs

0.437 0.321 -0.302 0.083 0.257
B_4 -0.138 0.291 -0.229

0.321 -0.138] 0.291 0.138
v 10.302 0.291
0.083 -0.229|

-0.25
Wy 0. 0.291 -0.397 0.064

—0.50
0.091 0.138 -0.050 0.215

-0.75
aws 0.

-1.00

FIGURE 5.9 — Matrices de corrélation des parametres de modele et de nuisance apres
marginalisation pour, de gauche a droite, les méthodes BMC, MAT et SIMPLE.

Pour rappel, la corrélation entre deux parametres p; et po indique comment un pa-
rametre est impacté par un autre lorsque celui-ci varie. Plus la corrélation est proche de
1, plus les parametres sont corrélés (si la valeur de p; augmente, la valeur de p, aug-
mente également et vice-versa). A linverse, plus la corrélation est proche de —1, plus
les parametres sont anti-corrélés (si la valeur de p; augmente, la valeur de p, diminue
et vice-versa). On remarque que les profils des matrices de corrélation sont différents
d’une méthode a l'autre. On peut s’attendre a ce que les corrélations produites par la
méthode BMC soient différentes des méthodes déterministes. En effet, I'ajustement et
la marginalisation sont réalisés dans le méme temps. En revanche, parmi les méthodes
déterministes, on observe que les parametres sont beaucoup plus corrélés avec la méthode
SIMPLE qu’avec la méthode MAT. Cela pourrait étre dii & 'ajustement des parametres
de nuisance 6. En effet, en ajustant ces parametres, les données expérimentales d’'un méme
lot varient en amplitude de la méme maniere. Si I'on trace les matrices de corrélation des
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parametres apres ’ajustement mais avant la marginalisation pour les méthodes MAT et
SIMPLE, on obtient la Figure 5.10.

M fitted (MAT) M fitted (SIMPLE)

corr corr
BZ B4 W W aw W rWs aWs N1 N2 N3 N4 N5 N6 N7 N8 NS NIO N11 B2 B4 Vv v avv rWv rWs aWs N1 N2 N3 N4 N5 N6 N7 N8 NO NIO NI1

-0,089.0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000|

10.455-0.129-0.086.0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000| .. . . 0.013 0.036|

0,089 0.085 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000) 0900, 0.239 0.011-0.033
,290 0.000 0.000 0.000 0.000 0,000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000) A . 0.0200.047

aws 10.0890.151-0.0860.085-0.188-0.290-0.20. 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000)

0.239-0.1290.089 0.303| .203 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000) 0.45 . .. 0.015 0.039
X 74 0.014.0.039

N1 {0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000)| .396 0.023 0.052|

N2 10.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 10.085 0.092 0.104-0.090-0.001-0.1410.113-0.1070.162| 0.0820.151 0.156 0.162 0.064 0.147 0.163 0.004 0.008|
N3 {0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000)| 0.2720.2800.332-0.2930.028; .361;
N4 {0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000| 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 £.000|
NS 40.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000

0.000 0,000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000

N6 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000
N7 10.000 0,000 0.000 0.000 0.000 0.000 0,000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0,000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000|
N8 10.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000)

N9 {0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000,

N10 10.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000

N11 10.028 0.0300.036-0.0320.005-0.0470.039-0.0390.052 0.008 0.027 0.047 0.050 0.051 0.021 0.046 0.051 0.001

N11 40.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000 0,000 0.000 0.000 0.000 0.000 0.000

FIGURE 5.10 — Matrices de corrélation des parametres de modele et de nuisance apres
ajustement mais avant marginalisation obtenue, de gauche a droite, avec la méthode MAT
la méthode SIMPLE.

On voit ici qu’avec la méthode MAT, il n'y a pas de corrélation introduite par les
parametres de nuisance et chaque élément non diagonal impliquant un facteur de norma-
lisation est nul. A l'inverse, avec la méthode SIMPLE, on remarque que 'ajustement des
g introduit d’avantage de corrélation, ce qui expliquerait 1’effet observé.

Finalement, quelle que soit la méthode de marginalisation utilisée, il existe des corréla-
tions entre les parametres de modele. De plus, chaque méthode produisant des incertitudes
différentes, 'argument de la forte corrélation entre les parametres n’est pas suffisant pour
exclure ces méthodes. On peut également noter que les matrices de corrélation margi-
nalisées produites par les méthodes BMC et MAT sont différentes. A ce stade, nous ne
pouvons donc pas encore conclure quant a la méthode la plus adaptée. Si on peut visuel-
lement rejeter les méthodes LOCAL et GLOBAL en raison de la mauvaise description des
incertitudes (dans le premier cas, elles sont surestimées et dans I'autre cas sous-estimées),
il nous faut d’autres criteres plus objectifs.

Une autre piste de réflexion consiste a regarder ’écart entre chaque point calculé ¢; et
chaque point expérimental y;. On étudie donc une distribution ressemblant a celle d'un

2
x? admettant la forme PDF ~ exp —% (%) , oll 0y, est l'incertitude expérimentale
Yi

associée a la valeur y;.
La Figure 5.11 donne les distributions obtenues pour les méthodes MAT, BMC,
SIMPLE et SIMPLENom,. En effet, puisqu’on ne s’intéresse pas ici aux incertitudes sur
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FIGURE 5.11 — Distribution des écarts calcul/mesure pour les différentes méthodes de
marginalisation MAT, BMC et SIMPLE. La figure SIMPLENom correspond a la méthode
SIMPLE, avec la prise en compte des facteurs de normalisation.

les points ¢; mais seulement a leurs valeurs centrales, les méthodes SIMPLE, LOCAL et
GLOBAL sont équivalentes du point de vue de ce test. De plus, avec ces méthodes, les
facteurs de normalisation étant ajustés, il faudrait comparer les tJ™MFPLE ayec les y; renor-
malisés. Dans le cas des méthodes MAT, BMC et SIMPLE, on voit que les distributions ne
sont pas tout a fait de forme gaussienne puisqu’est observé un étalement de la distribution
vers la gauche, traduisant une tendance a la sous-estimation de la section efficace calculée
par rapport aux données expérimentales. Dans le cas ou les expériences sont renormalisées
(SIMPLENom), cet étalement est moins marqué et 'ajustement de la distribution semble
meilleure. De plus, I'écart-type de cette derniere est plus faible en comparaison avec les
autres distributions obtenues. Cependant, il est important de se rappeler que I'étape de
marginalisation consiste a se débarrasser des parametres de nuisance pour n’avoir que les
parametres de modeles. Or, si les incertitudes des 0 sont propagées, leur nouvelle valeur
centrale est une information qui est perdue. Dans ce cas, il faudrait fournir le résultat de
lajustement avec les nouveaux parametres de normalisation A pour les lots de données
expérimentales afin de pouvoir reproduire les résultats. Il semblerait donc que, dans le
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cadre de ce test, les trois méthodes donnent des résultats similaires pour prédire la section
efficace totale. Enfin, il est tres important de rappeler que ce test ne prend pas en compte
les incertitudes des modeles.

Pour prendre ces dernieres en compte, nous pourrions, a l'avenir, appliquer une mé-
thode Monte-Carlo. Pour chacune des méthodes de marginalisation, on pourrait tirer aléa-
toirement une nouvelle valeur des parametres dans l'intervalle de leur incertitude. Pour
chaque tirage k, on aurait alors un jeu de points théoriques ¢, & comparer avec /. Cette fois-
ci, nous ne regarderions pas une distribution de x? mais de variances. En effet, si on pose v,
la variance entre le modéle #; et Uexpérience 7/, exprimée par v, = (4 — t_k)TCy’ L —1th),
avec (), la matrice de covariance associée a ¥, alors on peut tracer la distribution des
v . D’apres le théoréme de la limite centrale, la distribution ressemblant le plus & une
courbe gaussienne et admettant le plus petit écart type serait le modele le plus perfor-
mant. Malheureusement, par manque de temps, cette piste n’a pas pu étre explorée pour
le moment.

5.6 Sensibilités des sections efficaces de réaction aux
OMP et 5,

Pour aller plus loin dans ce travail d’évaluation des incertitudes des sections efficaces
pour le noyau d’?*®U, on peut s’intéresser aux sensibilités des sections efficaces de réac-
tions aux parametres. En effet, CONRAD calcule les sensibilités ‘;—g pour les parametres
ajustés. Grace au couplage CONRAD-TALYS, on peut étudier les sensibilités des OMP
et des (3 a la section efficace totale mais aussi aux sections efficaces de réaction. On peut
ainsi déterminer 'impact des incertitudes de ces parametres sur ’ensemble des sections
efficaces, notamment la diffusion inélastique.

Nous avons donc, pour chaque méthode de marginalisation, obtenu un nouveau jeu de
parametres et incertitudes associées. Pour la partie Hauser-Feshbach, nous avons repris le
travail qui a été réalisé lors de la modélisation des sections efficaces pour 1'*38U présenté
dans le chapitre 4. Puisque la section efficace totale 2¥U(n, tot) a changé, les autres
sections en seront affectées, bien que nous nous intéressions ici a I'impact des incertitudes
seulement. Ces écarts sont donnés dans l'annexe E. Les Figures 5.12, 5.13, 5.14, 5.15
et 5.16 donnent pour les sections efficaces de réaction *¥U(n, n), (n, v), (n, f), (n, n’)
et (n, 2n) les matrices de sensibilité aux parametres (OMP, ) en fonction de I'énergie
de neutron incident et tracent les sections efficaces obtenues ainsi que les incertitudes
associées a chaque méthode de marginalisation. La sensibilité S d’une section efficace o
a un parametre de modele p est donnés, pour rappel, par S = %'

En ce qui concerne les amplitudes des incertitudes, on retrouve sans surprise les mémes
amplitudes relatives vis-a-vis des méthodes de marginalisation, avec la plus grande in-
certitude propagée obtenue avec la méthode LOCAL et la plus faible avec la méthode
GLOBAL. On remarque également que, contrairement au cas de la section efficace totale,

4. D. Regnier, communication personnelle.
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FIGURE 5.12 — Matrices de sensibilité de la section efficace de réaction (n, n) aux para-
metres (OMP, f3,) et section efficace et incertitude associée en fonction des méthodes de
marginalisation.
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FIGURE 5.13 — Matrices de sensibilité de la section efficace de réaction (n, v) aux para-
metres (OMP, f3,) et section efficace et incertitude associée en fonction des méthodes de
marginalisation.

les incertitudes des sections efficaces de réaction présentent de fortes variations en fonc-
tion de I'énergie, surtout pour des énergies supérieures a quelques MeV. Cet effet peut
étre compris lorsque 'on regarde les matrices de sensibilité des section efficaces. La ot les
sections efficaces sont tres sensibles & un ou plusieurs parameétres, alors I'incertitude de
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FIGURE 5.14 — Matrices de sensibilité de la section efficace de réaction (n, f) aux para-
metres (OMP, f3,) et section efficace et incertitude associée en fonction des méthodes de

marginalisation.
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FIGURE 5.15 — Matrices de sensibilité de la section efficace de réaction (n, n’) aux para-
metres (OMP, ) et section efficace et incertitude associée en fonction des méthodes de

marginalisation.

celles-ci sera grande. A contrario, la ou elles sont trés peu sensibles, I'incertitude associée
est faible. Enfin, on peut noter le cas de la fission, ou les incertitudes au-dela de 10 MeV
(A Touverture de la 3°™¢ chance de fission) divergent avec de trés fortes variations, quelle
que soit la méthode de marginalisation utilisée. De fagon similaire, on remarque une forte
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FIGURE 5.16 — Matrices de sensibilité de la section efficace de réaction (n, 2n) aux
parametres (OMP, () et section efficace et incertitude associée en fonction des méthodes
de marginalisation.

variation dans la matrice de sensibilité aux parametres a ces mémes énergies. Nous avons
identifi¢ deux origines & ce phénomeéne®. La premiére est que ce phénomeéne advient a
I'ouverture de la fission de 4°™¢ chance, ot nombre de noyaux sont alors impliqués dans la,
modélisation, pouvant rendre la sensibilité aux parametres de modele optique chahutée.
La deuxiéme pourrait venir du fait, qu’a cette énergie de neutron incident, une variation
de la section efficace totale est répercutée sur la fission. En effet, dans cette zone en éner-
gie, les sections efficaces d’émission de deux (n, 2n) et trois (n, 3n) neutrons diminuent
fortement. Une modification de la section efficace totale est alors portée par la section
efficace de fission.

5.7 Conclusion

Nous avons vu dans ce chapitre comment ont été identifiées les problématiques liées a la
diffusion inélastique de 1'*38U, en particulier pour les grands coeurs, grace notamment aux
études de sensibilité menées par A. Santamarina [45] et aux travaux de D. Bernard [53].
Le code CONRAD, développé au CEA et couplé au code de réaction nucléaire TALY'S,
a vocation a produire une évaluation basée sur l’assimilation de données via l'inférence
Bayésienne. Le traitement des incertitudes expérimentales ou des parametres de modele
représente, aujourd’hui encore, un véritable défi. Bien qu’il soit encore en cours de déve-
loppement, CONRAD et les méthodes d’assimilation de données auxquelles il fait appel
permettent de réaliser une évaluation reflétant la réalité des incertitudes expérimentales.

5. M. Dupuis, communication privée.
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Comme on I’a vu en étudiant les sensibilités des sections efficaces de réaction, le couplage
avec TALYS nécessite encore un travail de validation de la propagation des incertitudes.
A terme, on pourra procéder a I'assimilation de données pour les sections efficaces de
réaction et ajuster les parametres Hauser-Feshbach de TALYS avec CONRAD.

Enfin, pour revenir sur la problématique de la diffusion inélastique de 1?**U, on trace
de nouveau sur la Figure 5.17 cette section efficace avec les incertitudes prédites par les
méthodes MAT, BMC et SIMPLE qui sont les plus vraisemblables en termes d’amplitude.

3.5""' T T T T T T T T T T
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FIGURE 5.17 — Résultat de la propagation des incertitudes des OMP et ) a la section
efficace de diffusion inélastique #**U(n, n’).

On voit ici que, quelle que soit la méthode de marginalisation de données choisie, la
seule incertitude propagée des OMP et des 3y contribue au moins a hauteur de 2% de
I'incertitude pour cette section efficace et atteint entre 4 et 8 % sur le plateau, entre
1 et 6 MeV. Il faudra bien siir attendre de voir I'impact des incertitudes des parametres
Hauser-Feshbach pour conclure davantage quant a 'incertitude finale sur la section efficace
28U(n, n’). Cependant, bien que les études de sensibilités et les mesures de sections
efficaces partielles 2¥U(n, n’y) permettent de contraindre les modéles, il est primordial
d’améliorer la connaissance de ’ensemble des parametres des modeles afin d’atteindre les
objectifs industriels fixés.
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L’objectif de ce travail de these était, pour rappel, d’apporter sa contribution a I’amé-
lioration des données nucléaires. Pour ce faire, nous avons pu aborder les trois aspects
du processus de production de données nucléaires évaluées : la mesure de données expé-
rimentales, la modélisation des sections efficaces et 1’évaluation des données nucléaires.
La partie expérimentale de la these concernait la mesure de sections efficaces de réaction
233U (n, n'y) et la préparation de la campagne expérimentale pour le 2*Pu. Dans la partie
théorique, nous avons réalisé la modélisation des sections efficaces pour les noyaux d’?33U
et d'?%U avec le code de réaction nucléaire TALYS. Enfin, la partie évaluation concer-
nait ’évaluation des incertitudes de la section efficace totale ?**U(n, tot) et l'effet de la
propagation de ces incertitudes sur les sections efficaces de réaction.

Mesure de sections efficaces

Les travaux de cette these ont permis de mettre en place une méthodologie spécifique
a I'analyse des données de la campagne expérimentale de 1'>33U menée avec GRAPhEME,
dispositif installé aupres de la source de neutrons blancs GELINA. La nature tres radio-
active de cet isotope a fait émerger des effets qui n’étaient alors pas observés lors des
campagnes expérimentales précédentes. D’une part, le tres fort taux de comptage des dé-
tecteurs, qui a engendré un fort taux d’empilement des données mais aussi la déformation
des transitions v pour les détecteurs HPGe classiques. D’autre part, le grand nombre de
transitions v de radioactivité dans les spectres. Malgré ces difficultés, nous avons obtenu,
pour la premiere fois, douze sections efficaces expérimentales 2*3U(n, n'y) et des valeurs
d’intensité v relative pour quatre transitions. Cependant, malgré un long temps d’acqui-
sition de données (de l'ordre de 5000 heures) et un détecteur HPGe segmenté offrant une
tres bonne résolution en énergie, nous avons obtenu, en moyenne, une faible statistique
pour chaque transition, induisant une grande incertitude. Méme pour les transitions les
plus intenses, nous ne sommes pas descendus en-deca de 10% d’incertitude relative en
moyenne sur toute la gamme en énergie. A titre de comparaison, E. Party [77], dans
son travail de theése, a produit des sections efficaces 2*Th(n, n’y) pouvant atteindre 4%
d’incertitude relative pour les transitions les plus intenses, ou encore les données de M.
Kerveno et al. [68], avec des incertitudes relatives pouvant également atteindre 4%. A titre
de comparaison, cette campagne expérimentale pour cet isotope du Thorium a nécessité
environ 800 heures de temps d’acquisition de données.

L’amélioration de la qualité de ces sections efficaces dépend en partie de 'augmenta-
tion de la statistique des pics v dans les spectres en énergie . En effet, cette derniere
contribue majoritairement a l'incertitude sur les sections efficaces (n, n’y). Cela pour-
rait s’obtenir en augmentant le temps d’acquisition des données. Nous serions cependant
d’avantage soumis aux contraintes de stabilité liées aux longs temps d’acquisition mention-
nées dans le chapitre 3. Une autre piste envisagée serait ’ajout d’un deuxieme détecteur
segmenté. Les transitions issues des spectres des détecteurs classiques étant déformées,
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avec un fort taux d’empilement, ils participent grandement a cette incertitude finale. Pour
rappel, pour obtenir une section efficace (n, n’y), on somme des sections efficaces différen-
tielles via la méthode de la quadrature de Gauss. Placés aux deux angles appropriés, ces
deux détecteurs segmentés constitueraient alors un couple de détecteurs idéal, minimisant
I'incertitude statistique des transitions.

Modélisation de sections efficaces

Dans ce travail de these, nous avons réalisé une modélisation des sections efficaces pour
les noyaux d’?33U et d’?38U. Pour plus de cohérence dans les modeles utilisés, la version
locale de TALYS-1.95C a été utilisée pour réaliser les deux modélisations. Par rapport a
la version par défaut de TALYS, nous pouvons noter les changements suivants :

— La prise en compte de la prescription du spin cut-off afin de reproduire la distri-
bution en spin de Pré-équilibre obtenue avec des calculs microscopiques de type
JLM/QRPA. Dans ce travail, on aura donc pris oeyt—off = 0.06;

— L’utilisation du modeéle composite proposé par Gilbert & Cameron [118] pour le
calcul de la densité de niveaux pour les états du continuum avec la paramétrisation
du spin cut-off %(U) préconisée par Jensen & Luttinger [119];

— Les modifications de G. Noguere pour la description de la fission dans la zone des
Résonances Non-Résolues (URR) [131,132] utilisées pour la modélisation du noyau
d7238U :

6

— La description de la fission du noyau d'**3U avec trois barriéres de fission ©.

La modélisation des sections efficaces de 1'*33U avait fait l'objet du travail de these de
C. Morariu [162] en 2013. Elle a utilisé la paramétrisation du potentiel optique préconisée
par R. Capote et al. [128,129] mais ne décrivait la fission qu’avec deux barrieres. Pour
notre calcul, nous avons pris pour point de départ les parametres donnés par M. Sin et
al. [130] décrivant un modele de fission a trois barrieres. In fine, nous avons abouti & une
description satisfaisante des sections efficaces de réaction, avec tout de méme une suresti-
mation de la section efficace ?*3U(n, ) et une sous-estimation de la diffusion inélastique
233U(n, n’) entre I'énergie seuil et 500 keV. C’est cependant dans la description des sections
efficaces partielles 233U (n, n'y) que nous observons des différences significatives entre le
calcul et 'expérience. Ce constat met en lumiere le manque de connaissance de ce noyau.
D’une part, en terme de structure nucléaire et d’autre part, en terme de modeles, qui ne
parviennent pas a reproduire les formes et amplitudes des sections efficaces. Un important
travail reste donc a fournir afin d’obtenir, avec TALY'S, une modélisation satisfaisante de
I’ensemble des sections efficaces de ce noyau.

En ce qui concerne la modélisation de 1'>**U, notre point de départ a été une évaluation
réalisée par G. Noguere 7. Aprés avoir implémenté son travail, mais également aprés avoir

6. La description de la fission a trois barrieres n’a pas nécessité d’ajout de modele dans le code.
Cependant, par défaut et dans le répertoire "best" de TALY'S, seules deux barriéres de fission sont décrites.
7. Evaluation non publiée.
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pris en compte le parametre de spin cut-off de la distribution en spin de Pré-équilibre de
M. Dupuis et al. [108], nous avons été en mesure de produire une nouvelle modélisation
pour ce noyau. Cette derniére est compatible avec I’évaluation précédente de G. Noguere et
présente un meilleur écart calcul/mesure avec les sections efficaces ?**U(n, n’y) de M. Ker-
veno et al. [68]. Malgré cette amélioration, nous n’avons pas observé de diminution de la
diffusion inélastique 23¥U(n, n’). Les études de sensibilité menées par A. Santamarina et
al. [45] ont pourtant montré une tendance a la surestimation de cette section efficace,
notamment entre 2 et 6 MeV.

Evaluation des incertitudes des sections efficaces

Le travail d’évaluation des incertitudes des sections efficaces pour I'28U a été motivé
par ces mémes études de sensibilité et par 'incertitude sur la section efficace **U(n, n’)
qui, pour les grands coeurs ainsi que pour le développement des concepts de réacteurs
Gen. IV, est encore trop élevée a ce jour [38]. Les récents développements du code
CONRAD incluent plusieurs méthodes de marginalisation de données expérimentales.
Cette étape est nécessaire afin de pouvoir fournir une évaluation avec des incertitudes
réalistes et compatibles avec les données expérimentales. Ces méthodes, que nous avons
testé avec la section efficace totale ?**U(n, tot) ont chacune leurs avantages et inconvé-
nients. La méthode stochastique BMC et les méthodes déterministes MAT et SIMPLE
produisent des incertitudes comparables, avec pour chacune d’elles, un jeu de parametres
de modele optique (OMP), de déformation multipolaire (3 et les matrices de covariance
associés.

Avec le couplage CONRAD-TALYS, on a pu tester 'impact de ces différentes para-
métrisations sur les sections efficaces de réaction, en particulier sur celle de la diffusion
inélastique 23¥U(n, n’). La seule propagation des incertitudes de ces parametres, sans
prendre en compte la paramétrisation de la partie statistique (Hauser-Feshbach) de la
modélisation, contribue déja pour au moins 2% de l'incertitude de la section efficace et
atteint 8% sur le plateau entre 1 et 6 MeV.

Au regard de ces résultats, un découplage des calculs de modele optique et Hauser-
Feshbach lors d'une évaluation sur le domaine en énergie du continuum n’est pas recom-
mandé. Les sections efficaces de réaction sont sensibles a la variation des OMP et des (3.
On s’attend donc a ce que ces derniers soient corrélés avec les parametres de densité de
niveaux ou de barriere de fission par exemple. Faire un calcul en deux étapes, c’est négliger
ces éventuelles corrélations et de fait, I'incertitude finale n’en sera que plus grande.

Perspectives

La campagne expérimentale pour le noyau de *Pu a débuté en 2022. Le nouveau
systeme d’acquisition de GRAPhEME, FASTER [163], développé au LPC-Caen, semble
étre plus adapté pour les forts taux de comptage. En effet, malgré la haute activité de
la cible, les effets de déformation des pics ne sont pas observés et le taux d’empilement
des données est plus faible qu’avec les cartes TN'T. Un tel systéeme d’acquisition pour la
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campagne expérimentale de 1'*33U aurait trés certainement permis d’obtenir des données
de meilleure qualité. Cependant, rien ne garantit que ’on pourrait observer des transitions
v provenant de réactions ?*3U(n, 2n). En revanche, les récentes mesures réalisées par
I'IPHC aupres de NFS au GANIL sont encourageantes pour 1’étude de ces sections efficaces
233U(n, 2n7). En effet, le flux de neutrons produit par I'installation (voir Figure A.5) est
beaucoup plus favorable a I’étude des réactions (n, 2n) et (n, 3n) que le flux produit par
GELINA. De plus, I’'Uranium-233 est un noyau encore peu connu, qui n’a pas fait 'objet de
beaucoup d’études expérimentales (schéma de niveau sensiblement différent d’une base de
données a une autre, RIPL-3 et TENDL notamment, rapports d’embranchement fournis
avec peu ou pas d’incertitude) et des sections efficaces encore jamais mesurées, comme la
(n, n’) ou la (n, 2n).

Ce manque de données expérimentales se ressent lors de la modélisation des sections
efficaces de ce noyau car il y a peu de contrainte. De plus, malgré un bon accord pour
les sections efficaces de réaction (a l’exception de la capture radiative), nous observons
des différences pour chaque section efficace (n, n’y) que nous avons obtenues lorsque nous
les comparons au calcul TALYS. En ce qui concerne 1'>**U, malgré le meilleur accord
calcul/mesure sur les sections efficaces (n, n'y), la diffusion inélastique reste inchangée.
Plusieurs mesures de cette section efficace existent a ce jour mais la dispersion entre les
différentes mesures et les incertitudes expérimentales rendent une contrainte difficile.

Nous pourrions imaginer réaliser de nouveau une campagne expérimentale pour déter-
miner la section efficace de diffusion inélastique 23¥U(n, n’). Mais comme nous I'avons vu,
une meilleure connaissance expérimentale des sections efficaces de I’ensemble des réactions
est nécessaire. Par exemple, I'incertitude de la section efficace totale que nous avons esti-
mée a 2-2.5% entre 2 et 6 MeV est responsable de jusqu’a 8% d’incertitude sur la diffusion
inélastique. Une meilleure évaluation, plus précise, des sections efficaces pour lesquelles il
v a beaucoup de données expérimentales, comme les sections efficaces 2**U(n, tot), (n, 7),
(n, f) ou (n, 2n) participerait a la réduction des incertitudes de la diffusion inélastique.



ANNEXE A
Etude de faisabilité de ’expérience
239Pu

A.1 Introduction

L’annexe qui suit a eu pour but de déterminer la faisabilité et de préparer ’expérience
sur la cible de ?*Pu, initialement prévue dans le cadre de cette these a 'EC-JRC Geel,
aupres du dispositif GRAPhEME et qui a débutée depuis 2022. Cette expérience a pour
but de mesurer des sections efficaces de reaction (n, n’y) et (n, 2nv) sur une cible de ?*Pu.
Ce noyau est d'une part, trés radioactif, A(?*?Pu) = 2.295 x 10°Bq.g™* [164] et il s’agit
d’un noyau fissile d’autre part. Tout comme le noyau de 233U, cela signifie que la section
efficace de fission est plus importante que la section efficace des autres réactions induites
par neutron (diffusion inélastique et (n, xn) notamment). La Figure A.1 illustre bien cette
différence de section efficace. La conséquence de ces deux caractéristiques du 2°Pu sur le
spectre 7, est, tout comme pour le spectre v de I’ 23U, un nombre important de transitions
~ qui se superposent aux transitions + qui nous intéressent. Ainsi, afin de préparer au
mieux 'expérience, cette étude consiste a lister toutes transitions ~ susceptibles d’étre
étudiées et de les comparer au spectre de radioactivité, mais aussi aux v prompts issus de
la fission du #*Pu, ainsi que tous les autres rayons v présents dans le bruit de fond (Ge,
blindage, radioactivité naturelle, etc...).

Pour étayer cette étude, des résultats d'une expérience précédente, menée sur le 29Pu
au Los Alamos Neutron Science Center, aupres de 'installation Weapons Neutron Re-
search (LANSCE/WNR), avec de le dispositif GEANIE, ont été utilisés [165]. Dans ce
rapport, L.A. Bernstein et al. présentent leurs résultats de mesure de sections efficaces
239Pu(n, xny), dont les données ont été prises entre 1998 et 1999, en utilisant la méthode
du temps de vol. Méme si les deux expériences different par quelques aspects, leurs ré-
sultats permettent d’identifier les transitions susceptibles d’étre extraites dans le cas de
notre expérience.

A.1.1 Méthodologie

Dans un premier temps, les transitions susceptibles d’étre observées sur le spectre
v ont été sélectionnées. Puisque les noyaux d'?%3U et de #°Pu présentent les mémes
caractéristiques, et connaissant le spectre v pour 1'?23U, seules les transitions v de haute
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FIGURE A.1 — Gauche : Sections efficaces, évaluées et expérimentales, des réactions
29Pu(n, n’) et (n, 2n). Droite : Sections efficaces évaluées (ENDF et JEFF) des diffé-
rentes voies de réactions possibles sur 2Pu, (n, f), (n, n’) et (n, 2n), entre 0 and 20 MeV.
Figure extraite de [33].

intensité I, ont été sélectionnées parmi la liste des niveaux du *?Pu. (voir [166]). La Table
A.1, resp. Table A.2, montrent toutes les transitions 7 qui pourraient étre vues pour le
239P, resp. pour le 28Pu.

Avec un rapide calcul classique, il est possible d’avoir une idée du moment angulaire
total que I'on peut transmettre au noyau cible.

J=L+S, (A1)

L étant le moment orbital et S le spin.

En mécanique classique, le moment orbital L est lié a la position et a I'impulsion par
la relation suivante :

L=FAp, avec |pl = /2 x pu x Ej, et |f] = 1.2 x A3, (A.2)

ou 7 est le rayon du noyau cible, 4 la masse de la particule incidente, et Ej, son énergie
cinétique incidente. Dans le cas des réactions en jeu, on a A, ) = 239 et Ay, 2q) = 238.
Pour ce calcul qualitatif visant a obtenir un ordre de grandeur, on supposera que les
deux rayons sont identiques, i.e. apres application numérique r = 7.4 fm. Ainsi, pour
un neutron incident avec une énergie cinétique Ej, = 1 MeV, (resp. Ej, = 20 MeV), la
valeur maximum du moment orbital L, en unité de h, est : Lyoe(Ern = 1 MeV) = 1.5

(resp. Limas(E},,,20 MeV) = 6). Le spin S du neutron étant 5, on obtient un moment
angulaire total maximum de Jyae(Erpn = 1 MeV) = 2 et Jpaa(Ey,, = 20 MeV) = g
Cependant, il est important de noter que ce calcul est uniquement mené a titre indicatif.
Dans un précédent travail d’identification des transitions v pour un spectre de *Th [77]
ou pour 1'8U [68], certaines transitions avec un moment angulaire total J = 9 ont été

observées, et la section efficace de la transitions (107 — 8%) de la bande fondamentale a
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TABLEAU A.1 — Ensemble des transitions v provenant de la réaction 2°Pu(n, n’) que 1'on
pourraient observer sur le spectre +.

Initial Level Final Level

Number | Mass 3 ‘ B, (koV) B ‘ B, (keV) E, L,
1 239 | 5/2+ | 57.275 | 3/2F | 7.861 49.412 | 100
2 239 | 7/2% | 163.76 | 5/2F | 57.275 106.47 | 100
3 239 | 1172t | 1928 | 7/2F | 75.705 117.3 | 100
4 239 | 5/2F | 245.460 | 3/2F | 7.861 | 277.599% | 100
5 239 | 21/2* | 764.6 |17/2% | 519.3 245.3 | 100
61 239 | 13/2* | 3185 | 9/2F | 163.76 | 154.3() | 100
7 239 | 17/2% | 519.3 |13/2% | 3185 201 100
8 239 | 7/2% | 330.124 | 5/2F | 285.460 | 44.663 | 100
9 239 | 9/2F | 387.42 | 7/2% | 330.124 57.3 100
10 239 | 7/27 | 391.584 | 5/27 | 285.460 | 106.125 | 100
11 239 | 1/27 | 469.8 | 3/2F | 7.861 461.9 | 100
12 239 | 3/2 | 4921 | 5/2F | 57.275 434.7 | 100
13 239 | 5/2= | 505.6 | 7/2F | 75.705 430 100
14 239 | 5/2= | 505.6 | 3/2F | 7.861 497.8 88
150 239 | 7/2F | 511.838 | 5/2F | 285.460 | 226.383) | 100
16 239 | 7/2= | 5562 | 9/2F | 163.76 392.4 | 100
17 239 | 19/2t | 5706 | 15/2% | 358.1 212 100
18 239 | 5/2F | 285.460 | 5/2F | 57.275 |[228.183@ | 75

(1) transitions observées dans [165].

pu étre extraite (méme si cette derniére est faible comparée aux autres transitions avec
Omaz = 20mb). En conclusion, les transitions 5, 6, 7 et 17 de la Table A.1, ainsi que les
transitions 22, 23, 26, 33 et 35 de la Table A.2 risquent d’étre difficile & observer.

D’apres les données prises avec le dispositif GRAPhEME dans le cadre de I'expérience
avec la cible d’?33U, la résolution en énergie du détecteur Germanium segmenté est de
~ 0.7keV & E ~ 50 keV et de ~ 1 keV a E ~ 500 keV. D’apres ces valeurs, un critere de
séparation des pics a été choisi a AE = + 0.2 keV. Cela signifie que, si un v émis par une
réaction (n, n’) a une énergie de E, = e keV, et qu’un 7 du bruit de fond (radioactivité,
dispositif, etc...) a une énergie Eggr € [e — 0.2,e + 0.2] keV, alors on ne pourra pas les
distinguer. Au dela de cette limite de + 0.2 keV, nous disposons des outils appropriés
pour pouvoir les distinguer.

N.B. Ce critere de séparation AFE est arbitraire. Il aurait pu étre pris plus grand
afin d’augmenter le nombre de potentiels polluants pour les v d’intéréts. C’est pourquoi,
pour les v considérés comme de "bons candidats" avec le premier critére, se sont vu
affecter un autre critere AE’ = + 0.5 keV comme étant la séparation entre deux pics. Ce
nouveau critere a été appliqué, d’'une part, pour affiner la sélection et s’assurer que les pics
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TABLEAU A.2 — Ensemble des transitions v provenant de la réaction 23°Pu(n, 2n) que

I’'on pourraient observer sur le spectre ~.

Initial Level Final Level
Number | Mass G ‘ F, (keV) | 77 ‘ B, (keV) E, L,
19 238 | 2t | 44.065 | 0t 0.0 44.06 | 100
20 238 | 4T | 145.936 | 2t | 44.065 101.88 | 100
211 238 | 67 | 303.36 | 4t | 145.936 | 157.420 | 100
22(1) 238 | 8" | 51255 | 6% | 303.36 | 209.2(D | 100
23 238 [ 10t | 7719 | 8t | 512.55 259.2 | 100
24 238 | 1= | 605.18 | 2t | 44.065 | 561.17 | 100
25 238 | 3= | 66144 | 2+ | 44.065 | 617.41 | 100
26 238 | 7 911.6 | 6% | 303.36 608.7 | 100
27 238 | 0t | 941.47 | 2t | 44.065 | 897.33 | 100
28 238 | 1 | 962.783 | 0F 0.0 962.77M | 100
29(1) 238 | 2- 968.2 2t | 44.065 9241 | 100
30 238 | 2t | 983.09 | ot 0.0 983 100
31 238 | 2 [1028.573 | 2t | 44.065 | 984.45 | 100
32 238 | 3T [1069.929 | 2t | 44.065 | 1025.87 | 100
33 238 | 12+ | 1077.7 | 10T | 771.9 305.9 | 100
341 238 | 47 | 1082.55 | 4% | 145.936 | 936.61) | 100
35 238 | 9= | 11024 | 8t | 512.55 589.9 | 100
36 238 | 4T [ 1125.75 | 4t | 145936 | 979.8 | 100
37 238 | 2t | 11744 | 2% | 44.065 1130.2 | 100
38 238 | 1= | 962.783 | 2+ | 44.065 | 918.69% | 82
39(2) 238 | 5~ | 76324 | 6% | 303.36 | 459.8% | 3.4

(1): transitions observées dans [165].
) : transitions mesurées dans [165] mais avec une valeur de I, faible.

initialement sélectionnés sont toujours d’aussi bon candidats, et d’autre part, la résolution
en énergie du détecteur augmente avec I’énergie (elle est de 1.3 keV a E = 1 MeV) et
donc, pour des transitions ou F, > 600 keV, ce nouveau critere est plus approprié.

La base de données NNDC [34] a été utilisée pour trouver tous les v des différentes
chaines de décroissance impliqués dans 'expérience, et les valeurs en énergie des rayons
X ont été prises dans [167].

Etant donné le caractére fissile du noyau de 2°Pu, les v prompts de fissions doivent
également étre pris en compte (et en toute rigueur, leur chaines de désintégration respec-
tives, mais ces derniers n’ont pas été considérés dans cette étude préliminaire). La carte
des probabilités de fission du 2*?Pu provient du Nuclear Data Center de la Japan Nuclear
Energy Agency [168].

Enfin, tous les 7 venant du bruit de fond (blindage autour de la cible, diffusion des
neutrons sur les cristaux Germanium, radioactivité naturelle, etc...) doivent également
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étre pris en compte. Puisque le dispositif expérimentale n’a pas changé depuis la derniere
analyse de données, une précédente identification a été utilisée pour identifier toutes ces
transitions. Ainsi, les travaux d’identification d’une précédente these, étudiant le noyau
de #*2Th, ont été repris pour cette étude (voir [77]).

En résumé, pour chaque v d’intérét, toutes les sources de pollution, dans une gamme en
énergie de £+ 0.2 keV autour de I’énergie de ce vy d’intérét, ont été identifiées, et reportées
sur la Figure A.2.

[E =14 Mev | ) N =100

>< ‘ | | 239-Pu Neutron-induced Fission Yields (n’n V)' Ey - 117'3 keV) ly < 100
65 ly <50
I—\ Ll Q<o

Presence of Number and itensityofy- | e il | 1
an X-ray rays coming from the _.-"'- U Color code
60 within the background (decay, o o.- for the y-ra
ernegy range shield, Ge, etc...) ',.-' intengity Y
55 3%
2,5%
50
2%
ID of the fission
45 product and the
intensity of the y-ray 15%
that it produces
whithin the energy
40 range 1%

35

30

Neutron-
induced
70 80 20 100 110 120 130 140 150 160 fission
yields

A Nuclear Data Cent

F1GURE A.2 — Méthodologie utilisée pour résumer toutes les informations provenant des
différentes sources de pollution des pics d’intéréts.

La Figure A.2 trace en premier lieu le rendement des produits de fission (zone entourée
en ligne pointillée bleue) pour une réaction de fission induite avec un neutron incident de
14 MeV, chaque carré représentant un noyau. Dans le cas présenté ici, on considere la 3¢
transition v possible, produite par une réaction ***Pu(n,n’), avec E, = 117.3 keV (voir
Table A.1). On applique le critere de +0.2 keV et si des 7 des produits de fission sont
identifiés comme polluants, ces derniers sont encadrés. Le code couleur utilisé correspond
a intensité v de la transition. Enfin, on renseigne en haut a gauche de la Figure sur la
présence ou non de rayon-X ou de transition provenant du bruit de fond (radioactivité,
blindage, détecteur, etc.) dans 'intervalle de confiance en énergie. Ainsi, pour ce -, ont
été identifiés comme source de pollution :

— 1 X-ray,

— 3 7 provenant des différentes chaines de décroissance radioactives, dont 2 avec un

I, =100 et 1 avec un I, < 50,
— 9 ~ provenant de produit de fissions, avec leur intensité-y associée, ainsi que la
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probabilité de production du produit de fission.

Dans cet exemple, les sources de pollution sont nombreuses, ce qui rend difficile 1'ex-
traction de la section efficace de cette transition.

N.B. La carte de probabilité de fission sur la Figure A.2 est obtenu pour une fission
induite par un neutron dont 1’énergie cinétique incidente est E,, = 14 MeV (voir [168]).
Sachant que la valeur moyenne de I’énergie des neutrons produits par l'installation GE-
LINA est de 'ordre de 1 MeV, les probabilités de production des différents produits de
fissions peuvent étre différentes. Pour illustrer cette dépendance a 1’énergie du neutron
incident, la Figure A.3 montre la probabilité de production des produits de fission 1D
du #9Pu, pour une réaction de fission induite par neutrons, pour un énergie incidente
E,, =500 keV (en noir) et pour une énergie incidente E/ = 14 MeV (en rouge).

Pu-239 Neutron-induced Fission Yields
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FIGURE A.3 — Probabilité de production des produits de fission pour une réaction de
fission induite par neutrons sur du #**Pu, pour une énergie incidente E,, = 500 keV (en
noir) et pour £, = 14 MeV (en rouge).

Un autre critére "théorique' a été appliqué. Le code FIFRELIN [169], développé par
le CEA, permet de simuler la fission nucléaire induite par neutron, ainsi que les v immé-
diatement émis apres la réaction, appelés v prompts de fission (voir [170]). En utilisant
la base de données nucléaires RIPL-3, FIFRELIN peut prédire 'intensité relative des ~
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prompts de fission. En comparant le spectre en énergie obtenu par le code avec les po-
sitions en énergie des transitions d’intérét, un nouveau critere vient appuyer, ou non, la
sélection des bon candidats que I'on pourrait observer. Sur la Figure A.4, une distribution
en énergie est tracée. Les lignes bleues correspondent aux énergies des v prompts de fis-
sion, avec leur intensité relative, les lignes rouges correspondent aux énergies des ~ émis
par les réactions °Pu(n, n’) et les lignes vertes aux énergies des y émis par les réactions
239Pu(n, 2n). Comparé avec tous les v des produits de fission identifiés avec NNDC [34],
cet histogramme montre le spectre v des produits de fission attendu.

14
— FP

— n,n’
— n,2n

12

10

| Mt

0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000 1100 1200
Energie (keV)

FIGURE A.4 — Simulation des 7 prompts de fission donnée par le code FIFRELIN
(en bleu), comparé aux positions en énergie des transitions d’intérét pour les réactions
239Pu(n, n’) (en rouge) et pour les réactions 2Pu(n, 2n) (en vert). La hauteur des tran-
sitions représente leur intensité relative. Pour les transtions d’intérét, seule leur position
dans le spectre est donnée. Figure obtenue avec un calcul FIFRELIN réalisé par O. Li-
taize.

A.1.2 Comparaison avec les résultats obtenus par Bernstein

Une série d’expériences a été réalisée entre 1998 et 1999 par Bernstein et al. [165] a
Los Alamos LANSCE/WNR avec le spectrometre GEANIE. Le Tableau A.3 montre la
composition isotopique de la cible qu’ils ont utilisée, ainsi que les cibles fabriquées au
EC-JRC Geel.

Les cibles fabriquées par 'EC-JRC Geel sont plus pures en terme de composition
isotopique (plus de 99.9% de #°Pu) mais ont, en valeur absolue, plus d’?*!Am que la cible
américaine. Ce dernier est une grande source radioactive et pollue les spectres 7.

De plus, le flux de neutrons differe entre les installations du LANSCE/WNR et GE-
LINA, le premier ayant un flux de neutron rapide plus important que le second. La Figure
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TABLEAU A.3 — Composition isotopique de la cible utilisée par Bernstein et al. au
LANSCE/WNR lors de ses campagnes de mesure comparée a celles des cibles fabriquées
par 'EC-JRC Geel.

Composition isotopique (atom %)

Cible 238Pu 239Pu 240Pu 241Pu 242Pu 241Am
Bernstein [165] 0.0027 98.014 1.973 0.0093 0.0013 0.00015(3)
EC-JRC Geel - 2014 | 0.0015(6) | 99.973(4) 0.024(3) 0.0012(11) | 0.00056(8) | 0.0002659*
EC-JRC Geel - 2017 | <0.002 | 99.90198(29) | 0.058428(78) | 0.025215(99) | 0.01304(14) | 0.0029099*

* - Ja quantité d’**' Am est ici calculée a partir de la décroissance du 2*'Pu seulement. Les
quantités initiales d’?*! Am ne sont pas connues. Considérant les données préliminaires
acquises en Décembre 2021, les quantités calculées sont en deca de la valeur réelle, en

particulier pour la cible de 2017. Cette proportion initiale n’est pas négligeable.

A.5 montre les flux de neutrons de différentes installations. On s’intéressera en particulier
aux courbes orange, le flux de LANSCE/WNR, et bleue, le flux de GELINA. Les zones
d’intérét sont représentées en noir sur la Figure. Elles correspondent aux fenétres en éner-
gie utilisées par Bernstein et al.. Dans cette zone, on voit immédiatement que le flux de
Los Alamos est plus favorable que celui de Geel, en particulier pour 1’étude des réactions
(n, 2n7).

Une partie des résultats de [165] est montrée dans ce qui suit pour illustrer les dif-
ficultés qu’ils ont rencontrées pour obtenir leurs sections efficaces (faible statistique et
pollution par d’autres transitions). Ces difficultés seront treés certainement présentes dans
I'expérience de 'IPHC a ’'EC-JRC Geel, combinées a un flux plus faible dans la zone en
énergie entre 5 et 15 MeV.



A.2. Résultat 161

Neutron Flux comparison between some installations.
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F1GURE A.5 — Comparaison des flux de neutrons entre plusieurs installations. Les courbes
qui nous intéressent ici sont les courbes orange et bleue, respectivement les flux de
LANSCE/WNR et GELINA. Les lignes noires représentent les fenétre en énergie neutrons
utilisées par Bernstein et al. pour la détermination de leur sections efficaces (n, 2nvy). Fi-

gure reprise de X. Ledoux.

A.2 Résultat

Une transition ~ sera considérée comme une transition favorable pour l'extraction de
sa section efficace si les conditions suivantes sont réunies :

— Absence de rayon-X a coté de la transition;

— Il n’y a pas (ou peu intense) de rayons 7y provenant de la radioactivité dans un

intervalle de &= 0.2 keV autour de £, ;

— Il n’y a pas (ou peu intense) de rayons « provenant d’une produit de fission ad-

mettant un rendement trop important, dans un intervalle de & 0.2 keV autour de
E,.

Le Tableu A.4 donne les résultats de cette sélection.

*: Au regard des données obtenues pour le noyau d'?*8U, les transitions v de basse
énergie (typiquement, une centaine de keV ou moins) pour les numéros atomiques Z élevés
ont un coefficient de conversion tres grand. Avec le code Brice [171], on peut calculer ces
coefficients de conversion, notés «, en fonction du noyau et de la multipolarité de la
transition. Par exemple, pour la transition du ***Pu a E, = 44.06 keV (pure E2), on a
apz(*3Pu) = 788. Si on compare ce coefficient & un autre obtenu avec une transition de
I'58U avec E, = 45 keV, on a ape(**®U) = 604. Dans le cas de 12*%U, 99.8% de cette
transition v est converti mais, avec un temps d’acquisition de I'ordre du millier d’heures,
une section efficace a pu étre extraite (avec tout de méme peu de point en énergie et une
grande incertitude). En remarquant que la section efficace 2*Pu(n, 2n) est inférieure a celle
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TABLEAU A.4 — Résultats obtenus pour la sélection des transitions d’'intérét pour le
29Pu. Les cases en vert représentent les transitions retenues, les cases en orange sont des
transitions dont la section efficace a été extraite par Bernstein et al. mais ces dernieres
sont polluées par d’autres transitions. Ces dernieres sont possiblement acceptables mais
des précautions supplémentaires doivent étre prises. Enfin, les cases en rouge représentent
les transitions v dont on ne pourra pas extraire la section efficace car trop polluées, d’apres
cette étude.

277.599
44.663*

ETETI
|
|

228.183

918.69
\ 459.8

de 13U et que aps(***Pu) est plus grand que ag(***U), on suppose que la transition
du #%Pu & E, = 44.06 keV pourrait étre vue sur le spectre v et une section efficace
pourrait étre obtenue, a condition d’avoir un temps d’acquisition suffisamment long. Si
'on considére les transitions du *Pu a E., = 49.412 keV et E, = 44.663 keV, le cas est
plus favorable. En effet, ces transitions ne sont pas E2 pure mais un mixe M1+E2. Dans
ce cas, le coefficient de conversion interne est plus faible. De plus, la section efficace de
diffusion inélastique 2**Pu(n, n’) est plus grande que la section efficace (n, 2n) de 1'*3%U.
Les cas des transitions inélastiques de basse énergie sont donc plus favorable que celle
provenant des réactions (n, 2n).
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Pour conclure cette étude de faisabilité d’expérience, quatre transitions (n, n'y) et
quatre transitions (n, 2nvy) ont été identifiées comme favorable pour l'obtention dune
section efficace avec la prochaine campagne de mesure prévue par 'IPHC avec GRA-
PhEME aupres de GELINA. Cette étude met également I’emphase sur deux points tres
importants. Premiérement, la cible de 2?Pu doit étre la plus pure possible, en ayant le
moins possible d’?*! Am, principale source de pollution dans le spectre v. Deuxiémement,
le temps d’acquisition des données doit étre suffisamment long pour permettre une bonne
statistique pour chacune des transitions.
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A.3 Les sections efficaces de réactions (n, xnvy) Bern-
stein et al.

Figure 3a: Neutron energy gated spectra and fits in the energy region near the **Pu 6" — 4°
with E=157.4 keV. The energy calibration is given by E=A+B(channel) where A= -0.171
and B=0.1278. Green arrows indicate the location of 6° — 47,
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Figure 3b: Neutron energy gated spectra and fits in the energy region near the “*Pu 8 — 6
with E=210.0 keV. The energy calibration is given by E;=A+B(channel) where A= --0.56
and B= 0.1278. Green arrows indicate the location of 8* — 6. :
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239Pu

Figure 3¢: Neutron energy gated spectra and fits near the *Pu 4 — 4% and 2 — 2* with
E;=936.6 and 924.0 keV .respectively. The energy calibration is given by E~=A+B(channel)
where A= -1.80 and B=0.1278. . Green arrows indicate the location of transitions.
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ANNEXE B

Les sections eflicaces de réaction
25U (n, n'y)

B.1 Identification des transitions

Dans ce qui suit, les Figures B.1, B.2, B.3, B.4 et B.5 montrent dees portions de spectre
v du détecteur segmenté (somme des 28 pixels) dans les zones en énergie comportant les
transitions de 1'*33U, pour une fenétre en énergie neutron comprise entre 1 et 10 MeV.
comme pour la Figure 3.6 du chapitre 3, chaque spectre est tracé en rouge, 'ajustement
en noir et donne pour chaque transition v identifiée son énergie, son identification et
I'intégrale sous le pic ainsi que l'incertitude associée. Les énergies et identification données
proviennent de la base de données ENSDF [87]. Les transitions issues de produits de fission
sont tracées en bleu, les transitions issues du dispositif expérimental sont tracées en orange
et les transitions d’intérét *3U(n, n’y) sont tracées en rouge.
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233U 142CS
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FiGURE B.1 — Portion du spectre v pour une fenétre en énergie neutron comprise entre
1 et 10 MeV et pour une énergie v entre 251.5 et 274.9 keV.
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F1GURE B.2 — Portion du spectre v pour une fenétre en énergie neutron comprise entre
1 et 10 MeV et pour une énergie v entre 272.5 et 295.4 keV.
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F1GURE B.3 — Portion du spectre v pour une fenétre en énergie neutron comprise entre

1 et 10 MeV et pour une énergie v entre 335.6 et 352.9 keV.
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F1GURE B.4 — Portion du spectre v pour une fenétre en énergie neutron comprise entre
1 et 10 MeV et pour une énergie v entre 355.7 et 384.4 keV.
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FiGurE B.5 — Portion du spectre v pour une fenétre en énergie neutron comprise entre
1 et 10 MeV et pour une énergie v entre 398.8 et 418.9 keV.
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B.2 Tableaux de valeurs des sections efficaces

Dans ce qui suit, nous donnons les valeurs numériques des sections efficaces de réaction
233U(n, n’y) présentées dans le chapitre 3. Les transitions sont classées par ordre croissant
en énergie. Pour chaque tableau, F et AE représentent le centre et la largeur de la fenétre
en énergie considérée, o est la section efficace donnée en mb et Ao est I'incertitude totale
(statistique et systématique).
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TABLEAU B.1 — Tableau de valeurs de sections efficaces expérimentales 233U(n, n’y) pour
les transitions a £, = 261.4 keV, E, = 280.58 keV et £, = 288.33 keV.

B, = 261.4keV | B, = 28058 keV | E, — 288.33 keV

E (MeV) | AE (MeV) | o (mb) | Ao (mb) | o (mb) | Ao (mb) | o (mb) | Ao (mb)
0,400 0,099 9,285 2,721 13,543 7,720 32,728 13,882
0,603 0,099 15,545 3,185 21,606 7,686 38,314 10,647
0,804 0,096 33,337 4,799 18,422 2,540 39,091 5,708
0,953 0,045 40,774 5,572 19,115 9,220 38,725 4,512
1,155 0,148 | 41,580 | 5275 | 24,458 | 4376 | 42,733 | 6,111
1,460 0,143 | 46972 | 5460 | 22,976 | 3.866 | 44.878 | 4,914
1,757 0,134 44,055 2,772 28,083 5,354 48,964 6,237
2,058 0,142 36,797 3,451 26,560 3,628 46,131 4,548
2,372 0,140 42,496 4,824 31,934 6,527 47,118 3,664
2,772 0,221 36,497 0,146 31,949 6,526 43,647 7,813
3,515 0,471 45,684 7,848 35,192 4,785 43,992 9,382
4,525 0,461 46,092 7,664 39,843 3,404 45,165 4,327
6,005 0,910 | 30567 | 4,436 | 30418 | 6,709 | 36283 | 5,045
8,509 1415 | 16,048 | 7.880 | 12,160 | 7,486 | 41,010 | 14,733

TABLEAU B.2 — Tableau de valeurs de sections efficaces expérimentales ?*3U(n, n’y) pour
les transitions a £, = 298.8 keV, £, = 300.128 keV et £, = 301.99 keV.

E, = 29881 keV | B, = 300.128 keV | £, = 301.99 keV

E (MeV) | AE (MeV) | o (mb) | Ao (mb) | o (mb) | Ao (mb) | ¢ (mb) | Ao (mb)
0,400 0,099 52,291 3,720 4,601 2,667 13,316 8,618
0,603 0,099 69,776 7,473 19,597 4,286 18,130 4,100
0,804 0,096 63,5034 6,121 24,654 3,881 15,727 4,161
0,953 0,045 71,305 6,859 23,929 5,542 20,529 0,348
1,155 0,148 66,322 5,384 29,607 3,036 19,701 1,619
1,460 0,143 70,151 5,186 29,607 3,855 20,672 3,006
1,757 0,134 76,289 6,672 34,763 3,662 21,048 4,236
2,058 0,142 75,728 8,442 35,259 2,744 22,550 2,948
2,372 0,140 | 83,822 | 8,504 | 40,969 | 6,021 | 24,422 | 4,746
2,772 0,221 79,309 9,095 31,203 3,105 16,339 4,798
3,515 0,471 84,571 8,556 42,560 2,966 19,126 4,180
4,525 0,461 90,711 9,653 43,823 6,061 24,933 3,260
6,005 0,910 64,951 5,543 30,723 3,512 20,794 2,667
8,509 1,415 40,292 8,431 11,639 3,373 19,060 3,802
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TABLEAU B.3 — Tableau de valeurs de sections efficaces expérimentales *3U(n, n’y) pour
les transitions a £, = 305.4keV, &, = 311.901keV, £, = 313.34 keV et £, = 340.477
keV.

E, = 3054 keV | E, = 311901 keV | E, = 313.34keV | E, = 340.477 keV

E (MeV) | AE (MeV) | 0 (mb) | Ao (mb) | ¢ (mb) | Ao (mb) | ¢ (mb) | Ag (mb) | o (mb) | Ac (mb)
0,400 0,099 4,858 3,287 20,088 8,259 35,013 | 6,983 9,710 2,449
0,603 0,099 7,761 4,064 60,990 6,372 40,743 5,123 19,034 3,985
0,804 0,096 4,702 2,454 82,152 4,227 41,184 2,008 21,854 2,613
0,953 0,045 6,559 3,618 | 100,471 | 6,222 45,074 | 7,900 | 25,107 6,915
1,155 0,148 11,220 4,333 97,675 9,255 49,757 2,872 25,411 3,669
1,460 0,143 11,051 3,791 | 104,444 | 7,791 51,229 2,901 32,001 3,077
1,757 0,134 12,712 | 2,463 | 113,032 | 9,255 56,372 | 3,626 | 30,774 3,314
2,058 0,142 14,955 4,384 106,086 10,896 52,813 3,386 30,729 3,402
2,372 0,140 19,369 7,703 | 115814 | 10,0563 | 61,315 | 3,645 | 36,694 2,868
2,772 0,221 14,034 | 4,555 | 104,478 | 9,423 54,386 | 4,476 | 35,298 5,228
3,515 0,471 15,091 2,938 121,838 9,912 63,974 2,800 40,967 5,675
4,525 0,461 17,320 | 5,785 | 128,124 | 8,623 64,934 | 5,388 | 46,000 4,644
6,005 0,910 18,654 | 5,951 89,489 6,605 58,657 | 4,278 | 33,871 3,475
8,509 1,415 12,116 6,000 42,668 9,371 44,782 8,164 20,200 7,134

TABLEAU B.4 — Tableau de valeurs de sections efficaces expérimentales 2*3U(n, n’y) pour
les transitions a £, = 375.407 keV et £, = 415.764 keV.

E, = 375407 keV | E, = 415.764 keV

E (MeV) | AE (MeV) | 0 (mb) | Ao (mb) | o (mb) | Ac (mb)
0,450 0,151 18,304 6,861 11,702 2,908
0,704 0,098 16,480 5,276 7,700 3,363
0,903 0,094 19,581 2,253 8,104 3,919
1,200 0,193 20,504 2,163 6,291 2,568
1,602 0,193 19,844 2,266 95,891 1,928
2,009 0,191 19,344 4,070 9,963 6,236
2411 0.180 | 11,874 | 42556 | 8773 | 5.460
2.813 0.181 | 14,881 | 2762 | 10176 | 5.787
3,767 0,723 13,155 6,073 3,869 2,458
5,277 0,694 9,696 3,787 6,538 4,929
7.109 0,995 7641 | 2992 | 2877 | 2354
0.128 0.797 | 10297 | 7.090 | 12462 | 11.340




ANNEXE C

Paramétrisation du Modele Optique

Dans cette annexe sont données les paramétrisations du modele optique utilisé dans
ce travail. Les fichiers dont sont issus les parametres qui vont étre présentés ici viennent
de la base de données RIPL-3 [107]. Dans les deux cas de 1'*3U et 1'*3%U, un potentiel
de la forme de Koning [104] a été utilisé. cette forme fait appel a 1’énergie de Fermi et le
facteur n, définis comme suit :

Ep — —;[SR(Z,A)JrSn(Z,AJrl)], . (1)

ou S, est 'énergie de séparation du neutron considéré.

On rappelle ici cependant que les relations de dispersion ont été utilisées pour 1'>33U
et pas dans le cas de 1'*38U.

C.1 OMP pour I'’’$U

Le potentiel utilisé pour 1'>*3U est un potentiel dispersif en voies couplées. Les trois
premieres voies ont été couplées pour ce noyau pair-impair. Le jeu d’équations C.2 donne
les formules pour les valeurs de potentiels p;, rayons r; et diffusivités a; pour les différentes
composantes et parties réelle et imaginaire du potentiel. Le Tableau C.1 donne la valeur
des parametres issus de RIPL-S5.
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RVV - <|TVV,1’ + TVV77A> A1/3 )
ay, = avy1, +ay, 74 ;
1+p
W = <m> X pyy 16 €xXp[—pvy 17(E — Ep)] ;
Vs

RWV = ’er,l‘Al/g )

aw, = aw, 1+ aw, 14 ;

Wo — pwy 1 (E — Ep)? N VE + (Ep — pWV,21)3/2 ‘

vV — 1% )
(E - EF)2 +p%/VV,3 2F — 1.51/EF — Pwy 21

Rwy = |rwea|AY? ; (C.2)

awy = awg1 + awg A ;

(pwy 1 + pwy sn) (B — EF)?
Ws = - = exp[—pwy 2(E — Ep)] ;
(E_EF)2+p%Vs,6 v

RVSO = ’ero,1|A1/3 )

Avso = Vo1

Vso = pwy 10 €xpl—pwy 12(E — Erp)] ;
RWSO = ’rWso,1’A1/3 ;
aWSO - aWso,l )

pweo1(E — Ep)?
WSO Wso 1( F) :

B (E - EF)2 +p%/Vso,3
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TABLEAU C.1 — Table des valeurs des OMP issus de RIPL-3 dans le cas de 1'233U.

ryyq = 157695 1y, 7 = —0.001367
ayy, 1 = 0.160 ay, 7 = 0.002
Pvyy 16 = 48.62 Pvy 17 = 0.01037 Pwyy 20 = —10

Volume

rwo1 = 1.253
awy,1 = 0.60146 a7 = 0.00033

Pwy 1 = 12.53 Pwy, 3 = 80.94 Pwy 21 = 350 ay = 1.65
rwga = 1.1808

Surface awg1 = 0.484 awg7 = 0.0005

Pwg1 = 17.73 Pwg2 = 0.01328 Pwge = 11.56 Pwgg = —23.5
Fyeps = 1.1214

avep1 = 0.59

Preoao = 6.03  pryg12 = 0.005

s = 1.1214

awep1 = 0.59

Pwso,1 = —-3.10 Pwso,3 = 160

Spin-Orbite

C.2 OMP pour I'’’*U

Dans le cas de 1'*8U, un potentiel non dispersif en voies couplées a été choisi [105]. Le
couplage pour ce potentiel s’effectue sur les 5 premiers états de la bande fondamentale du
noyau. Comme précédemment, le jeu d’équations C.3 donne les formules pour les valeurs
de potentiels p;, rayons r; et diffusivités a; pour les différentes composantes et parties
réelle et imaginaire du potentiel. Le Tableau C.2 donne la valeur des parameétres issus de
RIPL-3.
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(1 —rw3)(E - EF)2A1/3 .
(B —Ep)?+1, 5 ’
av, = ayy1, +ay, o ;
Vo — ( 1+ pvy 20m )
A
Dy 14 + Dy 14 A + Py 16
x [ =pvi3(E = Brp) + pvi 5(E = Er)* + pvi, 16 €xp —(pvy, 17(E — Ep))]

Ry, = v 1

Ry, = |rwy 1| AY?

aw, = aQwy 1 ;

~ pwya(E—Ep)?*
- (E - Ep)? +P12/VV,3 ’

Ry, = |TWs,1|A1/3 ; (C.3)
G’WS = a‘Ws,l ;
(Pwy 1+ Pwy s + Pwy 7A) (B — Er)?

Ws = - E — Ep)]-;
s E — Ep)? +p12/VS,6 exp[—pwy, 2( F)l

A1/3 .

AVso,1 5

RVSO = |ero,1
Avso

Vso = pwy10€xp —(pwy 12(E — Ep)) ;

_ 1/3 .
RWso - |rWso71|A / )
AWso = AWgo,1 5

Pwso,1 (E - EF)2

Wso =
(E = EP)* + Dlgo 3

?



C.2. OMP pour I'’2%U

177

TABLEAU C.2 — Table des valeurs des OMP issus de RIPL-3 dans le cas de 1'238U.

Pwen = 8.48744
Pwer = 0.03833

Pwen = 0.01759
Pwsg = —24.0

Tv1 = 1.245 w3 = 0.05 v,5 = 100

ay,.1 = 0.66 ay, 2 = 0.000253

Pw1 = 1.00 Pw, 3 = —0.024 Pw, 5 = 0.00017 Pvi 14 = —25.9826
Volume | py, 15 = —0.06667 py, 16 =92.44  pyy 17 = 0.0039075  puy, 20 = —10.5

iy = 1.2476

awy, 1 = 0.5940

Pwy1 = 14.74 Pwy 3 = 81.63

Twg1 = 1.208
Surface aws,1 = 0614

Pwg6 = 11.79

Fyson = 1.1213
Avgp,1 = 0.59
pvso’l() = 5.86

Pvso,12 = 0.005

Spin-Orbite o1 = L1213

awepn = 0.59
pWSO,l = —3.10

pWSOﬁ = 160







ANNEXE D

Rétérences EXFOR des données
expérimentales des sections efficaces
de réactions pour le noyau d’**U.

TABLEAU D.1 — Sections efficaces de réaction 2*¥U(n, tot) provenant de la base de données
EXFOR montrées sur la Figure 4.1.

Nom Année | Référence Entrée EXFOR
W.P. Abfalterer et al. | 2001 Physical Review C, Vol. 63, p. 044608 13753030
R. Batchelor et al. 1965 Nuclear Physics, Vol. 65, p. 236 21019013
A. Bratenahl et al. 1958 Physical Review, Vol. 110, p. 927 11155033
J. Cabe et al. 1973 Centre d’Etudes Nucléaire, Report 4524 20480019
D.G. Foster et al. 1971 Physical Review C, Vol. 3, p. 576 10047099
J.A. Harvey et al. 1980 | Pric. Comm. 13769002
S.H. Hayes et al. 1973 Nuclear Science and Engineering, Vol. 50, p. 243 10279002
S. Mubarakmand et al. | 1974 Nuclear Instrumentation and Methods in Physics, Vol. 115, p. 345 | 30305004
W.P. Poenitz et al. 1981 Nuclear Science and Engineering, Vol. 78, p. 333 10935007
R.B. Schwartz et al. 1974 Nuclear Science and Engineering, Vol. 54, p. 322 10280006
C. Thibault 1967 Centre d’Etudes Nucléaire, Report 3124 22549009
J. Voignier 1968 Centre d’Etudes Nucléaire, Report 3503 21725002

TABLEAU D.2 — Sections efficaces de réaction ?*3U(n, n) provenant de la base de données
EXFOR montrées sur la Figure 4.1.

Nom Année | Référence Entrée EXFOR
R.C. Allen et al. 1956 Physical Review, Vol. 104, p. 731 12207010
E. Barnard et al. 1966 Nuclear Physics, Vol. 80, p. 466 21320003
R. Batchelor et al. 1965 Nuclear Physics, Vol. 65, p. 236 21019011
G. Haouat et al. 1982 Nuclear Science and Engineering, Vol. 81, p. 291 | 21782028
L.L. Litvinskii et al. | 1987 Atomnaya Energiya, Vol. 62, p. 192 40924006
L.L. Litvinskii et al. | 1990 Yadernaya Fizika, Vol. 52, p. 1025 41040002
F.Y. Tsang et al. 1978 Nuclear Science and Engineering, Vol. 65, p. 70 | 10696002
J. Voignier 1968 Centre d’Etudes Nucléaire, Report 3503 21725003
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TABLEAU D.3 — Sections efficaces de réaction *8U(n, ) provenant de la base de données
EXFOR montrées sur la Figure 4.1.

Nom Année | Référence Entrée EXFOR
J.F. Barry et al. 1964 | Nuclear Energy A&B, Vol 18, p. 481 21187002
E.G. Bilpuch et al. 1960 Annals of Physics, Vol. 10, p. 455 11187006
E. Broda 1945 Cavendish Lab. Reports, No. 574 21479902
J.S. Brzosko et al. 1971 Acta Physica Polonica, Vol. 2, p. 489 30159029
N.N. Buleeva et al. 1988 Conf. of Nucl. Data For Sci. and Technol., Mito, p. 71 14023003
R. Crasta et al. 2014 Nuclear Science and Engineering, Vol. 178, p. 66 33059002
D.K. Mc Daniels et al. | 1982 Nuclear Physics, Sec. A, Vol. 384, p. 88 12767003
B.C. Diven et al. 1960 Physical Review, Vol. 120, p. 556 11616030
D. Drake et al. 1971 Physics Letters, Sec. B, Vol. 36, p.557 10193007
M.P. Fricke et al. 1970 Nuclear Data for Reactors Conf., Helsinki, Vol. 2, p.265 10049008
J.H. Gibbons et al. 1961 Physical Review, Vol. 122, p. 182 11329074
J.H. Gibbons et al. 1969 | Priv. Comm. 12229003
R.C. Hanna et al. 1959 Journal of Nuclear Energy, Vol. 8, p. 197 21067003
H.I. Kim et al. 2016 European Physical Journal A, Vol. 52, p.170 23302002
AL Leipunskiy et al. 1958 27 Internat. Atomic Energy Conf., Geneva, Vol. 15, p.50 40244084
M. Linder et al. 1976 Nuclear Science and Engineering, Vol. 59, p. 381 10221061
G.A. Linenberger et al. | 1944 Los Alamos Scientific Lab. Repports, No. 179 14137003
G.A. Linenberger et al. | 1946 Los Alamos Scientific Lab. Repports, No. 467 11945013
W.S. Lyon et al. 1959 | Physical Review, Vol. 114, p.1619 11407034
H.O.Menlove et al. 1968 Nuclear Science and Engineering, Vol. 33, p. 24 20362002
M.C. Moxon 1968 | Div. of Tech. Info. U.S. AEC Reports, No. 17644 21331003
V.K. Mulik et al. 2014 Annals of Nuclear Energy, Vol. 63, p. 233 33056002
H. Naik et al. 2012 Journal of Radioanalytical and Nucl. Chem., Vol. 293, p. 469 33043002
H. Naik et al. 2015 Journal of Radioanalytical and Nucl. Chem., Vol. 303, p. 2497 | 33091004
Yu.G. Panitkin et al. 1971 Nuclear Data for Reactors Conf., Helsinki, Vol. 2, p.265 10049008
Yu.G. Panitkin et al. 1972 Soviet Atomic Energy, Vol. 33, p. 893 40121002
Yu.G. Panitkin et al. 1972 Soviet Atomic Energy, Vol. 33, p. 945 40177002
R.B. Perez et al. 1979 Physical Review C, Vol. 20, p. 528 12867002
J.L. Perkin et al. 1958 Proceedings of the Physical Scociety, London, Vol. 72, p.505 21438031
W.P. Poenitz et al. 1975 Nuclear Science and Engineering, Vol. 57, p. 300 10421003
W.P. Poenitz et al. 1975 Conf. on Nucl. Cross-sect. and Tech., Washington, p. 901 12670006
W.P. Poenitz et al. 1981 Nuclear Science and Engineering, Vol. 78, p. 239 10000003
E. Quang et al. 1992 Nuclear Science and Engineering, Vol. 110, p. 282 13190002
T.B. Ryves et al. 1973 | Journal of Nuclear Energy, Vol. 27, p. 519 20942003
V.H. Tan et al. 1996 Vietnam report to the I.LN.D.C., No. 8 31678002
V.A. Tolstikov et al. 1963 | Atomnaya Energiya, Vol. 15, p. 414 40803003
J.L Ullmann et al. 2014 Physical Review C, Vol. 89, p. 034603 14310003
J. Voignier et al. 1968 Nuclear Science and Engineering, Vol. 112, p. 87 22006049
L.W. Weston et al. 1963 European-American Nucl. Data Committee Doc., No. 33, p. 64 | 12456002
T. Wright et al. 2017 Physical Review C, Vol. 96, p. 064601 23364004
Z. Yuan et al. 2020 Journal of Radioanalytical and Nucl. Chem., Vol. 324, p. 277 32802002
H. Zheng-De et al. 1980 Lawrence Berkeley Lab. Reports, No. 11118, p. 243 30583003
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TABLEAU D.4 — Sections efficaces de réaction ¥U(n, f) provenant de la base de données
EXFOR montrées sur la Figure 4.1.

Nom Année | Référence Entrée EXFOR
J. Blons et al. 1975 Physical Review Letters, Vol. 35, p. 1749 20796003
B. Leugers et al. 1976 Meet. Fast Neutr. Cross Sect. of U and Pu, Argonne, p. 246 | 20943003
O. Shcherbakov et al. | 2002 Jour. of Nucl. Sci. and Techol. Suppl., Vol. 2, p. 230 41455010
F. Tovesson et al. 2014 Nuclear Science and Engineering, Vol. 178, p. 57 14402008
P.E. Vorotnikov et al. | 1971 Yaderno-Fizicheskie Issledovaniya v SSSR, No. 12, p.22 40110002

TABLEAU D.5 — Sections efficaces de réaction ***U(n, n’) provenant de la base de données
EXFOR montrées sur la Figure 4.1.

Nom Année | Référence Entrée EXFOR
K.W. Allen et al. | 1961 Nuclear Energy A& B, Vol. 14, p. 100 21210003
R. Baba et al. 1956 Jour. of Nucl. Sci. and Techol., Vol. 27, p. 601 22158009
R. Batchelor 1956 Proc. Physical Society, Sect. A, Vol. 69, p. 214 22572002
L. Cranberg et al. | 1958 Physical Review, Vol. 109, p. 2063 12378005
N.P. Glazkov 1963 | Atomnaya Energiya, Vol. 14, p. 400 40662003
G.H. Kegel et al. | 1978 U.S. D.O.E. Nuclear Data Committee Reports, No. 12, p. 151 | 14019003
A.B. Smith et al. | 1963 | Nuclear Physics, Vol. 65, p. 236 21019012
F.Y. Tsang et al. | 1978 Nuclear Science and Engineering, Vol. 65, p. 70 10696004
P.H. White et al. | 1962 | Nuclear Energy A& B, Vol. 16, p. 261 21755003
R. Capote / Priv. Comm. /

NEA / WPEC/SG4 report /
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TABLEAU D.6 — Sections efficaces de réaction >*®*U(n, 2n) provenant de la base de données
EXFOR montrées sur la Figure 4.1.

Nom Année | Référence Entrée EXFOR
B. Anders et al. 1985 Ges. Kernen.-Verwertung, No. 85-E-24 24976048
Anonymous 1967 | Priv. Comm. 30537002
G.P. Antropov et al. | 1958 | Soviet Atomic Energy, Vol. 5, p.1352 40411002
R. Crasta et al. 2014 Nuclear Science and Engineering, Vol. 178, p. 66 33059003
A A. Filatenkov et al. | 1999 Khlopin Radiev. Inst., Leningrad Reports, No. 252 41298100
V.Y. Golovnya et al. | 1987 15¢ Int. Conf. on Neutron Physics, Kiev, Vol. 3, p. 281 40997002
H. Karius et al. 1979 | Jour. of Physics, part G, Vol. 5, p. 715 20499002
J.D. Knitght et al. 1958 Physical Review, Vol. 112, p. 259 12459002
C. Konno et al. 1993 JAERI Reports, No. 1329 22637090
N.V. Kornilov et al. 1980 Zentralinst. f. Kernforschung Rossendorf Repors, No. 410, p.68 | 30561002
Krishichayan et al. 2017 PhysicalReview C, Vol. 96, p. 044623 14482002
J.H. Landrum et al. 1973 PhysicalReview C, Vol. 8, p. 1938 10376002
D.S. Mather et al. 1969 A.W.R.E. Aldermaston Reports, No. 47, p. 69 20794013
D.S. Mather et al. 1972 AW .R.E. Aldermaston Reports, No. 72, p. 72 20795012
V.K. Mulik et al. 2014 | Annals of Nuclear Energy, Vol. 63, p. 233 33056003
H. Naik et al. 2012 Journal of Radioanalytical and Nucl. Chem., Vol. 293, p. 469 33043003
H. Naik et al. 2015 Journal of Radioanalytical and Nucl. Chem., Vol. 303, p. 2497 | 33091005
J.L. Perkin et al. 1961 Nuclear Energy A& B, Vol. 14, p. 69 21208003
J.A. Phillips 1956 A.E.R.E. Harwell Reports, No. 2033 21521003
P. Raics et al. 1990 Hungarian report to the I.N.D.C., No. 029, p. 3 30923002
P. Raics et al. 1990 Hungarian report to the I.N.D.C., No. 029, p. 3 30923003
V.K. Mulik et al. 2014 | Annals of Nuclear Energy, Vol. 63, p. 233 33056002
T.B. Ryves et al. 1980 | Jour. of Physics, part G, Vol. 6, p. 771 21627008
L.R. Veeser et al. 1978 Int. Conf. on Neutron Physics and Nuclear Data, Harwell 10795004
X. Wang et al. 2010 Nucl. Instrum. Methods in Physics Res. A, Vol. 621, p. 326 32677002
X. Wang et al. 2010 Nucl. Instrum. Methods in Physics Res. B, Vol. 268, p. 1949 32683002
C. Zhu et al. 2011 Nuclear Science and Engineering, Vol. 169, p. 188 32696012




ANNEXE E
Impact de la marginalisation sur les

sections efficaces de réactions pour le
noyau d’?%U

Dans cette annexe, on donne les écarts entre les sections efficace de réaction pour le
noyau d’238U présentées dans le chapitre 4, i. e. & partir de la connaissance a priori et aprés
marginalisation des données expérimentales de la section efficace totale. Ces dernieres sont
obtenues avec les méthodes BMC, MAT et SIMPLE, présentées dans le chapitre 5.

On peut noter un bon accord entre les deux calculs, quelle que soit la section efficace
de réaction étudiée et quelle que soit la méthode de marginalisation choisie, avec un écart
relatif ne dépassant pas les 10% dans le cas de la fission a haute énergie (E,, > 27 MeV)
et a ouverture de la (n, 3n) ce qui en dega des incertitudes a ces énergies.

Ce constat conforte notre résultat avec une modification des parametres de modeles
optiques et de déformation du noyau qui ne dégrade pas significativement les sections
efficaces de réaction.
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FiGurRe E.1 — Comparaison des valeurs centrales des sections efficaces de réaction
28U (n, n), (n, v), (n, f), (n, n’), (n, 2n) et (n, 3n) avant et aprés marginalisation pour
la méthode BMC. Pour chaque réaction, on donne, en haut les valeurs centrales des
sections efficaces du calcul a priori (points bleus) et aprés marginalisation des données
expérimentales de la section efficace totale (ligne rouge). En bas, on trace I’écart relatif
entre les deux courbes avant et apres marginalisation.
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FiGUurRE E.2 — Comparaison des valeurs centrales des sections efficaces de réaction

28U (n, n), (n, ), (n, f), (n, n"), (n, 2n) et (n, 3n) avant et aprés marginalisation pour la
méthode MAT. Pour chaque réaction, on donne, en haut les valeurs centrales des sections

efficaces du calcul a priori (points bleus) et aprés marginalisation des données expérimen-
tales de la section efficace totale (ligne rouge). En bas, on trace 'écart relatif entre les

deux courbes avant et apres marginalisation.
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FiGure E.3 — Comparaison des valeurs centrales des sections efficaces de réaction
28U (n, n), (n, v), (n, f), (n, n’), (n, 2n) et (n, 3n) avant et aprés marginalisation pour
la méthode SIMPLE. Pour chaque réaction, on donne, en haut les valeurs centrales des
sections efficaces du calcul a priori (points bleus) et aprés marginalisation des données
expérimentales de la section efficace totale (ligne rouge). En bas, on trace I’écart relatif
entre les deux courbes avant et apres marginalisation.



ANNEXE F

Ma these en 180 secondes

Devant ! vous aujourd’hui laissez-moi vous parlez de I'une de mes amies fort bien controversée.
L’énergie nucléaire trop crainte de nos jours, A pourtant tout pour plaire je le dis sans détour !
Comme une femme fatale au sourire envoiitant Elle ne fait rien de mal sitét qu’on est méfiant.
Production d’énergie, absence de CO2, Voila des atouts qui sont forts avantageux !

Ainsi c’est avec elle que je passe mes journées devant mes logiciels pour traiter des données.
Plus particulierement au coeur du réacteur J’étudie ses enfants qui sont tres chahuteurs.

Grand Dieu qu’ils sont nombreux ces noyaux atomiques! Et ils sont paresseux c¢’n’est vraiment
pas pratique...

Je les connais tres mal ces petits avortons Mais si je lance une balle ce que j’appelle neutron,
Alors 1a je peux dire parole de thésard Qu’ils vont tous réagir ¢a devient le bazars!

Prenez donc celui 1a dans ce Capharnatim C’est le deux cents trente-trois son nom est Uranium.
C’est un petit génie franchement pas tres connu que je nomm’rais ainsi le petit prince de 1'U.

Il est trés prometteur sa mere est fiere de lui un nouveau réacteur va naitre grace a lui.

Et il s’en passent des choses dans cette machinerie, Il faut que I'on s’impose d’étre super précis!
Lorsqu’un neutron percute notre cher prince de 1’U, Il montre dans cette lutte une résistance
ardue.

Dans le meilleur des cas puisqu’il est dit fissile, Il vole-t-en éclat se montrant bien utile,
Puisqu’ainsi le produit de ce déces tragique, Deviendra ce qui suit 1’énergie électrique.

Mais il pourrait aussi ce neutron capturer, Briguer son énergie et s’en débarrasser

NON MAIS DIS DONC! T’AS PAS HONTE TOI?!

Avec cette énergie il est tout excité Mais malgré ce délit, il va la restaurer.

Il peut éventuellement émettre en un frisson Un peu de rayonnement sous forme de photon.
Mais il peut arriver que cela ne suffise... Pour tout évacuer il est plein de surprise!

Notre prince va alors émettre des neutrons Et c¢’est dans cet effort qu’il va perdre son nom.

De deux cent trente-trois il va dégringoler Et perdre un peu de poids pour se stabiliser.

Ces types de réactions qui sans mentir, nous géne, sont dans notre jargon appelées (n,xn).

Elles ont peu de scrupule il me faut les cerner, C’est pourquoi je calcul leur probabilité

Et cette quantité cherchée depuis 1’Alsace est ainsi baptisée la section efficace.

Une fois mise a nue elles ne nous géneront guere Laissant le prince de I'U faire la fierté d’une

mere !

1. Lien vers la vidéo complete.


https://youtu.be/Pf2ePEjToqc?t=2372
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o’ Mesure, modélisation et
valuation de sections efficaces
seuil (n, xny) d’intérét pour les
applications de I’énergie
nucléaire

é
a

Résumeé

Dans le contexte du développement des réacteurs de génération IV, des données nucléaires
précises sont requises. Dans ce travail de thése, on s’intéresse en particulier a la section efficace de
diffusion inélastique (n, n’) pour les noyaux d’233U et d’'238U. L'analyse des données de GRAPhEME,
dispositif combinant les méthodes de la spectroscopie-y prompte et du temps de vol, ont permis
d’obtenir, pour la premiére fois, 12 sections efficaces 233U(n, n’y). Une modélisation des sections
efficaces de ces deux isotopes (233U et 238U) a été réalisée avec le code de réaction nucléaire
TALYS. Dans le cas de I'2%8U, I'implémentation de nouveaux modéles permet un meilleur accord
calcul/mesure pour les sections efficaces (n, n’y). |l a été montré cependant que cela n’influe pas sur
la section efficace

(n, n’). Enfin, une évaluation des incertitudes des sections efficaces de réaction pour I'238U menée
avec CONRAD compare différentes méthodes afin de propager les incertitudes expérimentales aux
paramétres des modéles via I'inférence Bayésienne.

Mots clefs : Diffusion inélastique, section efficace, (n, n'y), spectroscopie-y prompte, temps de vol,
GRAPhEME, modélisation, TALYS, évaluation, CONRAD, incertitudes, inférence Bayésienne.

Résumé en anglais

In the context of the development of generation IV nuclear reactors, precise nuclear data are
needed. In this work, we study in particular inelastic scattering cross section for 233U and 238U nuclei.
From the analysis of data from GRAPhEME, an experimental device combining prompt v-
spectroscopy and time of flight, we obtained for the first time 12 233U(n, n’y) reaction cross sections.
Cross sections modelling has been performed for both isotopes (233U et 238U) with the nuclear
reaction code TALYS. In the 238U case, the implementation of new model in the code highlighted
better agreement calculation/experiment for (n, n’y) reaction cross sections. Despite this result, no
change in the total inelastic scattering cross section has been seen. Finally, a cross sections
uncertainties evaluation has been done with CONRAD, comparing different methods of propagating
experimental uncertainties to model parameters via the Bayesian inference.

Keywords: Inelastic scattering, cross section, (n, n’y), prompt y-spectroscopy, time of flight,
GRAPhEME, modelling, TALYS, evaluation, CONRAD, uncertainties, Bayesian inference.
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