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Introduction

Depuis quelques années, un regain d’intérét pour les réactions photonucléaires est
apparu. Il est lié aux progres faits sur les accélérateurs d’électrons en terme d’éner-
gie et de puissance. De nombreuses applications de ces réactions |[Fin90| ont ainsi pu
étre développées. La production de faisceaux radioactifs [Dia99] ou de sources intenses
de neutrons [McC79], la transmutation de déchets nucléaires [Mat88|, le controle non
destructif de colis de déchets radioactifs [Lyo00, Li04] et la détection de matériaux nu-
cléaires [Cha03a| sont les exemples les plus courants. C’est dans ce cadre que s’incrit ce
travail de thése visant a créer une bibliothéque d’activation photonucléaire et & mesurer
les spectres d’émission de neutrons retardés issus de photofission.

La mise en évidence des réactions photonucléaires date de 1934 et de la découverte par
Chadwick de la photodésintégration du deutérium [Cha34|. Ces réactions ont été abon-
damment étudiées depuis les années 1960 jusqu’au début des années 1980 [Bra63, Ber68,
Vey73, Ful76, Gur76, Cal80]. En 1988, Dietrich et Berman publient un atlas [Die88| ras-
semblant toutes les données existantes sur les sections efficaces photonucléaires mesurées
a l'aide d’un faisceau monoénergétique. Il semble que I'engouement porté aux réactions
photonucléaires ait fortement baissé depuis le début des années 1980 parce que l'intérét
s’est porté vers les réactions induites par neutron. Ce dernier s’est encore renforcé avec le
développement toujours croissant des centrales nucléaires.

La plupart des codes de transport ont logiquement été développés pour les études de
réacteurs ou d’accélérateurs de hadrons. Lors de ces études, la contribution des réactions
photonucléaires est négligeable. Ceci n’est cependant plus valable dés que 1'on utilise des
accélérateurs d’électrons et des cibles de Bremsstrahlung. Les réactions photonucléaires
créées dans ce type d’installation produisent des neutrons qui doivent étre pris en compte
lors des études de radioprotection, de blindage et de démantélement, entre autres. Cer-
taines sources intenses de neutrons sont méme produites par réactions photonucléaires ; il
s’agit par exemple de I'installation ORELA a 'ORNL (Oak Ridge National Laboratory)
aux Etats-Unis, de GELINA a Geel en Belgique ou encore de ELBE a Dresde en Alle-
magne. Le développement récent de telles installations a rendu nécessaire I'ajout d’éva-
luations de données photonucléaires dans les bibliothéques de données telles que ENDEF,
JEFF ou JENDL [Cha03b, Whi03, Kis04]. Les codes de transport ont également da étre
modifiés afin d’utiliser ces nouvelles bibliotheéques [Wat02].

En 1996, 'TAEA (International Atomic Energy Agency) a initié un projet visant a
rassembler et & évaluer les sections efficaces photonucléaires existantes. L’objectif était
double : créer une bibliothéque internationale de données photonucléaires évaluées pour
les codes de transport et préparer un guide sur les données photonucléaires. Le projet s’est



INTRODUCTION

achevé en 1999 par une publication [IAEQ0] et la mise a disposition d’une bibliothéque de
données photonucléaires. Ces évaluations ont ensuite pu étre ajoutées aux bibliothéques
de codes de transport |[Whi03|.

Par contre, elles n’ont pas été incluses dans des codes de calcul d’évolution de ma-
tériaux. Le manque de données photonucléaires expérimentales ou évaluées est en effet
problématique. Malgré les efforts de 'TAEA, seuls 164 isotopes ont été évalués alors que
plus de 600 sont requis lors de calculs d’activation [ThoO4]. En plus des sections efficaces
d’activation, il est également indispensable de connaitre les distributions isotopiques des
produits de photofission. Comme pour les sections efficaces, les données expérimentales
de distributions de produits de photofission [Jac79, Gun80, DeF82| sont peu nombreuses
et incomplétes. Un des objectifs de cette thése est ainsi de fournir une bibliothéque d’ac-
tivation photonucléaire compléte pour plus de 600 noyaux contenant les sections efficaces
d’activation et les distributions de produits de photofission. Ce travail est détaillé dans la
premiére partie de cette thése.

Le chapitre 1 décrit les notions de physique utilisées lors de cette thése tandis que
le chapitre 2 présente les différents codes de calcul. Nous avons développé au chapitre 3
la construction de la bibliothéque d’activation photonucléaire. Nous avons pris comme
base une bibliothéque extraite d’un code d’évolution dans un flux de neutrons : CIN-
DER’90 [Wil99]. Grace a la bibliothéque d’activation photonucléaire, calquée sur la bi-
bliothéque d’activation neutronique déja existante, il est possible d’effectuer des calculs
dans des flux de photons. Les évaluations de 'TAEA ont été directement incluses dans
la bibliothéque. Elles ont ensuite été complétées en calculant les données manquantes
grace a des codes de calcul de sections efficaces théoriques : HMS-ALICE [Bla05] et
GNASH [You96|. Une premiére version de la bibliothéque de données photonucléaires ne
contenant pas les produits de fission a ainsi été produite. Cette bibliothéque a été inté-
grée au code d’évolution CINDER’90. Grace a elle, nous avons pu effectuer des calculs
d’activation pour I’étude du zonage des déchets lors du démantélement de 'accélérateur
LURE [Com05]. Une comparaison entre les calculs et 'activité mesurée sur des carottes
prélevées dans les murs du LURE a permis une premiére validation de la bibliothéque.

Aprés les sections efficaces, nous avons ajouté a la bibliothéque des distributions de
produits de photofission. Considérant le petit nombre de données expérimentales, nous
avons di calculer ces distributions a I’aide de ABLA [Ben98, Jun98| ou de HMS-ALICE.
Une étude comparative des distributions a été menée afin de déterminer les performances
des deux codes. Les résultats de ces deux codes ont également été testés partiellement
grace a 1’étude de I’émission de neutrons retardés par les produits de fission. Pour ce
faire, un programme de prédiction des spectres en temps de neutrons retardés a partir des
distributions isotopiques de produits de fission a été mis au point. Cependant les données
expérimentales de spectres d’émission de neutrons retardés issus de la photofission sont
rares et parfois incompatibles entre elles. C’est une des raisons pour lesquelles il a été
décidé de lancer un programme expérimental de mesure de ces décroissances. A partir de
telles mesures, il devrait étre possible d’améliorer les performances des différents codes de
calcul.

L’émission de neutrons retardés a été découverte par Roberts [Rob39a, Rob39b| dés
1939, soit un an a peine aprés la mise en évidence de la fission. L’idée de décrire les spectres



d’émission de neutrons retardés par une somme d’exponentielles date de 1948 [Hug48§].
Depuis lors, on représente traditionnellement ces spectres par la somme de six exponen-
tielles.

De nombreuses études ont été réalisées afin d’étudier I’émission de neutrons retardés.
Elles ont principalement porté sur la fission induite par neutron des isotopes de 'uranium
et du plutonium. Celles-ci ont en effet été motivées par le role primordial de ’émission
de neutrons retardés dans le pilotage des centrales nucléaires. A la fin des années 1950,
des mesures systématiques de ces spectres ont été réalisées [Bat56, Kee57al. Leur but
était de fournir des données précises pour les actinides les plus couramment utilisés.
Ces données servent toujours de référence aujourd’hui. Aprés 'étude systématique de
Keepin, des expériences pour étudier les spectres d’émission de neutrons retardés suite a
la photofission ont été menées [Nik65, Kul70|. Cependant, les données existantes sont peu
nombreuses et entachées de grandes barres d’erreur.

Récemment des progrés faits sur les accélérateurs d’électrons ont rendu possibles, entre
autres, le controle non destructif de colis de déchets radioactifs [Lyo00, Li04] et la détection
de matériaux nucléaires [Cha03a]. Ces applications utilisent des techniques basées sur la
détection de neutrons retardés issus de photofission. Comme les données concernant ces
spectres sont peu nombreuses, nous avons décidé de commencer une campagne de mesure
systématique de ces spectres pour différents actinides a ’aide d’un faisceau de photons
produits par Bremsstrahlung. Le début de cette étude est détaillée dans la deuxiéme partie
de cette thése.

Cette deuxiéme partie présente les différentes étapes qui ont permis la mesure des
spectres d’émission de neutrons retardés issus de photofission. Tout d’abord, le programme
expérimental a commencé par 'optimisation du détecteur grace a des simulations et son
étalonnage a l'aide de sources et d’un faisceau monoénergétique de neutrons. Cette pre-
miére étape est décrite au chapitre 4. Le chapitre 5 présente la validation du protocole
expérimental et de la méthode d’analyse. Cette validation a été effectuée grace a une me-
sure de neutrons retardés issus de la fission de I'uranium-238 induite par des neutrons de
2 MeV. Cette expérience a eu lieu auprés de I'accélérateur 4 MV de Bruyéres-Le-Chatel.
L’objectif était de montrer qu’a ’aide de notre systéme de détection et de notre méthode
d’analyse, nous étions capables d’extraire les paramétres bien connus des six groupes qui
décrivent le spectre d’émission de neutrons retardés suite a la fission induite par neutron
de I'uranium-238.

Une fois ceci confirmé, une expérience a finalement été menée auprés de ’accélérateur
ELSA de Bruyéres-le-Chatel avec une cible d’uranium-238 et un faisceau de Bremsstrah-
lung d’énergie maximale 15 MeV. Elle est décrite en détail au chapitre 6.

Dans la troisiéme partie, nous discuterons des apports de cette thése. Au chapitre 7,
nous comparerons nos résultats expérimentaux a d’autres mesures [Nik65, Kul70| et aux
prédictions obtenues & 'aide des distributions de produits de fission calculées par ABLA
et HMS-ALICE. Nous présenterons également les autres apports tels que la possibilité
d’utiliser des codes de calcul pour prédire les spectres d’émission de neutrons retardés,
I’étude de l'influence de I'énergie d’excitation sur I’émission de neutrons retardés, les
différences entre la fission induite par neutron et la photofission en particulier au niveau
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de la barriére de fission. Pour finir nous présentons quelques applications possibles de la
bibliothéque d’activation photonucléaire avant de conclure au chapitre 8.

Les deux objectifs de cette thése sont donc la création d’une bibliothéque d’activation
photonucléaire et la mesure du spectre d’émission de neutrons retardés issus de la photo-
fission. Le caractére applicatif de cette thése n’exclut cependant pas I’étude de questions
plus fondamentales.



Premiére partie
Développement d’une bibliothéque
d’activation photonucléaire






Chapitre 1
Notions physiques préliminaires

Le développement d’une bibliothéque d’activation photonucléaire ainsi que l’étude
expérimentale des spectres d’émission de neutrons retardés font appel a diverses notions
fondamentales comme les réactions photonucléaires, la fission et les neutrons retardés.
L’objectif de ce chapitre est de présenter globalement chacun de ces trois domaines.

1.1 Production de photons et interactions photon-matiére

Cette thése porte essentiellement sur les réactions induites par photon. Nous commen-
cerons donc par présenter les différentes méthodes de production de photons. Ensuite, nous
nous intéresserons aux différentes interactions possibles entre les photons et la matiére.

1.1.1 Présentation des différents types de faisceaux de photons

Afin de pouvoir étudier les réactions photonucléaires, il est nécessaire de disposer
de photons. Cependant, il n’existe pas de source primaire de photons ayant une énergie
suffisamment élevée pour induire des réactions photonucléaires et donc étre intéressante
pour notre étude. Parmi les sources primaires de photons on trouve, par exemple, le cobalt-
60. Il émet deux raies gamma d’énergie 1.173 et 1.333 MeV. Ces énergies sont cependant
trop faibles pour induire des réactions photonucléaires.

On utilise donc des faisceaux qui sont produits a partir d’électrons (Bremsstrahlung et
photons taggés), de positrons (Bremsstrahlung et annihilation) ou par capture radiative
de neutrons ou de protons. Ces différents processus sont décrits ci-dessous.

Production de photons par Bremsstrahlung

Le Bremsstrahlung [Kle03| est un processus d’interaction entre des électrons (ou posi-
trons) et le champ électromagnétique d’un noyau. Dans ce champ coulombien, I’électron
subit une diffusion inélastique radiative, c’est a dire que I’électron est ralenti sous ’action
du champ et perd de I’énergie en émettant un photon (voir schéma figure 1.1). Le spectre
en énergie des photons émis est continu de zéro a ’énergie 7;,. des électrons incidents.
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Fia. 1.1 — Schéma de I’émission de photon par Bremsstrahlung

La variation d’énergie (T') de I’électron en fonction de la distance parcourue (z) est
donnée par la formule (1.1).

dT Tinc

— =N E. do(E 1.1
(%), =~ [ B (L)
Tine énergie de I’électron incident
N nombre d’atomes par unité de volume
o section efficace d’interaction

Il existe une formule plus simple (1.2) qui exprime la dépendance en Z et en T de
cette interaction.

ar
(dx> =aTZ*f(T) (1.2)
Brem
f(T) fonction croissante
o constante

Plus les électrons perdent d’énergie, plus I'énergie des photons sera grande. D’aprés
la formule (1.2), pour obtenir les photons les plus énergétiques, il est nécessaire d’avoir
une cible avec un Z élevé et une énergie incidente maximale, sans induire de réactions
parasites. Les cibles sont donc le plus souvent en tantale (Z=73) ou en tungsténe (Z=74).

Comme il est difficile de calculer le spectre de Bremsstrahlung analytiquement dans
le cas de cibles épaisses, celui-ci est en général simulé par un calcul Monte-Carlo. Des
exemples de spectre de Bremsstrahlung obtenus par simulation pour des faisceaux d’élec-
trons de 10, 15 et 20 MeV sont présentés sur la figure 1.2.
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Fia. 1.2 — Exemples de spectres de Bremsstrahlung en énergie et en angle simulé avec MCNPX

Le spectre en énergie est décroissant jusqu’a la valeur de I’énergie des électrons inci-
dents. Nombre de photons produits ont une énergie inférieure a 6 MeV donc inférieure aux
seuils de réactions photonucléaires. On peut constater que ’énergie des photons augmente
bien avec I’énergie des électrons.

Sur la distribution angulaire, on peut constater que le flux de photons est plus pi-
qué vers 'avant quand 1'énergie maximale du Bremsstrahlung augmente. D’autres études
[Ber70] ont montré que les photons les plus énergétiques sont majoritairement émis vers
I’avant. Un photon ayant une grande énergie ne peut étre émis que par un électron qui a
subi peu de déviations. L’axe du faisceau est donc privilégié. A 'inverse, pour des énergies
de Bremsstrahlung plus basses, le faisceau de photons est quasiment isotrope.

Notons que le creux observé sur la figure 1.2 autour de 90° est lié a la présence de la
cible de conversion. La cible, un cylindre de tantale de 3 cm de diamétre et de 1.2 mm
d’épaisseur, est en effet placée perpendiculairement au faisceau donc les photons qui sont
émis a 90° doivent traverser plus de matiére et certains n’ont pas assez d’énergie pour
sortir de la cible.

On peut déduire de ces observations qu’il est indispensable d’avoir des faisceaux d’élec-
trons avec une énergie suffisamment élevée pour étudier les réactions a seuil que sont les
réactions photonucléaires. Il est donc intéressant de se placer dans 'axe du faisceau afin
de pouvoir profiter des photons les plus énergétiques.

La production de photons par Bremsstrahlung est la méthode la plus utilisée pour
produire des faisceaux de photons. C’est également celle que nous avons utilisé lors de
la mesure de neutrons retardés issus de photofission qui est présentée au chapitre 6. Le
principal inconvénient de cette méthode est que le flux de photons n’est pas monocinétique.
Si on utilise ce type de flux lors de mesures de sections efficaces, il est alors nécessaire de
déconvoluer les résultats.

Production de photons par annihilation de positrons

Lorsque des positrons pénétrent dans la matiére, ils peuvent étre annihilés et produire
des photons. Les positrons sont accélérés jusqu’a une énergie F, puis ils traversent une
cible de conversion aussi fine que possible et avec un Z faible. Certains sont annihilés et
produisent deux photons qui ont chacun une énergie de £+40.511 MeV. Le flux de photons
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est composé d’un pic de désintégration quasi monoénergétique ajouté a un spectre de
Bremsstrahlung qui est d’autant plus intense que la cible est épaisse.

Pour certaines expériences, comme la mesure de sections efficaces, il est important de
supprimer les réactions induites par les photons issus du Bremsstrahlung. La contribution
du Bremsstrahlung aux réactions mesurées peut étre connue si I’expérience est faite éga-
lement avec des électrons a la place des positrons. Une fois cette contribution soustraite,
il ne reste plus que la contribution des photons produits par annihilation.

A cause du bas rendement de la production de positrons et du processus de conversion,
I'intensité du faisceau de photons produit est faible.

Photons taggés

La méthode de production de photons taggés consiste a produire des photons par
Bremsstrahlung et & marquer ceux qui ont 1’énergie souhaitée afin d’obtenir hors ligne
des flux monoénergétiques. Comme pour le Bremsstrahlung, on utilise un faisceau pri-
maire d’électrons d’énergie Ey qui traverse une cible de conversion. La cible doit étre
suffisamment mince, de I'ordre de 0.1% de la longueur de radiation, pour qu’'un électron
ne produise qu’un photon au plus. La majeure partie du faisceau n’est pas affectée par
la traversée de la cible. Elle est ensuite déviée par un spectromeétre magnétique puis est
arrétée. Par contre, les électrons ayant interagi dans la cible, perdent une proportion signi-
ficative de leur énergie par I’émission d’un photon. Aprés déviation dans le spectrométre,
ces électrons sont détectés et leur énergie résiduelle E,..s est mesurée. Ce signal est utilisé
pour une mesure de coincidence en temps des produits de réactions induits par le photon.
L’énergie E, du photon produit vaut donc E., = Ey — E,.;.

Un faisceau d’électrons de faible intensité est nécessaire pour maintenir les coincidences
fortuites & un niveau acceptable. Le faisceau de photons obtenu a une intensité de I'ordre
de 10% — 107 v.s7 L. Cette méthode ne peut pas étre utilisée pour la mesure de neutrons
retardés car ceux-ci sont décorrélés en temps par rapport au photon ayant provoqué la
réaction.

Production de photons par réactions nucléaires

On sait que, suite & la capture d’une particule, les noyaux peuvent se désexciter en
émettant des photons. Cette méthode a donc été utilisée afin de produire des flux de
photons monoénergétiques. La réaction “Li(p,y)2 *He produit des photons de 17.5 MeV.
Cette technique a été utilisée par Meason |[Mea66|. Les flux obtenus sont de l'ordre de
10° v/cm?.s. Dans le cas de la capture d’un neutron, ’énergie de ces photons peut aller
jusqu’a 11.4 MeV [Mor72, Ger00]. On voit ainsi que les énergies accessibles sont limitées. Le
noyau peut également émettre plusieurs photons simultanément suite a la méme capture.
Il est donc également nécessaire de déconvoluer les spectres. Autre inconvénient, les flux
obtenus sont extrémement faibles.
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1.1.2 Interactions photon-matiére [TamO01]

Un photon qui traverse de la matiére peut interagir avec elle. Plusieurs réactions
sont possibles en fonction de son énergie cinétique. Nous présentons dans la suite de cette
section les réactions les plus probables, c’est a dire I'effet photoélectrique, I'effet Compton,
la diffusion Rayleigh, la création de paires et pour finir les réactions photonucléaires. Ces
derniéres nous intéressent tout particuliérement dans le cadre de cette theése.

Effet photoélectrique

Un photon peut provoquer l'ionisation d’un atome si son énergie E est supérieure a
I’énergie de liaison £; d’un des électrons du cortége. Ce photon est absorbé et communique
toute son énergie a I’électron émis avec une énergie cinétique alors égale & £/ — E;. L’effet
photoélectrique est un processus a seuil. Il est dominant pour des photons ayant une
énergie inférieure a 0.5 MeV.

Le réarrangement du cortége électronique de ’atome peut engendrer une cascade
d’émission de photons. Les photons émis ont une énergie correspondant aux transitions
entre les niveaux électroniques, soit de 'ordre de quelques dizaines d’eV. Compte tenu de
la faible énergie cinétique de I’électron éjecté, celui-ci pourra perdre son énergie surtout
par excitation et ionisation.

Effet Compton

Le photon incident subit une diffusion inélastique sur un électron libre ou peu lié
a latome. Autrement dit, les énergies de liaison sont négligeables devant les transferts
d’énergie mis en jeu. On peut expliquer I'effet Compton comme le résultat d’'un choc
élastique d’un photon sur un électron libre. C’est le mécanisme dominant de I'interaction
photon-matiére pour des énergies de photons voisines de 1 MeV.

Diffusion Rayleigh

La diffusion Rayleigh est la diffusion d’un photon sur une distribution de charges.
Lors de cette interaction tout le cortége électronique participe de fagon cohérente au
changement de direction du photon qui conserve son énergie.

Création de paires

Lorsque I’énergie du photon incident est supérieure a deux fois I’énergie de masse de
I'électron (0.511 MeV), celui-ci peut se désintégrer dans le champ électrique du noyau en
émettant un électron et un positron. L’énergie initiale est répartie aléatoirement entre
les deux particules. Cependant, le positron est légérement plus énergétique a cause de
la répulsion coulombienne exercée par le noyau. L’énergie des particules produites étant
relativement élevée, de nombreux photons sont créés par Bremsstrahlung essentiellement
dans les matériaux lourds.

11
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Interactions photon-noyau

Le photon peut directement interagir avec le noyau. Il lui transmet son énergie sous
forme d’énergie d’excitation. Si le photon a une énergie suffisamment grande, le noyau se
désexcite par émission de particules ou fission. Il s’agit également de réactions a seuil. Le
seuil correspond a I'énergie de liaison de la particule la plus faiblement liée de ’atome.

Nous appellerons réaction photonucléaire I’absorption d’un photon par un noyau mais
aussi toutes les réactions ou la fission causées suite a l’absorption. Ces réactions sont
décrites plus en détail par la suite.

1.2 Reéactions photonucléaires

L’effet photonucléaire a été mis en évidence pour la premiére fois en 1934 par Chad-
wick et Goldhaber [Cha34| lors de I’étude de la photodésintégration du deutérium. Les
réactions photonucléaires, décrites en détail dans le livre de Fuller intitulé “ Photonuclear
reactions” |Ful76|, sont dues a une interaction entre un photon et un noyau. Ces réac-
tions a seuil (2 & 15 MeV mais majoritairement 6 MeV) peuvent se décomposer en deux
étapes. Premiérement le photon est absorbé par le noyau et il y a alors formation d’un
noyau composé excité. Cette étape est appelée photoabsorption. Ensuite le noyau composé
évacue son excédent d’énergie en choisissant une voie de sortie parmi celles qui lui sont
accessibles. Ces voies de sortie consistent le plus souvent en I’émission de particules mais
certains noyaux, notamment les actinides, peuvent fissionner.

1.2.1 Photoabsorption

La section efficace de photoabsorption présente une allure générale commune a tous
les noyaux, donnée par la figure 1.3. Sa valeur intégrale o, est donnée par la regle de
somme |[Lev50], présentée aux équations (1.3) et (1.4).

s onle’h NZ
= [ ous(E)dE = i 1.
70 /0 Tabs(F) Mc A (1.3)

NZ

Sa particularité est de présenter, pour tous les noyaux, une zone de résonance trés large
pour des photons ayant une énergie comprise entre 5 et 30 MeV. Cette région d’excitation
s’appelle la région de résonance dipolaire géante ou GDR (pour Giant Dipolar Resonance).
Nous nous intéresserons principalement a cette région dans la suite de cette thése.

Lors d’une étude systématique dans la zone de GDR, Fuller [Ful73| a remarqué un écart
de 20% entre les valeurs théoriques et expérimentales de oy, pour les noyaux lourds et
moyennement lourds (A>50). Cet écart est confirmé par les mesures de Gurevich [Gur76].
Par la suite, nous utiliserons la formule (1.5) comme régle de somme dans la zone de GDR.

12
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FiG. 1.3 — Allure générale de la section efficace de photoabsorption en fonction de l’énergie
[Fin90|

O0gpr = /OOO oapr(E)d(E)

NZ
O00apr — 727 (MeVmb) (]_5)

La photoabsorption sur des noyaux sphériques peut étre décrite par une lorentzienne
dont les paramétres dépendent des caractéristiques des noyaux [Die88|. Pour les noyaux
présentant dans leur état fondamental une déformation géométrique permanente, la sec-
tion efficace de photoabsorption doit étre modélisée par la somme de deux lorentziennes
[Dan58|, comme indiqué a 1’équation (1.6). Celles-ci correspondent a l'oscillation des
charges suivant le grand axe et les deux petits axes de l'ellipsoide du noyau. Les deux
petits axes sont considérés comme équivalents.

g; E2 F?

2
g G’DR Z

(1.6)
= |E2 E?} + E217?
E; énergie correspondant au pic de la i-éme lorentzienne
I largeur du pic
of) hauteur du pic

Pour les noyaux dont la charge est élevée, donc ayant une barriére coulombienne im-
portante, il est possible d’approcher la section efficace totale de photoabsorption par la
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somme des sections efficaces d’émission de neutrons et de fission suite a ’absorption d’un
photon comme indiqué a I'équation (1.7). La barriére coulombienne supprime en effet
I’émission de particules chargées.
OGDR — 0(77 Tl) + 0-(77 an) + 0-<77 F) (17)
avec

o(v, F)=0o(v,f)+a(y,nf)+oly,znf)

ol z est un nombre entier strictement supérieur a 1.
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FiG. 1.4 — Sections efficaces expérimentales de photoabsorption du neptunium-237 dans la zone
de GDR

Méme si certaines études |[Ber86, Vey73| divergent sur les valeurs des sections efficaces
(figure 1.4), elles sont par contre toutes en accord sur leur allure. L’étude systématique de
la section efficace de photoabsorption montre qu’elle varie peu d’un noyau a 'autre pour
les noyaux lourds. Elle a un maximum d’environ 500 millibarns et une largeur d’environ

6 MeV.

1.2.2 Emission de photoparticules

Dans la zone de GDR, I’émission de particules est principalement due aux réactions
(7,m), (7,2n). Mais il existe également d’autres réactions telles que (y,zn) ou x > 3, (7,p),
(7,a), (7,d), (7,t). Elles sont en général négligeables en raison des seuils élevés (barriére
coulombienne, énergies de liaison), sauf pour les noyaux légers o la réaction (v,p) peut
devenir significative. Ces particules émises sont appelées photoneutrons, photoprotons...
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Ces réactions sont d’autant plus probables que les noyaux-cibles sont lourds. Le seuil
s'étend généralement de 6 MeV pour les actinides & 12 MeV pour des noyaux plus lé-
gers [TAEOQQ|. Il varie toutefois en fonction du noyau : le béryllium-9 a un seuil a 1.67 MeV
pour la réaction (v,n+2aq) car il s’agit d’'un noyau faiblement lié. Par contre, pour des
noyaux doublement magiques comme l'oxygéne-16, le seuil de la réaction (v,n) vaut
15.66 MeV. La section efficace est maximale aux environs de 15 MeV pour les noyaux
ayant un seuil bas et 20-25 MeV pour les noyaux les plus liés.

Quelques exemples de seuils de réactions sont donnés dans le tableau 1.1. On constate
que le seuil d’émission d’un proton est proche du seuil d’émission d’'un neutron pour les
noyaux lourds. On aurait pu penser que la barriére coulombienne avait un effet important
sur le seuil. En fait, elle joue principalement sur la section efficace d’émission qui est trés
faible (quelques millibarns).

’ ‘ 9Be ‘ 16() ‘ 54Fe ‘ 208pL, ‘ 235U ‘ 2387 ‘
(ymn) | 1.67 | 15.66 | 13.38 | 7.37 5.3 6.15
(7,2n) | 20.56 | 28.89 | 24.06 | 14.11 | 12.14 | 11.28
(v,p) | 16.80 [ 12.13 | 8.85 | 8.01 | 6.71 | 7.62

TAB. 1.1 - Exemples de seuils de réactions photonucléaires (en MeV)

1.2.3 Photofission

La découverte de la fission en 1938 est communément attribuée a Hahn et Strass-
mann [Hah39|, qui s’appuyérent sur les travaux de Fermi. Cependant, dés 1925, Noddack
et ses collaborateurs constatérent I'apparition d’éléments légers lors de l'irradiation des
noyaux d’uranium. [ls émirent alors 'hypothése que ces éléments étaient le résultat de la
division du noyau d’uranium [Wag91].

La description théorique de la fission est un des sujets les plus anciens de la physique
nucléaire et de nombreux travaux ont été menés pour décrire, expliquer et prédire ce
processus. Dans cette section nous décrirons briévement la fission et ses caractéristiques.
La photofission étant tout simplement la fission induite par photon, ses caractéristiques
générales sont les mémes que celle de la fission induite par neutron.

Processus de fission

Les conséquences de la fission d’un noyau sont les mémes quelle que soit la maniére
dont est induite cette fission et elles dépendent principalement de 1’énergie d’excitation
du noyau composé formé. Pour illustrer la cascade d’événements que déclenche la fission
d’un noyau, prenons I’exemple de I'uranium-235 bombardé par des neutrons thermiques.

Les valeurs données dans cette section peuvent étre considérées comme des ordres de
grandeurs caractéristiques de tous les types de fission.

Chaque fission donne naissance a deux fragments projetés a 180° I'un de 'autre dans
le référentiel du centre de masse. On parle de fission symétrique si ces fragments de fission
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sont de masse équivalente. Sinon on parle de fission asymétrique. Ces fragments emportent
I’énergie libérée sous deux formes :

— énergie cinétique (168 MeV)

— excitation interne des fragments
Au cours du temps I’énergie d’excitation est libérée par différents vecteurs.

Des photons et des neutrons sont émis moins de 1071% s aprés la fission par les fragments
de fission. Ils sont appelés photons et neutrons prompts. Les photons ont une énergie
moyenne comprise entre 0.5 et 2.5 MeV et ils évacuent au total environ 5 MeV. Il y a
en moyenne trois neutrons prompts par fission qui emportent environ 2 MeV d’énergie
chacun.

Malgré I’émission de neutrons prompts, les fragments restent riches en neutrons, en
moyenne 1.54 neutron par proton contre 1.3 & 1.45 pour les noyaux stables. Chaque
fragment subit donc plusieurs désintégrations 3~ avant de rejoindre la vallée de stabilité.

Une fois sur cinq cents le noyau fissionne en trois fragments. Le troisiéme fragment est
un noyau léger, généralement une particule alpha ayant une énergie cinétique comprise
entre 5 a 25 MeV.

La figure 1.5 donne une représentation des durées séparant les différents phénoménes
qui suivent la fission.
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Fi1a. 1.5 — Temps caractéristiques des phénoménes suivant la fission [Bar93|

Barriére de fission

La barriére de fission est I’énergie qu’il faut fournir au noyau pour ’amener au point
selle de sa courbe d’énergie potentielle. En ce point, le systéme est dans un état d’équilibre
instable et peut évoluer vers le point de scission du noyau lourd en deux fragments de
fission. La barriére détermine le seuil des réactions de fission. Ce seuil varie selon les
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noyaux et les projectiles utilisés. Les données expérimentales suggérent qu’il s’agit en fait
d’'une double voire d’une triple barriére de fission. Sur la figure 1.6, la forme du noyau
ainsi que I’énergie potentielle calculée par deux modéles sont présentés : la goutte liquide
(en trait pointillé) et la goutte liquide corrigée des effets de couches (en trait plein).
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Fi1a. 1.6 — Schéma de la barriére de fission et déformation du noyau

Certains noyaux ont la possibilité de “traverser” spontanément cette barriére par effet
tunnel, on parle alors de fission spontanée. Plus le noyau aura une charge élevée, plus 'effet
tunnel sera important. On commence a voir de la fission spontanée pour 'uranium (Z=92).
Elle ne devient vraiment importante que pour les noyaux au voisinage du californium

(Z-96).

Fission de premiére et de deuxiéme chance

Aprés l'interaction entre le noyau et la particule incidente, le noyau composé peut
décroitre par émission d'un neutron. Si le noyau résiduel posséde une énergie d’excitation
interne supérieure a sa barriére de fission, il peut également fissionner. On parle alors de
fission de deuziéeme chance. De méme, il existe la fission de troisiéme, quatriéme, n-iéme
chance.

Exemple de section efficace de photofission

Des mesures de sections efficaces de photofission ont été effectuées a Livermore [Cal80,
Ber86| et a Saclay [Vey73| avec un faisceau de photons produit par annihilation de posi-
trons. Ces mesures ont montré que le seuil de photofission est situé autour de 6 MeV. La
section efficace présente en général deux maxima autour de 11 et 15 MeV. L’exemple de
la section efficace de photofission de I'uranium-238 est présenté sur la figure 1.7.

Les écarts constatés sont liés a la méthode de mesure. La fission est en effet détectée
par multiplicité de neutrons. Une mauvaise estimation sur I’émission de photoneutrons va
directement induire des erreurs sur la section efficace de photofission.
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F1a. 1.7 — Section efficace expérimentale de photofission de I'uranium-238

1.3 Produits de fission

Comme nous 'avons précisé précédemment, la fission d’un noyau donne naissance la
plupart du temps a deux fragments de fission. Dans cette section, nous nous intéresserons
a leur évolution suite a la fission, ainsi qu’a leur probabilité de formation en fonction de
leur masse et de leur charge indépendamment de la particule qui a induit la fission.

1.3.1 Terminologie

La fission d’un noyau lourd donne naissance a deux éléments plus légers de masses
le plus souvent inégales. Ces deux éléments sont généralement instables et constituent le
point de départ de la décroissance radioactive. Selon le moment ou les éléments de fission
sont pris en compte leur dénomination change :

— Le terme de fragment de fission (primaire) désigne chacun des noyaux formés par

séparation du noyau lourd avant émission des neutrons prompts.

— Celui de produit de fission primaire regroupe les noyaux formés a partir des frag-
ments de fission primaire aprés émission des neutrons prompts et avant toute dé-
croissance.

— Enfin celui de produit de fission secondaire est réservé aux noyaux formés a partir
des produits de fission primaires aprés émission S~ ou de neutrons retardés.
Chaque produit de fission a une probabilité de formation différente, liée a la nature du
noyau qui fissionne et a I’énergie d’excitation du noyau composé. On définit communément

deux types de probabilité :

— La probabilité indépendante de formation (ou rendement indépendant) : c’est la
probabilité de formation du noyau (Z,A) comme produit de fission primaire.

— La probabilité cumulée (ou rendement cumulé) : c’est la probabilité de formation
du noyau (Z,A) comme produit de fission primaire ou secondaire. Elle est égale
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a la somme de la probabilité indépendante de formation du noyau (Z,A) et du
produit des probabilités indépendantes de tous les produits de fission primaire qui
contiennent dans leur chaine de décroissance le noyau (Z,A), par le taux d’embran-
chement. La probabilité cumulée est atteinte lorsque la production des produits de
fission est a 1’équilibre, c’est & dire lorsque la formation du noyau (Z,A) par réac-
tion ou décroissance des péres est égale a sa disparition par réaction ou décroissance
naturelle. C’est le cas si le temps d’irradiation est trés grand devant le temps de
demi-vie des produits de fission considérés.

Une distinction de vocabulaire est faite entre les particules émises par les fragments de
fission et par les produits de fission. La durée de vie des fragments de fission étant ex-
trémement courte, on parle de photons et neutrons prompts pour leur décroissance et de
photons et neutrons retardés pour la décroissance des produits de fission. Dans la suite
de cette thése nous étudierons plus particuliérement les neutrons retardés.

1.3.2 Distributions des produits de fission

L’étude des distributions des produits de fission porte souvent sur les distributions en
masse, plus particuliérement sur les pics de masse et la répartition entre la fission symé-
trique et la fission asymétrique. La répartition neutron-proton a l'intérieur des produits
de fission est également intéressante.

Pics de masse

Le pic de masse pour les produits lourds est quasiment indépendant du noyau de
départ. Il se situe autour de A=140 (ligne sur la figure 1.8). Le pic des produits légers
se déplace pour respecter la conservation de la masse. D’autres pics étroits peuvent se
superposer a ce schéma général. Ils sont clairement visibles pour les actinides légers et
s’estompent pour les plus lourds. Ces phénomeénes sont visibles sur la figure 1.8.

Fission symétrique, fission asymétrique

Il a été montré expérimentalement [Gle81] que la fission est fortement asymétrique aux
basses énergies d’excitation et tend a devenir symétrique lorsque ’énergie d’excitation du
noyau composé augmente (voir figure 1.9 et tableau 1.2). Plus I’énergie de la particule
incidente est importante, plus I’énergie d’excitation fournie au noyau sera grande. Cette
évolution en fonction de I'énergie d’excitation peut étre interprétée comme 1'évolution du
rapport des probabilités de fission symétrique et asymétrique. L’inverse de ce rapport est
appelé rapport pic/vallée.

Dans le cas de la fission induite par un faisceau de photons créés par Bremsstrahlung
d’énergie maximale Ey,, une équipe allemande [Gun80| a démontré que ce rapport pouvait
étre modélisé par ’équation (1.8) :
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Y:sym E,
=a+be “ 1.8
Yasym * ( )
}/sym 1
X — p
Yosym  pic/vallée
Yeym probabilité de fission symétrique
Yosym probabilité de fission asymétrique
By énergie maximale de Bremsstrahlung

a, bet ¢ dépendent du noyau fissionnant

| Eys (MeV) | Rapport pic/vallée |

12 T8ET
15 35+4
20 22+2
30 13.5£0.9
70 8.240.7

TAB. 1.2 — Variation du rapport pic/vallée en fonction de I’énergie maximale de Bremsstrahlung
pour la photofission de l'uranium-238 |Jac79]

La relation (1.8) explique bien que la probabilité de fission symétrique augmente avec
I’énergie d’excitation donc I’énergie maximale de Bremsstrahlung.

Répartition des protons et des neutrons

Les chaines de décroissance des produits de fission sont majoritairement isobariques,
I’émission de neutrons retardés étant relativement marginale. Pour une chaine isobarique
donnée, I'étude de la distribution des produits de fission permet de remonter a la dy-
namique de la fission. C’est dans cette optique qu’ont été menées des expériences afin
d’étudier la distribution en masse mais également la distribution isotopique des produits
de fission.

Wahl [Wah69] donne une expression analytique de la probabilité de répartition des
charges dans une chaine isobarique. Cette répartition est présentée par I’équation (1.9).
Il s’agit d’une répartition gaussienne. Elle a été validée expérimentalement, en particulier
pour des énergies d’excitation élevées.

<Z—Z>] (19)

2
20

P(Z/A) = Z5— exp [—

I est nécessaire de déterminer la largeur o, de cette gaussienne, ainsi que la valeur 7,
de la charge la plus probable. La largeur de la gaussienne est souvent considérée comme
indépendante de I'énergie d’excitation et prise égale a 0.40. Pour Z, on choisit souvent la
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valeur théorique Z,.q (ucd pour Unchanged Charge Density). Cette valeur théorique est
établie en supposant que la densité de charge (Z/A) reste constante entre le noyau et les
produits de fission. Il existe toutefois un écart non négligeable entre les valeurs théoriques
et expérimentales.

On a constaté de plus qu’aux basses énergies d’excitation une structure fine venait se
superposer a cette répartition gaussienne. La formation des noyaux ayant un nombre de
charge pair est favorisée. Ce phénomeéne disparait avec 'augmentation de 1’énergie d’ex-
citation du noyau.

Expérimentalement, la répartition des produits de fission a été étudiée surtout pour
les fissions induites par neutron. De ces études, il est possible de tirer des caractéristiques
générales de la répartition des produits de fission. Celles-ci dépendent essentiellement
de l'actinide irradié et de son énergie d’excitation. Théoriquement, si on connaissait la
répartition des fragments de fission et leur énergie d’excitation il serait facile d’en déduire
les caractéristiques des émissions neutroniques résultant de la fission c’est a dire des
émissions de neutrons prompts et retardés. Il semble toutefois difficile de prédire de telles
distributions.

1.4 Emission de neutrons retardés

1.4.1 Généralités

En 1939, Roberts [Rob39b| observe des neutrons émis aprés la fission de I'uranium et
du thorium naturel avec un temps de demi-vie moyen de 12.5+3 s. Il postule alors qu’ils
sont, soit produits par photofission suite a ’activité gamma des produits de fission, soit
émis directement par les produits de fission. Les mesures suivantes [Rob39a| ont montré
qu’ils étaient émis directement par les produits de fission. Il s’agissait donc de la premiére
observation de neutrons retardés.

Cette émission de neutrons s’explique par le fait que la fission produit des éléments
riches en neutrons donc instables. La plupart de ces éléments décroissent par émission (3.
Or dans certains cas, I’énergie d’excitation des noyaux fils est supérieure au seuil d’émis-
sion d’un neutron. Ces noyaux continuent donc a se désexciter par I’émission d’un neutron.
Le schéma de décroissance est présenté sur la figure 1.10. On appelle ces produits de fission
des noyauz précurseurs. Prés de 300 noyaux précurseurs sont connus |[Eng94|.

Les neutrons retardés représentent environ 1% des neutrons émis par fission. Comme
pour les neutrons prompts, le nombre total de neutrons retardés émis par fission est lié a
I’actinide et a son énergie d’excitation.

Ces noyaux ont un temps de demi-vie qui varie de la centaine de millisecondes a
plusieurs dizaines de secondes. Ils sont également utiles en tant que marqueurs de la
fission. Si 'on détecte des neutrons quelques secondes aprés une irradiation, le matériau
irradié contient donc des produits fissiles [Lyo00]. Le temps de vie moyen des précurseurs
produits par fission induite par neutron permet d’identifier sans ambiguité le systéme
fissionnant, s’il n’y a pas de fission de seconde chance [Pik02]. On peut raisonnablement
supposer qu’il en est de méme pour la photofission.

22



1.4. EMISSION DE NEUTRONS RETARDES

N

~H-HII
/3

Z,N Z+1,N-1 Z+1,N-2

Fia. 1.10 — Schéma de décroissance par émission d’un neutron retardé

1.4.2 Décroissance par émission de neutrons retardés

Le spectre d’émission en temps de neutrons retardés (Yg,(t)) est donné par la for-
mule (1.10), si la production des produits de fission est a 1’équilibre, c’est a dire si le
temps d’irradiation est treés grand devant le temps de demi-vie des précurseurs.

de (t) = Z Y;Pdn exp (_)\dnt) (110)
prec

prec ensemble des noyaux précurseurs

Y. taux de production cumulatif du noyau précurseur

Py, probabilité de décroissance du noyau précurseur par émission de

neutrons retardés

Adn période de demi-vie du noyau précurseur

Malgré le trés grand nombre de noyaux précurseurs, les études de Keepin [Kee65| ont
montré que ’analyse temporelle de I’émission des neutrons retardés pouvait étre simplifiée
en classant les précurseurs en six groupes selon leur temps de vie. La répartition des pré-
curseurs entre les six groupes est présentée dans le tableau 1.3. Depuis Keepin, d’autres
représentations a huit ou & douze groupes ont été proposées [Spr99, Isa02| cependant elles
ne sont pas utilisées. La représentation en six groupes est celle utilisée en physique des
réacteurs et la plupart des mesures expérimentales ont été interprétées avec cette repré-
sentation.
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| Groupe | T, minimal (s) | 712 maximal (s) | Exemple de précurseur

1 30 Infini 8TBr

2 10 30 137188 By

3 3 10 1381

1 1 T39]_92-94 ¢,
5 0.3 1 %Rb

6 0 0.3 %Rb

TAB. 1.3 — Temps de demi-vie des différents groupes et exemple de précurseurs

La formule (1.10) peut donc s’écrire sous la forme (1.11).

6
Yin (t) =) a;exp (—Agn,t) (1.11)
i=1
ou
a; = Z Y. P,

prec € groupe i

Zprcc € groupe i }/cpdn)\dn

a;

)\dni -

Le nombre total de neutrons retardés émis par fission (U;) est défini par I’équa-
tion (1.12). Si la production de précurseur est a 1’équilibre, T; est égal & la somme des
contributions des différents groupes.

6
Ta=> a (1.12)
i=1
La contribution absolue de chaque groupe (A;) peut étre calculée a partir des contri-
butions relatives de chaque groupe (a;) et du nombre total de neutrons retardés émis par
fission (Tg).

Cas particuliers

Si le temps d’irradiation est grand devant le temps de demi-vie des précurseurs, la
production de précurseurs est a 1’équilibre. U; peut également étre calculé, a partir de
I'équation (1.11), par la formule suivante.

Vg = Yvdn(t = O) (1'14)
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Si le temps d’irradiation (7}.,) est du méme ordre de grandeur que le temps de demi-vie
des précurseurs, la distribution cumulative n’est pas atteinte. Les formules (1.10) et (1.11)
ne sont plus valables. Elles doivent étre corrigées pour tenir compte du temps d’irradia-
tion (1.15) et (1.16).

Yan () = Z YePan exp (—Aant) (1 — exp (—AagnTirr)) (1.15)
prec
6
Yan () = Z a; exp (—Aan,t) (1 — exp (= Aan, Tirr)) (1.16)
i=1

facteur correctif

Si le temps d’irradiation est petit devant le temps de demi-vie des précurseurs, alors
en approchant le facteur correctif de 1’équation (1.16) on peut réécrire 1’'équation (1.11).

1-— €xXp (_>\dn1 irir?“) ~ )\dni T’irr

d’ou

6
Y:iin(t) - Z a; CXpP (_)‘dnt) )\dniT;Tr (117)
=1

A partir de cette équation, on peut déterminer la valeur de Uz grace a I’équation (1.18).

1 00
U3 = / Yo (1)dt (1.18)
Tirr Jo

On déduit des équations (1.14) et (1.18) qu’il est possible d’obtenir la valeur de T; par
deux méthodes :
— en mesurant le nombre de neutrons retardés émis a ¢ = 0 par un échantillon ir-
radié suffisamment longtemps pour que les précurseurs soient a 'équilibre (équa-
tion (1.14))
— en mesurant le nombre total de neutrons retardés émis suite a une irradiation tres
courte (équation (1.18))
Ces deux méthodes ont été utilisées lors des expériences de mesures de neutrons retardés
décrites aux chapitres 5 et 6.

1.4.3 Spectre en énergie des neutrons retardés

Le spectre en énergie des neutrons retardés est mal connu. Il s’étend de 100 keV a
1 MeV environ, sa valeur moyenne vaut environ 500 keV. L’énergie des neutrons émis
par les précurseurs ayant un temps de vie long est plus faible [Bat56|. Ces spectres sont
différents selon le groupe et ils dépendent fortement des précurseurs produits lors de la
fission. Il est donc difficile de prédire ces spectres et trés peu de mesures existent. Les
spectres en énergie des neutrons retardés émis par 'uranium-235 suite a la fission induite
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F1a. 1.11 — Spectres en énergie des quatre premiers groupes de neutrons retardés de 'uranium-
235 issus de la fission induite par des neutrons thermiques [Bat56]

par des neutrons thermiques sont présentés sur la figure 1.11 pour différents groupes. Dans
ce cas, I’énergie des neutrons retardés est inférieure a 1.2 MeV avec un maximum autour
de 200-300 keV.

Lors de notre étude nous considérerons donc que le spectre en énergie des neutrons
retardés s’étend de 100 keV a 1 MeV. N’ayant pas de données expérimentales sur I’émission
angulaire, nous la supposerons isotrope. L’émission des neutrons retardés ayant lieu alors
que les produits de fission sont au repos, il semble logique qu’il n’y ait pas de direction
privilégiée.

1.5 Synthése

Nous avons présenté ici les réactions photonucléaires, la production de produits de fis-
sion et les neutrons retardés. Ces trois sujets sont importants pour la mesure de spectres
d’émission de neutrons retardés et la création de la bibliothéque d’activation photonu-
cléaire. Cette bibliothéque doit contenir les sections efficaces d’activation photonucléaires
pour de nombreux noyaux, mais aussi les distributions des produits de fission pour les
noyaux fissiles et les spectres d’émission de neutrons retardés.
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Chapitre 2

Les codes de calcul

Dans le cadre du travail présenté ici, il est indispensable de pouvoir calculer des sec-
tions efficaces photonucléaires et des distributions de produits de photofission pour de
nombreux noyaux. Ce type de données expérimentales est effectivement rare pour les ré-
actions qui nous intéressent. Nous avons utilisé trois codes différents qui nous ont permis
de calculer ou d’évaluer les données manquantes. Il s’agit des codes HMS-ALICE |Bla96],
GNASH [You96| et ABLA [Ben98, Jun98|. HMS-ALICE et GNASH ont été utilisés pour
le calcul de sections efficaces photonucléaires, HMS-ALICE et ABLA pour le calcul des
distributions de produits de photofission.

Afin de préparer nos expériences, des simulations préliminaires sont par ailleurs né-
cessaires. Nous avons utilise MCNPX [Wat02] pour le calcul de transport et CINDER’90
|[Wil99| pour le calcul d’activation.

Afin d’étudier en détail I’émission de neutrons retardés, un programme a été déve-
loppé pour prédire les spectres en temps d’émission de neutrons retardés a partir d’une
distribution de produits de fission individuelle ou cumulative.

Ces codes seront présentés a tour de role dans les sections suivantes.

2.1 Codes de calcul de sections efficaces et de distribu-
tion de produits de fission

Il existe deux types de codes de calcul de sections efficaces. Les codes a caractére
prédictif permettent d’obtenir des valeurs de sections efficaces pour des noyaux sur lesquels
aucune mesure n’existe. Les parameétres de ces codes sont ajustés globalement. Les codes
d’évaluation, quant a eux, permettent d’obtenir des informations supplémentaires comme
les distributions en angle et en énergie a partir de mesures expérimentales de sections
efficaces. Les paramétres sont ajustés pour chaque noyau afin de reproduire au mieux les
résultats expérimentaux.

Les codes de calcul de sections efficaces sont tous basés sur le méme schéma de calcul :

— absorption de la particule incidente

— répartition de I’énergie de la particule incidente sous forme d’excitation du noyau

et émission de particules

— désexcitation du noyau par émission de particules et/ou fission
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Ce schéma de calcul ainsi que les codes HMS-ALICE, GNASH et ABLA seront présentés
plus en détail dans la suite de cette section.

2.1.1 Principe du calcul de sections efficaces de réactions

La section efficace d’absorption est une donnée essentielle pour le calcul de sections
efficaces a 'aide de modéles nucléaires. Elle peut, soit étre calculée directement par un
modeéle théorique, soit étre donnée comme paramétre d’entrée a partir de données expé-
rimentales. La plupart des modéles déterminent quelle est la probabilité relative d’avoir
telle ou telle réaction en fonction de I’énergie d’excitation. La section efficace d’absorption
permet alors de normaliser les résultats obtenus, c’est a dire de calculer la valeur absolue
des sections efficaces des différentes réactions.

Pour ce type de calcul, deux modéles de réactions successifs sont pris en considération :
le modeéle de prééquilibre |Gri66, Bla71] et le modéle d’ évaporation [Wei37, Wei40, Hau52|.
Le prééquilibre décrit les interactions nucléon-nucléon a I'intérieur du noyau suite a l'in-
teraction avec une particule incidente et ce jusqu’a I’équilibre thermique du noyau. Des
nucléons peuvent étre émis pendant la phase de prééquilibre.

Il existe au moins deux versions du modéle de prééquilibre, le modéle de ’exciton |Gri66]
et le modéle hybride [Bla71]|, qui dérive toutefois du modéle de I’exciton. Toutes deux dé-
crivent une succession d’états caractérisée par le nombre d’excitons n. On part d’un niveau
initial ng pour arriver a I’état m pour I’équilibre par une série d’interactions a deux corps.
A chaque étape le noyau peut émettre une particule ou décroitre dans un état plus com-
plexe. Pour les réactions photonucléaires, ’état initial est a deux particules et un trou
soit ng = 2plh [Bla83|. Le prééquilibre est atteint lorsqu’il n’y a plus d’interaction a deux
corps possible.

Une fois le prééquilibre atteint, un modéle d’évaporation est employé. 11 peut étre décrit
par la théorie de Weisskopf-Ewing [Wei40] ou par la théorie d’Hauser-Feshbach [Hau52| qui
tient compte de la conservation du spin et de la parité. L’évaporation décrit la probabilité
associée aux différentes voies employées par le noyau pour revenir a ’équilibre. Dans le
cas des actinides, il faut ajouter un modéle additionnel qui décrit la compétition entre la
fission et I’évaporation.

2.1.2 HMS-ALICE

HMS-ALICE [Bla05] est un code de calcul de sections efficaces a caractére prédictif. Il
est toujours en cours de développement a Los Alamos. Son utilisation est simple grace au
petit nombre de parameétres libres. Il demande en entrée la nature du projectile — neutron,
proton ou photon — son énergie qui doit étre comprise entre 100 keV et le seuil de création
de pion et la nature de la cible qui doit étre plus lourde que le béryllium-9. Il permet
d’effectuer rapidement de nombreux calculs.

Ce code utilise le modéle hybride pour le calcul du prééquilibre et la théorie de
Weisskopf-Ewing pour le calcul de I’évaporation. La probabilité de fission est décrite par
le modéle de Bohr et Wheeler [Boh39].

HMS-ALICE a déja été utilisé pour calculer des réactions photonucléaires mais juste au
dela de la zone de GDR, entre 25 et 132 MeV |Bla83|. Les sections efficaces de production
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de photoneutrons et la multiplicité moyenne sont bien reproduites pour l'oxygeéne-16,
I’étain, le cérium, le tantale et le plomb. Si les prédictions de HMS-ALICE sont parfois
sujettes a caution, dans le cas des réactions photonucléaires les résultats semblent plutot
bons.

Dans sa derniére version, HMS-ALICE permet également de calculer les distributions
de produits de fission a I’aide du modéle décrit par Mashnik et Gudima [Mas02] et utilisé
dans CEM2k |[Mas00]. Cette capacité n’a jusqu'a présent jamais été testée ni en fission
induite par neutron, ni en photofission.

2.1.3 GNASH

Selon Oblozinsky [Obl02|, GNASH est le meilleur code d’évaluation qui posséde la
possibilité d’émettre plusieurs particules lors du prééquilibre et de I’émission statistique de
particules a Iéquilibre. A la différence de HMS-ALICE de nombreux paramétres peuvent
étre ajustés afin de reproduire les résultats des sections efficaces expérimentales. GNASH
est un code destiné a I’évaluation de données et non un code a caractére prédictif comme
HMS-ALICE.

GNASH a été largement utilisé par le laboratoire de Los Alamos qui I’a développé
pour évaluer des sections efficaces de réactions induites par neutron. Plus récemment, il
a été modifié et utilisé lors de 'estimation de sections efficaces photonucléaires de douze
isotopes [Cha03b| pour le "Handbook on photonuclear data for applications" [IAE00|. Le
plus lourd des isotopes étudiés est le plomb. Les actinides et la photofission n’ont donc
pas été pris en compte lors de cette étude.

De nombreux fichiers d’entrée sont requis, en particulier ceux contenant les coefficients
de transmission et les niveaux d’excitation de chaque noyau étudié. Les fichiers d’entrée
sont longs a produire mais ils ne dépendent que du noyau cible. Pour les réactions photo-
nucléaires, il est donc possible d’utiliser les fichiers produits lors de I’évaluation de sections
efficaces de réactions induites par neutron.

GNASH utilise le modéle de I'exciton puis la théorie d’Hauser-Feshbach. Les modéles
utilisés dans GNASH ainsi que son utilisation sont décrits en détail dans le manuel d’uti-
lisation [You96].

Dans le cadre de cette thése, GNASH est utilisé pour évaluer des sections efficaces pho-
tonucléaires sur des actinides. La premiére étape consiste a lui fournir une section efficace
de photoabsorption. Elle n’est pas obligatoire mais cela permet d’avoir des résultats plus
précis que si elle est calculée par GNASH. Les fichiers d’entrée utilisés sont les mémes
que pour les réactions induites par neutron aprés quelques modifications mineures : la
voie d’absorption d'un neutron est supprimée et ’on précise que la particule incidente
n’est plus un neutron mais un photon. Aprés un premier calcul utilisant ces fichiers, il est
nécessaire de réitérer les calculs afin d’ajuster au mieux les parameétres pour reproduire
les données.

La plus grosse partie du travail consiste enfin a ajuster les différents paramétres afin
de reproduire au mieux les données expérimentales. Nous avons modifié essentiellement
les parameétres des barriéres de fission pour les actinides. En utilisant une méthode dicho-
tomique, nous avons pu ajuster au mieux les parameétres des barriéres de fission afin de
reproduire les données expérimentales.
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2.1.4 ABLA

ABLA [Jun98| est un code qui décrit la désexcitation d’un noyau composé par émis-
sion de particules légéres ou par fission. Cette désexcitation est décrite par la théorie de
Weisskopf-Ewing. Le code ABLA est connu pour donner de bons résultats pour la des-
cription du processus de désexcitation suite a la spallation, ou le noyau perd son énergie
par évaporation et/ou fission. La désexcitation est basée sur un modéle statistique o
la fission est en compétition directe avec I’émission de particules. Le code donne donc
les sections efficaces d’émission de neutron (et de proton), celles de fission mais aussi les
distributions de produits de fission a 'aide du modéle semi-empirique PROFI [Ben98|. La
fission multichance est elle aussi prise en compte. La fission est traitée par la méthode de
Bohr et Wheeler.

On commence par décrire ’absorption du photon et ’excitation du noyau. Le noyau
est produit directement a I’équilibre thermique. Ensuite, la désexcitation du noyau est
calculée. Lors des calculs avec ABLA, le prééquilibre est négligé.

Ce code est utilisé, dans le cadre de cette thése, pour calculer les distributions des
produits de fission. Lors de ces calculs, les résultats ont été jugés suffisamment bons sans
avoir a rajouter le prééquilibre.

2.2 Codes de simulation

Avant de lancer une expérience, il est souvent nécessaire de faire de nombreuses simu-
lations. C’est en particulier le cas lorsque 1’on utilise des faisceaux de Bremsstrahlung. Ils
sont difficiles & mesurer directement et ne peuvent pas étre déterminés par un calcul simple
si la cible employée est trop épaisse [Sch51, Ber70]. La simulation des réactions photonu-
cléaires est donc indispensable pour nos études. Nous avons choisi d’utiliser MCNPX car
il intégre les réactions photonucléaires. Il est en outre basé sur le code MCNP qui est trés
largement utilisé en physique nucléaire.

En ce qui concerne les calculs d’activation, nous avons choisi CINDER’90 car il s’agit
d’un code multigroupe, donc plus précis que les codes monogroupes. De plus, aprés d’utiles
discussions avec Bill Wilson (I’auteur du code), nous avons conclu que CINDER’90 pouvait
facilement étre modifié afin d’intégrer une bibliothéque d’activation photonucléaire.

2.2.1 MCNPX

Il s’agit d’un code de transport dérivé de MCNP [Bri00| basé sur du calcul Monte
Carlo. Toutes les fonctions de MCNP sont présentes dans MCNPX. Par contre, sa fonc-
tionnalité est étendue aux hautes énergies, supérieures a 20 MeV, grace a 'utilisation de
LAHET [Pra01] et de bibliothéques de données jusqu’a 150 MeV. Il peut étre utilisé avec
de nombreux types de particules (neutrons, protons, photons, alpha, ...). Il est nécessaire
de lui fournir en entrée une description géométrique en trois dimensions de I’environne-
ment ot sont transportées les particules. Il décrit I’historique de chaque particule incidente
et des particules créées au cours du transport. Ceci permet d’avoir une description com-
pléete des flux de particules dans I’environnement. Plus de détails sont disponibles dans le
manuel d’utilisation [Wat02].
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Un effort pour développer les bibliothéques de sections efficaces photonucléaires a
été fait par 'TAEA et cela a abouti au "Handbook on photonuclear data for applica-
tions" [IAEO00| et a la production d’une bibliothéque de sections efficaces pour 164 iso-
topes. Grace a cette bibliothéque les réactions photonucléaires ont pu étre ajoutées aux
capacités de MCNPX pour ces isotopes [Whi03].

Nous avons essentiellement utilisé ce code lors de la phase de préparation de nos
expériences de mesure de neutrons retardés et lors de I'analyse des résultats.

2.2.2 CINDER’90

CINDER’90 est un code de calcul d’activation multigroupe. Il est utilisé pour calculer
I'activation induite par des neutrons ayant une énergie inférieure a 25 MeV.

Nous nous sommes inspirés de la structure de sa bibliothéque d’activation multigroupe
afin de créer la notre.

Description

CINDER’90 décrit les concentrations temporelles des nucléides détruits et/ou créés
dans des matériaux soumis a un flux de neutrons. Ce code d’évolution qui fournit I'inven-
taire des éléments a 1’aide d’une bibliothéque de sections efficaces calculées pour 63 groupes
d’énergie |Wil95, Wil99|. Il utilise pour cela une bibliothéque basée sur des données nu-
cléaires afin de déterminer tous les chemins possibles et ainsi calculer les concentrations
partielles et ’activité associée a chaque nucléide.

CINDER’90 a besoin en entrée, de la description du flux de particules et de la pro-
babilité de production de nucléides pour des réactions hors du domaine défini dans ses
bibliothéques. Le flux de particules est décrit a 'aide d’autres codes comme MCNP. Des
programmes sont nécessaires pour coupler ces codes entre eux |[Wil99|. Pour chaque étape
en temps décrite dans un fichier d’entrée, CINDER’90 calcule uniquement la densité ato-
mique, la densité d’activité, la densité de neutrons retardés et les événements de fission
induite par neutrons.

Structure de la bibliothéque d’activation de CINDER’90

La structure de la bibliothéque d’activation de CINDER’90 nous intéresse tout par-
ticuliéerement puisque nous souhaitons créer une bibliothéque d’activation. Nous allons
donc I’étudier ici en détail. Pour chaque noyau, la bibliothéque contient :

— la durée de vie

— les énergies, en MeV, des particules émises par la décroissance naturelle ; en parti-

culier le spectre de décroissance gamma en 25 groupes

— les décroissances naturelles et le taux d’embranchement pour les noyaux radioactifs

— les différentes distributions des éventuels produits de fission en fonction de ’énergie

des neutrons

— le nombre de produits de réaction avec pour chacun :

— le produit de réaction
— la section efficace en 63 groupes pour des énergies allant jusqu’a 25 MeV
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La valeur de la section efficace pour un groupe est la moyenne de la section efficace
pondérée par un flux de neutrons. Suivant I’énergie du groupe, on choisira un flux typique
de réacteur thermique ou rapide. Les sections efficaces utilisées dans cette bibliothéque
proviennent de différentes sources (EAF, ENDF, JEFF).

La bibliotheéque contient 3400 noyaux. L’activation est calculée pour 736 de ces noyaux.
Les noyaux dont les sections efficaces d’activation sont négligées, sont des noyaux a courte
période radioactive. Pour ces noyaux, seule la décroissance radioactive est prise en compte
lors de calcul d’activation. Cela permet également d’alléger les calculs.

Si les matériaux activés contiennent des noyaux fissiles, il est nécessaire de disposer
des distributions des produits de fission pour calculer 'activité induite. La bibliothéque
contient donc quatre types de distributions de produits de fission, en fonction de I’énergie
des neutrons incidents, pour une trentaine d’actinides : distribution suite & une fission
induite par un neutron thermique (n), rapide (n¢) ou de 14 MeV (ny) ou par fission
spontanée. Ces différentes distributions sont listées dans le tableau 2.1.

Th-227 + ny, | Th-229 + ng, | Th-232 + ng | Th-232 + ny,
Pa-231 + ng U-232 + nygp, U-233 + ny, U-233 + ng
U-233+ ny U-234 + ng U-234 + ny U-235 + ngp
U-235 + ng U-235 + nyp U-236 + ng U-236 + ny
U-237 + ngy, U-237 + ng U-237 + ny U-238 + ng

Np-237 + ng, | Np-237 + ny | Np-237 + ny, | Np-238 + ny
Pu-238 + n¢ | Pu-239 + ng, | Pu-239 + ng Pu-239 + ny,

Pu-240 + ny, | Pu-240 + ng Pu-240 + ny, | Pu-241 + ngy,
Pu-241 + n¢ | Pu-242 + ny, | Pu-242 + ny | Pu-242 + ny,

Am-241 + ng, | Am-241 + nf | Am-241 + ny, Am-242%*

Am-243 + ny | Cm-242 + ny | Cm-243 + ny, | Cm-243 + ny,

Cm-244 Cm-244 + n; | Cm-245 + nyy, Cm-246
Cm-246 + ng Cm-248 Cm-248 + n¢ | Cm-249 + nyy,
Cm-250 Cm-251 + ng, Cm-252 Es-253

Es-253 + ngy Fm-254 Fm-255 + nyy Fm-256

TaB. 2.1 — Liste des noyaux pour lesquels des distributions de produits de fission sont disponibles
dans la bibliothéque d’activation de CINDER’90

Un des objectifs de cette thése est de développer une bibliothéque d’activation pho-
tonucléaire. Celle-ci pourrait, entre autres, permettre d’étendre les calculs d’évolution de
CINDER’90 & des flux de photons. Nous avons donc choisi d’utiliser la méme structure que
la bibliothéque de CINDER’90 afin de faciliter son intégration dans le code. La création
de la bibliothéque d’activation photonucléaire est présentée dans le chapitre 3.
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2.3 Code de calcul de spectres d’émission de neutrons
retardés a partir de distributions de produits de
fission

En connaissant les caractéristiques des produits de fission — temps de vie, taux d’em-
branchement et taux de production — il est a priori possible de calculer le spectre d’émis-
sion de neutrons retardés. C’est ce que fait le code présenté ici.

2.3.1 Présentation du calcul

Le schéma de principe du calcul est donné sur la figure 2.1. Une distribution indivi-
duelle de produits de fission est nécessaire en entrée sous la forme Z A Yz 4y, out Y7 a)
est le taux de production du noyau (Z,A).

Dans le cas des résultats fournis par ABLA, tous les isotopes sont produits dans leur
état fondamental. Pourtant, lors de la fission, certains sont produits dans un état excité.
Certains noyaux dans leur état isomérique sont des précurseurs de neutrons retardés
comme, par exemple, le yttrium-98. L’isomére n’appartient pas forcément au méme groupe
que I’état fondamental et il n’a pas la méme probabilité d’émission de neutron. Il est
nécessaire de connaitre le rapport de production isomérique afin d’en tenir compte lors
du calcul de spectres de neutrons retardés.

Les rapports de production isomérique sont contenus dans le fichier bib_isomere.dat.
Ce rapport varie en fonction du projectile et de son énergie. Dans cette version du calcul,
nous avons choisi d’utiliser ceux de la fission induite par neutron rapide sur 'uranium-238
issu de I’étude systématique d’England [Eng94|. JCD2splprods.z regarde si chaque produit
de fission peut exister a ’état isomérique et distribue la probabilité de production entre
I’état fondamental et isomérique selon le rapport de production. Ces distributions sont
normalisées & 200% et converties en un fichier splprods lisible par CINDER’90. Ce fichier
est considéré comme une source de produits de réaction supplémentaire.

On fait évoluer les distributions individuelles a ’aide de CINDER’90 jusqu’aux distri-
butions cumulatives. Elles sont inscrites dans le fichier results.

Ensuite g6.z extrait les précurseurs parmi les produits de fission, multiplie la pro-
babilité de production par le taux d’embranchement de décroissance par émission de
neutrons retardés. La liste des noyaux précurseurs est contenue dans le fichier prec.txt.
Elle contient, pour chaque précurseur, son temps de demi-vie et le taux d’embranchement
pour ’émission de neutrons retardés en pourcent. On obtient ainsi les temps de demi-vie
et la contribution de chaque groupe.

2.3.2 Validation de g6.x

Nous avons validé ce code par des calculs de spectres d’émission de neutrons retar-
dés dans le cas de la fission induite par neutron. Pour ces tests, les distributions de
produits de fission induites par neutron choisies sont extraites de 1’étude systématique
d’England [Eng94|. Elles contiennent aussi les distributions isomériques donc le fichier
bib__isomere.dat n’est pas utilisé ici.
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input
(A,Z,Energie) ABLA
sortie

l

ABLA2CINDER.x ~<—— bib_isomere.dat

|

spl;lrods

CINDER’90

|

resultats

|

g26.x

!

Distribution cumulative (yield.txt)
Neutrons retardés en 6 groupes

~—— prec.txt

FiG. 2.1 — Principe du calcul des six groupes de neutrons retardés
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Plusieurs listes de noyaux précurseurs [Eng94, Tul00, Pfe0l| ont été testées. Dans
un souci de cohérence, nous avons choisi de garder les listes intégralement. Les données
d’England donnent les meilleurs résultats, ce sont donc celles que nous avons retenues
pour le calcul de spectre de neutrons retardés. Elles sont présentés en annexe A.

Un exemple de résultat dans la cas de la fission de 'uranium-235 induite par des
neutrons thermiques est présentée dans la tableau 2.2. D’autres exemples sont fournis
dans 'annexe B.

’ Ny 25U ‘
’ Groupe H T1/2 [Kee57h| ‘ T /9 calcul ‘ Ecart H A; [Kee57b] ‘ A; calcul ‘ Ecart ‘
1 55.72+1.28 55.6 - 0.05240.005 0.054 +3.8%
2 22.7240.71 21.48 -5.5% 0.3461+0.018 0.343 -0.9%
3 6.2240.23 5.16 -17.0% 0.31040.036 0.300 -3.2%
4 2.3040.09 1.93 -16.1% 0.62440.026 0.678 +8.7%
5 0.610+0.083 0.478 -21.6% 0.18240.015 0.177 -2.7%
6 0.230+0.025 0.214 -7.0% 0.066+0.008 0.180 +172%
| Total [ 1.58+0.05 | 173 | +9.5% |

TAB. 2.2 — Groupe de neutrons retardés pour la fission induite par neutron thermique sur
Puranium-235 (en gras les écarts supérieurs a 20%)

Les écarts supérieurs a 20% et supérieurs aux barres d’erreur expérimentales sont
indiqués en gras. Ces écarts ont deux origines possibles : une méconnaissance des caracté-
ristiques des précurseurs (temps de vie, taux d’embranchement) ou une méconnaissance
des distributions des produits de fission. La plupart des écarts observés concernent les
groupes 5 et 6. Ceci est certainement lié a la méconnaissance des données pour les pré-
curseurs a vie courte.

Le nombre moyen de neutrons retardés émis par fission est reproduit par le code
avec une erreur d’environ 10%. Si les temps de vie des différents groupes sont reproduits
de maniére satisfaisante, les écarts sont plus grands pour la contribution individuelle de
chaque groupe. Les erreurs obtenues pour les différents groupes se compensent au niveau
du nombre total.

Les résultats obtenus sont néanmoins bons. Ce code va donc nous permettre de tester
partiellement les distributions des produits de fission dans le cas de la photofission.

2.4 Synthése

A I’aide de HMS-ALICE et de GNASH, il est possible de calculer des sections efficaces
photonucléaires. C’est le travail que nous présentons a la section 3.1. Il semble toutefois
que HMS-ALICE, avec son jeu de paramétres globaux, soit plus intéressant a utiliser lors
du calcul de sections efficaces photonucléaires pour un grand nombre de noyaux.

Les distributions de produits de fission peuvent étre calculées a I'aide de HMS-ALICE
et ABLA. Les résultats obtenus pour ces différents codes sont présentés a la section 3.2.
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Aucun des deux codes n’ayant été testé auparavant par rapport a des données expérimen-
tales dans le cadre de la photofission, il est difficile d’en choisir un a priori.

Pour nos simulations, nous avons choisi d’utiliser les codes MCNPX et CINDER’90
qui nous paraissent les mieux adaptés pour répondre a nos besoins.

Nous avons également développé une procédure de prédiction des spectres d’émis-
sion de neutrons retardés a partir des distributions des produits de fission. Les premiers
tests effectués sur des distributions issues de la fission induites par neutron sont encoura-
geants. Ils montrent que des améliorations restent cependant nécessaires sur les données
des précurseurs a vie trés courte (712 < 1 s), en particulier pour les valeurs des taux
d’embranchement.
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Chapitre 3

Création d’une bibliothéque
d’activation photonucléaire

Pendant des années, la physique des réactions photonucléaires a été totalement négligée
dans I’étude du transport de rayonnements. Les bibliothéques d’évaluation de sections
efficaces n’incluaient pas de sections efficaces photonucléaires jusqu’a trés récemment. La
quantité de neutrons produits par réactions photonucléaires dans le processus de fission,
la fusion ou bien la spallation par des protons de haute énergie est en effet considérée
comme négligeable. Mais la production de photoparticules ne peut plus étre négligée
quand on étudie des technologies comprenant des accélérateurs d’électrons et des cibles
de Bremsstrahlung. Ces particules sont particuliérement importantes lors d’études de
radioprotection, de blindage et de démantélement.

Les évaluations des sections efficaces photonucléaires se sont développées dans les
années 1990 sous l'impulsion de I'TAEA [IAE00|. Cela a permis de les inclure dans les
codes de transports [Ver02, Whi03|, améliorant ainsi les études de radioprotection et de
blindage. Pour les études de démantélement, une bibliothéque d’activation par réactions
photonucléaires est par contre nécessaire. Une telle bibliothéque n’existant pas, nous avons
donc décidé d’en créer une.

Nous nous sommes inspirés pour sa structure d’une bibliothéque déja existante de
sections efficaces d’activation et de distribution de produits de fission pour les réactions
induites par neutron (voir section 2.2.2 p. 31). Il s’agit de la bibliothéque d’activation
utilisée par le code d’évolution CINDER’90 |[Wil99]. Elle est divisée en deux parties :
une premiére partie contenant les sections efficaces d’activation et une seconde partie
contenant les distributions de produits de fission. La structure a été conservée, seules les
valeurs ont été modifiées. Elle contient les mémes 3400 noyaux dont 736 peuvent étre
activés. Les sections efficaces sont pondérées par un flux de Bremsstrahlung d’énergie
maximale 30 MeV, simulé par MCNPX. Les distributions de produits de fission suite
a la fission spontanée sont conservées. Pour tous les noyaux ayant une distribution de
produits de fission dans la bibliothéque de CINDER’90, nous avons calculé les distributions
de produits de photofission pour trois énergies maximales de Bremsstrahlung différentes
(12, 15 et 25 MeV). Des spectres d’émission de neutrons retardés sont également mis a
disposition.
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3.1 Bibliothéque d’activation : sections efficaces

La premiére étape de la construction de la bibliothéque d’activation photonucléaire
consiste a déterminer tout d’abord quels sont les noyaux pris en compte dans la biblio-
théque. Un fois ces noyaux choisis, il est important de savoir s’ils peuvent étre activés
ou si 'on ne tient compte que de leur décroissance naturelle. Il faut ensuite trouver les
valeurs des sections efficaces d’activation pour les noyaux pouvant étre activés dans la
bibliothéque [Gia04]. Ces valeurs peuvent provenir deux types de sources : des données
ou des calculs.

3.1.1 Différences entre la version photonucléaire et la version neu-
tronique

La bibliothéque d’activation photonucléaire doit permettre de calculer 'activation in-
duite par des réactions photonucléaires pour des photons ayant une énergie entre 0 et
25 MeV. Si la bibliothéque est utilisée avec CINDER’90, le domaine en énergie couvert
par le code est alors le méme, qu’il s’agisse d’'un flux de neutrons ou de photons.

Le flux de photons est représenté par 25 groupes couvrant chacun un MeV. Ce pas
régulier a été choisi car les sections efficaces photonucléaires ont des variations lentes
et ne présentent pas de résonances trés marquées — sauf pour les noyaux trés légers —
contrairement aux réactions induites par neutron.

Par rapport aux réactions induites par neutron aucun produit de réaction supplémen-
taire n’a été ajouté a la bibliothéque d’activation photonucléaire. Un photon excite un
noyau X qui décroit en un noyau X’ en émettant une particule Y. Cette réaction est
décrite par ’équation suivante :

“”X—i—fy—> IX*—>Z ZyX’+ZyY (3.1)

A partir du méme noyau X on peut obtenir le méme noyau X’ grace a la réaction
induite par neutron décrite ici :

FXAn— g X St X Y (3.2)

Les réactions (v,n) et (n,2n), (v,p) et (n,d), ..., aboutissent au méme produit d’acti-
vation. Ceux-ci sont conservés lors du passage de la bibliothéque d’activation en neutron
a celle d’activation photonucléaire.

3.1.2 Provenance des sections efficaces photonucléaires

Pour les sections efficaces, trois sources différentes de données ont été utilisées. Elles
sont décrites en détail dans la suite de ce chapitre. Les évaluations de données de 'TAEA
[TAEO00] constituent la base de la bibliothéque. Ces évaluations sont en accord avec les don-
nées expérimentales et on peut donc les considérer comme fiables. Elles sont disponibles
pour 164 noyaux.
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Pour combler les lacunes dans la bibliothéque, soit 572 noyaux, deux codes de calcul de
sections efficaces ont été utilises. HMS-ALICE [Bla96|, développé a Los Alamos, a fourni
la majorité des données. Pour certains noyaux, les résultats ont été améliorés en utilisant
GNASH [You96|. Ces codes ont été décrits a la section 2.1 (p. 27).

Des actinides déja présents dans la bibliothéque de I'TAEA (uranium-235, uranium-
238, plutonium-239) ont été réévalués a aide de GNASH. Ces évaluations n’ont pas été
incluses dans la bibliothéque mais elles ont permis de valider la démarche. Nous avons
ainsi pu évaluer pour la premiére fois d’autres actinides — neptunium-237, plutonium-240,
américium-241 — et obtenir des résultats plus précis que ceux de HMS-ALICE.

3.1.3 Evaluations de 'TAEA [IAE00]

En 1996, constatant le manque de données évaluées pour les réactions photonucléaires,
I'TAEA a décidé d’initier un projet de compilation et d’évaluation de données photonu-
cléaires [Obl02]. Son objectif était de préparer un guide sur les données photonucléaires et
de créer une bibliothéque internationale de données photonucléaires évaluées. Avec cette
bibliothéque, les codes de transport peuvent tenir compte des réactions photonucléaires
aussi précisément que pour les réactions induites par neutron.

Dans notre cas, il est nécessaire de transformer ces évaluations de sections efficaces
de réactions en sections efficaces d’activation sous la forme de 25 groupes. Comme elles
ont un pas inférieur a celui de la bibliothéque d’activation, elles sont pondérées par un
flux de Bremsstrahlung d’énergie maximale 30 MeV avant d’étre incluses dans la biblio-
théque d’activation photonucléaire. Le flux de Bremsstrahlung est obtenu par simulation
MCNPX.

Dans le cadre de ce projet, 164 isotopes allant du deutérium au plutonium-241 ont été
évalués, pour la plupart jusqu’a 150 MeV. Les évaluations étant de bonne qualité, tous
ces isotopes ont été directement inclus dans la bibliothéque d’activation photonucléaire.
Les éléments présents dans la bibliothéque de 'TAEA sont les éléments les plus utilisés
lors de calculs de transport. Ils peuvent étre classés en quatre catégories :

— les matériaux de structure, de blindage et les cibles de Bremsstrahlung (Be, Al, Si,
Ti, V, Cr, Fe, Co, Ni, Cu, Zn, Zr, Mo, Sn, Ta, W, Au, Pb)

— les matériaux biologiques (C, N, O, Na, S, P, Cl, Ca)

— les matériaux fissiles (Th, U, Pu)

— les autres matériaux (H, Mg, Ar, Mn, K, Ge, Sr, Nb, Pd, Ag, Cd, Sb, Te, I, Pr, Cs,
Sm, Th, Ho, Bi)

Les évaluations des sections efficaces photonucléaires pour les actinides ne sont disponibles
que jusqu’a 20 MeV. Dans le cadre de la bibliothéque d’activation, on a considéré qu’au-
dela de 20 MeV la section efficace est constante. Pour les actinides, aprés 20 MeV, on
se situe en effet dans la zone du quasi-deuton et on a vu sur la figure 1.3 (p. 13) que la
section efficace d’absorption est faible et constante.
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3.1.4 Comparaison des calculs de HMS-ALICE avec les évalua-
tions de 'TAEA

Avant d’utiliser HMS-ALICE pour compléter la bibliothéque, il est nécessaire de tester
ses résultats dans le cas des réactions photonucléaires. La seule étude publiée [Bla83| porte
sur des énergies au-dela de 25 MeV. Pour la plupart des noyaux manquants, il existe trés
peu de données expérimentales. Il n’est donc pas possible de tester directement HMS-
ALICE sur les noyaux qui nous intéressent. Nous faisons donc une comparaison entre les
résultats de HMS-ALICE et les évaluations de 'TAEA pour différents types de noyaux :
les noyaux légers, les noyaux lourds, les noyaux déformés et/ou les noyaux fissiles.

Les paramétres utilisés lors du calcul de sections efficaces, tels que la densité d’état,
ont été ajustés globalement par Marshall Blann ('auteur du code). Il est possible de
les modifier individuellement afin d’améliorer les résultats. Les résultats présentés ici sont
ceux obtenus avec les paramétres par défaut a cause du grand nombre d’isotopes a calculer,
de I'ordre de 600.

Noyaux légers (Z<20)

Les figures 3.1 et 3.2 présentent la comparaison entre les résultats de HMS-ALICE et
les évaluations de 'TAEA pour I’émission d’un photoneutron et d’un photoproton dans
le cas du carbone-12 et de 'aluminium-27. Ce sont des noyaux difficiles & modéliser car
les sections efficaces sont faibles et de nombreuses réactions sont possibles; en particulier
I’émission de particules chargées a cause de la faible barriére coulombienne.

Pour le carbone-12, on a un facteur 2 ou 3 entre les prédictions et les évaluations de
I'TAEA. Les résultats sont meilleurs pour I’aluminium : la production de photoproton est
bien reproduite, alors que I'on a un facteur 2 d’écart sur ’émission de photoneutrons.

20 | T |

— G, TN TAEA
¥, 1n) HMS-ALICH
1100 IAEA
v, 1p) HMS-ALICH -

—_— -G

c
o

—
t
\

Cross section (mbarn)
o)
|
|

>

Energy (MeV)

Fia. 3.1 — Comparaison des résultats de HMS-ALICE avec les évaluations de 'TAEA pour le
calcul de sections efficaces du carbone-12

HMS-ALICE suppose un retour a I’équilibre par une décroissance successive a deux

corps. Or, pour les noyaux légers, cette décroissance peut avoir lieu avec trois ou quatre
corps. L'utilisation du Fermi breakup |Fer50| pourrait améliorer le pouvoir prédictif de

40



3.1. BIBLIOTHEQUE D’ACTIVATION : SECTIONS EFFICACES

30.0 T T
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Fia. 3.2 — Comparaison des résultats de HMS-ALICE avec les évaluations de 'TAEA pour le
calcul de sections efficaces de ’aluminium-27

HMS-ALICE pour les noyaux légers. Ce modéle statistique est en cours d’insertion dans
le code [Bla05].

Les noyaux légers ont des sections efficaces d’activation faible, de I'ordre de la dizaine
de millibarns, ils ont donc peu d’influence dans le calcul d’activation. Les écarts observés
ont donc peu d’importance.

Noyaux lourds

800 T

e c(y,1n) IAEA

= o(y,1n) HMS-ALICH
o(y,2n) IAEA 7
o(y,2n) HMS-ALICH

[o2]
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n
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o

20.0 25.0
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Fia. 3.3 — Comparaison des résultats de HMS-ALICE avec les évaluations de 'TAEA pour le
calcul de sections efficaces du plomb-208

Les noyaux plus lourds sont plus faciles & modéliser : le nombre de réactions possibles
est limité a cause de 'importance de la barriére coulombienne. On peut voir sur la fi-
gure 3.3 que I’émission d’un seul photoneutron est bien reproduite jusqu’a 15 MeV pour
le plomb. Au-dela elle est sous-estimée alors que 1’émission simultanée de deux photoneu-
trons est surestimée. La production de photoproton est négligeable & cause de I'influence
de la barriére coulombienne.
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Pour les noyaux lourds, la section efficace d’émission d’un photoneutron est en général
bien reproduite. L’émission de deux photoneutrons est par contre surestimée dans le cas
des noyaux pairs et sous-estimée dans le cas des noyaux impairs. Ceci est peut-étre di a
une mauvaise modélisation de 1’énergie de liaison de ’avant-dernier neutron. Les résultats
sont toutefois satisfaisants et I’on peut en conclure que HMS-ALICE est bien adapté au
calcul de sections efficaces photonucléaires pour les noyaux de masse intermédiaire (Z>20)
et les noyaux lourds sphériques.

Noyaux déformés

Dans la version de HMS-ALICE utilisée au début de ce travail, la section efficace de
photoabsorption des noyaux déformés était mal modélisée. Ceci a induit des erreurs sur les
sections efficaces d’émission de particules. Pour le tantale-181 présenté sur la figure 3.4 par
exemple, la section efficace d’émission d’un photoneutron a une forme différente de celle
mesurée par Berman |Ber68| et évaluée par 'TAEA. Elle ne présente qu’un seul maximum
au lieu de deux. Cette différence est liée & une mauvaise modélisation de la section efficace
de photoabsorption. Dans cette version du code, cette derniére est en effet modélisée par
une seule lorentzienne. Or nous avons vu a la section 1.2.1 (p. 12) que pour les noyaux
déformés elle doit étre représentée par deux lorentziennes.

600

IAEA
HMS-ALICE
IAEA
HMS-ALICE _

— (Y, 1N
e o(y,1n
o(y,2n
o(y,2n

N
o
o

T

n

o

o
T

Cross section (mbarn)

0 i
5.0 20.0 25.0

Energy (MeV)

Fi1G. 3.4 — Sections efficaces de production de photoneutrons pour le tantale-181 calculées par
HMS-ALICE (modélisation avec une seule lorentzienne) comparées aux évaluations
de I'TAEA

Afin d’améliorer les résultats de HMS-ALICE la section efficace de photoabsorption a
été modifiée afin de tenir compte de la déformation des noyaux.

Modification de la section efficace de photoabsorption dans HMS-ALICE
Rappelons tout d’abord Iéquation (1.6) décrivant la photoabsorption dans la zone
de GDR.
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P
i—1 [E,% - Eﬂ + E2T7

n vaut 1 si le noyau n’est pas déformé, 2 sinon

E; énergie correspondant au pic de la i-éme lorentzienne
I largeur de la i-éme lorentzienne

o; hauteur de la i-éme lorentzienne

La bibliothéque de données RIPL-2 [Bel03| fournit les valeurs de E; et I'; pour prés
de 6000 noyaux ayant une charge comprise entre 14 et 110. Ces prédictions utilisent le
modéle de Goldhaber-Teller [Gol48] en tenant compte de la déformation des noyaux.

Pour les noyaux sphériques les valeurs de E et de I' sont calculés par les formules
suivantes :

E=FE;=31.2A"2 4206 A7Y% (MeV)

[ =0.026 E*' (MeV)

Dans le cas des noyaux déformés, les formules utilisées sont les suivantes |[Bel04] :

E2 1
E = M _ - -2/ .2 | 12
| 0_911%+0_089( V) E=Eo (1= 1511072 (a® + )] (MeV)
Iy =0.026 B (MeV) [y =0.026 E,""" (MeV)

ou a et b sont les longueurs relatives des demi-axes du sphéroide qui peuvent étre re-
présentés par les formules suivantes :

1+042
a =
1+% 0422—{—% 042?’

1-0.5 (65)

b=
142 a2+ 2 ay®

ol ap est la déformation quadripolaire du noyau. Le calcul de as est décrit en détail
dans l'article proposant ces formules |Bel04].

Il reste cependant a déterminer les valeurs de o;. On utilise alors la régle de somme
dipolaire modifiée par Fuller [Ful76] présentée a 'équation (1.5) et rappelée ici.

/0 ~ oepr(E)d(E) = 72]22 (MeV.mb)
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Si on calcule littéralement 'intégrale on obtient le résultat (3.3).

e 2
/ vopr(E)E = g S ol (3.3)
0 i=1

Pour les noyaux prolates, donc les actinides, la théorie [Danb8| prédit la relation (3.4).
Elle a été confirmée par les mesures de Gurevich [Gur76].

r
01F1 = 0222 (34)
2
A partir des équations (1.5), (3.3) et (3.4) on obtient :
NZ2 1
=72——— 3.5
o1 A 7T3F1 ( )
et
01F1
=2 3.6
02 I, (3.6)

Tous les paramétres nécessaires au calcul de la section efficace de photoabsorption sont
ainsi déterminés a partir de la masse du noyau, de sa charge et de sa déformation.

Résultats

Dans son atlas de données photonucléaires, Dietrich |Die88| a ajusté les paramétres
des lorentziennes décrivant la section efficace de photoabsorption sur les données expéri-
mentales. En comparant les prédictions de RIPL-2 et les résultats de Dietrich, on trouve
un bon accord entre les deux sauf en ce qui concerne la valeur de F;. Cette derniére est
systématiquement inférieure aux données expérimentales (voir tableau 3.1). La moyenne
de cet écart est de 0.17 MeV. Il a donc été décidé d’augmenter la valeur de £ de 0.17 MeV
afin de mieux reproduire les données expérimentales.

Grace a 'aide de Marshall Blann, auteur de HMS-ALICE, les résultats obtenus ici
pour le calcul de la photoabsorption ont pu étre implémentés dans le code. Nous avons
ainsi ameélioré son pouvoir prédictif comme on peut le voir par la suite. Méme si la pro-
babilité associée & chaque voie de réaction est correcte, le fait de ne pas avoir une bonne
normalisation avec la section efficace d’absorption empéche de reproduire les résultats
expérimentaux.

La figure 3.5 présente la section efficace de photoabsorption du tantale-181 évaluée par
I'TAEA comparée aux résultats obtenus par HMS-ALICE avant et aprés modification. On
peut constater la trés nette amélioration du calcul de la section efficace de photoabsorp-
tion. Une comparaison des calculs de la photoabsorption en utilisant les valeurs de RIPL-2
aux données expérimentales et aux évaluations de 'TAEA est présentée dans I’annexe C
pour d’autres noyaux.
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| Isotope || RIPL-2 | [Ber86, Cal80] | [Bra63, Vey73] |

181 12.30 - 12.54
232Th 10.92 11.03 11.26
233y 10.8 11.08 -
B4y 10.78 11.13 -
35U 10.84 10.90 -
6y 10.83 10.92 -
38U 10.90 10.77 10.94
BTNp 10.82 10.98 11.02
9Py 10.72 11.28 -

TaAB. 3.1 — Comparaison des valeurs de Fj pour différents noyaux (données expérimentales et

RIPL-2)
T I T I T
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F1a. 3.5 — Comparaison de sections efficaces de photoabsorption pour le tantale-181 (évaluation
de 'TAEA, calcul HMS-ALICE avec une et deux lorentziennes)

Les sections efficaces photonucléaires prédites par HMS-ALICE, dans le cas du tantale-
181 avec la nouvelle section efficace de photoabsorption, sont représentées sur la figure 3.6.
On peut voir que les résultats pour les sections efficaces photonucléaires de HMS-ALICE
sont grandement améliorés par I'utilisation de la nouvelle paramétrisation de la photoab-
sorption. Ceci montre I'importance de la section efficace de photoabsorption dans le calcul
de sections efficaces. On voit que 'on obtient un bon accord entre les calculs de HMS-
ALICE et les évaluations de I'TAEA.

Avec la nouvelle modélisation de la section efficace de photoabsorption, on ameéliore
le calcul de sections efficaces de réactions pour les noyaux déformés. On peut désormais
étendre les calculs aux actinides qui sont un cas particulier de noyaux déformés.
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FiG. 3.6 — Sections efficaces de production de photoneutrons pour le tantale-181 calculées par
HMS-ALICE aprés modification de la section efficace de photoabsorption et comparées
aux évaluations de 'TAEA

Noyaux fissiles

Les prédictions de HMS-ALICE avant la modification de la photoabsorption (en traits
pointillés) et aprés (en traits pleins) sont présentées sur la figure 3.7. Elles sont comparées
aux évaluations de 'TAEA (en traits épais). Comme pour les noyaux déformés non fissiles,
on constate une trés nette amélioration des résultats, en particulier pour la section efficace
de photofission.
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F1a. 3.7 — Comparaison des deux versions de HMS-ALICE aux évaluations de I'TAEA pour
l'uranium-235 et 'uranium-238
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HMS-ALICE reproduit plus difficilement ’émission de deux photoneutrons. Cet écart
se retrouve dans la section efficace de photofission. Il est plus important pour I'uranium-
238 que l'uranium-235, la section efficace (7,2n) étant beaucoup plus importante pour
un noyau pair. Comme on I’a dit précédemment, ceci est peut-étre di & une mauvaise
modélisation de 1’énergie de liaison de l’avant-dernier neutron. Toutefois les résultats
obtenus sont satisfaisants.

Conclusion

Les performances de HMS-ALICE sont suffisantes pour compléter la bibliothéque
méme si les résultats pour les noyaux légers pourraient étre améliorés. Leur contribu-
tion a l'activation est généralement faible. Toutefois, il est important de noter qu’une
précision d’un facteur 2-3 est suffisante dans la plupart des études d’activation. Afin de
générer cette bibliothéque, les évaluations de 'TAEA ont été utilisées pour les sections
efficaces de 164 noyaux alors que pour les 572 noyaux restants les calculs de HMS-ALICE
ont été utilisés. Les évaluations de I'TAEA ont été effectuées pour les noyaux les plus
couramment utilisés.

Au moment ou ces résultats ont été obtenus, seul HMS-ALICE permettait de tels
calculs sans P’ajustement d’aucun paramétre. Désormais ABLA [Ben98, Jun98|, TALY'S
[Kon04] et CEM2k [Mas00| permettent également ce type de calculs. Si une nouvelle
version de la bibliothéque est développée, il sera intéressant de comparer les résultats de
ces différents codes et de choisir le plus performant.

3.1.5 Utilisation de GNASH pour ’évaluation de sections effi-
caces photonucléaires pour les actinides

Comme on 'a vu, HMS-ALICE donne des résultats suffisamment précis pour four-
nir les sections efficaces d’activation des noyaux de la bibliothéque. Toutefois, il nous
a semblé intéressant d’évaluer avec plus de précision certains actinides : 'uranium-235,
I'uranium-238, le neptunium-237, le plutonium-239, le plutonium-240 et ’américium-241.
Aprés avoir testé la possibilité d’effectuer ses évaluations avec GNASH sur les trois pre-
miers noyaux cités, nous avons décidé d’évaluer les autres noyaux pour lesquels aucune
évaluation n’existait. La réévaluation des sections efficaces photonucléaires de 'uranium-
235, de I'uranium-238 et du plutonium-239 a permis de valider I'utilisation de GNASH
pour le calcul de la section efficace de photofission. Aprés ces premiers résultats nous avons
évalué pour la premiére fois le neptunium-237, le plutonium-240 et I’américium-241.

Dans la suite de cette section, nous présentons l'intérét de telles évaluations ainsi que
la méthode employée et les résultats obtenus pour I’évaluation des six noyaux déja cités.

Intérét et procédure de I’évaluation de données

On pourrait se demander quel est I'intérét d’évaluer des sections efficaces alors que
des données expérimentales existent. Il faut savoir que pour les codes de transport, il est
important d’avoir un ensemble homogéne de données sur les sections efficaces mais aussi
sur les spectres d’émission et les distributions angulaires des particules secondaires. Dans
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le cas particulier des réactions photonucléaires, les spectres en énergie et les distributions
angulaires n’ont jamais été mesurés avec un faisceau monoénergétique.

L’évaluation se base sur un modéle théorique qui est ajusté sur des données expéri-
mentales. Les résultats sont, en général, validés sur les sections efficaces d’émission de
particules. Dans le cas des réactions photonucléaires pour les actinides, les sections effi-
caces utilisées pour la validation sont (vy,n), (7,2n) et (v,fission).

Plus on dispose de données expérimentales et plus I’évaluation est proche de ces don-
nées, plus la confiance que I'on peut avoir dans les spectres d’émission est grande.

La méthode générale lors de I’évaluation de données est la suivante :

— collecte et critique de toutes les données expérimentales

— évaluation de la section efficace d’absorption & partir de données purement expéri-

mentales et de modéles

— calcul des sections sections efficaces exclusives d’émission de neutrons, de protons,

etc, et comparaison avec les données expérimentales et les mesures intégrales

— ajustement des parameétres dans leur domaine de validité pour optimiser ’accord

avec les expériences
Une fois obtenue une représentation satisfaisante des données expérimentales, on utilise le
modéle pour prédire les sections efficaces et les spectres d’émission pour lesquels il n’existe
aucune donnée. Il est recommandé de convertir les résultats au format ENDF [Cro01] pour
qu’ils soient directement utilisables par les codes de transport.

Les points les plus délicats de 1’évaluation sont la bonne connaissance des domaines
de validité des parameétres que ’'on ajuste et la critique des données expérimentales. Faire
cette critique est difficile, en particulier lorsque les données sont anciennes et que peu de
détails sont fournis sur les conditions expérimentales et/ou la méthode d’analyse.

Méthode d’évaluation spécifique & GNASH dans le cadre des réactions pho-
tonucléaires

GNASH a été utilisé pour le calcul de sections efficaces photonucléaires de noyaux non
fissiles dans le cadre du projet de 'TAEA. GNASH n’a par contre jamais été utilisé pour le
calcul de sections efficaces de réactions photonucléaires pour les actinides. En collaboration
avec le groupe T-16 du Los Alamos National Laboratory, nous avons évalué les sections
efficaces de réactions photonucléaires de 'uranium-235, de 'uranium-238, du neptunium-
237, du plutonium-239, du plutonium-240 et de ’américium-241 [Gia05a, Gia05b].

Il a été nécessaire de modifier GNASH afin de pouvoir calculer les sections efficaces
photonucléaires. La modification a été testée lors de I’évaluation des sections efficaces
photonucléaires de treize noyaux allant du deuton au plomb-208 [Cha03b]. Les mémes
fichiers d’entrée que pour le calcul de réactions induites par neutron pour le méme noyau
ont été utilisés comme point de départ mais la voie de photoabsorption du neutron a été
supprimée. Nous aurions pu également utiliser les fichiers d’entrée conduisant au méme
noyau composé. Comme nous avions deux choix possibles, nous avons préféré utiliser les
fichiers les plus détaillés.

La section efficace de photoabsorption utilisée est modélisée par la somme de deux
lorentziennes. Les paramétres de cette courbe sont, soit les paramétres donnés par régres-
sion sur les données expérimentales, soit les valeurs RIPL-2. Ces derniéres sont utilisées
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dans le cas ou les paramétres expérimentaux ne concordent pas ou bien si aucune donnée
n’existe.

Un calcul préliminaire est mené sans modifier les entrées. On utilise donc les mémes
paramétres que pour les réactions induites par neutron. A partir de ce résultat, les para-
métres de la barriére de fission et I'importance relative de chaque réaction sont ajustés
afin d’améliorer ’accord entre ’évaluation et les données expérimentales.

Présentation des données expérimentales

Les données expérimentales sont rares, en particulier celles mesurées avec un faisceau
de photons monoénergétiques. La section efficace de photofission n’a presque jamais été
détectée directement mais plutot déduite de la multiplicité de neutrons. Tous les événe-
ments ayant une multiplicité supérieure a 3 sont considérés comme des fissions si ’énergie
maximale des photons est inférieure au seuil de la réaction (7,3n). On peut ensuite séparer
I'émission d’un ou de deux neutrons suite a une fission des réactions (vy,n), (v,2n).

Les principales données utilisées sont [Ber86, Var99, Vey73|. Berman et Veyssiére ont
mesuré les sections efficaces photonucléaires par annihilation de positrons a Livermore
et & Saclay. Varlamov a ré-analysé ces données en étudiant précisément le systéme de
détection [Var04]. Quelques mesures [Kor79, Sol94, Sol00] ont été effectuées en Russie
avec un faisceau de Bremsstrahlung. Elles nécessitent donc une déconvolution.

Des mesures intégrales de taux de fission permettent de compléter I’évaluation, en
particulier quand les données sont en désaccord ou trop peu nombreuses. La plupart de
ces mesures sont des mesures relatives : le taux de fission d’un élément X est mesuré
relativement a celui de 'uranium-238 (évaluation de 'TAEA [IAE00]). Ce taux (R) peut
également étre calculé grace a la formule suivante :

_JE gy (E)O(B)E
fO e O fazsyy (E)¢(E)dE

ol ¢ est le spectre en énergie des photons arrivant sur la cible.

R (3.7)

Evaluation de 'uranium-235

Le but de cette réévaluation est de montrer qu’en utilisant GNASH il est possible de
retrouver I’évaluation de 'TAEA. Nous validons ainsi notre démarche puisque GNASH n’a
jamais été utilisé pour évaluer les sections efficaces photonucléaires d’actinides.

Choix de ’absorption

Il existe deux jeux de données expérimentales pour la photoabsorption [Gur76, Cal80].
Ils sont présentés sur la figure 3.8. Les données de Gurevich [Gur76] sont des mesures
directes alors que la photoabsorption donnée par Caldwell [Cal80| est égale a la somme
des sections efficaces (y,n), (7,2n) et (7,fission). Cette méthode est valable si le noyau est
suffisamment chargé pour que la barriére coulombienne supprime 1’émission de particules
chargées, ce qui est le cas ici (voir section 1.2.1 (p.12)). Les données de Caldwell ont
été mesurées avec un faisceau monoénergétique alors que Gurevich utilise un spectre de
Bremsstrahlung. Elles sont en désaccord autour de 14 MeV. Ce désaccord semble lié a la
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méthode d’analyse des résultats de Gurevich qui déconvolue ses résultats du spectre de
Bremsstrahlung mais également de la réponse de son détecteur en fonction de I’énergie
des photons incidents.

Nous avons donc choisi d’utiliser la photoabsorption évaluée par 'TAEA et non les
données expérimentales.

600 T T T

IAEA evaluation
RIPL 2

Gurevich data (1976)
Caldwell data (1980)
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F1c. 3.8 — Sections efficaces de photoabsorption pour I'uranium-235

Critique des données expérimentales

Il n’existe qu'un seul ensemble de mesures de sections efficaces photonucléaires pour
I'uranium-235 [Cal80| dans le cas des réactions (7y,n), (7,2n) et (v,fission). Ces mesures
ont été effectuées a I'aide de la multiplicité de neutrons. Les données de la photofission
ont été réévaluées par Varlamov et il en a déduit que les données expérimentales étaient
surestimées.

Pour la photofission, a I'instar de 'IAEA, les évaluations sont comparées aux valeurs
fournies par de Varlamov [Var99|]. Pour I’émission de photoneutrons, on cherche a repro-
duire les données de Caldwell.

Résultats

Les résultats obtenus aprés ajustement des paramétres sont présentés sur la figure 3.9.
On peut constater que les sections efficaces expérimentales sont bien reproduites par le
calcul jusqu’a 15 MeV. Au-dela, notre évaluation sous-estime les données, mais le méme
désaccord existe dans les évaluations de 'TAEA (non présenté ici). Ceci est lié au fait que
I’on doit mal reproduire la section efficace de photoabsorption pour les énergies élevées,
en particulier parce que ’absorption sur le quasi-deuton est négligée.
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4’00 T N T Q N T
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Fia. 3.9 — Résultat de I’évaluation GNASH pour l'uranium-235 comparé aux données expéri-
mentales

Evaluation de 'uranium-238

Choix de ’absorption
Gurevich |Gur76| et Caldwell [Cal80] ont mesuré la section efficace de photoabsorp-
tion de I'uranium-238 en utilisant les méthodes présentées pour l'uranium-235. Veys-

siére [Vey73| fournit une autre mesure de section efficace de photoabsorption par multi-
plicité de neutrons.

600 T | T I T
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Fia. 3.10 — Sections eflicaces de photoabsorption pour I'uranium-238
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Comme on peut le voir les données sont en désaccord ; nous avons donc préféré utiliser
la section efficace de photoabsorption obtenue avec les paramétres RIPL-2. A D'instar de
I’évaluation de 'TAEA, celle-ci est plus proche des données de Caldwell.

Critique des données expérimentales
Comme pour 'uranium-235, Varlamov a ré-analysé la section efficace de photofission
de l'uranium-238 a partir des données de Caldwell [Cal80] et Veyssiére [Vey73]. Pour la
photofission, les trois jeux de données concordent comme on peut le voir sur la figure 3.11.
Ce n’est pas le cas pour la production de neutrons. Comme la section efficace de pho-
toabsorption est plus proche des données expérimentales de Caldwell, il nous a semblé
judicieux de reproduire ses sections efficaces expérimentales de production de photoneu-
trons. Ses mesures ont également été choisies comme base de travail pour I’évaluation de

I'TAEA.

Résultats

L’évaluation des sections efficaces (y,n), (7,2n) et (7,fission) obtenues avec GNASH
est présentée sur la figure 3.11. Un treés bon accord est obtenu entre notre évaluation
et les données de Varlamov en ce qui concerne la photofission. Pour la production de
photoneutrons, tout comme I’évaluation de I'TAEA, les données de Caldwell sont bien
reproduites.

400 T T

(v.1n) GNASH
Caldwell (1980)
Veyssiere (1973) &
- (1.2n) GNASH
Caldwell (1980)
Veyssiere (1973)
F|=— = (1.F) GNASH .
o  Caldwell (1980) F
o Veyssiere (1973)
Varlamov (1987)

300"

m e | oo
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(=)
T

100

0 15
Photon Energy (MeV)

F1a. 3.11 — Reésultat de I’évaluation GNASH pour I'uranium-238 comparé aux données expéri-
mentales

Entre 12 et 16 MeV, notre évaluation sous-estime les données de Caldwell et de Veys-
siére pour la production d’un photoneutron. La section efficace (,n) est liée aux sections
efficaces (7,2n) et (7,fission) car leur somme est égale a la section efficace de photoab-
sorption. Cette derniére est fixée dés le début du calcul. Il est donc possible que notre
évaluation de la section efficace de la réaction (7,2n) soit surestimée bien que nous ayons
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choisi de reproduire les données de Caldwell. Seule une nouvelle mesure peut permettre
de trancher entre les deux mesures de section efficace de production de deux neutrons.

Le choix de la section efficace de photoabsorption a influencé le choix des données
expérimentales. Si elle avait été plus faible, les données de Veyssiére auraient vraisembla-
blement été choisies comme base de travail.

Evaluation du plutonium-239

Choix de P’absorption

Comme pour P'uranium-235 il existe deux jeux de données [Gur76, Ber86| qui sont
présentés sur la figure 3.12. Les mesures ont été effectuées dans les mémes conditions
expérimentales que lors des mesures sur 'uranium-235. Berman a suivi la méme démarche
que Caldwell. Les données sont en désaccord autour de 11 MeV comme on peut le voir
sur la figure 3.12. Comme lors de la mesure pour I'uranium-235, on peut penser que la
différence est due a la méthode d’analyse de Gurevich.

600 . | . .
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Fia. 3.12 — Sections efficaces de photoabsorption pour le plutonium-239

Dietrich, dans son atlas [Die88|, donne les paramétres ajustés sur les mesures de Ber-
man pour décrire les deux lorentziennes de la photoabsorption sur le plutonium-239. Ces
valeurs sont utilisées pour modéliser la photoabsorption lors de cette évaluation de sections
efficaces photonucléaires.

Critique des données expérimentales

Seul Berman a mesuré les sections efficaces qui nous intéressent au-dela de 10 MeV avec
un faisceau monoénergétique. Ses données servent de base a notre évaluation. Ceci justifie
I'utilisation le choix de la section efficace de photoabsorption.

Résultats
Les sections efficaces (y,n), (7,2n) et (7,fission) obtenues avec GNASH aprés ajuste-
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ment des parameétres sont présentées sur la figure 3.13. Comme précédemment, un bon
accord entre les données expérimentales et I’évaluation est obtenu pour la production de
photoneutrons. La section efficace de photofission est sous-estimée au dela de 15 MeV.
C’est aussi le cas pour I’évaluation de 'TAEA.

400 T ‘

1n, GNASH calc
Berman (1986)

+ 2n, GNASH cale
Berman (1986)
F, GNASH calc.
Berman (1986)
Moraes (1993)

Cross section (mb)

Photon energy (MeV)

Fic. 3.13 — Résultat de I’évaluation GNASH pour le plutonium-239 comparé aux données expé-
rimentales

Comme on peut le voir sur la figure 3.12, des écarts existent entre les données expé-
rimentales au-dela de 15 MeV, comme c’était déja le cas pour I'uranium-235. On peut
penser que cela est également di a la section efficace de photoabsorption.

En réévaluant les sections efficaces photonucléaires pour I'uranium-235, 'uranium-238
et le plutonium-239, nous avons montré qu'’il est possible d’obtenir des résultats équiva-
lents aux évaluations de 'IAEA en utilisant GNASH. Il est prévu que nos évaluations
soient incluses dans la bibliothéque ENDF-B VII. Cette étape importante de 1’évalua-
tion permet d’inclure les évaluations réalisées ici dans des codes de transports tels que
MCNP. Les capacités de ces codes sont ainsi développés et la validation des évaluations
est facilitée.

Evaluation du neptunium-237
Le neptunium-237 est le premier noyau évalué par nos soins pour lequel il n’y a pas

d’évaluation faite par 'TAEA.

Choix de P’absorption

Deux jeux de données existent [Ber86, Vey73|. Les mesures ont été effectuées de la
méme maniére que pour l'uranium-238.
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Fia. 3.14 — Sections efficaces de photoabsorption pour le neptunium-237

Comme on peut le voir sur la figure 3.14, de gros écarts existent entre ces mesures.
La comparaison entre 'intégrale de la section efficace de photoabsorption sur la gamme
d’énergie 0 a 20 MeV et la régle de somme est présentée dans le tableau 3.2. On constate
que les données de Berman ne correspondent pas a la régle de somme (18% d’écart) alors
que les données de Veyssiére sont plus proches (4% d’écart).

| Intégrale (MeV.barn) | it

Int RIPL—2
Berman |Ber86| 4.01 1.18
Veyssiére [Vey 73| 3.24 0.96
RIPL-2 3.40 1

TAB. 3.2 — Comparaison de lintégrale des sections efficaces de photoabsorption pour le
neptunium-237

Les paramétres RIPL-2 ont été préférés aux données expérimentales pour décrire la
photoabsorption. La photoabsorption choisie est alors située entre les données expéri-
mentales. Jusqu’a 11 MeV, la section efficace de photoabsorption obtenue est proche des
données de Berman. Ensuite le calcul est plus proche des données de Veyssiére.

Critique des données expérimentales

Comme la section efficace de photoabsorption est quasiment égale & la somme des
sections efficaces (y,n), (7,2n) et (7,fission) dans le cas des actinides, il est normal que les
sections efficaces individuelles expérimentales soient également en désaccord. Le désaccord
porte sur la section efficace de photofission. Des mesures intégrales de taux de fission ont
été effectuées (voir tableau 3.3). Elles n’ont toutefois pas permis de valider I'une ou Pautre
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des mesures. Elles tendent & confirmer que la section efficace de photofission se situe entre
les valeurs mesurées par Berman et Veyssiére.

Lors de I’évaluation, nous avons commencé par chercher a reproduire les sections ef-
ficaces de production de photoneutrons. Puis nous avons cherché une section efficace de
photofission entre les valeurs expérimentales en essayant de reproduire les mémes écarts
que pour la photoabsorption. Nous avons en particulier essayé de reproduire les données
de Berman jusqu’a 11 MeV.

Résultats

Les sections efficaces (y,n), (7,2n) et (,fission) obtenues avec GNASH sont présentées
sur la figure 3.15. Les sections efficaces de production de photoneutrons sont bien repro-
duites. Pour la section efficace de photofission les écarts entre les données expérimentales
et ’évaluation ressemblent a ceux de la section efficace de photoabsorption.
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Fia. 3.15 — Résultat de I’évaluation GNASH pour le neptunium-237 comparé aux données ex-
périmentales

Par ailleurs, des mesures intégrales existent pour le neptunium-237. Elles peuvent
nous permettre de choisir entre différentes données expérimentales si ces derniéres sont
en désaccord.

Huizenga [Hui54| a mesuré le taux de fission relatif entre le neptunium-237 et I'uranium-
238 en utilisant un faisceau de Bremsstrahlung avec différentes énergies maximales. Le
taux de fission relatif (R) a été calculé selon la formule (3.7). L’évaluation de 'TAEA pour
la section efficace de photofission de I'uranium-238 a été utilisée comme référence. Nous
avons comparé les résultats obtenus en utilisant 1’évaluation de GNASH et les données
de Berman et Veyssiére pour la section efficace de photofission du neptunium-237 dans le
tableau 3.3. Comme on 'a vu a la section 3.1.5 (p. 51), I'évaluation de GNASH pour la
section efficace de photofission de I'uranium-238 est trés proche de celle de 'TAEA et des
données expérimentales. Les valeurs entre parenthéses sont obtenues en utilisant notre
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évaluation de la section efficace de photofission de I'uranium-238 avec GNASH 4 la place
de I’évaluation de 'IAEA. Ceci permet d’avoir une idée de 'erreur systématique liée au
choix de la section efficace de référence. Cette erreur est de 'ordre de 3%.

| Energie (MeV) 12 [ 1 ] 20 ]
Données expérimentales [Huib4| | 2.53+0.16 | 2.39£0.10 | 2.4040.11
Evaluation GNASH 2.54 (2.50) | 2.24 (2.26) | 2.11 (2.15)
Données de Berman 2.92 (2.83) | 2.50 (2.54) | 2.38 (2.42)
Données de Veyssiére 2.62 (2.54) | 2.08 (2.11) | 1.99 (2.04)

TaB. 3.3 — Comparaison du taux de fission relatif du neptunium-237 (données expérimentales
et évaluées) par rapport a 'uranium-238 (données de 'TAEA et évaluation GNASH
entre parentheses) pour différentes énergies de Bremsstrahlung

La figure 3.16 présente le taux de fission par photon ayant une énergie supérieure a
5 MeV. Ce taux a été calculé avec la section efficace de photofission évaluée par GNASH
pour chacune des trois énergies utilisées par Huizenga. Seule la fission de premiére chance
compte & 12 MeV. La différence pour le taux de fission entre 17 et 20 MeV est minime,

la plupart des photofissions étant induites par des photons ayant une énergie entre 10 et
15 MeV.
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Fia. 3.16 — Taux de fission du neptunium-237 pour différentes énergies de Bremsstrahlung

On constate qu’a 12 MeV l’accord entre I’évaluation GNASH et les données expéri-
mentales est trés bon. Sur cette partie, les données expérimentales sont proches et donc
I’évaluation est plus précise. Par contre, quand I'énergie augmente les valeurs expérimen-
tales semblent étre sous-estimées. Il s’agit de la partie ou les données expérimentales sont
en désaccord, il est donc difficile de faire une évaluation fiable. De plus, entre 18 et 20 MeV,
il n’y a aucune donnée. Comme nous l’avons en outre déja constaté pour d’autres acti-
nides, il est possible que la section efficace d’absorption a haute énergie soit trop faible

57



CHAPITRE 3. BIBLIOTHEQUE D’ACTIVATION PHOTONUCLEAIRE

parce que nous ne tenons pas compte de la photoabsorption sur le quasi-deuton. Nos éva-
luations sont donc systématiquement inférieures aux données expérimentales. Ceci peut
expliquer les différences obtenues dans le tableau 3.3 et dont I’écart croit quand I’énergie
augmente.

Pour le calcul avec les données expérimentales, I'interpolation linéaire entre le seuil
de photofission et le premier point expérimental a été choisie. Pour Veyssiére, le premier
point est a 9.28 MeV, ce qui explique que 'on surestime la valeur a 12 MeV, alors que
I'on pouvait s’attendre au contraire car les données expérimentales sont inférieures a
I’évaluation. On constate que les valeurs de Veyssiére sont sous-estimées alors que celles
de Berman sont surestimées, au moins aux basses énergies.

En plus des mesures intégrales du taux de fission par Huizenga, Kase [Kas92| a me-
suré Defficacité d’incinération (E;,.) du neptunium-237. Il s’agit du nombre de noyaux de
neptunium-237 qui ont fissionné par photon incident. Cette méthode permet de s’affran-
chir de la section efficace de photofission de I'uranium-238. Ce taux peut étre calculé par
la formule (3.8).

fﬁfw Jf237Np (E)¢(E)dE

S [gme o(E)dE
S surface de la cible
Ey, énergie du seuil de fission

Seuls les résultats avec un faisceau de Bremsstrahlung d’énergie maximale 20 MeV
sont intéressants. Au dela, il faudrait trop extrapoler les données et les sources d’erreur
deviendraient nombreuses. Le flux de Bremsstrahlung a été simulé avec MCNPX. La
section efficace de photofission utilisée est celle de GNASH. Les résultats sont présentés
dans le tableau 3.4.

Efficacité de transmutation
(atome/10% v E > Ey,)

|Kas92] 0.941

Calcul 0.895

TaB. 3.4 — Efficacité de transmutation du neptunium-237 dans un flux de photons de Bremss-
trahlung d’énergie maximale 20 MeV

Comme on peut le voir, notre calcul permet de reproduire la mesure intégrale de Kase
a 5% preés, ce qui est excellent. Kase a comparé ses résultats expérimentaux a un calcul
du taux de transmutation en utilisant les sections efficaces de Berman et de Veyssiére et
un flux de Bremsstrahlung simulé. En utilisant les valeurs de Veyssiére, il sous-estime le
taux de transmutation d’environ 10%, avec les valeurs de Berman il le surestime de 20%.
Ces écarts correspondent a ceux relevés sur les sections efficaces de photoabsorption.

Les résultats obtenus lors de I’évaluation de la section efficace de photofission per-
mettent de reproduire différentes mesures intégrales. Ceci valide notre choix de répercuter
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les écarts obtenus pour la section efficace de photoabsorption uniquement sur la section
efficace de photofission.

En méme temps que notre évaluation, une autre évaluation des sections efficaces photo-
nucléaires pour le neptunium-237 a été faite pour la bibliothéque JENDL [Kis04| mais elle
se base uniquement sur les données de Veyssiére. Ces données ne permettent cependant
pas de retrouver les valeurs obtenues lors de mesures intégrales. On peut raisonnablement
penser que I'évaluation présentée ici est de meilleure qualité.

Evaluation du plutonium-240

Choix de I’absorption
Il n’existe pas de données expérimentales pour la photoabsorption sur le plutonium-240.
Nous avons donc choisi de la calculer avec les parameétres RIPL-2.

Critique des données expérimentales

Les seules données expérimentales disponibles ont été mesurées avec un faisceau de
Bremsstrahlung et ce jusqu’a 10 MeV [Sol00| pour la section efficace de photofission. Cette
derniére est obtenue a partir de la mesure du taux de fission relatif. Soldatov a également
fait des mesures sur 'uranium-235, 'uranium-238 et le plutonium-239 [Sol94, Sol00]. Aprés
déconvolution du spectre de Bremsstrahlung, ses résultats sont en accord avec les valeurs
mesurées a l’aide un faisceau monoénergétique par Berman, Caldwell et Veyssiére. On
peut penser que la déconvolution du spectre est bien effectuée et que ses données sont
fiables.

En fait, seuls les paramétres de la fission de premiére chance sont a ajuster puisque
les paramétres de la barriére de fission de deuxiéme chance ont déja été ajustés lors de
I’évaluation du plutonium-239. Les données au-dessus du seuil de fission de deuxiéme
chance ne sont pas indispensables.

Résultats
Les sections efficaces (7y,n), (7,2n) et (7,fission) obtenues avec GNASH aprés ajustement
des paramétres sont présentées sur la figure 3.17.

Les données expérimentales sont bien reproduites. Aucune mesure intégrale n’a été
effectuée pour le plutonium-240. Nous n’avons donc pas pu tester notre évaluation comme
cela a été fait pour le neptunium-237.

On peut toutefois avoir confiance dans 1’évaluation au-dela des données expérimen-
tales puisque nous utilisons pour décrire la barriére de fission de deuxiéme chance des
paramétres qui ont été ajustés auparavant sur des données expérimentales. Cependant
seules des mesures supplémentaires permettraient de valider notre évaluation.

Evaluation de ’américium-241

Choix de ’absorption
Comme pour le plutonium-240, il n’existe pas de données expérimentales pour la pho-

toabsorption sur I'américium-241. Nous avons donc choisi de la calculer avec les para-
metres RIPL-2.
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Fia. 3.17 — Résultat de ’évaluation GNASH pour le plutonium-240 comparé aux données expé-
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FiG. 3.18 — Résultat de I’évaluation GNASH pour 'américium-241 comparé aux données expé-
rimentales
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Critique des données expérimentales

Il existe deux jeux de données expérimentales pour la photofission [Kor79, Sol94|. Toutes
deux ont été mesurées avec un faisceau de Bremsstrahlung. Les données de Soldatov ont
été choisies comme base de I’évaluation jusqu’a 11 MeV. Aprés, celles de Koretskaya ont été
utilisées. Comme Soldatov, Koretskaya a mesuré le taux de fission relatif de I’américium-
241 par rapport a I'uranium-238 et en a déduit la section efficace de photofission.

Les données pour la production de neutrons jusqu’a 10 MeV proviennent des mesures

de Findlay [Fin92].

Résultats
Les sections efficaces obtenues avec GNASH sont présentées sur la figure 3.18.

Jusqu’a 11 MeV, I’évaluation est en accord avec les données de Soldatov. Entre 11 et
13 MeV les données, en désaccord, ne sont pas reproduites. Au dela de 13 MeV, I'évalua-
tion rejoint les données de Koretskaya. L’évaluation surestime légérement les données de
Findlay pour la production d’un photoneutron entre 9 et 10 MeV.

Cette évaluation peut étre comparée a des mesures intégrales comme dans le cas du
neptunium-237. Deux mesures du taux de fission relatif de 'américium-241 par rapport
a I'uranium-238 |Vin76, Ale86| existent pour différentes énergies de Bremsstrahlung. La
comparaison de ces valeurs avec les résultats obtenus en utilisant ’évaluation de GNASH
est présentée dans le tableau 3.5. Le mesures sont bien reproduites méme si elles sont
légérement surestimées. Comme pour le neptunium-237, quand on monte en énergie 1’écart
entre I’évaluation et les données expérimentales croit.

| Energie (MeV) | GNASH | Expérimental |

11.5 2.54 (2.43) | 2.45%0.07 [AleS6]
14.5 251 (2.52) | 2.42%+0.06 [Vin76|
16.6 2.34 (2.37) | 2.18%+0.07 [Vin76]

TaB. 3.5 — Comparaison du taux de fission relatif de 'américium-241 (données expérimentales
et évaluées) par rapport a 'uranium-238 (données de 'TAEA et évaluation GNASH
entre parenthéses) pour différentes énergies de Bremsstrahlung

Comme précédemment on constate que I’écart lié au choix de la section efficace de
référence est faible. Le résultat obtenu pour un faisceau de Bremsstrahlung d’énergie
maximale 11.5 MeV valide le fait que I'on préfére les données de Soldatov a celles de
Koretskaya. Il serait intéressant de refaire des mesures de sections efficaces de photofission
au dessus de 10 MeV pour valider notre évaluation.

3.1.6 Conclusion sur l'insertion des sections efficaces dans la bi-
bliothéque d’activation photonucléaire

En utilisant les évaluations de 'TAEA complétées par les résultats de HMS-ALICE
et de GNASH, la partie de la bibliothéque contenant les sections efficaces d’activation a
pu étre produite. Les évaluations de 'TAEA ont fourni les valeurs pour 164 noyaux, les
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sections efficaces pour les 572 noyaux restants ont été calculés grace 8 HMS-ALICE. Trois
noyaux non évalués par 'TAEA, le neptunium-237, le plutonium-240 et 'américium-241,
ont été évalués a I'aide de GNASH pour la premiére fois. Cette méthode d’évaluation a été
validée sur I'uranium-235, I'uranium-238 et le plutonium-239. Les nouvelles évaluations
ont été comparées a des mesures intégrales lorsque de telles mesures existent.

Il est prévu d’inclure les évaluations de GNASH pour ces six noyaux dans la biblio-
théque ENDF-B VII. Le manque de données expérimentales ne permet cependant pas
d’étendre ces évaluations a d’autres actinides.

Cette partie de la bibliothéque permet déja d’effectuer des calculs d’activation s’il
n’y a pas de fission. Pour tenir compte de la fission, il est nécessaire de connaitre les
distributions des produits de photofission.

3.2 Bibliothéque d’activation : produits de photofission

Quand de la fission a lieu dans un matériau, 'activation totale ne peut étre calculée
que si les distributions isotopiques des produits de fission sont connues. Ces derniers
contribuent grandement a l'activité au début de la période de décroissance. En ce qui
concerne les actinides, ces distributions sont bien connues pour la fission induite par
neutron. Dans le cas de la photofission, quelques rares distributions ont été mesurées avec
un flux de Bremsstrahlung.

3.2.1 Premiére approche

Une recherche bibliographique a montré que treés peu de données concernant les dis-
tributions de produits de photofission existent. La bibliothéque ne peut étre remplie en
utilisant des données expérimentales. Il faut donc calculer ces distributions.

La premiére approche lors de 1’étude des distributions de produits de photofission a
été de considérer que la production des produits de fission dépend uniquement du noyau
composé et de son énergie d’excitation [Dav03]. Nous avons donc commencé par chercher
une relation entre la distribution des produits issus de la fission induite par neutron et ceux
issus de photofission. Cette étude a tout d’abord montré (figure 3.19) que les distributions
en masse pouvaient étre reproduites en utilisant les distributions de la fission induite par
neutron sur le méme noyau composé ayant la méme énergie d’excitation.

Sur la figure 3.19, les distributions massiques créées par la photofission induite par
un faisceau de Bremsstrahlung de 25 MeV (données de Thierens [Thi76] en rouge et
calcul ABLA en vert) semblent équivalentes aux distributions qui seraient créées par
des neutrons de 6-8 MeV. Cependant lorsque I'on regarde les distributions isotopiques
(figure 3.20), on s’apergoit qu'il existe des différences importantes entre les deux types de
fission. Les données expérimentales [DeF82| proviennent de la photofission de I'uranium-
235 avec un faisceau de Bremsstrahlung d’énergie maximale 15 MeV. Les données en
neutrons proviennent de I'étude systématique d’England [Eng94].

Cette figure montre qu’il est difficile d’établir un lien entre les distributions isotopiques
issues de la fission induite par neutron et de la photofission. Les données nécessaires
seraient en outre celles de la fission induite par des neutrons d’environ 8 MeV, or peu
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FiG. 3.19 — Correspondance entre les distributions de produits de fission produits par fission
induite par neutron et par photofission
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Fia. 3.20 — Distribution isotopique de l'iode lors de la fission de 'uranium-234 et de I'uranium-
235 comparée a la photofission de I'uranium-235 par des photons de Bremsstrahlung
d’énergie maximale 15 MeV

de données expérimentales existent dans ce domaine en énergie. Nous avons donc décidé
d’utiliser les codes de calcul ABLA ou HMS-ALICE afin d’estimer les distributions de
produits de fission plutot que de chercher un lien.
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3.2.2 Comparaison ABLA/HMS-ALICE pour le calcul des distri-
butions de produits de photofission

Une relation entre les distributions des produits de fission issues de la fission induite
par neutron et celles issues de photofission ne semble pas évidente a trouver. Pour cette
raison, de telles distributions doivent étre calculées si les données sont insuffisantes. Nous
avons alors testé deux codes : HMS-ALICE et ABLA qui ont été présentés au chapitre 2.

Afin de déterminer lequel choisir pour calculer les distributions & intégrer dans la
bibliothéque, nous avons étudié les méthodes utilisées lors du calcul des distributions.
Nous avons ensuite comparé les résultats obtenus a différentes données expérimentales,
mesurées avec des faisceaux monoénergétiques ou de Bremsstrahlung. Ces distributions
ont également été testées pour prédire les spectres d’émission de neutrons retardés.

Méthode de calcul de la distribution de produits de fission

Dans cette section, nous présentons les méthodes utilisées par HMS-ALICE et ABLA
pour calculer les distributions isotopiques des produits de fission.

HMS-ALICE

La distribution des produits de fission dans HMS-ALICE est calculée selon le principe
décrit pour CEM2k dans I'article de Mashnik [Mas02|. Il s’agit d’'une méthode phénomé-
nologique. La distribution en masse est tout d’abord calculée. La probabilité de fission
asymétrique en fonction de I’énergie E de la particule incidente est calculée par la formule
suivante.

4870 exp(—0.36E)
“Y 1+ 4870 exp(—0.36E)

(3.9)

Dans le cas de la fission asymétrique du noyau (Z,A), la masse du produit lourd (A;)
est distribuée selon une gaussienne dont la moyenne (Ay) vaut 140 et la largeur oy 6.5.
La masse du noyau léger (As) est calculée par différence : Ay = A — A;. Dans le cas de
la fission symétrique, la masse est toujours répartie selon une gaussienne on Ay = A/2 et
o est calculé par la formule de Mashnik [Mas02].

ou = 0.122 (22/14)2 —7.77(Z?/A) +0.0332 (E — By) + 134 (3.10)
ol
By =C —0.36(2%/A)
18.8 MeV noyaux impairs — impairs

C =< 18.1MeV noyaux pairs — impairs
18.5 MeV noyaux pairs — pairs
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La distribution en charge pour une masse A; donnée est une gaussienne dont la
moyenne Z; est calculée grace a la formule (3.11) et dont la largeur vaut 0.75.

 ZH4Z+ Z,

Zy 5

(3.11)

ou

: 5A,
;6554

= g s o

Les largeurs des gaussiennes et les constantes des équations (3.9) et (3.10) ont été
ajustées sur des données expérimentales. Ce modéle [Mas02|, purement phénoménolo-
gique, calcule directement les produits de fission.

ABLA

ABLA [Jun98| ne calcule pas analytiquement les distributions en masse comme HMS-
ALICE mais utilise une méthode Monte Carlo avec un modéle semi-empirique. ABLA
calcul en outre les distributions des fragments de fission. Les distributions de produits
de fission sont obtenues aprés un calcul d’évaporation. Le modéle est basé sur le poids
statistique des états de transitions au-dessus de la barriére de potentiel. Un exemple
de barriére de potentiel est donné sur la figure 3.21. La parabole principale représente
le potentiel de fission symétrique. Les deux autres sont dues au modéle en couche et
conduisent a la fission asymétrique. Les paramétres de ces différentes courbes doivent étre
ajustés sur des données expérimentales.

Pk
—3

2 —4 o L= [=2% [= =]
T

NI PN PR TS P SN NN e

30 40 50 60 70 80 9 100
Neutron number

- NN
™

F1G. 3.21 — Exemple de barriére de potentiel utilisée dans ABLA (cas de I'uranium-238) |Ben98|
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Dans ABLA, les distributions sont également basées sur des gaussiennes. Elles sont
au nombre de cinq. Une pour la fission symétrique, deux pour le pic lourd de fission
asymétrique et leurs deux symétriques pour le pic léger. Comme dans HMS-ALICE, on
commence par déterminer le type de fission. Pour chaque valeur du nombre de neutrons
dans un produit de fission (N) on détermine quelle est la probabilité d’avoir tel ou tel
type de fission [Ben98| en fonction de 1'énergie d’excitation.

2
szm

Yoym(E*, N) = exp (Ssym) €xp (—
ou

Ssym = 2V al*

2 _ 1 _VE
sym_QCsym\/E

g

L énergie d’excitation du noyau fissionnant
Nen nombre de neutrons du noyau fissionnant
a paramétre de densité de niveau ici, a = A/8
Csym courbure du potentiel de fission symétrique

Dans le cas de la fission asymétrique, il faut tenir compte des effets de couche pour
un nombre de neutrons Ngsym 1 €égal a 82 et Nysym 2 compris entre 86 et 90 et de leur
symétrique. Ces effets sont ajustés sur des données expérimentales. La distribution des
neutrons en cas de fission asymétrique est donnée par la formule (3.13).

(Nasym,i -

Oasym,i

Yasym,i(N) = exp (Sasym.i(N)) exp <_ N) >_Ysym(E*_N) (3.13)

ou

Sasym(N) = 2\/a (B — C(New/2 = N)? — 8U; (E*, )

U?Lsym,l =21
Z2
2 e = 14 [ =€ — 33
O—asym,Q ACN
5UZ(E*, N) = <5UvZ + Casym,z‘ (Nasym,i - N)2> eXp <_a4/3 6)

e=E"—C(Non/2 = N)? + Casymi (Nasymi — N)* + 6U;
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oU; profondeur de la parabole de I'effet de couche
Casym,i courbure du potentiel de fission asymétrique ¢
Acn masse du noyau fissionnant
ZeoN charge du noyau fissionnant

2

asym.i ONt été obtenues par ajustement sur des données

Les valeurs données ici pour o
expérimentales.

La probabilité d’avoir une fission symétrique, asymétrique I ou II est proportionnelle
a l'aire de leur distribution respective. A I'aide d’un tirage aléatoire, on détermine le type
de fission.

Le nombre de neutrons du fragment de fission est tiré aléatoirement dans une distri-
bution gaussienne correspondant au type de fission déterminé. La valeur moyenne vaut,
selon le cas, Non /2, ou Nygym,i et la largeur oy, ou 0gsym,i-

La distribution en charge est également tirée dans une gaussienne basée sur la conser-
vation de la densité de charge c’est & dire que le rapport N/Z est le méme dans le noyau
qui fissionne et dans les fragments de fission. La valeur de la charge est modulée par une
polarisation AZ dans le cas de la fission asymétrique, positive pour les fragments légers,
négative pour les fragments lourds. La valeur moyenne de la gaussienne Z(N) est donnée
par la formule (3.14).

Z
Z(N) = NNLCZ +AZ (3.14)

Le calcul de la largeur de la gaussienne est plus compliqué. Il est présenté ici.

1 /E* — Cziy (Now/2 — N)?

o +0.4
7N =5 VaCox
Czin' = B(Z+1,N) +B(Z—1,N)—2B(Z,N)
e? (Z+1)(Z-1) Z?
TR AT AT (A )i QA1
ro = 1.22 fm
e charge de I’électron

B(N,Z) énergie de liaison d'un noyau avec N neutrons et Z protons

Un effet de parité J, dépendant de la fissilité est ajouté aux distributions en charge
pour les noyaux ayant un nombre de charges pair.
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8, = exp(29.86 — 0.74Z2 x /Acn)

Cet effet est modulé en fonction de I’énergie de la particule incidente.

[0 0< E<E
p(B) = 5peXp(—%> E>E

T =1MeV

E, =V +2A

A =12/\/Acy

ou Vg est la hauteur du point selle.

Contrairement a HMS-ALICE, un effet de parité disparaissant quand I’énergie aug-
mente est pris en compte dans le calcul. Cet effet ne porte pas sur la distribution du
nombre de neutrons.

Le calcul de la distribution des produits de fission avec ABLA est basé sur un modéle
physique dont les paramétres sont ajustés pour correspondre aux données expérimen-
tales. Lors des calculs pour la photofission, les paramétres de la fission asymétrique I ont
été modifiés. Les premiers résultats obtenus sont présentés dans l'article de David [Dav04].

A priori il semble que le modéle de ABLA soit plus adapté a nos besoins car il est
semi-empirique. Le modéle de HMS-ALICE est lui complétement phénoménologique et
les valeurs n’ont pas été ajustée pour la photofission.

Distribution mesurée avec un faisceau monoénergétique

Une seule mesure de distribution massique de produits de photofission avec des pho-
tons monoénergétiques existe [Mea66|. Cette mesure a été effectuée pour douze masses
différentes par spectrométrie gamma et normalisée de maniére a ce que la contribution
de la masse 140 soit égale a 6%. Selon I'auteur, la valeur obtenue pour la masse 135 est
anormalement basse sans qu’aucune explication ne soit donnée. Les résultats des calculs
de distribution massique obtenus avec ABLA et HMS-ALICE et comparés aux résultats
expérimentaux sont donnés sur la figure 3.22.

Les deux codes donnent un résultat semblable pour le pic de noyaux légers. Pour le pic
lourd, il y a un léger décalage. Nous ne tiendrons pas compte du point pour la masse 135
conformément & ce qui été dit dans I'article. Le point pour la masse 131 nous semble
aussi sujet a condition. On peut tout de suite constater que la vallée est nettement plus
creusée dans le cas du calcul avec HMS-ALICE. En I’absence de points expérimentaux il
est cependant difficile de trancher sur cet aspect du calcul.

ABLA prédit des élément plus lourds que ceux de HMS-ALICE. Il prédit une somme
des masses moyennes des produits de photofission légers et lourds de 234.5 contre 233.5
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Distribution en masse
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FiG. 3.22 — Distribution en masse des produits de photofission de 'uranium-238 avec des pho-
tons monoénergétiques de 17.5 MeV (données expérimentales, calcul ABLA et HMS-
ALICE)

pour HMS-ALICE, ceci est lié au décalage du pic lourd. 1l est facile de déduire de ces va-
leurs le nombre de neutrons prompts émis par fission. Veyssiére [Vey73| et Caldwell [Cal80]
donnent chacun une formule, (3.15) et (3.16) respectivement, pour le nombre de neutrons
prompts en fonction de I’énergie des photons incidents. Ces formules sont obtenues par
régression linéaire sur leurs données expérimentales. Elles ne sont valables que pour des
faisceaux monoénergétiques.

7,(E) = 0.158E + 1.5 (3.15)

7o(E) = 0.123E + 1.862 (3.16)

Les résultats de ces formules sont comparés aux valeurs fournies par HMS-ALICE
et ABLA dans le tableau 3.6. On peut s’apercevoir que le nombre de neutrons prompts
émis pour ABLA est inférieur aux données alors que dans le cas de HMS-ALICE, il est
supérieur. Cette différence peut étre imputable a différentes causes. Les neutrons émis
emportent une trop grande fraction de I’énergie d’excitation, I’énergie d’excitation des
fragments légers n’est pas assez élevée. Ceci est peut-étre dii & une mauvaise répartition
de ’énergie d’excitation ou bien le rapport entre la fission de premiére chance et la fission
de deuxiéme chance n’est pas correct.

Cet écart sur le nombre de neutrons prompts émis par fission explique le décalage du
pic léger entre les deux calculs. Il est possible qu’il joue aussi sur la vallée.

Les distributions fournies par ABLA ne sont pas ou trés peu affectées par l'effet pair
impair contrairement a HMS-ALICE. Les données en faisceau monoénergétique ne sont
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| [ % |
ABLA 3.5
HMS-ALICE 4.5
Veyssiére [Vey73| | 4.3
Caldwell [Cal80] | 4.0

TaB. 3.6 — Comparaison du nombre de neutrons prompts émis

pas assez nombreuses pour permettre de trancher sur cet effet. Les effets de structure
disparaissent généralement quand ’énergie d’excitation augmente. On pourrait penser
que c’est déja le cas avec des photons de 17.5 MeV. Nous avons donc également étudié
les distributions produits de photofission créés avec un faisceau de Bremsstrahlung afin
d’apporter une réponse aux questions qui se sont posées ici.

Distribution mesurée avec un faisceau de Bremsstrahlung

Les distribution de produits de photofission Y (A, Z) créées par un faisceau de Bremss-
trahlung sont calculées grace a la formule (3.17) a partir des distributions issues de calcul
avec des photons monoénergétiques. Les distributions calculées sont normalisées a 200%.

Y oyaz(Ey)

YBrem A> Z>E -
Brem( ) >4z 0yv(az) (Ey)

200, E, < E (3.17)

o(E,)Y (A Z, E,)
S 0(0) (T, Y (A2, )

oy(a,z)(Ey) = ( )Uf(Ev)

Y (A, Z, E,) probabilité de formation du noyau (A,Z) aprés la fission in-
duite par un photon d’énergie £,

YBrem(A, Z, E) probabilité de formation du noyau (A,Z) apres la fission in-
duite avec un faisceau de Bremsstrahlung d’énergie maximale £

E, énergie des photons incidents
o(E,) flux de photons en fonction de I’énergie
os(E,) section efficace de photofission

De nombreuses mesures avec un faisceau de Bremsstrahlung ont été effectuées pour
I'uranium-238. Les distributions calculées par ABLA et HMS-ALICE peuvent ainsi étre
comparées aux données expérimentales. Sur la figure 3.23, on constate que I’allure générale
de la courbe est mieux reproduite par HMS-ALICE mais qu’expérimentalement les effets
pairs-impairs prédits ne sont pas vus. Ceci est particuliérement visible pour les masses 99
et 101.

Aucun des deux codes ne parvient a reproduire la partie gauche du pic des produits
lourds (de la masse 120 a 140). Les distributions sont globalement basées sur des gaus-
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Fia. 3.23 — Distribution en masse suite a la photofission de 'uranium-238 avec un faisceau de
Bremsstrahlung d’énergie maximale 25 MeV (données expérimentales, calcul ABLA
et HMS-ALICE)

[PV ] <p> | <pu> | <vp> |
ABLA 32.3 98.0 137.2 2.8
Uranium-238 HMS-ALICE 37.4 96.4 136.6 3.7
15 MeV Expérimental [Jac79] | 35+4 | 97.01£0.07 | 137.84+0.07 | 3.394+0.12
ABLA 19.8 98.0 137.1 2.9
Uranium-238 HMS-ALICE 22.5 96.2 136.4 4.0
25 MeV Expérimental [Thi76] || 1942 | 97.1+0.3 138+0.3 3.0£0.4
Expérimental [Cha73] | 12.9 - - -

TaB. 3.7 — Caractéristiques de différentes distributions de photofission

siennes, il est possible que ce modéle soit trop simple pour bien reproduire les données
expérimentales. Au niveau de la vallée, les données sont par contre bien reproduites.
L’écart entre les deux codes est également moins marqué.

Les distributions en masse ont été calculées pour différentes énergies de Bremsstrah-
lung avec ABLA et HMS-ALICE. Les caractéristiques de ces distributions, comparées
aux données expérimentales sont fournies dans le tableau 3.7. Le maximum et les masses
moyennes de chaque pic est déterminé par un ajustement numérique sur les données.
La valeur de la vallée est prise égale au minimum de chaque distribution. Le nombre de
neutrons prompts est pris égal a la différence entre la somme de la masse moyenne des
produits et la masse du noyau composé comme expliqué précédemment.

D’autres énergies et d’autres noyaux ont également été étudiés [Dav04]. Les résultats
obtenus sont comparables a ceux de 'uranium-238 avec un faisceau de Bremsstrahlung
d’énergie maximale 15 MeV. ABLA semble donc fournir de meilleurs résultats pour le
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calcul de distribution de produits de photofission.

Bien qu’utilisant un modéle purement phénoménologique, HMS-ALICE permet de
bien reproduire globalement les distributions des produits de photofission. Par contre I’ef-
fet de parité est beaucoup trop fort. ABLA utilise un modéle plus physique mais celui-ci
ne permet pas de bien reproduire le pic léger. Pour ABLA, il est en outre nécessaire
de réajuster les paramétres de la fission asymétrique I pour chaque élément. Son utili-
sation est donc limitée pour des éléments pour lesquels aucunes données expérimentales
n’existent. D’autres comparaisons sont nécessaires pour valider ces deux codes et ajuster
les parameétres sur les données expérimentales. Il est en outre intéressant de comparer les
distributions isotopiques des produits de photofission. Malheureusement, ces données sont
trés peu nombreuses par rapport au distribution en masse.

3.2.3 Test des distributions isotopiques des produits de photo-
fission

Peu d’expériences ont été effectuées pour mesurer les distributions isotopiques des
produits de photofission, la plupart d’entre elles mesurent les distributions massiques. Il
est donc difficile de tester les distributions calculées par ABLA ou HMS-ALICE.

Comparaison aux données expérimentales

Quelques mesures de distribution en charge existent [DeF82, DeF84|. Nous avons mon-
tré précédemment que les distributions en masse sont assez bien reproduites par les deux
codes utilisés. Si les distributions en charge sont également bien reproduites, on peut pen-
ser que les distributions isotopiques sont bonnes. La figure 3.24 présente la distribution
en charge suite a la photofission de 'uranium-238 avec un faisceau de Bremsstrahlung
d’énergie maximale 15 MeV. HMS-ALICE est en accord avec les données sauf dans le cas
de l'iode (Z=53). Pour ABLA aussi les résultats sont bons. Les données sont cependant
trop peu nombreuses pour valider ce résultat. On peut toutefois constater que les résultats
des deux codes sont proches.

Le tableau 3.8 présente la masse moyenne d’un élément pour les distributions présen-
tées a la figure 3.24. On peut constater que cette valeur est bien reproduite par HMS-
ALICE sauf pour ’étain et I'iode. Cet écart est vraisemblablement di a I'effet pair-impair
qui est plus important que celui constaté lors de mesures expérimentales. Dans le cas du
calcul avec ABLA, les résultats sont tout aussi bons sauf pour l'iode et le xénon ou 'on
remarque un décalage d’une unité de masse.

Quelques mesures partielles de distributions isotopiques existent. La figure 3.25 pré-
sente la distribution des isotopes de liode. Elle confirme le décalage de masse vu précé-
demment. HMS-ALICE semble bien reproduire les résultats pour les isotopes de masses
impairs. Comme précédemment, on peut déduire de cette figure que l'effet de parité est
trop important lors des calculs de HMS-ALICE. Dans le cas du calcul effectué avec ABLA,
il semble que la forme de la distribution soit respectée. On peut logiquement penser que
pour les éléments ou il n’y a pas de décalage de masse la distribution est bien reproduite.

72



3.2. BIBLIOTHEQUE D’ACTIVATION : PRODUITS DE PHOTOFISSION

20 T { T { T
O DeFrenne (1984)
| — ABLA \ R
-—- HMS-ALICE Iy
/
15 A —
A i
—_ \
IS ! \
[ \ I
c [ \ / k ]
S \ /
3] b \
3 10F / \ .
o 1/ \ 1
2 / \ !
3 1 “ ]
X r ! 1 g
8 / \ ! \
1 1 \
/ \
5 / I@ \ _
/ i \
/ N ~ \
/ / \
5 / N ! N
! St N
7 N
= ! | ! | !
30 40 50 60

Charge

F1G. 3.24 — Distribution en charge de la photofission de I'uranium-238 avec un faisceau de Brem-
sstrahlung d’énergie maximale 15 MeV (données expérimentales, calcul ABLA et
HMS-ALICE)
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Fia. 3.25 — Distribution des isotopes de I'iode produits lors de la photofission de 'uranium?238
avec un faisceau de Bremsstrahlung d’énergie maximale 15 MeV
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| | [DeF84] [ ABLA [ HMS-ALICE |

Rubidium | 93.0£0.6 93.3 92.9
Etain 130.9+0.2 | 129.9 128.9
Antimoine | 131.84+0.3 | 132.4 131.8
Tellure 134.1+£0.4 | 134.9 134.1
lode 136.3+£0.5 | 1374 137.4
Xénon 138.8£0.3 | 139.8 139.1

TaB. 3.8 — Masse moyenne de quelques éléments produits lors de la photofission de I'uranium-238
avec un faisceau de Bremsstrahlung d’énergie maximale 15 MeV

Validation partielle grace aux spectres d’émission de neutrons retardés

Une validation partielle peut étre fournie par le calcul des spectres d’émission de neu-
trons retardés. Nous avons développé pour cela un programme qui extrait les précurseurs
de neutrons retardés parmi une distribution isotopique de produits de fission et donne leur
répartition en six groupes. Ce programme est présenté en détail a la section 2.3 (p. 33).

Commencons par regarder les distributions de quelques précurseurs dans le tableau 3.9
et les résultats de calcul de spectre d’émission de neutrons retardés pour les photons de
Bremsstrahlung d’énergie maximale 15 MeV présentés dans le tableau 3.10.

Distribution cumulative (%) | Contribution absolue

Précurseur | Ty (s) | ABLA [ HMS-ALICE | ABLA | HMS-ALICE
37T 24.5 5.59 3.09 0.389 0.216
1381 6.50 4.30 2.25 0.216 0.121
SBr 4.38 1.10 1.76 0.143 0.246
1359h 1.82 0.77 0.20 0.172 0.036
%Br 1.80 0.58 0.40 0.150 0.099
91Br 0.60 0.23 0.77 0.070 0.139
%Rb 0.38 1.56 1.58 0.139 0.202

TAB. 3.9 — Distribution cumulative et contribution absolue de quelques précurseurs pour la pho-
tofission de 'uranium-238 avec des photons de Bremsstrahlung d’énergie maximale
15 MeV

Comme on peut le voir, les écarts entre les résultats des deux codes sont importants
(tableaux 3.9 et 3.10). Il sont plus marqués pour les noyaux a vie courte donc riches en neu-
trons. Cet écart avait déja été observé lors de I'étude des neutrons retardés produits dans
une cible de spallation |Rid05]. Le modéle de Mashnik [Mas02| tend en effet a produire
beaucoup plus de noyaux riches en neutrons que ABLA. C’est cette différence que 1'on
retrouve ici. Il semble toutefois que ABLA donne de meilleurs résultats que HMS-ALICE
au moins pour les quatre premiers groupes.

Le tableau 3.11 présente le calcul du spectre de neutrons retardés a partir des dis-
tributions calculées par ABLA mais avec deux bibliothéques de précurseurs différentes.
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| 7+%8U (15 MeV) |

T (s) Ai
Groupe || ABLA | HMS-ALICE | [Nik65] | ABLA [ HMS-ALICE |  [Nik65]
1 55.6 55.6 56.240.8 || 0.028 0.033 0.06140.010
2 22.36 21.91 21.3£0.3 || 0.52 0.324 0.489+0.070
3 5.43 5.14 5.50£0.20 | 0.47 0.437 0.545=£0.070
4 1.86 1.54 2.15+0.10 || 1.38 1.293 0.970£0.150
5 0.47 0.465 0.70£0.06 | 0.47 1.497 0.552£0.080
6 0.19 0.173 0.1940.02 | 0.165 1.017 0.502 fg;gg
Total 3.033 4.602 3.1£0.4

TAB. 3.10 — Répartition en six groupes du spectre d’émission de neutrons retardés issus de la
photofission de l'uranium-238 avec des photons de Bremsstrahlung d’énergie maxi-

male 15 MeV
| 7+U (15 MeV) calcul ABLA |
T1/2 (S) A,
Données précurseurs | [Nik65] | Données précurseurs |Nik65]
Groupe | [Eng94] | [Pfe01] [Eng94] | [Pfe01]

1 55.6 25.6 56.2+0.8 0.028 0.036 0.061+0.010
2 22.36 19.32 21.3£0.3 0.52 0.554 0.489£0.070
3 5.43 5.76 5.50£0.20 0.47 0.355 0.545+0.070
4 1.86 1.74 2.15%0.10 1.38 1.711 0.970£0.150
Y 0.47 0.449 0.70+0.06 0.47 0.437 0.55240.080
6 0.19 0.190 0.19£0.02 || 0.165 0.093 0.502 tg;(?)g

Total 3.033 3.19 3.1£0.4

TaB. 3.11 — Répartition en six groupes du spectre d’émission de neutrons retardés issus de la
photofission de l'uranium-238 avec des photons de Bremsstrahlung d’énergie maxi-
male 15 MeV calculés avec deux bibliothéques de précurseurs différentes

En utilisant les données d’England [Eng94|, les groupes 2 a4 4 sont bien reproduits par
contre la valeur de 1; est inférieure a la valeur de Nikotin de plus 20%. En utilisant les
données de Pfeiffer [Pfe01], la valeur de v, est bien reproduite mais on constate des écarts
importants au niveau des contributions des groupes 3 et 4 et des temps de vie des groupes
4 et 5. On constate que le choix de la bibliothéque de précurseurs influence beaucoup les
résultats. Comme dans le cas de la fission induite par neutron, on préférera utiliser les
données d’England car les groupes 2 a 4 sont bien reproduits. L’écart sur la contribu-
tion du groupe 1 n’est pas lié a la bibliothéque de précurseurs mais au calcul du taux de
production du brome-87.
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3.2.4 Choix du code de calcul pour les distributions des produits
de photofission

Les distributions de produits de photofission calculés par ABLA et les données d’En-
gland, pour les précurseurs, semblent donner de meilleurs résultats lors du calcul des
spectres de neutrons retardés. Les effets de structure sont en outre quasi-inexistants a
haute énergie comme cela a été vu expérimentalement avec les neutrons. La forme de
la distribution des isotopes d’un élément semble respectée méme si parfois il existe un
décalage notable au niveau des masses. On utilisera donc préférentiellement ABLA. Il
est, par contre, nécessaire de faire des ajustements élément par élément. Pour le moment,
seules les données pour 'uranium ont été ajustés et testées sur plusieurs isotopes. Pour les
autres éléments, on utilisera donc les distributions de produits de photofission calculées
par HMS-ALICE.

3.3 Bibliothéque d’activation : spectres d’émission de
neutrons retardés

A partir des distributions de produits de photofission de la bibliothéque calculées
soit avec ABLA soit avec HMS-ALICE, il est possible de déterminer les spectres en temps
d’émission de neutrons retardés a 'aide du code décrit a la section 2.3(p. 33). Pour chacune
des distributions de la bibliothéque, nous avons ainsi obtenu le spectre sous forme de six
groupes.

Cependant, comme il a été montré précédemment, les spectres dépendent fortement
du modéle utilisé pour calculer les produits de fission. Seule la partie riche en neutrons
des distributions est utilisée. De plus les données manquent pour certains précurseurs. Il
est donc treés difficile d’obtenir des résultats fiables.

L’idéal serait de faire une mesure systématique des spectres de neutrons retardés pour
toutes les distributions de la bibliothéque. Les premiéres études en vue de cette série
d’expérience sont présentées dans la deuxiéme partie de cette thése.

3.4 Applications de la bibliothéque d’activation photo-
nucléaire

Nous avons présenté la construction de la premiére bibliothéque d’activation photo-
nucléaire. Cette bibliothéque, dans une version partielle ne contenant pas les produits de
photofission, a été incluse dans CINDER’90 (voir section 2.2.2 (p. 31)) afin d’effectuer des
calculs d’activation. Les premiéres applications de la bibliothéque sont présentées ici. La
bibliothéque a été utilisée pour calculer I'activation des bétons lors du démantélement de
laccélérateur LURE a Orsay et pour le calcul de la transmutation du césium-137 et du
strontium-90.
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3.4.1 Etude de l’activation du béton lors du démantélement du
LURE

Lors du démantélement d’une installation nucléaire, il est nécessaire de déterminer
la quantité de radioactivité ajoutée dans toute l'installation afin de classer les déchets.
Comme il est impossible de mesurer la radioactivité en chaque point de I'installation, des
calculs sont nécessaires.

C’est ce travail qui nous a été demandé lors de I’étude du démantélement de I’accélé-
rateur LURE. Dans la suite de cette section, nous présenterons le LURE et la méthode
utilisée pour calculer la radioactivité ajoutée. Pour finir nous comparerons nos résultats
a des prélévements effectués dans I'enceinte du LURE.

Présentation du LURE

FiG. 3.26 — Vue d’avion du LURE. Les batiments entourés sont ceux de 'accélérateur.

Le LURE ou Laboratoire pour I’Utilisation du Rayonnement Electromagnétique est
une installation qui produisait par rayonnement synchrotron des photons d’énergie allant
de l'infrarouge a 50 keV. Le rayonnement synchrotron était obtenu grace aux positrons
contenus dans les anneaux de stockage. Les positrons étaient produits par conversion
d’un faisceau d’électrons d’énergie 1 GeV. Les calculs d’activation ont été effectués pour
les batiments contenant 'accélérateur linéaire d’électron et la cible de conversion. Les
batiments concernés sont entourés sur la figure 3.26.

Principe du calcul d’activation

La démarche adoptée pour le calcul d’activation est présentée sur la figure 3.27. Tout
d’abord un calcul de flux de neutrons et de photons est effectué avec MCNPX. On utilise
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Géométrie et matériaux Données nucléaires

MCNPX
(LANL)

Distribution de flux

Composition isotopique
(impuretés)

Données nucléaires

CINDER’90
(LANL)

Historique d’irradiation
et de décroissance
Activation

des matériaux

F1G. 3.27 — Schéma du calcul d’activation
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pour cela une description de la géométrie en trois dimensions de I’ensemble du batiment
contenant ’accélérateur. La composition des matériaux est décrite au pourcent pres.

Une fois que le flux est connu dans chaque partie du batiment, on calcule I'activation
qu’il induit grace a CINDER’90. Ce code a déja été testé pour 'activation neutronique
dans le cadre du démantélement de la cible de spallation du LANSCE (Los Alamos Neu-
tron Science CEnter) a Los Alamos [Bru93|. Lors de ce test, les calculs surestimaient les
mesures d’'un facteur 2. Il s’agit 1a d’un trés bon résultat pour ce genre d’exercice.

Dans le cas du LURE, les données nucléaires proviennent de la bibliothéque d’activa-
tion photonucléaire qui est présentée dans ce chapitre. Le code CINDER'90 a été modifié
par Bill Wilson, son auteur, afin de pouvoir utilisé cette derniére. L’historique d’irradia-
tion a pu étre déterminée a partir des compte-rendus des expériences qui se sont déroulées
sur le site. L’énergie des électrons utilisée lors des différentes expériences n’est par contre
pas disponible. Nous avons donc choisi ’hypothése la plus pénalisante, c’est a dire que
nous avons considéré que tous les tirs ont été effectués a ’énergie maximale du faisceau,
soit 1 GeV. Pour le calcul de 'activation, il est nécessaire de connaitre la composition
des matériaux a la centaine de ppm preés. En effet, les impuretés des matériaux peuvent
contribuer en grande partie a leur activation, alors que les composants principaux ne sont
pas activés. Pour cela une analyse détaillée de la composition des matériaux a été effectuée
par activation neutronique.

CINDER’90 ne calcule 'activation que jusqu’a 25 MeV, ceci n’est pas trop génant car
I'activation est produite par des photons ayant une énergie dans la zone de GDR et par
des neutrons de basse énergie.

Résultats

Des carottes de béton ont été prélevées a proximité de la cible de conversion [Tho04].
La validation des calculs d’activation a été effectuée grace a la comparaison des résultats
des calculs avec des mesures d’activation sur ces carottes. Leur emplacement est présenté
sur la figure 3.28. La carotte 1 a été prélevée a 80 ¢cm par rapport au sol, la carotte 2 a
18.5 cm et la carotte 3 a 102 cm.

Les carottes 2 et 3 permettent d’évaluer les variations d’activation en fonction de
I’épaisseur du béton, tandis que la carotte 1 permet de tester ’activation selon I'axe du
faisceau.

L’activité dans les bétons prédite par CINDER’90 est représentée sur la figure 3.29.
On peut voir que la zone autour de la cible de conversion est la plus activée comme on
pouvait s’y attendre. Les carottes numéro 1 et 2 sont situées dans des zones fortement
activées. On compare les mesures d’activation des différentes carottes aux résultats des
calculs.

Parmi les noyaux qui participent le plus a ’activation, seul le cobalt-60 peut étre
produit par réaction photonucléaire. Il correspond a environ 13% de Dactivité totale. On
compare son activité calculée a celle mesurée par tranche de 5 cm dans les différentes
carottes dans le tableau 3.12.

Les carottes numéro 1 et 2 sont bien les plus activées, comme prédit par le calcul.
Le calcul surestime toujours les mesures d’un facteur au moins égal a 2.5. On retrouve
les mémes écarts pour l'activation induite par capture de neutron (*?Eu, '»Eu, 13Cs).
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Carottes

Axe faisceau (1 GeV)

Cible de convertion

F1G. 3.28 — Schéma de la zone du convertisseur avec 'emplacement des carottes en vert (coupe
horizontale)
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F1G. 3.29 — Activation en Bq/g de la zone convertisseur

L’écart est d’autant plus grand que les activités mesurées sont faibles. Il est normal que le

calcul surestime les mesures puisqu’en cas de doute '’hypothése la plus pénalisante était
choisie.

Lors de ces études, I’écart maximal acceptable était un écart d’un facteur 10. Les ré-

sultats obtenus pour les carottes sont suffisamment bons pour étendre ’étude a I’ensemble
du batiment et mener a bien I’étude déchet.
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Numeéro de tranche
| Carotte || Activité (Bq/g) 1 | 2 [ 3 | 4 | 5 | 6
Calcul 0.557 | 0.651 | 0.706 | 0.733 | 0.739 | 0.735
1 Mesure 0.129 | 0.195 | 0.228 | 0.302 | 0.270 | 0.248
Calcul/Mesure | 4.3 | 3.3 | 3.1 | 2.43 | 2.74| 3.0
Calcul 0.467 | 0.450 | 0.392 | 0.318 | 0.246 | 0.194
2 Mesure 0.136 | 0.177 | 0.122 | 0.115 | 0.071 | 0.043
Calcul/Mesure | 3.4 | 2.5 | 3.2 | 2.8 | 3.5 4.5
Calcul 0.146 | 0.126 | 0.111 | 0.092 | 0.070 | 0.051
3 Mesure 0.040 | 0.035 | 0.027 | 0.020 | 0.007 | <0.005
Calcul/Mesure | 3.7 | 3.6 | 4.0 | 4.7 | 9.5 -

TaB. 3.12 — Comparaison des activités calculées et mesurées du cobalt-60 dans les tranches des
différentes carottes

Ces résultats ont fait P'objet d’'un rapport interne [Com05]|. Ils seront utilisés pour
valider I’étude déchet (caractérisation des déchets et zonage avant démantélement) menée
par la cellule de démantélement.

3.4.2 Etude de la transmutation du strontium-90 et du césium-
137

Nous avons comparé les résultats obtenus pour le calcul de la transmutation du
strontium-90 et du césium-137 avec CINDER’90 aux résultats obtenus par les calculs de
Matsumoto [Mat88|. Lors des calculs, nous avons choisi de reproduire les mémes condi-
tions d’irradiation et de décroissance que Matsumoto. Nous avons donc utilisé un flux de
10" «/(cm?.s) avec une distribution en énergie constante entre 10 et 20 MeV. Un échan-
tillon pur de strontium-90 (ou de césium-137) est irradié¢ pendant 0.2 an puis décroit
pendant 8 ans. Les résultats, présentés dans les tableaux 3.13 et 3.14, sont les composi-
tions isotopiques des échantillons apres les 8 ans de décroissance.

La principale différence est liée au fait que Matsumoto n’a pris en compte que les
réactions (,n) lors de ses calculs alors que CINDER’90 prend en compte toutes les ré-
actions photonucléaires et en particulier les réactions (v,2n) qui ne sont pas négligeables
dans cette étude. Les sections efficaces utilisées par Matsumoto sont issues de ’atlas de
Dietrich [Die88]. Certains noyaux produits ne sont pas présents dans cet atlas, la section
efficace choisie est alors la moyenne des sections efficaces des noyaux voisins. Nous avons
par contre utilisé les valeurs de la bibliothéque d’activation photonucléaire provenant de
I’évaluation de 'TAEA ou des calculs a I'aide de HMS-ALICE.

En ne tenant compte que des réactions (v,n), les résultats de CINDER’90 sont du
méme ordre de grandeur que ceux de Matsumoto. Les écarts qui restent sont dus aux
différences sur les sections efficaces. Il n’y a pas de données pour le strontium-90 dans
I’atlas de Dietrich. Seul le strontium naturel est présent. Dans ce cas, la valeur maximale
de la section efficace (y,n) vaut 210 millibarns contre 145 dans la bibliothéque d’activa-
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Noyau | Calcul [Mat88] | Calcul CINDER’90 | Calcul CINDER’90
sans réaction (y,2n)

Sr | 90 5.18 1073 1.05 1072 2.12 1073
88 9.22 1072 2.50 1072 1.30 1072
87 1.38 1071 7.95 1072 3.73 1072
86 1.70 1071 6.17 1072 5.11 1072
84 1.29 1071 9.66 102 6.84 102

Y |90 1.35 1076 2.74 1076 5.51 1077
89 4.07 1072 2.32 1072 8.34 1073

Zr | 90 1.19 1073 2.28 1073 4.60 10~*

Rb | 85 1.73 1071 1.38 107 ¢ 1.22 1071

Kr | 84 1.49 102 2.62 1072 5.56 102
83 1.11 107 T 1.67 1071 1.64 1071
82 6.51 1072 1.39 1071 1.55 107!
81 3.38 1072 9.05 102 1.15 1071
80 1.52 1072 5.97 1072 8.14 1072

TaB. 3.13 — Comparaison de calculs de transmutation dans le cas du strontium-90 dans un flux
de photons (voir le texte pour les détails)

Noyau | Calcul [Mat88| | Calcul CINDER’90 | Calcul CINDER’90
sans réaction (y,2n)
Cs | 137 2.16 10~* 9.83 107° 1.49 10~°
135 3.39 1073 7.61 1071 1.59 1072
134 7.55 1072 2.65 1071 7.29 107°
133 3.76 1072 1.42 1072 2.56 1073
Ba | 137 447 107° 2.04 107° 3.11 107°
136 1.89 1073 9.40 1071 1.97 1077
135 4.52 1073 1.72 1073 6.05 1077
134 2.15 1072 6.30 1073 2.93 1073
133 9.36 1073 4371073 2.56 102
132 3.18 1072 1.42 1072 8.39 1072
130 3.05 1072 1.88 1072 1.24 1072
Xe | 132 4.84 1072 2.43 1072 5.85 1073
131 1.14 1071 6.52 1072 2.78 1072
130 1.06 1071 7.76 1072 3.31 1072
129 1.44 107 T 1.17 1071 6.48 1072
128 1.32 10T 1.26 10T 8.53 1072
126 7.51 1072 9.48 1072 1.10 1071
I | 127 1.08 1071 1.17 1071 9.63 102

TaB. 3.14 — Comparaison de calculs de transmutation dans le cas du césium-137 dans un flux de
photons (voir le texte pour les détails)
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tion photonucléaire. Ceci explique la différence observée au niveau de la disparition du
strontium-90. Cet écart se propage sur toute la chaine de transmutation. Les écarts ob-
servés pour le césium-137 ont la méme origine. Nos résultats sont toutefois cohérents avec
ceux de Matsumoto.

Ces deux exemples d’applications de la bibliothéque d’activation photonucléaire montrent
quelques domaines d’utilisation possible. Sa précision est suffisante pour le calcul d’ac-
tivation dans le cadre du démantélement. D’autres études restent cependant nécessaires
pour la valider entiérement, plus particuliérement pour les distributions des produits de
photofission.

3.5 Conclusion

La bibliothéque d’activation photonucléaire a été complétée selon le schéma présenté
sur la figure 3.30. Elles contient tout d’abord les sections efficaces d’activation pour plus de
600 noyaux. Les sections efficaces proviennent de trois sources différentes : la bibliothéque
de sections efficaces de 'TAEA, les calculs de HMS-ALICE et les évaluations de GNASH.
Ces calculs ont été comparés aux évaluations de 'TAEA. Les résultats sont bons pour les
noyaux lourds, moins bons pour les noyaux légers.

Elle est ensuite complétée par les distributions de produits de photofission pour 30
actinides obtenues avec trois spectres de Bremsstrahlung différents (12, 15 et 25 MeV
d’énergie maximale). Ces distributions ont été calculées a 1’aide de HMS-ALICE et de
ABLA dans le cas des isotopes de 'uranium.

La bibliothéque a été finalement complétée par les spectres en temps de neutrons
retardés correspondant a chacune des distributions de produits de photofission disponible
dans la bibliothéque. Comme on a pu le voir, avoir de bons résultats pour les spectres
d’émission de neutrons retardés demande une précision plus grande sur les distributions
des produits de fission et sur les données des précurseurs a vie courte. Le plus sir pour
avoir les spectres pour les noyaux les plus importants, est donc de les mesurer.

Une version partielle de cette bibliothéque, sans les distributions de produits de photo-
fission, a déja permis le calcul de I'activation des bétons dans le cadre du démantélement
du LURE ainsi que quelques études de transmutation dans un flux de photons. La création
de la bibliothéque d’activation photonucléaire a ouvert la porte & de nombreuses applica-
tions dans le domaine du démantélement et de la transmutation, entre autres. Certaines
ont permis de tester partiellement la validité de la bibliothéque.

Les premiers tests montrent que sur des cas bien précis, par exemple le démantélement,
la précision de la bibliothéque est suffisante. Un couplage entre MCNPX et CINDER’90
est actuellement en cours de développement & Los Alamos afin de faciliter les calculs
d’évolution. L’amélioration des résultats passe par des valeurs plus précises sur les sections
efficaces et les distributions des produits de photofission.

De nombreux autres tests sont nécessaires pour valider la bibliothéque. Cette bi-
bliothéque est une premiére étape pour I’étude des phénomeénes photonucléaires qui de-
viennent prépondérants avec le développement d’accélérateurs d’électrons toujours plus
puissants.
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Bibliothéque

Photons E<25 MeVY

155

aEA k2=l 7<84 Sections efficaces e
9 isotopes 7>84
R — q=—————
Sections efficaces | Produits de fission
Neutrons
S fsotopes retardés
GNASH ABLA

HMS-ALICE

Fia. 3.30 — Schéma de la création de la bibliothéque d’activation photonucléaire

La mesure de neutrons retardés issus de photofission pourrait constituer un test partiel
de la bibliothéque. C’est une des raisons pour lesquelles nous avons décidé de lancer une
campagne de mesure des spectres de neutrons retardés issus de photofission aupreés de
laccélérateur ELSA & Bruyéres-le-Chatel. Cette campagne de mesure est détaillée dans
la partie suivante.

De telles mesures sont en outre intéressantes pour le développement de nouvelles ap-
plications utilisant les neutrons retardés issus de la photofission comme la détection de
matériaux nucléaires ou encore la caractérisation des déchets nucléaires. D’un point de vue
plus fondamental, il est possible en étudiant ces spectres de connaitre le taux de produc-
tion de certains précurseurs. Ceci permettrait donc d’étudier la partie riche en neutrons
des distributions de produits de photofission.
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Deuxiéme partie
Mesure de spectres d’émission de
neutrons retardés
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Introduction a la mesure de spectres de
neutrons retardeés

Parmi les applications possibles des neutrons retardés, le controle non-destructif de
colis des déchets est un enjeu majeur pour la gestion des déchets radioactifs. Le dévelop-
pement d’une telle méthode a I’échelle industrielle permettrait non seulement de controler
les colis, mais aussi de déterminer le contenu de colis au sujet desquels aucun renseigne-
ment n’est disponible.

L’expérience SIMPHONIE |Lyo00, Jal01] a démontré la faisabilité de la détection
d’actinides dans des colis de déchets grace a des irradiations dans des flux de neutrons et
de photons. Plus précisément, il a méme été démontré [Li04] qu’il est expérimentalement
possible de séparer les contributions de I'uranium-235 et du plutonium-239 dans le cas
d’une irradiation dans un flux de neutrons thermiques. D’autres études sur ce sujet ont
été lancées, en particulier a Saclay, en photofission, auprés de 'accélérateur d’électrons
SAPHIR. Les neutrons retardés peuvent également étre utilisés pour controler le trafic de
matiére nucléaire et lutter contre la prolifération [Jon00, Cha03a, Rid04].

De nombreuses mesures de spectres d’émission de neutrons retardés ont été faites
en fission induite par neutron [Kee57a, Kee65| a cause de leur role dans le pilotage des
réacteurs. Les données disponibles pour les neutrons retardés issus de la fission induite par
neutron ont été regroupées par Waldo [Wal81| et des spectres d’émission pour différents
actinides sont représentés sur la figure 1. On peut constater que les spectres d’émission
sont différents pour chaque actinide.

Traditionnellement, ces spectres sont représentés par la somme de six exponentielles,
chaque exponentielle représentant ce que 1'on appelle un groupe de neutrons retardés.
C’est la connaissance des paramétres définissant ces exponentielles qui peut permettre
I'identification des actinides.

Dans le cas de la caractérisation des colis de déchets, les photons sont plus avantageux
que les neutrons pour de nombreuses raisons :

— Ils pénétrent plus profondément a 'intérieur des colis.

— Les accélérateurs d’électrons sont moins chers, plus stables et peuvent fonctionner

a une intensité plus grande que les accélérateur de protons.

— L’activation induite par I'utilisation de photons est plus faible que celle qui serait
induite dans le cas de I'utilisation de neutrons. Ceci réduit encore le cotiit au niveau
du démantélement.

Malheureusement les spectres d’émission de neutrons retardés issus de photofission ne sont
pas aussi bien connus que dans le cas de la fission induite par neutron. Seuls les noyaux les
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FiGa. 1 — Spectre d’émission de neutrons retardés pour différents actinides suite a la fission induite
par neutron
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plus courants ont été étudiés (uranium-235, uranium-238, plutonium-239, thorium-232).
Le plus souvent, la mesure porte uniquement sur le nombre de neutrons retardés émis
par fission (7;). Par exemple, pour 'uranium-238, il n’existe qu’une seule mesure absolue
du spectre d’émission en six groupes. Il s’agit de la mesure de Nikotin |[Nik65| effectuée
avec un faisceau de Bremsstrahlung d’énergie maximale 15 MeV. La contribution relative
de chaque groupe a été mesurée par Kull [Kul70| avec des faisceaux de Bremsstrahlung
d’énergie maximale 8 et 10 MeV. Une recherche bibliographique a montré que pour les
autres noyaux, les données, mesurées pendant les années 1960-1970, sont tout aussi rares.
Sans ces données, il est impossible d’identifier les actinides a partir de spectres de neutrons
retardés issus de photofission.

Il existe deux moyens de pallier & ce probléme soit par le calcul théorique [Bra89] soit
par la mesure des spectres nécessaires. A priori, il est possible de calculer les spectres
d’émission des neutrons retardés a partir des distributions des produits de fission, des
temps de vie et des taux d’embranchement des précurseurs. Cependant, comme nous
avons pu le constater a la section 3.2 lors du calcul des distributions de produits de
photofission pour la bibliothéque d’activation, les premiers résultats sont encourageants
mais ne reproduisent pas de fagon satisfaisante les données. Les distributions isotopiques
de produits de photofission pourraient étre utilisées pour améliorer les calculs. Mais ces
distributions sont rares et le plus souvent incomplétes. Il est donc nécessaire de faire des
mesures de spectres en temps de neutrons retardés.

Une campagne de mesures a donc été lancée auprés de ’accélérateur d’électrons ELSA
a Bruyéres-le-Chatel (CEA/DAM). Avant de commencer cette campagne, le systéme de
détection a été défini, optimisé et étalonné (chapitre 4). Une fois le détecteur bien connu,
le spectre d’émission de neutrons retardés issus de la fission de 'uranium-238 induite par
neutron a été mesuré auprés de l'accélérateur de protons 4 MV a Bruyéres-le-Chéatel (cha-
pitre 5). Cette expérience nous a permis de tester la faisabilité de la mesure du 7z, du
spectre d’émission de neutrons retardés et de développer la méthode d’analyse. Nous avons
choisi de représenter les spectres sous le format traditionnel en six groupes. Nos résultats
sont comparables a ceux de Keepin [Kee57a]. En utilisant différentes durées d’irradiation,
nous avons mis en valeur des groupes difficiles & mesurer et faciliter 'extraction de leurs
parameétres.

Le spectre de neutrons retardés issus de photofission de 'uranium-238 a ensuite été
mesuré a ELSA ainsi que le 7; (chapitre 6). Pour ces mesures, un faisceau de Bremsstrah-
lung avec une énergie maximale de 15 MeV a été utilisé. Nos résultats sont comparés a
ceux de Nikotin |Nik65]. Contrairement a Nikotin, trois séries de mesures avec des durées
d’irradiation différentes ont été effectuées afin de mettre en valeur certains groupes par
rapport a d’autres.
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Chapitre 4

La détection des neutrons retardés

Le détecteur et le systéme d’acquisition décrits dans ce chapitre sont ceux utilisés
lors des différentes mesures de spectres d’émission de neutrons retardés. Pour réaliser les
mesures dans un temps raisonnable (quelques jours), il faut une efficacité de détection
intrinséque de quelques pourcents. Dans le cas d’un faisceau de neutrons, 1’énergie doit
étre supérieure au seuil de la fission et le flux de I'ordre de 10° n/(cm?.s) sur la cible. Dans
le cas d’un flux de photons, le seuil de photofission vaut environ 6 MeV et le maximum
est situé autour de 15 MeV (voir section 1.2.3 (p. 17)). Le flux de photons doit étre de
Iordre de 10? v/(cm?.s) sur la cible.

4.1 Description du détecteur et du systéme d’acqui-
sition

Nous souhaitons mesurer les spectres d’émission de neutrons retardés. Pour ce faire,
une cible fissile est irradiée et tout de suite aprés 'arrét de l'irradiation, les neutrons re-
tardés émis par la cible sont détectés. Le détecteur utilisé doit tout d’abord étre insensible
aux photons a cause de la décroissance v des produits de fission créés lors de l'irradia-
tion. Ensuite l'efficacité doit étre grande car le flux de neutrons retardés est faible. Le
temps entre l'arrét du faisceau et le début du comptage doit en outre étre le plus court
possible. Comme ’émission des neutrons retardés est décorrélée en temps de la fission, il
est impossible de faire des mesures de temps de vol. Un détecteur avec une réponse lente
— de 'ordre de la dizaine de millisecondes — peut donc étre utilisé car le précurseur ayant
le temps de vie le plus court (81 ms) est I'indium-134. Pour pouvoir évaluer efficacité
du détecteur en fonction de I’énergie des neutrons incidents, il faudrait en connaitre le
spectre. Or nous avons vu section 1.4.3 que ces spectres sont mal connus. On ne peut
donc pas corriger de maniére fiable 'efficacité du détecteur en fonction de I’énergie des
neutrons incidents. L’efficacité du détecteur doit donc étre indépendante de 'énergie des
neutrons retardés.

Compte tenu de toutes ces contraintes, notre choix s’est logiquement porté sur un
compteur proportionnel & hélium-3. Pour augmenter son efficacité, il est entouré de po-
lyéthyléne (CHj). L’ensemble formé du compteur proportionnel et du polyéthyléne est
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appelé détecteur hélium-3. Les neutrons sont détectés par le biais de la réaction suivante :
n+ *He — p+ °H (4.1)

La section efficace de cette réaction est inversement proportionnelle & la vitesse des
neutrons (5500 barns pour des neutrons thermiques et 1.15 barn a 200 keV).

Nous avons choisi un tube hélium-3 48NH30 construit par Eurisys Mesure. Il posséde
une grande sensibilité aux flux neutroniques et une grande robustesse mécanique ce qui
lui permet de travailler dans des environnements sévéres. Ce type de détecteur est utilisé
en particulier pour la surveillance des réacteurs nucléaires.

Il est composé d’un tube d’un diamétre de 2.5 cm et d’une longueur active de 30 cm
en acier inoxydable Fe-Cr-Ni (72-18-10) de 0.5 mm d’épaisseur (voir schéma figure 4.1).
Il est rempli d’hélium-3 a une pression de 4 bars. Il fonctionne en régime proportionnel
sous une tension de 950 V.

OD Diametre 2.5 cm »

Zone active 30 cm

Fi1G. 4.1 — Schéma du tube d’hélium-3

Le signal de sortie du détecteur est amplifié par un pré-amplificateur DEXTRAY
ACHNO92. Ce pré-amplificateur est suivi d’un module électronique qui met en forme et
amplifie le signal. La sortie logique du module est connectée & une carte d’acquisition.

La carte d’acquisition utilisée est une échelle de comptage MCS possédant 8192 canaux
construite par ORTEC. La largeur d’un canal est réglable entre 2 us et 10 s. L’acquisition
peut étre déclenchée par un signal externe. Il est possible d’accumuler plusieurs prises de
mesures sur le méme spectre.

4.2 Optimisation

Le polyéthyléne qui entoure le tube hélium-3 ralentit les neutrons. Il augmente donc
Iefficacité de détection et diminue I'influence de 1’énergie des neutrons incidents. Le but
de T'optimisation est de trouver un compromis entre une efficacité constante et la plus
importante possible.

L’efficacité de détection est liée a I’épaisseur de polyéthyléne qui entoure le tube
hélium-3. Seule I’épaisseur de la face avant du détecteur est a optimiser. Plus les neu-
trons traversent de CHy avant d’entrer dans le tube hélium-3, plus ils sont ralentis et plus
Pefficacité de détection est importante. Cependant plus I’épaisseur est importante, moins
ils ont de chance d’entrer dans le tube. Ce dernier ayant un diamétre faible (2.5 cm), il
faut que les neutrons ne soient pas trop déviés. Sur les autres faces, plus on a de poly-
éthyléne, plus l'efficacité est grande car la probabilité de faire demi-tour et de réagir avec
le gaz du détecteur augmente. Nous avions a notre disposition un bloc de polyéthyléne de
10 ¢cm de largeur, 20 cm de longueur et 37 cm de hauteur.
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Fia. 4.2 — Efficacité du détecteur hélium-3 en fonction de ’énergie des neutrons incidents et de
I’épaisseur de polyéthyléne de la face avant

Les simulations MCNPX ont montré que la distance optimale entre le centre du tube
et la face avant est 5 cm. Le graphique 4.2 montre que cette épaisseur est le meilleur
compromis entre la plus grande efficacité possible et la plus stable en fonction de I’énergie.
Le tube hélium-3 est placé au centre du bloc de polyéthyléne dans un cylindre de diamétre
2.7 cm percé sur toute sa longueur. La valeur de 'efficacité intrinséque est d’environ 5%
pour des énergies entre 100 keV et 1 MeV.

Ces résultats sont comparés a des mesures expérimentales afin de valider les simulations
dans la section suivante.

4.3 Mesure de ’efficacité du détecteur

Nous avons mesuré efficacité du détecteur a ’aide de sources de neutrons (américium-
béryllium et californium-252) et de faisceaux de neutrons monoénergétiques. La plage en
énergie ainsi couverte s’étend de 100 keV a 10 MeV ce qui couvre entiérement le domaine
en énergie des neutrons retardés.

4.3.1 Efficacité globale et efficacité intrinséque

L’efficacité globale d’'un détecteur est la probabilité d’avoir un coup dans le détecteur
pour une particule émise par la source. Dans le cas de notre expérience 'efficacité globale
(E,;) du détecteur a hélium-3 est le nombre de coups détectés dans le tube d’hélium-3
par neutron émis par les sources d’américium-béryllium ou de californium ou bien par le
faisceau de neutrons.
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Nbye Nbye.
E, = —HS _ Hes (4.2)
¢ Nbpr3eprs
Nb, nombre de coups dans le détecteur x, v = He3 ou BF'3
EBF3 efficacité du détecteur BF5
0] nombre de neutrons émis dans tout I'espace

Cette efficacité dépendant de 'angle solide du détecteur, nous lui préférons l'efficacité
intrinséque (£) qui est lefficacité précédente divisée par Pangle solide. L’efficacité intrin-
séque ¢ est calculée par la formule (4.3) :

F N
.- 9 _ bres (4_3)
Qpres Nbprseprs Qes

ot Qg3 est 'angle solide du détecteur hélium-3.

4.3.2 Etalonnage a l’aide de sources de neutrons
Source d’américium-béryllium

La source de neutrons contient de 'américium meélangé a du béryllium. L’américium
est un émetteur alpha qui, par réaction sur le béryllium-9, produit un neutron.

a+ ‘Be —n+ 2C (4.4)

Le schéma des niveaux d’énergie de la réaction est présenté sur la figure 4.3. L’alpha
est émis avec une énergie de 5.57 MeV (données ENDF-B VI) mais il est ralenti dans
la source. Lors de l'interaction avec le béryllium-9, son énergie est alors comprise entre
0 et 5.57 MeV. Ceci explique la forme continue du spectre en énergie présenté sur la
figure 4.4. 11 s’agit du spectre préconisé par la norme internationale ISO 8529 : 19809.
L’énergie moyenne des neutrons émis est de 4.4 MeV.

C*
~10 MeV
n
7.85 MeV
3.22 MeV
4.43 MeV
; Q=5.637 MeV
4.43 MeV Be +o

12
C

FiG. 4.3 — Niveaux d’énergie de la réaction o + “Be

L’activité de la source utilisée (28 300 Bq) permet d’effectuer des mesures a des dis-
tances allant jusqu’a 100 cm et de valider les simulations (voir tableau 4.1). L’erreur
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FiG. 4.4 — Spectre en énergie des neutrons émis par la source d’américium-béryllium

statistique sur les mesures et les simulations est de 'ordre de 2%. Par contre il est difficile
d’estimer 'erreur systématique due, entre autres, a la position du détecteur par rapport
a la source.

| Distance (cm) | 20 [ 30 | 50 | 100 |
Efficacité intrinséque mesurée (1072 c¢p/n) | 2.40 | 2.50 | 2.72 | 3.04
Efficacité intrinséque simulée (1072 c¢p/n) | 2.51 | 2.59 | 2.65 | 2.87

Rapport S/M 1.05 | 1.04 | 0.97 | 0.94

TaB. 4.1 — Comparaison entre les simulations et les mesures de l'efficacité intrinséque du détec-
teur pour la source d’américium-béryllium

L’écart entre les simulations et les mesures est pratiquement nul ce qui prouve que la
simulation est fiable pour le spectre en énergie de I'américium-béryllium.

L’efficacité intrinséque du détecteur devrait étre constante, or les mesures et les simu-
lations présentent des écarts supérieurs & 10%. Ces écarts sont peut-étre dus a 'air entre
la source de neutrons et le détecteur ou encore a la taille de la source qui n’est pas prise
en compte lors du calcul de I’angle solide. L’efficacité intrinséque sera donc prise égale a
la moyenne de ces valeurs.

L’efficacité intrinséque expérimentale du détecteur pour ce type de spectre en énergie
vaut 0.0272 cp/n £ 12%. Les simulations donnent une efficacité intrinséque de 0.0269 cp/n
+ 7%. L’erreur sur les simulations, supérieure a I’erreur statistique, provient probablement
du calcul de 'angle solide.

Source de californium-252

Le californium-252 fissionne spontanément et chaque fission s’accompagne en moyenne
de 3.78 neutrons. L’énergie moyenne de ces neutrons est d’environ 2.2 MeV. Le spectre en
énergie des neutrons présenté sur la figure 4.5 est celui disponible dans MCNPX |[Wat02].

95



CHAPITRE 4. LA DETECTION DES NEUTRONS RETARDES

0.5

04— -

=3
W

o
[
I
|

Probabilité d'émission

0.1 =

L 1 I |
00 5 10 15 20

Energic (MeV)

Fia. 4.5 — Spectre en énergie des neutrons émis par la source de californium-252

L’efficacité du détecteur a été mesurée en le placant a une distance variable de la source
(voir tableau 4.2) comme avec la source d’américium-béryllium. La source de californium
émettant moins de neutrons que la source précédente (3 875 n/s contre 28 300) nous
n’avons pas effectué la mesure & 100 cm.

| Distance (cm) | 10 [ 20 | 30 | 50 |
Efficacité intrinséque mesurée (1072 c¢p/n) | 3.69 | 3.67 | 3.43 | 3.72
Efficacité intrinséque simulée (1072 cp/n) | 3.68 | 3.58 | 3.38 | 3.50

Rapport S/M 1 1097 10.99 | 0.94

TaB. 4.2 — Comparaison entre les simulations et les mesures de l'efficacité intrinséque du détec-
teur pour la source de californium

Comme pour la source d’américium-béryllium, on constate que l'efficacité intrinséque
n’est pas constate. On prendra donc la valeur moyenne.

Un bon accord entre les simulations et les mesures est trouvé. Comme précédemment
lerreur statistique sur les mesures et les simulations est de 'ordre de 2%. Par contre il
est difficile d’estimer I'erreur systématique liée a la position du détecteur par rapport a
la source.

L’efficacité intrinséque expérimentale pour ce spectre de neutrons vaut 0.0358 cp/n
+ 4%, les simulations donnent 0.0353 cp/n £ 4%. Les faibles écarts entre la simulation
et les mesures montrent que la simulation est fiable pour le domaine en énergie couvert
par les neutrons de fission du californium.

Nous avons également testé l'influence de I'épaisseur de polyéthyléne sur 'efficacité
de détection. Si le polyéthyléne est placé devant le détecteur, l'efficacité de celui-ci est
fortement réduite. Elle diminue de 40% si on ajoute 10 cm de polyéthyléne. Par contre si
il est placée derriére, I'efficacité augmente légérement : 4% pour 10 cm de polyéthyléne.
Ces mesures sont également en accord avec nos simulations.
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4.3.3 Etalonnage avec un faisceau de neutrons

Grace aux sources de neutrons, nous avons montré que nos simulations étaient en ac-
cord avec les mesures expérimentales. Les sources de neutrons utilisées couvrent cependant
une gamme en énergie plus large que celle des neutrons retardés.

Pour mesurer précisément efficacité du détecteur sur la gamme en énergie des neu-
trons retardés, nous avons utilisé des faisceaux de neutrons monoénergétiques.

Aire expérimentale

La mesure de Defficacité du détecteur s’est déroulée auprés de 'accélérateur 4 MV du
CEA/DIF. En utilisant les réactions, proton sur lithium-7, proton sur tritium, deuton sur
tritium et deuton sur deutérium, on peut produire des neutrons ayant une énergie entre
100 keV et 18 MeV.

La figure 4.6 présente la section efficace de production de neutrons en fonction du
projectile, de la cible et de I’énergie des neutrons. Cette figure décrit aussi I’énergie du
projectile en fonction de I’énergie du neutron. Sur les parties en pointillés, les neutrons
émis ne sont plus monocinétiques.
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FiG. 4.6 — Sections efficaces de production de neutrons & partir d’un faisceau de protons ou de
deutons [Lan04]

Nous souhaitons mesurer l'efficacité du détecteur entre 100 keV et 2 MeV pour cou-
vrir la plage en énergie des neutrons retardés. Nous avons utilisé pour cela deux cibles
différentes, une cible de tritium déposée sur un support en titane et une de lithium. Les
neutrons sont produits par les réactions (4.5) et (4.6) :
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p+ 3H — n + *He Q = —0.765 MeV (4.5)

p+ Li—n+ "Be Q = —1.644 MeV (4.6)

Si 'angle couvert par le détecteur est suffisamment petit, les neutrons contenus dans
cet angle solide sont quasiment monocinétiques. La cible de lithium est utilisée pour
obtenir des neutrons ayant une énergie entre 100 keV et 700 keV, celle de tritium pour des
neutrons ayant une énergie entre 600 keV et 2 MeV. En dessous de 600 keV, la réaction (4.6)
est plus adaptée car la section efficace de production de neutrons est plus grande (voir
figure 4.6).

Le flux de neutrons est controélé par un détecteur de référence contenant du BF3 placé
a 20" de la ligne faisceau. Un schéma de la zone d’expérience est présenté sur la figure 4.7.
On peut ainsi voir le placement des détecteurs BF3 et hélium-3 par rapport au faisceau.

T, L1

TOLONS

§

FiG. 4.7 — Schéma de la zone expérimentale au 4 MV

Comme 'angle solide de détection est réduit, le détecteur BF3 ne voit que les neutrons
émis a 20°. Ce détecteur est en outre placé dans un blindage trés efficace qui le protége
des neutrons de 'environnement. Son efficacité varie peu avec I’énergie des neutrons et
elle est connue a 6% prés.

Mesure de ’efficacité

Lors de I’étalonnage par le faisceau de neutrons, le détecteur hélium-3 est placé & 3 m
symétriquement au détecteur BF3 par rapport au faisceau (-20°). A cette distance, il n’est
pas saturé par le flux de neutrons. Son centre est placé a la méme hauteur que le faisceau.
Une enveloppe d’un millimétre de cadmium a été rajoutée autour du polyéthyléne afin
de réduire le bruit de fond di aux neutrons thermiques. Cette modification a été prise en
compte dans la simulation MCNPX.

Les résultats de la simulation MCNPX sont en trés bon accord avec les mesures (voir
tableaux 4.3 et 4.4) sauf pour la mesure a 150 keV ou les limites de fonctionnement
de l'accélérateur sont atteintes. Cette énergie est I’énergie minimale que peut produire
I’accélérateur, il est donc possible que la mesure de l'intensité soit peu fiable ou que
I’énergie des neutrons ne soit pas aussi précise qu’a des énergies plus élevées. L’écart
constaté a 1.2 MeV n’a pas pu étre expliqué.

98
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| Energie (MeV) [015] 0.2 [0.25] 04 | 0.5 [ 06 |
Efficacité intrinséque mesurée (1072 cp/n) | 4.57 | 5.14 | 5.16 | 5.15 | 4.86 | 4.79
Efficacité intrinséque simulée (1072 ¢p/n) | 4.89 | 5.09 | 5.21 | 5.11 | 5.10 | 5.07

Rapport S/M 1.07 { 0.99 | 1.01 | 0.99 | 1.05 | 1.05

TaB. 4.3 — Comparaison entre les simulations et les mesures de 'efficacité du détecteur pour
différentes énergies de neutrons monoénergétiques produits avec la cible de lithium

Energie MeV) [ 05 [ 060708 1 |12 |14 |16 | 18| 2 |
Efficacité intrinséque
mesurée (1072 ¢p/n) | 5.08 | 5.19 | 5.09 | 4.97 | 4.90 | 4.95 | 4.70 | 4.43 | 4.29 | 4.10
Efficacité intrinséque
simulée (1072 ¢p/n) | 5.10 | 5.07 | 4.90 | 4.92 | 4.83 | 4.47 | 4.44 | 4.26 | 4.01 | 3.90

Rapport S/M 1.00 | 0.98 [ 0.96 | 0.99 | 0.99 | 0.90 | 0.95 | 0.96 | 0.93 | 0.95

TaB. 4.4 — Comparaison entre les simulations et les mesures de l'efficacité du détecteur pour
différentes énergies de neutrons monoénergétiques produits avec la cible de tritium

Entre 200 keV et 1 MeV, la valeur expérimentale de I'efficacité est quasiment constante.
Au dela de 1 MeV, lefficacité baisse. Ceci est normal puisque I'optimisation a été effectuée
pour des neutrons ayant une énergie comprise entre 100 keV et 1 MeV. Deux mesures ont
été effectuées pour les énergies 500 et 600 keV. Pour chacune des énergies, les mesures
sont en accord.

4.4 Synthése

La simulation du détecteur hélium-3 a permis de déterminer I’emplacement optimal
du tube dans le bloc de polyéthyléne. Il a donc pu étre construit avec la meilleure confi-
guration.

Le faisceau de neutrons a permis de mesurer I'efficacité entre 150 keV a 2 MeV. Toute
la gamme d’énergie des neutrons retardés a ainsi été explorée. L’utilisation d’une source
d’américium-béryllium, d’énergie moyenne 4.4 MeV, et d’une source de californium-252,
d’énergie moyenne 2.2 MeV a permis d’étendre notre étude et de valider nos simulations.

Les points expérimentaux et les résultats de la simulation sont comparés sur la fi-
gure 4.8. Pour les sources d’américium-béryllium et de californium, le point est placé a la
valeur moyenne de I'énergie des neutrons émis.

Entre 150 keV et 1 MeV lefficacité simulée du détecteur est comprise entre 0.0475 et
0.0510 cp/n. L'efficacité intrinséque sera considérée constante et égale a 0.05 cp/n £+ 5%
sur tout le domaine en énergie des neutrons retardés. L’erreur de 5% est lié aux erreurs
statistiques lors de nos mesures et permet un encadrement de tous les points expérimen-
taux entre 200 keV et 1 MeV. Cette efficacité correspond a la zone grisée de la figure 4.8.
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Fia. 4.8 — Comparaison entre les mesures et la simulation MCNPX de Defficacité du détecteur
hélium-3

L’erreur systématique du détecteur BF3 n’est pas prise en compte car les simulations sont
trés proches des points expérimentaux.

Lors de prochaines mesures, un étalonnage avec les sources de neutrons sera suffisant
pour vérifier la réponse du détecteur. Les simulations reproduisent bien la réponse du
détecteur face & une source de neutrons et ceci sur un large domaine en énergie.
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Chapitre 5

Faisabilité de la mesure de neutrons
retardés aupreés de 'accélérateur 4 MV

Un des objectifs de cette thése est de mesurer les spectres d’émission de neutrons
retardés issus de la photofission. Afin de valider le protocole expérimental et la méthode
d’analyse, une mesure a été réalisée dans le cas de la fission induite par des neutrons de
2 MeV sur de I'uranium-238. Le spectre en temps et le nombre total de neutrons retardés
ont été mesurés et comparés aux données expérimentales existantes.

Le dispositif et le protocole expérimental sont présentés aux sections 5.1 et 5.2. Le
nombre de neutrons retardés émis par fission et les paramétres de la décomposition du
spectre en temps en somme de six exponentielles sont respectivement présentés aux sec-
tions 5.3 et 5.4.

5.1 Dispositif expérimental

Pour cette expérience, nous n’avons disposé que d’un jour et demi de temps de faisceau.
Le but de cette expérience n’est pas d’améliorer la précision des données déja existantes
mais de tester le dispositif expérimental et de vérifier la validité de la méthode d’analyse.

L’expérience de mesure s’est déroulée auprés de l'accélérateur 4 MV du CEA/DIF.
Les neutrons retardés sont produits dans une cible d’uranium suite a la fission induite
par des neutrons de 2 MeV. Ces neutrons sont produits par 'interaction des protons de
I'accélérateur 4 MV sur une cible de titane tritiée et le flux primaire de neutrons est
controlé par le détecteur de référence BF3 décrit a la section 4.3.3 (p. 97).

La cible d’uranium appauvri sous forme métallique est un cylindre de 3 cm de rayon, de
3 cm de longueur et de masse 405.6 g. La proportion d’uranium-235 (0.3%) est considérée
comme négligeable. Lors de I’expérience, la cible d’'uranium est placée a 10 cm de la cible
de production de neutrons. Elle est installée & un angle de -20° par rapport au faisceau
de protons dans le plan de I'accélérateur. Le détecteur hélium-3 est placé a 10 cm de la
cible d’uranium, sur le méme axe. Une photo du dispositif expérimental est présentée sur
la figure 5.1, avec au premier plan la cible de production de neutrons. L’emplacement de
la cible d’uranium est indiqué par le point rouge, le détecteur hélium-3 est placé juste
derriére et dans le fond on apercoit le détecteur de référence BF 3.
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FiG. 5.1 — Dispositif expérimental auprés de 'accélérateur de 4 MeV
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5.2. PROTOCOLE EXPERIMENTAL

5.2 Protocole expérimental

5.2.1 Interruption du faisceau

Il est nécessaire de pouvoir interrompre le faisceau de protons en un temps trés court
pour déclencher correctement la mesure de neutrons retardés. L’interruption se fait a ’aide
d’une cage de Faraday insérée dans le faisceau par un systéme électromécanique. Parmi
les cages de Faraday présentes sur la ligne du faisceau, nous avons choisi la cage CF1.
Située loin de la cible, elle permet de minimiser le bruit de fond. La durée de chute de la
cage a été mesurée (voir figure 5.2). La cage est pilotée par un générateur d’impulsions
qui permet de régler la durée d’irradiation et la fréquence de répétition des mesures.

Le début de I'acquisition est déclenché par le signal de descente. On remarque que le
faisceau fonctionne encore a plein régime pendant environ 330 ms, décroit pendant 20 ms
puis est finalement arrété 350 ms aprés le signal. Aprés, seul le bruit de fond est détecté.

\ Chute CF1, deltat =0.005 s, mercredi 3 mars |
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F1G. 5.2 — Mesure de la durée de la chute de CF1

Lors de la mesure, le début de ’acquisition est également déclenché par le signal
de descente de CF1. Lors de l'analyse des spectres en temps, il faut supprimer les 350
premiéres millisecondes de mesure. Il est probable que la durée de la chute influe sur
la production des précurseurs du groupe 6 car ils commencent a disparaitre avant que
le faisceau ne soit complétement coupé. Lors de prochaines expériences, nous pensons
installer une déviation électrostatique afin d’améliorer la coupure du faisceau.

5.2.2 Prises de données

Toutes les mesures ont été effectuées avec un faisceau continu de neutrons monoci-
nétiques de 2 MeV mais avec des temps d’irradiation différents. Comme on I'a vu & la
section 1.4.2 p. 23), la contribution de chaque groupe dépend en effet de la durée d’irra-
diation. En jouant sur ces durées, il semble possible de mettre en valeur certains groupes
par rapport a d’autres.
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Lors de la premiére série de mesures, la cible a été irradiée pendant 125 s puis nous
avons mesuré les neutrons retardés pendant 125 s avec un pas d’acquisition de 0.2 s.
Pendant la deuxiéme série de mesures, I'irradiation a duré 20 s et 'acquisition 25 s avec
un pas d’acquisition de 0.2 s. Lors de la derniére série de mesures, l'irradiation a duré
6.25 s et la mesure 6.25 s avec un pas d’acquisition de 0.01 s. Ces valeurs sont résumées
dans le tableau 5.1.

Temps Temps Nombre Pas
d’irradiation | de décroissance | de cycle | d’acquisition
125 s 125 s 53 200 ms
20s 25s 79 200 ms
6.25 s 6.25 s 216 10 ms

TAB. 5.1 — Résumé des irradiations au 4 MV

Pour la série de mesures avec le temps d’irradiation le plus long, il aurait été préférable
d’attendre que les précurseurs aient atteint I’équilibre, soit environ 300 s. Ceci correspond
approximativement a cinq fois le temps de demi-vie du brome-87 qui est le précurseur
ayant le temps de vie le plus long (55.6 s). Le manque de temps faisceau nous a cependant
conduit a réduire le temps d’irradiation a 125 s.

5.2.3 Bruit de fond

Lors de l'arrét du faisceau par la cage de Faraday, nous avons mesuré un bruit de
fond qui était proportionnel a l'intensité du faisceau de protons. On peut penser que les
neutrons du bruit de fond sont créés par réaction des protons sur la cage ou sur des
matériaux de structure de I'accélérateur ayant un seuil de réaction faible.

[ Mesure du bruit de fond |
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F1G. 5.3 — Mesure du bruit de fond au 4 MV
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Une mesure du bruit de fond avec un courant de 5.7 pA a été effectuée. Pour cette
mesure, le dispositif a été conservé tel quel, la cible d’uranium a été retirée et CF1 a été
abaissée. Il a été estimé a 3.40 £+ 0.08 cp/s (voir figure 5.3).

L’installation d’'une déviation électrostatique permettra peut-étre de réduire le bruit
de fond si le faisceau est dévié loin du détecteur.

5.3 Nombre total de neutrons retardés émis par fission

On a vu qu’a partir d'un spectre d’émission de neutrons retardés, il est possible de
déterminer le nombre total de neutrons retardés émis par fission. Cette valeur est caracté-
ristique du noyau qui fissionne. Nous allons déterminer cette valeur a partir des mesures
effectuées au 4 MV, soit la fission de I'uranium-238 par des neutrons de 2 MeV.

5.3.1 Méthode de calcul

A partir de la mesure faite aprés une irradiation suffisamment longue, on peut retrou-
ver le nombre de neutrons retardés émis par fission (voir section 1.4.2 (p. 23)). Comme
le temps d’irradiation (125 s) ne permet pas d’atteindre les distributions cumulatives,
il faudrait, dans le cas de cette irradiation, ajouter 21% a la contribution du groupe 1.
Ceci correspond a moins de 2% du nombre total de neutrons retardés d’aprés les don-
nées ENDF-B VI. On considérera donc que 'irradiation est infinie et que les distributions
cumulatives sont atteintes pour tous les précurseurs de neutrons retardés. Le nombre de
neutrons retardés émis par fission est donné par la formule suivante :

_ Ny(t=0) Npes(t =0)
Vg = =

= 5.1
Nfiss NfissagHeB QHeS Is ( )

N,(t =0) nombre de neutrons retardés émis

NHes nombre de coups dans le détecteur hélium-3

Nyiss nombre de fissions

o coefficient d’atténuation des neutrons dans la cible
€He3 efficacité intrinséque du détecteur hélium-3

Ores angle solide du détecteur hélium-3

I flux de neutron dans 47 en n/s

Rappelons que lefficacité intrinséque € .3 du détecteur a été évaluée a 0.05 cp/n £ 5%
a la section 4.4 (p. 99). Nyiss, @ et Qpeg ont été déterminés par simulation a 'aide de
MCNPX. Les résultats de ces simulations sont présentés ci-dessous.

5.3.2 Angle solide du détecteur : Qg3

Afin de connaitre la valeur de I'angle solide de notre détecteur dans le cas de notre
expérience, nous avons effectué une simulation MCNPX. Nous avons pour cela placé
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notre détecteur a 10 cm d’une source isotrope de neutrons et nous avons regardé quelle
proportion de neutrons pénétre dans notre détecteur. Cette valeur correspond a la portion
d’espace occupé par notre détecteur. Notre détecteur, placé a 10 cm de la cible occupe
21.63% de l'espace a 1% pres, soit Qp.3 =2.78 stéradians.

Notre systéme de détection dans cette configuration bien précise a donc une efficacité
globale de 0.0108 cp/n %+ 5%.

5.3.3 Nombre de fissions : Ny;
Détermination du nombre de fissions

La mesure du nombre de fissions n’a pas pu étre réalisée pour cette expérience. Au mo-
ment de I’expérience, nous ne disposions pas de chambre a fission avec un dépot d’uranium-
238. Le nombre de fissions produites par neutron incident pendant ’expérience est ob-
tenu a partir d’une simulation MCNPX tenant compte de la section efficace de fission de
I'uranium-238, de la géométrie de la cible, de I’énergie des neutrons et de son atténuation
dans la cible.

L’expérience est simulée par un faisceau de neutrons de 2 MeV arrivant perpendicu-
lairement & la section de la cible d’uranium sur toute sa surface. Le nombre de fissions
induites par ce faisceau est corrigé pour tenir compte de ’angle solide de la cible. Le ré-
sultat obtenu vaut 2.87 10~ fission /Mincident S1 les neutrons sont émis sur 47 et que la cible
d’uranium est placée a 10 cm de la cible de production de neutrons. L’évaluation de I’er-
reur sur la simulation est difficile a obtenir. La simulation peut étre effectuée de maniére
4 avoir une erreur statistique inférieure a 1%. L’erreur principale provient de l'incertitude
sur la section efficace. Les données de la base EXFOR pour cette réaction vont de 516+6
a 531+12.2 mbarns. On peut en déduire que la section efficace est connue a environ 3%
prés. L’incertitude sur le nombre de fissions est donc maximisée en la choisissant égale &
4%.

On obtient 2.87 1074 fission /Nipcident- Notons qu’un simple calcul en utilisant la for-
mule (5.2) donne 3.26 10~*fission /nNicigens. On voit donc que I'atténuation joue un role
important car la cible est épaisse (3 cm).

Nfiss = N¢ciblea—fiss (52)
N nombre d’atomes dans la cible d’uranium (1.02 10%*)

Dcible proportion de flux arrivant sur la cible (3.26 107* n/cm? /njncident )
O fiss section efficace de fission (0.52 barns)

Emission de neutrons secondaires et fission

Lors de la fission, des neutrons prompts sont émis et peuvent induire dans le barreau
d’uranium des fissions qui produisent des neutrons retardés. Ces neutrons prompts ont la
distribution en énergie présentée sur la figure 5.4. Comme on peut le voir, les neutrons
secondaires peuvent avoir une énergie supérieure a celle des neutrons incidents (2 MeV
dans notre cas).
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Fia. 5.4 — Distribution en énergie des neutrons prompts issus de la fission induite par neutron
de l'uranium-238 [Eth03]

Le nombre de fissions secondaires produites dans la cible d’uranium peut étre déter-
miné grace a la formule suivante.

Nfissz = Nfissl 7pr (53)
Niiss, nombre de fissions primaires par neutron incident

Nvisso nombre de fissions secondaires par neutron incident

7 nombre de neutrons prompts émis par fission

Py probabilité pour un neutron d’induire une fission dans la cible

D’apreés les données ENDF, le nombre de neutrons prompts émis par fission (77,) est
de 2.6 neutrons/fission pour des neutrons incidents de 2.9 MeV. Le nombre de fissions
primaires (Nyiss,) a été estimé & 2.68 10~ par simulation MCNPX. La probabilité (P)
qu’un neutron de fission, ayant 2 MeV d’énergie produit a I'intérieur de la cible d’uranium
induise une fission est de 2.43 1072. Les mesures de Shcherbakov [Shc02] de la section effi-
cace de fission induite par neutron montrent en outre que celle-ci est a peu prés constante
jusqu’a 6 MeV. Nous considérons donc que P; est constant et vaut 2.43 1072, Au total
un neutron incident aura donc produit 1.9 107° fission secondaire (Ny;ss,). Les neutrons
secondaires contribuent donc au maximum a 7% du nombre total de fissions. Cette valeur
est déja prise en compte dans les simulations, donc dans le nombre de fissions.

L’énergie moyenne de ces neutrons secondaires vaut 2.2 MeV. lls ont donc une énergie
trés proche de celle des neutrons primaires. On peut donc penser que I’émission de neutrons
retardés suite a la fission secondaire n’est pas trés différente de I’émission suite & une fission
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primaire. Le nombre de fission secondaire est en outre faible. On considérera donc que
I’émission de neutrons retardés suite a une fission secondaire a les mémes caractéristiques
que suite a une fission primaire.

5.3.4 Coeflicient de transmission : «

La transmission correspond a la probabilité qu’a un neutron créé dans la cible d’ura-
nium de sortir de cette derniére. Elle est déterminée a I'aide de MCNPX en simulant une
source volumique ayant les dimensions et les caractéristiques du barreau d’uranium. Les
résultats de la simulation sont présentés sur la figure 5.5.
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Fic. 5.5 — Transmission des neutrons en fonction de leur énergie dans le barreau d’uranium

Nous constatons que la transmission est pratiquement constante entre 100 keV et
1 MeV. Au-dela, la section efficace de réaction totale augmente a cause de 'ouverture de
la voie de fission et la transmission diminue. Comme la majorité des neutrons retardés
ont une énergie inférieure & 1 MeV nous considérons que, lors de notre expérience, le
coefficient de transmission est constant et vaut 0.989 a 1% prés.

5.3.5 Flux de neutron : I,

La mesure du flux de neutrons n’a pas pu étre effectuée lors de nos prises de mesures.
Le dispositif expérimental, placé au plus prés de ’accélérateur, masquait le détecteur BF3
et a empéché la mesure du flux de neutrons. Le nombre de coups détectés dans le BF3 en
fonction du courant mesuré sur la cible de production est évalué a partir des données de
I’étalonnage, donc en ’absence de la cible d’uranium et avec le détecteur hélium-3 placé
a3 m.

Nous avons évalué a 52.07 £ 0.42 cp/(s.uA) le rapport de proportion entre I'intensité
du faisceau et le nombre de coups dans le BF3 (voir figure 5.6). Lors de notre mesure, le
courant mesuré sur la cible de production est de 5.7 + 0.6 pA. Sachant qu'un coup dans
le BF3 correspond a 1.428 10° neutrons émis dans tout I'espace, le flux de neutrons est
donc égal a 4.24 £ 0.50 10® neutrons/s.
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FiG. 5.6 — Proportionnalité entre le courant du faisceau de proton et le taux de comptage du
BF;

5.3.6 Nombre de coups a t =0 : Ny3(t =0)

Le nombre de coups comptés dans le premier canal, entre 0 et 0.2 s, que 1'on appelle
mes([0;0.2]), est de 620 £+ 24.9 coups aprés avoir accumulé 53 cycles de mesures, soit
11.70 4 0.47 coups a chaque mesure.

Comme on I’a vu, le bruit de fond dépend de l'intensité du faisceau. Celle-ci n’étant
pas déterminée avec précision au cours de l'expérience, on utilise la valeur du bruit obte-
nue lors de 'analyse des spectres en temps. Cette valeur correspond au nombre de coup
par canal dans le détecteur a la fin de la prise de mesure. La valeur du bruit lors de
l'irradiation de 125 s étant de 0.658 £ 0.017 coup par canal, soit 3.29 £+ 0.09 cp/s, on
obtient la valeur corrigée de mes([0;0.2]).

mese([0:0.2]) = | Npes(t) dt = 11.04 £ 0.50 cp
0

On peut calculer le rapport R entre la valeur a ¢ = 0 d’un spectre d’émission de neu-
trons retardés et sa valeur moyenne pendant un temps ¢,, a ’aide des données ENDF-B VI
pour les valeurs des \; et des a; |[KeebT7al.

N(t =0)

pu— p— tm
< N >[0§tm} i 0

Zi Q; tm

= 5.4
a; exp (—A;t) dt g’" a; exp (—\;t) dt (54)

R varie en fonction de la valeur de t,, choisie. Dans le cas de notre expérience, si t,,
vaut 0.2 s, R vaut 1.075; si t,, vaut 0.01 s, R vaut 1.
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1.075 (02

NH63(t - O) = 1075 < NH63 >[0;0.2}: 072 A

Npes(t) dt

Expérimentalement on obtient donc :

Nyes(t =0) =59.34 £ 2.69 cp/s

Nous avons ainsi déterminé le nombre de coups détectés a ¢ = 0 hors bruit de fond

(Npes(t = 0)) indispensable pour calculer la valeur expérimentale de 7 & partir de la
formule (5.1).

5.3.7 Reésultats : 75

En utilisant la formule (5.1) avec les valeurs de 0.05 ¢cp/n £ 5% pour Pefficacité intrin-
séque de détection (£ge3), 0.216 pour I'angle solide (Qp3), de 2.87 107 fission /nincident
pour le nombre de fission (Nyiss), de 59.3442.69 cp/s pour le nombre de neutrons émis
at=0 (Npge(t=0)), de 0.98940.01 pour la transmission () et de 4.2440.50 10® neu-
trons/s pour le flux de neutrons (/) on obtient :

g = 4.56 £ 0.62n/100 fissions.

JENDL évalue 7; a 4.68 neutrons/100 fissions pour des fissions induites par des neu-
trons de 2 MeV, ENDF /B-VI a 4.4 et JEFF & 4.78 pour une irradiation infinie. Le résultat
est encourageant car il est en accord avec les valeurs des différentes bibliothéques. Pour ré-
duire I'incertitude, il faut avoir une mesure plus précise du flux de neutrons. Une chambre
a fission pourrait étre utilisée pour controler le flux. Le nombre de fission dans I’échantillon
pourrait en outre étre mesuré directement par spectrométrie des fragments de fission.

Il aurait été intéressant de faire une mesure en utilisant un temps d’irradiation trés
court et la formule (1.18). La méthode de coupure du faisceau est cependant trop lente
pour permettre ce type d’irradiation.

5.4 Spectres en temps

5.4.1 Meéthode d’analyse des spectres en temps des neutrons
retardés

Choix du nombre de groupes

En physique des réacteurs, le spectre de décroissance des neutrons retardés est repré-
senté par la somme de six exponentielles et ceci depuis 'expérience de Hugues [Hug48|.
Lors de 'analyse de ses mesures, Keepin [Kee57a| a constaté qu’avec moins d’exponen-
tielles il n’obtenait pas une convergence satisfaisante et qu’avec un plus grand nombre
d’exponentielles la variance était moins bonne.

D’autres études existent avec un plus grand nombre de groupes, en particulier 8 et
12 groupes |Pik02|. Cependant la majorité des mesures et des données sont représentées
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sous forme de six groupes. Nous avons également choisi cette représentation, puisque nous
souhaitons comparer nos résultats aux données existantes. La méthode d’analyse permet
cependant de décrire la courbe de décroissance de neutrons retardés avec un nombre
quelconque de groupes.

Influence de la durée d’irradiation

La contribution de chaque groupe dépend du temps d’irradiation selon la formule (1.16),
rappelée ici.

6
Y:in (t) = Z a; €Xp (_)‘dnit) (1 — eXp (_)‘dniﬂrr))
i=1

Plus le temps d’irradiation est court, moins les groupes a vie longue contribuent a
la production de neutrons retardés. Les irradiations longues permettent ainsi de voir les
groupes a vie longue. Puis en diminuant le temps d’irradiation, la contribution relative
des groupes a vie plus courte augmente et 'extraction de leurs paramétres est facilitée.
Un choix judicieux du temps d’irradiation permet de mettre certains groupes en valeur.
L’influence du temps d’irradiation est parfaitement visible sur la figure 5.7. Sur cette figure
nous avons utilisé les parameétres de Keepin [Kee57a| pour la fission de I'uranium-238 par
des neutrons rapides.

Irradiation : 300 s Irradiation : 5's

1
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Fi1a. 5.7 — Influence de la durée d’irradiation sur la contribution relative de chaque groupe (&
gauche : 300 s, a droite : 5 s)

On constate que 'influence relative des groupes 1 et 2 diminue nettement quand le
temps d’irradiation passe de 300 s & 5 s. Ceci permet au groupe 3 d’étre prédominant
aprés 10 s d’acquisition environ alors qu’il n’est jamais prédominant lors d’une irradiation
longue. En diminuant encore le temps d’irradiation, les groupes 5 et 6 pourraient dominer
le groupe 4.

En réduisant le temps d’irradiation, on réduit le nombre de précurseurs produits et
donc le nombre de neutrons retardés émis. Le signal mesuré est en conséquence plus
faible. Il faut donc augmenter le nombre de mesures ou de maniére équivalente 'intensité
du faisceau, si cela est possible. Le rapport signal/bruit diminue car le bruit, lui, reste
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constant. Il est donc d’autant plus important d’avoir un environnement a bas bruit de
fond, en particulier lors des mesures avec un temps d’irradiation trés court.

Choix de la méthode d’analyse

Les spectres de la carte d’acquisition sont transformés pour étre lisibles par ROOT
[Bru03]. Nous savons que la courbe de décroissance peut étre représentée par une somme
d’exponentielles. Le but de ’analyse est de trouver, pour chacune des exponentielles, les
parameétres qui reproduisent le mieux la courbe de décroissance des neutrons retardés et
avec les plus petites barres d’erreur possibles, grace a la méthode des moindres carrés. Le
nombre de paramétres dépend du nombre d’exponentielles choisi pour décrire la courbe
(six dans notre cas).

Lors de l'analyse, la contribution de chaque groupe est corrigée pour obtenir leur
valeur dans le cas d’une irradiation infinie méme si les distributions cumulatives ne sont
pas atteintes. Cette correction est expliquée dans ’annexe D.

Regroupement des canaux

En fin de spectre, le nombre de coups par canal est faible et les barres d’erreurs statis-
tiques grandes. Les canaux sont donc regroupés afin de réduire les barres d’erreur. Une
valeur maximale de la barre d’erreur est déterminée. Si besoin est, les canaux sont ensuite
regroupés pour que la barre d’erreur statistique soit inférieure a cette valeur. Ainsi le
nombre de points mais aussi les barres d’erreur statistiques diminuent. Le groupement
des canaux est également intéressant car il lisse la structure en temps du bruit de fond
si sa contribution est faible. Le résultat du regroupement des canaux est présenté sur la
figure 5.8 dans le cas de l'irradiation de 125 s.

[ sans regroupement | [ Avec regroupement Erreur maximale 5% |
2 F 2 F
> >
8 g8
) ) 1
° ° &3
[ [
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FiG. 5.8 — Regroupement des canaux en temps pour les courbes de décroissance de neutrons
retardés (irradiation : 125 s, décroissance : 125 s)

Les points ne sont regroupés qu’en fin de spectre ou la variation en fonction du temps
est trés faible. Tl est possible d’ajouter des barres d’erreur sur les temps, mais lors de nos
calculs nous avons constaté qu’elles ne modifient pas les résultats de maniére significa-
tive. Pour réduire le temps de calcul, elles sont négligées. Le décalage en temps dia au
regroupement des canaux est négligeable par rapport aux barres d’erreur statistiques. Le
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regroupement doit étre suffisamment important pour lisser le bruit de fond mais pas trop
car sinon des informations sur les groupes a faible contribution risque d’étre perdues.

Test de différentes méthodes

L’analyse consiste a ajuster numériquement sur les points expérimentaux les paramétres
des six exponentielles et un bruit de fond, soit treize paramétres. Le bruit de fond est
considéré comme constant au cours de la mesure.

Pour tester les différentes méthodes d’analyse, un résultat proche d’un spectre expéri-
mental est simulé. Pour cela, nous avons utilisé les paramétres de Nikotin [Nik65]|, obtenus
pour la photofission de I'uranium-238, pour décrire notre spectre de neutrons retardés en
six groupes. Il est normalisé & 600 a ¢t = 0, le pas d’acquisition choisi est de 100 ms. Le but
est de montrer qu’avec la méthode d’analyse, il est possible de retrouver les paramétres
prédéfinis.

Lors de 'ajustement numérique, il est nécessaire de fournir une valeur initiale et une
plage de variation pour chaque parameétre. Pour les temps de vie, les valeurs initiales et les
plages de variation sont données dans le tableau 5.2. La plage de variation correspond a
I'étendue de chaque groupe (voir section 1.4.2 (p. 23)). Les valeurs initiales pour les temps
de vie sont les valeurs communément admises pour chaque groupe. En ce qui concerne
les contributions de chaque groupe, la valeur initiale est prise égale a 20% de la valeur a
t =0, la plage de variation va de zéro a la valeur maximale de la courbe.

valeur valeur valeur
Groupe | initiale | minimale | maximale

1 55.6 30 999

2 20 10 30

3 5 3 10

4 2 1 3

5 0.7 0.3 1

6 0.2 0.1 0.3

TAB. 5.2 — Valeurs initiales et plages de variation utilisées pour les temps de vie en secondes lors
de 'ajustement numeérique

Quatre méthodes ont été testées pour effectuer 'ajustement numérique des parameétres.

La premiére méthode consiste a faire un ajustement numérique des douze paramétres
et du bruit de fond sur I’ensemble du spectre de décroissance. Il s’agit de la méthode
la plus simple mais dans certains cas, elle ne permet pas d’extraire tous les groupes, en
particulier si certains ne sont jamais prédominants. Cette méthode permet d’avoir une
idée rapide des valeurs des paramétres mais elle n’est pas suffisante pour notre étude.

La seconde méthode consiste a ajuster les paramétres du premier groupe. Une fois les
résultats obtenus, la plage de variation des paramétres du premier groupe est limitée aux
barres d’erreur trouvées. Cette méthode est inspirée de celle présenté par Hugues [Hug48|.
Le probléme principal réside dans la détermination de la partie du spectre sur laquelle a
lieu 'ajustement numérique. On recherche alors 'extremum de la courbe des paramétres
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Fia. 5.9 — Comparaison des différentes méthodes d’analyse pour 'extraction des temps de vie et
des contributions relatives (a;)
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en fonction du temps. Parfois cet extremum n’existe pas. Dans ce cas, il faut chercher
deux groupes a la fois. Une fois les valeurs trouvées, on recommence pour les groupes
suivants.

La troisieme méthode ressemble a la deuxiéme mais les parameétres d’un groupe sont
fixés a la valeur trouvée au lieu de réduire leur plage de variation. Les barres d’erreur sur
les parameétres ainsi obtenus sont plus petites qu’avec la méthode 2.

La quatriéme méthode est un compromis entre les méthodes 2 et 3. Elle consiste a
fixer les temps de vie et a réduire la plage de variation des contributions relatives.

Les quatre méthodes ont été utilisées pour retrouver les paramétres de notre simula-
tion. Dans tous les cas on retrouve les paramétres initiaux. Les meilleurs résultats sont
obtenus en utilisant la troisiéme méthode. Le résultat de la comparaison est présenté sur
la figure 5.9.

Il n’y a pas de grande différence entre les méthodes 1 et 2. Par contre les méthodes
3 et 4 permettent de réduire considérablement les barres d’erreur. Si on préfére réduire
I’erreur sur les temps de vie on choisit la méthode 3, dans le cas contraire on choisit la
méthode 4.

Description de la méthode utilisée

Dans le cas de notre analyse, on choisit judicieusement parmi les différentes méthodes
afin de s’adapter aux résultats expérimentaux. La méthode utilisée lors de I'analyse est
donc un mélange des méthodes proposées ci-dessus.

On commence par déterminer quel est le meilleur choix de regroupement des canaux.
On recherche les six groupes simultanément pour différentes valeurs de la barre d’erreur
minimale de chaque point. On détermine celle qui permet de voir tous les groupes avec
le plus petit x2. Cette méthode fournit ainsi les valeurs initiales des différents paramétres
mais les plages de variation restent celles présentées précédemment.

On applique ensuite la méthode 3 en 'adaptant & chacun des groupes les uns aprés les
autres. Parfois, on ne trouve pas d’extremum. On fait dans ce cas ’ajustement numérique
sur deux exponentielles pour trouver deux groupes a la fois. Si les barres d’erreur sont
suffisamment petites, on fixe les paramétres a la valeur trouvée et on continue I’ajustement
pour les groupes suivants. Si les barres d’erreur sont jugées trop grandes, on continue
I’ajustement numérique en réduisant la plage de variation des données aux barres d’erreur
trouvées. Il n’est pas toujours possible de voir tous les groupes, dans ce cas on fixe certains
temps de vie. C’est le cas en particulier si la durée d’irradiation n’est pas adaptée au temps
de vie du groupe cherché.

5.4.2 Analyse des données expérimentale

Données ENDF-B VI

Les valeurs issues de la bibliothéque ENDF-B VI pour les paramétres des différents
groupes sont représentées dans le tableau 5.3 dans le cas de la fission de I'uranium-238
par des neutrons rapides (les notations sont celles définies a la section 1.4.2 (p. 23)). Elles
sont tirées des données expérimentales de Keepin [Kee57al, qui sont considérées comme
les mesures les plus précises existantes. On comparera le résultat de notre analyse a ces
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valeurs. On considérera donc que le spectre d’émission de neutrons retardés est le méme
que la fission soit induite par des neutrons de 2 MeV ou des neutrons rapides.

“®U+ny
| Groupe | Ty 2(s) [Keed7a] | a; [Kee57al
1 52.38+1.29 0.013+0.001
21.58+0.39 0.137£0.002
5+0.19 0.162+0.020

1.93%0.07 0.388+0.012
0.49340.023 0.225£0.013
0.172+0.009 0.075%0.005

S| O = | W DN

TAB. 5.3 — Données des différents groupes pour la fission de I'uranium-238 induite par des neu-
trons rapides

Irradiation : 125 s - décroissance : 125 s

Nous avons commencé notre série de mesure par des cycles de 125 s d’irradiation
et de 125 s de décroissance. Le spectre brut obtenu est présenté sur la figure 5.8. On
constate que la courbe est presque constante sur la fin; cela signifie que le bruit de fond
est prédominant. Comme on ’a vu sur la figure 5.3, le bruit de fond a un niveau élevé, de
I'ordre de 3.4 n/s.

Le bruit de fond est lié a 'arrét du faisceau de protons. Lors des mesures, nous avons
remarqué que 'intensité du faisceau avait tendance a diminuer au cours du temps. Il est
donc difficile de connaitre exactement le bruit de fond présent pendant la mesure. Apreés
analyse, la valeur du bruit de fond lors de cette mesure est fixée a 3.294+0.09 cp/s. Cette
valeur est trés proche de celle mesurée sans la cible avec un faisceau d’une intensité de
5.7 uA.

Comme le temps de décroissance est de 125 s, des précurseurs sont encore présents a la
fin de la période de décroissance et empiétent sur les mesures suivantes. Ce probléme est
pris en compte lors de ’analyse par ’ajout de coefficients correctifs pour la contribution
de chaque groupe. Ces coefficients dépendent du groupe, du temps d’irradiation et du
temps de décroissance. Leur calcul est présenté dans I'annexe D. Le bruit de fond ne peut
donc pas étre soustrait a posteriori. Pour résoudre le probléme du bruit de fond, on fixe le
temps de vie du groupe 1 & 55.6 s. Il s’agit du temps de vie du seul précurseur appartenant
a ce groupe, le brome-87. Le bruit de fond masque la contribution du groupe 1. Le seul
moyen d’extraire sa contribution est de fixer son temps de vie.

Le groupe 3 n’est jamais prédominant. Avec la statistique de la mesure, il est impossible
de Pextraire sans fixer son temps de vie. Nous avons donc choisi de fixer son temps de vie
a la valeur trouvée par Keepin, soit 5 s.

Les résultats de 'approximation de moindres carrés sont présentés sur la figure 5.10 et
dans les tableaux 5.4 et 5.5. Seuls les quatre premiers groupes ont été extraits, le pas en
temps de l'acquisition de 200 ms ne permet effectivement pas de différencier les groupes 5
et 6 et donc de déterminer leur parametres.
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[ Irradiation: 125s Décroissance: 125s ]
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FiG. 5.10 — Extraction des quatre premiers groupes obtenus lors de l'irradiation de 125 s

| Contribution | [Kee57a] | Notre mesure
ar (%) 1.340.1 | 1.08 + 0.9
ax(%) | 13.7£02 | 139 & 1.7
as(%) 16.242.0 | 14.0 £ 6.6
ay(%) | 388L1.2| 418 & 4.2

TAB. 5.4 — Contribution des groupes 1 & 4 obtenue lors de l'irradiation de 125 s

| Temps de vie (s) | [Kee57a] | Notre mesure
To 21.58+0.39 | 21.35 £ 2.07
Ty 1.93£0.07 | 1.85 £ 0.41

TAB. 5.5 — Temps de vie des groupes 2 et 4 obtenu lors de l'irradiation de 125 s

On retrouve les données de Keepin mais nos barres d’erreur sont nettement plus
grandes, comme on pouvait le prévoir a cause de la faible statistique. Pour améliorer
ces données, il faudrait faire des mesures plus longues pour avoir la contribution des neu-
trons retardés issus du premier groupe. Une meilleure connaissance du bruit de fond ou
sa réduction améliorerait la précision sur le groupe 1. Il est possible qu’avec plus de pré-
cision sur les données des groupes 1 et 2 on puisse extraire le groupe 3 sans avoir a fixer
son temps de vie méme s’il n’est jamais prédominant. Une meilleure statistique devrait
grandement améliorer la précision des résultats.

Irradiation : 20 s - décroissance : 25 s

Dans le cas d’une irradiation de 20 s et d’une décroissance de 25 s, on ne peut pas
retrouver le groupe 2 car son temps de vie est comparable au temps de mesure (24 s).
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Sa contribution est donc difficile & différencier du bruit. C’est encore plus difficile pour
le groupe 1. Comme précédemment, & cause du pas en temps de 200 ms, on ne peut
pas différencier les groupes 5 et 6. On va chercher un groupe somme qui contient la
contribution des deux groupes. Du fait de la faible contribution du groupe 6, des grandes
barres d’erreur et du pas en temps, le groupe 5 peut étre pris égal au groupe somme. Le
temps de vie du groupe 3 est par ailleurs toujours fixé a 5 s car il n’est pas prédominant

par rapport au bruit.

Les résultats sont présentés sur la figure 5.11 et dans les tableaux 5.6 et 5.7.

[ Irradiation: 20s Décroissance: 25s |
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FiG. 5.11 — Extraction des groupes 3 a 5 obtenus lors de l'irradiation de 20 s

| Contribution | [Kee57a] | Notre mesure |

as(%) 16.242.0 | 17.5£4.7
as(%) 388112 | 402432
as(%) 225+1.3 | 20.4%7.1

TAB. 5.6 — Contribution relative des groupes 3, 4 et 5 obtenue lors de l'irradiation de 20 s

Temps de vie (s) | [Kee57a] | Notre mesure
Ty 1.93£0.07 2.24+0.24
Ts 0.493£0.023 | 0.391+0.16

TAB. 5.7 — Temps de vie des groupes 4 et 5 obtenu lors de l'irradiation de 20 s

Comme précédemment, on retrouve les valeurs de Keepin avec de plus grandes barres
d’erreur a cause de la faible accumulation de données. De méme il est difficile d’avoir une
valeur précise pour les temps de vie courts, du fait que le pas en temps de ’acquisition

est toujours de 200 ms.
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Le bruit est trés génant sur cette mesure. Pour le réduire, il aurait fallu laisser décroitre
la cible plus longtemps (au moins une dizaine de fois le temps d’irradiation) et ainsi
diminuer la contribution du groupe 2 au bruit.

Cette mesure n’est pas adaptée a l'obtention des paramétres du groupe 5. Lors de
prochaines mesures, il faudrait que le temps de décroissance soit largement supérieur au
temps d’irradiation, que 'on prenne le pas en temps le plus petit possible et que le bruit
de fond soit réduit.

On retrouve aussi des valeurs en accord avec la mesure précédente pour les groupes 3
et 4. Ceci montre que la méthode d’analyse est stable en fonction du temps d’irradiation.

Irradiation : 6.25 s - décroissance : 6.25 s

Avec ces mesures pour lesquelles I'irradiation a duré 6.25 s et la décroissance 6.25 s,
on cherche des groupes avec des temps de vie trés courts, le pas en temps de I"acquisition
est donc plus faible, fixé & 10 ms.

Les groupes 1 a 3 ont une contribution trop faible et un temps de vie trop long
par rapport a la durée de l'acquisition pour étre visibles lors de cette mesure. I sont
considérés comme des constituants du bruit. Le temps de vie du groupe 4 est fixé a la valeur
trouvée précédemment car la durée de mesure n’est pas assez longue pour déterminer avec
suffisamment de précision son temps de vie.

La durée d’irradiation est trop longue pour que la contribution relative du groupe 6
soit visible malgré I'erreur statistique. On fixe donc son temps de vie a la valeur donnée par
Keepin, soit 172 ms. Les résultats sont présentés sur la figure 5.12 et dans les tableaux 5.8
et 5.9.

[ Irradiation: 6.25s Décroissance: 6.25s |
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Fia. 5.12 — Extraction des groupes 4 & 6 obtenus lors de l'irradiation de 6.25 s

En premier lieu, on peut voir que l'on retrouve bien les données de Keepin. Ensuite
les valeurs obtenues dans le cas de I'irradiation de 6.25 s sont en accord avec les valeurs
obtenues pour les autres irradiations. La contribution du groupe 4 doit contenir une partie
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| Contribution | [Kee57a] | Notre mesure |

as(%) 388112 44.814.0
as(%) 225+1.3| 213437
ag(%) 7.510.5 2.942.9

TaB. 5.8 — Contribution relative des groupes 4, 5 et 6 obtenue lors de I'irradiation de 6.25 s

| Temps de vie (s) | [Kee57a] | Notre mesure |
| Ts | 0.493£0.023 | 0.477+0.038 |

TAB. 5.9 — Temps de vie du groupe 5 obtenu lors de l'irradiation de 6.25 s

des contributions des groupes a temps de vie plus longue. On ne gardera donc pas cette
valeur. Comme précédemment un temps de décroissance plus long aurait réduit le bruit
et permis d’avoir des données plus précises sur le groupe 4 et peut-étre sur le groupe 3.

Il semble que le temps d’irradiation ne soit pas adapté a I'extraction du groupe 6.
Comme on le voit sur la figure 5.12, le groupe 6 est totalement masqué par les autres
groupes. Il faudrait réduire le temps d’irradiation pour augmenter sa contribution relative
(ag). Pour pouvoir déterminer sa contribution, il a fallu fixer son temps de vie a la valeur
donnée par Keepin. Lors de notre expérience, il faut 330 ms pour que la cage de Faraday
commence a avoir un effet sur le faisceau et encore 20 ms pour que le faisceau soit com-
plétement arrété. Ce temps n’est pas négligeable devant le temps de vie des précurseurs
du groupe 6. Ceci complique encore la mesure et renforce la nécessité de fixer son temps
de vie.

Résultat global

En fonction du temps d’irradiation, chacune des mesures permet d’obtenir les contri-
butions et les temps de vie de trois ou quatre groupes. Il faut donc choisir judicieusement
les paramétres des différents groupes parmi ceux obtenus pour différentes irradiations.

Les résultats issus des trois mesures sont résumés dans le tableau 5.10. Les valeurs
de certains groupes peuvent étre extraites sur deux mesures différentes. Ces valeurs étant
en accord, seule la valeur avec la plus petite barre d’erreur est présentée ici. Le résultat
obtenu avec ces valeurs pour les six groupes est tracé sur les mesures expérimentales sur
les figures 5.13 & 5.15 pour chacune des trois durées d’irradiation.

Sur le tableau, on voit que le temps de vie du groupe 1 est plus grand que celui
donné par Keepin, or le groupe 1 n’est a priori composé que d’un seul précurseur dont
le temps de vie vaut 55.6 s. On peut donc penser que le temps de demi-vie mesuré du
groupe 1 est fausse mais qu’elle est "compensée” par une valeur de a; plus grande que celle
trouvée ici. Pour les autres paramétres on retrouve bien les valeurs de Keepin, sauf pour la
contribution du groupe 6. Comme on I’a expliqué précédemment, cette valeur est difficile
a obtenir a cause des conditions expérimentales, en particulier a cause de la coupure du
faisceau qui n’est pas nette.
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5.4. SPECTRES EN TEMPS
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FiG. 5.13 — Données expérimentales et représentation en six groupes issue de notre mesure pour
I'irradiation de 125 s.
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Fia. 5.14 — Données expérimentales et représentation en six groupes issue de notre mesure pour
Iirradiation de 20 s
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FiG. 5.15 — Données expérimentales et représentation en six groupes issue de notre mesure pour
I'irradiation de 6.25 s
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| Groupe | Ty (s) | Tipa(s) [Keeb7a] | a; (%) | ai (%) [KeebTa] |

1 25.6 52.38+1.29 1.08 £0.9 1.3£0.1
2 21.35 + 2.07 21.58+0.39 13.9 £1.7 13.7+0.2
3 3 5.0£0.19 17.5£4.7 16.2+2.0
4 2.24£0.24 1.93+0.07 40.2£3.2 38.8£1.2
5 0.477%0.038 0.493+0.023 21.3£3.7 22.5x1.3
6 0.172 0.172£0.009 2.9£2.9 7.5£0.5

TAB. 5.10 — Paramétres de la courbe de décroissance en neutrons retardés pour n+238U a 2 MeV
comparés aux données expérimentales de Keepin

Les paramétres donnés dans le tableau 5.10 permettent de bien reproduire les résultats
expérimentaux. On voit bien que le groupe 1 est toujours masqué par le bruit de fond et
que le groupe 3 est toujours inférieur, soit au groupe 2 soit au groupe 4, d’ou 'impossibilité
de déterminer son temps de vie. On voit aussi que la contribution relative du groupe 6
est faible quel que soit le temps d’irradiation choisi. Il aurait été intéressant de choisir un
temps d’irradiation plus court. Le temps de réponse de la cage de Faraday (330 ms) nous
empéche toutefois de faire des irradiations suffisamment courtes pour que la contribution
du groupe 6 soit majoritaire par rapport au groupe 5.

En bref, nos résultats sont cohérents avec ceux de Keepin. Notre analyse montre que
la précision des résultats peut étre inférieure a 10% si les temps d’irradiation et de dé-
croissance sont adaptés et que la statistique est améliorée.

5.5 Conclusions

Les résultats obtenus sont en accord avec les données de Keepin, malgré les grandes
barres d’erreur liées a la faible quantité de données. Ceci valide le protocole expérimental
et la méthode d’analyse. Cette expérience nous a permis d’apprendre beaucoup pour la
suite du programme expérimental. Les conclusions que nous avons tirées de cette série
d’expériences sont les suivantes :

— Le pas en temps de l'acquisition doit étre choisi le plus petit possible. I doit étre
égal au temps d’acquisition divisé par le nombre de canaux de la carte. Ceci permet
de réduire 'erreur sur le temps de vie des groupes.

— Lors des prochaines campagnes de mesure, il sera important de réduire le bruit de
fond pour extraire les groupes a vie longue. Il faudra également adapter les temps
d’irradiation en fonction des groupes que 1’on souhaite mesurer. Une irradiation de
6 s n’est pas suffisamment courte pour permettre d’extraire le groupe 6, surtout si sa
contribution est trés faible. L’adaptation de la durée de décroissance est également
importante. En augmentant la durée de décroissance, on réduit le bruit et on peut
extraire plus facilement les groupes a vie longue. On s’est apercu qu’il est difficile
d’extraire un groupe si la durée de mesure est inférieure a cinq fois son temps de
demi-vie.
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— En adaptant judicieusement les temps d’irradiation et de décroissance en fonction
des temps de vie, il semble possible d’obtenir une précision de 'ordre de 10%.

— Il est difficile de réduire le temps d’irradiation en dessous de la seconde sur cet
accélérateur a cause du temps de réponse de 330 ms de la cage de Faraday. Pour
mesurer les groupes a temps de vie court, l'utilisation d'un autre accélérateur ou
I'installation d’une déviation électrostatique pourrait s’avérer nécessaire.

— Bien évidemment augmenter le nombre de mesures et ainsi augmenter la statistique
est obligatoire pour avoir des résultats précis. Ceci pourrait également étre obtenu
en augmentant 'efficacité du systéme de détection.

Les connaissances acquises lors de cette expérience faciliterons la prochaine étape. Il
s’agit de la mesure de spectre d’émission de neutrons retardés issus de la photofission
de 'uranium-238.
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Chapitre 6

Mesure du spectre d’émission de
neutrons retardés issus de photofission

Les mesures de spectres d’émission de neutrons retardés issus de photofission sont peu
nombreuses. Pour commencer la série d’expériences visant a compléter ces données, nous
avons choisi de mesurer le spectre de I'uranium-238 irradié par un faisceau de Bremss-
trahlung d’énergie maximale 15 MeV.

Le but de cette expérience était de démontrer la faisabilité de la mesure de tels spectres
auprés de 'accélérateur ELSA a Bruyéres-le-Chatel. Elle s’est déroulée en collaboration
avec le CEA/DIF/DPTA/SPN. Nous espérons prouver qu'’il est possible d’extraire les
paramétres de la courbe de décroissance avec une erreur d’environ 10% et d’améliorer la
mesure du nombre total de neutrons retardés émis par fission. Nos résultats sont comparés
aux valeurs obtenues par Nikotin [Nik65] pour la méme énergie et la méme cible.

6.1 Dispositif expérimental

6.1.1 Faisceau de photons

A ELSA, le faisceau de photons est produit par Bremsstrahlung. Un faisceau d’élec-
trons est envoyé sur une cible de conversion en tantale de 1.2 mm d’épaisseur inclinée de
45°. Un cylindre en aluminium de 6 cm de longueur est placé derriére la cible pour arréter
les électrons résiduels et atténuer les photons de basse énergie. L’ensemble est installé sous
vide. Un collimateur en plomb est installé aprés ce dispositif. La tache-faisceau mesure
environ 2 mm et est donc nettement inférieure au diamétre de la cible en tantale et du
cylindre d’aluminium. Tous les électrons arrivent donc sur la cible. Le flux de Bremsstrah-
lung aprés la cible de conversion est simulé a I’aide du code de transport MCNPX [Wat02].
La géométrie utilisée est représentée sur la figure 6.1. L’environnement a pu étre décrit
I'aide des plans de la construction de la ligne faisceau sans aucune approximation.

Les électrons du faisceau sont extraits d’une photocathode par effet photoélectrique
suite a l'interaction avec un laser. L’extraction est facilitée par I'application d’une haute
tension sur la photocathode au moment de 'interaction avec le laser. Ces électrons sont
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F1G. 6.1 — Géométrie de la cible de conversion et du collimateur d’ELSA utilisée dans MCNPX

produits avec une énergie de quelques keV, ils peuvent étre accélérés jusqu’a 20 MeV et
sont transportés jusqu’a la cible de conversion en tantale.

Le laser permet d’avoir une grande souplesse pour définir 'impulsion délivrée sur
la photocathode et donc de choisir la structure en temps du faisceau d’électrons. Le
faisceau est pulsé. Chaque macro-impulsion dure au maximum 140 us et est composée d’au
maximum 1000 micro-impulsions de 150 ps espacées de 28 ns. La fréquence de répétition
des macro-impulsions varie de 1 & 10 Hz.

Un obturateur est placé devant le laser d’extraction. Celui-ci est contrélé par un mo-
dule électronique (DG535). Cet obturateur permet de moduler la structure en temps du
faisceau pour s’adapter aux besoins spécifiques de la mesure de neutrons retardés. Le
module est synchronisé sur la pulsation des macro-impulsions du laser. Dans le cas de
notre expérience, la fréquence est de 5 Hz. Le schéma présenté sur la figure 6.2 résume le
fonctionnement du module et de 'obturateur.

Les durées entre A, B, C et D peuvent varier de 1 ns a 999 s. La durée AA est la
durée d'un cycle. Entre C et D, obturateur est ouvert : il laisse passer le laser et la cible
est irradiée (Tirr). Entre A et C et entre D et A, obturateur est fermé (Tdec). Le laser
n’atteint pas la photocathode, il n’y a donc pas de faisceau et la cible décroit. La mesure
s’effectue entre A et B mais les neutrons retardés ne sont visibles qu’entre D et B. Le
module émet également une impulsion sur les sorties correspondantes a chaque fois qu’il
passe par A, B, C ou D.
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DG535
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Emission neutrons retardés
soteA | A
Sortie C | |

F1G. 6.2 — Schéma de fonctionnement de ’obturateur

6.1.2 Systéme d’acquisition

Les neutrons retardés sont détectés par le détecteur hélium-3 défini au chapitre 4. L’ac-
quisition est la méme que celle présentée a la section 4.1. Le déclenchement de I’acquisition
a, par contre, été modifié. [’acquisition est synchronisée sur la sortie A du module DG535.
Lors de l'expérience, on accumule les cycles complets du DG535 de A & A (irradiation et
décroissance).

L’intensité du faisceau d’électrons est mesurée directement grace a la charge qui tra-
verse I'ensemble composé de la cible de conversion et du cylindre d’aluminium. Le cy-
lindre est dimensionné de maniére & arréter tous les électrons ayant une énergie inférieure
a 20 MeV. L’enregistrement de l'intensité est faite automatiquement par le systéme de
controle d’ELSA. 11 est donc facile d’obtenir une mesure précise du courant lors des ex-
périences.
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6.2 Protocole expérimental

6.2.1 Cible et dispositif

La cible de photofission est la méme cible d’uranium métallique appauvri que celle
utilisée lors du test de faisabilité de la mesure au 4 MV (voir chapitre 5). Il s’agit d'un
cylindre de 3 cm de diamétre et d’une longueur de 3 cm. Elle pese 405.6 g. On considére
que la fraction d’uranium-235 contenue dans la cible est négligeable. Elle est placée 1.5 m
apres la cible de conversion, donc aprés le collimateur.

Un schéma du dispositif est donné sur la figure 6.3.

electrons

Fia. 6.3 — Schéma du dispositif expérimental & ELSA

6.2.2 Cycles d’irradiation

Lors de la série de mesures, I’énergie du faisceau a été fixée a 15 MeV et son intensité
aux alentours de 1 pyA avec une fréquence de répétition de 5 Hz. Trois campagnes d’ir-
radiation ont été conduites. La premiére, composée de cycles de 5 minutes d’irradiation
et de 5 minutes de décroissance a permis de mesurer les groupes les plus longs. Pendant
27 cycles le détecteur est situé a 35 cm de la cible d’'uranium, puis pendant 16 cycles
a 17 cm. Il est placé parallelement & I'axe du faisceau. Le détecteur est resté a 17 cm
pendant les autres mesures. Lors de ’analyse des spectres en temps, les deux spectres de
I'irradiation de 300 s ont été sommés. La deuxiéme campagne, composée de 104 cycles
de 5 secondes d’irradiation et de 100 secondes de décroissance permet de voir les groupes
intermédiaires. La derniére, composée de 215 cycles d’'une macro-impulsion faisceau de
140 ps suivie de 30 secondes de décroissance permet de voir les groupes a temps de vie
court. Le tableau 6.1 résume les cycles d’irradiation.
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Temps Temps Nombre Pas Position
d’irradiation | de décroissance | de cycles | d’acquisition | du détecteur
300 s 300 s 27 100 ms 35 cm
300 s 300 s 16 100 ms 17 cm

5s 100 s 104 12.5 ms 17 cm
140 ps 30 s 215 D ms 17 cm

TAB. 6.1 — Résumé des irradiations a ELSA




6.2. PROTOCOLE EXPERIMENTAL
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Fia. 6.4 — Spectre brut de l'irradiation de 5 s

La figure 6.4 présente le spectre brut obtenu lors de l'irradiation de 5 s. Lors de
I’analyse, la partie mesurée avec la présence du faisceau pendant 5 s est supprimée. Les
canaux sont ensuite convertis en temps.

6.2.3 Mesure du bruit de fond

La tension d’extraction est toujours présente, méme lorsque le laser est arrété et elle
génere des électrons durant quelques millisecondes autour de 'impulsion laser. Lors de
notre expérience nous avons pu constater que des électrons sont arraché a la photocathode
par la tension d’extraction et transportés jusqu’a la cible de conversion ou ils produisent
des photons de Bremsstrahlung méme lorsque I'obturateur est fermé. Ces photons pro-
duisent des neutrons par photofission et des photoneutrons dans la cible d’uranium mais
aussi dans la cible de conversion et le collimateur en plomb. Une partie des neutrons est
détectée par le détecteur hélium-3 produisant du bruit de fond. L’origine du bruit de fond
n’a été décelée qu’en fin d’expérience et n’a donc pas pu étre supprimeée lors des mesures.
Le bruit de fond ainsi généré est tout de méme plus faible que lors de I'expérience en
fission induite par neutron.

Ce bruit de fond n’est génant que pour l'irradiation trés courte. Le pas en temps pour
I’acquisition étant trés court et la statistique faible, on voit nettement la structure du
bruit de fond. La figure 6.5 montre la structure en temps du bruit de fond. Elle a été
obtenue en moyennant les cinq derniéres secondes de décroissance lors de l'irradiation
courte apreés soustraction de la partie constante. Pour les autres irradiations, la structure
n’est pas visible car sa contribution est faible devant le signal et le pas en temps utilisé
est plus grand (12.5 et 100 ms contre 5 ms ici). Nous chercherons uniquement un bruit
de fond constant car le regroupement des canaux, important en fin de spectre, lisse sa
contribution.
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Fi1G. 6.5 — Bruit de fond lié & la haute tension sur la photocathode

Le bruit de fond a une composante constante qui a été mesurée a 0.22 cp/s et la valeur
moyenne du bruit de fond da a la haute tension vaut 1.4 cp/s.

Lors de prochaines mesures, il pourrait s’avérer intéressant de couper la tension d’ex-
traction quand le laser est arrété et ainsi supprimer la principale source de bruit de fond.
S’il n’est pas possible de supprimer le bruit de fond, il sera intéressant de mesurer avec
précision la structure du bruit de fond induit par les neutrons prompts avec une cible non
irradiée. Elle pourra ainsi étre soustraite directement aux spectres mesurés.

6.2.4 Fission induite par neutron

Dans le hall expérimental d’ELSA des neutrons sont créés par réactions photonu-
cléaires dans le convertisseur et dans le collimateur. Des réactions photonucléaires dans la
cible d’uranium créent également des neutrons prompts. Tous ces neutrons peuvent a leur
tour induire de la fission sur les noyaux d’uranium et donc générer des neutrons retardés.

La simulation MCNPX estime que 2.5% des fissions sont induites par des neutrons. Une
fission induite par neutron produit 0.044 neutron retardé et la photofission 0.031 [Nik65].
Environ 3.5% des neutrons retardés sont donc issus de la fission induite par neutron. Cette
quantité est considérée comme négligeable lors de ’analyse.

6.3 Mesure du nombre total de neutrons retardés émis
par photofission (73)

Le nombre de neutrons retardés émis par fission peut étre déterminé de deux fagons

différentes, sans avoir besoin de connaitre les temps de vie des différents groupes, comme

on ’a vu a la section 1.4.2 (p. 23) : aprés une irradiation longue (cycle de 5 minutes-5 mi-
nutes) ou aprés une irradiation trés courte (une macro-impulsion-30 s). Il est nécessaire
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de connaitre tout d’abord le nombre de fissions qui ont eu lieu dans la cible d'uranium. Il
faut connaitre pour cela le flux de photons arrivant sur la cible d’uranium.

6.3.1 Mesures de flux

Pour normaliser le nombre de neutrons retardés émis par fission, il faut connaitre le
nombre de fission qui ont eu lieu dans I’échantillon. L’utilisation d’une chambre & fission
située a ’emplacement de la cible d’uranium doit permettre de connaitre le nombre de
fissions dans la cible & condition de tenir compte des différentes masses et de 'atténuation.
Une chambre a fission de 0.9 mg d’uranium-238 a été placée dans le faisceau a 7 m du
convertisseur. Aucun signal provenant de la fission n’a pu étre extrait car le détecteur est
aveuglé par le flux de photons. Le probléme est peut-étre lié a I'ionisation du gaz par les
photons qui empéche la détection des fragments de fission et/ou a Iionisation des parois
de la chambre et au transport des électrons ainsi créés.

Puisque les distributions de fragments de photofission sont mal connues, la mesure du
nombre de fission ne peut étre effectuée par spectrométrie gamma de la cible d’uranium
apreés irradiation. Il est donc nécessaire de faire des simulations pour connaitre le nombre
de fissions dans la cible d’uranium. Pour valider les simulations, une mesure de flux par
activation a été effectuée. Un barreau de cuivre naturel a été placé dans le flux de photons
pendant 2 h. Ensuite 'activité du cuivre-62 (T4/,=9.7 min) et du cuivre-64 (T/,,=12.7 h)
produits par réaction (y,n) sur le cuivre-63 et le cuivre-65 est mesurée par spectrométrie
gamma. Il est alors possible de calculer le flux de photons qui a activé la cible de cuivre et
a partir de 1a, I'intensité faisceau. L’intensité obtenue a partir de la mesure d’irradiation
est comparée a la valeur relevée sur I'accélérateur dans le tableau 6.2.

Relevée | Déduite de Pactivité | Déduite de l'activité
du cuivre-62 du cuivre-64

Intensité (uA) | 1.07 | 0.81£0.14 \ 1.06£0.14

TAB. 6.2 — Comparaison entre l'intensité du faisceau relevée et celle déduite de l'irradiation d’un
barreau de cuivre

Lors de la mesure de l'activité du cuivre, nous avons été confronté a des problémes de
refroidissement du détecteur germanium utilisé. Ceci peut expliquer les écarts observés
entre les calculs et le relevé. Il est important de noter que la décroissance v du cuivre-62
et 64 est trés peu alimentée (inférieure & 1%). L’idéal serait de mesurer la décroissance G
mais nous nous disposions pas de I’équipement adéquat. [.’écart est plus important sur le
cuivre-62 car son activité est plus faible et I'essentiel de son activité a disparu pendant le
transfert de la cible vers le germanium.

Comme on peut le voir, la simulation permet de retrouver I'intensité relevée. Lors de
la simulation, les sections efficaces utilisées sont celles préconisées par 'TAEA [IAE00].
Jusqu’a 15 MeV, I’évaluation correspond bien aux données expérimentales pour le cuivre-
65. Dans le cas du cuivre-63, I’évaluation semble surestimée de quelques pourcents. Ces
écarts sur les sections efficaces peuvent jouer sur nos simulations.

Dans la suite, nous n’utiliserons que l'intensité relevée.
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6.3.2 Mesure apreés une irradiation longue

D’aprés la formule (1.14), 7; est égal au nombre de neutrons retardés par fission émis a
t = 0. La formule (6.1) donne le nombre de neutrons retardés détectés par fission a partir
du nombre de neutrons émis a ¢ = 0 pour une irradiation longue. Comme le pas en temps
est court (0.1 s) nous considérons que le nombre de neutrons émis a ¢ = 0 est égal au
nombre de neutrons collectés dans le premier canal divisé par la durée du canal. Ceci est
justifié a posteriori par le fait que Iécart est inférieur a Perreur statistique sur Nge3(t = 0).

_ Npes(t = 0)

7= Yan(t = 0) = Nyiss €res Qnes (6.1)
NHes nombre de coups par seconde dans le détecteur

Nyiss nombre de fissions par seconde durant l'irradiation

EHe3 efficacité intrinséque du détecteur

QHes angle solide du détecteur

La simulation de I'installation par MCNPX donne Ny;z5 =1.75 10° fissions/s pour un
faisceau d’une intensité de 1.07 pA. La mesure des neutrons retardés aprés une irradiation
de 5 minutes a été faite en deux fois, une premiére avec le détecteur placé a 35 cm de la
cible d'uranium et une deuxiéme avec le détecteur placé a 17 cm. Un spectre séparé a été
obtenu pour chaque mesure. Les deux spectres ont été sommé lors de I"analyse.

Pour la détermination du 7, nous n’avons pris en compte que les résultats de la
deuxiéme mesure car la statistique est suffisante. De ce fait aucune correction, a cause de
la modification de 'efficacité, n’est nécessaire. Pour la deuxiéme mesure, 528 + 23 coups
ont été détectés durant les cent premiéres millisecondes, soit par cycle :

Npes(t =0) =330+ 14.4cp/s

Dans le cas de cette mesure, efficacité globale (€.3Q.3) a été estimée & 6.240.31 1073
cp/n par les simulations MCNPX qui ont été validées par des mesures d’efficacité a I'aide
de sources de neutrons. En calculant 7, on obtient :

7z = 0.0305 % 0.0020 n/fission

Ce résultat est en accord avec le résultat de Nikotin [Nik65| obtenu avec des conditions
expérimentales identiques : Tgy;; = 0.031 4 0.004 n /fission.

6.3.3 Mesure aprés une irradiation trés courte

Aprés une irradiation trés courte (temps d’irradiation trés inférieur au temps de demi-
vie des précurseurs), 7y est égal a I'intégrale du nombre de neutrons retardés émis par
fission divisé par le temps d’irradiation (voir équation (1.18)). Dans le cadre de notre
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expérience, ceci peut s’écrire sous la forme de 'équation (6.2).

oo
K TirerisslfHe:sQHea /0 (Nies (8) = BE () dt (6.2
Tr temps d’irradiation en seconde

Niyes nombre de coups par seconde dans le détecteur

Nyiss nombre de fissions par seconde durant l'irradiation

€He3 efficacité intrinséeque du détecteur

Qpres angle solide du détecteur

BF bruit de fond en coups par seconde

A la fin de la période de décroissance de la troisiéme série d’irradiation (irradiation :
140 ps, décroissance : 30 s), on voit clairement apparaitre des impulsions dans le signal. 1l
s’agit du bruit de fond généré par la haute tension appliquée a la photocathode (voir sec-
tion 6.2.3). Une moyenne de ces impulsions sur les cinq derniéres secondes a été effectuée.
Elle a été soustraite au signal ainsi qu’une contribution constante du bruit de 0.0408 cp/s.
On en déduit :

/O Y (Nyes (£) — BF (#)) dt = 11762 + 409 cp (6.3)

Il n’est pas nécessaire de corriger le fait que I'intégration ne soit pas infinie. Les rares
précurseurs qui n’ont pas décru durant les trente secondes d’arrét du faisceau ’ont fait
lors des cycles suivants.

Comme le dispositif expérimental est le méme que pour l'irradiation longue, I’angle so-
lide du détecteur est le méme. L’efficacité globale (€ ge3€2pes) vaut donc 6.2+0.31 1073 cp/n.
Le nombre de fissions produites au cours de cette irradiation (Ny;ss) est estimé a 6.3 107 +
1.210° fissions. Nous obtenons donc le résultat suivant :

7z = 0.0301 + 0.0019 n/fission

Ce résultat est en accord avec la valeur trouvée lors de l'irradiation longue (0.0305+0.0020)
et celle de Nikotin (0.031£0.004).

6.3.4 Reésultat

Des deux mesures précédentes nous pouvons déduire que :
7 = 0.0303 + 0.0020 n/fission
Par ces mesures, nous confirmons les résultats de Nikotin et nous validons la méthode
d’analyse. Il est important de noter que la barre d’erreur est nettement améliorée puisque

Nikotin a une erreur de 13% et que la notre est réduite a 6.5%. Il semble difficile d’améliorer
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encore la barre d’erreur obtenue car le facteur limitant est U'incertitude sur 'efficacité du
détecteur qui est de 'ordre de 5%.

6.4 Spectre en temps des neutrons retardés

Lors de chacune des campagnes de mesure, nous cherchons a retrouver les 12 para-
métres de la courbe de décroissance (a;, A;) et le bruit par une approximation de moindres
carrés. La technique d’analyse utilisée ici est la méme que celle présentée a la section 5.4.1
(p. 110).

6.4.1 Comparaison avec d’autres données expérimentales
Etude graphique

Pour cette étude, nous avons tracé sur le méme graphique les points expérimentaux et
la courbe de décroissance paramétrée par les valeurs de Nikotin [Nik65| plus un bruit de
fond constant. Le but de cette étude est de déterminer si les paramétres de Nikotin nous
semblent a prior: suffisants pour reproduire les données.

Commencons par 'irradiation la plus longue. Sur la figure 6.6, on voit que les valeurs
trouvées par Nikotin correspondent bien & nos points expérimentaux. Mais sur ce gra-
phique, les groupes 2 et 4 et le bruit prédominent. Il est donc difficile de déterminer si les
valeurs pour les autres groupes sont correctes.

Des groupes avec des contributions plus faibles peuvent étre mis en valeur par des
irradiations plus courtes (voir section 5.4.1). En comparant les résultats de l'irradiation
de 5 s aux données de Nikotin (figure 6.7), il nous semble que la contribution du groupe 3
est surestimée et/ou le temps de vie est trop grand; il est également possible que la
contribution du groupe 4 soit sous-estimée en compensation. Ceci semble confirmé par la
figure 6.8. On constate que le groupe 4 et probablement le groupe 5 sont sous-estimés.
Sur la figure 6.8, le groupe 6 nous semble surestimé.

Comme on I’a vu sur la figure 6.6, ses valeurs correspondent bien aux points expéri-
mentaux pour des irradiations longues. Les écarts ne sont pas marqués a cause de la faible
contribution des groupes 3 et 5.

Les groupes 3 et 5 sont plus difficiles a extraire avec ce type d’irradiation car ils ne
sont jamais prédominants dans le cas de la photofission de I'uranium-238. Si une valeur
est sous-estimée, il est logique de penser qu’une autre sera surestimée pour compenser.
On voit ainsi qu’il est indispensable de effectuer des irradiations de différentes durées
pour extraire plus précisément les parameétres des différents groupes. Seule une analyse
détaillée des spectres peut permettre de confirmer les impressions qui se sont dégagées de
I’étude graphique.

Analyse comparative

Afin de pouvoir comparer nos mesures aux données de Nikotin, nous avons décidé de
faire un ajustement numérique des paramétres des six groupes sur nos mesures en fixant
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[Comparaison des données de Nikotin (300s-300s) | [__Irradiation: 300s Décroissance: 300s |
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Fia. 6.6 — Comparaison de nos données expérimentales avec la paramétrisation en six groupes
de Nikotin [Nik65] pour le cycle d’irradiation 300 s-300 s

[_Comparaison des données de Nikotin (5s-100s) | [__Irradiation: 5s Décroissance: 100s |
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Fia. 6.7 — Comparaison de nos données expérimentales avec la paramétrisation en six groupes
de Nikotin [Nik65| pour le cycle d’irradiation 5 s-100 s

\Comparaison des données de Nikotin (0.14ms - 30s) | [__Irradiation: 0.14ms Décroissance: 30s__|
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Fia. 6.8 — Comparaison de nos données expérimentales avec la paramétrisation en six groupes
de Nikotin [Nik65]| pour le cycle d’irradiation 140 ps-30 s
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les temps de vie des différents groupes aux valeurs de Nikotin. Les résultats obtenus pour
les différentes mesures sont présentés dans le tableau 6.3.

Irradiation
300s oS 140pus
a;(%) | 1.8+£0.18
as(%) | 16.5+0.4
as3(%) | 15.3+1.5 | 16.1+1.4
as(%) | 43.14£3.6 | 37.24+1.4 | 31.4+5.6
as(%) | 11.4£5.5 | 16.4+£1.9 | 18.0+2.5
ag(%) | 11.7£5.0 | 12.0+£2.0 | 10.4+0.9

TAB. 6.3 — Contributions relatives des différents groupes extraites des différentes mesures carac-
térisées par le temps d’irradiation (en gras les contributions validées)

Pour l'irradiation longue, seuls les groupes 1 a 3 peuvent étre validés car les groupes 5
et 6 sont difficiles & extraire a cause du pas de 100 ms et de leur faible contribution.
La contribution du groupe 4 peut contenir une partie de la contribution du groupe 5.
Elle ne peut donc pas étre validée par cette mesure. De méme pour l'irradiation de 5 s,
la séparation entre les groupes 5 et 6 reste difficile. Le groupe 1 a une contribution trop
faible pour étre visible sur cette mesure. On ne prendra donc que les valeurs des groupes 3
et 4. Pour l'irradiation trés courte, on ne gardera que les valeurs des groupes 4 a 6.

Les contributions validées sont présentées en gras dans le tableau 6.3.

On choisit judicieusement la contribution relative de chaque groupe a partir des résul-
tats précédents. Ce choix est présenté dans le tableau 6.4 en comparaison avec les données
de Nikotin. On peut constater que nos barres d’erreur sont comparables a celles de Nikotin
pour les groupes 1 et 2 et qu’elles sont plus grandes pour les groupes 3 a 5. Par contre on
pourra considérablement réduire celle du groupe 6.

| | Mesure | Référence [Nik65] |

a1(%) | 1.8£0.18 | 1.98+0.08
as(%) | 16.5%0.4 15.720.5
a3(%) | 16.1£1.4 17.520.7
(%) | 372414 31108
as(%) | 18.0£2.5 17.720.9
ag(%) | 10.4£0.9 16.1 J_ri

TAB. 6.4 — Contribution relative des différents groupes

La principale source de bruit a été identifiée et pourra étre supprimée lors de prochaines
mesures. Nous espérons ainsi avoir plus de précision sur le groupe 1. Cela améliorera
certainement les résultats sur les autres groupes.
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Comme prévu lors de I’étude graphique, les contributions des groupes 3 et 6 sont
inférieures a celles données par Nikotin et celle du groupe 4 est supérieure. Par contre,
la différence au niveau du groupe 2 n’a pas été vue auparavant. Pour les groupes 4 et 6,
les résultats obtenus sont clairement en dehors des barres d’erreurs. Les écarts observés
correspondent bien & ceux vus lors de I'étude graphique.

Par une analyse de chacun des spectres, on pourra obtenir les paramétres des six
groupes en les ajustant sur les données expérimentales.

6.4.2 Irradiation 5 min - décroissance 5 min

En fixant le temps de vie des différents groupes, nous avons pu constaté que nous
retrouvons approximativement les résultats de Nikotin. Maintenant, nous allons extraire
les paramétres (temps de vie et contribution) des différents groupes indépendamment.
Pour cela, nous commencons par l'irradiation la plus longue : celle de 5 minutes.

Dans la suite de D'analyse, les paramétres des groupes sont libres sauf indication
contraire.

Le pas en temps de I'acquisition pour cette mesure est de 100 ms. Il est donc difficile
d’extraire le groupe 6 qui a une période aux alentours de 200 ms. Pour cette raison le
temps de vie des groupes 5 et 6 est fixé aux valeurs de Nikotin soit 700 ms et 190 ms
respectivement. Comme le bruit de fond est plus important que la contribution du premier
groupe, on fixe la période du groupe 1 & 55.6 s. Le groupe 1 n’est composé que d’un seul
précurseur, le brome-87, dont le temps de vie vaut 55.6 s, ce qui justifie notre approche.

L’irradiation est considérée comme infinie car le temps d’irradiation est trés grand de-
vant le temps de vie des précurseurs. Les valeurs pour les différents parameétres obtenus par
ajustement numeérique sur les données expérimentales sont présentées dans le tableau 6.5.
Il s’agit des temps de vie et de la contribution relative en pourcent des différents groupes.

[ Irradiation: 300s Décroissance: 300s |

E — Ssomme
bruit
groupe 1

= groupe 2
groupe 3

=== groupe 4

groupe 5
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EL N e
0 50 100 150 200 250
Temps (S)

FiG. 6.9 — Extraction des groupes de neutrons retardés pour l'irradiation de 300 s
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| Groupe || T2 | Ty [Nik65] | ai(%) | ai(%) [Nik65] |
1 55.6 56.2+0.8 [ 1.7+0.18 [ 1.98+0.08
2 21.75+0.81 | 21.3+0.3 || 16.7+1.0 | 15.740.5
3 5.75+1.1 5.50£0.20 || 17.4%£9.0 17.540.7
4 1.9840.70 | 2.15£0.10 | 46.7£7.9 31.1+0.8

TAB. 6.5 — Valeurs des différents paramétres pour y+233U (15 MeV Bremsstrahlung) aprés une
irradiation de 300 s

En étudiant ’article de Nikotin, nous avons appris que ses barres d’erreur sont égales
a I’écart obtenu entre les résultats de différentes prises de mesures. Il semble que 'erreur
statistique ne soit pas pris en compte lors de cette étude contrairement a notre analyse.
C’est pour cette raison que nos barres d’erreurs sont en général plus importantes que les
siennes.

On obtient un bon accord sur les temps de vie avec les données de Nikotin. On retrouve
logiquement les mémes différences que lors de 'analyse comparative : une contribution
plus faible pour le groupe 3 et plus forte pour le groupe 4. Il est cependant difficile de
connaitre la contribution du groupe 4 avec ces conditions d’irradiation car la séparation
avec les groupes 5 et 6 n’est pas aisée. Pour le groupe 2, la contribution est en accord
avec Nikotin, le temps de vie est légérement différent de celui utilisé lors de I’analyse
comparative. Ceci explique les différences obtenues.

Avec des irradiations plus courtes, on doit pouvoir déterminer avec plus de précision
les valeurs des groupes au temps de vie plus court.

Au vu des erreurs, nous ne retiendrons que les paramétres des groupes 1 et 2.

6.4.3 Irradiation 5 s - décroissance 100 s

Nous espérons améliorer la précision sur les groupes intermédiaires par ces mesures.
Nous nous intéressons particuliérement au groupe 3 dont la contribution est toujours
inférieure a celle du groupe 2 ou du groupe 4 dans le cas d’une irradiation infinie. Le
fait que tous les précurseurs n’aient pas décru est pris en compte lors de I'ajustement
numérique.

Le pas en temps est plus faible que lors de la premiére irradiation, il est fixé & 12.5 ms.
Pour cette raison, on peut espérer séparer les groupes 5 et 6.

Les résultats sont représentés dans le tableau 6.6 et sur la figure 6.10. On a fixé a,, 71,
as et T, aux valeurs trouvées lors de I'irradiation longue. Si on ne fixe pas la contribution
du groupe 2, la valeur trouvée pour ay est compatible avec la valeur obtenue lors de
I'irradiation de 300 s. On note que la contribution du groupe 4 est légérement plus élevée
que celle mesurée par Nikotin.

Nous ne retiendrons pas les résultats pour les groupes 5 et 6 car les barres d’erreur
pourront certainement étre améliorée en faisant une irradiation plus courte.
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[ Irradiation: 5s Décroissance: 100s |

— Somme
bruit

= groupe 2
groupe 3

=== groupe 4

groupe 5

groupe 6

Ao N ] | | | (IR
90
Temps (S)

Fic. 6.10 — Extraction des groupes de neutrons retardés pour l'irradiation de 5 s

| Groupe || Ty [Ty [Nik65] | ai(%) | ai(%) [Nik65] |
3 5.01+0.49 | 5.5040.20 [ 17.9+1.4 | 17.5+0.7
4 2.07+0.14 | 2.154+0.10 | 37.7+1.9 | 31.1+0.8
5 0.57240.074 | 0.70£0.06 | 17.74£3.2 | 17.7+0.9
6 0.196+0.031 | 0.1940.02 || 8.4%1.5 16.1 J_r?)

TAB. 6.6 — Valeur des différents paramétres pour v+233U (15 MeV Bremsstrahlung) aprés une
irradiation de 5 s

6.4.4 Irradiation 140 us - décroissance 30 s

Par ces mesures, nous voulons extraire les paramétres des groupes a vie courte. Le
pas en temps est donc choisi trés court, de 5 ms. Les temps de vie et les contributions
des groupes 1, 2, 3 et 4 ont été fixés aux valeurs précédentes pour réduire les erreurs lors
de I'ajustement numérique des paramétres. Si on ne fixe pas la contribution du groupe 4,
la contribution obtenue est compatible avec la valeur précédente mais avec une barre
d’erreur plus grande.

Nous rappelons que le fait que tous les précurseurs n’aient pas décru est pris en compte
lors de I'ajustement numérique. Les résultats obtenus dans cette série d’irradiation sont
présentés dans le tableau 6.7 et sur la figure 6.11.

De cette série de mesures, nous ne retiendrons que les parameétres des groupes 5 et 6.
La statistique étant faible pour cette mesure, surtout pour les temps de vie longs, ceci est
parfaitement compréhensible. De méme pour avoir une meilleure précision sur le groupe 5
une plus grande statistique est nécessaire.

On voit que la contribution du groupe 6 est largement inférieure a la mesure de Nikotin
et que la barre d’erreur est nettement améliorée. Ce résultat sera détaillé dans le chapitre 7
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[ Irradiation: 0.14ms Décroissance: 30s |
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FiG. 6.11 — Extraction des groupes de neutrons retardés pour 'irradiation de 140 us

| Groupe || Ti/ | Ty [Nik65] | ai(%) | ai(%) [Nik65] |
5 0.584+0.051 | 0.70£0.06 [| 17.9+2.5 [ 17.7+0.9
+2

6 0.174+0.019 | 0.19£0.02 8.5£0.6 16.1

5

TAB. 6.7 — Valeur des différents paramétres pour y+238U (15 MeV Bremsstrahlung) aprés une
irradiation de 140 us

6.5 Résultat global

Afin d’avoir un ensemble cohérent de paramétres pour les différents groupes, nous
avons refait ’analyse des prises de mesures. Nous avons fixé les paramétres as, ag, T5 et
Tg aux valeurs trouvées lors de l'irradiation de 140 us et Tiet T aux valeurs trouvées lors
de T'analyse de l'irradiation de 300 s. Nous avons ensuite refait 'analyse de l'irradiation
de 5 s avec ces paramétres. Ayant les paramétres des groupes 3 a 6, nous les avons fixé et
nous avons refait ’analyse de l'irradiation de 300 s.

A partir des trois séries de mesures, nous avons pu extraire les douze paramétres
des six groupes de neutrons retardés issus de la photofission de 'uranium-238 avec un
faisceau de Bremsstrahlung d’énergie maximale 15 MeV. Les douze paramétres retenus
sont présentés dans le tableau 6.8. On peut voir que les différences portent principalement
sur la diminution de la barre d’erreur et que la contribution relative des groupes 2 et 4 a
légérement diminué. Nous obtenons des écarts importants au niveau des groupes 4 et 6.
Ces résultats seront détaillés dans le chapitre 7.

On effectue une étude graphique comme a la section 6.4.1, en tracant les courbes
de décroissance paramétrées par les valeurs du tableau 6.8 sur les différentes mesures
effectuées. Les résultats pour chacune des mesures sont présentés figures 6.12, 6.13 et 6.14.
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Fia. 6.12 — Comparaison entre la paramétrisation en six groupes obtenue ici et les données ex-
périmentales pour l'irradiation de 300 s
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Fia. 6.13 — Comparaison entre la paramétrisation en six groupes obtenue ici et les données ex-
périmentales pour l'irradiation de 5 s

[ Irradiation: 0.14ms Décroissance: 30s | [ Irradiation: 0.14ms Décroissance: 30s |
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FiG. 6.14 — Comparaison entre la paramétrisation en six groupes obtenue ici et les données ex-
périmentales pour l'irradiation de 140 us
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| Groupe | Typ | Tz [Nik65] | a; (%) | ai(%) [Nik65] |
1 55.6 56.240.8 | 1.740.2 [ 1.9840.08

2 21.88+0.66 21.3£0.3 16.5+0.5 15.7£0.5
3 5.01£0.49 5.50£0.20 | 18.3+0.7 17.5£0.7
4 2.07£0.14 2.15£0.10 | 37.3£0.8 31.1£0.8
3 0.584+0.051 | 0.70+0.06 | 18.0%0.4 17.7+0.9
6 0.174£0.019 | 0.19+0.02 | 8.5+0.8 16.1 i_g

TAB. 6.8 — Paramétres des six groupes de neutrons retardés issu de la photofission de 'uranium-
238 avec un faisceau de Bremsstrahlung d’énergie maximale 15 MeV

Comme on pouvait s’y attendre, nos paramétres reproduisent bien les données expé-
rimentales. Ceci montre que les paramétres déterminés lors d’irradiations longues per-
mettent de reproduire correctement les points expérimentaux pour des irradiations plus
courtes. La fin de la courbe pour l'irradiation de 140 us n’est pas trés bien reproduite mais
cela peut étre lié a la soustraction du bruit de fond. Il est possible que 'on ait soustrait
une partie du signal avec le bruit de fond.

6.6 Synthése

Cette campagne de mesure a permis d’obtenir des paramétres précis pour la courbe
de décroissance en neutrons retardés issus de la photofission en utilisant différentes du-
rées d’irradiation. Nous avons en particulier observé des écarts notables par rapport aux
données de Nikotin pour les contributions des groupes 4 et 6. Elle a également permis
d’améliorer la barre d’erreur pour la valeur de 7; en la divisant par un facteur 2. L’objectif
des 10% d’erreur sur les différents paramétres est atteint la plupart du temps. Les barres
d’erreur peuvent étre améliorées avec une statistique plus importante.

Ces résultats montrent qu’il est possible de mesurer la décroissance par neutrons re-
tardés a ELSA. Cependant lors de prochaines mesures, réduire le bruit de fond sera inté-
ressant. Ceci peut s’effectuer en coupant la haute tension lors de la phase de décroissance.

L’impact de ces mesures est présenté en détail au chapitre 7.
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Chapitre 7

Discussion et perspectives

Dans les deux parties précédentes nous avons exposé les différents résultats obtenus
dans des domaines théoriques et expérimentaux. Dans ce chapitre, nous présentons 1'im-
pact de tels résultats ainsi que les futurs projets qui pourront étre développés.

7.1 Comparaison des spectres expérimentaux de neu-
trons retardés issus de photofission

Rappelons dans le tableau 7.1, les résultats expérimentaux que nous avons obtenus
pour la représentation en six groupes du spectre de neutrons retardés issus de la photo-
fission de 'uranium-238 avec un faisceau de Bremsstrahlung d’énergie maximale 15 MeV.
Nos valeurs sont comparées aux données de Nikotin [Nik65] obtenus avec une cible et un
faisceau identique.

| Groupe | Typ | Ty [Nik65] | a; (%) | ai(%) [Nik65] |
1 55.6 56.240.8 | 1.740.2 [ 1.9840.08
2 21.88+0.66 | 21.3£0.3 | 16.5+0.5 | 15.740.5
3 5.014£0.49 | 5.50+0.20 |18.3+0.7 | 17.5+0.7
4 2.07+0.14 | 2.15+0.10 |37.3£0.8 | 31.1£0.8
5 0.584+0.051 | 0.70+0.06 | 18.0+£0.4 | 17.7+0.9
6 0.17440.019 | 0.1940.02 | 8.540.8 16.1 fz

TaB. 7.1 — Rappel des résultats de la mesure de neutrons retardés & ELSA comparés aux données
de Nikotin

Les temps de vie obtenus pour les différents groupes sont assez proches. Par contre, les
contributions relatives de certains groupes présentent des différences trés nettes (groupe 4
et groupe 6). Cette différence avait déja été observée par Kull [Kul70]. Ses mesures ont
cependant été effectuées avec un faisceau de Bremsstrahlung d’énergie maximale 8§ et
10 MeV. Kull explique les différences observées par I'ouverture de la voie de fission de se-
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conde chance quand I’énergie du faisceau d’électron est de 15 MeV. Le graphique 7.1 pré-
sente les contributions relatives des différents groupes suite a la photofission de 'uranium-
238 pour les deux expériences de Kull, celle de Nikotin et la notre.
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Fic. 7.1 — Contribution relative des différents groupes pour différentes énergies de Bremsstrah-
lung

Sur ce graphique, on peut constater que nos résultats sont en accord avec ceux de Kull
bien que nous ayons utilisé des électrons de 15 MeV. On peut en déduire que la contribution
de la fission de seconde chance est faible. Le seuil de fission de seconde chance a en effet
été mesuré a 12.3 MeV par Caldwell [Cal80]. Des fissions de seconde chance ont donc
bien lieu dans notre cible mais leur contribution a I’émission de neutrons retardés est trop
faible pour étre observée. En effet, environ 15% des fissions induites par un faisceau de
Bremsstrahlung d’énergie maximale 15 MeV sont des fissions de seconde chance d’aprés
les simulations MCNPX. On peut en outre penser que les fissions de seconde chance
produisent des produits de fission moins riches en neutrons, la contribution des groupes
a vie courte devrait donc diminuer.

Les différences peuvent s’expliquer par la méthode expérimentale employée. Tout
comme Kull, nous avons effectué des irradiations de différentes durées afin d’extraire les
groupes a vie courte. Il semble que Nikotin n’ait effectué que des irradiations trés longues
de maniére & avoir tous les précurseurs a I’équilibre. Notons également que la contribution
du groupe 6 est entachée d’une grande barre d’erreur. Ceci est certainement lié a la durée
d’irradiation choisie. Dans ces conditions, obtenir les paramétres des derniers groupes est
difficile. A cause de la durée d’irradiation choisie, Nikotin semble avoir sous-estimé la
contribution du groupe 4 et surestimé celle du groupe 6.

Une mesure du spectre d’émission de neutrons retardés issus de la photofission du
thorium-232 est prévue. Lors de cette expérience, nous espérons confirmer nos hypothéses
en comparant nos résultats a ceux de Nikotin.

146



7.2. COMPARAISON AUX PREDICTIONS DE HMS-ALICE ET ABLA

Au vu de nos résultats, il semble que les valeurs de Nikotin doivent étre corrigées.
La contribution relative de chaque groupe de neutrons retardés est constante pour la
photofission de l'uranium-238 si on utilise des faisceaux de Bremsstrahlung ayant une
énergie maximale comprise entre 8 et 15 MeV. Contrairement a ce qu’annonce Kull dans
son article, la contribution de la fission de seconde chance n’est pas visible lorsque I'on
utilise un faisceau de Bremsstrahlung d’énergie maximale 15 MeV.

7.2 Comparaison aux prédictions de HMS-ALICE et
ABLA

Comme on l'a vu a la section 3.2.3 (p. 72), il est possible de prédire les spectres de
neutrons retardés a partir des distributions de fragments de fission fournies par ABLA
et HMS-ALICE. Il nous a semblé intéressant de comparer ces prédictions & nos résultats
expérimentaux. Cette comparaison est présentée dans le tableau 7.2.

| 7+28U (15 MeV)

T2 a; (%)
Groupe || ABLA | HMS-ALICE | Notre mesure | ABLA | HMS-ALICE | Notre mesure

1 55.6 55.6 55.6 0.9 0.7 1.7+0.2
2 22.36 21.91 21.88+0.66 | 17.1 7.1 16.5+0.5
3 5.43 5.14 5.0140.49 15.5 9.5 18.3+0.7
4 1.86 1.54 2.0740.14 45.5 28.1 37.3+0.8
5 0.47 0.465 0.584+0.051 | 15.5 32.5 18.0+0.4
6 0.19 0.173 0.174+0.019 | 5.4 22.1 8.540.8

7 | 3.033 4.602 3.0340.2

TaB. 7.2 — Comparaison des prédictions de ABLA et HMS-ALICE et de nos résultats expé-
rimentaux pour la représentation en six groupes du spectre d’émission de neutrons
retardés issus de la photofission de 'uranium-238 avec un faisceau de Bremsstrahlung
d’énergie maximale 15 MeV

Les temps de vie obtenus avec les différents codes sont cohérents avec nos résultats.
Les résultats obtenus par ABLA pour les contributions relatives et le 7; sont encou-
rageants. Par contre, les résultats sont nettement moins bons pour HMS-ALICE. On
pouvait s’attendre a un tel résultat puisque le modéle utilisé dans HMS-ALICE est pu-
rement phénoménologique tandis que celui de ABLA est semi-empirique. Le modéle de
HMS-ALICE |Mas02| n’est en outre pas ajusté pour la photofission. Ces différences ont
déja été observées lors de I’étude des neutrons retardés produits par spallation dans une
cible de plomb [Rid05|. Dans le cas de la spallation, le modéle de Mashnik [Mas00| prédit
des distributions isotopiques plus larges que celles de ABLA. Or c’est ce modéle qui est
utilisé dans HMS-ALICE. Les spectres de neutrons retardés permettent d’étudier le coté
riche en neutrons de ces distributions. On peut déduire des premiéres observations que le
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modéle de Mashnik prédit des distributions trop larges pour les noyaux riches en neutrons
dans le cas de la photofission.
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Fia. 7.2 — Comparaison des prédictions de INCL et de Mashnik aux données expérimentales de
GSI pour la distribution isotopique du brome dans le cas de la spallation du plomb
par des protons de 1 GeV

La figure 7.2 présente une comparaison des prédictions de INCL (modéle utilisé avec
ABLA) et de CEM2k (modéle utilisé dans HMS-ALICE) avec les données expérimentales
lors de la spallation du plomb avec des protons de 1 GeV pour la distribution isotopique
du brome. Un seul précurseur de neutrons retardés a été mesuré : le brome-87. Il est
entouré sur la figure 7.2. Pour cet isotope, on constate un écart d’un facteur 5 entre les
deux modéles. INCL donne des résultats plus proches des données expérimentales. Ceci
permet de comprendre pourquoi les prédictions des spectres de neutrons retardés sont si
différentes. On peut néanmoins conclure que les résultats de ABLA semblent plus fiables
que ceux de HMS-ALICE.

Afin d’améliorer les modéles, il semble nécessaire d’étudier la contribution relative de
chaque isotope dans chaque groupe. Ceci est possible & partir des spectres d’émission de
neutrons retardés. En mesurant les neutrons retardés en six groupes, le taux de production
du brome-87 est également mesuré car il est le seul précurseur du groupe 1. En connaissant
le nombre de neutrons retardés émis par ce groupe, il est possible d’en déduire la quantité
de brome-87 créé. Dans le cas de notre mesure, la probabilité cumulée de production du
brome-87 est de 2.02% (taux d’embranchement de 2.54%). Pour ABLA, elle est de 1.09%
et pour HMS-ALICE de 1.31%. On peut ainsi constater que la production du brome-87
est sous-estimée dans les deux cas. Une seule valeur n’est cependant pas suffisante pour
améliorer les modéles.

En se basant sur le principe d’un seul précurseur par groupe, Isaev [Isa02| explique
que selon le type de modéle a 12 groupes (modéle du brome ou de l'iode) il est possible de

148



7.3. AMELIORATIONS APPORTEES AUX CODES DE CALCUL

mesurer les probabilités cumulées de production des isotopes du brome pour les masses
87, 88, 89, 91 et des isotopes de I'iode pour les masses 137, 138, 139 et 140. Ce modéle
est présenté dans le tableau 7.3. Avec de telles données, il serait possible de tester un peu
mieux les modéles pour la partie riche en neutrons des distributions isotopiques.

Modéle a | Modele de I'iode Modéle du brome
6 groupes | Groupe \ Période | Précurseurs | Temps de vie (s) | Groupe | Période
1 1 55.69 *Br 55.69 1 55.69
2 24.50 ! 24.50 2 24.50
2 3 16.30 *Br 16.30 3 16.30
4 6.46 1381 6.46
3 %Rb 5.93 4 6.37
5 4.67 ®Br 4.38 5 4.38
6 2.76 %Rb 2.76 6 2.76
7 2.30 | 2.30
4 % As 2.08 7 2.09
8 2.056 mmy 2.00
BKr 1.289 8 1.289
9 1.116 M Cs 1.002
10 0.860 1101 0.860 9 0.942
5 Br 0.542 10 0.542
11 0.443 %Rb 0.384 11 0.384
%Rb 0.203
6 12 0.195 9Rb 0.170 12 0.195

TAB. 7.3 — Modele a 12 groupes [Isa02]

Les mesures de spectres d’émission de neutrons retardés effectuées a ELSA ne sont
malheureusement pas assez précises pour effectuer cette étude. Il est toutefois prévu lors
de futures mesures d’avoir une précision suffisante pour étudier les spectres sous forme de
six et de douze groupes ou plus. Les modéles pourront alors étre confrontés aux données
expérimentales.

7.3 Améliorations apportées aux codes de calcul

Lors de la construction de la bibliothéque d’activation photonucléaire, nous avons
comparé les résultats de HMS-ALICE et de ABLA a des données expérimentales. Nous
nous sommes apergu que ces codes pouvait, étre modifiés afin d’améliorer leurs résultats.

Cela a été particuliérement le cas de HMS-ALICE. Nous nous sommes aper¢u que
la section efficace de photoabsorption était mal modélisée pour les noyaux déformés. En
collaboration avec Marshall Blann, I'auteur du code, elle a été modifiée et les résultats ob-
tenus ont été considérablement améliorés. On peut voir les conséquences de la modification
de la section efficace de photoabsorption sur le calcul de sections efficaces photonucléaires
de I'uranium-235 et 238 a la figure 7.3.
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Fic. 7.3 — Conséquence de la modification de la section efficace de photoabsorption pour
l'uranium-235 et 'uranium-238

Les calculs de distributions de produits de photofission pourrait étre améliorés en
réduisant 'influence de 'effet pair-impair.

La section efficace de photoabsorption de ABLA a été modifiée afin d’utiliser les pa-
ramétres RIPL-2. Nous nous sommes apergu que les courbes de potentiel utilisées pour le
calcul des distributions de produits de fission devait étre ajustées élément par élément.

L’étude des spectres d’émission de neutrons en douze groupes devrait permettre d’ob-
tenir plus d’information sur ces distributions et d’améliorer encore les résultats de ces
codes.

7.4 Influence de I’énergie d’excitation sur la production
de neutrons retardés

En regardant le nombre de neutrons retardés émis en fonction de I’énergie de la par-
ticule incidente, on constate une chute d’environ 20% aprés 'ouverture de la fission de
seconde chance dans le cas de la fission induite par neutron. Le noyau qui fissionne lors
de la fission de seconde chance posséde en effet un neutron de moins. Les produits de
fission sont donc moins riches en neutrons et émettent donc moins de neutrons retardés.
La variation du nombre de neutrons retardés pour la fission de I'uranium-238 induite par
neutron est présentée sur la figure 7.4.

Sur cette figure on constate tout d’abord que notre mesure effectuée avec des neutrons
de 2 MeV (7, = 4.56£0.62 n/100 fissions) et présentée au chapitre 5 est en accord avec les
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Fic. 7.4 — Nombre de neutrons retardés émis par 'uranium-238 suite & la fission induite par
neutron en fonction de I’énergie du neutron incident

évaluations des différentes bibliothéques. La barre d’erreur est néanmoins plus importante
que celle des autres données. Il s’agit de la premiére mesure avec des neutrons de 2 MeV.
Ensuite lorsque I’énergie des neutrons augmente, le nombre de neutrons retardés diminue.
Il s’agit 1a d’une constante pour tous les noyaux en fission induite par neutron.

Dans le cas de la photofission, cet aspect n’a pas été constaté (figure 7.5). Toutefois,
la plupart des mesures ont été effectuées avec des énergies inférieures au seuil de fission
de seconde chance. Les différentes mesures [Mos62, Nik65, Cal80] donnent des valeurs
constantes en fonction de I’énergie des électrons, autour de la valeur 3. ABLA prédit
pourtant une diminution de l'ordre de 20%.

On constate qu’il est nécessaire d’effectuer des mesures a d’autres énergies pour confir-
mer ces hypothéses. Il est de plus nécessaire d’avoir des barres d’erreur faibles car les
variations sont petites. Pour la mesure du nombre de neutrons retardés émis lors de la
photofission de 'uranium-238, la barre d’erreur est de 6.6%. Ceci devrait donc étre suffi-

sant pour mesurer ces variations.

Une mesure des spectres de neutrons retardés de 'uranium-238 produits par un fais-
ceau de Bremsstrahlung d’énergie maximale 19 MeV est prévue a ELSA afin de voir
cette diminution. Nous espérons également voir ce phénoméne lors de ’étude des spectres
d’émission de neutrons retardés issus de la photofission du thorium-232.

Il est évident qu'une mesure avec un faisceau de photons monoénergétiques mettrait
plus facilement ce phénomeéne en évidence. Nous n’avons toutefois pas ce type de faisceau

a notre disposition.
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FiGg. 7.5 — Nombre de neutrons retardés émis par |'uranium-238 issus de photofission en fonction
de I'énergie maximale du Bremsstrahlung

7.5 Photofission et barriére

Lors de I’évaluation des sections efficaces photonucléaires pour les actinides avec
GNASH, section 3.1.5, nous avons diu modifier les barriéres de fission afin de reproduire
les données expérimentales. La valeur de ’énergie de ces barriéres a été modifiée lors de
leur ajustement sur les données expérimentales pour les noyaux suivants : uranium-238,
uranium-237, uranium-235, uranium-234, plutonium-239, neptunium-237, neptunium-236.

neutron gamma
Isotope \ Eq ‘ Es E, | Es
uranium-238 6.123 | 5.923 || 5.65 | 5.75
uranium-237 2.77 | 5.52 6.1 | 5.7
uranium-235 5.56 | 5.46 | 9.4 | 10
uranium-234 5.25 | 5.15 4.9 | 5.2
plutonium-239 || 5.75 | 5.35 || 5.63 | 4.98
neptunium-237 || 6.2 5.5 || 6.05| 5.6
neptunium-236 6.4 5.9 5.9 | 54

TAB. 7.4 — Energie des barriéres de fission utilisées lors de I’évaluation GNASH

Le tableau 7.4 présente les différentes valeurs de 1’énergie des barriéres de fission uti-
lisées lors des évaluations avec GNASH en fission induite par neutron et en photofission.
Il est difficile d’en tirer une régle systématique. Remarquons tout d’abord que les valeurs
pour I'uranium-235 sont nettement plus grandes que celles des autres barriéres de fis-
sion. Dans ce cas, les données expérimentales sont difficiles & reproduire avec une barriére
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plus faible. Nous avons choisi comme données expérimentales les réévaluations de Varla-
mov [Var99]. Si nous avions choisi les données de Caldwell [Cal80], ’énergie de la barriére
de fission aurait été plus basse car la section efficace de photofission est plus élevée. Au vu
des barriéres de fission de 'uranium-235, on peut penser qu’effectuer une nouvelle mesure
de section efficace pourrait étre intéressante afin de déterminer les valeurs a choisir. Pour
les autres noyaux, les écarts entre les différentes barriéres de fission utilisées vont de 50 a
500 keV. Il s’agit d’une diminution de la barriére sauf dans le cas de 'uranium-237. On
peut ainsi constater que la fission dépend de la particule incidente méme a faible énergie
d’excitation. L’hypotheése selon laquelle la fission ne dépend que de I’énergie d’excitation
et du noyau composé est donc trop simpliste.

Il semble qu’a priori, la barriére s’abaisse légérement lors de la photofission. Ce phéno-
meéne est peut-étre di au fait qu’un neutron apporte au noyau un moment angulaire plus
important qu’un photon. Il serait intéressant d’étudier ce phénomeéne plus précisément.

7.6 Utilisations possibles de la bibliothéque d’activa-
tion

La section 3.4 présente les applications pour lesquelles la bibliothéque d’activation pho-
tonucléaire a déja été utilisée. La bibliothéque peut cependant étre utilisée pour d’autres
applications que I'étude d’activation et le démantélement. Comme elle contient les distri-
butions des produits de photofission, il est possible de I'utiliser pour effectuer des calculs
de transmutation d’actinides mais aussi pour I’é¢tude de projets utilisant la photofission
tels que la production de faisceaux d’ions radioactifs, le pilotage de réacteurs par un
faisceau d’électron ou d’autres concepts innovants.

7.6.1 Transmutation d’actinides dans un flux de photon

Comme on ’a vu section 3.1.5 (p. 58), il est possible de mesurer le taux de transmuta-
tion de certains actinides. Kase [Kas92| n’a regardé que la disparition du neptunium-237
— et d’autres actinides — par photofission. Il serait intéressant de regarder toute la chaine
de transmutation en incluant les réactions (y,n) et (,2n) entre autres. L’influence des
photoneutrons devrait étre prise en compte.

Il est finalement important de regarder la radioactivité de ’échantillon, en particulier
celle due aux produits de fission ainsi que son évolution dans le temps. Les produits de
fission sont en effet les contributeurs majeurs de la radioactivité au début du refroidisse-
ment. Pour ce genre de travail, une bibliothéque d’activation photonucléaire semblable &
celle développée ici est indispensable.

7.6.2 Production de faisceaux d’ions radioactifs

La production de faisceaux d’ions radioactifs par photofission a largement été étudiée,
en particulier pour les projets SPIRAL-II, EURISOL et ALTO. Elle a méme été retenue
dans le cadre du projet ALTO [Ibr03]. La plupart des calculs effectués ont pris comme base
la fission induite par neutron qui produit le méme noyau composé. Avec la bibliothéque,
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on dispose désormais de données pour de nombreux actinides et pour trois énergies de
Bremsstrahlung. Il serait ainsi possible d’optimiser le taux de production d’un isotope
précis en jouant sur la cible de photofission et I’énergie des électrons. A notre connaissance,
il n’existe aucun outil équivalent pour ce genre d’étude.

7.6.3 RACE

Le projet RACE (Reactor Accelerator Coupling Ezperiment) est une expérience d’étude
d’un réacteur sous-critique couplé & un accélérateur d’électrons. Les neutrons manquants
seraient fournis par photofission ou production de photoneutrons sur des actinides placés
dans le coeur. Il est important de connaitre le flux de neutrons produits par réactions
photonucléaires, mais aussi 1’évolution du coeur pour pouvoir le piloter. La bibliothéque
est indispensable pour faire les calculs d’évolution.

Conjointement des études de transmutation pourraient étre menées. Notons que I'étude
de la transmutation dans un flux de photons et de neutrons est désormais possible grace
au développement de la bibliothéque d’activation photonucléaire.

7.6.4 Concept de mini-irradiateur

Le mini-irradiateur est un outil d’irradiation neutronique pour tester des échantillons
de trés petite taille. Ce concept a été développé au CEA [Kle03, Rid02|. L’échantillon
est déposé au coeur d’une cible annulaire d’'uranium-238. La cible est entouré de plomb.
Un schéma du mini-irradiateur est présenté sur la figure 7.6. Un flux de neutrons rapides
est produit par photofission et production de photoneutrons dans la cible. Il n’y a pas de
produits fissiles donc pas de risque lié a la criticité. L’intérét d’un tel concept est essentiel-
lement d au moindre cotit de "accélérateur d’électrons par rapport a un accélérateur de
protons utilisé pour produire une source intense de neutrons. LL’étude a porté uniquement
sur 'optimisation du flux de neutrons.

i e e
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BB cm PRI [ A A
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Plomb 45 cm
=
e

F1G. 7.6 — Schéma du mini-irradiateur

Il serait désormais intéressant d’étudier I'impact du flux de photons sur les perfor-
mances du mini-irradiateur. Des calculs d’évolution sont pour cela nécessaires. Le pro-
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bléme du démantélement se pose de plus en plus, et ce avant méme la construction de
telles installations.

7.7 Détection d’actinides par activation

Utiliser les réactions photonucléaires pour faire du controle non destructif est une
idée qui date des années 1970 [Run73|. Avec 'augmentation de la puissance des accé-
lérateurs d’électrons, cette idée a été développée pour controler le trafic de matériaux
nucléaires [Jon00, Cha03a| mais aussi les colis de déchets [Gma00, Lyo00]. Un projet de
controle non destructif des colis de déchets a 1’échelle industrielle en utilisant la photo-
fission a été lancé auprés de l'accélérateur SAPHIR au CEA /Saclay. Ce projet utilise les
neutrons retardés et la décroissance gamma des produits de fission.

Il semble évident que I'utilisation des informations apportées par la bibliothéque pour
les produits de fission et les nouvelles mesures de spectres d’émission de neutrons retardés
permettrait d’améliorer les résultats d’un tel projet.

7.8 Conclusion

Le travail effectué au cours de cette thése a ouvert de nombreuses portes dans les
domaines théoriques, expérimentaux et appliqués.

Grace aux évaluations effectuées avec GNASH, nous avons pu voir qu’il est nécessaire
de modifier les énergies des barriéres de fission dans le cadre de la photofission par rapport
a celles utilisées en fission induite par neutron. Aucune régle systématique simple n’a pu
étre trouvée. Pour le moment ce phénoméne ne peut étre expliqué de maniére satisfaisante.
De plus, les barriéres choisies lors de 1’évaluation de 'uranium-235 sont trés différentes de
celles utilisées en fission induite par neutron. Il est possible que les données expérimentales
qui nous ont servi lors de ’évaluation soient sous-estimées. Nous recommandons donc une
nouvelle mesure de la section efficace de photofission de 'uranium-235 afin de vérifier la
réévaluation de Varlamov [Var99.

Les mesures du spectre d’émission de neutrons retardés issus de la photofission de
I'uranium-238 ont montré qu'’il est possible de mesurer la valeur du 7; avec une précision
inférieure a 7% et les paramétres des différents groupes avec une précision de l'ordre de
10%. Nous avons aussi corrigé les résultats de Nikotin [Nik65]. A partir de cette expé-
rience, d’autres mesures vont étre effectuées afin de confirmer la diminution du 7 avec
I’énergie d’excitation du noyau mais aussi afin d’effectuer une mesure systématique des
spectres d’émission de neutrons retardés. Cette campagne aura certainement des appli-
cations dans des projets de controle non destructif de matériaux nucléaires utilisant les
neutrons retardés issus de photofission.

La création de la bibliothéque photonucléaire va permettre de développer tous les
projets nécessitant des calculs d’évolution dans un flux de photons ou des distributions de
fragments de photofission. Ceci concerne en particulier la production de faisceaux d’ions
radioactifs et le projet RACE.
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Chapitre 8

Conclusion

Les récents progrés faits sur les accélérateurs d’électrons en terme d’énergie et de
puissance ont permis de développer de nombreuses applications des réactions photonu-
cléaires. Certaines nécessitent entre autres une bibliothéque d’activation photonucléaire
ou la connaissance des spectres d’émission de neutrons retardés issus de photofission. Ces
deux points ont été développés au cours de cette thése.

La bibliothéque a pu étre créée grace a I'utilisation de différents codes de calcul et a des
évaluations déja existantes. Elle contient les sections efficaces d’activation pour plus de 600
noyaux et les distributions de produits de fission pour 30 actinides. Elle couvre un domaine
en énergie allant de 0 a 25 MeV. D’autres résultats importants ont été obtenus en paralléle.
Le pouvoir prédictif de HMS-ALICE a été amélioré grace a la nouvelle modélisation de la
section efficace de photoabsorption pour les noyaux déformés. Les évaluations des sections
efficaces photonucléaires de six actinides effectuées avec GNASH vont étre incluses dans
la bibliothéque ENDF-B VII, a savoir I'uranium-235, 'uranium-238, le neptunium-237,
le plutonium-239, le plutonium-240 et 'américium-241. Lors des évaluations des sections
efficaces photonucléaires, nous nous sommes apercus que les barriéres de fission varient en
fonction de la particule qui induit la fission. Nous pensons qu’il pourrait étre intéressant
d’étudier les causes d’un tel phénomeéne, visible méme a basse énergie d’excitation.

Pour le calcul des distributions des produits de fission, deux codes ont été utilisés :
HMS-ALICE et ABLA. En comparant les résultats fournis par ces codes aux données
expérimentales, nous avons constaté que les résultats de ABLA sont bien meilleurs que
ceux de HMS-ALICE. Pour utiliser ABLA, il est nécessaire d’ajuster certains parameétres
sur les données expérimentales. Ces paramétres sont valables pour tous les isotopes d’un
élément. Pour compléter la bibliothéque, nous avons donc utilisé ABLA pour les isotopes
de l'uranium et HMS-ALICE pour les autres éléments a cause du manque de données
expérimentales. Les résultats obtenus ne sont par contre pas assez précis pour pouvoir
prédire de maniére précise les spectre d’émission de neutrons retardés.

Cette bibliothéque a déja été utilisée lors de I'étude de D'activation des bétons pour
le démantélement du LURE. Quelques calculs de transmutation dans un flux de photons
ont également été effectués. Elle sera mise a disposition grace a la NEA (Nuclear Energy
Agency) début 2006. Il est prévu d’intégrer la totalité de la bibliothéque dans CINDER’90.
Son extension jusqu'a 150 MeV, en collaboration avec le LANL (Los Alamos National
Laboratory), est également prévue.
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Parallelement au développement de la bibliothéque, une campagne de mesure des
spectres d’émission des neutrons retardés pour la photofission des actinides a été en-
treprise. Aprés la définition, I'optimisation et I’étalonnage du détecteur, une mesure de
spectre d’émission de neutrons retardés issus de la fission induite par neutron a été réa-
lisée. Elle nous a permis de tester la méthode d’analyse et d’améliorer notre protocole
expérimental, en particulier pour adapter le temps d’irradiation aux groupes recherchés.

La confiance acquise dans notre méthode d’analyse nous a permis d’entreprendre la me-
sure du spectre d’émission de neutrons retardés issus de la photofission de I'uranium-238.
Cette expérience a permis d’améliorer la valeur de 7, avec une barre d’erreur inférieure a
7% (7, = 3.03£0.02 n/100 fissions) et de corriger les paramétres de Nikotin [Nik65] pour
la représentation en six groupes. Nous avons en particulier amélioré les données concer-
nant le sixiéme groupe en utilisant différentes durées d’irradiation. Ceci est la premiére
étape avant une étude systématique des spectres d’émission de neutrons retardés issus de
photofission.

Cette étude sera facilitée par le travail effectué pendant cette thése. Le détecteur pourra
étre réemployé, bien qu’il soit intéressant de continuer a le développer afin d’augmenter
son efficacité. La méthode d’analyse peut aussi étre réutilisée. Avec quelques modifications
mineures, elle permet d’effectuer ’analyse en 12 groupes. Le savoir-faire acquis lors des
précédentes expériences sera bien évidemment un atout lors de cette étude.

Nous espérons qu’'une telle étude systématique permettra un développement plus ra-
pide des techniques de détection de matiére nucléaire a l'aide de neutrons retardés issus
de photofission. Nous espérons également pouvoir étudier la variation du nombre de neu-
trons retardés en fonction de I’énergie d’excitation ainsi que la représentation du spectre
d’émission en douze groupes. Avec cette modélisation, nous pourrons connaitre la distri-
bution de quelques isotopes du brome et de 'iode et peut-étre ainsi améliorer les codes
de calcul de distribution de produits de photofission.

Un programme expérimental d’une durée de trois ans est prévu auprés de 'accélérateur
ELSA afin de mener a bien ces études.
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Annexe A

Liste des précurseurs utilisés lors du
calcul du spectre d’émission de
neutrons retardés

Nous présentons ici la liste des précurseurs contenue dans la bibliothéque de précurseur
utilisée pour calculer les spectres d’émission de neutrons retardés a partir des distribution
de produits de fission. Ces données sont issues de [Eng94|. Les précurseurs sont présentés
sous la forme : élément, masse, état fondamental (g) ou isomérique (m), temps de vie en
secondes, probabilité d’émission de neutron en pourcent.

Co 72 g 0.1235 11.5322

Cu 72 g 6.4891 0.0001

Co 73 g 0.1290 25.1220

Ni 73 g 0.4906 0.0047

Cu 73 g 5.1136 0.5588

Co 74 g 0.0920 17.4326

Ni 74 g 0.9002 0.3560

Cu 74 g 0.6482 0.2949

Co 75 g 0.0817 31.3124

Ni 75 g 0.2312 1.0022

Cu 75 g 0.9274 3.4700

Ni 76 g 0.3046 3.5113

Cu 76 g 0.2602 2.8418

Ni 77 g 0.1033 4.7115

Cu 77 g 0.3052 12.3119

Ni 78 g 0.1318 9.2984

Cu 78 g 0.1179 9.9093

Zn 78 g 1.9855 0.0041

Cu 79 g 0.1351 24.2057

Zn 79 g 0.3130 1.1459

Ga 79 g 3.0000 0.0890

Cu 80 g 0.0899 15.0430

Zn 80 g 0.4873 1.0983

Ga 80 g 1.6600 0.8300

Cu 81 g 0.0742 52.9504

Zn 81 g 0.1227 5.7372

Ga 81 g 1.2300 11.9000

Zn 82 g 0.1268 21.2264

Ga 82 g 0.6000 21.1000

Zn 83 g 0.0836 22.8749

Ga 83 g 0.3100 56.2000

Ge 83 g 1.9000 0.0235

Ga 84 g 0.0984 28.0232

Ge 84 g 1.2000 5.2055

As 84 g 5.3000 0.0860

Ga 85 g 0.0870 44.9654

Ge 85 g 0.2500 16.4540

As 85 g 2.0300 50.0000

Ge 86 g 0.2470 15.2148

As 86 g 0.9000 8.5030

Ge 87 g 0.1339 15.1329

As 87 g 0.3000 44.3600

Se 87 g 5.6000 0.1880

Br 87 g 55.6000 2.5400

Ge 88 g 0.1290 21.6551

As 88 g 0.1348 19.9068

Se 88 g 1.5000 0.9660

Br 88 g 16.0000 6.2600

As 89 g 0.1212 33.2722

Se 89 g 0.4270 7.7000

Br 89 g 4.3800 14.0000

As 90 g 0.0911 24.3493

Se 90 g 0.5550 9.1321

Br 90 g 1.8000 24.6000

Se 91 g 0.2700 24.4382

Br 91 g 0.6000 18.1000

Rb 91 g 58.2000 0.0001

Se 92 g 0.1682 13.2333

Br 92 g 0.3600 42.7344

Kr 92 g 0.3600 0.0332

Rb 92 g 4.5300 0.0099

Se 93 g 0.0968 12.0321

Br 93 g 0.1760 25.0885
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Kr 93 g 1.2900 2.0100

Rb 93 g 5.8600 1.3500

Br 94 g 0.1108 29.8035

Kr 94 g 0.2100 6.1300

Rb 94 g 2.7600 10.0000

Br 95 g 0.1069 27.0797

Kr 95 g 0.7800 7.5051

Rb 95 g 0.3800 8.6200

Br 96 g 0.0888 21.9195

Kr 96 g 0.2931 7.7473

Rb 96 g 0.2040 14.0000

St 96 g 1.1000 0.0011

Kr 97 g 0.1000 8.3925

Rb 97 g 0.1700 26.6000

St 97 g 0.4000 0.0054

Y 97 g 3.7000 0.0540

Y 97 m 1.1100 0.1090

Kr 98 g 0.1602 8.2989

Y 98 m 0.6500 0.2280

Rb 99 g 0.1450 17.1000

St 99 g 0.6000 0.1290

Y 99 g 1.4000 2.0200

Rb 100 g 0.0984 4.9500

Sr 100 g 0.6180 0.7430

Y 100 g 0.8000 0.8420

Rb 101 g 0.0939 28.321

Sr 101 g 0.1941 2.4700

Y 101 g 0.6071 2.0500

Sr 102 g 0.2871 4.7600

Y 102 g 0.9000 5.9400

Sr 103 g 0.1196 8.8758

Y 103 g 0.2604 12.365

Zr 103 g 1.3377 0.0242

Nb 103 g 1.5000 0.0137

Sr 104 g 0.1629 13.469

Y 104 g 0.1283 8.7769

Zr 104 g 2.5730 0.1824

Nb 104 g 4.8000 0.0406

Y 105 g 0.1469 19.752

Zr 105 g 0.4930 1.0879

Nb 105 g 2.8000 2.2322

Y 106 g 0.0894 15.661

Zr 106 g 0.9071 1.5242

Nb 106 g 1.0000 0.9402

Y 107 g 0.0923 25.944

Zr 107 g 0.2430 3.7127

Nb 107 g 0.7660 8.7806

Zr 108 g 0.3781 7.0302

Nb 108 g 0.2423 6.4669

Mo 108 g 1.5000 0.0001

Zr 109 g 0.1300 7.3940

Nb 109 g 0.3154 12.653

Mo 109 g 1.4090 0.1359

Tc 109 g 1.4000 0.0879

Nb 110 g 0.1298 10.052

Mo 110 g 2.7720 1.3758

Tc 110 g 0.8300 0.6210

Nb 111 g 0.1718 18.394

Mo 111 g 0.4664 1.0303

Tc 111 g 1.9824 5.6954

Mo 112 g 0.9754 2.0788

Te 112 g 0.4314 5.2031

Mo 113 g 0.2287 3.7966

Te 113 g 0.6524 7.1864

Ru 113 g 3.0000 0.0005

Te 114 g 0.2023 6.5358

Ru 114 g 8.1365 0.1039

Rh 114 g 1.7000 0.0020

Te 115 g 0.2704 14.337

Ru 115 g 0.8784 0.2276

Rh 115 g 8.3154 0.7746

Te 116 g 0.1155 12.222

Ru 116 g 1.7004 1.0811

Rh 116 g 0.9492 0.5379

Te 117 g 0.1518 21.249

Ru 117 g 0.3428 2.0509

Rh 117 g 1.2174 4.8201

Ru 118 g 0.6623 4.1092

Rh 118 g 0.3156 2.9167

Ru 119 g 0.1950 4.3580

Rh 119 g 0.4654 8.2971

Pd 119 g 1.7587 0.0001

Ag 119 g 2.1000 0.0001

Ru 120 g 0.3503 7.5652

Rh 120 g 0.1725 5.9282

Pd 120 g 3.9065 0.0068

Ag 120 g 1.1700 0.0015

Rh 121 g 0.2496 13.567

Pd 121 g 0.6437 0.2722

Ag 121 g 0.8000 0.0753

Rh 122 g 0.1071 8.3012

Pd 122 g 1.4112 0.4377

Ag 122 g 1.5000 0.1840

Rh 123 g 0.1343 17.107

Pd 123 g 0.3004 0.6897

Ag 123 g 0.3900 0.5450

Pd 124 g 0.5140 2.6986

Ag 124 g 0.2495 2.2881

Pd 125 g 0.1660 2.2664

Ag 125 g 0.3335 6.3167

Pd 126 g 0.2520 5.0310

Ag 126 g 0.1398 4.6380

Ag 127 g 0.1753 9.8629

Cd 127 g 0.5719 0.0101

In 127 g 3.7600 0.6600

In 127 m 1.3000 0.0001

Ag 128 g 0.0943 6.8861

Cd 128 g 1.0530 0.1215

In 128 g 0.8400 0.0610

Cd 129 g 0.2987 0.1519

In 129 g 0.9900 2.9200

In 129 m 2.5000 0.7600

Cd 130 g 0.4767 0.9676

In 130 g 0.5800 1.0400

Sb 135 g 1.8200 17.870

Sn 136 g 0.7172 16.391

Sh 136 g 0.8200 28.978

Te 136 g 19.0000 1.140

Sb 137 g 0.4780 18.032

Te 137 g 3.5000 2.6900

I 137 g 24.5000 6.970

Sb 138 g 0.1734 22.011

Te 138 g 1.6000 6.7800

[ 138 g 6.5000 5.3800

Sb 139 g 0.2178 41.693

Te 139 g 0.5800 7.9624
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Te 140 g 0.8038 15.496

I 140 g 0.8600 9.2700

Te 141 g 0.2726 10.472




I 141 g 0.4600 21.300

Xe 141 g 1.7200 0.0353

Cs 141 g 24.9000 0.047

Te 142 g 0.5901 15.079

I 142 g 0.2000 13.860

Xe 142 g 1.2200 0.4040

Cs 142 g 1.6900 0.0949

I 143 g 0.4010 38.498

Xe 143 g 0.9600 3.0557

Cs 143 g 1.7800 1.6000

I 144 g 0.1460 15.239

Xe 144 g 1.1000 4.6118

Cs 144 g 1.0010 3.1300

I 145 g 0.1934 24.085

Xe 145 g 0.9000 6.1090

Cs 145 g 0.5900 13.590

Xe 146 g 0.5627 6.5048

Cs 146 g 0.3400 13.300

Ba 146 g 2.0000 0.0100

La 146 g 11.0000 0.003

Xe 147 g 0.1991 8.7056

Cs 147 g 0.5460 26.100

Ba 147 g 1.7550 0.0210

La 147 g 5.0000 0.0330

Cs 148 g 0.2056 25.100

Ba 148 g 3.3250 0.0060

La 148 g 1.3000 0.1330

Cs 149 g 0.2442 32.756

Ba 149 g 0.6950 0.5750

La 149 g 2.4080 1.0600

Cs 150 g 0.1238 15.088

Ba 150 g 0.9620 10.927

La 150 g 0.6080 0.3991

Ba 151 g 0.3327 3.7569

La 151 g 0.7194 6.5495

Ba 152 g 0.4205 5.7209

La 152 g 0.2850 6.0393

La 153 g 0.3258 10.688

Ce 153 g 1.4688 0.6219

La 154 g 0.1493 10.270

Ce 154 g 2.0161 0.6373

Pr 154 g 1.0614 0.1110

La 155 g 0.1540 16.759

Ce 155 g 0.5278 1.6004

Pr 155 g 1.1224 1.5427

Ce 156 g 0.5963 2.9922

Pr 156 g 0.3793 2.7170

Ce 157 g 0.2144 4.4528

Pr 157 g 0.3800 6.3874

Pr 158 g 0.1685 6.4230

Nd 158 g 2.6949 0.0053

Pr 159 g 0.1806 12.363

Nd 159 g 0.6146 0.2361

Pm 159 g 3.0005 0.0185

Nd 160 g 0.7886 0.9469

Pm 160 g 0.7289 0.2676

Nd 161 g 0.3113 1.6982

Pm 161 g 0.7899 1.7504

Pm 162 g 0.3243 2.1452

Sm 164 g 1.3850 0.0124

Eu 164 g 1.5327 0.0001

Sm 165 g 0.4536 0.2491

Eu 165 g 1.3546 0.1911
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Annexe B

Spectres de neutrons retardés

Nous présentons ici une comparaison de spectres d’émission de neutrons issus de la fis-
sion induite par neutron. Ces spectres ont été mesuré par Keepin [Kee57b|. Nous les avons
calculé a I’aide des distributions de produits de fission extraites de I’étude systématique
d’England |Eng94| et de la bibliothéque de précurseurs présentée dans 'annexe A. Les
valeurs représentées en gras dans les tableaux indiquent des valeurs en dehors de barres
d’erreur de Keepin et avec des écarts supérieurs a 20%.

| n;+**Th |
’ Groupe H T1/2 [Kee57hb| ‘ T /9 calcul ‘ Ecart H A; [Kee57b] ‘ A; calcul ‘ Ecart ‘
1 56.03+0.95 55.6 -0.9% 0.16940.012 0.172 +1.8%
2 20.7540.66 18.44 -11.1% || 0.744+0.037 0.578 -22.3%
3 5.74+0.24 4.96 -13.6% || 0.769+0.108 1.040 +35.2%
4 2.1610.08 1.86 -13.9% || 2.2124+0.110 2.764 +25.0%
5 0.571£0.042 0.489 -14.4% || 0.85340.073 0.793 -7.0%
6 0.21140.019 0.196 -7.1% 0.213+0.031 0.224 +5.2%
Total 4.96+0.20 5.57 +12.3%

TAB. B.1 — Groupe de neutrons retardés pour la fission induite par des neutrons rapides sur le
thorium-232
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’ N 253U ‘
’ Groupe H T1/o |[Kee57h| \ T /9 calcul \ Ecart H A; [Kee57b| \ A; calcul \ Ecart ‘
1 55.00+0.54 55.6 +1.3% 0.05740.003 0.054 -5.3%
2 20.57£0.38 20.94 +1.8% 0.19740.009 0.210 +6.6%
3 5.001+0.21 5.09 +1.8% 0.16640.027 0.156 -6.0%
4 2.13+0.20 2.04 +4.2% || 0.184+0.016 0.230 +25.0%
5 0.61540.242 0.473 -23.1% 0.03440.016 0.040 +17.6%
6 0.277+0.047 0.177 -36.1% || 0.02240.009 0.013 +40.9%
[ Total [ 0.66+0.03 [ 070 | +6.1% |

TaB. B.2 — Groupe de neutrons retardés pour la fission induite par neutron thermique sur
I'uranium-233

’ nf+233U ‘
’ Groupe H T1/2 [Kee57b| ‘ T2 calcul ‘ Ecart H A; [Keeb7h| ‘ A; calcul ‘ Ecart ‘
1 55.114+1.86 55.6 +0.9% 0.06040.003 0.060 -

2 20.74+0.86 20.53 -1.0% 0.19240.009 0.205 +6.8%
3 5.30%0.19 4.95 -6.6% 0.15940.025 0.167 +5.0%
4 2.2940.18 2.11 -7.9% 0.22240.012 0.201 -9.5%
5 0.546+0.108 0.463 -15.2% | 0.0514+0.010 0.032 -37.3%
6 0.22140.042 0.201 -9.0% || 0.016+0.005 0.006 -62.5%

Total 0.70+0.4 0.67 -4.3%

TaB. B.3 — Groupe de neutrons retardés pour la fission induite par des neutrons rapides sur
I'uranium-233

’ n;+250 ‘
’ Groupe H T2 [Kee57hb| \ T/, calcul \ Ecart H A; [Kee57b] \ A; calcul \ Ecart ‘

1 54.514+0.94 55.6 +2.0% || 0.06340.005 0.054 -14.3%

2 21.8440.54 20.81 -4.8% 0.351+0.011 0.329 -6.3%

3 6.00£0.17 5.05 -15.8% || 0.31040.028 0.339 +9.4%

4 2.23+0.06 2.03 -9.0% 0.67240.023 0.690 +2.6%

5 0.496+0.029 0.469 -5.4% 0.21140.015 0.170 -19.4%

6 0.179+0.017 0.192 +7.6% | 0.043+0.005 0.071 +65.1%

Total 1.65+0.05 1.65 -

TaB. B.4 — Groupe de neutrons retardés pour la fission induite par des neutrons rapides sur
I'uranium-235
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|

’ Groupe H T2 [Kee57b] ‘ Ty /9 calcul ‘ Ecart

| A; [Kee57b] | A; calcul | Ecart |

1 52.38+1.29 295.6 +5.8% | 0.054+0.005 | 0.039 |-27.8%
2 21.58+0.39 22.36 +3.6% 0.56440.025 0.497 -11.9%
3 5.00£0.19 5.19 +3.8% 0.66740.087 0.574 -13.9%
4 1.93£0.07 1.83 -5.2% 1.59940.081 1.705 +6.6%
bt 0.490=+0.023 0.493 +0.6% | 0.927+0.060 | 0.675 |-27.2%
6 0.172x0.009 0.200 +16.3% || 0.3094+0.024 0.317 +2.6%
Total 4.12+0.17 3.81 -7.5%

TaB. B.5 — Groupe de neutrons retardés pour la fission induite par des neutrons rapides sur
I'uranium-238

’ ng,+22Pu ‘
’ Groupe H T2 [Kee57b] \ T2 calcul \ Ecart H A; [Kee57b] \ A; calcul \ Ecart ‘
1 54.28+2.38 55.6 +2.6% 0.02140.006 0.018 -14.3%
2 23.04+1.67 23.03 - 0.18240.023 0.213 +17.0%
3 5.60+0.40 5.57 -0.5% 0.129+0.030 0.147 +14.0%
4 2.134+0.24 2.06 -3.3% 0.199+0.022 0.226 +13.6%
5 0.61840.213 0.444 -28.2% 0.05240.018 0.056 +7.8%
6 0.257+0.045 0.196 -23.7% | 0.027+0.010 0.014 -48.1%
| Total [ 0.61£0.05 067 | 9.8% |

TaAB. B.6 — Groupe de neutrons retardés pour la fission induite par neutron thermique sur le
plutonium-239

| AT |
’ Groupe H T1/2 [Keeb7b| ‘ Ty /9 calcul ‘ Ecart H A; [KeebTh| ‘ A; calcul ‘ Ecart ‘
1 53.7540.95 55.6 +3.3% || 0.02440.002 0.021 -12.5%
2 22.29+0.36 22.66 +1.7% || 0.17640.009 0.187 +6.3%
3 5.19+0.12 5.51 +6.2% || 0.13640.013 0.133 -2.2%
4 2.0940.08 2.08 -0.5% 0.207+0.012 0.198 -4.3%
5 0.54940.049 0.464 -15.5% || 0.0654+0.007 0.045 -30.8%
6 0.216+£0.017 0.198 -8.3% || 0.0224+0.003 0.014 -36.4%
Total 0.63%+0.03 0.60 -4.8%

TaB. B.7 — Groupe de neutrons retardés pour la fission induite par des neutrons rapides sur le
plutonium-239
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ANNEXE B. SPECTRES DE NEUTRONS RETARDES

’ n;+*Pu ‘
’ Groupe H T2 [Kee57b| \ T/, calcul \ Ecart \ A; [Kee57b] \ A; calcul \ Ecart ‘
1 53.56+1.21 55.6 +3.7% 0.02240.003 0.018 +18.2%
2 22.144+0.38 23.00 +3.9% 0.238+0.016 0.240 +0.8%
3 5.1440.42 5.40 +5.1% 0.16240.044 0.156 -3.7%
4 2.0840.19 2.05 +1.4% 0.31540.027 0.303 -3.8%
5 0.511+0.077 0.479 -6.3% | 0.11940.018 0.076 -36.1%
6 0.172+0.033 0.199 +15.7% | 0.0244-0.005 0.024 -
Total 0.8840.06 0.082 -6.8%

TaB. B.8 — Groupe de neutrons retardés pour la fission induite par des neutrons rapides sur le
plutonium-240
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Annexe C

Comparaison de sections efficaces de
photoabsorption
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169



ANNEXE C. COMPARAISON DE SECTIONS EFFICACES DE PHOTOABSORPTION

233
)
500 T I T ~ I T
- | = IAEA evaluation R
-— RIPL 2
400 O Cadwell data(1980) _

g

Cross section (mby)
N
3

100

Photon Energy (MeV)

Fiag. C.2 — Section efficace de photoabsorption pour I'uranium-233

U
600 T I T T
| | =— IAEA evaluation ]
500 — RIPL 2
O Caldwell data (1980)

8

300

Cross section (mby)

g

100

Photon Energy (MeV)

Fia. C.3 — Section efficace de photoabsorption pour 'uranium-234

170



Cross section (mb)

Cross section (mb)

235

U
6(1) T I T T
| | = IAEA evaluation = b
— RIPL2 £t
500 = O Gurevich data (1976) - [ aig. =~ N
| | O Caldwell data(1980) | BANG -G Aor~) ]
7 LD '"-':i,'yil \
400 3 o D |
110 !l E“
L '"’JU i
300 - ‘.«‘I"' 0 DD N
- ’m‘ ia i
N2
200 — '! X 1 ]
L ~q| D @ n
N ? PORR 7
100 |- & OF ' o P
5.4 PLORIT ¢
o =" o) N
=) |
0 :’:‘:—:" B 1 | L | L ]
5 10 15 20
Photon Energy (MeV)
Fia. C.4 — Section efficace de photoabsorption pour 'uranium-235
236
U
600 . | . .
| | = 1AEA evaluation 7
ool |— RIPL2 |
O Caldwell data (1980) )
400 -~
300 —
200 —
100 —
—-V--;: I | I | I
05 10 15 20

Photon Energy (MeV)

Fia. C.5 — Section efficace de photoabsorption pour I'uranium-236
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Annexe D

Coethicients correctifs de la courbe de
décroissance en neutrons retardés

Comme on I’a vu a la section 1.4.2, la courbe de décroissance en neutrons retardés
peut étre écrite sous la forme de six exponentielles.

6
Yan (1) = Z a; exp (—Aan,t)
i=1

Les paramétres a; et Ag,, sont respectivement le nombre de neutrons retardés par
fission émis par le groupe ¢ et sa demi-période dans le cas d’une irradiation infinie avec
un faisceau continu. Si le faisceau est pulsé et/ou 'irradiation finie, il faut appliquer un
facteur correctif a la contribution a; de chaque groupe pour reproduire correctement la
courbe expérimentale. De méme, si la cible de fission est a nouveau irradiée avant la
décroissance de tous les précurseurs, un autre facteur correctif doit étre appliqué.

D.1 Probléme général

Le nombre de précurseurs N; produits pendant I'irradiation varie en fonction du temps.
Cette évolution est décrite par I’équation différentielle (D.1).

£ Nilt) = Si(6) = han, Ni(0) D.1)

Le terme de source S;(t) est proportionnel au flux de la source externe induisant la
fission, il peut étre écrit S;(t) = Cp(t). A partir de I'équation a I’équilibre Cp— Ny, N; = 0,
on déduit la valeur suivante pour C.

¢

On sait que la solution de I’équation (D.1) est une exponentielle. Elle aura la forme
suivante :

Ny(t) = Dy(t) exp (—Aanst) (D.2)
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ANNEXE D. CORRECTION DE LA COURBE DE DECROISSANCE

En substituant (D.2) dans I’équation (D.1) on obtient :

d
soit
t
Di(t) = / Si(t') exp st dt’
to

avec to temps auquel débute l'irradiation.
La solution générale de I’équation (D.1) s’écrit :

Ni(t) = [ S0 exp O, ( — 1))

to

(D.3)

La contribution partielle de chaque groupe a;(t) est proportionnelle & N;(t), ¢’est-a-dire
le nombre de précurseurs appartenant au groupe ¢ produits au temps ¢ de 'irradiation.

Ni(t) = kai(t)

Aprés une irradiation infinie la production de précurseurs est a ’équilibre d’ou

lim a;(t) = a;

t—00
et
donc

Ni = k’(li

On peut donc réécrire I’équation D.3 sous la forme suivante :

ka;(t) = /tz )%]migzﬁ(t/) exp (Aan, (' — 1)) dt/

d’ou
t
a;(t) = Aan, a; / f(t") exp (Aan,; (t' —t)) dt’
to

ft) = % est le flux normalisé.

Le facteur correctif M;(t) pour chaque groupe vaut :

My(r) = 2

a;

Soit a la fin de l'irradiation (t = Tj,) :

Tir'r
Mi(nrr) == )\dni / f(t/) €xXp ()\dm (t/ - irirr)) dt/

to

174

(D.4)

(D.5)



D.2. CAS D’UNE IRRADIATION FINIE AVEC UN FAISCEAU CONTINU

D.2 Cas d’une irradiation finie avec un faisceau continu
Dans ce cas la source s’écrit :

0 est une fonction de Heavyside telle que

0, t<0
H(t):{ 1, t>0

D’apreés I’équation (D.5) on a

Tir'r
Mi(ﬂrr) = )\dni / e(t/ - tO)e(ﬂrr - t/) exp ()\dnl (t/ - T‘ir‘r)) dt/

to
d’ou
Tirr
Mi(TYiTr) - )\dni / exp (>\an (t/ - ETT)) dt/
to
or
Lipp =to+ T
7 est la durée de l'irradiation.
On en déduit que dans le cas d’un faisceau continu M; s’écrit
Mo (1) =1 — exp (= Agn, T) (D.6)

Ce cas s’applique pour les mesures faites au 4 MV et présentées au chapitre 5. Les
corrections appliquées sont présentées dans le tableau D.1. Les temps de vie de chacun
des groupes sont pris égaux a 55.6, 20, 5, 2, 0.7 et 0.2 s. Ces valeurs seront prises pour
tous les calculs présentés ici.

Durée d’irradiation
Groupe [| 300s [ 125s | 20s [6.25s | 5

1 0.976 | 0.788 | 0.220 | 0.074 | 0.060

2 1 0.987 | 0.498 | 0.194 | 0.158
3 1 1 0.937 | 0.578 | 0.500
4 1 1 0.999 | 0.884 | 0.822
5 1 1 1 0.998 | 0.993
6 1 1 1 1 1

TaB. D.1 — Valeur de la correction pour différentes durées d’irradiation
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ANNEXE D. CORRECTION DE LA COURBE DE DECROISSANCE

D.3 Cas d’une irradiation avec un faisceau pulsé
La structure en temps de la source est présentée figure D.1. Elle s’écrit sous la forme
suivante :
K-1)T+71&
f(t) = (K)T Z&(t —to—(n—=1T1)0(to+ (n— 1T +71—1)
T période des impulsions
T durée des impulsions

L’intensité moyenne de la source est normalisée a 1.

176

Irradiation

(K-1)T+t

FiG. D.1 — Structure en temps de la source

Dans ce cas M;(T},.,) s'écrit

Ti'r'r K
Mi(Tr) = Man, /t oS 0(AL— (n— D)T)0((n — VT + 7 — At) exp (g, (' — Tipy)) dt’
0 n=1

ou
At = t'—¢
(K-1)T+7
(8% ey _—
Kt
to+(n—1)T+7
Mz( zrr — 05/\an Z / ’ exXp ()\dnz (t/ - ﬂrr)) dt,
to+(n—1)T

K
M;(T5r) = aexp (—Aan, Tirr Z exp (Agn; (to + (n — )T 4+ 7)) — exp (A, (to + (n — 1)T))]
n=1

K
M;(Ty) = aexp (—Aan, Tirr) (eXp (Agn, 7) — 1) €xp (Adn, to) Z exp (Agn, ((n —1)T))



D.3. CAS D’'UNE IRRADIATION AVEC UN FAISCEAU PULSE

1 —exp (Agn, KT)
1 —exp (Agn,T)

Mi(ﬂrr) = (& eXp (_/\dnicrirr) (eXp (>\dm7—) - 1) €xp (Adn,tO)

or
Tipr = t0+(K_1)T+T
donc

exp (—Aan,to) €xp (—Agn, KT') exp (—Agn, T)
exp (—Aan, T")

€xp (_/\dni T‘irr) -

d’ou

(K-1)T+r7
Kr

1 —exp (—Aan, KT)

M.A(T..) =
i(Tirr) 1 —exp (—Aan,T)

(1 = exp (=Aan;7))

Le facteur de correction dans le cas d’un faisceau pulsé s’écrit :

(K—=1)T+71—exp(—Aan,KT)
Kt 1 —exp (—Aan,T)

MPU(K, T, 7) = Mo (7)

Si 7 =T, on retrouve bien le cas du faisceau continu pour une durée d’irradiation K7
(voir équation (D.6))

La tableau D.2 présente les différentes corrections appliquées pour les irradiations de
300 s (K = 1500), de 5 s (K = 25). Dans ces deux cas, 7 vaut 140 us et 7' 0.2 s.

Durée d’irradiation
Groupe | 300 s 5s
1 0.976 0.058
2 1.001 0.152
3 1.022 0.490
4 1.030 0.812
5 1.101 1.049
6 1.380 1.324

TaB. D.2 — Valeur de la correction pour différentes mesures avec un faisceau pulsé

On constate que le groupe 1 n’a pas encore atteint ’équilibre malgré une irradiation
de 300 s. Il en est de méme avec un faisceau continu (voir tableau D.1). L’influence du
faisceau pulsé sur les groupes 2 a 4 est faible. Elle est par contre importante pour les
groupes H et 6.

En comparant les tableaux D.1 et D.2 on s’apercoit que la structure du faisceau in-
fluence tres peu les groupes 1 a 4. Par contre son influence est notable pour les groupes 5
et 6 dont les temps de demi-vie sont comparables a la période des impulsions. Pour réduire
ce phénomeéne il faut augmenter la fréquence des impulsions.
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D.4 Influence de la répétition des irradiations

Si on répéte K. fois les irradiations toutes les T, secondes, ’équation de la source
[P
s’écrit :

) = (K_[?TT”fje(t—to—(n—1)T)e(t0+(n—1>T+T—t).

SN (- )T 01— DTt (K- 1)T +7—1)

=1

o~

T. période des mesures
T période des impulsions
T durée des impulsions

Au temps Ty auquel on commence la mesure M;(T)) s’écrit :

Mi(Thr) = A, /tTM a f; O(AL — (n— D)T)0((n — )T + 1 — At).

n=1

.f@(m—a—nn)e((z—1)Tc+(K_1)T+T—At).
exp (i, (¢ — Tyr) dt

ou
At = t' —t
(K-1)T+r
OC =
Kt
soit
K Ke  rtot(n—1)T+(1—1)TetT
TM =« Z / >\dni exXp (Adnz (t/ - TM)) dt'
i1 (n—1)T+(1—1)T.
K K.
Mi(Ty) = aexp(—Aan,Tu) D Z exp (Aan, (to + (n =T+ (I = 1)Te + 7)) —
TL:1 :

—exp (Agn, (to + (n = )T + (I = 1)T7))]

Mi(Ta) = aexp (—=Xan, Tar) exp (Aan;to) (€xp (Aan, 7) — 1) D exp (Aan, (n — 1)T)..

n=1

'3 exp (Aan, (1 — 1)T2)

=1
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D.4. INFLUENCE DE LA REPETITION DES IRRADIATIONS

M;(Ty) = aexp(—Ain,Tar) exp (Aan;to) (€xp (Aan, 7) — 1)
1 —exp (Aan, KT) 1 — exp (Aan, K1)
1 —exp (A, T) 1 —exp(Nan,T0)

or
Ty=to+ (K. —DT.+(K-1)T+r7

donc

exp (—Aan, KT) exp (—Agn, K1)
exp (—Aan,T)  exp (—Aan, 1)

exXp (_/\danM) = €Xp (_)‘dnlt0> exXp (_)\dnﬂ—)

d’ou
1 —exp(—=Agn, KT) 1 — exp (—Agn, K.T.)
L —exp(=Aan,T) 1 —exp(=Aam,T¢)

Mi(Tar) = a (1 = exp (= Aan, 7))

Dans le cas d’irradiations répétées le facteur correctif s’écrit :

1 —exp (—Aagn, K1)

M (K T, K Tor) = MY (KT
i ( y Ley 1Y, 77—) ? ( ! 77—) 1 —eXp(_)\dniTC)

La correction induite sur la somme des mesures par le fait que tous les précurseurs
n’aient pas décru totalement a la fin de chaque mesure est décrite par I’équation suivante.

1 N
S MK, T, K,T,7)

MmN T, K, T, 1) = =
Nsz (K’ Ta T) K.=1

soit

1 —exp (—Aan, K1)
. L—exp(=Aa,Te)

1 N
Misomme(N’ Tc) — N Z
K.=

d’ou

1 1 —exp (=Agn,NT,)

M§0mme N TC —
! (V. To) 1 —exp (—Aan,T0) N (exp (Agn, Te) — 1)

La valeur de M/ ™™ pour les différentes mesures effectuées lors de cette thése sont
présentées au tableau D.3. On constate bien que plus le cycle est court plus la correction
a appliquer est grande.
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Mesures
Groupe || 300 s-300 s | 125 s-125 s | 5 s-100 s | 20 s-25 s | 140 us-30 s | 6.25 s-6.25 s
1 1.001 1.045 1.366 2.290 3.172 6.293
2 1 1 1.035 1.302 1.610 2.812
3 1 1 1 1 1.137 1.046
4 1 1 1 1 1.001 1
5 1 1 1 1 1 1
6 1 1 1 1 1 1
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Résumé en francais : Création d’une bibliothéque d’activation photonu-
cléaire et mesures de spectre d’émission de neutrons retardés

Cette thése a deux objectifs.

Le premier consiste & produire une bibliothéque d’activation photonucléaire afin de
développer les calculs d’activation induite par des photons. Pour créer cette bibliothéque,
nous avons utilisé diverses sources de données : des évaluations mais aussi des calculs
que nous avons effectués avec différents codes (HMS-ALICE, GNASH, ABLA). Cette
bibliothéque contient les sections efficaces d’activation de plus de 600 noyaux mais aussi
les distributions de fragments de fission pour 30 actinides & trois énergies maximales
de Bremsstrahlung ainsi que les spectres d’émission de neutrons retardés associés. Ces
spectres reproduisent assez mal les données expérimentales. Pour cette raison nous avons
décidé de lancer une mesure systématique des spectres de neutrons retardés issus de
photofission.

Deuxiémement cette thése consiste & démontrer la faisabilité de telles mesures & ELSA.
Nous avons alors développé le systéme de détection, 'acquisition et la méthode danalyse
des spectres. Ces développements ont été auparavant testés lors de la mesure des spectres
d’émission de neutrons retardés issus de la fission induite par des neutrons de 2 MeV de
I'uranium-238. Finalement nous avons mesuré le spectre d’émission de neutrons retardés
suite a la photofission de I'uranium-238 avec un faisceau de Bremsstrahlung d’énergie
maximale 15 MeV et nous avons comparé nos résultats aux données existantes.

Abstract : Development of a photonuclear activation file and measurment
of delayed neutron spectra

This thesis work consists in two parts.

The first is the description of the creation of a photonuclear activation file which will
be use to calculated photonuclear activation. To build this file we used different data
sources : evaluations but also calculations done using several cross sections codes (HMS-
ALICE, GNASH, ABLA). This file contains photonuclear activation cross sections for
more than 600 nuclides and fission fragments distributions for 30 actinides at tree different
Bremsstrahlung energies and the delay neutron spectrum associated. These spectra are not
in good agreement with experimental data. Thats why we decided to launch measurement
of delayed neutrons spectra from photofission.

The second part of this thesis consists in demonstrating the possibility to do such
measurements at ELSA For that we developed the detection, the acquisition system and
the analysis method of such spectra. These were tested for the measurement of the de-
layed neutron spectrum of uranium-238 after irradiation in a 2 MeV neutron flux. After
all, we measured the delayed neutron spectrum of uranium-238 after irradiation in a 15
MeV Bremsstrahlung flux. We compare our results with experimental data.

Discipline : physique nucléaire

Mbots-clés : réactions photonucléaires, photoabsorption, fission nucléaire, produits de
fission, neutrons, faisceaux de photons.



