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Introduction

Dans un contexte global de crise énergétique latente et de prise de conscience de
I’amorce d'un changement climatique lié a la consommation de combustibles fossiles,
I’énergie nucléaire apparait de nouveau comme une source d’électricité compétitive.
Pour convaincre de son opportunité, le nucléaire du futur devra s’inscrire dans une
démarche de développement durable. C’est-a-dire qu’il devra utiliser au mieux les res-
sources en minerai et gérer sa production de déchets. Contrairement aux réacteurs
actuels, qui consomment essentiellement 1'?3°U présent a 0,7% dans I'uranium naturel,
les réacteurs de futur devront regénérer leur isotope fissile. Il faudra pour cela utiliser
des réacteurs a spectre rapide si 'on continue a utiliser le cycle uranium, ou utiliser le
cycle thorium. Dans les deux cas, ces réacteurs utiliseront de nouveaux combustibles,
et probablement des spectres de neutrons différents de ceux des réacteurs a eau sous
pression (REP) qui constituent l'essentiel du parc mondial des réacteurs depuis des
décennies.

Les grands pays du nucléaire ont mené une étude prospective des concepts dont
le potentiel correspond aux objectifs de développement a long terme du nucléaire :
c’est le forum « Génération IV ». Ce groupe d’experts internationaux a sélectionné six
concepts particuliers qui pourraient devenir les réacteurs de quatrieme génération.

En France, les recherches sur ces réacteurs innovants sont aussi stimulées par la
loi du 30 décembre 1991 relative a la gestion des déchets nucléaires. Cette loi définit
3 axes de recherche et donne un délai de 15 ans aux chercheurs pour avancer sur ces
voies privilégiées. Ce délai a été prolongé jusqu’en 2015.

Dans ce cadre, les acteurs de la recherche et I'industrie concernés (AREVA, CEA,
CNRS, EdF, Université) participent au groupement de recherche Gestion des Déchets
et Production d’Energie par les Options Nouvelles (GEDEPEON). Ce groupement,
comme son nom l'indique, a deux volets, le premier concernant 1’étude de solutions
pour la gestion des déchets et le deuxieme s’occupant de la recherche pour la production
d’énergie nucléaire durable.

Parmi les études pour les réacteurs du futur, un programme de recherche se concentre
sur 'utilisation du cycle thorium. Le principal avantage de ce cycle, comparé a celui de
I'uranium, est la minimisation de la production d’actinides mineurs, dont I'impact ra-
diologique a long terme est le probleme majeur du secteur électronucléaire. Afin d’avoir
des calculs plus réalistes pour ce type de filiere, une amélioration de la précision des



2 Introduction

bases de données nucléaires est indispensable.

Les données nucléaires, en déterminant les sections efficaces des corps présents dans
le coeur, sont un point essentiel dans la conception de ces futurs réacteurs. Pour de
nombreux noyaux, les sections efficaces sont connues avec une précision assez faible.
Dans le cas de 234U, cette précision est estimée & environ 20%, ce qui est suffisant pour
des études préliminaires mais peut avoir un impact non négligeable dans la phase de
conception des réacteurs.

Dans le cadre d’'une collaboration internationale, réunissant de nombreux labora-
toires et une centaine de physiciens, une nouvelle série de mesures a été effectuée aupres
de l'installation n_'TOF au CERN en utilisant la méthode de temps de vol neutronique.

La section efficace de capture neutronique de 23*U a été mesurée en 2004 & n_TOF
avec une précision élevée due a une combinaison de dispositifs uniques dans le monde :

— un haut flux instantané de neutrons,

— une bonne résolution en énergie des neutrons,

— un détecteur a absorption totale 47 de BaFs.

Ce manuscrit présente les résultats de cette expérience. Il est divisé en sept cha-
pitres, quelques détails complémentaires et les parametres de résonances sont présentés
en annexe. Certains chapitres, notamment en ce qui concernent le calorimetre ont été
particulierement développés afin de donner le maximum d’informations sur ce dernier
puisqu’il est utilisé pour la premiere fois & n_TOF.

Avant d’exposer notre travail, nous exposerons le cadre dans lequel il s’inscrit. Ceci
fera 'objet du premier chapitre, qui présentera la problématique générale sur I’aval du
cycle et la production d’énergie nucléaire, présente et future, sans oublier les éventuelles
solutions envisagées dans 1'optique d’un nucléaire durable. Nous verrons que le cycle
thorium bénéficie de gros efforts scientifiques et que plusieurs concepts technologiques
sont a I’heure actuelle a 1’étude.

Le chapitre 2 décrit le processus des réactions nucléaires induites par neutrons
ainsi que la théorie de matrice-R et quelques formalismes utilisées pour obtenir les pa-
rametres de résonances. Les propriétés statistiques de ces parametres seront également
traitées avec les différentes relations permettant de remonter aux parametres moyens.

Le chapitre 3 est consacré a la description de I'installation n_TOF du CERN et des
techniques expérimentales. Les perfomances de I'installation seront introduites.

Une explication de principe de mesure de capture est faite dans le quatrieme cha-
pitre. De plus le calorimetre d’absorption totale sera décrit ainsi que le systeme d’ac-
quisition et les mesures effectuées.

Le cinquieme chapitre explicite les caractéristiques expérimentales du calorimetre
en décrivant les étapes suivies pour cette fin.

Le chapitre 6 présente un travail détaillé de simulation dont 1’objet, en premier lieu,
est de déterminer U'efficacité de détection du calorimetre. Apres avoir effectué des études
préliminaires et d’ajustements, nous avons intégré un générateur de cascades 7y issues
de la capture neutronique dans notre modélisation, afin d’aboutir a notre objectif.

Dans le dernier chapitre nous donnerons les différentes étapes de la réduction des
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données qui consiste a corriger de divers effets expérimentaux dont 1’effet de temps mort
déduit de la simulation Monte Carlo ainsi que la soustraction du bruit de fond. Enfin,
dans la derniere partie de ce chapitre, nous présenterons les résultats de ’analyse comme
les parametres de résonances ajustées a partir du code SAMMY pour les énergies entre
0,03 eV et 1,5 keV. Leurs propriétés statistiques seront également déterminées.
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Chapitre 1

Contexte de I’étude

Dans ce premier chapitre, nous allons présenter les questions que pose le contexte
énergétique actuel. Ces questions sont liées d'une part aux conséquences de la produc-
tion énergétique sur I'environnement et d’autre part a la quantité de ressources au-
jourd’hui utilisables. Elles lient énergie, environnement et développement. C’est dans
ce contexte que s’inscrit le travail que nous avons effectué et qui sera présenté dans les
chapitres suivants.

I.1 Contexte énergétique général

L’énergie est au coeur des débats publics : hausses erratiques du prix des carburants
fossiles, inquiétudes face a la pollution atmosphérique et aux rejets de gaz a effet de
serre, réticences de la population vis-a-vis de I'industrie électronucléaire, interrogations
sur les limitations pour le développement des énergies renouvelables. A cela s’ajoute
I’annonce, par des géologues, d'une pénurie probable de pétrole d’ici une cinquantaine
d’années due a la consommation des pays développés et a la croissance des besoins en
énergie de pays tres peuplés comme la Chine et 1'Inde.

Le tableau[[.1]illustre les différentes contributions & la production mondiale d’énergie
primaire (énergie produite avant toute transformation, en électricité par exemple). Ce
dernier compare la situation actuelle a celle de 1973, date du premier choc pétrolier.
Une premiere constatation générale est que la production d’énergie a augmenté de 75%
en 30 ans. 80% de la production totale d’énergie reste couverte par les combustibles
fossiles (charbon, pétrole et gaz). La part des sources dites traditionnelles, basées sur
I'exploitation de la biomasse (ensemble de la matiere végétale, le bois essentiellement),
est restée constante. Les autres sources, plus récentes, totalisent & peine 10% de la pro-
duction totale. La part de ’hydraulique a peu augmenté. Les énergies nucléaire et re-
nouvelables (géothermie, solaire et éolien) ont progressé, méme si leur production reste
faible. Outre la concurrence des énergies fossiles bon marché, les principaux obstacles a
un développement plus important de ces sources d’avenir sont : pour le nucléaire, 1’opi-
nion publique, les déchets et la sécurité, et pour les énergies renouvelables des cotits
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de revient encore peu compétitifs. Elles présentent néanmoins une complémentarité
intéressante dans la mesure ou le nucléaire peut assurer I’approvisionnement massif de
villes tandis que les énergies renouvelables permettent une production répartie sur des
régions peu peuplées, encouragée par le recours possible a I’hydrogene comme vecteur
d’énergie sur de grandes distances.

TAB. 1.1 — Evolution de la production annuelle des énergies primaires en Gtep (10?
tonnes équivalent pétrole) et en pourcentage [1].

1973 2003
) : Unité Gtep | % Gtep %
Source d’énergie

Pétrole 2,715 | 45,0 || 3,639 | 344
Charbon 1,496 | 24,8 | 2,581 | 24,4
Gaz 0,977 | 16,2 || 2.243 | 21,2

Hydroélectrique 0,108 | 1,8 0,233 2,2
Traditionnel 0,676 | 11,2 || 1,142 | 10,8

Nucléaire 0,050 | 0,9 0,687 6,5

Renouvelable 0,012 | 0,1 0,054 0,5
Total 6,034 | 100,0 || 10,579 | 100,0

Dans la deuxieme moitié du 21°™¢ siecle, 'approvisionnement mondial deviendra
critique, en particulier en ce qui concerne le pétrole et le gaz.

D’une part, les combustibles fossiles, tout comme 'uranium tel qu’il est utilisé pour
le moment dans les centrales nucléaires, sont extraits de gisements naturels limités.
Le tableau exprime les réserves évaluées pour chaque source d’énergie en nombre
d’années d’exploitation, aux taux de consommation et couts d’extraction actuels. L’ex-
traction de I'uranium de ’eau de mer, possible moyennant une augmentation de 50%
du prix de l'electricité, n’est pas prise en compte ici. Cette limitation des réserves de-
vient réellement préoccupante lorsqu’on tient compte de I’augmentation importante de
la demande totale en énergie prévue pour les prochaines décennies, diminuant d’autant
le nombre d’années d’exploitation restantes.

D’autre part, les ressources fossiles sont principalement responsables de la produc-
tion de COs relargué dans 'atmosphere, et du changement induit sur le climat. Il en
résulte les premieres mesures de limitation des émissions qui ont été prises dans le cadre
du protocole de Kyoto, et qui visent 1’objectif moyen d’une réduction de 5% entre 2008
et 2012 par rapport aux émissions de 1990. Ces limites seront difficiles a atteindre du
fait de I’accroissement de la demande énergétique, notamment des pays en émergence
comme la Chine, I'Inde ou le Brésil qui sont parmi les pays ayant ratifié le protocole,
dont les principales réserves sont constituées de charbon. En effet, la consommation
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TAB. 1.2 — Réserves disponibles en Gtep [2], et en années d’exploitation au taux actuel
de consommation pour les différents combustibles.

Combustible || Gtep | Années

pétrole 150 | 40 ans
charbon 430 | 190 ans
gaz 130 | 60 ans

uranium-235 80 120 ans

moyenne actuelle d'un chinois ou d’un indien est de 'ordre de 1 MWh par an, alors
que celles d'un américain et d’un européen sont respectivement de 14 MWh et 6 MWh
par an.

Le probleme des modes de production d’énergie et leur répartition équitable est
donc crucial pour I'humanité. Dans ce cadre, le développement durable implique une
approche qui doit viser, en méme temps, a :

réduire la consommation énergétique,

développer les énergies non émettrices de CO, (énergies renouvelables ou nucléaire),
— capturer et stocker le CO, lors de I'utilisation des énergies fossiles,

— accroitre Uefficacité énergétique (pour la France, les pertes énergétiques représen-
taient environ 38% de I’énergie primaire en 2002 [3]).

Dans chacun de ces domaines, la recherche a un réle clé a jouer afin de proposer de
nouvelles solutions et d’identifier les ruptures scientifiques et les verrous technologiques.

Par conséquent, il est nécessaire de procéder avec une approche globale fondée sur un
« mix »énergétique afin d’établir de nouvelles technologies qui répondent aux criteres
d’éfficacité économique, d’acceptabilité sociale et de protection de I’environnement.

L’énergie nucléaire a beaucoup d’atouts pour étre une réponse énergétique satis-
faisante, pour le long terme, du point de vue des ressources et de I'’environnement.
Nous pensons qu’elle aura a l'avenir, plus encore qu’aujourd’hui, sa place dans le
« mix »énergétique.

A cela deux conditions : d’abord que l'on soit capable de proposer de nouveaux
systemes nucléaires, plus performants encore en termes de stureté, d’économie et surtout,
qui placeront en premiere priorité les criteres de développement durable et de non-
prolifération. Ensuite que ’on sache répondre aux préoccupations de I’opinion publique.

Mais, rendre le nucléaire acceptable, ¢’est avant tout le démontrer « par la preuve ».
De ce point de vue, le fonctionnement exemplaire des réacteurs nucléaires depuis plus
de 20 ans (apres 'accident de la centrale de Tchernobyl le 26 avril 1986), partout dans
le monde, est un atout irremplacable. Les taux de disponibilité sont satisfaisants, les
incidents, méme mineurs, diminuent et cela permet de gagner la confiance du public.
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Fi1G. I.1 — Principe de la réaction en chaine de fissions. Dans un réacteur nucléaire, la
réaction en chaine est contrélée pour maintenir un rythme de fissions constant [4].

1.2 L’énergie nucléaire actuelle

En décembre 1953, en pleine guerre froide, le discours « Atoms for Peace »du
président américain Eisenhower devant les Nations Unies, incita a une profonde muta-
tion du role de I’énergie nucléaire, jusque-la limitée a un usage militaire. Le président fit
la promotion de son développement a des fins d’utilisation civile et pacifique pour qu’elle
« serve les besoins plutot que les craintes de ’humanité ». L’année suivante marque en
Russie le début de la production commerciale d’électricité d’origine nucléaire. Ces ini-
tiatives ont influencé les politiques énergétiques puisque durant ces cinquante dernieres
années, I’énergie nucléaire s’est largement développée a travers le monde : 441 réacteurs
étaient en opération fin 2003, représentant environ 360 GWe installés dans plus de 30
pays. La part du nucléaire dans la production d’électricité est de 16% (30% dans les
pays de 'OCDE), ce qui représente également 7% de ’énergie primaire [1].

Les filieres actuelles sont basées sur la fission de l'isotope 2*°U, seul noyau fissile
naturel. Cette réaction, correspondant a la cassure de ce noyau sous 'effet de 'impact
d’un neutron, est libératrice d’énergie que 'on transforme en chaleur. Comme chaque
fois qu’une fission a lieu, il y a au moins deux neutrons émis; chacun de ces neutrons
peut & son tour induire une fission. C’est la réaction en chaine (voir la figure [[.1).

Ces filieres utilisent pour la plupart un combustible & uranium enrichi & un taux
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de 3% en ?*U. En tenant compte de la composition isotopique de I'uranium naturel
qui est 99,2742% de 28U, 0,7204% de 3°U avec des traces de 24U de 0,0054%, ces
filieres consomment environ 200 tonnes d’uranium naturel pour produire une énergie
de 1 GW électrique, correspondant a la fission d’une tonne de matiere, soit un taux
d’utilisation final du minerai de 0,5%. Les réserves mondiales en uranium sont estimées
a 16 millions de tonnes environ (sans compter 'uranium présent dans I’eau des océans).
Ces ressources permettent de continuer a produire de 1’énergie nucléaire au rythme
actuel pendant 120 ans, mais sont incapables d’assurer un recours massif et durable au
nucléaire.

Le tableau donne l'inventaire des produits que l'on retrouve apres un an de
fonctionnement dans un réacteur de type REP ayant produit 7 TWh d’électricité.

TAB. 1.3 — Inventaire des produits présents dans le combustible d’un réacteur de type
REP, au chargement et apres un an de fonctionnement [5].

Noyau Chargement en kg | Déchargement en kg

35U 954 200
26U 111

88U 26 328 25 655

Total U 27 282 26 047
BIPu 156
Total Pu 266
Actinides mineurs 20
P0Gy 13
137Cs 30
Autres produits de fission a vie longue 63
Total produits de fission 946

Masse totale 27 282 27 279

Enfin, la gestion des déchets est apparue ces dernieres années comme le probleme
majeur de I’énergie nucléaire. En France, comme dans d’autres pays d’ailleurs, la gestion
des déchets les moins actifs et de ceux qui ont des durées de vie les plus courtes (*°Sr
et 137Cs), est une réalité déja mise en ceuvre dans des centres de stockage industriels.
Il faut avoir en mémoire que cela représente plus de 90% du volume total des déchets
nucléaires.

Les déchets nucléaires de haute activité et a vie longue produits pendant la pro-
duction d’énergie (la figure représentent le grand défi. Ceux-ci, avec quelques pour
cent des volumes, concentrent I’essentiel de la radioactivité. On trouve 0,5% d’actinides
mineurs tels que (Np, Am et Cm), 4% de fragments de fission & vie longue tels que (1*1
et PTc) et 1% de #°Pu. La France a déja fait le choix de recycler ce dernier, parce
que c’est une matiere énergétique valorisable. Ce recyclage se fait dans les combus-
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tibles MOX (mélange d’oxyde). Ensuite parce qu’il est, au cours du temps, le principal
responsable de la radiotoxicité des déchets. Actuellement, la R&D engagée en France,
de fagon encadrée par la loi, a permis d’obtenir de nombreux résultats. Cette R&D
va permettre, a I’échéance de la loi Bataille [0], en 2006, de proposer au parlement
francais différentes solutions techniques pour la gestion de ces déchets. Cependant en
avril 2006, I’assemblée nationale a prolongé ce délai jusqu’en 2015 [7].

1.3 Solutions en cours d’études

Des recherches sur la gestion des déchets mobilisent la communauté scientifique
nucléaire francgaise et tirent au mieux parti des connaissances accumulées internationa-
lement. Elles se déclinent selon trois grands axes :

— L’axe 1 concerne le stockage géologique et implique la construction de laboratoires

souterrains pour étudier sur place des formations présumées favorables.

— L’axe 2 se concentre sur le conditionnement des déchets en vue de permettre, le
cas échéant, leur entreposage en toute streté sur de longues durées.

— L’axe 3 concerne les méthodes de séparation poussée des déchets des radio-
nucléides a tres longue durée de vie et des possibilités de leur transmutation par
réactions nucléaires de capture et de fission neutroniques en isotopes de durée de
vie plus courte, voire, idéalement, en nucléides stables. Le traitement des com-
bustibles usés est un préalable obligatoire a toute séparation/transmutation.

D’autres solutions comme la réduction de la radiotoxicité des déchets en employant
autres cycles de combustible dans les réacteurs actuels ou innovants ou des systemes
dédiés pour la transmutation sont aussi a 1’étude.
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Le cycle thorium, produisant beaucoup moins d’actinides radiotoxiques est une al-
ternative prometteuse. Plusieurs activités de recherches existent sur des études détaillées
d’évolution isotopique dans plusieurs scénarios, mais également sur les données nucléaires
nécessaires pour ces applications.

En parallele, le développement de la quatrieme génération de réacteurs [8] est en-
gagé des a présent, dans un cadre international (dix pays plus I'Union Européenne
participent a U'initiative américaine Forum Generation IV) et avec I'objectif d’amener
ces nouveaux systemes a maturité technique, dans la perspective d’un déploiement
industriel a I’horizon 2030. Ces systemes ont pour but de répondre aux enjeux d’une
production d’énergie durable, dans une vision a long terme, et notamment de minimiser
les déchets radioactifs et d’utiliser au mieux les ressources naturelles en combustible,
ainsi que de répondre a de nouveaux besoins en énergie : non seulement la production
d’électricité, mais aussi I’hydrogene pour les transports et 1’eau potable par dessalement
de '’eau de mer. Les six concepts retenus dans la sélection finale, apres deux années de
travaux préliminaires sont les suivants :

1. GFR (Gas-cooled Fast Reator) : Réacteur rapide refroidi au gaz (hélium);

2. LFR (Lead-cooled Fast Reactor) : Réacteur rapide refroidi au plomb ou au plomb-
bismuth ;

3. MSR (Molten Salt Reactor) : Réacteur a sels fondus ;
4. SFR (Sodium-cooled Fast Reactor) : Réacteur rapide refroidi au sodium

5. SCWR (Supercritical Water-Cooled Reactor) : Réacteur refroidi a I’eau supercri-
tique;

6. VHTR (Very High Temprature Reactor) : Réacteur a trés haute température
(1000 °C/ 1200 °C) refroidi a I’hélium.

I.3.1 Systemes pilotés par accélérateur pour la transmutation
des déchets

La transmutation est 'opération par laquelle des éléments tres radiotoxiques sont
transformés en d’autres éléments de radiotoxicité réduite ou nulle.

Les recherches, menées depuis 15 ans, apportent de nombreuses clarifications et
confirment en effet la possibilité de réduire 'inventaire radiotoxique présent dans les
combustibles usés. Mais cela ne peut se faire qu’au prix d’efforts technologiques et finan-
ciers importants, concernant 1’ensemble des usines du cycle du combustible nucléaire
et les réacteurs pour espérer enregistrer un gain net significatif au bilan radiotoxique.

La potentialité de divers systemes de réacteurs pour la transmutation a été étudiée.
Il ressort que seuls les réacteurs a spectre rapide, ou des systemes combinant un
accélérateur a un réacteur a coeur sous-critique (ADS, Accelerator Diven System),
dits aussi « réacteurs hybrides »permettraient d’atteindre des rendements de trans-
mutation créant une réelle différence en terme de bilan de radiotoxicité. Dans ces



12 Chapitre I. Contexte de I’étude

systemes, 1'équilibre neutronique du réacteur nécessite un apport extérieur de neu-
trons : la marge de sous-criticité ainsi introduite (quelques pour-cent) permettrait
d’utiliser des combustibles tres chargés en actinides mineurs dans des conditions de
sureté satisfaisantes. Néanmoins, la transmutation reste une opération tres complexe,
et certainement cotiteuse, qui ne pourra pas s’appliquer a tous les radionucléides.

Le principe des ADS est simple (voir la figure : des protons accélérées pro-
duisent, dans une cible située au milieu du coeur du réacteur, les neutrons constituant
I’appoint extérieur permettant 1’équilibre neutronique d’un réacteur fonctionnant en
mode sous-critique, c’est-a-dire incapable a lui seul d’entretenir une réaction en chaine
de fission, « piloté »par une source externe qui lui fournit le complément de neutrons
nécessaire. La production des neutrons se fait par le processus de spallation d’un fais-
ceau intense sur une cible lourde. Le maintien a ’équilibre neutronique dans le réacteur
est assuré par le controle de I'intensité du faisceau.

Réacteur sous-critique /% fission

LR A .

Accélerateur

“~ ». Cible de spallation / d
St 1 il
i 8 L . M,
Protons 1 GeV .
10-100 mA ’ \ \ FoN ™

" - - - #
neutrons
-~ @

transmutation

F1G. 1.3 — Principe des ADS (Accelerator Driven System), ou « Réacteurs Hybrides »

Si le principe est conceptuellement simple, les ADS seront des installations tech-
nologiquement et opérationnellement complexes. Dans un systéeme industriel d’ADS
comportant un réacteur de ~1 GWth, 'accélérateur de protons associé devra étre de
trés haute puissance (faisceau de protons d’une puissance pouvant atteindre quelques
dizaines de mégawatts : énergie de ~1 GeV, optimale pour la production de neutrons,
intensité de une a quelques dizaines de mA, selon la sous-criticité choisie). Par ailleurs,
pour éviter un trop grand nombre d’excursions de puissance qui raccourciraient la vie
du réacteur, le nombre autorisé d’arréts non désirés de 1'accélération devra étre tres
faible (quelques pannes par an). Cette exigence de fiabilité, exceptionnelle par rap-
port a 'usage habituel des accélérateurs par les physiciens, est un défi majeur pour les
constructeurs.

Pour produire un nombre maximum de neutrons, la cible de spallation sera constituée
d’un élément lourd (plus riche en neutrons) et les protons y seront completement
arrétés. Elle devra donc dissiper toute la puissance du faisceau. La conception de ces
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cibles, probablement liquides (plomb ou plomb-bismuth), est un défi technologique im-
portant : la tenue de la fenétre d’entrée traversée par le faisceau de protons et soumise
a de fortes contraintes d’irradiation est essentielle car elle constitue une barriere entre
le vide de 'accélérateur et le réacteur; I’évacuation de la chaleur produite par I'arrét
du faisceau et la corrosion de I’enveloppe de la cible par les métaux liquides sont aussi
des enjeux technologiques majeurs. Le premier test des ADS a été effectué au CERN
et a donné des résultats encouragents [9].

Dans la conception d’un prototype d’ADS, des simulations de Monte-Carlo sont
employées pour estimer ses performances dans différentes configurations et conditions
de fonctionnements. Ces simulations exigent une connaissance précise des données
nucléaires, en particulier les données de sections efficaces neutroniques, parce que
la qualité des simulations dépend de celle des données utilisées comme parametres
d’entrées. Malheureusement, des insuffisances et des grands écarts existent entre les
bases de données actuelles pour les actinides mineurs (AM), les produits de fission
(PF) et les isotopes du cycle du thorium, qui sont généralement basées sur différentes
mesures expérimentales et des modeles théoriques existants. Le taux de combustion
élevé et surtout les options d’incinération des déchets exigent des données de bonne
précision pour les actinides mineurs et les produits de fission a vie longue et pour
différents matériaux de structure d’ADS.

I.3.2 Le cycle thorium

Le thorium (**?Th) est un matériau fertile, environ deux fois plus abondant dans
la nature que 'uranium. Par absorption d’un neutron puis décroissance radioactive, il
produit du 2**Pa puis du ?*3U, isotope fissile. Ce dernier est lui-méme intéressant, car
sa fission géneére un peu plus de neutrons que celle de 2°U ou de ?*°Pu dans un spectre
thermique. Ces différentes raisons ont conduit, dans les années 50, a s’intéresser de
prés a la filiere 22Th /233U ; des combustibles ont été fabriqués et utilisés dans différents
réacteurs, dont le REP expérimental américain de Shippingport [10], le THTR allemand
[10] et le HTGR de Fort Saint Vrain [11]

22T] 4y s 28T B (22 min) - 933p, B (27 ) 23317 (1.1)

B~ (23 min) - (24 )
_—

B 4 gy 2397 29N B 239py, (L.2)

Malheureusement, la décroissance de 232U entraine 'apparition de 2'2Bi et le 208T1
qui forment du 2°Pb dans un état excité, dont la décroissance vers le niveau fonda-
mental se caratérise par 1’émission d’un rayonnement v de 2,614 MeV.

Tous ces isotopes sont formés dans les combustibles Th-?33U recyclés et posent
de sérieux problemes de radioprotection dans les installations de fabrication du com-
bustible ; cet inconvénient est une des raisons qui ont fait préférer la filiere uranium-
plutonium. La raison principale étant qu’il fallait de toute fagon amorcer une filiere
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Fi1G. 1.4 — La radiotoxicité induite par la production d’'un GWth.an par différentes
filieres de réacteurs [12].

thorium avec le seul matériau fissile existant dans la nature, 2°U; la filiere thorium,
contrairement a la filiere uranium, ne peut donc pas se développer seule.

Au cours des dernieres années, la filiere thorium a fait I'objet d’un nouvel examen,
a la fois parce que cette filiere produit beaucoup moins de transuraniens et parce
que la robotique et la télémanipulation ont fait des progres considérables, limitant
les inconvénients liés aux rayonnements ~. Les résultats de ces études sont résumés

ci-dessous [12] T3] :

— la meilleure utilisation du thorium est dans les réacteurs a neutrons thermiques
a sels fondus, ce qui permet un inventaire réduit en matiere fissile, favorable
aussi bien au niveau des ressources que de celui des déchets (minimisation de la
production de 22U source du 2"®T1, des pertes au retraitement, des conséquences
de rejets accidentels, de la mise finale aux déchets); elle ne permet cependant
pas de se passer de 23°U ou de 2*Pu pour amorcer le cycle et n’élimine donc pas
completement les actinides mineurs ;

— un cycle Th-Pu dans un réacteur a neutrons rapides (critique ou sous-critique)
permet de consommer deux fois plus de plutonium qu’un cycle U-Pu (grace a
'absence de 23%U), et de produire des quantités importantes de #*3U; une fois
amorcé, le cycle 2*2Th/?*3U peut étre auto-entretenu ;

— la radiotoxicité a long terme (mille ans et au dela) des déchets est dominée par
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Fic. 1.5 — Chaines de formation et de décroissance des cycles thorium et uranium

233U résiduel et par plusieurs radionucléides : ?1Pa, 232U, 23*U, "Np. Dans la
plupart des cas étudiés, les cycles uranium-thorium aboutissent, au dela de 10*
a 10° ans, du fait de la présence de 23U, & un inventaire de radiotoxicité qui
peut étre plus élevé que celui des cycles uranium-plutonium, a une époque o,
toutefois, la radiotoxicité aura, dans tous les cas, fortement décru (voir la figure
L4);

— un réacteur rapide 232Th/?33U serait un bon incinérateur d’actinides mineurs,
mais le bénéfice du point de vue de I'inventaire de radiotoxicité des déchets enfouis
ne serait pas significatif au dela de 10° ans par rapport au réacteur rapide U/Pu
(la courbe verte de la figure ;

— en revanche, le dégagement de chaleur des actinides produits dans les cycles a
base de thorium est beaucoup plus faible que dans les cycles a base d’uranium ; il
en résulte que le dimensionnement « thermique »du stockage n’est défini que par
la puissance résiduelle des produits de fission, contrairement a la filiere uranium-
plutonium handicapée, au niveau des verres durant les premieres décennies par
des actinides a fort dégagement thermique (curium et, & un moindre degré,
américium) ;

— une fois le thorium extrait de la mine, les descendants qui restent dans les résidus
miniers décroissent tres rapidement, au rythme de la période de 5,7 ans de leur
téte de série, le 22°Ra; il s’ensuit que, contrairement & ce qui se passe avec 1'ex-
traction du minerai d’uranium, les résidus miniers du thorium ne posent pas de
véritable probleme de long terme.

La figure [ fait état de la chaine de formation des noyaux dans un réacteur a
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base de thorium et d’uranium. La principale information déduite de ce schéma est
la suivante : I'acces aux AM tels que 'américium et le curium est bien plus facile a
atteindre dans le cas du cycle uranium que dans celui du cycle thorium qui produit
seulement le 2"Np.

Les filieres a base de thorium sont donc comparables aux filieres a uranium en ce qui
concerne les produits de fission et les quantités d’actinides a tres long terme; ils sont
intéressants pour le dimensionnement « thermique »des stockages, mais présentent des
inconvénients certains pour la fabrication des combustibles solides apres retraitement.
Leur principal intérét réside dans l'augmentation des ressources; intérét a échéance
tres lointaine si les filieres uranium a spectre rapide se développent normalement, a
échéance plus rapprochée dans le cas contraire. Sous certaines conditions, évoquées
plus haut, ils permettraient de réduire fortement les quantités d’actinides mineurs et,
de ce fait, de relacher les charges thermique des verres (durées d’entreposage d’attente
et dimensionnement du stockage géologique).

Dans un tel scénario, ou on postulerait I’échec des filieres a spectre rapide, le thorium
ne peut trouver sa place que dans une filiere a spectre thermique capable d’étre auto-
entretenue : la plus attrayante est la filiere a sels de combustibles fondus. Le systeme
nucléaire serait alors le suivant :

— un parc de réacteurs a eau produisant du plutonium,

— un parc de réacteurs a sels fondus a neutrons thermiques, amorcés avec le pluto-

nium produit dans les premiers.

Les réacteurs a neutrons thermiques a sels de combustibles fondus apparaissent
alors comme une alternative aux réacteurs a spectre rapide dans la perspective d'un
développement durable du nucléaire. Avec comme conséquence la nécessité de mettre
en ceuvre deux procédés de retraitement, I'un par voie aqueuse pour les réacteurs a
eau, I'autre par voie pyrochimique pour les réacteurs a sels fondus.

Les filieres a base de thorium présentent donc des avantages certains et des in-
convénients qui ne le sont pas moins. Il en résulte qu’il est peu probable qu’elles se
développent tant que des besoins massifs en matériaux fertiles ne se feront pas sentir.

Les études sur le cycle thorium reliées aux sections efficaces ne sont pas encore
arrivées au niveau de celles du cycle uranium. Le développement et la conception des
filieres a base de thorium que ce soit pour les systemes critique ou sous-critique, exigent
une bonne connaissance des sections efficaces de tous les isotopes du cycle thorium.

I.4 Les données nucléaires pour les cycles de futurs

I.4.1 Etat de ’art

Depuis de nombreuses années, les réacteurs sont concus grace a des calculs com-
plexes par ordinateur. Pour pouvoir prédire comment un réacteur va se comporter, les
calculs ont besoin d’une grande quantité d’informations.
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F1G. 1.6 — Processus d’utilisation des données nucléaires.

Les données concernent en premier lieu les sections efficaces de toutes les réactions
nucléaires qui ont lieu dans le combustible mais aussi sur les déchets qui sont produits
ou éventuellement introduits et sur les structures. Ces sections efficaces ont été mesurées
jusqu’ici dans des laboratoires spécialisés.

Pour obtenir des données utilisables, on doit procéder a une évaluation. La méthodologie
de cette derniere consiste a rechercher la cohérence maximale entre les informations pro-
venant des expériences et celles issues des modeles théoriques. Le travail d’évaluation
a été mené au cours des cinquante dernieres années par des équipes de divers labo-
ratoires du monde entier. Coordonné souvent a un niveau régional (Europe, Japon,
Etats—Unis, Chine, Russie), il a pris la forme de banques de données évaluées, compor-
tant des données pour ’ensemble des réactions d’un grand nombre d’isotopes (plusieurs
centaines), dans un domaine d’énergie qui va de la fraction d’électronvolt a 20 MeV.
Pour certains isotopes la limite est étendue jusqu’a 200 MeV. Il existe d’'importantes
bibliotheques internationales : JEFF (Joint Evaluated Fission and Fusion file, Europe)
[14], ENDF/B (Evaluated Nuclear Data File, Etats-Unis) [15], JENDL (Japanese Eva-
luated Nuclear Data Library, Japon) [16], BROND (Biblioteka Rekomendovannykh Ot-
senjonnykh Nejtronnykh Dannykh, Russie) [I7] et CENDL (Chinese Evaluated Nuclear
Data Library, Chine) [18] remises a jour régulierement.

Il existe d’autres bibliotheques, mais depuis une dizaine d’années une importante
homogénéisation tend a s’effectuer entre ’ensemble des bibliotheques dans le monde



18 Chapitre I. Contexte de I’étude

a travers des fortes collaborations et des acces simplifiés aux données. Un effort de
cohérence est en cours au niveau mondial, celui-ci est coordonné par la NEA et 'TAEA.

Les données nucléaires évaluées doivent étre validées par I'utilisation de Benchmar-
king. Elles sont alors disponibles pour plusieurs applications (voir la figure .

1.4.2 Les désaccords entre les bases de données

Les différentes bases de données existantes et disponibles au format ENDF (Eva-
luated Nuclear Data File), un format standard lisible par les codes de calcul, développé
au départ aux Etats-Unis et utilisé par toute la communauté neutronique mondiale,
présentent parfois des désaccords. Ces désacords sont bien souvent liés a la région
d’énergie des résonances non résolues pour les données inférieures a 20 MeV dans le
cas des sections efficaces élastique et de capture. Certains noyaux de la filiere thorium
sont bien mal connus, voire dépourvus d’évaluation en raison des tres grande diffi-
cultés que peut représenter leur expérimentation et surtout du peu d’intérét qui lui fut
attribué. Il faut noter que ces désaccords proviennent souvent du choix des données
expérimentales sur lesquelles I’évaluateur se base pour produire les données évaluées.

[.4.3 Les données nucléaires pour le cycle ?*2Th/*3U

Les recommandations de I’Agence International de I'Energie Atomique [19] (TAEA :
International Atomic Energy Agency) ont inclus le 232 Th, 231,233Pg, et 232:233,234.236(] o
tant qu’isotopes prioritaires. Pour les réacteurs rapides et les systemes hybrides, par
exemple, les spectres de neutron sont plutot semblables et les données correspondantes
sont exigées avec I'incertitude suivante ([20, 21, 22]) pour les deux concepts : 23*Th
1-2%, 233U et 24U avec 3-5%, 233Pa avec 3-10%, 2*'Pa, 235U avec 10% et 232U avec 20-
50%. Parmi les sept isotopes, 2*3Pa et 232U sont difficiles & mesurer expérimentalement
a cause de leur activité spécifique tres élevée qui genere des problemes dans leur dis-

ponibilité avec la pureté exigée et qui rend le transport de ces échantillons difficile.

1.5 L’uranium-234

I.5.1 Présentation
I.5.1.1 Historique

La découverte de 'uranium et des minéraux uraniféeres n’est pas récente puisque
c’est le 24 septembre 1789 que le chimiste prussien Klaproth découvre ce nouveau
métal, le baptisant du nom de la 7™¢ planete du systéme solaire, Uranus, découverte
quelques années plus tot.

Les minerais d’uranium francais sont généralement de faible teneur : de 1 a 4 kg
d’uranium par tonne, selon les gisements. Leur exploitation se fait en mine a ciel ouvert
pour la partie superficielle et par travaux miniers souterrains pour la partie profonde.
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F1G. 1.7 — Les évalutions les plus récentes de la section efficace de 1'*34U. ENDF /B-VI.8
en noir, JENDL-3.3 en rouge et JEFF-3.1 en vert.

L’essentiel des ressources uraniferes frangaises se trouve dans des gisements associés
a des granites : Vendée, Forez, Limousin. Les zones minéralisées se présentent sous
forme de filons, de « stockwerks »ou de colonnes. Les minerais primaires (minerais noir)
sont essentiellement composés de pechblende, d’uraninite et de coffinite. Les minéraux
secondaires sont des produits d’altération des minerais primaires, ils se rencontrent dans
la partie superficielle des gisements et constituent rarement a eux seuls des gisements
exploitables (le gisement de Margnac est une exception remarquable).

Les réserves mondiales en uranium sont estimés a 16 millions de tonnes environ (sans
compter 'uranium présent dans I'eau des océans) qui est composé essentiellement de
28U, 25U et quelques traces de 234U.

I.5.1.2 Voie de production

Dans le cadre du cyle thorium, I'uranium-234 est formé par capture de neutron de
233U, puis il décroit par I’émission d’alpha avec une demi vie 2,5.10° ans. Une autre voie
de production, moins importante est la décroissance 3~ de ?**Pa. En outre, puisque
234U est également formé par la réaction (n,2n) de 23U, il est un isotope relativement
important pour les deux cycles uranium et thorium. L’isotope 234U joue un role dans
le cycle thorium semblable & I'isotope 2*°Pu dans le cycle de combustible & base de Pu.
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1.5.2 Etat actuel de la section efficace de capture neutronique
de 234U

Pour la section efficace de capture neutronique de 1'**U, il y a trois évaluations
de ENDF, JENDL et JEFF (la figure qui présentent un désaccord au niveau de
la largeur radiative I',. De plus ces données ont une incertitude de 20% [23]. Il existe
seulement deux mesures directe de la capture neutronique de 24U dans le domaine des
résonances et au dela. La premiere mesure est celle de Muradyan et al. [24] datée de
1990 et la seconde est fait récemment a Los alamos en LANSCE [25]. Ces deux mesures
présentent un désaccord de 30%.

Pour ces raisons, nous avons mesuré en 2004 la section efficace de capture neutro-
nique de I'4U & n_TOF au CERN dans une gamme d’énergie entre 0,03 eV et 1 MeV
dans le but d’avoir des données avec une incertitude de moins de 5%.
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Théorie de la section efficace
neutronique

Dans ce chapitre, nous présenterons brievement les aspects directement reliés a
I'interaction neutron-noyau et les principes de la théorie des résonances neutroniques, en
commencant par le formalisme de la matrice-R de représentation des sections efficaces
avec quelques approximations. Pour finir nous donnerons une description des propriétés
statistiques des parametres de résonances. Pour des études plus approfondies sur le
sujet, il est conseillé de consulter les références citées tout au long de ce chapitre a
commencer par des ouvrages tres généraux sur le domaine que sont les références [20]
et [27], ainsi que 'ouvrage détaillé de Lynn [28] et de Lane et Thomas [29].

II.1 Notion de section efficace

La probabilité de réaction entre deux particules est généralement décrite en termes
de section efficace. Cette quantité donne une mesure de la probabilité qu’une réaction
ou qu’un certain type de réaction se produise.

En général, on distingue [30] deux types de section efficace : la section efficace
macroscopique et la section efficace microscopique.

I1.1.1 Section efficace macroscopique

Soit une particule incidente (un neutron par exemple) se déplacant & une vitesse
donnée v. Pendant une durée élementaire de temps dt, la probabilité d’interactions avec
un noyau cible est proportionnelle a vdt, notée « par convention » : X - vdt

Le ccefficient de proportionnalité > est appelé section efficace macroscopique du
milieu ou se trouve la particule incidente. C’est I'inverse d’une longueur : son unité est

le cm~ 1.

21
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I1.1.2 Section efficace microscopique

Puisque la probabilité d’interaction d’une particule avec la matiere est proportion-
nelle a la densité de cette derniere, on peut écrire : ¥ = N - ¢ avec N est le nombre
de noyaux constituants la matiere considérée par unité de volume et ¢ une grandeur
physique définissant la section efficace microscopique.

L'unité de o est donc le cm? et on peut assimiler la valeur de la section efficace
microscopique a la surface d’interaction (pour un type de réaction donné) au niveau
des noyaux considérés perpendiculairement a la direction du projectile. Toutefois, la
section efficace microscopique est plutot exprimée en barn, unité plus représentative
de la surface d’un noyau :

1 barn = 10724 cm?

La section efficace varie selon la nature du noyau cible, le type de réaction observée
et 'énergie cinétique du projectile.

Dans la suite, ce que nous appellerons section efficace correspond a la section efficace
microscopique.

I1.2 Les propriétés du neutron

Le neutron est une particule élémentaire qui a été decouverte en 1932 par James
Chadwick [31]. 1l a été utilisé pour la premiere fois par Clifford Shull en 1946 comme
outil pour des expériences de diffusion. Il s’agit d’un outil tout a fait exceptionnel car le
neutron possede des propriétés uniques et particulierement adaptées pour ces études.

Le neutron a une masse 1,00866 uma (unité de masse atomique) soit 1,675 10727 kg,
légerement supérieure a celle du noyau d’hydrogene et une charge électrique nulle.
Lorsqu’il est lié dans un noyau, le neutron est stable, mais a 1’état libre il est radioactif
et se désintegre en un proton par la radioactivité 5 :

n—pt+e +1 (I1.1)

La durée de vie du neutron libre est de 10,24 minutes [32]. Dans un réacteur le
temps qui sépare la naissance d’'un neutron de sa disparition est toujours inférieur a
une milliseconde. Il n’est donc pas nécessaire en physique des réacteurs de tenir compte
de la désintégration des neutrons et I’on pourra considérer les neutrons libres comme
stables.

Cette particule neutre peut pénétrer la matiere sans étre arrétée par une barriere
coulombienne. C’est pourquoi méme un neutron lent, c’est-a-dire un neutron dont
I’énergie cinétique est voisine de zéro, peut atteindre le noyau atomique et interagir
avec lui, contrairement aux particules chargées («, 3, protons) qui doivent en général
étre dotées d'une grande vitesse, c’est-a-dire d’une relativement grande énergie, pour
provoquer des réactions nucléaires.
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I1.3 Réactions nucléaires induites par les neutrons

I1.3.1 Processus de l'interaction neutron-noyau

Une réaction nucléaire est un processus d’interaction qui se produit lorsque un
neutron d’énergie cinétique E, et un noyau 4X parviennent a une distance suffisam-
ment proche 'un de I'autre pour que les forces nucléaires puissent entrer en jeu. Il se
produit alors des conversions masse-énergie pouvant changer la nature des noyaux et
leurs propriétés physiques. Dans le domaine des énergies inférieures a quelques MeV,
ce qui représente la limite supérieure en énergie du domaine intéressant la physique
des réacteurs actuels, on distingue deux types d’interactions : les diffusions et les ab-
sorptions qui représentent les voies de sorties. En plus, concernant le mécanisme de
réaction, il y a une réaction directe ou semi-directe, dans laquelle le neutron interagit
directement avec un ou plusieurs nucléons du noyau cible avec une tres courte durée, de
I'ordre de 10722 5. Mais ce type de réaction reste négligeable pour le domaine d’énergie
de notre étude précisé ci-dessus.

Dans une diffusion élastique, le neutron incident qui percute le noyau est réémis
avec une énergie inférieure a son énergie cinétique initiale et poursuit son cheminement
dans le milieu. Il y a en quelque sorte un rebondissement a la surface du noyau sans
réelle pénétration. La différence d’énergie est transformée en énergie de recul pour le
noyau-cible. La réaction s’écrit (n,n).

Par opposition, toute réaction au cours de laquelle le neutron est happé par le noyau
qu’il a rencontré est qualifiée d’absorption. Le noyau composé ainsi formé est fortement
excité car, outre I’énergie cinétique du neutron incident, il a également absorbé 1’énergie
de liaison (quelques MeV) provenant du travail des forces nucléaires pour le saisir. Cet
état tres instable, ne dure qu'un treés court instant (de Uordre de 1071 s).

L’énergie d’excitation £* de ce noyau composé, correspond a la somme de 1'énergie
S, de séparation du neutron (5297,6 & 0,5 keV dans le cas 24U) et de I’énergie cinétique
E, dans le centre de masse.

A
«

E*=5,+ A——l—lEn (IL.2)
L’existence de résonances neutroniques peut s’expliquer en considérant les niveaux
d’énergie du noyau composé. En effet, les seuls niveaux atteignables a I'aide de neutrons
sont les niveaux d’énergie supérieure a I’énergie de séparation des neutrons S,, du noyau
composé comme le montre la figure [I.1] Un niveau se manifeste sous la forme d’une
résonance dans la section efficace de formation du noyau composé lorsque 1’énergie
d’excitation de ce noyau est voisine de celle d'un tel niveau. Outre son énergie, chaque
niveau du noyau composé est caractérisé par un nombre quantique de moment angulaire
total J, appelé communément nombre quantique de spin et d’une parité positive ou

négative.
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Fic. II.1 — Schéma simplifié des niveaux d’énergies dans le noyau composé avec les
différents types de niveaux (liés et non liés) et d’échelles en énergie.

I1.3.2 Mode de décroissance du noyau composé

Le mode de désexcitation est considéré indépendant du mode de formation du
noyau composé. Parce que le noyau composé peut chercher a se désexciter de plusieurs
manieres. La section efficace de réaction (n,i) faisant intervenir le noyau composé et ou
i est le mode de désexcitation (particule ou rayon gamma) s’exprime pour un noyau
cible donné comme :

O(ni)(E) = 0.(E) - Bi(E") (11.3)

avec :
E énergie cinétique du neutron dans le centre de masse.

E*, énergie d’excitation du noyau composé.

O(ni)(E), la section efficace de réaction (n,i) avec formation du noyau composé.
o.(E), section efficace de formation du noyau composé.

P;(E*), probabilité de désexcitation du noyau composé selon le mode 1.

Chaque niveau d’un noyau (et méme le niveau fondamental pour **U qui est ra-
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dioactif) possede une largeur I' (I'incertitude AFE sur I’énergie de ce niveau) car il n’a
qu'une durée de vie 7 finie, les deux grandeurs étant reliées par la relation d’incertitude
d’Heisenberg :

AE-At=T-7~h (IL.4)

A chaque état excité est associé une probabilité \; de décroissance par unité de
temps, appelée constante de décroissance, pour un mode de désexcitation ¢ donné.

On définit la largeur partielle I'; d'un niveau pour un mode de désexcitation
comme :

I =h\ = n (IL.5)

Ti
Puisqu’un niveau peut se désexciter selon différents modes, la constante de décrois-
sance du niveau n’est autre que la somme des différentes probabilités de décroissance
par unité de temps pour chaque mode. La largeur totale du niveau est donc la somme
des largeurs partielles et la durée de vie du niveau est déduite de la largeur totale par

la relation d’Heisenberg :

A= >N (I1.6)

I = ) I (I1.7)

h
= — II.
’ r (IL8)

Dans le cas de I'uranium-234, la largeur totale (= largeur radiative) est d’environ
40 meV selon ENDF/B-VI et de 26 meV pour JENDL-3.3, pour toute notre plage
d’étude, ce qui correspond a une durée de vie des niveaux de 'ordre de 107 s.

A Taide des notations précédentes, la probabilité de décroissance P;(E) introduite
dans ’équation , qui peut s’écrire comme le rapport I';/T" est valable uniquement
pour les résonances, soit :

Oy (E) = 0.(E) - F;'g; (11.9)

oll 0(,.,)(E) est appelée section efficace partielle neutronique de réaction (n,i).

I1.3.3 Sections efficaces partielles

Les différentes sections efficaces partielles sont associées aux largeurs partielles cor-

respondantes par 1’équation ([1.9)).
Ces sections efficaces partielles sont :

— Section efficace de diffusion résonnante élastique o, ,)(£) : un neutron est réémis

en emportant I’énergie excédentaire. Contrairement a la section efficace de diffu-
sion potentielle o,(E) qui ne se passe pas par la formation d’un noyau composé,
elle est associée a une largeur partielle appelée largeur neutronique et notée I,.
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Elastique

Diffusion €élastique potentielle
Diffusion résonante élastique (n,n) Diffusion

Inélastique

Diffusion résonante inélastique (n,n’)
Capture radiative (n,y)

Fission (n,f) Absorption
Emission/activation (n,p), (n,0), ..., (n,Xn)

Noyau Totale
composé

Fi1G. I1.2 — Schéma de regroupement des différentes sections efficaces neutroniques

partielles.

— Section efficace de diffusion résonnante inélastique o, (£) : apres émission du

neutron, la réaction retourne vers la paire de particules neutron-noyau cible, mais
ce dernier est laissé dans un état excité.
Section efficace de capture radiative oy, ) (E) : le noyau composé se désexcite par

émission d'un ou plusieurs rayonnements ~y. La largeur partielle correspondante
est la largeur radiative I'y. Notons que le spectre en énergie des rayonnements +,
déterminé par les regles de sélection, est discret et fonction des énergies, spin et
parités des niveaux excités du noyau du nombre de masse (A+1).

Section efficace de fission o, s (E£) : Les noyaux lourds (Z> 70) permettent cette

réaction de fission, dans laquelle le noyau composé dans un état excité se scinde
en deux noyaux plus légers, car 1’énergie d’excitation apportée par le neutron,
parfois méme sans énergie cinétique, est supérieure a un seuil (barriere de fission)
(par exemple, les noyaux 233U, 25U ou de ?*Pu ayant un nombre impair de
neutrons sont fissiles). La largeur partielle de fission se note I';.

Sections efficaces partielles d’émission de plusieurs neutrons o, zn)(E) : sil’éner-

gie cinétique du neutron incident est supérieure a I’énergie de séparation des der-
niers neutrons du noyau cible, plusieurs neutrons peuvent étre émis. La largeur
partielle associée a ces réactions est notée I'y,.

Sections efficaces partielles d’émission et d’activation : le noyau composé se désex-

cite en émettant des particules chargées telles que protons (o, (E) et I',), deu-
tons (o(n,q)(E) et I'q, tritons (0, 314)(E) et I'sy) ou particules a (0,0)(£) et T'y).
Si le noyau résiduel obtenu est instable, il peut décroitre par radioactivité 5 ou
([~ : c’est alors une réaction d’activation.

On peut également définir plusieurs sections efficaces partielles correspondant a la

combinaison des sections efficaces précédentes : section efficace de diffusion et section

efficace d’absorption, section efficace élastique et section efficace inélastique et enfin la
somme de toutes les sections efficaces partielles qu’est la section efficace totale.

L’organisation des différentes sections efficaces partielles et de leurs combinaisons

est résumé dans la figure La section efficace de formation du noyau composé sera

la somme de toutes les sections efficaces partielles a ’exclusion de la section efficace de
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diffusion élastique potentielle.

I1.3.4 Variation de la section efficace : cas de 'uranium-234

On observe une variation systématique des sections efficaces en fonction de ’énergie
du neutron incident. Les sections efficaces partielles peuvent varier de plusieurs ordres
de grandeur d’'une énergie a I’autre. Celles de I'uranium-234 sont présentées sur la figure

L3l

4 Sections efficaces de **U
10 Totale
— Elastique
103 —— Capture
102 —— Fission

=
o

section efficace (barn)
=

[T S = SN
© o 9 o
A %) N} 5N

=
<
o

|||||u,|] |||||u,|] |||||u_|] |||||u,|] |||||u,|] |||||u,|] |||||u,|] |||||u,|] |||||u_|] |||||u_|] |||||u,|]_
10* 10° 10% 10 1 10 10> 10® 10* 10° 10° 107
Energie des neutrons incidents (eV)

Fi1G. 11.3 — Variation de sections efficaces partielles et totale évaluées, prises de JEFF-
3.1 pour I'34U.

Comme pour tous les noyaux, on distingue trois domaines [27] :

— le domaine thermique : E, < 1 eV, variation lente de la section efficace avec

I’énergie (comportement en 1/v/E soit en 1/v,, v, étant la vitesse du neutron)
pour les noyaux intermédiaires et lourds (25 < A < 80).

— Le domaine des résonances résolues : (zone dite épithermique) correspondant a
de brusques variations localisées de la section efficace pour des énergies allant de
1 eV & quelques dizaines de keV pour les noyaux lourds (1,5 keV pour 1'**U),
ou jusqu’a des énergies de I'ordre du MeV pour les noyaux légers. Au fur et a
mesure que 1’énergie augmente, la largeur des résonances augmente tandis que leur
amplitude décroit et leur densité augmente. L’espacement entre les résonances est
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plus faible pour les noyaux lourds (de I'ordre de quelques eV) que pour les noyaux
intermédiaires (quelques keV) ou pour les noyaux légers (jusqu’a quelques MeV).
Pour 1'?%1U, la largeur radiative moyenne est de I'ordre de 40 meV de ENDF/B
et 26 meV de JENDL [33] et I’espacement moyen est 10.92+0.47 eV.

— Le domaine des résonances non-résolues : zone d’énergie des neutrons intermédi-
aires (1 keV a 500 keV) aux rapides (pour quelques dizaines de keV < E < 10
MeV). La largeur des résonances reste a peu pres constante, tandis que 1’écart

entre chacune d’elle se resserre. Il se produit des recouvrements de plus en plus
importants et on retrouve progressivement un comportement a variation lente,
c’est le domaine du continuum (résonances éparses dues a I'ouverture de réactions
a seuil).

Dans un classement tres orienté physique des réacteurs, il y a un quatrieme domaine,
qui s’appelle « le domaine rapide ». Les neutrons rapides sont ceux qui ont des énergies
supérieures a 10 MeV. Les sections efficaces présentent de faibles variations et certaines
singularités (marches, paliers) peuvent étre observées.

Bilan D’apres la figure , dans la gamme d’énergie considérée dans ce travail (entre
1 eV et 3 keV), la section efficace de capture radiative prédomine dans les résonances
entre 1 eV et 700 eV, pour 2**U. La contribution de la section efficace de diffusion
élastique n’est cependant pas négligeable. Entre 700 eV et 3 keV, c’est cette derniere
qui prédomine. En ce qui concerne le section efficace de fission, elle est inférieure de
plusieurs ordres de grandeurs aux section efficace de capture et diffusion.

Le but de notre étude est de déterminer les valeurs des parametres de résonances.

II.4 Formalisme de la matrice-R

Parmi les ouvrages, assez généraux, concernant la théorie des réactions nucléaires,
on peut citer les références Lynn [28] et Frobrich et al. [34]. Une description en détail de
la théorie de la matrice-R est faite dans les références, Lane et Thomas [29] ou Wigner
et Eisenbud [35]. Toutefois, une premiere approche de cette théorie peut-étre obtenue
dans les références [36, 37, 38]

I1.4.1 Introduction

La théorie de la matrice-R, est rigoureuse, tant du point de vue mathématique que
de la mécanique quantique. Elle décrit les mécanismes des réactions nucléaires. Son
application est limitée aux interactions de type noyau composé. Le modele du noyau
noir, par exemple, est un cas particulier de cette théorie. Le formalisme de Breit et
Wigner »simple niveau »et sa généralisation « multi-niveaux »peut aussi étre déduit
de cette théorie.
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Section efficace o

Les éléments U, de la matrice de collision U
[U dépend de I’énergie E mais pas des parametres a. et B.]

Interaction " externe" : représentée par Interaction "interne" : représentée
les matrices diagonales L et Q avec L. et par la matrice diagonale R = (R..).
Q. sont les éléments diagonaux [L et Q [R dépend de I’énergie E et des
dépendent de I’énergie E et des parametres a. et B,]

parametres a. mais pas de B,]

Les ensembles d’états, indexés par
A, définis par les parametres a, et B,
et caractérisés par des valeurs
propres en énergie E; et des
amplitudes de largeur réduite v,

F1a. I1.4 — Schéma de principe de la théorie de la matrice-R [29]

En dépit de son aspect général, la théorie de matrice-R ne permet pas de calculer les
fonctions d’ondes des nucléons a I'intérieur du noyau. Elle traite donc le noyau comme
une « boite noire ».

11.4.2 Description

Le principe de la théorie, schématisé sur la figure|[[.4] est le suivant : de I’état initial
et final constitué de deux particules séparées dont les fonctions d’ondes (voir la figure
sont connues, le systeme devient le noyau composé dont la fonction d’onde interne
est inconnue mais qui est reconstituée a la surface de ce noyau par les conditions aux
limites (expansion des états propres). Les réactions nucléaires sont considérées binaires,
c’est-a-dire ne faisant intervenir que deux noyaux ou particules, qu’on appellera voie ¢,
dans la configuration initiale mais également dans la configuration finale : le résultat de
I'interaction est constitué de deux corps appelé voie ¢’. Plutot que de parler de couple
de noyaux ou de particules, le terme de voie est employé, chaque voie étant caractérisée
par les différentes grandeurs quantiques du couple. Un rayon a. définit deux régions de
I’espace pour chaque voie ¢ : une région interne ou le noyau composé est formé et une
région externe ou le potentiel nucléaire est nul. Dans la région externe, deux matrices
diagonales (L et ) décrivent toutes les interactions non polarisées agissant a longue
distance entre les deux corps indépendants. Dans la région interne c’est la matrice-R
qui tient compte des effets de toutes les interactions. La complexité du systeme a N
nucléons en interaction qu’est le noyau ne permet pas aujourd’hui le calcul détaillé des
propriétés internes du noyau et la matrice-R est donc inconnue. Toutefois, en projetant
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les fonctions d’ondes internes du noyau sur la surface définie par a. et en imposant un
ensemble de conditions aux limites B, sur cette surface, une expression de la dépendance
en énergie des éléments de la matrice-R a pu étre déterminée par Wigner et Eisenbud
[35] :
TacTAe

Rcc’(E) = )\ m (IIlO)
avec :
Yaes Yoo €t Ey sont indépendants de E et dépendant de a,. et B..
A, indice représentant chaque état propre de I'ensemble d’états caractérisant la région
interne.
E, énergie de la particule (ou du noyau) incidente.
E)\, valeurs propres, pour I'énergie, des états .
Yac, amplitudes de largeur réduite des voies ¢ pour les états .

Deux difficultés fondamentales sont soulevées par la theorie de la matrice-R, la
premiere d’ordre physique et la deuxieme d’ordre mathématique. Le probleme physique
concerne la détermination des valeurs des parametres vy., Vae €t E), qui dépendent
de la structure interne du noyau, ne peuvent étre prédits par la théorie et vont étre
déterminées par ajustement sur les données expérimentales.

Cependant le probleme mathématique demeure, car la taille des matrices entrant en
jeu dépasse les capacités des ordinateurs actuels. Pour cette raison, diverses hypotheses
simplificatrices sont utiles pour examiner certains cas particuliers. L’approximation de
Reich-Moore est la moins restrictive et se trouve, de ce fait, utiliser dans de nombreux
codes de calculs des sections efficaces (par exemple : NJOY [39], CALENDF [40],
SAMMY [41]).

11.4.3 Hypotheses de la théorie

Les hypotheses a la base de la théorie de la matrice-R sont les suivantes [29] :

— la mécanique quantique non relativiste est la seule appliquée vue la faible énergie
cinétique des nucléons dans le noyau,

— les processus sont considérés ceux qui produisent au plus deux noyaux (la frag-
mentation n’est donc pas considérée),

— les processus de création ou de destruction ne sont pas considérés, ce qui re-
vient a exclure les photons, mais une étude de perturbation entre le couplage des
particules et le champ électromagnétique peut supprimer cette restriction,

— les effets potentiels entre paires de noyaux ¢ peuvent étre écrits uniquement en
fonction de la distance radiale au dela d’une certaine distance a..

Toutes ces hypotheses sont justifiées dans le domaine des résonances résolues. Le

grand atout de la matrice-R est qu’aucune hypothese sur l'interaction neutron-noyau
est nécessaire.
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I1.4.4 Représentation des voies

I1.4.4.1 Définitions

Considérons une particule incidente sur un noyau cible. Le systeme ainsi formé
(particule et cible) possede, aux énergies E), des résonances A de spin-parité J". Ce
systeme forme une voie d’entrée et peut se désexciter a travers des voies de sortie ¢ de
largeur partielle I'y..

Dans la suite, on utilise les notations de la référence [42], qui définit une voie de
réaction ¢ = {«, J, s,(} par :

Ces voies sont caractérisées par plusieurs parametres :

— « : la composition du systeme ; soit dans notre cas en entrée (***U.n) et en sortie

(35U ) - et I'état d’excitation de chaque corps.
— J : moment angulaire total du systéme (conservé au cours de la réaction) soit :

- ., =
J =74 Cavec|s—]| < J<s+/{ (IL.11)

avec m la parité, qui s’écrit sous la forme suivante 7 = (—1)* -7y - m;
— s : spin de la voie

?:T—i-?avec\f—ﬂgsgl—i-i (I1.12)

ol T et i sont les spins des particules.
— ¢ : le moment angulaire orbital relatif des deux particules. Pour des neutrons
lents, seules les faibles valeurs de ¢ sont autorisées.
Un autre parametre important a introduire est le facteur statistique de spin g; qui
représente le nombre des possibilités d’accéder a un état caractérisé par un moment
angulaire J. g; est donné par :

2T+
Y= I+ )(@2i+1)

Le spin du neutron est i = 1/2, tandis que celui de 24U dans son état fondamental

(I1.13)

est I™ = 0%. Le tableau, ci-dessous, présente les possibilités de J™ associées & 234U
pour les résonances d’ondes s et p de neutrons incidents.

TaB. II.1 — Combinaisons possibles du moment angulaire orbital £ et du spin de la voie
s donnant le moment angulaire total, la parité 7w et le facteur statistique de spin gy
pour le cas de n+23*U.

I | (] s JT gs; | onde
0t o|1/2] 172+ 1 s
11/2]1/27, 3/2= |1, 2| p

Dans tout ce travail, on prendra ¢ = 0 (seules les ondes s sont considérées).
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11.4.4.2 Rayon a,

La frontiere r = a.. est la limite entre la région interne, soumise aux forces nucléaires,
et la région externe, soumise aux seuls forces coulombiennes, agissant exclusivement
sur les particules chargées. Les neutrons, électriquement neutre, n’y sont pas sensibles.
Cette délimitation est particulierement importante puisque c¢’est a la surface déterminée
par ce rayon de voie que vont s’appliquer les conditions aux limites.

T

Interne Région Externe

_= Point de continuité

Fe(r)

WA AAANAAAAN
UAAAARARE

FiG. I1.5 — Rerésentation schématique de la fonction d’onde ¥, d’une voie ¢ en fonction
de distance de séparation r. On distingue deux régions, dans la région interne (r < a..)
la fonction d’onde est description des niveaux de décroissance un noyau composé. Pour
la région externe (r > a.) la fonction d’onde est reliée aux fonctions de Bessel. La
distance r = a. est un point de continuité de la fonction d’onde et de sa dérivée [43].

Plusieurs suggestions ont été faites par divers auteurs évaluant a. avec une simple
dépendence des nombres de masse A; et Ay des deux noyaux en interaction. Une
prescription générale utilisée, est la suivante :

a. = 0,84 1,23(A; + Ay)Y3 fm (I1.14)

I1.4.5 Les expressions exactes de la matrice-R

La section efficace partielle ¢/, pour la transition de la voie d’entrée ¢ vers la voie
de sortie ¢/, s’exprime en fonction des éléments de la matrice de diffusion U/,, via la
relation :

™
UJ/:_

cc k29J|5cc’ - UC{;/|2 (1115)
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avec :
500’ = 5040/ : 6%’ : 558/

k., le nombre d’onde associé a la voie d’entrée (le nombre d’ondes du neutron dans
notre cas).

V2 e B A A,

n avec (i, = ——— masse réduite de la voie d’entrée (I1.16)

A+ Ay

J, moment angulaire total de la voie d’entrée.

k.=

g7, facteur statistique de spin.

Notons que, pour ¢ # ¢/, la section efficace partielle est proportionnelle & la probabi-
lité, au sens de la mécanique quantique, |U7,|? d’une transition de la voie ¢ & la voie ¢, et
a la probabilité g; d’avoir le moment angulaire correct a partir des spins des partenaires
de la collision. Le symbole de Kronecker d.., intervient puisque les particules entrantes
et sortantes ne peuvent étre distinguées si ¢ = . Le facteur cinématique 7 /k? permet
de relier probabilités et sections efficaces. La matrice de collision U est symétrique car
nous pouvons considérer les interactions nucléaires (et coulombiennes) comme inva-
riante par rapport a l'inversion du temps. De plus, U est unitaire puisque la somme
des probabilités des transitions dans les différentes voies est égal a un, Y, UL > =1

La section efficace intégrée sur les angles o,./, est la somme, sur les voies ¢ =
{a, J,s,0} et ¢ ={d/, J, ¢, 0'} conduisant le syteme de la répartition « a la répartition
o, des sections efficaces partielles o7, :

I+i J+s J+s

Towr = 1590 2. D O 0w —ULP (IL.17)

¢ s8=|I—i| 4=|J—s| ¢'=]|T—5'|
Les différentes sections efficaces partielles se déduisent ensuite de cette formule
avec :
— section efficace de diffusion élastique :

I+i J+s
™
Ol = 7297 E g I1- U2+ E Uz, 12 (I1.18)
¢ s=|I—i| {=|J—s| (o'=a),s'#s ! F#L

ou encore, puisque la matrice U est unitaire :

I+3 J+s
T = %gj SN 1-2Re@l+ Y ULP (I.19)
¢ s=|Ii| t=]T s (a/=a),s'#5,0/ £

— section efficace de réaction (a0 # o) :

I+i J+s J+s

Chw =59 D 2. 2 |ULP (I1.20)

¢ s,8'=|I—i| b=|J—s| £'=|J—s'|
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— section efficace inélastique (la somme de toutes les réactions telles que o’ # ) :
— section efficace totale (la somme sur toutes les configurations o/ possibles ou bien
la somme la section efficace élastique et nonélastique) :

J _ J E J
Ua,t - Ua,oz + Ua,oc’
a'#a

_ E J
= Ja,o/
o

I+1 J+s

- %gJ S Y (1-ReUL) (IL.21)

s=|I—i| =|J—s|

Une sommation sur J, permet ensuite d’obtenir les sections efficaces sur ’ensemble
des configurations de spin.

I1.4.6 Relation entre matrice de collision et matrice-R

La relation entre la matrice de collision et la matrice-R est obtenue en appliquant
la continuité de la fonction d’onde du systeme a la surface (r = a.) séparant la région
externe de la région interne. Apres ’application des conditions aux limites et plusieurs
réarrangements, la matrice de collision U peut étre exprimée explicitement en fonction
de la matrice-R :

NI

Uws = Q.PZ[(1 - R(L — B)) o[l — R(L* — B)].w PIQ (I1.22)

avec :
— les matrices P, L, B et €2 sont diagonales et la matrice-R est réelle et symétrique.

- Q.= (é—c> , projection du rapport entre I’onde incidente I.. et 'onde sortante
¢/ r=ac

O. & la surface (r = a.) de la voie. Pour les particules neutres, ., = e~*®* avec
®,. = &, déphasage provoqué par la diffusion valant pour des neutrons en onde s
(l=0):d.=p=k.-a. = —Py, k. étant le nombre d’onde du neutron incident.
Mais, d’'une facon générale, . est égal a :

ImO,
Pd. = = I1.2
. = argO. (a.) = arctan (Re Oc) (I1.23)

O. d
déphasage et de pénétralljailité de la barriere potentielle.
Dans le cas de neutrons enonde s : P. = Py =p=k-a. = —Py (et S, = Sy = 0).
~ R (E)=>", %, éléments de la matrice-R.
= 512 , avec Y. projection sur la surface de la voie ¢ des fonctions propres réelles
X, de I'hamiltonien H de la région interne dont E) sont les valeurs propres :

- L. =S.+1iP. = (i@) ou S, et P. sont respectivement les facteurs de
r=ac

c
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HX, = F\X, (I1.24)

dxe est la projection sur la méme surface de la dérivée de X, par rapport a la
distance radiale r. B, représente les conditions aux limites lors de la projection des
fonctions d’ondes sur la surface définie au rayon d’entrée. Le choix B, = —/( a été
proposé [44].

La relation précédente peut s’écrire pour des particules incidentes neutres sous la
forme :

N|=

Uy = e~ T %) {5 +2iP?[(1 - R(L — B))*lR]CC/Pj} (I1.25)

TAB. I1.2 — Les facteur de pénétrabilité P, de décalage de niveau S, et de phase du
potentiel de diffusion ®, en fonction de p = k.a.[45].

l b, Sg b,
0 p 0 p
3
2 1 _
1 e 1é+§22 p arctan(gp),
_ _ _18+3p% _ 3p_
2 9302451 9432+ 1 p — arctan( 3,2 ),
2 2
p*Pr—1 prU=Se—1) _ Pr_1
U @smrr;, @soorirr, ¢ Qe —arctan (g ),

L’équation définit la matrice de collision en fonction des parametres de
la matrice-R, 7). et E) qui représentent le processus physique de la réaction et les
quantités S., P. et ®., décrivent 'onde incidente I. et 'onde sortante O. en dehors
d’une sphere de rayon a..

11.4.7 Quelques approximations

La difficulté majeure de la relation précédente est, vue la taille des matrices, 1'in-
version de [1 -R(L-B)]. Pour cela plusieurs approximations ont été développées afin de
surmonter sa complication. Sauf dans le cas ot seulement quelques voies sont impliqués,
I'inversion est en général impossible sans hypotheses supplémentaires.

Une méthode pour contourner cette difficulté a été proposée par Wigner en in-
troduisant une nouvelle matrice inverse A~!, appelée matrice inverse de niveau, dont
les éléments représentent les propriétés du niveau A du systeme. Le probleme d’inver-
sion d’une matrice concernant toutes les voies devient un probleme d’inversion d’une
matrice concernant les niveaux. La matrice de niveau A), est introduite selon :

(1= R(L—B))) =6 + Y (L — Ber) Ana (I1.26)

Ap
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Dans ce cas, les éléments de la matrice A~! sont donnés par :

(A_l)AM = (EA - E)CSAM + Z(Lc - Bc)’YAc’V,uc

i
= (By— E)oyut Dy — 5 > VIl e

= (Ex— E)da+ Dy — %FM (11.27)
avec
Axp =D (Se = Be)VacYpes le décalage de niveaux.
et
Cap =2 PoyacTue
['). est la largeur partielle associée a 'amplitude de largeur réduite )., soit la largeur
partielle de désexcitation de niveau A dans la voie ¢, avec :

Ly =73, - 2P. (11.28)

La matrice de collision s’écrit alors :

Ucc’ _ e—i(q)c—q)c/)

500’ +1 Z V F)\CA)\/,L V Fuc’]

A

= Q0.

Seer + 2i7/PPLY Awrw,w,] (11.29)
A p

Dans I’équation 1) Yo VIl e = 'y, correspond a la contribution des éléments

non-diagonaux de la matrice A~! qui correspond aux interférences entre niveaux dans
les différentes voies de sortie. Le traitement de cette contribution avec diverses hy-
potheses simplificatrices va donner naissance aux différents formalismes de section effi-
cace. Le plus connu est celui de Breit et Wigner « simple niveau »(SLBW) qui a consi-
deré seulement un seul niveau. Il peut éetre étendu a plusieurs niveaux indépendants,
qui est de Breit et Wigner « multi-niveaux »(MLBW). Le formalisme de Reich-Moore
[46] qui a négligé la contribution des éléments non-diagonaux des voies des photons, qui
est juste une approximation pour les noyaux moyens et lourds. Ces trois formalismes
seront détaillés ci-dessous. Il y a d’autres formalismes comme celui de Kapur et Peierls
[47], Wigner et Eisenbud [35], Adler et Adler [48], Hwang [49] et les plus récents comme
celui de Luk’yanov et Yaneva [50].

I1.4.7.1 Formalisme de Breit et Wigner simple niveau
L’equation (I1.27) peut étre simplifiée si un seul niveau contribue. Dans ce cas la

matrice contient un seul élément. En effet, la matrice A~! est diagonale et dans ce cas :

(A=A 0 =(Ex—E)+ A\ - %FA (T1.30)
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avec :

A =A== .5-B)v.Ih=Tun=>_.T=>_2P"%.
La matrice de collision s’écrit alors :

(IL.31)

| Vow
Ucc’ _ e—z(<1>c—<l>cx) |:6cc/ 4 Act A :|

(Ex—E)+ Ay — %FA
La section efficace totale dérivant de ce formalisme s’écrit, dans le cas d’un neutron
incident et pour le niveau A :

[aaecos2® + 2(E — Ey — Ay)).sin 2d,
o(E) = tXlg; [4 sin? @, + 2 cos2 + 2( A 1:\2) A S ] (I1.32)
(E—Ex—A\2+ 3

avec :
A = \/2m, longueur d’onde du neutron incident.
g7, facteur statistique de spin.

Le premier terme de ’équation , qui est indépendant de I’énergie, corres-
pond a la diffusion potentielle élastique. Le second terme est symétrique par rapport
a l’énergie de la résonance et décrit les sections efficaces des résonances des niveaux.
Enfin, le troisieme terme, qui est asymétrique et représente le terme d’interférence entre
I'onde diffusée et I'onde réémise, est appelé terme d’interférence potentiel-résonnant.

Dans un cas plus pratique, on peut voir comment devient la section efficace pour
les neutron en voie d’entrée. On suppose que les voies sont la diffusion élastique et la
capture neutronique, I'y = I' = I', + T';. Pour ¢ = 0, on peut écrire sin2®, = p = ka,
et sin2®, = 0 pour ¢ > 0. Le terme symétrique peut étre approximé par cos2®, = 1
pour toutes les valeurs de /.

Le section efficace de réaction devient alors :

F)xcr)\c’
1’\2

(I1.33)
(E—Ex—A\2+ 3

O = TA2G,
et le décalage A, est déterminé en appliquant les conditions aux limites.

I1.4.7.2 Formalisme de Breit et Wigner multi-niveaux

Plusieurs résonances peuvent étre pris en compte en sommant les sections efficaces
du formalisme SLBW. C’est la plus simple méthode de traitement des sections effi-
caces de plusieurs résonances. Dans le formalisme MLBW, proche du précédent, tous
le termes non diagonaux de la matice inverse de A de niveaux sont négligés, ce qui
revient a négliger les termes d’interférences entre les niveaux mais pas entre les voies.
Les éléments de la matrice A~! est sous la forme :

i
(A7) = (B = B4 Ay = STo)0 (IL.34)
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et ceux de la matrice de collision :

| STl
U = e %) 6,0 47 Y . e n (I1.35)
A AT

E+ Ay — 1Ty,

Le formalisme de Breit et Wigner ayant négligé les interférences entre les résonances,
une erreur importante peut étre commise si les résonances sont proches 'une de I'autre,
la section efficace a une énergie donnée ne pouvant se réduire a la simple sommation
des contributions de chaque résonance isolée.

I1.4.7.3 Formalisme de Reich-Moore

Cette approximation consiste a négliger les interférences entre toutes les voies de
décroissances y possibles, donc a annuler leurs contributions non diagonales. En effet,
pour les noyaux lourds et moyens lors de I’émission de rayonnements ~ faisant suite
a une capture, le nombre de voies de sorties possibles est tres important. Pour cela,
les amplitudes 7). sont non-correlées et distribuées suivant une loi normale de valeur
moyenne nulle. La valeur attendue du produit des amplitudes est nulle lorsque A # p,
parce que < YaYue >= ViOxu- En additionnant toutes le voies v, on trouve :

Z Dael'ye = Z FicéAu = I'x\0n, (I1.36)
cey cey
L’approximation revient a négliger la contribution non-diagonale des voies gamma
et donc de ne considérer, dans notre cas, que les interférences entre voies de fission et
la voie de diffusion. C’est la base de I'approximation de Reich-Moore.
Les éléments de la matrice A~! s’écrivent alors, en séparant les termes uniquement
diagonaux de la voie gamma des autres :

(A_l)/\,u = (E)\ - E)(S/\,u - Z f}//\cﬁ)/,uc(Lc - Bc) - Zﬁ)//\c’)/,uc(Lc - Bc)

cEy &y
= (E)\ - E)dz\,u - FA;J,(LC - Bc)(s)\u - ny)\c’yuc([fc - Bc)
ey
1
= (By—E+ Ay = D)0y + > NeVue(Le — Be) (11.37)
ey

Il est alors possible de définir une matrice-R réduite :

YrcVAc! /
R.o = E . , I1.38

réduite dans le sens ou elle est seulement définie dans un sous-espace de voies sans
photon. Les seuls traces des voies photons éliminées sont les largeurs radiatives totales,
I'\,, dans les dénominateurs.
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Pour un noyau non-fissile, seuls deux voies sont permises : ¢ = n ou ¢ = v c¢’est-a-
dire 1 voie élastique plus 1 voie de capture, donc la matrice-R réduite peut s’écrire :

2
Yn
R, = - I1.39
> e mao

En supposant certaines conditions aux limites telles que B, = S., la matrice de collision
réduite s’écrit :

(I1.40)

U g2, {1 + iPan]

1—4P,R,,

1.5 Etude satistique des niveaux

Le formalisme dédié a I'analyse de la région des résonances non-résolues est basé
sur le traitement probabiliste des parametres de la matrice-R extraites de la région des
résonances résolues [51].

Dans cette derniere les énergies des résonances peuvent étre confondues avec les
valeurs F) et que les largeurs I'). sont des grandeurs mesurables dont les propriétés
sont directement liées a celles des largeurs réduites v,.. Pour un noyau lourd tel que
1'234U, le nombre de niveaux du noyau composé est tres élevé, donc le nombre de
résonances est tres grand. Il est donc possible d’extraire les propriétés statistiques de
leurs parametres, c’est a dire leurs valeurs moyennes et leurs fluctuations associées.

Ces parametres sont, principalement, la fonction densité du neutron (.Sy), la largeur
moyenne radiative ((I'y,,)) et 'espacement moyen de niveau ((Dy)).

La fonction densité (S;) rapporte les propriétés statistiques de base des états com-
posés et dépend tres peu de 1'énergie.

La fonction densité est étroitement liée au ccefficient de transmission (7y) qui est
déterminé dans ce cas du modele optique par :

. kac Tg

g =
2m PWVE
Sy est aussi définie comme le rapport entre la largeur partielle moyenne réduite et

(I1.41)

I’espacement des niveaux moyen :

1 9(T%.)
Sy = B 11.42
CT 2t XJ: D, (IL42)
Pour ¢ = n, la largeur neutronique réduite est sous la forme :

ka1 Ty, 2a./2m,
T4, = e on _ LVl 2 (I1.43)

P, VE h

Pour les résonances d’onde s (¢ = 0), T'Y  est simplement donnée par :

leV
I =T/ = (11.44)
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Fi1G. I1.6 — Nombre cumulé de résonances avec £ = 0 pour chaque spin de 23"Np en

fonction de I’énergie. La pente de la droite obtenue par ajustement correspond a ﬁ

[36].

La prédiction de I'espacement moyen des niveaux est souvent déterminée par la
formule de Gilbert et Cameron [51], la distribution de 1’espacement en énergie entre
les niveaux adjacents pour une séquence de niveau J™ qui obéit la loi de Wigner [52],
et la fonction densité de la largeur reduite v, est décrite par la distribution de Porter-

Thomas [53].

I1.5.1 Espacement moyen

La description de la décroissance du noyau composé peut étre menée dans le cadre
de la théorie statistique des réactions nucléaires. L’espacement moyen de niveaux est
I'un des parametres les plus importants, qui représente ’espacement entre deux niveaux
correspond a la différence entre les énergies, du neutron de moment orbital ¢, des deux
résonances correspondantes.

L’espacement moyen observé (D) des niveaux du noyau composé est défini comme
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le rapport :

Ey, — E

Do =7

(11.45)

avec :
N, nombre de résonances entre les deux niveaux.
Es, énergie de la derniere résonance.
Ey, énergie de la premiere résonance.

L’histogramme donnant le nombre cumulé N de résonances, en fonction de 1’énergie
E peut étre ajusté a I’'aide d’une régression linéaire.
L’équation de la droite ainsi obtenue n’est autre que :

1
N(E)=0b+ Dy E  (avec b constante) (I1.46)

11.5.2 Distribution des espacements de niveau de Wigner

Les espacements extraits expérimentalement entre les résonances ne sont cependant
ni répartis régulierement ni distribués aléatoirement. Il est donc important d’étudier
leur distribution. cette étude nécessite de connaitre chacun d’eux et non seulement la
valeur moyenne, ce qui signifie connaitre tous les niveaux excités du noyau composé. Ces
derniers sont représentés par des valeurs propres de 'hamiltonien régissant I'interaction
neutron-noyau. Comme cet hamiltonien n’est pas connu, des hypotheses ont été faites
sur la distribution des éléments de matrice représentant cet hamiltonien.

Wigner a trouvé que la distribution des espacements pour une famille de résonances
qui sont de méme spin et parité, s’exprime par :

p(x) - dr = g xoe 1 L dr (I1.47)

_ D I
avec T = gy, espacement réduit.

La valeur moyenne et la variance de cette distribution sont :

(z) =1 (I1.48)

var(z) = <f _ 1) (I1.49)

™

D’ou 'incertitude sur I'espacement moyen pour /N résonances observées :

AD) 1 (E _ 1) (IL50)
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Fi1G. I1.7 — Distribution expérimentale observée des espacements de ?*Th et compa-
raison a la loi de Wigner calculée pour (D) = 17,2 eV [54].

ainsi que la valeur de I’espacement le plus probable :

Dy = (D)y| = (I1.51)

™

L’expression est connue sous le nom de loi de Wigner ou loi de répulsion de
niveaux puisque la probabilité d’avoir des espacements petits (des niveaux tres proches)
est faible.

Cette distribution tend vers zéro pour des valeurs de x proches de zéro : on parle
alors d’un phénomene qui s’appelle « repoussement de niveaux ». Si un niveau manque
entre deux niveaux observés, l'espacement observé est plus grand, et deux espace-
ments plus petits ne sont alors pas observés. La figure |[1.7] présente la distribution
expérimentale observée des espacements pour les résonances d’onde s comparée avec
celle provenant de la loi de Wigner pour (D) = 17,2 eV.

I1.5.3 Distribution des largeurs neutroniques réduites de Por-
ter et Thomas

Harvey et Hughes [55] sont les premiers & avoir donné une loi de distribution des
largeurs neutronique a partir des résultats de 14 noyaux. Une analyse plus détaillée
par la méthode du maximum de vraisemblance permit & Porter et Thomas [53] de
déterminer que les amplitudes 7,, sont distribuées selon une gaussienne de valeur
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moyenne nulle et qu’une telle distribution doit résulter de la complexité des interactions
dans un noyau composé lourd.

I1.5.3.1 Largeurs neutroniques réduites

La distribution des largeurs neutroniques réduites autour de leur valeur moyenne
suit une loi en x? & 1 degre de liberté, appelée loi de Porter et Thomas :
1

(z) - dx = Norrh e”2 -dx (I1.52)

avec x = I'{ /(TS

Cette loi doit étre encore valable pour les autres amplitudes partielles, a condition
de négliger les petites transitions finales, c’est a dire en considérant que la transition
primaire emporte la quasi-totalité de I'energie d’excitation.

11.5.3.2 Largeurs radiatives

Dans le cas d'une capture radiative, le noyau composé se désexcite par émission 7.
Il atteint son état fondamental apres une ou plusieurs transitions. A chaque transition
primaire correspond une voie de sortie et une largeur radiative partielle, la largeur
radiative totale étant la somme des largeurs radiatives partielles.

Si la distribution de ces dernieres suit une loi en x? & v degres de liberté (loi de
Porter et Thomas généralisée) :

2 % v 371 —zx
X (2, v) - de = = (—x) e 2% . dx (I1.53)
r(5) \2
avec
I' fonction gamma et
2 ¢
’YAC F)\C F)\n
r = = (c#mn)= (pourv = 1) (I1.54)
(Re) (Do) (%)

Les grandeurs caractéristiques de cette distribution sont :

() =1 (I1.55)
2

var(z) = — (I1.56)
v

La valeur la plus probable étant :
2
=1-- II.
T, - (I1.57)

Plus le nombre v de voies de sortie a est grand et plus la dispersion autour de la
valeur moyenne sera faible.
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La largeur radiative I'y, est en fait la somme des largeurs I'y, ¢ associées aux tran-
sitions gamma primaires entre 1’état A et un état final f vérifiant chacune la loi de
Porter et Thomas :

Ty =Y Dy (11.58)
f

Le nombre possible d’états finaux f étant tres élevé dans le cas d’un noyau lourd
tel que 'uranium, on s’attend donc a ce que :

Ty, ~ (Ty) (I1.59)

Le nombre de niveaux d’énergie inférieure au premier niveau p, au dessus de
I’énergie de séparation du neutron est nettement supérieur a celui des niveaux compris
entre 1 et . De maniere qualitative, la largeur radiative est donc attendue constante :

(I'xy) ~ (') ~ constante (I1.60)

I11.6 Conclusion

Nous avons décrit brievement les aspects théorique de la section efficace neutronique

Dans l'analyse des résonances de section efficace, le rendement est paramétrisé au
moyen de théorie de réaction nucléaire. Dans les régions thermique et des résonances
résolues, la théorie de matrice-R est la plus adéquatement utilisée. Les parametres de
ce modele sont les niveaux d’énergie, spins et les largeurs partielles.

L’avantage de l'utilisation de formalisme de matrice-R pour décrire les données de
section efficace réside dans le nombre réduit de parametres requis pour décrire la section
efficace sur une grande gamme d’énergie aussi bien que pour assurer I'uniformité avec
les contraintes physiques [44].

Dans la suite de notre étude nous utiliserons I'approximation de Reich-Moore de
cette théorie qui est parfaitement adaptée a notre cas.

Nous ferons également ’analyse statistique des parametres des résonances au moyen
des outils présentés dans ce chapitre.



Chapitre 111

L’installation n TOF du CERN

Le but de cette partie est de décrire I'installation n_ TOF au CERN : commengant
par le faisceau de protons, source de production des neutrons par spallation, les mo-
niteurs et les détecteurs utilisés. Par la suite nous présenterons brievement les perfor-
mances de l'installation. Enfin, nous terminerons par une comparaison avec les centres

similaires existants de par le monde.

- =
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Fig. IT1.1 — Vue générale de l'installation n_"TOF du PS a l’aire expérimentale avec un
détail sur l'aire expérimentale et sur la cible de spallation [56] et [57].

45
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III.1 Le démarrage de projet n_ TOF

L’installation découle de I'idée de C. Rubbia et al. [58] de 'utilisation d’un faisceau
de protons de haute énergie fournit par le Proton Synchrotron (PS) du CERN. n_TOF
utilise une source de neutrons, qui provient de la réaction de spallation, d’énergies
réparties sur une large spectre. Ce projet est inscrit dans le cadre des mesures les
données manquantes relatives aux cycles du futur, a la transmutation et 'amplificateur
d’énergie.

Entre avril 1996 et mai 1997 au CERN, une expérience appelé TARC “Transmuta-
tion by Adiabatic Resonance Crossing” a été réalisée pour déterminer 'efficacité des
ADS comme incinérateur de déchets nucléaires, en particulier les produits de fission a
durée de vie longue. TARC laissa une grande quantité de plomb tres pur (d’impureté
dominée par 19 ppm de Bi [59] 60, 611, 62} [63]) et disponible au CERN.

L’existence d’un tunnel de 200 m pour la base de vol et d'une grande quantité de
plomb pur (de 'expérience de TARC) pour la cible de spallation a rendu le projet
faisable sur un programme a court terme et a un cout raisonnable. La disposition
générale est montrée dans la figure [[I1.1]

Fia. II1.2 — Ligne de faisceau de protons.

Les caractéristiques prometteuses de cette nouvelle installation ont attiré une grande
communauté de physiciens qui ont formé une collaboration recueillant 145 chercheurs
de 40 pays, pour un programme essentiellement consacré a 'astrophysique (section ef-
ficace pour la nucléo-synthese) et aux mesures des sections efficaces liés aux cycles du



II1.2 Le faisceau de protons 47

futur (thorium et uranium), aux ADS et a la transmutation des déchets nucléaires.

II1.2 Le faisceau de protons

Le faisceau de protons est délivré grace a l'association de 'accélérateur linéaire
(LINAC) et l'accélérateur circulaire (voir la figure [[IL1)), le proton synchrotron (PS)
du CERN muni d’'un préaccélérateur (Booster) et porté jusqu'a la cible de spallation
par une ligne de transfert (T'T2 voir la figure . Les caractéristiques principales de
ce faisceau sont :

— les protons sont accélérés jusqu’a 20 GeV /c sous forme de paquets séparés de 1,2

s au minimum.

— Chaque paquet de 7 x 10'? protons est concentré sur un temps trés court de 7

ns.

— Le PS fournit jusqu’a 5 paquets contenant entre 1012 et 10'® protons par super-

cycle d’environ 16,8 s.

Deux modes d’opérations sont possibles [64] : le mode dédié a n_ TOF et le mode
parasite.

Dans le mode dédié, les paquets de protons sont envoyés vers n_TOF avec une
intensité nominale de 7 x 10'? sur un temps de 7 ns (comme largeur d’impulsion).
Ce mode permet le bon fonctionnement dans la qualité du faisceau a savoir 'intensité
maximale de chaque paquet délivré.

Tandis que dans le mode parasite, I'intensité nominale est réduite vers 3 4 4 x 10'2
protons par paquet avec la méme distribution temporelle.

Pour que le systeme d’acquisition puisse purger les données vers les serveurs, on
souhaite une période moyenne de plus de 2,4 s pour chaque paquet. Le nombre maxi-
mum de paquets acceptable par supercycle est lié également a la puissance maximale
dissipée dans la cible de plomb et au niveau de radiation dans la zone de la cible. Un
maximum de 5 paquets de protons par supercycle dédiés a n_TOF est ainsi imposé. En
général, la période du supercycle varie au cours du temps, pour cela le nombre maximal
admissible est de 1'ordre de 5 paquets/(14 cycles de 1,2 s).

I1I.3 Cible de spallation

II1.3.1 La cible de plomb

La source de neutrons de n_TOF se compose d’une cible de spallation consistant en
un bloc de plomb dont la géométrie est un compromis entre plusieurs parametres :
— intensité de flux de neutrons
— résolution en énergie
— taille, propreté (pas de halo ou de pénombre) et homogénéité du faisceau dans la
zone expérimentale.
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FiG. II1.3 — La cible spallation de I'installation n_ TOF.

FiG. 111.4 — Photo de la cible de spallation avec le systeme de refroidissement.
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Le paramétrage de la cible a été étudiée en détail par des simulations Monte-Carlo
utilisant notamment les codes EAMC [65] et FLUKA [66]. Ces simulations concernaient
également le modérateur entourant la cible de plomb (eau) ainsi que toutes les parties
mécaniques et le coffre de la cible. Cette épaisseur d’eau modere les neutrons sortant
du plomb tout en refroidissant la cible, facteur primordial d’une expérience de temps
de vol. La cible de spallation est donc un bloc de plomb de volume total de 80x80x 60
cm?® entourée de 6 cm d’eau déminéralisée. Le faisceau de proton arrive avec un angle
d’incidence de # = 10° afin d’éviter la contamination du faisceau de neutrons par les
particules chargées de hautes énergies et les particules v crées lors de la spallation
(figure [[IL.3)). Une fenétre en aluminium sépare 'eau du tube a vide (10~* bar).

La cible de spallation a été montée en un assemblage de neuf blocs, chaque bloc
était de dimension 30x30x60 cm?® pour une masse de 600 kg, sur trois étages de trois
blocs chacun. Le bloc central et celui du dessous sont creusés sur 20 cm de profondeur,
55 cm de hauteur et de 30 cm de largeur.

I11.3.2 Interface entre modérateur et tube a vide

L’interface reliant le modérateur au tube a vide du temps de vol est une fenétre
en aluminium de 800 mm de diametre et 1,6 mm d’épaisseur, renforcée par une grille
également en aluminium et de 100 mm de c6tés, 5,5 mm d’épaisseur et 50 mm de
profondeur.

La fenétre elle-méme représente une partie critique du projet. D’une part elle doit
étre assez solide pour séparer I'eau du vide (différence de pression = 1,2 bar) et pour
rester plate (déflexion maximale permise au centre est inférieure de 2 mm) afin de
garantir une modération constante de 1’eau de 6 cm, n’affectant donc pas la résolution
en énergie. D’autre part elle doit étre aussi légere que possible pour éviter la diffusion
de neutrons et réalisée dans un matériau minimisant l’absorption des neutrons. En
outre, elle devrait étre résistante aux radiations puisque le taux de dose accumulé en
un an pourrait atteindre 10° Gray dépendant de la période de mesure.

II11.4 Processus de modération

La dissipation thermique dans la cible atteint un maximum de 10 kW pour un
envoi de 5 paquets de protons en mode dédié sur un temps de 16,8 s. Le systeme de
refroidissement a été congu pour les conditions nominales définies dans la proposition,
a savoir 5 paquets de 7x10'? protons chaque supercycle de 16,8 s.

La température a l'intérieur de la cible et la chaleur externe de la cible ont été
simulées pour un écoulement d’eau de 6 1/s & une température de 30°C. Le résultat est
représenté sur le schéma [[T1.5 La cible de plomb est plongée dans une piscine avec une
circulation d’eau dans une boucle fermée nécessaire a la dissipation de la chaleur, de
maniere a maintenir la cible a 50 °C en conditions d’utilisation et a éviter qu’elle ne
dépasse pas 140°C (la température de fusion du plomb est d’environ 330°C). Au taux
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maximum de protons admis, les simulations montrent qu’elle ne dépassait pas 90°C
[67, [68].

Les neutrons produits par la réaction de spallation plus I’évaporation des noyaux
chauds formés, ont des énergies supérieures a quelques centaines de keV. L’eau de
refroidissement joue donc également le role de modérateur de neutrons, et permet ainsi
d’étendre le spectre vers les énergies plus petites. Nous allons évoquer ce sujet dans la
suite du chapitre en décrivant les performances de l'installation.

Pour éviter I'activation, le container est fabriqué a partir d’'un alliage d’aluminium
(ISO Al-Sil-Mg-Mn 6082). Sur la face d’entrée du faisceau de protons, une fenétre
cylindrique de 20 cm de diametre 80 cm et épaisse de 2 mm est placée a 30 mm
du plomb pour éviter toute interaction inutile entre le faisceau incident et 1'eau du
modérateur. Du coté de la sortie des neutrons, la distance entre la fenétre de sortie
et la cible de plomb est de 6 cm, fournissant la quantité nécessaire de ’eau pour la
modération des neutrons. La référence [69] contient une description approfondie sur la
cible et le systeme de refroidissement en tenant compte des exigences de sécurité.

Les caractéristiques de la cible et son systeme de modération ayant un impact sur
la définition du faisceau de neutrons ont fait 'objet de simulations Monte-Carlo [57],
permettant de caractériser le flux de neutrons, et d’optimiser la disposition des éléments
que nous décrirons dans le paragraphe suivant.

III.5 Systémes optiques de neutrons

Pour éviter la génération de bruit de fond da a l'interaction des neutrons et des
gammas avec les matériaux autres que ’échantillon a étudier, le faisceau de neutrons
doit étre collimaté avant d’entrer dans l'aire experimentale.

II1.5.1 Systeéme de collimation

Les neutrons parcourent le tube a vide télescopique de 182,3 m de long avant d’ar-
river dans la zone expérimentale (voir figure [[I1.6)). Selon le diametre, le tube est divisé
en trois sections :

1. la premiere section de 70 m de long avec 80 cm de diametre,
2. la seconde section de 68,4 m de long avec 60 cm de diametre,

3. la troisieme section de 61,4 m de long avec 40 cm de diametre.

Le faisceau est de plus réduit par 2 collimateurs permettant d’obtenir un faisceau a
185 m de la cible dont le diametre dépend du second collimateur. A noter que la collima-
tion se regle en fonction des souhaits de diametre de faisceau dans I'aire expérimentale
qui dépend des expériences envisagées.
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F1G. II1.6 — Tube de faisceau de n_TOF apres la cible de spallation (toutes les longueurs
sont données a partir du centre de la cible).

Le premier collimateur de 2 m de long et de 5,5 cm de rayon, est a 136,7 m de la
cible. Ce collimateur est appelé « Source Screening Collimator »ou SSC car il joue le
role d’écran vis a vis de la cible permettant a la fois de réduire ’extension radiale du
faisceau et le nombre de neutrons heurtant le second collimateur. Il est constitué pour
une moitié de métal et pour 'autre de béton permettant de diffuser efficacement tous
les neutrons interceptés.

Le second collimateur est a 178 m de la cible avec une longueur de 2,5 m et un
rayon de 0,9 cm pour les mesures de capture. Par contre pour les mesures de fission,
il a un rayon de 4 c¢m, permettant ainsi de collecter plus de neutrons, 1’épaisseur des
dépots de matiere fissile étant faible pour permettre la sortie des produits de fission.
Ce collimateur détermine plus directement la forme du faisceau et on 'appelle « Beam
Shaping Collimator »ou BSC. Etant plus pres de la zone expérimentale, il est une
source de bruit potentielle. Pour éviter ce bruit, ce collimateur est fait des trois parties
suivantes, 0,5 m de polyéthylene boré pour capturer les neutrons au dessous de 20
MeV, 2,25 m de métal pour diffuser et ralentir les neutrons de haute énergie et enfin
0,75 m de polyéthylene boré pour capturer les neutrons précédemment diffusés.

I11.5.2 Les élements de blindage

L’aimant de déviation : est situé apres le premier collimateur pour éliminer toutes
les particules chargées éventuelles accompagnant le faisceau de neutrons.

Blindages en fer et de béton : D’autres élements de blindage ont aussi été rajoutés
a 'extérieur du faisceau afin de réduire le bruit de fond. Chaque réduction du tube est
blindée par du fer de 2 m de long tandis que des murs de 3 m de béton sont placés
derriere chaque collimateur. Par la suite 3 m de fer ont également été rajoutés apres
I’aimant suite a la campagne de caratérisation pour s’affranchir d’un bruit de fond di
essentiellement aux muons.
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(a) Premier (080 c¢m) et deuxieme (60 (b) Aimant de déviation
cm) segment du tube & vide

(c) Blindage en fer (d) Deuxieme collimateur

(e) L’aire expérimentale (f) Ligne d’échappement des neutrons

FiG. II1.7 — Les photos de différentes zones du tube de n_ TOF.
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III.6 L’aire expérimentale

L’aire expérimentale ou station de mesure est située apres une chicane en béton
de 3,2 m d’épaisseur située juste apres le second collimateur. Elle débute a 182,5 m
apres la cible et s’étend jusqu’a 190 m. Dans cette partie, il y a les moniteurs et les
détecteurs. Au niveau de ces derniers il y a des brides de 20 cm de diametre associées
chacune a une vanne. Ces vannes sont automatiquement fermées en cas d’acces en zone,
mais leur état (ouvert/fermé) doit étre controlée avant toute mesure. Le vide maintenu
se situe entre 1,4.107! et 3.1072 mbar.

II1.7 Ligne d’échappement des neutrons

Apres laire expérimentale et au dela de 190 m, un bloc de béton en chicane sépare
la station de mesure et cette partie du tube de n_'TOF, il marque ainsi le début de la
ligne d’échappement. Cette zone est utilisée pour éviter la rétrodiffusion de neutrons
dans laire expérimentale. Au dela de 190 m, les neutrons sont absorbés au bout de 10
m par un dispositif riche en polyéthylene boré. Le vide est de I'ordre du mbar.

III.8 Techniques expérimentales

I11.8.1 Les moniteurs de faisceau de neutrons

Différents détecteurs et techniques pour mesurer et monitorer le flux de neutrons
dans laire expérimentale, EAR-1, sont utilisés. De telles mesures sont basées sur des
réactions dont les sections efficaces sont considérés comme standard [70]. Par exemple,
0B (n,a)"Li et SLi(n,a)3H sont considérées comme standards du domaine thermique
jusqu’a 250 keV et & 1 MeV respectivement. La réaction 23U(n,f) est standard des
le thermique jusqu’a 20 MeV. Dans le domaine des hautes énergies, il est possible de
déterminer le flux par les réactions 23U (n,f) et 2°Bi(n,f), qui sont standards de 1-200
MeV et 35-130 MeV respectivement. Les détecteurs utilisés a n_'TOF pour ce but sont :

Détecteur MicroMegas de n_ TOF : [71] 72, [73] Un des parametres importants
de la détermination des sections efficaces neutroniques est la connaissance de la dis-
tribution spatiale du faisceau de neutrons dans la zone expérimentale en fonction de
I’énergie. Pour ce faire un détecteur de type Micromégas a été utilisé avec un mélange
de gaz constitué d’isobutane et d’argon (ou d’hélium). Les neutrons incidents inter-
agissent avec un dépot de °Li disposé sur la face d’entrée du détecteur suivant la
réaction %Li(n,*H)a. Les tritons et les particules o créés ionisent le gaz. Les électrons
ainsi produits seront, apres dérive, collectés et multipliés vers la zone d’amplification.
Les reculs de I'hydrogene (de l'isobutane C4H;o) et de I'hélium ont permis aussi de
déterminer le profil du faisceau de n_TOF jusqu’a plusieurs MeV.
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Moniteurs de silicium (SiMON) : [74],[75] c’est un assemblage de quatre détecteurs
silicium placés hors faisceau avec un angle de 45°. Ils détectent les particules a et
les tritons créés par l'interaction des neutrons du faisceau avec un dépot de °LiF de
200 pg/cm? déposé sur une feuille de Mylar de 3 ym d’épaisseur et de 6 cm de diametre
placée perpendiculairement au faisceau.

Compteurs de BF; : [70] Placés au bout de la ligne d’échappement, entourés de
polyéthylene pour thermaliser les neutrons. Ce dispositif est constitué de 3 cylindres
remplis de BF3 enrichi & 80% de 1°B. Ils nous permettent de vérifier I'intensité du
faisceau de neutrons incidents.

II1.8.2 Détection des rayons vy

Détecteurs CgDg : [54] [77, [78, [79] sont des scintillateurs liquides, benzeéne deutéré,
couplés a des photomultiplicateurs, pour les mesures de sections efficaces de capture, ils
détectent donc des rayonnements . Ils permettent aussi d’obtenir une caratérisation
du flux de neutrons a partir des réactions de référence 7 Au(n,y)?® Au et °Fe(n,)5 Fe.

Détecteurs au germanium : [80] sont utilisés pour la spectroscopie «y grace a leur
haute résolution en énergie. Ils se caractérisent par une grande sensibilité aux neutrons
qui rendent les mesures de sections efficaces des réactions (n,xn) néanmoins possibles.
Ils ont été utilisé a n_ TOF dans le cadre de tests.

Détecteurs de BaF, : ou Total Absorption Calorimeter [81],[82], sont décrits plus en
détail dans le chapitre suivant. Le TAC est utilisé pour les mesures de sections efficaces
de capture. Ce sont des cristaux reliés a des photomultiplicateurs qui permettent de
mesurer 1’énergie totale de la cascade 7.

II1.8.3 Fission

Les chambres a ionisation : [67,83,[84] fournis par le PTB (Physikalisch-Technische
Bundesanstalt) formées de deux plaques paralleles identiques utilisées avec un dépot
de matiere fissile un avec 2%°U et Pautre avec 238U, cibles de référence jusqu’a 20 MeV.
Elles ont été utilisées pour déterminer la distribution du flux de neutrons.

Les chambres a avalanches a plaques paralleles PPAC : ou Parallel Plate
Avalanche Counters [85], 80], 87], ce sont des détecteurs a gaz congus et construits a
I'TPN (Institut de Physique Nucléaire) d’Orsay. Elles permettent la localisation en plus
I'estimation précises de 'instant du passage de particules chargées (a et produits de
fission). Elles sont utilisées a n_TOF pour les mesures de sections efficaces de fission et
également pour la mesure du flux de neutrons, grace aux isotopes 23U et 238U qui ont
des sections efficaces de fission considérées standards.
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La chambre de fission FIC : [88, 89, 00, O1] ou Fission Ionisation Chamber,
chambre & ionisation formée de 90% d’argon et de 10% de CF4 a été installée dans
le faisceau, a également été utilisé pour des mesures de fission.

II1.9 Performances du dispositif

I11.9.1 Méthode du temps de vol

Principe : La méthode du temps de vol est couramment utilisée, son but est de me-
surer les spectres de neutrons sur une certaine gamme d’énergie. Pour extraire 1’énergie
cinétique du neutron, il suffit de mesurer le temps de vol ou le temps mis par le neutron
pour parcourir la distance entre sa source et le lieu de son interaction.

L’énergie cinétique F du neutron se déduit grace a sa relation entre le temps de vol T’
mis par ce dernier, de masse m, pour parcourir une distance L :

1 L
E = ch (W) avec ﬁ = % = C_T (IIIl)

avec

v vitesse du neutron
¢ vitesse de la lumiere

Pour des énergies cinétiques inférieures a quelques centaines de keV, comme dans
le cas de nos mesures, les neutrons sont non-relativistes, qui se traduit par § < 1.

L’équation se simplifie en :
1 (L\’
E=- — 1.2
5 (7) (2

Prenant les valeurs précises, a savoir :

— vitesse de la lumiere : ¢ = 299,792458 m/us

~ masse du neutron : m = 939,56563 MeV /c?
on obtient, avec E en eV, L en m et T en us :

L\? L\?
E = 5227,038754 (?) - (72, 298262 - ?) (I11.3)

Mesure du temps de vol

Pour chaque impulsion du faisceau de protons, un signal (le pretrigger) émis lors de
I’accélération des protons réinitialise toute 'acquisition. L’acquisition se déclenchera a
I'instant ¢pg (correspond a U'instant 0 pour le systeme d’acquisition) ou lui est envoyé
ce signal. Des que 'impulsion de protons atteint la cible de plomb, les neutrons, créés
peu apres a l'instant ¢y, parcourent la distance de vol L et sont détectés a l'instant ¢,,.
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FiG. II1.8 — Représentation schématique de la succession des signaux intervenant dans
la mesure du temps de vol des neutrons a n_"TOF, pour chaque impulsion de protons.

Donc La valeur T' = t,, — to représente le temps de vol des neutrons.

L’instant ¢, est tres bien connu grace aux détecteurs placés de part et d’autre de
I’échantillon dans I'aire expérimentale. Toutefois, on ne connait pas exactement 1'ins-
tant de création des neutrons, postérieur a tpg.

on utilise pour cela I'intense rayonnement, appelé « flash gamma », crée lors de l'in-
teraction du faisceau de protons avec la cible de spallation au méme moment que les
neutrons. Le « flash gamma »est détecté, a une distance L de la cible de plomb, par les
détecteurs placés au niveau de 'aire expérimentale a l'instant ¢.,. L’instant de création
du flash gamma et donc des neutrons est ¢y = t, — T, ou T, est le temps mis par la
lumiere pour parcourir la distance L, soit tg = ¢, — %

Ainsi, la valeur du temps de vol d’un neutron est :

L
T=t,—t,+= (I11.4)
C

La figure représente un schéma d’occurence des différents signaux a partir
desquels la mesure du temps de vol des neutrons est effectuée. En fonction de leur
énergie, les neutrons arriveront a des instants t,, différents sur le détecteur : les plus
rapides en premier, les plus lents en dernier. Notons qu’il n’y a pas de recouvrement
possible entre les neutrons de basse énergie issus d’une impulsion de protons et les
neutrons de haute énergie issus de I'impulsion de protons suivante.

I111.9.2 Résolution en énergie de neutrons

Les équations ([I1.2JI11.3) montrent que, indépendemment de l'effet Doppler, la
résolution en énergie des mesures en temps de vol est affectée par toute incertitude
expérimentale relative a la distance ou au temps de vol mesuré. L’incertitude relative
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sur ’énergie est déduite facilement de I’équation ([II.3)) :

% _ 2\/(%)2 n (%)2 (IIL5)

soit, en utilisant les unités précédentes pour le temps (en us) et I’énergie (en eV) :

AE 2 E
s A2 4 AL? 1L
E L \/5227, o3s75d S0 T (ILL6)

L’équation ([I1.5)) est une approximation du fait que la résolution en longueur et en

temps de vol n’est pas gaussienne (voir la figure [[IL.9)). La résolution réelle, que nous
expliciterons dans le chapitre 6 dédié a I'analyse, a été calculée avec SAMMY par des
convolutions des distributions des différentes composantes.
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Fia. II1.9 — Simulation Monte-Carlo de la résolution en énergie a 185 m.

La résolution en énergie, dans une expérience de temps de vol, dépend principa-
lement de trois facteurs : la largeur d’impulsion du faisceau de protons qui est, pour
I'installation n_ TOF, une gaussienne de 7 ns de largeur a mi-hauteur, l'incertitude
sur la longueur de parcours de modération des neutrons, et la précison temporelle
des détecteurs utilisés. Le premier parametre est fixé et indépendant des autres. Le
troisieme facteur fait référence a la contribution du systeme de détection a la résolution,
que nous expliciterons en étudiant précisément notre calorimetre. A propos du second,
un neutron d’énergie donnée en sortie de la cible avec un vitesse v a passé un cer-
tain temps dit de modération ¢,,,q dans I’ensemble cible-modérateur. La longueur du
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parcours de modération noté \ est égale au produit v X t,,,4 €t si on suppose A\ I'in-

certitude sur la distance parcourue. Ce dernier permet une estimation de l'incertitude

AFE/FE sur la mesure de I'énergie. En effet, La résolution en énergie associée est donnée

par :

AFE AN

— =2X

E AL

Ainsi plus la distance de vol des neutrons est grand, meilleure est la résolution en

(I11.7)

énergie. La figure représente le résultat des simulations donnant 1’évolution de
ces incertitudes en fonction de 1’énergie. La résolution est dominée par l'incertitude
sur la longueur de parcours de modération des neutrons au dessous de 1 MeV. Au
dessus de cette énergie, c’est la largeur d’impulsion du faisceau de protons qui devient
prépondérante.

111.9.3 Flux de neutrons

Le flux de neutrons correspond au nombre de neutrons incidents en fonction de leur
énergie. Ce flux a été simulé a 185 m en utilisant les codes EAMC (E,, < 19,6 MeV)
et FLUKA (E, > 19,6 MeV), et en prenant en compte tous les éléments influencant
le flux : la cible de plomb, I’eau déminéralisée, la fenétre en aluminium, le tube a vide
et les collimateurs [92] 93]. Plusieurs systemes de détection ont été mis a disposition
pour mesurer le flux de n_ TOF et ont été décrits précédemment.

Une série de mesures a été réalisée afin de déterminer le flux de neutrons dans I'aire
expérimentale. Les premieres mesures ont été faites pendant la phase de « commissio-
ning »avec les détecteurs de PTB. Les autres mesures sont réalisées avec le SiIMON,
les CgDg et les PPACs. Toute les mesures sont faites avec la configuration de mesure
de capture, c’est-a-dire avec le second collimateur de 1,8 cm de diametre. Un résumé
des résultats obtenus est présenté sur la figure [II1.10

La figure montre la mesure de flux de neutrons avec les chambres a fission de
PTB. A basse énergie, I'effet modérateur est bien observé, représenté par le pic et qui
correspond a la thermalisation des neutrons par 'eau. Entre 1 eV et 10 keV, le flux
suit un comportement isoléthargique, c’est-a-dire que le flux est proportionnel & 1/F,
soit en unités logarithmiques, le flux est constant. Les résonances a 30 keV, 100 keV et
200 keV présentent les absorptions de ’aluminium de la fenétre de sortie de cible. Les
résonances autour de 500 keV et 1 MeV sont dues a I'oxygene du modérateur. Dans la
région du MeV, le pic est du a la phase d’évaporation de la réaction de spallation.

II1.10 Comparaison avec les autres installations dans
le monde

Nous comparerons, dans ce qui suit, les performances des quatre installations les
plus connues dans le monde pour la mesure des sections efficaces différentielles d’inter-
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Fic. IT11.10 — Flux non normalisé de neutron dans (EAR-1) mesuré avec les différentes
techniques expérimentales. Une comparaison est présentée avec les simulations Monte
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action neutron-noyau :

GELINA : Geel Electron LINac Accelerator a 'TIRMM de Geel en Belgique,
LANSCE : Los Alamos Neutron Science Center aux Etats Unis,

ORELA : Oak Ridge Electron Linear Accelerator a 'TORNL d’Oak Ridge aux
Etats Unis,

n_TOF : au CERN a Geneve en Suisse.

Quelques criteres dépendent de la distance de la mesure. Nous avons choisi les bases
de vol les plus utilisés sur ces installations : GELINA : 30 m, ORELA : 40 m, LANSCE :
20 m, n_TOF : 185 m. En outre, au sujet du n_TOF, nous considérons le mode actuel

correspondant a une opération continue au cours de I’année.

TAB. III.1 — Comparaison de n_TOF avec d’autres installations

: Installation | * GpELA | GELINA | LANSCE | n.TOF
Parametres
At(ns) 8 1,6 125 7
T 1,9 ms 1,25 ms 50 ms 14,4 s
L(m) 40 30 20 185
Domaine d’énergie 1eV-3MeV | 1eV-3MeV | 1eV-3MeV | 1eV-250MeV
®(n/cm?/s) 2,0 10% 1,7 10* 4,6 10° 0,65 10*
L*®(n/s) 3,2 101 1,5 101 1,8 1013 2,2 1012
ST /7(n/ecm?/s) 4,2 10° 3,110° 5,0 10° 2,0 108
L30T /1(n.m/s) 2,7 10 8,3 101 3,9 10Y7 1,2 101
AE/Ejigev 1,0 1073 1,6 1073 0,005 0,46 1073
AE/Ejgokev 2,7 1073 3,01073 0,05 1,71073

Plusieurs criteres peuvent étre considérés :

a ORELA et GELINA, les énergies les plus
élevées atteintes sont celles produites par le processus de fission puis d’évaporation.

Domaine d’énergie des neutrons :

Flux moyen des neutrons : cette quantité, @, est le nombre de neutrons moyen

par cm? et par seconde pour une gamme d’énergie donnée. Nous avons choisi la
gamme de 1 keV a 300 keV. Au-dessus de 300 keV, la comparaison serait plus en
faveur de n_TOF. Le flux moyen détermine le temps requis pour atteindre une
précision statistique donnée dans la mesure de section efficace. Naturellement il
dépend de la longueur de vol L et décroit comme L~2.

Luminosité moyenne : cette quantité est égale & ®T'/7,, pour une gamme d’énergie

et indépendante de L. Il correspond a la luminosité intrinseque de la source.

Flux par impulsion : cette quantité est égale & ®L?/7,s avec T la période de

répétition des impulsions d’électrons ou de protons et 7, le temps de déversement
de neutrons. Il est tres important pour les échantillons radioactifs parce qu’il
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controle le rapport (signal/bruit de fond). En effet, plus le 7, est petit plus
le niveau de bruit de fond est petit. Pour une gamme d’énergie donnée, 7, est
proportionnel & L, donc le flux par impulsion est en L~3. Pour une installation, T
peut croitre par la suppression d’'une impulsion mais le produit ®7" reste constant.
Cela montre que le flux par impulsion est une caratéristique de I'installation et
de la distance de vol.

Luminosité par impulsion : est L3®T /7, qui, d’apres la remarque précédente, est

indépendant de L et est caratéristique de la source. C’est le nombre total de
neutrons sortant de la cible de spallation par unité d’angle solide.
Résolution en énergie : la résolution en énergie dépend de l'incertitude expérimen-

tale relative a la longueur de vol AL et du temps de vol At ( voir équation (I11.6))).
A haute énergies At domine la résolution et a basse énergie, AL est dominant.
Pour les installations existantes utilisant des cibles denses, AL est approximati-
vement constant dans la région du keV (FWHM : « Full Width at Half Maxi-
mum »ou largeur a mi-hauteur &~ 2 cm). Dans le cas de n_.TOF, due a une taille
large de cible, AL dépend fortement de I’énergie, allant de 3 cm autour de 100 eV
a 20 cm autour de 1 MeV et elle diminue au dela. De ces considérations, di a la
grande distance de vol et a I'impulsion fortement comprimée (7 ns FWHM), la
résolution de n_TOF est excellente en-dessous de 10 keV et au-dessus de 1 MeV,
mais moins bonne quORELA et GELINA dans le domaine intermédiaire.

Le tableau récapitule la comparaison pour les quantités définies ci-dessus. Le

flux pour ORELA et LANSCE est pris de P.E. Koehler [94], et de F. Gunsing [43] pour
GELINA. La fonction de résolution en énergie est de P.E. Koehler [95] pour LANSCE
et de C. Coceva et al. [96] pour ORELA.

On peut conclure que pour n_TOF la gamme d’énergie des neutrons est tres étendue

et permet des mesures des réactions a seuil, comme la fission. En plus les avantages les

plus importants sont la bonne résolution en énergie et un flux instantané tres élevé per-

mettant des mesures de section efficace de capture sur des échantillons tres radioactifs

(' Am par exemple) le bruit de fond induit par la radioactivité étant réduit.



Chapitre IV

Dispositif expérimental

IV.1 Introduction

Pour profiter pleinement de la performance unique de l'installation de n_ TOF au
CERN, le développement des détecteurs est exigé. Pour la mesure des sections efficaces
de capture neutronique, ceci concerne le développement des détecteurs adaptés CgDg
ayant une sensibilité aux neutrons extrémement basse aussi bien que la construction
d’un calorimetre d’absorption totale (TAC). Tandis que le premier type de détecteur
doit etre employé pour des mesures des sections efficaces avec une grande valeur du rap-
port de diffusion/capture, le dernier est nécessaire pour des mesures sur des échantillons
disponible en tres faible quantité, ou lorsqu’il y a compétition entre fission et capture.

La conception du TAC pour n_TOF est similaire a celui de Karlsruhe [81]. D’ailleurs,
nous avons utilisé 11 cristaux disponibles au FZK. Ceci a mené a la réduction substan-
tielle du cout total et a 'avantage additionnel de se référer a un dispositif connu. Afin
de limiter le bruit de fond di aux neutrons diffusés par ’échantillon, le TAC est équipé
d’'un absorbeur central de neutrons constitué de *LiIOOC(CHy);0COOCLi, un sel de
I’acide dodécanedioique. Cet effet d’absorption de neutrons est amélioré en employant
des capsules en fibre de carbone chargées en °B entourant les cristaux de BaF,.

Dans ce chapitre, nous présenterons le principe de base de détection des particules
en donnant les grandes familles de détecteurs, en particulier a scintillation. C’est la
famille d’ou provient le TAC. Ensuite, nous expliciterons les différentes méthodes de
détection des gammas de capture les plus utilisées. Nous finirons par une description
détaillée du TAC.

IV.2 Les grandes familles de détecteurs

Il y a trois modes de classement des détecteurs de particules. Le premier considere
les différents types de particules a détecter [97] (ions, électrons, rayonnement X et 7y et
neutrons). Le second est selon le type de détection (directe ou indirecte). Le troisieme
releve de la conception méme des détecteurs, et se fonde sur le mécanisme de leur
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fonctionnement. Les deux premiers modes ne seront pas expliqués dans ce chapitre, on
peut se reporter aux références suivantes [98], [99] qui présentent une synthese complete
des modes de détecteurs.

TIonisation seule

— Détecteurs a ionisation : Ionisation directe ou indirecte d'un gaz = courant
électrique
Si une radiation pénetre dans le gaz, un certain nombre de paires électrons-ions vont se
créer soit directement s’il s’agit du passage d’une particule chargée, soit indirectement
par des réactions secondaires pour les particules non chargées. Sous l'effet du champ
électrique, les électrons seront accélérés vers et ’anode et les ions vers la cathode, ou
ils seront collectés. Le signal observé, qui est en fait le courant des ions, dépendera de
I'intensité du champ électrique.

— Détecteurs semi-conducteurs : lonisation directe ou indirecte d’un solide = cou-
rant électrique
Comme leur nom 'indiquent, les détecteurs semi-conducteurs sont basés sur des matériaux
cristallin semi-conducteur, la plupart du temps il s’agit de silicium ou de germanium.
Le principe de fonctionnement est analogue a celui des détecteurs & ionisation. Dans
le solide, on crée des paires électrons-trous par le passage d’une radiation qui seront
ensuite collectée par un champ électrique.

— Détecteurs chimiques : Réactions chimiques = variations de colorimétrie d’un film
Dans le cas de dosimetre, une émulsion photographique est montée dans un porte-film.
En cas d’exposition, une variation de densité optique apparait apres le développement
du film. Le noircissement et la fagon dont il est distribué permettent dévaluer 1’énergie
des rayonnements ionisants et de convertir le noircissement en dose équivalente.

Ionisation + excitation + luminescence

— Détecteurs a scintillation
Lorsqu’une radiation atteint le scintillateur, elle excite les atomes et molécules de
ce dernier et celui-ci émet de la lumiere. On peut dire donc simplement qu’une
partie de I'énergie de la radiation est transformée en lumiere. La lumiere est
transmise par le guide de la lumiere jusqu’au photomultiplicateur ou celle-ci est
transformée en un courant faible de photo-électrons qui est ensuite amplifié par
un systeme de multiplication.

Activation

— Détecteurs d’activation : Activation neutronique = corps radiatifs = mesure
de Pactivité
Ces détecteurs sont utilisés pour 'analyse par activation neutronique qui est une
méthode analytique tres sensible, particulierement bien adaptée pour analyser la pu-
reté d’un échantillon subissant des réactions nucléaires qui conduisent & la formation
d’isotopes instables. Ces isotopes sont alors identifiés et quantifiés par I’étude de leurs
spectres des rayons 7.
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Les différents types de détecteurs sont résumés sur la figure ci-dessous :

Gétecteurs gazeux \ Détecteurs a scintillation

¢ Chambres d’ionisation
e Compteurs proportionnels
¢ Compteurs Geiger-Miiller

¢ Scintillateurs organiques
e Scintillateurs inorganiques

Détecteurs semi-conducteurs
e Silicium
e Compensés au Li
e Germanium
[ )

A jonctions G)étecteurs d’activation N
Détecteurs chimiques e Dosimetres d’activation
¢ Emulsion photographique e Détecteurs a transfert de charges

\_ L Y,

FiGc. IV.1 — Les différents types de détecteurs.

IV.3 Les détecteurs a scintillation

En 1936, Zvorykin a construit le premier multiplicateur d’électrons a électrons (dy-
nodes) successives [100]. Il fallut attendre 1944 pour que la société RCA le fasse précéder
d’une photocathode, réalisant ainsi le premier photomultiplicateur (ou PM).

IV.3.1 Principe de fonctionnement

Ces détecteurs ont été les premiers a étre utilisés pour détecter les rayonnements
ionisants. Ils présentent I'avantage d’étre facilement utilisable et de posséder une effica-
cité de détection élevée. Ils ne nécessitent pas de refroidissement. Ils ont I'inconvénient
d’avoir une résolution assez mauvaise qui ne permet pas d’effectuer des mesures de
spectroscopie fine.

Dans les détecteurs a scintillation, on n’utilise pas l'ionisation des atomes pour
recueillir I'information, mais I'excitation des atomes et des molécules qui émettent des
photons lumineux en retournant a leur état fondamental apres ionisation.

L’association d’un scintillateur et d'un PM forme un compteur a scintillation. Un
guide de lumiere fait parvenir les photons sur la photocathode. Les électrons ainsi pro-
duits sont multipliés sur les dynodes (ou électrodes a émission secondaire) ; ils arrivent
sur 'anode, produisant une impulsion qui est analysée par le circuit associé.
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Les figures et montrent le principe général du détecteur a scintillation
199] -
yinlainintnininteibeteletetetetntnieleS ettt iieiiiiieiefl it 1
1 o | Propagation | | : R R . R Impulsion :
: Scintillateur " de 1a lumicre : > Photocathode > Gain ™ Glectrique |4
I |
! Génération Réflexionet ! 1 Conversion Réflexion et 1
I . . (. ) . . I
1 de photons réfraction | | Photon-électron réfraction |
Scintillateur encapsulé Photomultiplicateur
Fi1G. IV.2 — Principe général du détecteur a scintillation.
Photomultiplicateur

milieu détectegr E_ ______________________

(scintillateur) i Photocathode multilplicateurs d’électrons 1

—3 | — i
AVAVAVAVANR ; . b

— :

T 5 e

Particule Photons électrons électrons signal
a détecter lumineux primaires secondaires électrique

F1G. IV.3 — Schéma de principe du fonctionnement des détecteurs a scintillation.

IV.3.2 Caractéristiques

Les détecteurs a scintillation ont des caractérisques communes qui sont les sui-

vantes :

1. le nombre de photons émis est, en général, proportionnel a 1’énergie perdue par

la particule ionisante dans le milieu scintillant.

SRR A T

avec le photomultiplicateur.

Ces détecteurs se prétent bien a la spectrométrie ~.

Matériaux transparents aux rayonnements qu’ils émettent.

Grande efficacité de conversion de I’énergie déposée en lumiere.

En général, un tres court temps de vie moyen de la luminescence induite.

Indice de réfraction proche du verre (environ 1,5). Cela facilite le couplage optique
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7. Possedent treés souvent de bonnes qualités mécaniques (usinage, mise en forme).

8. Utilisés en laboratoire pour la mesure d’énergie (spectrométrie) et sur le terrain
(dans les appareils de controle).

IV.3.3 Les différents scintillateurs

Les scintillateurs se regroupent en deux grandes familles :

— Les scintillateurs inorganiques qui sont cristallins.

— Les scintillateurs organiques qui incluent des plastiques, liquide (le CgDg) et
quelques cristaux et dont les processus de fluorescence reposent sur des principes
physiques différents.

IV.3.3.1 Les scintillateurs inorganiques

Le mécanisme de scintillation est lié a la structure cristalline du milieu. Dans un
réseau cristallin, les niveaux d’énergie sont perturbés par I’action réciproque des atomes
et ils se distribuent en bandes « permises »séparées par des bandes « interdites ». La
derniere bande permise est appelée bande de valence. Les scintillateurs sont normale-
ment isolants : la largeur de la bande interdite est de 'ordre de quelques eV.

L’énergie apportée par une particule incidente aux électrons de la bande de va-
lence leur permet d’atteindre la bande de conduction qui est normalement vide. Les
irrégularités ou la présence d’'impuretés dans un cristal autorise des niveaux intermédiaires
a l'intérieur de la bande interdite. Si ces niveaux sont inoccupés, les électrons peuvent
alors passer de la bande de conduction a ces niveaux intermédiaires encore appelés
pieges. Ils retournent spontanément a leur niveau fondamental par une transition non
radiatives (émission de chaleur) ou par fluorescence ou phosphorescence (voir la figure
ci-dessous) [9§].

BANDE DE CONDUCTION
> i électron _
A Bande de excie @ 1
conduction ]
'
|
N Niveaux d’excitation v !
:
Photons B T 1
lumineux pieges |
Niveaux I
rayonnemen de retour E
VAVAVAVAVANES \ Bande de i
valence E
Apportant de ;
Penergie ron D < mmmmn- -

Fi1c. IV.4 — La premiere partie présente le diagramme des bandes d’énergies dans les
cristaux inorganiques. La deuxieme partie montre la création de niveaux discrets dans
la bande interdite par 'incorporation d’impuretés dans le cristal.
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On rappelle que la fluorescence est le retour au fondamental par une transition di-
recte entre niveaux singulets du cristal ou de la molécule. La phosphorescence est le re-
tour au fondamental par une transition indirecte passant par des niveaux intermédiaires
(triplets) du cristal ou de la molécule. Cette luminescence (fluorescence et phosphores-
cence) émet des rayonnements électromagnétiques dans le domaine visible, infrarouge
et ultraviolet.

Les scintillateurs inorganiques se présentent sous la forme de monocristaux ou de
poudres polycristallines.

— Les scintillateurs monocristallins comprennent essentiellement les halogénur-
es de métaux alcalins activés, en général, avec des métaux lourds tels que le
thallium ou l'europium et les tungstates. Parmi les plus utilisés, citons : Nal
(T1), CsI (T1), KI (T1), Caly (Eu), CaFy (Eu), BaFy,...

— Les poudres polycristallines Les matériaux principalement utilisés sous cette
forme sont le sulfure de zinc et le sulfure de cadmium activés au cuivre ou a

I'argent, ZnS (Cu), ZnS (Ag), ZnO, le BGO (germanate de bismuth), ...

IV.3.3.2 Les scintillateurs organiques

On peut trouver des scintillateurs organiques dans trois phases : cristal, amorphe
et liquide.

Dans une molécule organique, les électrons assurent la cohésion des atomes et ne
peuvent étre considérés séparément. Le milieu est un oscillateur muni d’états vibra-
tionnels quantifiés et susceptibles d’atteindre des niveaux d’excitation déterminés.

L’émission de photons se fait par transition de I’état excité vers 1’état fondamental
avec une durée de vie moyenne de l'ordre de 10~%s. Les scintillateurs organiques so-
lides sont constitués soit de monocristaux d’anthracene, de stilbene ou de naphtaléne
généralement utilisés pour la détection des neutrons rapides, soit de composés orga-
niques fluorescents incorporés dans une matiere plastique telle que le polystyrene ou le
polyvinyltoluene permettant la détection des rayonnements 3 et . Il n’y a pas ou peu
de phosphorescence.

Les scintillateurs liquides sont généralement constitués d’une solution d’un ou de
plusieurs composants fluorescents organiques diluée dans un solvant approprié (xylene,
benzene, dioxone ou naphtaléne). L’échantillon étant dissous dans le liquide scintillant,
ils permettent la détection des rayonnements /3 de faible énergie (tritium, carbone 14).

IV.3.4 Photomultiplicateur

Un photomultiplicateur est un tube électrique qui convertit par effet photoélectrique
un rayonnement incident situé dans le domaine de longueurs d’onde s’étendant de
I'ultraviolet a I'infrarouge en un signal électrique, puis amplifie, par émission d’électrons
secondaires.
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Photocathode

— Optigue d'entrae

Electrode de
focalisation

Electrode Manchon
accelératrice

Premiére
dynode

Multiplicateur
Derniére dynode

Anode Pied
Cueusot
Clé du culot Cugt

F1G. IV.5 — Coupe d’un tube photomultiplicateur, source Photonis [100]

La figure montre la constitution générale d’'un photomultiplicateur. Celui-ci se
compose :

— d’une photocathode qui effectue la conversion du flux de photons incidents en un
flux d’électrons,

— d’une optique d’entrée constituée d’une ou de plusieurs électrodes de focalisation
et d’une électrode accélératrice. L’optique d’entrée est destinée a concentrer tous
les électrons issus de la photocathode sur la premiere électrode du multiplicateur,

— d’un multiplicateur d’électrons formé d’une succession d’électrodes appelées dy-
nodes, lesquelles multiplient en cascade le nombre des électrons pénétrant dans
le multiplicateur.

— enfin, d’'une anode chargée de recueillir le flux d’électrons issu de la derniere
dynode du multiplicateur et sur laquelle est prélevé le signal de sortie.
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IV.4 Mesure de capture neutronique

IV.4.1 Principe de la mesure

La réaction de capture radiative neutronique est décrite dans le chapitre II . Le
neutron est absorbé par le noyau cible . Le noyau composé ainsi formé est dans un état
excité et peut regagner son état fondamental en émettant un ou, plus généralement,
plusieurs rayons gamma qu’on appelle cascade gamma de désexcitation. La réaction de
capture radiative s’écrit :

nty X —R YT Y +) (IV.1)
avec

n, neutron incident,

24X, noyau cible,

é“Y*, noyau composé dans un état excité,

oy d stat fond 1

7 , hoyau dans son état rondamental,

> i, cascade gamma de désexcitation du noyau composé.

La section efficace de capture du noyau cible est proportionnelle a la probabilité
que le neutron incident subisse la réaction décrite précédemment et se trouve donc
directement lier a la probabilité d’émission d’une cascade de rayonnements gamma.

Une expérience de capture permet de mesurer des rayonnements gamma provenant
de I’échantillon pour remonter au nombre de cascades gamma, c’est a dire au nombre
de réactions de capture radiative.

D’une maniere tres simplifiée, le taux de capture (qui est le rapport du nombre de
captures radiatives sur le nombre de neutrons incidents) permet d’obtenir la section ef-
ficace de capture radiative macroscopique de I’échantillon. Les résonances apparaissent
ici sous forme de pics, puisque plus la section efficace de capture est importante plus
le nombre de cascades gamma est élevé.

IV.4.2 Taux de capture

Les mesures de capture sont reliées a la section efficace de capture neutronique
O(ny)(£) par I'intermédiaire du taux de capture Y (£) qui est le rapport du nombre
des événements de capture, N.(F), sur le nombre de neutrons incidents, ¢, (E), dans
un échantillon d’épaisseur n, exprimée en atome/barn. Le taux de capture peut étre
donc défini sous une forme simplifiée par : d’une part le taux expérimental,

Ne(E)

Y(E) = Ny - on(E)

(IV.2)
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et d’autre part, on trouve le taux théorique,

O (E _

Y (E) = u(E) - %}é)) (1= e (®)) (IV.3)

Ny représente le facteur de normalisation qui sera explicité dans les chapitres sui-

vants et p(F) est un facteur correctif da a la diffusion multiple dépendant de I’épaisseur

n. de ’échantillon et de 1’énergie cinétique des neutrons. Dans le cas d’un échantillon

tres mince, les diffusions multiples peuvent étre negligées (u(E) = 1) et ne-04(E) < 1.

Si on effectue un développement limité de premier ordre de I’exponentielle. Le taux de
capture devient alors :

Y(E) = ne - 0(nqy) (E) (IV.4)

IV.5 Méthodes de détection des réactions de cap-
ture

La détermination du nombre de cascades gamma émises, autrement dit le nombre
d’événements de capture radiative représente le défi majeur des mesures de capture.
En effet, & un méme niveau d’excitation du noyau excité, une cascade est réalisée par
I’émission d’'un nombre variable de rayonnements gamma de différentes énergies. La
question qui se pose est comment peut-on détecter tous les événements de capture
radiative avec la meéme efficacité ? Pour cela, il existe quatre méthodes de détection :

1) Activation
2) Spectroscopie de population de niveaux
3) Détection a énergie totale

4) Détection a absorption totale

Les deux dernieres méthodes sont les plus utilisées pour la mesure de la section
efficace de capture neutronique. C’est pour cela qu’on va se limiter seulement a décrire
le principe de ces deux méthodes.

IV.5.1 Détection a énergie totale

Dans cette méthode un seul v de la cascade est détecté. Il est possible d’obtenir
une efficacité globale constante de détection a partir de la détection d’un rayonnement
gamma 7 d’énergie F, et quelle que soit l'allure de la cascade. La procédure est la
suivante : il suffit que l'efficacité €(E,,) de détection d'un rayonnement -; autrement
dit la probabilité de détecter un +; provenant d’une cascade d’un nombre n de = soit
proportionnelle a E.,, quelque soit cette énergie.

«(B,) =k E, (IV.5)
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avec k, une constante.

Si on considere que l'efficacité e(E,,) de détection est faible, ce qui se traduit par
e(E,,) < 1, on aura donc :

€~ Z e(E,,) (IV.6)

D’ou l'efficacité de détection € d’une cascade, est la somme des efficacités de détection
de chaque gamma composant la cascade en question, soit proportionnelle a 1’énergie
d’excitation du noyau composé.

e:ie(E%):kwiEi:k-E* (IV.7)

L’efficacité de détection de la réaction de capture pour un détecteur remplissant la
condition donnée par 'équation (IV.7)) est donc indépendante de la cascade effectuée.
Pour avoir la proportionnalité indiquée dans 1'équation (IV.5)), il y a deux solutions :

1) soit avoir un détecteur qui vérifie cette condition tels que les détecteurs de types
Moxon-Rae [I01] dont l'efficacité est tres faible (de 'ordre de 2%).

2) soit assurer cette condition par une méthode mathématique, appelée fonction
de pondération de 'amplitude du signal, qui est appliquée aux scintillateurs li-
quides non hydrogénés tels que CgDg (benzeéne deutéré) qui sont peu sensibles
aux neutrons [102].

IV.5.2 Détection a absorption totale

La deuxieme possibilité, qui est le but de ce travail de these, est de mesurer la
totalité des rayonnements v de la cascade. Pour un noyau composé donné, 1’énergie
d’excitation E* est, pour notre gamme d’énergie d’étude, tres proche de F, 1'énergie
de séparation de neutron en quelques MeV.

E*=) E,=E,+E ~E, (IV.8)
avec F,, énergie cinétique du neutron capturé.

Si tous les v de la cascade sont détectés, la somme de leurs énergies sera donc
proche de Ey, permettant alors l'identification d’une telle cascade et de discriminer
ainsi capture et fission. De tels détecteurs nécessitent une couverture sur un angle
solide proche de 47 autour de I’échantillon qui ont plusieurs caractéristiques qui seronts
explicitées dans les paragraphes suivants. Mais, le principal défaut de tels détecteurs
est leur grande sensibilité aux neutrons diffusés (c’est le cas pour BaFy, c’est moins
vrai pour CeF3) par rapport aux détecteurs a énergie totale.
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IV.6 Le calorimetre a absorption totale de n TOF

La meilleure identification des événements de capture neutronique est par I’énergie
totale de la cascade v de capture. Ceci exige un détecteur de grand angle solide qui
fonctionne en mode calorimetre. Avec une efficacité de détection de rayons gamma
supérieure a 90% dans la gamme d’énergie en-dessous de 10 MeV, les réactions de
capture peuvent étre détectées avec une probabilité proche de 100%.

Une efficacité élevée ainsi que la bonne résolution dans les rayons v et ’énergie de
neutron (TOF) est essentielle pour une précision de 'ordre de 3%, qui est typiquement
visée dans des mesures de section efficace avec de tels détecteurs.

Quand une réaction (n,y) se produit, une cascade de rayons 7 est émise de manieére
prompte. Selon la masse atomique du noyau, il peut y avoir de ~10? & ~10* niveaux
possibles de désexcitation avec des multiplicités v moyenne autour de 3 ou 4. La sec-
tion efficace du processus peut étre déterminée en comptant le nombre d’événements
dans I’échantillon irradié avec un flux de neutron connu et une efficacité de détecteur
également connue. L’efficacité est déterminée par la simulation et validé par des mesures
de référence avec '97Au comme cible. Le point le plus important de telles mesures est
que les événements de capture doivent étre détectés indépendamment de la multiplicité
des cascades de rayon ~. Les caractéristiques souhaitables d'un type de calorimetre de
détecteur des rayons v pour I'usage des mesures de section efficace de capture neutro-
nique sont :

— efficacité de détection d’un événement de capture, qui est indépendant d’une

cascade de rayon ~ particuliere émise,

— haute granularité,

— faible sensibilité aux neutrons diffusés,

— réponse rapide,

— bruit de fond faible et facile a soustraire.

Ces exigences seraient bien satisfaites avec un calorimetre a base de CeF3. Mal-
heureusement a I’heure actuelle il est quasiment impossible d’obtenir des cristaux de
tailles suffisantes pour fabriquer un calorimetre. Bien que plus sensible aux neutrons
diffusés un ensemble constitué de BaF, est également relativement satisfaisant.

Pour des raisons de compatibilité, on a décidé de suivre la conception du calorimetre
41 précédemment construit au FZK. Le calorimetre de n_ TOF est constitué de 40
cristaux dont 12 pentagonaux et 28 hexagonaux de BaFy; comme présenté sur la figure
IV.6 Cependant au FZK les neutrons étant mono-énergétiques, la majeure partie du
bruit de fond du aux neutrons diffusés peut étre éliminé par temps de vol. A n_TOF,
ce bruit de fond doit étre réduit par d’autres moyens. Pour ce faire un absorbeur de
neutrons constitué de °Li est utilisé. Des simulations ont également montrées que ce
bruit pouvait étre encore réduit par une capsule dopée au '°B entourant chaque cristal
de BaFs.

Un détecteur similaire a été récemment construit a Los Alamos. Ce détecteur
DANCE de Los Alamos consiste également en une sphere 47 de BaF,; de 15 c¢m
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Fi1G. IV.6 — Le calorimetre d’absorption totale dessiné avec AutoCAD. Il se compose
de 40 modules de BaF, formant une coquille sphérique de diametre intérieur de 20 cm
et de 15 cm d’épaisseur.

d’épaisseur, mais avec un diametre intérieur de 37 cm et une segmentation plus élevée
de 162 modules de détecteur.

IV.6.1 La structure

La structure de support du détecteur se compose d’une armature externe, qui tient
une sphere en nids d’abeilles pour le support des différents modules de détecteur.

IV.6.1.1 L’armature

L’armature a été construite a partir des éléments profilés en aluminium Kanya
[103]. Elle est subdivisée en deux moitiés, qui peuvent étre déplacées relativement
I'une par rapport a 'autre par un moteur électrique intégré, entrainé par crémaillere,
avec des plaques glissieres a galets. Puisque chaque c6té porte la moitié des modules,
I’armature peut étre ouverte pour permettre I’acces aux échantillons et a ’absorbeur de
neutron. La figure [[V.7] présente 'armature externe apreés une installation préliminaire
au Van de Graaff de Karlsruhe. La taille de I’'armature et de 'arrangement de la partie
coulissante a été rendue aussi compacte que possible en raison de ’espace limité dans
laire expérimentale de n_TOF.
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Fic. IV.7 — L’armature apres une installation préliminaire au Van de Graaff de Karls-
ruhe.

IV.6.1.2 Sphere en nids d’abeilles

Les différents modules du détecteur sont montés dans la sphere en nids d’abeilles,
qui se compose de cellules en aluminium. Ces pieces sont moulées, usinées, et vissées
ensemble comme montré sur la figure La sphere est divisée en deux moitiés, afin
de fixer chaque moitié dans celle de I’armature.

IV.6.2 Les modules de détecteur
IV.6.2.1 La forme des cristaux

Les deux types de cristaux (pentagonal et hexagonal), dont le TAC se compose,
sont montrés dans la figure Les cristaux sont congus par le manufacturier Karl
Korth [104] & partir des cylindres de 14 cm de diametre et de 15 cm d’épaisseur. Les
cristaux rugueux ont un poids environ de 12-13 kg tandis que les pyramides tronquées
finales ont un volume d’environ 1,5 | pour un poids de 7,5 kg.

Afin d’obtenir une résolution optimale en énergie et en temps, les surfaces de chaque
cristal ont été soigneusement polies avant d’assembler le détecteur.

Une photographie de plusieurs cristaux est montrée sur la figure [V.10] Quelques
irrégularités ou des inclusions tres petites de graphite sont parfois évidentes.
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F1G. IV.8 — La structure en nids d’abeilles est montée dans le support externe. Chaque
cellule comporte trois boulons pour tenir les modules du détecteur. Noter que chaque

cellule de forme pentagonale est au centre entouré par cinq hexagones.

Cristal hexagonal Cristal pentagonal

Fi1G. IV.9 — Forme des deux types de cristaux de BaF, pour le détecteur 47 de n_TOF.

IV.6.2.2 Conception mécanique

La conception globale des modules du détecteur est esquissée sur la figure[[V.11] Le
support du tube de PM se compose d'une seule piece d’alliage d’aluminium avec une
incision dans la partie avant. Le cristal de BaF, est inséré dans la capsule de fibre de
carbone et fixé par un collier de serrage en acier mince, qui est serrée avec un moment
de torsion de 10 Nm.

La collerette triangulaire dans la partie arriere du support de PM sert a monter
le module entier dans un nid d’abeilles. Les boulons correspondants portent deux en-
sembles de ressorts plats pour permettre le positionnement exact du module dans la
sphere.

Un aspect important de la conception était de réduire la masse autant que possible
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Fi1Gc. IV.10 — Prototype des cristaux de BaFs pour le détecteur 47 de n_TOF.

F1G. IV.11 — (gauche) Apercu d’un module pentagonal. Le cristal a Uintérieur de la
capsule en fibre de carbone (jaune) est fixé au support cylindrique du tube de PM. La
collerette au fond du support sert a fixé le module dans la sphere en nids d’abeilles
(grise). La position du module peut étre ajustée par 'intermédiaire de ressorts plats
colorés en vert. Le module se termine par le pont diviseur de tension (rose). (Droite)
le module hexagonal.
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afin de limiter le bruit de fond di aux neutrons diffusés. Comparé a la version de
Karlsruhe, le poids total du module a pu étre réduit de 12,5 kg a 10,7 kg. Puisque
la majeure partie de cette valeur est due au 7,5 kg du cristal de BaF,, une réduction
de 40% a été réalisée au niveau des matériaux de structure. De méme, la masse des
cellules en nids d’abeilles a été réduite de 30%.

Un bouclier magnétique se composant de deux couches de 0,1 mm d’épaisseur en
p-métal a été inséré dans ’espace entre le photomultiplicateur et le support de PM. Ce
bouclier a été mis au potentiel électrique de la photocathode pour assurer le blindage
électromagnétique des détecteurs.

IV.6.2.3 Les constituants de chaque module

Capsules Les capsules couvrant les cristaux BaF, ont été produites par 'INFN.
Selon des simulations GEANTA4, I'utilisation des capsules de fibre de carbone dopées au
0B réduit la sensibilité aux neutrons dans la région importante du keV par typiquement
un facteur trois. La solution adoptée consiste en une couche qui a exactement la méme
forme que le cristal hexagonal et pentagonal avec 1 mm d’épaisseur et un poids total
de 90 g. La masse est presque entierement due a la résine chargée au °B (14 g de B
supplémentaire a 76 g de résine). Les capsules sont fabriquées avec une tolérance de
0,1 mm. Un espace de 0,5 mm a été laissé entre 'intérieur de la capsule et le cristal
afin de pouvoir insérer les réflecteurs.

A partir de la base, une incision de 5 cm de long a été réalisée des deux cotés des
capsules pour laisser I’espace nécessaire pour la fixation au support du PM.

Réflecteurs La partie intérieure du réflecteur se compose de deux couches de 0,1 mm
de téflon blanc enroulé autour du cristal pour refléter les rayons Ultra-Violets. La partie
externe est faite de 0,1 mm d’une feuille d’aluminium poli. Le découpage a été fait tel
que les diverses cotés des feuilles se recouvrent légerement, quand la feuille enveloppe
le cristal.

Photomultiplicateurs La lumiere de scintillation de BaF, est émise dans I'UV a
220 nm et a 315 nm correspondant aux composantes rapide et lente, respectivement.
Par conséquent, les PM avec une fenétre en quartz sont exigés pour étre transparents
aux UV. Le meilleur compromis entre résolution acceptable et le prix accessible a été
trouvé pour le PM de XP4508B de Photonis, un tube de 5 pouces de diametre avec
une cathode de 110 mm de diametre et de sensibilité spectrale (voir la figure ,
qui montre un seuil assez plat entre 180 nm et 550 nm.

IV.6.2.4 Assemblage des modules

Les modules de détecteur montrés dans la figure |[V.11] ont été assemblés par une
procédure standard illustrée dans la figure [[V.13] Commengant de haut a gauche les
différentes étapes sont suivant 'ordre des images.
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IV.12 — Courbe de sensibilité spectrale de la photocathode utilisée dans le PM

de type XP4508B [105].

)

Les cristaux ont été nettoyés avec de ’alcool et puis couverts de deux couches de
0,1 mm d’épaisseur d’une feuille de téflon. La feuille, qui est suffisamment grande
pour couvrir tout le cristal, a été étroitement étirée pour éviter des plis.

Une couverture en aluminium de 0,1 mm d’épaisseur a été coupée au moyen d’un
gabarit en laiton. La couverture a une partie centrale correspondante a la pointe
pentagonale ou hexagonale des cristaux. La coupe a été faite de telle fagon que
chaque coté se recouvert d’environ 1 cm.

Ensuite, les capsules de fibre de carbone étaient doucement insérées en s’assu-
rant que le réflecteur ne soit pas endommagé. A I'extrémité, les capsules ont
été étroitement serrées sur les cristaux pour obtenir un contact ajusté avec le
réflecteur. Les morceaux en exces du réflecteur sur la base du cristal ont été alors
coupées avec un couteau pointu.

Le cristal préparé est mis a l'envers afin de fixer le support de PM. Ce dernier
est maintenant attaché au cristal par l'intermédiaire d'un joint plastique mis a
I’avance dans le cylindre de positionnement a l'intérieur du support.

Dans cette étape il est important d’aligner le support et le cristal correctement
avant la fixation du collier de serrage. Apres une goutte de graisse optique est
déposée au centre du cristal. Avant le montage du PM il est important d’attendre
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(e) Etape 5 (f) Etape 6

Fic. IV.13 — L’assemblage des modules de détecteur. Application de deux couches de
réflecteur de teflon de 0,1 mm, de papier d’aluminium formé, et de couverture finale
avec la capsule de fibre de carbone chargée par 1°B, de montage du support de PM, de
PM, et d'un complément avec les feuilles de p-métal et I'isolateur de Kapton.
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1 & 2 heures jusqu’a ce que 'huile soit exempte de bulles d’air. Le PM doit étre
doucement serré sur le cristal et étre lentement tourné afin de réaliser un bon
contact optique avec le cristal.

6) Une feuille isolante de Kapton, qui permet d’isoler électriquement le p-métal du
support, est insérée. Enfin, les colliers de serrage tenant le p-métal sont ajoutés.
Le connecteur de HT (bleu), fournit la tension de polarisation a toute la partie
de p-métal . Les modules sont par la suite fermés par un couvercle qui est vissé
sur le support pour fixer le PM a sa position centrale et qui porte également le
pont diviseur de tension.

IV.6.3 Le pont diviseur de tension

Des essais avec le faisceau de neutrons de n_ TOF ont été réalisés afin de comparer
la performance du pont diviseur de tension (DT) actif fourni par 'INFN Bari « Istituto
Nazionale di Fisica Nucleare »et le DT original de Photonis en ce qui concerne le flash
intense au temps zéro, qui provient de 'impact du faisceau de proton sur la cible de
plomb de n_ TOF. Ces essais ont été effectués avec un petit et grand cristal de BakFs.
Tandis que le dernier était employé pour étudier la réponse des modules de la version
finale, le petit détecteur était plus adapté pour ’étude de la réponse au flash.

Il s’est avéré que l'original DT de Photonis récupérait plus rapidement du flash
que 'actif, mais a montré des effets de saturation des que le détecteur était a moins
de 15 cm du centre du faisceau. Ce probleme a été réduit plus tard par ’amélioration
de la protection de la région centrale, qui a été réalisée en prolongeant la section
de fer du dernier collimateur. Cependant, on a également constaté que la période de
rétablissement de la réponse de BaF, au flash était considérablement plus longue que la
constante du temps de la lumiere de scintillation. De ce fait on a remarqué un probleme
intrinseque au DT.

Par conséquent, un diviseur de tension a été spécialement développé par I'ITN Lis-
bonne « Instituto Tecnologico e Nuclear », apportant deux améliorations importantes :

— L’étendu pour ajuster la gamme de réglage de potentiometre de la premiere
électrode focalisante (G1) a été significativement augmenté pour s’assurer que
le vrai optimum pourrait étre trouvé pour optimiser le gain et, par conséquent,
la résolution. Il a été vérifié que le diviseur de tension lui-méme n’affecte plus la
résolution en énergie, qui est completement déterminée par le PM et par le cristal
de BaFs.

— La bosse sur la queue des impulsions, qui est évidente pour le flash de n . TOF
comme pour des signaux produits par des rayons de muons cosmique a été com-
prise comme étant due & la rétroaction entre la 6°™¢ dynode, qui est électriquement
reliée a la deuxieme électrode focalisante (G2) pour obtenir le potentiel désiré.
Cet effet a été éliminé par une modification du circuit de cablage.

Le diagramme de cablage du DT final est montré dans la figure [[V.14] 1l est congu

pour des tensions de polarisation entre -1200 et -1600 V. Trois potentiels, pour les
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Fic. IV.14 — Le diagramme de cablage du nouveau diviseur de tension adopté.
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Fic. IV.15 — Le signal bleu et noir montrent la réponse du détecteur pour un

événement de muon cosmique avant et apres les modifications, respectivement. Avec
la nouvelle conception nous ne voyons aucune bosse sur la queue du signal. La ligne
rouge montre une courbe exponentielle avec la décroissance en temps du scintillateur.

électrodes G1 et G2 aussi bien que pour la premiere dynode D2, peuvent étre ajustés
par des potentiometres mis a I'extérieur du D'T. Un couvercle interne empéche les fuites
légeres par le DT vers le PM.

IV.6.4 L’absorbeur de neutrons

TAB. IV.1 — Propriétés physique et chimique de 1’absorbeur de neutron.

Propriétés Valeur
Densité 1,1 g.cm™3
Masse molaire 240 g.mol !
Point de fusion 150 °C

Inodore, inerte, non flammable, non toxique,

Stockage illimité

Dans les mesures de n_TOF avec le calorimetre 47 de BaFy, les neutrons diffusés par
I’échantillon a étudier sont la source principale de bruit de fond. Cela est spécialement
vrai pour des mesures avec une source blanche de neutrons, ot de tels événements ne
peuvent pas étre distingués par l'intermédiaire du temps de vol. Comme montré par
des simulations détaillées de Monte-Carlo, des neutrons diffusés sont capturés avec une



84 Chapitre IV. Dispositif expérimental

0,08

0,054

0,04

Integral

03+

Sun Counts

B0 4 ~u—Ng absorber N \
0,02 4 —a=LiH ;
" 5000 4 —a—LIOH
——Li-Caprat 0.89 sk
A ——LH0.72 5500 ] =% L0
——Di120.97 Liz-me10
0.0 — D210 o T - L

r . . r r T T T T T
1E-4 1E3 am 01 1 o ! 2 3 1
Neutran Energy Me\Vf lower threshold (upper= 7.4 MaV)

Fi1G. IV.16 — Comparaison de la transmission de neutron par une couche épaisse de
5 cm de différents matériaux absorbeurs de neutrons. Comparé a SLiH, l'efficacité des
sels étudiés de Li (acide caprique et acide dodecanedioique) sont moins efficaces (figure
gauche) mais montrent une transmission aux rayons 7 similaire (figure droite).

probabilité de 10% par les noyaux de baryum du scintillateur. Ce bruit de fond est
difficile a distinguer des événements de capture dans I’échantillon lui-méme et doit,
donc, étre réduit au moyen d’absorbeurs de neutrons efficaces.

Dans le cas du TAC, cette réduction est réalisée en deux étapes, par I’absorbeur
de neutron contenant du Li placé au centre et autour de I’échantillon et par Deffet
des capsules chargées en "B couvrant les cristaux de BaF,. Ce dernier effet est di a
I’absorption des neutrons diffusés dans le scintillateur. L’hydrogene sert également a
modérer les neutrons.

Le meilleur matériel pour I’absorbeur est le °LiH par I’effet combiné de I’hydrogene,
qui agit en tant que modérateur, et le °Li qui absorbe des neutrons par I'intermédiaire
de la réaction de ®Li(n,a)T sans produire aucun 7. De plus le LiH a un impact minimal
sur le spectre des rayons v des événements de capture dans I’échantillon en raison de
son petit nombre atomique. L’utilisation du 6LiH a été cependant exclue en raison d’ar-
guments de sécurité. Une alternative a été adoptée basé sur des simulations GEANT4
avec les criteres que I'absorbeur ne devrait pas produire des rayons ~ et ne devrait pas
contenir des éléments plus lourds que 'oxygene (qui dérangerait les spectres -y émis par
des événements de capture dans 1’échantillon). Un mélange de 80% de paraffine et de
20% SLiCOj3 s’est avéré un choix acceptable, mais la paraffine étant inflammable cela
n’a pu étre mis en ceuvre.

Au lieu de cela, nous avons utilisé le sel de Li produit dans la réaction chimique
entre le carbonate de 5Li avec 'acide dodecanedioique :

HOOC(CH,)19COOH + %Liy,CO3 — SLiOOC(CHy)1oCOO%Li + HyO + CO»,

ce qui présente les mémes propriétés en ce qui concerne les neutrons et les rayons
v que le mélange de CH,LiCOj3 (voir la figure . Chimiquement, le composé est
inerte, ininflammable, et adapté au stockage illimité. Les caractéristiques énumérées
dans le tableau ont été vérifiées avec un échantillon de test produit avec du
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Fi1G. IV.17 — Les cannings en aluminium de 0,5 mm d’épaisseur forment une coquille
sphérique autour de ’échantillon. Apres avoir été rempli d’absorbeur, les deux modules
ont été fermés par un couvercle plat.

Fi1G.1V.18 = Gauche : Le canning d’Al ouvert avec le matériel d’absorbeur a I'intérieur.
Droite : Les modules combinés d’absorbeur avec la place de tube de faisceau de neutron.
Toutes les pieces sont soudées.

carbonate de lithium naturel.

Pour une meilleure stabilité mécanique, ’absorbeur est encapsulé dans une boite
soudée d’aluminium de 0,5 mm d’épaisseur adaptée a la géométrie interne du TAC.
L’absorbeur se compose de deux modules symétriques, un pour chacun des deux hémisp-

heres du TAC (voir les figures [[V.17] et [TV.18).

IV.7 Systeme d’acquisition

Le faible cycle utile du faisceau de proton de PS utilisé pour la production des neu-
trons a n_TOF, a permis la conception et 'implémentation d'un systeme d’acquisition,
le DAQ, sans temps mort. Un organigramme de tous les processus d’acquisition est
présenté sur la figure [[V.19

Le DAQ est basé sur l'utilisation de modules FADC « Flash Analog to Digital
Converter », sous forme de cartes d’acquisition de la marque Acqiris [106] qui enre-
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gistrent les signaux digitalisés du détecteur pour chaque événement. La difficulté prin-
cipale de la procédure d’acquisition est la tres grande quantité de données accumulées,
qui nécessite des capacités de mémoire importantes et un taux de transfert élevé.

La majeure partie de I’électronique d’entrée (préamplificateurs, amplificateurs ra-
pides et spectroscopiques, ADCs, etc.) n’est plus nécessaire et les quantités appro-
priées comme 'amplitude de signal, le temps du vol, etc, sont extraites au moyen
d’une analyse de reconstruction de forme d’impulsion. L’enregistrement de tous les si-
gnaux des détecteurs nous aidant également de retraiter par la suite I’expérience entiere
avec un minimum de perte d’informations, nous permettant de vérifier les incertitudes
systématiques reliées avec les performances des détecteurs pour chaque run. Les effets
expérimentaux comme l’empilement, les fluctuations de la ligne de base et le bruit
peuvent étre effectivement traités pendant ’analyse de forme que nous détaillerons
dans le paragraphe suivant.

Les modules FADC disponibles pour ces expériences ont une profondeur de 8 bits
par canal, soit 256 valeurs possibles pour transcrire ’amplitude du signal, une mémoire
tampon de 8 MegaOctets et des possibilités de taux d’échantillonnage entre 100 MHz
et 1 GHz. Chaque module de FADC a 4 ou 8 canaux et correspond a une piste de
données. Un chassis avec 4 modules constitue un « data stream ».

Le signal d’anode de chaque module de BaF, a été directement branché a un canal
d’un module de FADC. Dans le cas du moniteur de flux, la charge produite dans
chaque détecteur de silicium est collectée par un préamplificateur et mise en forme
par un amplificateur rapide de type « Fast Timing Amplifier ». Le signal sortant a été
apres branché a un canal FADC pour chaque détecteur de silicium.

A chaque impulsion de protons heurtant la cible de spallation, le signal de « pi-
ckup »induit dans le « Wall Current Monitor », WCM, avec un petit retard approprié,
est employé pour déclencher tous les modules FADC. Nous avons opté pour un taux
d’échantillonnage de 500 MHz soit 2 ns de période pour les signaux issus du TAC. Les
données sont acquises a travers les canaux de FADC pendant une période de 16 ms,
correspondant a une énergie de neutron de 0,7 eV. L’objectif de notre mesure n’étant
pas seulement de caractériser convenablement les signaux donc de les échantillonner
le plus finement possible, mais ainsi d’avoir des données a la plus basse énergie dans
le dispositf, un compromis a du étre trouvé. De plus une série de données a 100 MHz
pour avoir acces au domaine thermique a été acquise.

Les mesures a basse énergie de neutrons peuvent étre étudiées soit en abaissant le
taux d’échantillonnage soit en retardant le déclenchement. Les canaux du détecteur
FADC de silicium sont opérationnels a un taux de 100 MHz .

Les pistes de données sont couplées a un PC de lecture (« Readout PC »sur la
figure[[V.19)), ott un programme de suppression de zéros élimine les informations inutiles
correspondant aux intervalles de temps ot aucun signal n’a franchi le seuil de détection.

Sur la période d’enregistrement de 16 ms, chaque signal est sauvegardé en mémoire
avec un temps prédefini de pré-échantillonnage et de post-échantillonnage. C’est une
information utile pour I'analyse de forme du signal afin de le reconstruire et extraire
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les parametres appropriés comme le niveau de ligne de base, 'amplitude, 'aire, etc.
Ceci sera expliqué en plus de détail dans le paragraphe suivant.

Les données restantes sont alors transférées par I'intermédiaire d'un lien « GigaBit
Ethernet »a un disque (voir la figure ). Cette mémoire temporaire est employée
pour deux raisons différentes.

i) Le controle en ligne de 'expérience. En utilisant un logiciel dédié la piste des si-
gnaux de chaque canal FADC ou détecteur peut étre visualisée via un PC. C’est
un outil tres utile, qui nous permet de vérifier en ligne le fonctionnement de chaque
détecteur pendant toute l'expérience et de détecter des erreurs systématiques,
comme le déclenchement incorrect ou des artéfacts dans la structure du faisceau
de protons. En outre, des histogrammes de base peuvent étre également réalisés
en meéme temps, aidant a un controle permanent du taux de comptage en cours
ou des statistiques de la mesure et d’autres effets significatifs comme le bruit de
fond, les décalages de ligne de base et du gain dans les détecteurs, etc.

ii) Ces données sont également envoyées de ce deuxieme disque au systeme de sto-
ckage massif CASTOR [107] pour un stockage permanent (voir la figure [V.19)), en
utilisant le systéme central d’enregistrement de données (Central Data Recording :
CDR) du CERN. CASTOR accepte que les fichiers dont la taille maximum est 2
GO, donc cette taille a été également adoptée pour le DAQ de n_.TOF comme la
taille maximale de fichier de données.

IV.8 Analyse de forme des signaux

Pour étre plus efficace, il est important d’extraire les informations utiles pour 1’ana-

lyse, a partir des données brutes supprimées de zéro. Les données brutes supprimées
de zéro sont les films de signaux pour chaque détecteur et pour tous les événements
ou les paquets accumulés pour une expérience, qui ont été sauvegardés sur bande. Les
informations utiles pour 'analyse sont une liste de parametres prédéfinis pour chaque
type de détecteur, qui doivent étre déterminés pour chaque signal enregistré, comme
I’amplitude, le temps de vol, 'aire, etc. Cette liste constitue les données réduites encore
appelées « Data Summary Tape »(DST).
Les fichiers DST sont enregistrés sur bande, mais ils sont également sauvegardés dans
un répertoire de disque ”Disk repository” (voir la figure , qui nous permet un
acces plus rapide a cette information pendant I’analyse de données. Ces fichiers peuvent
étre ensuite convertis par 'utilisateur dans le format de son choix. Nous avons choisi
une structure sous forme d’arbre au format ROOT [108].

Pour le TAC et le moniteur de silicium, deux programmes d’analyse différents des
formes des signaux ont été développés. Ils sont décrits dans les deux sous-paragraphes
suivants.

Le premier programme est basé sur une procédure de dérivée afin de trouver le
temps de début de chaque signal. Pour faire ceci, les fluctuations statistiques sont
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F1G. IV.20 — Signaux numérisés de BaFs mesurés (noir) et la reconstruction corres-
pondante apres ’analyse de forme du signal.

lissées par une moyenne mobile du signal. La dérivée est alors calculée et le temps de
début est déterminé par le temps, la ou cette dérivée est de valeur négative et a sa
valeur absolue est plus grande qu’une valeur constante donnée.

Une fois le temps de vol correspondant au début du signal déterminé, le niveau
de la ligne de base est calculée comme la moyenne des valeurs de temps de pré-
échantillonnage. En méme temps, la fluctuation de ligne de base (RMS) est calculée.

L’amplitude du signal est la différence entre la ligne de base calculée avant et la
valeur de signal au temps de pic.

Le temps de fin de signal est donné correspond a la valeur de retour du signal a la
ligne de base en plus de sa fluctuation RMS. En plus de ces parametres, des controles
spécifiques sont faits pour i) détecter un empilement, ou ii) détecter si le signal a
une extension plus longue qu’attendue, en I’étiquetant comme long pic correspondant
généralement au "y flash”.
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Une fois que la ligne de base du signal et les points d’inflexion ont été déterminés,
la surface des premiers 20 ns et la surface totale du signal peuvent étre calculées en
intégrant le signal.

Avec le second programme, une détermination plus précise des caractéristiques du
signal (temps, amplitude, etc.) est maintenant réalisée grace a une procédure de re-
construction. Le processus de scintillation dans le BaFy comporte deux constantes de
décroissance, une composante rapide avec un temps autour de 0,7 ns et une lente de
630 ns de temps de décroissance, ajustées respectivement par une distribution maxwel-
lienne, et une distribution exponentielle (figure [[V.20). Cette partie est trés détaillée
dans les références suivantes 78], 109, 110, 11T, 112].

Le deuxieme algorithme [109] est basé sur la reconstruction de chaque signal. Le
modele a été obtenu en faisant la moyenne d’un grand nombre de signaux.

La figure [IV.20] présente une forme typique du signal pour l'or au niveau de la
résonance saturée a 5 eV. En noir c’est le signal mesuré et en rouge correspond a sa
reconstruction.

IV.9 Les échantillons

IV.9.1 Sources d’étalonnage

TaB. IV.2 — Les sources radioactives utilisées pour 1’étalonnage.

Source Energie v en MeV
137Cs 0,662

60C 1,173 et 1,332
2Na, 1,2745

2 Na, 1,368 et 2,754

88y 0,898 et 1,836
238y /130 | 6,13

L’étalonnage consiste en la détermination de la relation entre ou la tension mesurée
et I’énergie des gammas détectés. Afin de I'effectuer, on utilise des sources radioactives
(voir le tableau connues et on calibre de telle sorte que les différents pics en
énergie couvrent la gamme d’énergie désirée de I'expérience.

Pour que les mesures se déroulent dans de bonnes conditions, nous avons procédé a
la calibration chaque semaine tout au long de la période d’expérience et avant chaque
changement d’échantillon a mesurer.

Les expériences de calibration sont réalisées avec et sans absorbeur de neutrons aux
différents taux d’échantillonnage 100, 250 et 500 MHz.
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Compte tenu d'une part des énergies de séparation d’un neutron, S,,, des noyaux
que nous avons ici étudiés soient 5,298 MeV pour 'uranium-234 et 6,51 MeV pour
I’or-197 et d’autre part les énergies des rayonnements v des sources radioactives nous
considérons que le domaine en énergie est couvert. Les sources multigammas nous
permettent de déterminer a la fois la résolution en énergie et 'efficacité du TAC.

IV.9.2 Les échantillons pour les mesures de capture

IV.9.2.1 Les échantillons pour les mesures de capture

N
PCB frames

F1G. IV.21 - (Gauche) Une photo de Iéchantillon de I'’***U et de son support. (droite)
Emplacement de I’échantillon au centre du TAC.

Les échantillons 233U et 234U pour les mesures de capture neutronique sont fournis
par IPPE Obninsk [113] dans le cadre d’un contrat signé entre la collaboration n_TOF
et cet institut.

Tous les échantillons, de 10 mm de diametre, sont insérés entre deux feuilles minces
d’aluminium (0,15 mm) et encapsulés dans 0,2 mm de titane (voir figure sui-
vant la norme ISO 2919 (exigée par les autorités de radioprotection au CERN) pour
'utilisation des sources radioactives. La purification isotopique de 234U est déterminée
par la technique de spectroscopie 7. Elle est supérieure a 99%.

La description des échantillons utilisés pendant nos expériences est présentée dans
le tableau et pour la capsule de titane au tableau

Les capsules de titane ont été fixés entre deux disques formés par une feuille de
25 pm d’épaisseur de kapton avec une monture en fibre de verre. Ce porte-échantillon
est placé dans un anneau en aluminium appelé anneau support-échantillon qui est a
son tour fixé au tube du faisceau a ’aide d’un anneau de serrage. L’anneau support-
échantillon est fixé de telle fagon que 1’échantillon se trouve au centre du TAC (figure

[V.21)) et au milieu du faisceau de neutrons.
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F1G. IV.22 — (Gauche) L’échantillon : 1) Titane, 2) Aluminium, 3) 2*U30g. (Droite)

TaB. IV.3 — Description des caractéristiques physiques des cibles.

Isotope 23377 2347
Prametres et unités
Activité o (MBq) 32,93 7,548
Activité (MBq/mg) 0,3565 0,231
Demi-vie (an) 1,59 x 10° 2,44 x 10°
Masse totale (U3Og) (mg) 108 387
Masse de l'isotope (mg) 91 32,7
Purité isotopique % en 233U (99,01) ; 2°U (0,23) ; > 99
masse atomique 2387 (0,04) ; 34U (0,74)
Epaisseur (mm) 10 10

Canning de cible
Masse de Ti (mg) 277,1 326,2
Masse d’Al (mg) 70 71
welding s
I
o

15 mm

Canning de I’échantillon

25 um de feuille de kapton

\/

Cadre en PCB (fibre de verre : « Printed circuit Board »).

Cadre en

PCB
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TaAB. IV.4 — Les caratéristiques des capsules.

Matiere du capsule titane GOST 19807
Dimensions de source (mm) :

Diametre 15
Epaisseur total 2,7
Epaisseur (Ti) au-dessous 0,17-0,18

et au-dessus de la cible

Canning vide 1

Masse d’Al (mg) 69

Masse de Ti (mg) 386,4
Canning vide 2

Masse d’Al (mg) 133

Masse de Ti (mg) 435,0

IV.9.2.2 Les échantillons pour les mesures de référence et de bruit de fond

Nous avons utilisé 1’échantillon d’or pour une mesure de référence, En effet, la
section efficace de capture de 1'"7Au est standard & partir de 5 keV et comporte
également une résonance standard a basse énergie qui est saturée dans notre cas.

La détermination du bruit de fond du aux neutrons diffusés dans les détecteurs est
estimée par la mesure de 1’échantillon naturel de carbone. La section efficace de capture
de ce noyau est négligeable. Ce bruit sera normalisé par sa section efficace de diffusion
élastique.

Le bruit de fond du aux photons du faisceau, qui interagissent dans ’échantillon,
est caractérisé par la mesure d’un échantillon naturel de plomb. Sa section efficace de
capture neutronique est également tres faible.

Le tableau détaille les caractéristiques des différents échantillons de référence
et de ceux utilisés pour la détermination du bruit de fond.

IV.10 Les expériences de capture

Le panorama des différentes mesures est résumé dans le tableau Nous avons
effectué plusieurs mesures qui se différencient selon le taux d’échantillonnage utilisé
(100 ou 250 ou 500 MHz), avec ou sans absorbeur de neutrons et enfin avec ou sans
faisceau de neutrons. Les mesures qui se sont déroulées sans faisceau ont généralement
pour but de déterminer la radioactivité ambiante de 'aire expérimentale ou 'activité
de I’échantillon a étudier.
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TAB. IV.5 — Les caratéristiques des cibles pour les mesures de référence et de bruit de

fond.

Echantillons Dorametes Masse (mg) | Diametre (mm)
TAu 185,4 9.940.1
natC 70 10

208p}, (1) %5.3 n

208Pb (2) 8578 10

TaB. IV.6 — Liste des différentes expériences de capture avec les caratéristiques de
chaque mesure.

_ Conditions Faisceau | Absorbeur N | Echantillonnage (MHz)

Echantillons

Aucun sans et avec avec 500, 250 et 100
Porte-échantillon avec avec 500, 250 et 100
Canning vide 1 (455,4 mg) avec avec 500, 250 et 100
Canning vide 2 (568,0 mg) avec avec 500, 250 et 100
97 Ay avec sans et avec 500, 250 et 100
nat( avec avec 500, 250 et 100
Pb(1)/Pb(2) avec avec 500, 250 et 100
233U sans et avec avec 500 et 100
84U sans et avec avec 500 et 100




Chapitre V

Caractéristiques du TAC

V.1 Introduction

Puisque le TAC est utilisé pour la premiere fois a n_'TOF, nous allons consacrer
ce chapitre a décrire ses différentes performances expérimentales. Cette description est
accompagnée par une explication détaillée afin d’éclaircir les démarches qui sont faites
et montrer les problemes et les difficultés rencontrés.

V.2 Reconstruction des événements

Un programme a été écrit afin d’accéder aux fichiers DST, traiter I'information,
sélectionner les événements «valides» en appliquant des coupures spécifiques, sauvegar-
der I'information sous forme d’histogrammes pour la détermination de taux de capture
et éventuellement la section efficace dans une étape postérieure.

ROOT [114], un outil d’analyse de données développé au CERN, écrit en C++, a
été choisie pour cette fin.

V.3 Les performances expérimentales du TAC

V.3.1 Discrimination a-v

La Figure est un graphe bidimensionnel. L’axe des abscisses représente le
rapport entre l'amplitude rapide et l'intégrale du signal ajusté divisé par le temps
décroissance de composante lente (630 ns). Pour des particules «, provenant des im-
puretés de radium (*?°Ra) existantes dans le BaFs, le signal de composante rapide est
fortement réduit, ainsi on s’attend a ce que ce rapport soit de 'ordre de 1. Pour des
rayons 7 le rapport peut changer d’'un détecteur a un autre. Dans ce cas il est de I'ordre
de 5, et varie typiquement entre 5 et 10. L.’axe des ordonnées représente le rapport entre
la durée du signal mesuré avec celle attendue. Pour de bons signaux ce rapport devrait

95
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Fic. V.1 — La discrimination de forme des signaux
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F1G. V.2 — Spectre en énergie v (rouge) et « (noir)

étre autour de 1. Une valeur plus basse que 1 montre que les pics reviennent a la ligne
de base trop vite. Ces signaux sont probablement dus au bruit.
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Sur la figure [V.1] les trois régions sont clairement séparées. Les particules a sont
associés au rapport des amplitudes en-dessous de 1,6 et au rapport des durées au-dessus
de 0,3. Les rayons 7 sont associés au rapport des amplitudes au-dessus de 1,6 et au
rapport des durées au-dessus de 0,3. Enfin les signaux avec le rapport des durées en-
dessous de 0,3 sont rejetés. Des résultats de ce choix peuvent étre vus sur des spectres
d’énergies montrés sur la figure [V.2] Le spectre en énergie des v est montré en rouge
et celui des « est en noir.

L’étalonnage en énergie a été effectuée pour des rayons 7. La Figure [V.2] montre
clairement qu’il n’y a pas contamination a au niveau du spectre +.

V.3.2 L’étalonnage en énergie

La premiere étape du travail consiste a calibrer la réponse des BaFs, c’est a dire
convertir 'amplitude des signaux, décrite par des canaux, en énergie. Pour ce faire,
nous avons mesuré plusieurs sources radioactives standards.

V.3.2.1 Probléme de saturation

A n_TOF, les signaux numérisés sont sauvegardés a l’aide du systeme de « Flash
ADC »avec une profondeur de 8 bits comme déja signalé dans le chapitre précédent. A
basse énergie des 7, le systeme peut récupérer toute I'information émise par le systeme
de détection. Mais la gamme dynamique d’intérét étant typiquement entre 10 keV et
10 MeV, I'amplitude du signal rapide peut dépasser 256 et ne sera donc enregistée que
I'information qui existait au dessus de zéro. C’est le probleme de saturation du signal.
A cause de cette saturation, l'intégrale de ce dernier diminue puisque nous ne pouvons
pas récupérer la valeur exacte de I’'amplitude de la composante rapide de tout le signal
comme montré sur la figure

rapide Arapide/AIent =10 10 keV & 10 MeV

Probléme de Saturation

Fi1G. V.3 — Probleme de saturation du signal entre 10 keV et 10 MeV.

Nous sommes donc invités a choisir entre deux cas pour procéder a 1’étalonnage :
soit par la composante lente seule soit par I'intégrale du signal. Apres une étude de
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comparaison que nous allons présenter ci-dessous, nous avons finalement décidé de
calibrer uniquement avec la composante lente pour la suite de ’analyse.

V.3.2.2 Méthodologie

Afin d’avoir un bon étalonnage en énergie de tous les détecteurs, nous avons procédé
sur plusieurs étapes qui sont les suivantes :

1) Le choix opté pour I'étalonnage : composante lente ou intégrale du signal.
2) L’ajustement Gaussien du pic comme montré sur la figure

3) Récupérer les parametres suivants : position du pic, amplitude et résolution (ou
largeur & mi-hauteur : FWHM) pour chaque détecteur (tableau [V.1]).

4) Régression linéaire sur ces pics afin de déterminer les parametres d’étalonnage.

5) Pour vérifier que I’étalonnage est bon, on regarde les positions des pics de chaque
spectre en énergie v de chaque détecteur si elles ont bien les énergies correspon-
dantes pour les sources radioactives indiquées dans le chapitre IV.

La figure illustre les spectres en énergie v de chaque détecteur. On peut consta-
ter la bonne superposition de tous les spectres.

TAB. V.1 — Les parametres d’ajustement Gaussien pris d’un run du détecteur 1

Parametres Valeur | Erreur

Amplitudel 455,78 | 5,54587
Position au picl | 19,60 0,02
Résolutionl (%) | 18,52 0,30
Amplitude2 319,88 4,07
Position au pic2 | 26,80 0,02
Résolution2 (%) | 14,90 0,20

V.3.2.3 Linéarité

Le modele reliant 1’énergie au canal est linéaire. La fonction d’étalonnage est donc
linéaire, donnant un meilleur ajustement. Elle s’écrit telle que :

E, = py+ pic (V.1)

avec E, I'énergie du v incident, c le canal et enfin p; et p; les coefficients d’étalonnage.
Nous avons quarante détecteurs, donc déterminé quarante fonctions d’étalonnage.
Nous avons fait un étalonnage chaque semaine durant la période de mesure. Les valeurs
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Detecteur N° 1

Spectre d’amplitude lent :
L L L

I I I
Source de Y+Cs
800
—— spectre mesure
700 —— spectre fitte

(o]
o
o
y _H‘HH‘HH‘HHT

S R B B B A R A B
14 16 18 20 22 24 26 28 30 32
Amplitude lent (unite ADC)

F1G. V.4 — Spectre d’amplitude du signal lent (rouge) ajusté par un ajustement Gaus-
sien (noir) pour les énergies v 662 et 898 keV.

Spectresen energiey superposes: sourceY + Cs

500 1000 1500 2000 2500
Energiey (keV)

Fi1c. V.5 — Spectres en énergie v des 40 BaFy superposés
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des ceefficients obtenus pour la mesure de 1'*4U sont données en annexe dans le tableau
pour une unité d’énergie E, en keV.

La figure montre la différence entre 1’étalonnage en énergie effectuée par I'uti-
lisation de la composante lente (en noir) et intégrale du signal (en rouge) pour le
détecteur 17. Les points de graphe sont pris des parametres d’ajustement. Les sources
radioactives utilisées ici pour Iétalonnage sont seulement I’®Y et le 2*Na. Les deux
lignes sont extrapolées jusqu'aux les deux points de ***Pu+3C (4 6,13 MeV et au
pic d’échappement a (6,13-0,511) MeV). Nous pouvons facilement remarquer que la
linéarité est tres bonne par l'utilisation seulement de la composante lente. A haute
énergie, I’étalonnage en énergie utilisant 'intégrale du signal est non linéaire. La cause
de cette non-linéarité vient du fait de la saturation de la composante rapide.

Energy Calibration : detector 17
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Channels

Fi1Gc. V.6 — Linéarité de I'étalonnage en énergie en utilisant la composante lente du
signal (noir) et I'intégrale du signal (rouge).

V.3.2.4 La dépendance a la fréquence d’échantillonnage

La figure représente les spectres d’amplitude de la composante lente et d’intégrale
du signal pour une source radioactive mixte (*Y +!37Cs) et pour le détecteur N° 16. La
figure nous montre ses évolutions en variant la fréquence d’échantillonnage du 250 MHz
(un échantillon toutes les 4 ns) & 500 MHz (un échantillon toutes les 2 ns). Avec la com-
posante lente, I’étalonnage en énergie ne change presque pas. Par contre, avec 'intégrale
du signal, l'effet de la fréquence d’échantillonnage est remarquable. C’est di au fait
que a 250 MHz la composante rapide varie plus vite que la fréquence d’échantillonnage
et par conséquent la détermination du signal rapide est biaisée a cette fréquence.
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Slow amplitude spectrum : detector 16 %00 Signal integral spectrum : detector 16
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F1G. V.7 — Spectres d’amplitude lent et de l'intégral du signal pour 250 MHz (noir) et
500 MHz (rouge) comme fréquences d’échantillonnanges pour le détecteur 16 avec une

source radioactive mixte (Y +37Cs).

V.3.3 Controle de la dérive en énergie

Les variations a long terme du gain de PM ainsi que celles de température induisant
celle de la lumiere émise (AT = 1 K change la taille du signal par ~ 2%) doivent étre
monitorées. En plus lefficacité du BaF; est également dépendante de température. En
effet, si la température baisse I’émission de BaF; de la lumiere de la composante lente
devient plus forte. Cette variation exige un procédé de stabilisation a une échelle du
temps de 'ordre de I'heure. A cette fin, les lignes «v des impuretés de radium, présents
dans les cristaux de BaF,, sont utilisées en tant que références internes. La ligne de
7,83 MeV de la décroissance de 2'4Po est bien isolée et est utilisée pour la stabilisation
du TAC (voir la figure [V.3g).

Pendant la période des mesures de sections efficaces de capture neutronique, le
spectre a des 40 modules du détecteur est examiné séquentiellement.

La résolution en énergie dans le spectre somme est dégradée légerement par ce
procédé de stabilisation de gain.

La stabilité en énergie a été vérifiée en utilisant la ligne o de 7,83 MeV de la
décroissance de ?'Po. La résolution d’énergie (FWHM) & cette énergie est environ
12%. Notre but est de détecter une variation en énergie de 0,25%. L’erreur sur la
valeur de I’énergie moyenne, o est donnée par :

Avec o correspond 'écart type lié au pic o de 7,83 MeV (=~ 12/2,35%) et N est le
nombre de coups a l'intérieur de pic.
Le nombre de coups qu’ils nous faut pour obtenir la précision désirée est alors :

2 2
o 12/2,35

OF
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Spectre de I'énergie a : Détecteur N° 2
Y .. T T

1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000
Energiey (keV)

F1G. V.8 — Spectre d’énergie o (rouge) utilisé pour controler la stabilité en énergie.
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Fi1c. V.9 — L’énergie moyenne du pic « a 7,83 MeV calculée chaque 1000 impulsions.
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Puisque le comptage a pour chaque détecteur est environ 200 coups/s [81] et environ
un quart sont associés au pic a de 7,83 MeV, le temps, T', requis pour atteindre ce
nombre de coups est :

N
200/4 (V4)

Puisqu’a 500 MHz, le signal est enregistré pendant 16 ms, le nombre d’impulsions,

N,

», Tequis est :

NpT = 525 impulsions (V.5)

16.10—3

Suite a cette étude grossiere, nous avons enregistré 1’énergie moyenne associée avec
le pic o de 7,83 MeV de la décroissance de 2**Po toute les 1000 impulsions du faisceau
de protons. Les particules o ayant des énergies, pris sur ’étalonnage v, de 2,8 a 3,5
MeV ont été considérées (la surface rouge dans la figure . Si on suppose une valeur
moyenne de 2 impulsions par supercycle (16,8 s), 1000 impulsions est environ une heure
de mesure.

Nous pouvons voir sur la figure [V.9] I'incertitude sur ’énergie moyenne de pic « a
7,83 MeV est environ 8 keV, pour une valeur moyenne d’environ 3135 keV (relative a
I'étalonnage 7). Ceci nous montre que nous pouvons détecter une modification de gain
en-dessous de 0,25%.

V.3.3.1 Anomalie des détecteurs 1 et 6

Apres des controles qui ont été faits pour chaque détecteur a la réponse au pic a,
nous avons remarqué des anomalies au niveau de détecteurs 1 et 6, la ou le pic a de
7,83 MeV de la décroissance de 2'4Po est inexistant.

Pour surmonter ce probleme, nous avons fait une étude dans le but de voir I’évolution
dans le temps du rapport des pentes de la régression linéaire déterminées pour chaque
run d’étalonnage entre d’une part les détecteurs 1 ou 6 et d’autre part le reste des
détecteurs. Nous avons trouvé que l’évolution la plus proche au cours du temps des
détecteurs 1 et 6 sont respectivement les détecteurs 39 et 20. Nous avons donc pris les
positions du pic a des détecteurs 1 et 6 données par celle de ces 2 détecteurs.

V.3.3.2 Correction de la dérive en énergie

Afin de tenir compte de la dérive de stabilité en énergie, nous avons procédé a une
correction sur toutes les mesures qui ont été faites que ce soit les mesures d’étalonnages
ou de mesures de sections efficaces. La procédure de la correction est la suivante :

1) Prendre les parametres d’étalonnage en énergie déterminées précédemment.

2) Déterminer la position des pics a pour les mesures de capture qui sont proches
de celles d’étalonnage
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3) La correction d’énergie de chaque détecteur, id, et pour chaque groupe de 1000

Positiongcalib X (pO,id + P14a X C’anal)

eveénements, e, est : Eiw-d = Position.

V.3.4 La fenétre de coincidence et ajustement de la fréquence

d’échantillonnage

Nous avons abordé, dans le chapitre précédent, le probleme du décalage en temps
entre les modules d’acquisition. Bien que la précision de la fréquence d’échantillonnage
soit de l'ordre du ppm, la dispersion entre les différents modules peut engendrer un
décalage en temps d’autant plus important que le temps est grand. Ainsi aux temps
de l'ordre de 16 ms, la déviation peut atteindre une vingtaine de ns. Un étalonnage en
temps nous parait donc nécessaire.

V.3.4.1 Meéthodologie

Nous avons pris les événements, dont la multiplicité supérieure a un, de runs
d’étalonnage pour les sources radioactives multi-gammas, car ces runs présentent moins
de coincidences fortuites que ceux de mesures de sections efficaces.

HTO06
Entries 5585
@ 5 ‘ '] Mean 8.031e+06
g Meany -14.83
< RMS 4.597e+06
B RMSy 14.2
10 x>/ ndf 11.26/6
L p0 -4.664 + 0.320
L -1.274e-06 + 3.798e-08
-15—
20—
‘2541 | ‘ | | ‘ | | ‘ | | ‘ | | ‘ | | ‘ | | ‘ | | —1 x106
0 2 4 6 8 10 12 14 16
Time (ns)

F1G. V.10 — La dérive ou décalage de temps de coincidence en temps au cours du temps
d’acquisition (16 ms) dont le détecteur de référence est N° 14.

L’étalonnage doit étre fait a l'aide d'une référence, dont le critere de choix est un
détecteur qui représente le maximum du nombre de coups de tous les détecteurs. Nous
avons trouvé que le détecteur N° 14 est le plus adéquat.
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Pendant la durée d’acquisition de données (16 ms), nous avons tracé ’histogramme
(voir la figure présentant la différence en temps de coincidence At entre chaque
détecteur et celui de référence. Au début du temps d’acquisition, la différence en temps
entre les détecteurs représente le décalage qui est due aux différences de temps de
déclenchement des différents flashs ADC. Par contre la pente représente la différence
de taux d’échantillonnage des flashs ADC. Cet histogramme est utile pour vérifier la
dérive de temps. Les parametres de la régression linéaire en fonction du temps, pour
chaque détecteur, sont extraits et utilisés pour la correction des données. Le tableau
en annexe donne les résultats des parametres de la régression dont p; est la pente
sans unité et po 'ordonnée a 'origine exprimée en ns.

Notons que la dérive de temps n’évolue pas au cours de la période de mesure. c’est
pour cela, cet étalonnage n’a pas besoin d’étre répété.

V.3.4.2 Ajustement de la fréquence d’échantillonnage

Afin de tenir compte de la dérive du temps de coincidence, nous avons procédé & un
ajustement de la fréquence d’échantillonnage sur toutes les données mesurées que ce
soient d’étalonnage ou de mesures de sections efficaces. La procédure de la correction
est la suivante :

1) Prendre les parametres p; et pp déterminés précédemment dans I’étalonnage

2) La correction du temps de chaque détecteur, id, et pour chaque événements, ie,
est : ticid = tieia X (14 P1.id) — Dojid

Cette procédure nous permet aussi de synchroniser tous les temps des modules a
une seule référence.

V.3.4.3 La fenétre de coincidence

Nous avons étudié At, la différence en temps de coincidence de chaque événement
qui représente le temps entre 2 événements successifs. Nous avons construit le spectre en
intervalle de temps du TAC montrée sur la figure En analysant cette figure, nous
remarquons que avant la correction, le temps de coincidence s’étend jusqu’a environ 50
ns.

Par contre, apres la correction de la fréquence d’échantillonage, la fenétre de coinci-
dence correspond au nombre de coups pour une durée de coincidence entre tous les
modules du TAC. 1l est clair, qu'apres la correction il y a une différenciation entre
deux régions a un temps de coincidence de 10 ns qui nous sera utile pour la correction
du temps mort. La premiere région pour At < 10 ns correspond aux vraies coincidences
tandis que pour les temps supérieurs on ne voit que des coincidences fortuites. Du rap-
port entre les deux régions, on peut déduire que le taux de fortuite est tres inférieur
au pourcent.
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Coincidence time spectra for Y+Cs sources

Before correction

True coincidence

- After correction

t

coincidence

Random coincidence

0 5 10 15 20 25 30 35 40 45
Time (ns)

Fi1G. V.11 — La coincidence en temps entre les modules du TAC.

V.3.5 La résolution en énergie
V.3.5.1 Définition

Beaucoup d’expériences demandent qu’un détecteur mesure la distribution en énergie
des radiations. Une propriété importante d’un détecteur dans ces conditions est la
résolution en énergie qui peut étre étudiée lorsque 1’on a une source mono-énergétique.
Cette distribution est appelée la fonction de réponse du détecteur pour une énergie
donnée.

La capacité d’un détecteur a avoir une réponse la plus étroite possible est un avan-
tage. On parle ainsi de la résolution en énergie du détecteur. La définition est donnée
souvent au moyen de la largeur a mi-hauteur, FWHM et de la position du pic.

Il y a de nombreuses sources potentielles susceptibles de détériorer la résolution
d’un détecteur. Il peut y avoir du bruit aléatoire sur les cables qui relient le détecteur
aux instruments de lecture et aussi des bruits provenant de I'expérience elle-méme. Le
jeu consiste a obtenir la meilleure résolution possible, en diminuant au mieux toutes
ces variations.
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V.3.5.2 La résolution en énergie

La résolution en énergie est obtenue des spectres des énergies somme de tous les
modules du TAC, des sources de rayons gamma de 37Cs, de ®°Co, de #Y, de ?*Na et
(Pu/C) qui ont été décrites précédemment. La valeur de la résolution est déterminée
lors I'étape d’étalonnage (voir tableau [V.1).

Les spectres ont été obtenus par la somme des signaux de tous les modules du TAC.

The TAC Resolution

18

R (%)= 12,415/E"? + 1,3027
R? = 0,9963

R (%) = 12,101/E" + 1,6164
R? = 0,9961

R (%) = 12,483/E"? + 1,2424
R?=0,9998

16

14

+ Without Neutron-Absorber

12 = With Neutron-Absorber

A N-Absorber & Slow

— Linear (Without Neutron-
10 Absorber)
— Linear (With Neutron-Absorber)

Resolution = FWHM (%)

cl — Linear (N-Absorber & Slow)

0,2 0,4 0,6 0,8 1 1,2 1,4

LEY (MevY?)

Fi1G. V.12 — La résolution globale du TAC.

Pour notre cas la résolution est essentiellement gouvernée par le nombre de photons
collectés par le PM. Nous savons que ce nombre d'une part suit une fluctuation de
Poisson et d’autre part est proportionnel a 1’énergie déposée. C’est pour cela nous
trouvons une résolution R proportionnelle & 1/v/E.

La résolution en énergie est présentée sur la figure (V.12)), varie en 1/v/E avec une
petite déviation a 6,1 MeV. Généralement la résolution est plus mauvaise comparée a la
moyenne des différents modules du TAC. Cette différence est due a la raison suivante :
La résolution en énergie aux hautes énergies de rayons gamma souffre également des
non-linéarités dans ’étalonnage en énergie, qui peut étre différente pour différents
modules du TAC.

La figure représente la résolution globale en énergie du TAC. Le premier et
le deuxieme cas sont respectivement la résolution sans et avec ’absorbeur de neutrons
utilisant 'intégrale du signal. Le troisieme cas est la résolution avec absorbeur en utili-
sant la composante lente seulement. Les lignes ont pratiquement les mémes tendances
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sauf a haute énergie il y a une petite déviation. Le troisieme cas présente une linéarité
meilleure que celle de deuxieme cas, ce qui conforte notre choix d’analyse en utilisant
la composante lente.

V.3.6 Efficacité aux sources multigammas

Dans ce paragraphe nous allons déterminer l'efficacité au pic d’absorption totale
des sources radioactives multigammas. Nous présenterons la méthode de calul et enfin
nous montrerons les résulats.

L’efficacité au pic reflete le nombre d’événements détectés dans le pic d’absorption
totale parmi le nombre total d’événements arrivant sur le détecteur. Elle dépend de
plusieurs variables comme 1'énergie ~, les caractéristiques de détecteur (dimensions,
forme, matériel, etc.) et 'emplacement relatif de la source. L’efficacité au pic d'un
systeme se composant d’une source placée a l'intérieur d’un détecteur infini serait
I'unité, parce que toute I'énergie serait absorbée par le détecteur. Les systemes réels ne
répondent presque jamais a ces exigences, mais des efficacités au pic élevées peuvent
étre obtenues. L'effet de I'emplacement de source par rapport au détecteur sera de
moins en moins important lorsqu’il est plus loin.

V.3.6.1 Méthode d’extraction

Basé sur les spectres d’énergies, I'efficacité au pic peut étre calculée comme le rap-
port entre le nombre d’événements tombant dans la zone de pic (voir figure [V.13)), Ny,
et le nombre total d’événements produits touchant le détecteur, N;;.

€pic = —2< (V.6)

Le nombre total de 7, Ny, est plus grand que le nombre de v agissant dans le
détecteur, puisque certains d’entre ne sont pas vus par ce dernier.

Apres une soustraction appropriée du bruit de fond ambiant, la détermination de
I'efficacité on doit faire des ajustements sur des intevalles en énergie v bien définis en
utilisant des combinaisons convenables de fonctions, comme les fonctions Gaussiennes.

Dans notre cas nous avons procédé par une alternative approximative, qui est la
suivante :

un certain soin doit étre pris en choisissant les limites de pic puisque ceci affectera sa
zone surfacique finale, et il n’est pas toujours clair ou fixer les limites quand les pics se
recouvrent. Comme prescription générale, des pics gaussiennes supposant d’écart type
o, les limites peuvent étre placées a 30 autour de la position du pic, qui correspond
a 99,7% de toute sa zone.
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Fi1G. V.13 — Une représentation schématique d'un pic d’énergie totale.
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Fi1G. V.14 — L’efficacité expérimentale au pic avec et sans absorbeur de neutrons.
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V.3.6.2 Résultats

La figure illustre 1’évolution de Defficacité d’absorption totale en fonction de
I’énergie v. Au dela de ~2,5 MeV, D'efficacité est quasiment constante. Il est clair que
I’absorbeur de neutrons diminue 1'efficacité.

Généralement, a tres basse énergie 'effet photoélectrique est tres grand mais il rend
lefficacité faible parce que cet effet ne concerne que le matériel autour du TAC. On
observe également [115] une augmentation notable autour de 511 keV avec ensuite
une baisse significative. Au dela de 1 MeV, la création des paires devient rapidement
dominante ce qui nous permet d’avoir une efficacité presque constante.

La meilleure maniere d’évaluer l'efficacité au pic est par le moyen d'un code de
Monte Carlo qui effectue le transport des particules a travers le matériel de détecteur.
Plusieurs codes peuvent étre employés a cette fin mais cela sera ’objet du chapitre
suivant.

V.4 Efficacité de détection pour les résonances isolées

L’efficacité du TAC est définie comme étant le rapport du nombre de réactions
détectées sur le nombre de réactions ayant réellement eu lieu dans 1’échantillon. On
sait que l'efficacité de détection d'une capture peut dépendre fortement de la cascade
~ qui suit la capture des neutrons.

Enfin, 'efficacité pourrait varier avec I’énergie des neutrons. En effet, I’énergie totale
de la cascade varie légerement avec celle des neutrons et on peut donc penser que la
variation d’énergie d’excitation du noyau A + 1 peut entrainer une variation de la
cascade v d'une résonance a l'autre.

Nous avons étudié la variation de efficacité du TAC en fonction de 1’énergie de
neutrons. Pour cela nous avons déterminé l'efficacité pour les premieres résonances
isolées que ce soit pour I''%7Au et 1'?34U.

V.4.1 Meéthode de soustraction de bruit de fond

Pour obtenir la réponse de 1''""Au ou de 1'*U seule (sans bruit de fond) voir la
figure [V.15] nous avons construit le spectre en énergie totale correspondant au signal,
au bruit juste avant (designé par I'indice [) et apres (designé par l'indice r) la résonance.
Pour avoir le spectre sans bruit on construit le spectre suivant :
dt dt

bed, X — + bgd.. X —
(bgd; x +gr><dtr)

a, (V.7)

onal 1
signal — 5
¢’est-a~-dire une moyenne en temps du bruit avant et apres le signal.

Cette méthode d’extraction de bruit est tres efficace pour déduire la composante
de bruit de fond indépendante, ou variant peu, avec le temps Nous avons pris les
réponses du TAC a partir de 1 MeV en énergie v pour s’affranchir du bruit de fond
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Fic. V.15 — Matrice de I’énergie totale en fonction temps a partir de laquelle nous

avons extrait le bruit de fond.

de basse énergie. En plus, ces réponses n’ont pas subi de correction que ce soit en
temps mort ou d’empilement. Afin de déterminer 'efficacité du TAC, nous avons com-
paré la réponse de ce dernier sans aucune condition de sélection d’événements et en
réclamant un nombre de clusters, ot un cluster est formé de cristaux adjacents touchés
simultanément, supérieur ou égale a deux.

V.4.2 Efficacité de détection pour les résonances isolées pour
197Au

La figure illustre la réponse du TAC & quelques résonances isolées de 1''%7Au
sans condition de sélection d’événements (a gauche) et en réclamant que plus d’un
cluster soit touché (a droite).

Pour la réponse sans condition, a basse énergie v, la forme varie d’une résonance a
I’autre. Cette variation est due a I'extraction de bruit de fond ambiant qui n’est pas
parfaite. Ce résultat influe sur le calcul de I'efficacité donnée dans le tableau[V.2] Dans
ce tableau est reporté 'efficacité relative pour :

— une énergie totale déposée supérieure a 1 MeV par rapport a la réponse sans

aucune condition,

— plus d’un cluster touché par rapport a une énergie totale déposée supérieure a 1

MeV.
Ces valeurs sont obtenues en comparant les valeurs données par lintégration des
spectres montrés sur la figure Nous trouvons lefficacité relative de détection
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F1G. V.16 — Réponse du TAC aux résonances isolées de 1'*97 Au.

TAB. V.2 — Résonances isolées de la réponse du TAC pour I''97Au.

Efficacité (Sans condition) (%) | Efficacité (Nclust>1) (%)
N° Résonance (E>1 MeV)/E Clust/(E>1 MeV)
1 84,6 78,1
2 78,8 78,0
3 84,5 81,1
4 84,3 82,3

pour une énergie totale supérieure & 1 MeV est aux alentours de 84% sauf pour la
2¢me résonance qui est de 'ordre de 79%. Cet écart est probablement du & la méthode
d’extraction du bruit de fond employée qui ne marche pas correctement avec cette
résonance du fait que la section efficace de diffusion neutronique importante pour cette
résonance. L’efficacité relative pour la condition de sélection d’événements Ngjuer > 1
est de 804£2%. La variation d’efficacité est en partie due a la variation de lefficacité
du critere de sélection en fonction du taux de comptage qui sera explicitée dans les

chapitres suivants.

V.4.3 Efficacité de détection pour les résonances isolées pour
23417

Les remarques évoquées pour 1''7Au sont toujours valables pour 1'*4U. La forme
de la réponse du TAC pour le 2*U est montré sur la figure et les efficacités qui
en découlent dans le tableau [V.3l L’extraction de bruit de fond a influé de maniere
significative sur les résultats obtenus. Seule la réponse pour la premiere résonance ne
semble pas affectée de pic parasite aux alentours de 500 keV et donc c’est son efficacité
qui a été considérée dans la suite de ’analyse. Le taux de comptage pour cette étant plus
faible on peut constater une remarquable stabilité de 'efficacité relative de détection
associée a plus d’'un cluster touché.
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F1G. V.17 — Réponse du TAC aux résonances isolées de 1'*34U.

TAB. V.3 — Résonances isolées de la réponse du TAC pour 1'?34U.

Efficacité (Sans condition) (%)

Efficacité (Nclust>1) (%)

N° Résonance

(E>1 MeV)/E

Clust/(E>1 MeV)

1 89,7 86,3
2 87,6 86,4
3 71,0 86,3
4 67,2 86,7

V.5 Réponse du TAC en fonction du taux de comp-
tage

La figure montre la réponse de """ Au & deux taux de comptage différents. Un
ajustement bin par bin de la réponse a été fait dont le pic est ajusté par une Gaussienne
et la queue par un produit d’un polynéme de 3¢ degré et d’une fonction d’erreur
complémentaire. La variation du taux de comptage modifie plusieurs parametres tels
que la largeur a mi-hauteur, I’énergie moyenne et finalement ’amplitude qui devraient
étre pris en compte lors d’ajustement.

En conclusion, la réponse du TAC dépend du taux de comptage pris en compte.
En augmentant ce dernier, nous remarquons un élargissement de la réponse d’ou
dégradation de la résolution en énergie, la position du pic d’absorption totale est plus
élevée et une diminution de 'efficacité de détection du TAC.

V.6 Sensibilité aux neutrons
La figure [V.19 montre le nombre de coups ayant une énergie totale déposée entre 1

et 7,5 MeV par 7 x 10'2 protons, en fonction de 1'énergie des neutrons incidents, pour la
mesure de 1''%7Au sans (en rouge) et avec (en noir) absorbeur de neutrons. La bosse &
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I’énergie de neutrons autour de 24,4 eV présente la capture neutronique dans l'isotope
135Ba qui a une section efficace de capture de pics 2142,7 barns et une largeur radiative
de 110 meV, qui est situé entre les deux premieres résonances de I''%7Au.

L’ensemble des figures de [V.20] présentent la réponse en énergie du TAC & la cap-
ture neutronique de l'or sans (en rouge) et avec (en noir) absorbeur de neutrons aux
différentes gammes d’énergies de neutrons.

Les signaux a basse énergie des 7 inférieure a 2,5 MeV, représentent généralement le
bruit de fond ambiant. La capture de neutrons dans I''%7 Au est présentée par le signal
a 6,5 MeV. La capture neutronique dans le BaF, est dominée par *"Ba et '*°Ba avec
les énergies de séparation 8,6 et 9,1 MeV respectivement. Cela est due aux grandes
sections efficaces de capture pour les deux isotopes.

Nous pouvons voir dans ces figures la perte d’efficacité au niveau du pic
d’absorption totale. Les sous-figures (c et d) montrent I'influence de la sensibilité du
baryum aux neutrons : la sensibilité a été considérablement réduite avec 1’absorbeur.
Pour des neutrons incidents d’énergie inférieure a 10 eV , nous notons que la capture
dans le baryum est négligeable. Entre 10 eV et 10 keV I’absorbeur rempli pleinement
sa fonction. Au dela de 10 keV, 'effet de I'absorbeur est presque négligeable. Ceci
qui est due bien évidemment a la décroissance en % de la section efficace de capture
neutronique du L.

V.7 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons décrit les caractéristiques expérimentales du TAC.
Nous avons commencé notre analyse de zéro, puisque c’est la premiere fois que n_ TOF
procede la mesure de capture neutronique avec le TAC. Nous avons expliqué les procédures
d’étalonnage en énergie et en temps. Nous avons trouvé une résolution acceptable
variant en 1/ V'E. Nous avons estimé lefficacité au pic d’absorption avec les diffi-
cultés rencontrées. L'efficacité de détection globale du TAC selon divers criteres de
sélections d’événements doit étre déterminé avec précision. Ceci ne peut pas se faire
expérimentalement. C’est pour cela nous avons eu recours a la simulation Monte Carlo
qui fera I'objet du prochain chapitre.
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F1G. V.20 — L’influence de I’absorbeur de neutrons sur la réponse du TAC aux neutrons.
Les spectres sans (en rouge) et avec (en noir) absorbeur sont présentés.



Chapitre VI

Simulations Monte-Carlo du TAC

VI.1 Introduction

Du point de vue de l'analyse, la technique de Monte-Carlo, MC, nous a permis
non seulement de déterminer l'efficacité précise, mais c’est devenu également un outil
prolifique et efficace pour corriger la réponse du TAC du temps mort et expliquer
plusieurs sources d’incertitudes systématiques.

V1.2 Pourquoi la simulation ?

La détermination expérimentale de l'efficacité de détection avec une précision ac-
ceptable est difficile sans recourir a la simulation. En plus ’étude de plusieurs autres
aspects, comme par exemple la correction du temps mort, nous a mis dans une situation
peu claire pour poursuivre notre analyse avec une incertitude acceptable. Au cours de
nos simulations, nous avons réexaminé la question de la précision de la simulation MC,
en particulier si les différences entre simulations et mesures étaient dues aux détails
insuffisants dans la description du calorimetre ou plutot de I'implémentation, dans le
code de MC, des processus physiques appropriés a la génération des événements.

En outre, comme on le montrera dans les sections suivantes, la technique de Monte
Carlo devient un outil essentiel d’analyse dans ce type de mesures de capture neutro-
nique afin d’expliquer plusieurs sources expérimentales de déviation systématique et
afin de déduire des rendements expérimentaux fiables.

Nous avons commencé la modélisation avec MCNP (voir annexe [Bf) pour plusieurs
raisons, la principale étant que ce dernier est dédié au transport des neutrons.

En commencant les études préliminaires par la comparaison aux sources multi-
gamma comme le cobalt, nous avons constaté que MCNP ne prend pas en compte la
coincidence des v émis simultanément. Or pour déterminer 'efficacité de détection des
gammas on a besoin de cette coincidence. C’est pour cela nous avons choisi GEANT4,
mais aussi pour des raisons que 1’on précisera dans le paragraphe suivant.

117
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VI.3 Le code GEANT4 en quelques mots

GEANT4 est une boite a outils fournissant les fonctionnalités nécessaires pour si-
muler l'interaction des particules avec la matiere. Ces fonctionnalités comprennent la
trajectoire des particules, la géométrie du détecteur, les modeles physiques et le taux de
comptage. Les processus physiques possibles comprennent les processus électromagné-
tiques, hadroniques et optiques, un grand ensemble de particules (neutrons, photons,
électrons, hadrons et ions), matériaux et éléments, sur un grand choix d’énergie com-
mencant, dans certains cas, a partir du domaine thermique jusqu’au TeV. Elle est
développée a I’aide de la technologie orientée objet avec le langage de programmation
C++ qui lui permet d’étre flexible en matiere de paramétrisation de la géometrie et des
processus physiques. Elle a été employée pour des applications telles que la physique
des particules, la physique nucléaire, la conception d’accélérateurs, la technologie de
I’espace et la médecine nucléaire.

Dans notre étude, GEANT4 a été choisi a cause des raisons suivantes :
1) traitement détaillé des interactions électromagnétiques.

2) Le paquet de physique hadronique contient une base de données de sections effi-
caces pour les réactions induites par les neutrons jusqu’a 20 MeV en énergie de
neutrons.

3) Capacités détaillées de reconstruction des traces pour la génération des événements.

VI.4 Modélisation de la géometrie du TAC

Electronique

Manchon du PM

Support du Dynodes
cristal

Capsules

et réflecteur BaFs

Fi1G. VI.1 — Vue 3D d’une coupe longitudinale d’un seul module du TAC montrant les
différents constituants inclus dans la simulation GEANT4.
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La géometrie du TAC est modélisée avec GEANT4 selon la description détaillée au
chapitre IV. La figure correspond a une représentation 3D d’un module avec une
coupe montrant le niveau de détail implémenté dans la simulation.

La figure correspond a la totalité du calorimetre en montant chaque module a
sa place. Le tableau [C.2] donnée en annexe, nous renseigne sur les caratéristiques des
matériaux qui constituent le cristal et sa capsule, le PM et son support, I’absorbeur de
neutrons et son réflecteur et enfin le tube faisceau de neutrons.

Sphére en nids d’abeilles

Tube du faisceau Absorbeur de neutrons Modules du TAC

Fic. VI.2 — Gauche : un hémisphere du TAC. Cette figure montre le tube de faisceau
de neutrons et I'absorbeur de neutrons. Droite : Le TAC comme il est implémenté avec
GEANT4 afin de simuler sa réponse.

V1.5 Caractérisques adoptées dans la simulation

Afin d’avoir des résultats simulés proches de la réalité, nous avons inclus, dans
GEANT4, plusieurs caratéristiques appropriées et qui sont propres a l’expérience ef-
fectuée a n_TOF. Ces caratéristiques sont :

1) les spectres d’énergie déposées sont tracés avec un largeur de canal de AF =
5 keV,

2) larésolution instrumentale des détecteurs a été incluse dans les réponsess simulées
en effectuant une convolution avec une fonction gaussienne d’une largeur o ap-
propriée. Des détails sur la résolution instrumentale sont donnés dans le chapitre

v

3) prise en compte de I'énergie seuil dans la simulation (75 keV par défaut : celle de
I'expérience),
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4) prise en compte du taux de comptage : une modélisation MC a été utilisé pour
simuler les effets de temps morts du TAC que nous expliquerons dans le chapitre
suivant lors de la correction de temps mort dans la réduction de données,

5) Un événement est défini comme un ensemble de coups dans les cristaux ayant
une énergie déposée au-dessus du seuil considéré.

6) Calcul de la multiplicité de chaque événement, qui représente le nombre de cris-
taux touchés par des gammas.

7) Calcul du nombre de « cluster »de chaque événement, ot un « cluster »est formé
de cristaux adjacents touchés en méme temps par des gammas.

V1.6 Etudes préliminaires

Comme déja dit au §VI.3| plusieurs modeles sont inclus dans GEANT4. Parmi
eux, on trouve le modele électromagnétique, qui concerne notre étude. En effet, ce
modele fournit une variété d’implémentations d’interactions d’électron, de positron,
de photon et d’interactions chargées de hadron. Les processus de photon incluent la
diffusion de Compton, la conversion gamma en paires d’électron et de muon, et 1'effet
photoélectrique. En sus de ce modele standard, il y a une extension a basse énergie qui
peut aller en dessous de 250 eV.

Pour les simulations menées avec GEANT4, la comparaison entre le modele phy-
sique électromagnétique a basse énergie et le modele standard présenté dans la figure
ne nous montre aucune amélioration ou variation des résultats lors de changement
du modele des interactions électromagnetiques implémenté dans GEANT4.

Nous avons effectué plusieurs études préliminaires sur les parametres qui influencent
la modélisation électromagnétique de GEANT4 [I16]. Ceux qui nous intéressent sont :

1) « Cut-off »exprimé en unité de longueur : une trajectoire de particule est sup-
primée lorsque son parcours va au-dessous de la coupure « Cut-off », qui représente
la précision de la position d’arrét. La figure nous montre qu’en variant ce pa-
rametre entre 0,001 mm et 10 mm, aucun changement n’apparait sur les résultats.
Pour la suite des simulations nous avons fixé « Cut-off »a 0,1 mm.

2) Le méme test réalisé avec « StepMax », exprimé en unité de longueur, qui est la
longueur maximale d’un pas de génération d’événements. La figure montre
aucune variation de résultats en variant ce parametre. Pour la suite du travail,
« StepMax »est fixé a sa valeur par défaut qui est 0,01 mm.

Plusieurs autres tests ont été effectués, comme; une comparaison des réponses du
TAC pour une émission de gammas monoénergétiques isotropiques et anisotropiques et
une autre pour une source ponctuelle et source volumique (un disque 5x5mm). Ceux
ci ne nous révélent aucune variation notable dans les résultats.
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Fic. V1.3 — Comparaison entre modele physique EM standard et EM a basse énergie
avec le rayon interne de 10,90 cm et sans absorbeur de neutrons avec une source % Co.
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Fic. VI.4 — Comparaison entre les différentes valeurs de « Cut-off »avec le rayon interne
de 10,90 cm et sans absorbeur de neutrons avec une source ®°Co.
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Fic. V1.5 — Comparaison entre les différentes valeurs de « StepMax »avec le rayon
interne = 10,90 cm et sans absorbeur de neutrons avec une source *Na.

V1.7 Modélisation des sources radioactives

Suite a leur désintegration 3, certaines sources radioactives émettent deux gammas
successifs qui sont corrélés entre eux.

En fait, si la spectroscopie nucléaire devait traiter seulement la radiation dipolaire
de méme que la spectroscopie optique, des attributions uniques de spin pourraient étre
faites pratiquement dans chaque cas, a partir de la corrélation angulaire des rayons
gamma successifs.

En raison de I'occurrence de multipoles plus élevés, la situation est légerement plus
compliquée. Hamilton [I17] et Goertzel [I18] ont calculé explicitement la corrélation
angulaire des rayons gamma successifs pour toutes les combinaisons possibles de dipole
pur et de rayonnements quadripolaires. Une discussion générale a été donnée par Yang
[119].

La probabilité qu'un gamma d’une paire de rayons soit émis le long d’une direction
donnée dans un élément d’angle solide df2 si 'autre est émis sous un angle € par rapport
au premier est donnée par la corrélation angulaire de deux rayons gammas successifs.

W) =1+ Z a; - cos* 0 (VIL.1)

ou 2/ est l'ordre du plus bas multipole de la cascade. S’il y a deux rayons gammas qui
sont des quadrupoles W(0) = 1 + a; - cos® 0 + ay - cos? §. Si un gamma est dipolaire
W(0) = 1+ay - cos? 0, etc. Une autre restriction des termes dans W (#) est a; = 0 pour
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i > Jo. Jy est le spin de I'état intermédiaire dans la cascade. Ainsi si Jy vaut zéro ou
%, la corrélation angulaire est toujours isotropique; Si Jy vaut 1 ou %, la corrélation
contient des termes en cos? 6. Les ccefficients a; et ay sont donnés par Hamilton et al
[117] pour toutes les combinaisons possibles des moments angulaires.

Plusieurs dispositifs expérimentaux ont été mis en ceuvre pour déterminer la corrélation
angulaire entre les gammas émis par une source radioactive.

Pour le cas du °Co et du ?*Na, [ = 2, la corrélation est donnée par 1’équation

suivante [120)] :
W(@) =1+1/8-cos®0 +1/24 - cos* 0 (V1.2)

VI.7.0.1 Cas du “°Co
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F1G. VI.6 — Gauche : Schéma des niveaux de décroissance du °Co. Droite : Réponse
du TAC au ®°Co avec et sans corrélation angulaire pour un rayon interne de 10,90 cm
et sans absorbeur de neutrons.

Le %°Co se désintegre en 3. Le noyau fils ®°Ni qui est dans son état excité, va se
désexciter dans son état fondamental en émettant deux gammas successifs de 1,173
MeV et 1,332 MeV. En effet, lors de la désintegration 5~, la désexcitation la plus
probable & 99,925% est celle vers le niveau a 2,505 MeV ayant une durée de vie 0,3 ps.
A ce stade, il y a une émission d'un gamma d’énergie 1,173 MeV avec une probabilité
de 99,9%. Un autre gamma d’énergie 1,332 MeV est émis avec une probabilité de
99,98% (voir la figure a gauche) permettant ainsi au noyau °Ni d’atteindre son
état fondamental.

Les spectres d’énergie totale v du ®Co obtenus par la simulation, avec et sans
corrélation angulaire, sont donnés dans la figure a droite.

Nous remarquons qu’avec la corrélation angulaire le nombre d’événements est di-
minué de 13% au niveau des énergies des gammas émis. Ceci est compesé par une
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F1G. VI.8 — Gauche : Schéma des niveaux de décroissance de 88Y. Droite : Réponse du

TAC au %Y avec (rouge) et sans corrélation angulaire (noir) pour un rayon interne de

10,90 cm et sans absorbeur de neutrons.

augmentation de Defficacité (d’absorption totale) au niveau du pic d’énergie totale a

2505,7 keV.

VI1.7.1 Cas du **Na

La figure a gauche montre le schéma de décroissance du ?*Na. Comme le %°Co,
la décroissance du 2*Na est caratérisée par deux gammas successifs avant d’atteindre
I'état stable du 2*Mg. Le premier état est a 2754,028 keV avec une intensité de 99,95%
et le deuxieme est a 1368,633 keV pour une intensité de 100%.

En analysant la partie droite de la figure [VL.7, nous trouvons les mémes effets de
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corrélation que ceux du ®°Co que ce soit au niveau des énergies gammas émis ou de
I’énergie totale.

VI.7.2 Cas du 3%Y

Le cas de I'®Y est un peu plus compliqué que les deux premiers pour deux raisons.
D’une part la décroissance se fait par deux processus, la désintégration 8+ et la capture
électronique. D’autre part, plusieurs niveaux excités sont atteints avec des probabilités
non négligeables comme le montre la figure a gauche. Dans notre cas nous avons
considéré seulement le premier niveau a 1836,063 keV dont la probabilité est de 5,5%
et le deuxiéme niveau a 2734,13 dont la probabilité est de 94,4%. Ces deux niveaux
peuplés vont émettre deux ~ successifs dont 1’énergie est de 898,042 keV d’intensité de
93,7% et le deuxieme & une énergie de 1836,063 keV et pour une intensité 99,2%.

A cause de la dépendance des niveaux excités, dans le cas du #Y, ce qui n’est pas
le cas pour le ®Co et 2!Na (il y a seulement un niveau excité considéré), la réponse du
TAC au #Y est différente. Nous remarquons qu’il n’y a pas changement au niveau de
'énergie totale comme le montre la figure a droite.

VI.8 Détermination du rayon interne du TAC

Afin de reproduire la réponse du TAC par la simulation MC, il est nécessaire de
déterminer précisemment le rayon interne du TAC. En effet, dans le chapitre précédent,
nous avons mentionné que le rayon interne du calorimetre est du 10 cm. Mais, la photo
(IV.22) de 'hémisphere du TAC nous montre que les modules de ce dernier ne pavent
pas parfaitement une sphere avec le rayon indiqué. Il est clair que les modules sont
légerement décalés les uns par rapport aux autres.

Avant de commencer la comparaison entre la simulation MC et les données expéri-
mentales, nous avons pris soin de bien calibrer en énergie tous les détecteurs. Apres
une correction de la dérive en énergie, nous avons soustrait le bruit de fond ambiant
pris a partir de mesures sans source.

Les mesures de calibration en énergie du TAC ont été effectués par l'utilisation
des sources radioactives suivantes : 2*Na, ®°Co, 88Y et 37Cs. Les résultats des mesures
comparés a ceux de ma simulation MC sont donnés dans les figures et

Ces figures montrent que la simulation MC reproduit les mesures avec un excellent
accord. Le rayon du TAC est ajusté dans une plage de 4 mm afin de reproduire tous
les spectres de sources de calibrations. Le rayon ajusté de TAC est obtenu en faisant
la moyenne des différentes valeurs.

Rrac = 11,08 & 0,19 cm

Toutes les études qui ont été faites par la suite sont effectuées avec un rayon interne
de 11,08 cm.
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F1G. V1.9 — Réponse du TAC sans absorbeur de neutrons :(Gauche) 37Cs avec Ryac
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F1G. VI.10 — Réponse du TAC sans absorbeur de neutrons au :(Gauche) ?*Na avec
Rrac = 11,20 cm. (Droite) %Y avec Rpac = 11,15 cm.
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Les figures [VL.11] et [VI.12] représentent 1'effet de la variation du rayon interne du
TAC dans l'intervalle des rayons calculé ci-dessus sur la réponse du TAC pour les

différentes sources radioactives. Nous remarquons que sur cette plage de 4 mm 1effet
diu au rayon du TAC est minime.

VI.9 Ajustement de la densité de I’absorbeur de
neutrons

L’absorbeur de neutrons est utilisé pour réduire le bruit de fond dia aux neutrons
diffusés par I’échantillon. Comme déja signalé dans le chapitre IV, ’absorbeur de neu-
trons est constitué de SLiOOC(CH,)1COO°Li avec une densité donnée de 1,1 g/cm?.
Nous avons modélisé ceci avec GEANT4 et en analysant les réponses du TAC simulées,
nous avons remarqué qu’avec I’absorbeur de neutrons l'efficacité au pic est abaissée de

30%.

Afin de reproduire les données expérimentales mesurées avec I’absorbeur de neu-
trons, il est nécessaire de réduire la densité du composé enrichit de °Li et H & 70% de
sa valeur nominale.
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E — Sans absorbeur de neutons E : Simulation MC & 70% de densite :
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Fi1a. VI.13 - A droite : Comparaison des spectres v simulés du ®°Co avec (rouge) et
sans (noir) absorbeur de neutrons. A gauche : Comparaison de deux spectres «y simulés
du %Co apres ajustement de la densité de 'absorbeur de neutrons (rouge & 70% de la
valeur nominale, violet & 100% de la valeur nominale), avec le spectre expérimental.
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VI.10 Génération des cascades v issus de la cap-

ture neutronique

VI.10.1 Principe

Un programme [1211, 122] a été écrit et utilisé comme générateur d’événements pour
des simulations MC avec GEANTA4. Il a été développé pour étre facile a implémenter
et rapide dans le calcul des cascades. Pour produire des rayons gamma prompts qui
suivent le processus de capture, la cascade nucléaire est divisée en deux parties comme

esquissé sur le schéma [VI.14]

A Ec
)
S
=3
B
© \4
1]
x___--- ______ N Ecut
v
n
S
E ) 4
8
= \4
=
§ y \ 4 l
=
v v v Etat fondamental
A+1Z

Fi1G. VI.14 — Schéma de génération des cascades Monte Carlo.

Le domaine de basse énergie correspond a des niveaux dont, énergie, spin, parité,
transitions et intensités sont completement connus et obtenus a partir des données
expérimentales. Ce schéma de niveau connu peut étre récupéré par exemple a partir
des fichiers ENSDF [123]. La partie a basse énergie de la matrice donnant les rapports
d’embranchement est calculée avec ces informations.

Le processus de conversion interne est inclus dans la cascade, en donnant les énergies
de liaison du K, L et M, rendements de fluorescence et ccefficients de conversion interne.

L’énergie de coupure, F.,, correspond a I’énergie d’excitation jusqu’a laquelle le
schéma de niveau discret peut étre considéré connu. La partie supérieure, s’étend de
E.; jusqu’a I'énergie de capture E¢. Cette derniere détermine un niveau additionnel,
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dont le spin et la parité sont normalement connus. Cet intervalle inconnu, Ec — E.,
est décrit au moyen du modele statistique du noyau.

D’abord, I'intervalle «statistique» est divisé en niveau discret. Ce procédé permet
un calcul rapide des transitions, réduisant toute la durée de calcul. Les détails de ce
continuum ont peu d’effet sur le spectre de capture gamma parce que les probabilités
de transition favorisent fortement les transitions gamma de haute énergie, c¢’est-a-dire,
les transitions a 1’état fondamental ou aux niveaux expérimentaux connus les plus
probables.

La partie de la matrice de rapport d’embranchement correspondant aux transitions
de niveaux statistiques jusqu’aux niveaux expérimentaux connus de basse énergie seront
remplis par les ceefficients de transmission Ty (E,), décrits dans la référence [124].

Txi(E,) = 2r B2 fx 1 (E,) (VI1.3)

Le type multipolaire X L est défini par les regles habituelles de sélection, en prenant
les données le spin et la parité des niveaux expérimentaux connus. Les transitions
considérées ici sont uniquement du type E1, M1 et E2.

La fonction de force fxp(E,) pour des transitions multipolaires de XL, dérive
du modele de la résonance géante dipolaire, GDR, qui a la forme d’une ou plusieurs
Lorentzienne Standard [125], suivant :

X0 (B,) = (the)2(2L + 1)

[mb™'MeV~?  (VI1.4)
T(B2 - E2)? + E,%F%
Avec les parametres de Lorentzienne Ey, Iy et 0¢ qui représentent respectivement
I’énergie, la largeur de la GDR et la section efficace au pic. Les modeles de particule
indépendante [124] et de Lorentzienne Généralisée, ont été également inclus dans ce

programme (tableau [VI.1)).

TAB. VI.1 - Paramétrisations de la fonction de force des rayons ~. La possibilité d’ajou-
ter une deuxieme résonance (pygmée) pour les transitions E1 est valable.

Transition | Paramétrisation de force Parametres
GDR de Lorentzienne Généralisé (1 ou 2 résonances) ES T o

E1l GDR de Lorentzienne Standard (1 ou 2 résonances) ES T o
Particule indépendante k (facteur de force)

GDR de Lorentzienne Standard

My pM; M

M1 Particule indépendante k (facteur de force)
GDR de Lorentzienne Standard EP2 T ok
E2 Particule indépendante k (facteur de force)
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Le reste de la matrice de rapport d’embranchement, correspond aux transitions
relativement moins probables dans la partie statistique, EFc — E.,;. Dans cette région
le spectre de rayons gamma est déterminé par le produit [124]

Tx x p(E — E,, I,10) (VL5)

ou p(E — E,, I,1I) représente la densité des niveaux finaux de spin et de parité I avec
I’énergie d’excitation proche de E — E.,.

Les trois modeles de la densité de niveaux présentés dans le tableau sont
inclus dans ce programme dans le but d’étudier le paramétrage de densité reliée a des
différences dans les spectres produits.

TaAB. VI.2 — Paramétrisations de la densité de niveau a déterminer avec le programme
de génération de cascades.

Paramétrisation de densité de niveau Parametres Références
Back Shifted Fermi Gas "BSFG” a (MeV™1), A (MeV) [126],[127]
Température Constante ”CT” T, Ey (MeV) [127]
Combinaison ”CT+BSFG” T, Eo,A, E.(MeV),a(MeV™1) [51]

A partir des niveaux connus de capture, I’échantillonnage Monte-Carlo est réalisé
afin de produire des cascades aléatoires d'une maniere séquentielle. La matrice de rap-
port d’embranchement de la partie statistique est calculée en considérant les transitions
E1, M1 et E2 aux niveaux «statistiques». Une fois la matrice de rapport d’embranche-
ment remplie et disponible, la premiere transition simulée est générée. Pour les transi-
tions dans la partie statistique, la matrice de rapport d’embranchement est recalculée
encore pour le reste des niveaux statistiques et expérimentaux et la transition suivante
est générée. Le programme procede séquentiellement jusqu’a ce que I'état fondamental
soit atteint.

VI1.10.2 Fonctions de densités de niveaux

La structure des niveaux d'un noyau peut étre divisée en deux régions. Jusqu’'a
une certaine énergie d’excitation qui est typiquement entre 1 et 2 MeV, le nombre
de niveaux est limité, et ils sont relativement bien séparés. En augmentant 1’énergie
d’excitation, le nombre de niveaux augmente, par conséquent ’espacement entre eux se
réduit et la nature de 'excitation devient tres complexe a traiter explicitement. Pour
cela, la seule maniere de les décrire est 'utilisation d’une procédure statistique. Une
fonction de densité de niveau p est introduite :

p(E) = (VL6)
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ou N(E) est le nombre cumulé de niveaux jusqu’a 'énergie d’excitation E.
A partir de 'observation de la distribution des niveaux a basse énergie, une formule

empirique peut étre obtenue, connue comme la formule & température constante (CT)
127 -

fo) E— Eo)
T T

ou Ey et T (la température nucléaire) peuvent étre affinés pour ajuster I’équation (VI.7))

sur les données expérimentales; f(.J) est le facteur de distribution de spin :

p(E,J)= exp( (VL.T)

—J? —(J +1)?
£(7) = expl 5 ) —exp(— 2 LIS

) (VL.8)

ou o, est le facteur de coupure de spin dont la valeur moyenne dépendant de A est
donnée sous la forme suivante : o, = (0,98 4 0, 23) A%29£0.06 [197].

Dans l'approche la plus simple, le noyau peut étre considéré comme un systeme
des fermions qui peuvent occuper des niveaux équidistants en énergie. La densité des
niveaux excités est :

B exp(2vaE)
SV

ol a représente le parametre de densité de niveaux.

(VL9)

Une extension plus réaliste de ce modele considere le fait que les fermions ont la
tendance a former des paires, qui requiert une quantité supplémentaire d’énergie pour
les séparer. En introduisant un décalage F; dans I’énergie d’excitation ce processus peut
étre pris en considération ; en général, F; est considéré comme parametre d’ajustement ;
ceci mene au modele « Back Shifted Fermi Gas »(BSFG) :

exp(2+/a(E — Ey)

E. J)=f(J VI.10
) = 1) (V10
dans ce cas le facteur de coupure de spin a la forme :

o2 =0,0888A%\/a(E — E) (VL11)

Les parametres a et F; sont différents d’un noyau a un autre, et peuvent étre
affinés pour reproduire les valeurs de la densité de niveaux a basse énergie, et a I’état
de capture en mesurant I'’espacement moyen des résonances.

Les extensions du modele de BSFG existent (voir la référence [126]) en introduisant
deux parametres suplémentaires, A la position fictive de ’état fondamental et I.s¢
le moment d’inertie effectif. Le modele proposé par Gilbert et Cameron ([51])est une
combinaison des modeles CT et BSFG : jusqu’a une énergie Ex (de coupure autour de
2-3 MeV) la formule de CT est employée ; au-dessus de cette énergie, le modele BSFG
est appliqué, en employant la force d’ppariement V; au lieu du décalage E;.
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VI1.10.3 Etape préliminaire

Pour que nous puissions comparer la simulation aux données expérimentales, il
fallait que ces dernieres soient sans bruit de fond. La méthode de soustraction de bruit
de fond est décrite dans le chapitre précédent :

1) prendre un run bien calibré en énergie.
2) Correction par la dérive en énergie.

3) Soustraction de bruit de fond en utilisant la réponse de part et d’autre de la
résonance.

Les simulations sont effectuées suivant les parametres et les modeles de densité de
niveau BSFG et de fonction de force de rayons gamma présentés dans le tableau (VI.3)).

TAB. VL3 — Les parametres utiles pour la reproduction de réponse du TAC & I''7Au
et 123U,

Echantillons 197 Ay 23477
Parametres
Taux de comptage 0.89 0.75
expérimental (coups/us)
Spin et parité de ’état fon- 2" ‘
damental
Energies de liaison K, L et | 80.7, 144 et 3.4 | 115.602, 21.758 et 5.548
M (keV)
rendement de fluorescence 0.96 et 0.32 0.970 et 0.489
de K et LL
Masse de noyau composé A 198.0 235.
Energie de séparation d'un 6.5122 5.2977
neutron (MeV)
Energie (eV), spin et parité 4.9, 2% 5.16, %Jr
de la résonance de capture
Modele utilisé BSFG [126] BSFG [126]
a (MeV™1), A (MeV) et Ls; | 16.14, -0.84 et 0.5 23.69, -0.38 et 0.5

La fonction de force fx(E,) est mieux reproduite en utilisant une Lorentzienne
généralisé pour les transitions E1 dipolaires électriques, et une Lorentzienne standard
pour les transitions M1 et E2. En effet, le modele de particule indépendante s’est avéré
surestimer la force E1, ainsi que la Lorentzienne standard. Les intensités relatives des
transitions en fonction de I’énergie des rayons gamma dans le cas de 1'or, sont données

sur la figure [VI.16]
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TAB. VL4 — Les parametres recommandés pour 7Au [124].

Transition Parametres
EP' = 13,72 MeV | B = 5,80 MeV
El Pt =461 MeV | TF* = 1,50 MeV
o = 541,0 mb o = 6,00 mb

EM = 7,05 MeV
M1 )" = 4,0 MeV
og™ = 1,12 mb
Ef? = 10,81 MeV
E2 I = 3,73 MeV
082 = 5,03 mb

En général nous avons employé des parametres recommandées de GDR dérivés des
données expérimentales qui existent généralement dans [128] sinon dans [124] et [129).
Dans beaucoup de cas ou cette information n’est pas disponible, une paramétrisation
générale de Ey, 'y et 0g en fonction de la masse atomique est disponible [128] pour les
transitions E1, M1 et E2. Dans le cas de l'or, ’accord avec la distribution expérimentale
de réponse n’était pas completement satisfaisant, c¢’est pour cela nous avons ajusté la
réponse MC en changeant les parametres GDR de quelques transitions.

V1.10.4 Reproduction de la réponse du TAC i ""Au

Nous avons commencé notre simulation par les parametres recommandés dans la
littérature [124] pour les modeles de densité de niveau et de fonction de force de rayons
gamma présentés dans les deux tableaux et .

Les données expérimentales ne sont pas reproduites par les parametres recom-
mandés pour la densité de niveau et les modeles de fonctions de force de rayons gamma,
comme le montre I’ensemble des sous-figures [VI.15] Nous avons remarqué qu’avec ces
parametres, la multiplicité est trop élevée et il manque des gammas primaires utiles
pour la transition directe a I’état fondamental. Il a donc été nécessaire d’ajuster ces
parametres sur les données expérimentales du TAC.

Il est possible de reproduire les données expérimentales de I''”Au en incluant les
variations suivantes dans la description de fonctions de force de rayons gamma :

1) La meilleure maniére de reproduire une multiplicité plus basse et un nombre plus
élevé de transitions de gammas primaires est d’augmenter la fonction de force fg,
autour du S,, parce que c’est la seule transition possible aux niveaux des états
excités tres bas.

2) La dominance de la transition E; est favorisée en diminuant la force des transi-
tions M;.
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Fic. VI.15 - Réponse du TAC & la premiere résonance de 7 Au aux différents critéres

de sélection, pour les parametres de transitions recommandés.
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TAB. VLI.5 — Les parametres utilisés de 197 Au.

Transition Parametres
EP' =520 MeV | EJ* = 5,80 MeV
El ¥ =150 MeV | TJ" = 1,50 MeV
og" =300,0mb | of* = 35,00 mb

EM = 7,05 MeV

M1 Y = 4,0 MeV
oy = 1,12 mb

EM =10,81 MeV

o

E
E2 T2 = 373 MeV
E
(o) 0 2 = 5 y 03 mb
10° 107 —
F —ELGLO) . —E16L0) T
10 £~ — M1 (LOR) 10 - —— ML (LOR)
E E2 (LOR) — . E E2 (LOR)
10% 10
E - L
10°E 10°E
o E / E
107 107k
X ot / * o F /
W0 g

10°

10-10

10—10
Y

N

10 i/
T ¥ AR R S SR SR - Tk AR SR R S SR . -
E, [MeV] E, [MeV]
Fi1G. VI.16 — Coefficients de transmission des rayons-gammas de I''%7Au qui corres-

pondent aux parametres (gauche) existant dans la littérature et (droite) ajustés pour
réproduire les données expérimentales.

3) Les transitions E5 ne jouent pas un role important dans la génération des cascades
et donc leur forme est conservée aux valeurs recommandées.

Une nouvelle paramétrisation des fonctions de force de rayons gammas, présentée
dans le tableau [VI.5] est possible pour reproduire non seulement la distribution de
multiplicité mais aussi la forme de 1'énergie déposée pour chaque critere de sélection
d’événements comme le montre I’ensemble des sous-figures[VI.17] Dans ces figures, nous
avons pris toute I'énergie v déposée dans le TAC. Le désaccord a basse multiplicité,
provient du fait que le bruit fond n’est pas totalement soustrait. Ce désaccord peut
étre affranchit si nous prenons la domaine d’énergie v suivant :

2 MeV < Etotal(’y) < 7,5 MeV
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Il est important de préciser que ces nouveaux parametres ne prétendent pas remplacer
les valeurs recommandées car aucune comparaison avec les autres mesures existantes

n’a été effectuée.

VI1.10.5 Reproduction de la réponse du TAC a ‘U

Pour que nous puissions reproduire la réponse du TAC & 1'*3*U, nous avons utilisé
les parametres de densités de niveaux pour le modele de gaz de Fermi [126] et ceux de
résonances géantes dipolaires pour chaque transitions [129] qui sont présentés respec-
tivement dans les tableaux et [VL.6l Dans ce cas il y a seulement deux transitions,
la premiere est celle de E; dont la fonction de force prend la forme d’une Lorenzienne
généralisée et la deuxieme est de type M; ayant pour forme une Lorenzienne standard.
La figure montre les ceefficients de transmission des rayons-gammas pour chaque
type de transition.

TAB. VL6 — Les parametres recommandés de 23*U.
Transition | Parametres

EX =10,90 MeV
El i = 2,30 MeV
o = 328,0 mb
EM = 13,96 MeV

M1 D = 4,75 MeV
o™ = 459 mb
Ey? =

E2 Iy =
0652 =

A Taide de ces parametres, nous avons réussi a reproduire la réponse du TAC a
1'234U. Dans I'ensemble de sous-figures[VI.19] nous présentons une comparaison entre les
simulations Monte Carlo et les données expérimentales pour chaque critere de sélection
d’événements. Ces figures montrent une reproduction excellente pour chaque cas de
figure, sauf pour des énergies v comprise entre 4,4 et 5 MeV, ou il y a une petite
différence de quelques pourcents dia sans doute au manque de quelques transitions
primaires des niveaux connus pris des fichiers ENSDF. Pour le cas de la multiplicité,
nous retrouvons le méme probléeme rencontré dans le cas de reproduction de réponse
du TAC & I''""Au qui a été expliqué ci-dessus.
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Fic. VI.17 - Réponse du TAC & la premiere résonance de 7 Au aux différents critéres
de sélection, pour les parametres de transitions trouvés par ajustement aux données

expérimentales.
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(f) Réponse du TAC Clust,, >2
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Fi1c. VI.18 — Coefficients de transmission des rayons-gammas de 1'?34U.
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FiGc. VI.19 — Réponse du TAC a la 1¢7¢ résonance de 23U aux différents criteres de

sélection, pour les parametres de transitions qui exsitent dans la littérature.
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VI.11 Efficacité de détection simulée

La reproduction de la réponse du TAC que ce soit pour I'*7Au et 1'***U nous
permet de déterminer avec précision 'efficacité absolue ou de détection puisque nous
travaillons avec un angle solide presque de 47 comme déja expliqué dans le chapitre
précédent. Cette efficacité est le rapport entre le nombre d’événements générés et celui
détectés.

Pendant cette étude, le nombre d’événements émis avec GEANT4 est 10°, une va-
leur assez suffisante pour reproduire la réponse du TAC. Nous avons calculé efficacité
de détection du TAC pour chaque critere de sélection d’événements et a chaque taux
de comptage. Cette méthode de détermination va nous servir pour : d’'une part bien
choisir le critere adéquat de sélection d’événements et d’autre part corriger la réponse
expérimentale du TAC de 1'effet du temps mort.

La figure présente 'efficacité de détection de I''%7Au (& gauche) et celui de '*31U
(& droite). Dans une vue d’ensemble, nous remarquons que la tendance de variation de
lefficacité pour chaque cas de figure est la méme a quelques pourcents pres, pour les
deux isotopes. En tenant compte du taux de comptage expérimental, que ce soit de 0,89
coups/us pour 1'7Au et de 0,75 coups/us pour 1'*34U, nous trouvons que 'efficacité
de détection expérimentale pour le premier isotope est de l'ordre de 98,0 & 0,2% et
pour le deuxiéme est 98,5 £ 0,1% dans le cas ol aucune condition n’est prise.

Pour voir la fiabilité de nos valeurs de simulations trouvées, nous avons comparé le
facteur de perte en efficacité de détection pour chaque isotope. Si nous prenons le do-
maine expérimental du taux de comptage entre 0 et 4 coups/us, nous remarquons que
la perte est pratiquement la méme pour les deux isotopes. Ce résultat nous conforte
quant a la fiabilité de nos simulations.

VI.12 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté en détails toutes les modélisations et les
simulations qui ont été menées pour que nous puissions avoir des résultats de précision.
Une modélisation de temps mort a été en plus faite qui sera explicitée dans le chapitre
suivant lors de la correction du temps mort a la réponse expérimentale du TAC.
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Chapitre VII

Réduction des données et résultats

Ce chapitre abordera deux parties principales qui caractérisent la procédure d’ana-
lyse de notre mesure : la réduction des données jusqu’a 'obtention du rendement de
capture neutronique, et le traitement de ce dernier pour en extraire les grandeurs phy-
siques d’intéreét.

Les mesures de capture permettent d’accéder au rendement de capture défini comme
le rapport entre le nombre de capture radiatives sans bruit de fond sur le nombre de
neutrons incidents sur I’échantillon & étudier. Le nombre de captures radiatives dépend
du systeme de détection utilisé, que ce soit son efficacité de détection et du bruit de fond
généré qu'il est donc nécessaire de déterminer. L’équation donne explicitement
le principe général de I'étude :

S(Ena V’y7 Etotalev) - B(Ena V’ya Etotalew)
6TAc(V7) X CDn(En)

Yoep = N - X f(Ep, 1) (VIL1)

Yexp le rendement de capture neutronique expérimental.

S le signal mesuré par le TAC qui dépend de I'énergie de neutrons F,, le
critere de sélection des évevenements v, et I'énergie totale .

B le bruit de fond a soustraire a une énergie de neutron E,,.

®,(FE,) lenombre de neutrons incidents sur 1’échantillon de 1'**4U & une énergie de
neutron F,,.

etac efficacité du TAC & détecter les captures de neutrons par 234U.
f facteur de correction.

N un coefficient de normalization proche de I'unité.

Les données brutes obtenues par le systeme d’acquisition se présentent sous forme
d’histogrammes, de matrices bidimensionnelles, et de constantes correspondant aux
différentes échelles de comptage. La réduction des données brutes consiste a corriger
les données des effets expérimentaux et a soustraire le bruit de fond observé dans
I’expérience afin de déterminer le rendement de capture neutronique.

143
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L’analyse de ce rendement de capture déterminé grace a la réduction des données
sera 'objet de la deuxieme partie. L’analyse est effectuée a 'aide du code matrice-
R SAMMY [41]. Nous avons utilisé I'approximation Reich-Moore de cette théorie
afin de décrire les sections efficaces résonnantes sous forme de parametres de résonance
(énergie, largeurs neutroniques et radiatives). Enfin une étude statistique pour déterminer
les parametres moyens sera abordée. Finalement cette section efficace sera comparée a
des évaluations issues de différentes bibliotheques ou a des mesures expérimentales.

VII.1 Réduction des données

VII.1.1 Relation temps-énergie du faisceau de neutrons
VII.1.1.1 L’étalonnage temps-énergie

Dans toute mesure du temps de vol, une des observables de ’expérience est le temps
d’occurence d’un événement (capture de neutron). Ce temps est reliée avec I’énergie
du neutron au moyen de 'équation ([IL.3).

La longueur effective de vol L inclut non seulement la distance géométrique entre
la source de neutron et I’échantillon, mais également le chemin de modération suivi du
neutron a l'intérieur du bloc de plomb et le modérateur d’eau. Puisque le processus de
modération change avec I’énergie du neutron, nous devons tenir compte du fait que la
longueur effective de vol dépend également de E,. Par convention, L peut étre écrit
comme somme de deux termes,

L= L(E,) = Ly + AL(E,) (VIL2)

ou AL inclut la dépendance de la longueur de vol avec I’énergie de neutron E,, due au
processus de modération. Le terme constant Lg représente la distance géométrique entre
I'interface externe du modérateur et I’échantillon mais elle inclut également n’importe
quel terme constant de la distance de modération.

La dépendance récursive de 1’énergie de neutron F,, elle-méme n’est pas tres pra-
tique du point de vue calcul. Cependant, il peut étre démontré [I30] que dans notre
cas, I'addition du terme AL(E,) a la distance constante Ly est équivalente a ajouter
un décalage constant de temps, ¢y, au temps du vol mesuré ¢,

1, (72,298262L0>2 (VIL3)

E, = -m,v* =
2 t+to

Notons que cette équation est maintenant beaucoup plus pratique que I’équation
(TI1.3), puisque la dépendance récursive de E,, est évitée.

Afin de trouver les valeurs des parametres de calibration Ly et tg, un ensemble de
résonances standard ont été mesurés & n_TOF [I30]. A partir de ces mesures, la valeur
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suivante a été obtenue,

to = —68 £ 13 ns (VIL4)

Cet étalonnage temps-énergie a été obtenu en effectuant un ajustement des moindres
carrés du parametre to de 1'équation (VIL.3|) a partir de 'énergie de résonances stan-
dards.

La valeur de ty est caractéristique de l'installation, elle est donc déterminée une
fois pour toute. Par contre la longueur de vol dépend du positionnement dans 'aire
expérimentale du dispositif utilisé. Pour le TAC nous avons obtenu, en basant sur les
résonances de l'or :

Lo =184,89 £ 0,12 m (VIL5)

VII.1.1.2  La référence -flash

Une étude effectuée sur le v-flash nous a montré que ce dernier était vu par les
détecteurs a un temps variant sur une plage d’une trentaine de ns par rapport au signal
de pré-trigger (voir . De plus selon le type d’impulsion considérée, (dédié ou
parasite) on constate que le temps d’arrivée du v-flash n’est pas le méme.

Afin de contourner ces difficultés, nous avons pris comme signal de référence le signal
de « pickup »[131] fourni également par le PS, mais qui correspond & une mesure directe
du faisceau de protons avant qu’il ne vienne heurter la cible de spallation.

De cette maniere nous avons pu nous affranchir des divers biais systématiques ob-
servés au préalable sur le signal y-flash. Dans notre cas, la valeur ¢, correspondant a
I’arrivée du signal ~-flash par rapport au signal de « pickup »est 3223 ns.

VII.1.2 Choix du critére de sélection des événements

La figure [VIL1] illustre le spectre d’énergie déposée dans le TAC de I'4U pour
différents criteres de sélection des événements. Si nous analysons les pics existants a
différentes énergies, dans la réponse du TAC, nous trouvons :

1) & 1,46 MeV, le bruit de fond ambiant (*°K) dans le mur (décroissance par capture
électronique & 10,7% vers °Ar);
2) a 2,2 MeV, la capture dans I’hydrogene qui existe dans I’absorbeur de neutrons ;

3) & 3,198 MeV, c’est la décroissance 8~ du 2°T1 & 51% d’intensité vers le 2*°Ph
suivie d’une émission ~y. Le 2°8T1 provient de la décroissance de 22U qui existe
en trés petite quantité dans I’échantillon (négligeable) ;

4) 2 5,298 MeV c’est I'énergie de séparation de 1'*U, donnée par la capture d’'un
neutron dans ce dernier ;

5) a partir de 6,3 MeV, la capture par les isotopes du baryum, des neutrons diffusés
principalement par le titane.
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Nous pouvons remarquer dans la figure que la multiplicité v améliore le signal
a basse énergie mais que le rapport capture sur diffusion n’est pas changé. Le clustering
améliore le signal de capture par rapport au bruit de fond ambiant mais aussi a la
diffusion des v et des neutrons.

De plus une étude similaire effectuée sur l'or nous a montré que la condition du
nombre de clusters v supérieur a un, déforme moins la réponse du calorimetre comparée
a celle de la multiplicité v supérieure a deux.

Dans la suite de notre étude, nous prendrons la réponse du TAC avec comme critere
de sélection des événements le nombre de clusters v supérieur a un.

Critere de sélection des événements

_|IIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIII
- Pas de condition

10* -
—IIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIII |

1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000 8000 9000 10000
Energietotaley (keV)

F1G. VII.1 — Choix du critere de sélection des événements.

VII.1.3 Correction de temps mort

Bien qu’utilisant un dispositif a base de flash-ADC, donc fonctionnant sans temps
mort intrinseque, une perte d’événements liée au programme de recherche et d’analyse
de forme des impulsions, est a prendre en considération.

Afin d’accéder au temps mort on étudie le spectre d’intervalle de temps entre deux
événements consécutifs arrivant sur un détecteur donné. Pour un taux de comptage
donné, on s’attend a ce que ce spectre obéisse a une loi de Poisson [I32]. La figure
montre en noir le spectre d’intervalle de temps obtenu pour un détecteur donné
lors d’une mesure avec une source d’étalonnage. La courbe rouge montre la réponse
attendu en absence de temps mort. La courbe bleue correspond a la réponse avec prise
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Fic. VII.4 — Allure du facteur de correction de temps mort en fonction du temps
de vol des neutrons. De par sa définition, I’allure de ce spectre dépend du spectre de
temps de vol sur lequel est effectué la correction, d’ou 'apparition des résonances.

en compte du temps mort. Elle est obtenue en multipliant la loi de Poisson par une
fonction du type :

f(t) = 1 — exp(—t/7) (VIL6)

ou 7 varie typiquement entre 600 et 700 ns selon le détecteur considéré.

Une simulation Monte-Carlo, construite a partir des événements générés au préalable
comme décrit au chapitre précédent, a été effectuée afin de calculer la perte d’effica-
cité due a la perte d’événements occasionnée par ce temps mort. Pour un taux de
comptage donné, on tire au hasard, événement par événement, 'intervalle de temps
entre deux événements successifs dans ’ensemble du calorimetre. De cet intervalle on
peut aisément déduire l'intervalle de temps entre deux événements consécutifs pour
un détecteur touché donné. A partir de ce temps on effectue un tirage Monte-Carlo
sur la fonction donnée par I’équation afin de rejeter, ou non, ce détecteur.
Les événements ainsi générés sont passés a travers le programme d’analyse afin de
déterminer la perte d’efficacité occasionnée par cet effet de temps mort.

Le résultat est montré dans la figure[VI.21] Sans condition, la perte d’efficacité reste
en-dessous de 2% jusqu’a ~4 coups/us. Mais en se basant sur les critéres de séléction
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des neutrons. De par sa définition, I’allure de ce spectre dépend du spectre de temps
de vol sur lequel est effectué la correction, d’ou 'apparition des résonances.

d’événements sur la multiplicité v, la perte en efficacité est alors tres sensible au taux
de comptage. Cet effet ne peut donc pas étre négligé avec notre critere de sélection.

La figure présente I'inverse de la perte en efficacité simulé, pour le cas de 24U,
lorsqu’on demande que plus d’un cluster soit touché, en fonction du taux de comptage.
Ceci correspond au facteur de correction de temps mort que nous devrons appliquer
a nos données. La courbe correspond a un ajustement effectué par un polynome de
degré 2.

Connaissant le taux de comptage du calorimetre en fonction du temps de vol, on
en déduit aisément le facteur de correction a appliquer en fonction du temps de vol,
qui est montré sur la figure [VIL4 La correction de temps mort ne dépasse pas 10%
pour la gamme d’énergie de neutrons (E, < 1,5 keV) qui a fait l'objet de ce travail.
Si 'on admet que U'incertitude sur la valeur du temps mort est d’environ 10%, I'erreur
introduite sur le taux de comptage par la correction de temps mort reste donc, hormis
a haute énergie, inférieure au pourcent.

VII.1.4 Correction de I’empilement

Pour estimer la correction due a l'effet de 'empilement on va considérer que si
plus d’'un événement se produit pendant la fenétre de coincidence de AT=10 ns, alors
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I'événement sera perdu. Avec cette hypothese extréme, la correction, f,(t), a apporter
a l'effet d’empilement est donc donnée par la formule de correction dans le cadre d’un
temps mort paralysable [132], 36] :

1

fo(t) = ey (VIL7)

ou C,.(7) représente le taux de comptage instantané au temps 7.

La figure représente ce facteur correctif en fonction du temps de vol neutron
pour la mesure de 234U. On peut voir que pour le domaine considéré (E, <1,5 keV)
cet effet reste au plus de l'ordre du pourcent, et n’a donc pas été pris en compte dans
ce travail.

VII.1.5 Détermination du bruit de fond

Le bruit de fond se traduit par un signal qui s’additionne aux événements utiles
dans nos spectres de neutrons en temps de vol. Pour un taux de comptage S, dans un
canal donné, il faut donc réussir a séparer la partie correspondant au signal de capture
que l'on cherche a mesurer, notée C, du bruit de fond B.

Le bruit de fond dépend du signal lui-méme et de 'instant de la mesure (a ne pas
confondre avec le temps de vol du neutron).

On a donc avec E,, I’énergie cinétique des neutrons autrement dit en fonction du
temps de vol t est enregistré :

S(E,) = C(E,) + B(E,) (VILS)

VII.1.5.1 Origine du bruit de fond

Le bruit de fond associé a la mesure de capture est constitué de quatre composantes :
1) le bruit de fond ambiant de la salle expérimentale sous faisceau,

2) les neutrons diffusés par 1’échantillon,

3) la radioactivité ambiante et celle de ’échantillon,

4) les photons diffusés contenus dans le faisceau de neutrons.

Nous représentons sur la figure ces différentes composantes, en comparaison
avec le spectre brut associé a 1'>>4U, auquel nous devons soustraire chacun de ces types
de bruit.

Le bruit de fond ambiant sous faisceau peut provenir de I'extérieur du TAC
ou du TAC lui-méme. A basse énergie de neutrons c’est la radioactivité ambiante qui
domine ainsi que la capture des neutrons par le silicium contenu dans les feuilles de
Kapton servant de fenétres entre le vide du guide neutron et le porte échantillon situé
dans l'air. Au dela de 100 eV on observe une contribution isoléthargique probablement
associée a des neutrons diffusés capturés dans le calorimetre.
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Fi1c. VIL.6 — Spectre brut de capture de 23*U.

Les neutrons diffusés par I’échantillon Cette composante est associée a la diffu-
sion des neutrons par 1’échantillon qui peuvent étre capturés dans les éléments compo-
sant le TAC et son environnement. Les rayons v ainsi produits sont alors susceptibles
d’interagir dans le TAC. Ce bruit de fond croit avec la section efficace de diffusion
élastique des matériaux de I’échantillon a étudier

Les neutrons diffusés dans le TAC ou dans les matériaux l’environnant peuvent
également réagir a nouveau dans le détecteur et donc étre détectés avec un temps de
retard.

Dans notre cas, nous remarquons d’apres la figure la diffusion des neutrons
par le titane naturel, qui provient du canning, domine a haute énergie de neutrons.

La radioactivité ambiante et de ’échantillon de #1U a été mesuré pendant un
arrét du faisceau. Ce bruit de fond est constant dans le temps ou bien décroissant en
1/ V'E si il est représenté en fonction de Pénergie des neutrons incidents et en dn /dInE.
Grace au haut flux instantané, ce bruit de fond ne devient significatif qu’a bas taux de
comptage, et peut étre aisément soustrait ou ajusté sur les données.

Les photons issus du faisceau de neutrons La source principale de rayonnements
v transportés avec le faisceau provient de la capture des neutrons thermiques par les
atomes d’hydrogene de I’eau du modérateur entourant la cible de spallation (ainsi que
des matériaux situés autour de ce modérateur). L’énergie de ces rayons vy est comprise
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entre 1 et 2,2 MeV.

Des simulations [56] tenant compte de la dimension du modérateur de n_TOF et
des sections efficaces de réaction montrent que la composante principale de cette source
de rayons 7 suit une décroissance exponentielle en temps dont la constante correspond
a la demi-vie des neutrons thermiques dans le modérateur.

Les rayons vy ainsi produits sont diffusés, comme dans le cas de ceux provenant de

la cible, par les différents éléments présents dans le faisceau de neutrons.

Notons cependant que dans notre domaine d’étude, cette composante de bruit de
fond est tres faible.

VII.1.5.2
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La premiere étape de ce travail consiste a déterminer la réponse en énergie du TAC
A un neutron capturé par un noyau de 41U, en tenant compte du critere de sélection
des événements. La procédure pour extraire cette réponse a été explicitée au §V.4.1]
La forme de la réponse du TAC est ajusté a partir des réponses aux résonances donnés
sur la figure [V.17]

Pour extraire la réponse du calorimetre au 2**U seul, trois histogrammes sont
nécessaires comme illustré sur la figure [VIL7]:

1) la matrice (temps de vol, énergie totale) obtenue lors d’'une mesure avec une
capsule vide en a),

2) la réponse du TAC a ’échantillon sans faisceau en b),

3) la matrice (temps de vol, énergie totale) obtenue lors de la mesure avec 2**U en
c).
Ensuite, pour chaque bin en temps, le spectre en énergie mesuré avec 24U est décomposé
en trois éléments (en d) :

a) l'ajustement de la réponse de #**U (en jaune),
b) Pajustement de la radioactivité de 1'’***U mesuré sans faisceau de neutrons (en vert),

c) le signal mesuré avec le canning vide pour le méme temps de vol (en bleu).

Cette décomposition est effectuée au moyen d’'un ajustement linéaire de I'amplitude de
ces trois composantes.

VII.1.6 Efficacité de détection

Comme déja signalé auparavant, l'efficacité de détection est nécessaire pour la
détermination du rendement de capture. Elle est tres difficile a calculer expérimentalement
avec la précision demandée. Pour cela, nous avons procédé a des simulations MC a ’aide
de GEANT4. Pour valider nos résultats, nous avons comparé la perte en efficacité de
détection du TAC pour I""7Au et 1'234U.

L’efficacité de détection, qu’on devrait inclure dans ’analyse, est 'efficacité trouvée
a partir de la simulation pour le critere choisi (le nombre de cluster v > 1 ) pour un
taux de comptage pratiquement nul, qui vaut 79,75%. Toutefois pour une meilleure

précision, nous avons corrigé cette valeur par 'efficacité expérimentale trouvée pour la
premiere résonance (voir §V.4.3)). Soit r ce facteur de correction.

___simulation
ETAC = Ecluster y>1 " T (VIIg)
Avec
Perte en efficacité du TAC mesurée D,

(VIL10)

"= Perte en efficacité du TAC simulée par MC - 8_1
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Pour la perte expérimentale nous avons multiplié les efficacités données dans le
tableau de la premiere résonance. Ceci nous donne 'efficacité du critere de sélection
sachant qu’au moins un détecteur a été touché. Cette perte vaut

D1 =0,897 x 0,863 = 0, 7741.
Pour la perte déterminée par simulation, nous avons fait le rapport de deux efficacités
a un taux de comptage égal & 0,75 coups/us, correspond a la valeur expérimentale
pour cette résonance. La premiere efficacité est la valeur sans condition, la deuxieme
correspondant au critere du nombre de cluster v supérieur a un, comme présenté dans
I’équation suivante :

simulation
€ luster >1 O, 77095
S = =07 =——=0,7822 VII.11
T gsimulation 0,98555 ( )
0,75 cps/us

Le facteur de correction vaut donc : r = 0,990. Ce facteur, tres proche de un, présente
une autre preuve de validation de nos calculs de simulations. Au final D'efficacité du
TAC (pour Neysty > 1) vaut :

erac = 0,7975 x 0,990 = 78,9% (VIL12)

VII.1.7 Flux de neutrons

La forme du flux de neutrons, de 0,03 eV a 1 MeV en fonction de 1’énergie, est
nécessaire puisqu’elle dépend de ’énergie des neutrons. Comme nous 'avons signalé
dans le chapitre III, plusieurs mesures et simulations MC ont été entreprises pour
décrire la forme de ce flux. Dans notre procédure d’analyse, nous avons utilisé le flux
qui a été déterminé de 0,1 eV a 1 keV par un ajustement des données prises par le
biais des détecteurs SIMON. Pour les énergies supérieures ce sont les points moyennés
provenant de la mesure par les chambres a fission fournies par le PTB qui ont été
considérés. La figure illustre ce flux. De 0,03 a 0,1 eV la forme du flux a été
déterminée au moyen de la mesure de capture sur l'or.

Fraction d’interception du faisceau Pour tenir en compte du profil du faisceau
qui change avec ’énergie de neutrons incidents, un facteur qui décrit le pourcentage
de neutrons incidents sur la surface de I’échantillon est nécessaire. Ce facteur s’appelle
fraction d’interception du faisceau. Cette fraction a été déterminée par des simulations
de MC en utilisant la paramétrisation du CIEMAT [133] de la source de neutrons et un
transport géométrique suivant la ligne entiere des éléments du faisceau de n_TOF. Les
nouvelles dimensions du deuxieme collimateur ont été aussi bien incluses. Le résultat
de cette étude en utilisant la distance de vol de 184,89 cm de la cible du plomb vaut :

Efaiscean = 0, 198 £ 0,007 (VIL.13)
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VII.2 Analyse dans la région des résonances

Dans l'analyse des résonances de la section efficace, le rendement est paramétré
au moyen de la théorie des matrice-R. Les parametres de ce modele sont les niveaux
d’énergie, spins et les largeurs partielles. Pour plus de détails voir le chapitre II.

Une procédure d’ajustement itérative peut étre employée dans I'analyse, en variant
un ou plusieurs parametres décrivant le rendement théorique jusqu’a ce que la meilleure
paramétrisation ait trouvé 'optimum pour décrire le rendement expérimental.

Néanmoins, il y a quelques effets expérimentaux, contribuant au rendement et a
I’élargissement, qui sont difficiles a corriger dans les données expérimentales. Il est
donc plus facile, et plus précis, de les inclure dans le calcul du rendement théorique.

VII.2.1 Effets expérimentaux
VII.2.1.1 Effets de 1’épaisseur de I’échantillon

Le taux de réaction de capture Y, est la somme de contributions d’événements de
collisions multiples ou le neutron subit zéro, une, deux, etc. diffusions avant d’induire
finalement la réaction enregistrée,

Y, = Yo+ Vo1 4 Yoo+ .. (VIL14)

Le taux de premier choc est le produit de la probabilité d’interaction des neutrons inci-
dents et du rapport o.,/o du nombre d’événements (n,7y) au nombre total d’interactions,
Oy

Y= (1-T)=2, (VIL.15)

o
ou T = e est la fraction de neutrons a une énergie donnée qui traverse sans inter-
action un échantillon d'une épaisseur n (atomes/barn).

Pour des échantillons tres minces no << 1, le taux de réaction de capture peut
etre approximé par le premier terme, donc négliger les collisions multiples d’ou Y, ~
Y, 0 ~ no,. Mais, en général, les termes de collisions multiples doivent étre considérés.

Ceux-ci peuvent étre écrits comme :

Y= (1- T)%«l - Tl)%h, (VIL.16)
Yio = (1= 1) (1 = T) (1 = T)222),),, (VIL17)

L’indice numérique indique le nombre de collisions précédentes. Les parentheses tra-
duisent des moyennes spatiales et angulaires sur toutes les premieres, deuxiemes,...
collisions possibles. Notons que dans le domaine des résonances, de petites variations
d’énergies peuvent entrainer des variations dramatiques de la section efficace. Les taux
de collisions multiples Y1, Y,, ... sont donc des fonctions dépendant fortement des sec-
tions efficaces o0, 0, et 0. Le seul moyen valable serait la simulation Monte-Carlo de
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I’histoire des collisions multiples des neutrons basée sur une description détaillée des
résonances des sections effices, sur les distributions de probabilités appropriées pour
les libres parcours et les angles de diffusion, et sur la géométrie exacte de I’échantillon.

VI1.2.1.2  Effet Doppler

L’effet Doppler dans des réactions nucléaires est provoqué par ’agitation thermique
des noyaux cibles. Une méthode de calcul de d’élargissement consiste a supposer que
les noyaux cibles ont la méme distribution de vitesse que les atomes d'un gaz idéal, qui
suivent la distribution de Maxwell-Boltzmann. Apres quelques approximations, on peut
montrer [41] que I’élargissement peut étre inclus grace a une convolution gaussienne
du taux de réaction avec une largeur Doppler, A = /20, donnée par :

AEKT
A= |—— VII.18
V7 (VIL1S)
Dans cette formule, M est la masse du noyau cible, k7" la température de Debye et m
la masse de neutron.

VII.2.1.3 La fonction de résolution

Pour obtenir des parametres de résonances les plus exacts possibles, il est nécessaire
de bien connaitre cette résolution afin de pouvoir en donner une représentation fiable
dans le programme d’analyse SAMMY qui a été utilisé dans le cadre de ce travail.

Dans une mesure de capture, le rendement de capture est affecté par la résolution
expérimentale. En effet, le rendement de capture mesuré est en fait le résultat de
la convolution du rendement réel que l'on cherche a déterminer par la résolution
expérimentale,

—+00
Youp(E) = /0 Yiea(E') - R(E,E') - dE (VIL.19)

avec
E, I'énergie cinétique des neutrons.

Yeup(E), le rendement mesuré.

Y, (E), le rendement réel, c’est a dire non affecté par la résolution expérimentale.
R(E, E'), la résolution expérimentale qui dépend de plusieurs effets caractéristiques de
chaque dispositif expérimental. Pour plus de détails voir §II1.9.2]

La fonction de résolution de n_TOF a été déterminée par simulations de Monte-
Carlo [134]. Elle a été également validée expérimentalement par la mesure de capture
sur le "Fe. Deux codes de simulation Monte-Carlo CAMOT ([135], [136])et FLUKA
[137] ont été utilisés pour calculer la production et le transport des particules et des
rayons . Une description des simulations du faisceau de neutrons est donnée dans
la référence [I134]. La simulation contient une reproduction détaillée de l'ensemble
cible-modérateur avec la fenétre d’aluminium et le tunnel avec les deux collimateurs.
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Afin d’accumuler assez de statistiques, la distribution temporelle de neutrons dans une
gamme d’énergies donnée AE est calculée.

Une bonne description de la fonction de résolution est d’'importance cruciale dans
I'analyse des résonances résolues de sections efficaces (n,7).

VII.2.2 Le code d’analyse en Matrice-R SAMMY

SAMMY est un code d’analyse utilisé couramment pour le paramétrage des données
des sections efficaces des réactions induites par neutrons.

Les caractéristiques principales de SAMMY [41], [45] peuvent étre assorties dans
quatre catégories :

1) calcul de sections efficaces théoriques. Dans la région des résonances résolues
(RRR), celles-ci sont déterminées grace a la théorie des matrice-R. Dans la région
des résonances non-résolues (URR), divers modeles statistiques peuvent étre uti-
lisés,

2) corrections des effets expérimentaux,

3) une procédure d’ajustement, dont le but est de déterminer les parametres théoriques
a partir des données expérimentales,

4) les fonctions de pré- ou de post-traitement, permettant de mettre en forme les
résultats pour étre utilisés dans les codes de neutroniques.

Le code SAMMY a été choisi pour I'analyse des données de capture, parce qu’il
permet d’inclure tous les effets mentionnés ci-dessus de maniere détaillée. Pour la re-
production de la section efficace nous avons utilisé I’approximation de Reich-Moore,
qui est parfaitement justifiée dans notre cas.

Les effets d’épaisseur d’échantillon sont implémentés dans SAMMY en considérant
un échantillon homogene de taille finie. La diffusion multiple est calculée en assu-
mant 'approximation des neutrons uniformément distribués dans I’échantillon apres la
deuxieme diffusion.

Plusieurs options d’élargissement thermiques sont possibles dans SAMMY, bien que
le modele de gaz libre décrit ci-dessus soit recommandé. La fonction de résolution de
faisceau de neutrons de n_ TOF a été récemment implémentée dans le code.

En utilisant le théoreme de Bayes, SAMMY génere un ensemble de parametres de
résonance a posteriori et de matrice de covariance des données expérimentales dispo-
nibles a priori. Généralement, les parametres de résonances en entrée de la référence [15]
ont été utilisés dans ce travail pour le calcul du rendement théorique avec SAMMY'. Des
parametres pour différents isotopes, comme la composition atomique de 1’échantillon,
peuvent étre également inclus dans SAMMY afin de tenir compte des impuretés de
I’échantillon.
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TaB. VII.1 — Les parametres appropriés pour l'usage avec des données expérimentales
de n_TOF au CERN, valables de 1 eV a 1 MeV.

VIIL.2.2.1

Parametres Valeurs pour n_TOF Unités

Ts -3,7004 ns

T6 -684,39 ns

T7 -0,5189 sans dimension
Ay 3,8457 ns

As 502,9930 ns

Ay -0,4155 sans dimension
ai -0,0381 ns~!

s 9,974 x1076 eV~!

as -0,01172 ns—!

ay 0,0001019 eV1

as 0,05009 ns—!

ag 0,0 ns~!

ar 0,0 sans dimension
Ay 1,0 sans dimension
Ay -1,0 sans dimension
A3SQE (A3) :ass -0,0001689 ns x (eV)1/2]!
A3SQE (A3) :asg 0,0004254 [ns x (eV)/?]~!
A3SQE (A3) :as7 -0,06043 sans dimension
A3SQE (A3) :ass 0,0002766 ns x (eV)1/?]!

La fonction de résolution RPI de n_ TOF dans SAMMY

Dans SAMMY plusieurs paramétrisations ont été incluses pour décrire la fonction
de résolution de différentes installations comme ORELA, GELINA et actuellement
n_TOF. Nous avons trouvé que la fonction de résolution dite RPI pour “Rensselaer

Polytechnic Institute” [I38] peut reproduire convenablement les distributions tempo-

relles neutroniques simulées de l'installation n_TOF.

La fonction de résolution RPI est généralement la somme de trois composantes :

une fonction de x? avec six degrés de liberté et deux termes exponentiels dont les

parametres dépendent de 'énergie. Le premier terme contenant A est pris en compte

uniquement si ¢ > —7. Quant a la quantité X (t), elle est égale a I'unité si la somme

des queues exponentielles est positive, et nulle sinon.

R(t) == AO 2A3

(t+71)3

t+71

e A+ Al [AQ@

—As(t+to) +A46*A5(t+to)} X(t)

(VIL.20)
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F1g. VII.1I0 - Ajustement de la région thermique (a gauche) et la premiére résonance

(a droite) en prenant comme parametres d’entrées de ceux de la bibliotheque ENDF /B-
VI8 (en rouge) et JENDL3.3 (en bleu).

Le paramétrage est donné dans le tableau [VIL.I] avec les dépendances en énergie
des parametres définis par les équations [VIL.21] [VIT.22] et [VII.23]

AE) = Ao+ Ay In(E) + Ag[In(E)]? + Ay EM (VIL21)
7(E) = ne ™! + e ™ 4+ 15+ 16 BT (VII.22)
Al(E) = {aﬂe_“’?E + aige_“i“E + a;5 + aiGE“”}ai (VIIQB)

VII.2.3 Protocole d’analyse
VII.2.3.1 Normalisation

Comme la densité surfacique de 24U dans notre échantillon n’est pas connue ac-
tuellement & mieux que 10% pres, nous avons décidé de normaliser nos mesures a la
valeur de la section efficace de capture au niveau du point thermique et de la premiere
résonance. En effet, si on effectue seulement ’ajustement au niveau du point thermique
la valeur trouvée c’est en fait le produit entre la vraie normalisation et 1’épaisseur de
I’échantillon. Le but de I'ajustement au niveau de la premiere résonance est donc pour
éliminer la valeur de ’épaisseur de I’échantillon. Pour ce faire nous sommes partis des
parametres de résonances données par ENDF/B-VI.8 [15] JENDL3.3 et nous avons
ajusté la constante de normalisation et la composition de 1’épaisseur de 1’échantillon
(les deux parametres libres) afin de reproduire nos données pour des énergies neutrons
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inférieures a 0,1 eV. Le résultat de cet ajustement est montré sur la figure [VIL.I0]
Une étude de comparaison [139] entre les données ENDF/B-VI.8 et JENDL3.3 [16] et
validée par des expériences a montré que le point thermique de JENDL est sous estimé
de 5% (voir la figure d’ou le choix de procéder la normalisation en utilisant
ENDF/B-VLS8.

VII.2.3.2 Bruit de fond constant déterminé par SAMMY

Lors de notre ajustement nous avons laissé a SAMMY la possibilité de prendre en
compte un bruit de fond constant. Une valeur de 8,4 -107° a été trouvée qui a ensuite
été retranchée du taux de capture expérimental.

VII1.2.3.3 Procédé d’ajustement

Une fois la normalisation déterminée et le bruit de fond retranché, nous avons
déterminé, en partant des valeurs données par ENDF/B-VLS, puis en effectuant plu-
sieurs itérations, un ajustement des données entre 0,03 eV et 10 eV afin de déterminer
la valeur de la résonance négative et de la premiere résonance.

Une fois que cette région a été ajustée de facon satisfaisante, nous avons établi un
ajustement sur toute la gamme d’énergie, soit de 0,1 eV jusqu’a 1,5 keV, afin d’effectuer
un ajustement final.

VII.3 Résultats pour les résonances

La figure montre le rendement de capture de neutronique de 1'**4U de 0,03 a
10 eV. Nos données sont en noir. La courbe rouge correspond a la simulation en utilisant
les parametres de résonances ENDF/B-VI.8. La courbe en bleue donne I'ajustement
de SAMMY sur nos données.

TAB. VII.2 - Comparaison des parametres de résonance négative avec ENDF /B-VI.8.

Parametres
E r r
Source n (eV) 4 (meV) n (meV)
n_ TOF -0,97 £ 0,01 | 26 & 1,88 | 0,85 4 0,06
ENDF/B-VI.8 -2 40 3,22

Bien que nos données soient normalisées pour reproduire la section efficace connue
des spectres thermiques, on peut clairement voir sur la figure [VIL.1T]que la pente donnée
par le rendement ENDF /B-VI.8 ne correspond pas a celle ajustée sur nos données.

Les tableaux [VIL.2] et [VIL.3] illustrent 1’ajustement de SAMMY sur nos données
comparé aux valeurs adoptées par ENDF/B-VIL.8. Les erreurs citées sont seulement
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Fig. VII.11 — Ajustement dans la région a basse énergie entre 0,03 et 10 eV. Une

comparaison entre les données ENDF/B-VIL.8 en rouge et nos résultats d’ajustement
avec SAMMY en bleu.

TaB. VII.3 — Comparaison des parametres de la premiere résonance avec ENDF /B-
VIS8.

Parametres
Source E, (eV) I, (meV) I, (meV)
n_TOF 5,157 £+ 0,0003 | 38,13 + 0,07 | 3,636 + 0,026
ENDF/B-VI.8 5,16 40 3,92




VII.3 Résultats pour les résonances 163

8
i

=
<

=
Q

=

Rendement de capture

,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,

Energie (eV)

Fia. VII.12 - Comparaison entre les données expérimentales (en noir), de ENDF /B-
VI8 (en rouge) et celles d’ajustement de SAMMY (en bleu) du rendement de capture
neutronique de 4U jusqu’au 200 eV.

statistiques. On devrait ajouter une erreur de 0,1% pour les énergies de résonance dues
a 'incertitude sur la distance de vol.

Pour ’énergie négative nous avons trouvé une largeur radiative de 26 meV, en
accord avec celle de Mughabghab [33], correspondant également a ’évaluation JENDL-
3.3, et plus petite que la valeur de ENDF/B-VIL.8. Néanmoins on devrait noter que
notre énergie négative et la largeur neutronique ne correspondent pas a la valeur de
Mughabghab ou de JENDL.

La largeur radiative de la premiere résonance est compatible avec la valeur ENDF /B-
V1.8, mais en désaccord avec JENDL-3.3 [16] ou Mughabghab [33]. Notre largeur neuro-
nique est environ 8% inférieure a celle de ENDF/B-VI.8. Néanmoins, comme cela peut
étre vu sur la figure [VILTI] notre meilleur ajustement n’est pas capable de reproduire
correctement la forme de la premiere résonance avec un résiduel tres bas. Plusieurs rai-
sons peuvent etre invoquées pour expliquer une telle anomalie. Premierement le modele
du gaz libre, choisi dans I'analyse actuelle pour la description de I’élargissement Doppler
dans SAMMY, n’est probablement pas bien adapté pour décrire ce phénoméne pour
un échantillon de type oxyde. Deuxiemement notre description d’échantillon incluse
dans I'ajustement de SAMMY est imprécise. En réalité notre échantillon se compose
de différentes couches de Ti-Al-U30Os.

Dans SAMMY il est traité comme un mélange homogene de tous ces composants.
L’impact d’une telle différence dans 'effet la diffusion multiple n’a pas encore été étudié.
De plus la répartition de la masse de 2**U dans notre échantillon n’est pas bien connue
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et peut également donner lieu a une erreur systématique.

Afin de déterminer la largeur radiative nous avons effectué une analyse en la laissant
libre dans la plupart des résonances jusqu’a 200 eV. Au-dessus de cette énergie notre
statistique est trop faible pour ajuster ce parametre.

Les résultats sont présentés sur la figure [VIL.12] La résonance a 23 eV n’est pas
vue dans les données actuelles, mais les parametres pour la résonance de 22 eV sont
proches de la résonance a 23 eV de ENDF/B-VL.8. Nous remarquons une résonance a
67,6 eV, qui n’est pas rapportée dans les évaluations. Pour les autres résonances, nous
pouvons voir un accord raisonnable entre nos données et 1'évaluation ENDF/B-VLS.

Nous signalons que l'identification des niveaux (résonances) est visuelle. Il est donc
quelquefois difficile d’identifier d’éventuels doublets (ou des multiplets), en cas de su-
perpositions de résonances.

Une autre difficulté réside dans la détermination des petites résonances. Certaines
résonances sont en effet difficilement discernables des fluctuations statistiques.
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TaB. VII.4 — Comparaison de la largeur radiative moyenne avec les évaluations.
Source

. ENDF/B-VIL.8 | JENDL3.3 | ce travail
Parametre

(T',) (meV) 40 26 38,2+ 1,5

Il y a donc une forte probabilité de ne pas identifier certaines résonances a cause de
ces deux cas. Dans le cadre de ce travail, les résonances ont été analysées jusqu’'a 1,5
keV. Au final le nombre de résonances identifiées est de 123 sans compter la résonance
négative.

A titre d’illustration, nous présentons sur la figure quelques résonances sur
toute la plage en énergie étudiée.

Les différents parametres de résonance entre 0,03 eV et 1,5 keV sont données avec
leurs incertitudes, qui sont de nature statistique uniquement, dans I’annexe [D}

VII.3.1 Conclusion

Une mesure de la section efficace de capture neutronique de 1'>34U a été effectuée
a l'installation de n_ TOF au CERN, en utilisant un nouveau calorimetre d’absorption
totale de 47 BaF,. Un rendement de 0,03 eV a 1,5 keV a été extrait. De nouveaux
parametres ont été extraits pour décrire la section efficace dans le domaine thermique.
La largeur radiative de la premiere résonance trouvée est de 38,13 meV en accord avec
la valeur ENDF/B-VLS.

VII.4 Analyse statistique

Les principaux intéréts de la description des sections efficaces a 1’aide de parameétres
de résonance est de pouvoir déterminer des valeurs statistiques telles que les espace-
ments moyens, les largeurs partielles moyennes et les fonctions densité. Ces valeurs
vont en effet servir de base pour déterminer la valeur moyenne de la section efficace
dans le domaine des résonances non résolues.

VII.4.1 Largeur radiative moyenne

La largeur radiative doit suivre une loi y? & grand nombre de degrés de liberté.
Seules de faibles fluctuations sont donc attendues autour de la valeur moyenne.

Les largeurs radiatives ajustés par SAMMY pour les énergies en dessous de 200 eV
sont représntés dans I'annexe [D] La valeur moyenne (I';) est obtenue par moyenne
pondérée suivant cette formule :

(y) = Lilhe” (VIL24)

)
=
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avec :
g; l'erreur statistique sur la valeur de I'y, pour une résonance :

(I,) = 38,24 1,5 meV (VII.25)

L’écart principal entre les diverses évaluations est la largeur radiative moyenne.
ENDF/B-VL8 donne une valeur de 40 meV basé sur la mesure de transmission de
James et al. [140]. Au contraire I’évaluation de JENDL-3.3 suit Mughabghab et donne
26 meV. Nos mesures sont en accord satisfaisant avec James et al. [140], mais en
désaccord avec Mughabghab [33].

VI1.4.2 Kernel radiatif

Une fagon de déterminer la largeur radiative I', consiste a extraire la valeur moyenne
d’un large nombre de résonances. Mais, nous pouvons aussi calculer le kernel radiatif,
défini par :

_ glnTy

= VII.26
Y Fn + ny ( )

et étudier son comportement en fonction de I'),. Cette procédure permet d’ajuster la
valeur moyenne de I',.. SiT',, > I'; alors A, =~ gI', tandis que si, au contraire, I';, < I,
alors A, =~ gI'),.

La figure représente 'aire A, pour toutes les résonances en fonction de I'),.
La valeur de I', a été ajustée a partir de cette aire en utilisant 1’équation . Le
résultat de I’ajustement correspond a I'y, = 37 & 2 meV.
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VII.4.3 Distribution des largeurs neutronique réduites

La largeur neutronique réduite suit une distribution y? a 1 degre de liberté, appelée
la loi de Porter et Thomas [53], définie par I’équation (I1.52)) :

1 x
2(x) - dx = e 2 - dx

\V2Tx

avec :
0
T = éﬁ (¢ = 0 pour toutes les résonances)
o = \F/—%, la largeur neutronique réduite
(T'%), valeur moyenne des largeurs neutroniques réduites.
On utilise fréquemment la distribution intégrale de la loi de Porter et Thomas don-

nant le nombre de résonances N(x;) dont la largeur neutronique réduite est supérieure

Az, - (I0)
N(z,) = Ny - /m p(x) - dz = Ny <1 — erf (\/%» (VIL27)

Ny, représente le nombre total de niveaux sans seuil.

avec

et x; une quantité sans dimension définie par :

(VIIL.28)
o ! Lol ! Lol ! "“ Ry |
10° 10* ) 10° 10?
Seuil g'n (eV)
F1G. VIL.15 —  Distribution intégrale des largeurs neutroniques réduites (en fonction

de gT'%) et comparaison avec la loi de Porter et Thomas (en rouge).

Sur la figure|VII. 15| la distribution intégrale de la valeur gI'° pour les 123 résonances
de ¢ = 0 identifiées expérimentalement est comparée a la distribution de la loi de Porter
et Thomas calculée avec les valeurs :
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Ny = 136+2
('’ = (0,987 +0,012)-107° eV

VIl.4.4 Espacement moyen

Le nombre N de résonances pour un spin donné en fonction de I’énergie (nombre
de résonances d’énergie inférieure a ’énergie considérée) est représenté sur la figure
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Fic. VII.L16 — Nombre cumulé des résonances identifiées en fonction de ’énergie et

comparaison avec la droite ajustée.

Si tous les niveaux de ¢ = (0 étaient identifiés alors, selon ’équation , I'inverse
de la pente de cet histogramme donnerait I’espacement moyen des niveaux (Dy).

L’espacement moyen de niveau (Dy) est donc déterminé par la pente de I’histo-
gramme en dessous de 1500 eV ou 123 résonances avec ¢ = (0 ont été identifiées.
L’incertitude sur la valeur de (Dy) étant déterminée par I’équation , on obtient :

(Dy) = 11,76 £ 0,05 eV (VII.29)

Notons cependant que la valeur précédente ne tient pas compte des résonances
manquées. Afin d’en tenir compte, il est préférable de se référer a la loi de distribution
de Porter et Thomas sur la largeur neutronique réduite, dont l’analyse vient d’étre
présentée. En dessous de 1500 eV, le nombre de résonance pour ¢ = 0, ., estimé étant
136 4+ 2 on en déduit que I'espacement moyen des résonances, corrigé des résonances
manquantes est :

1490,91 — 5,16
(136 — 1) +2

Cette valeur est en excellent accord avec 10,92 4 0.47 donnée par Mughabghab [33].

(Do) = = 11,04£0,2¢eV (VIL30)
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VI1I1.4.5 Distribution des espacements

Une méthode supplémentaire pour obtenir ’espacement moyen est d’utiliser la loi
de distribution des espacements. La distribution expérimentale des espacements pour
I’ensemble des résonances est comparée a la loi de Wigner correspondante est montrée

sur la figure

La valeur trouvée par ajustement sur nos données est : (Dg) = 11,74 0.9 eV.

45¢
40F
35F
30F
25F
20,

15

Nombre de résonances par bin
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PRI SR R e RO EROURE R s
% 10 20 30 40 50 60 70
Espacement de niveaux (eV)

Fic. VII.17 — Distribution expérimentale des espacements D comparée a la distri-
bution théorique de Wigner calculée pour (D) = 11,7 + 0,9 eV.

Les distributions observées ont tendance a étre plus larges. Si un niveau manque
entre deux niveaux observés, I’espacement observé est plus grand, et deux espacements
plus petits ne sont alors pas observés. Toutefois cette valeur est compatible avec la
valeur trouvée au paragraphe précédent, mais avec une incertitude plus importante ici.

VI1.4.6 Fonction densité d’onde s

La fonction densité pour les ondes s est donnée par :

Sp = %g; = ﬁ > gy (VIL31)

Avec
AF, intervalle d’énergie.
>, somme sur les résonances identifiées dans U'intervalle AE.
(D), espacement moyen.
Sy est la pente de I’histogramme de la valeur cumulée de gT'? en fonction de 'énergie.
La fonction densité n’est pas grandemment affectée par les niveaux manquants, la
méthode d’analyse utilisée conservant I’aire : si une seule résonance est identifiée alors
que plusieurs sont mélangées, ’aire de cette résonance est pratiquement les somme des
aires des résonances superposées.
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Fic. VII.18 — Histogramme de la valeur cumulée de gI'% en fonction des énergies
inférieures a 1500 eV, comparée a la doite ajustée.

L’histogramme de fonction densité Sy est représenté sur la figure La fonction
densité trouvée est :

So = (0,8840,03)-107* (VIL.32)

Cette valeur est compatible avec Mughabghab [33]. Un ajustement effectué par
ECIS [141] dans le domaine non résolu donne une valeur de 0,96 - 10~* [16].

VII.5 Détermination de l’incertitude sur les pa-

rametres de résonance

A la barre d’erreurs statistique donnée par SAMMY sur chaque parametre ajusté
doivent étre ajoutées d’autres sources d’incertitudes.

VIIL.5.1 Incertitude sur la distance de vol

La longueur de vol a été déterminée avec les résonances standards de l'or. La
précision avec laquelle I'énergie de ces résonances est donné par l'incertitude sur la
distance de vol L = 194,89 m valant : AL = 12 cm.

De I’équation (II1.2), il vient directement :

_2E

AFE
L

-AL (VII.33)
soit

AFE
BE L o13% (VIL34)
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avec AFE, l'incertitude sur I’énergie provenant de l'incertitude sur la distance de
vol.

Cette incertitude influe uniquement sur I’énergie des résonances. Il faut donc rajou-

ter une incertitude systématique de 0.1% sur 1’énergie des résonances déterminées par
SAMMY.

VII.5.2 Incertitude sur la largeur radiative moyenne

La largeur radiative de la mojorité des résonances, surtout au dela de 200 eV, a été
fixée a 38,2 meV, valeur de la largeur radiative moyenne.

Or celle-ci, comme nous l'avons vu dans la section [VIL.4.1} vaut (I',) = 38,2 + 1,5
meV.

Afin de tenir compte de cette incertitude, 'analyse des résonances est a nouveau
effectuée en fixant la largeur radiative des résonances a (I'y) = 38,7 et (I';) = 35,7
meV.

La moitié de ’écart, entre ces deux nouveaux ajustements, sur 1’énergie et la moitié
neutronique de chacune des résonances est alors considéré comme l'incertitude propagée
sur ces parametres.

VI1I.5.3 Incertitude sur la résolution

La fonction de résolution, incluse dans SAMMY, a été déterminée au cours de la
campagne des mesures de capture avec le CgDg en 2002. En 2004, nous avons utilisé
le calorimetre donc ici la contribution du systeme de détection a la résolution a été
changé.

En plus, pour déterminer la fonction de résolution une modélisation tres détaillée
de l'installation a été établie entre autre les deux collimateurs. Mais dans nos mesures,
la longueur du deuxieme collimateur a également été changé.

De plus toutes les simulations ont été effectuées en supposant une épaisseur du
modérateur de 5 cm, alors qui s’est finalement avéré que cette épaisseur était de 6 cm.

Des simulations sont actuellment en cours pour tenir compte de ces modifications.
L’incertitude sur la résolution n’a donc pas encore été estimée.

VI1I.5.4 Incertitude sur le flux de neutrons

L’évaluation de l'incertitude effectuée sur le flux de neutrons n’a pas été évidente.
Cependant, dans la campagne des mesures de 2002, il a été adopté une erreur de 2%,
basée sur la comparaison de deux mesures indépendantes (PTB et SIMON). Cette
étude a donné une écart maximal relative de 2% autour de 1 keV [57].
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VII.5.5 Incertitude provenant du niveau du bruit de fond

Le bruit de fond a été déterminé a l'aide d’'une méthode inédite. Cette méthode
a montré son efficacité en analysant les mesures de la réaction 233U(n,y). Elle nous
permet de discriminer deux rendements a la fois le premier est celui de capture et
I’autre celui de fission.

Il est possible d’attribuer qualitativement une incertitude sur la soustraction de
bruit de fond AB de 3% dans la plupart des gammes en énergie. Néanmoins des études
complémentaires doivent encore étre menées pour une estimation quantitative de cette
incertitude.

VII.5.6 Incertitude sur I’épaisseur de I’échantillon

L’épaisseur de I’échantillon nous pose probleme dans deux étapes de notre analyse.
Premierement, 1’échantillon en réalité, comme il est présenté dans le chapitre IV, est
composé de plusieurs couches de Ti-Al-U30Og, mais a été modélisé dans SAMMY comme
un mélange homogene de toutes les composantes dans un diametre de 10 mm. Donc la
modélisation, dans SAMMY, de I’échantillon est imprécise.

Deuxiement, en modifiant la répartition de la masse donnée de 23*U et de 1'oxygene
de 8 & 10% et en laissant les diametres de Ti et Al tels quels, nous avons pu réproduire
I'évaluation de ENDF/B-VI.8 dans le domaine thermique.

Nous pensons qu’'une mesure complémentaire pour déterminer la distribution spa-
tiale de matiere dans I’échantillon est indispensable afin de s’affranchir de cette incer-
titude qui est I'ordre de 10%.

VII.6 Comparaison des résultats

Comme nous 'avons déja mentionné dans le premier chapitre, Il n’existe qu'un seul
jeu de données accessible concernant la mesure de capture neutronique du 24U dans le
domaine des résonances, c’est la mesure effectuée par Muradyan et al. [24]. Ces données
sont moyennées sur une grande plage en énergie (3 bins/decade) et présentées a partir
de 4,65 eV. Nous allons aussi nous positionner par rapport aux données évaluées de
deux principales bibliotheques, a savoir ENDF/B-VL.8 et JENDL3.3, JEFF3.1 étant
identique a cette derniere dans le domaine des résonances. Pour le cas de ENDF| les
valeurs de section efficace de capture neutronique répertoriées proviennent de la mesure
de transmission de James et al. [140]. JENDL se base pour sa part sur la compilation
de Mughabghab. Il existe quelques différences quant aux résultats obtenus avec ENDF
ou avec JENDL pour la section efficace o, ). La différence principale entre les deux
bibliotheques étant le choix de la largeur radiative (voir la figure [VIL.19).

Afin d’évaluer I'impact de nos données nous avons effectué tout d’abord une com-
paraison sur des valeurs intégrales, a partir de la section efficace déduite de ’analyse
de nos données grace a SAMMY.
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— ENDF/B-VI.8
— JENDL3.3
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Fic. VII.19 — Comparaison de notre section efficace de capture avec les bibliotheques

ENDF/B-VI.8 et JENDL3.3 (JEFF3.1)
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Le résultat de cette comparaison de la région thermique est reporté en premier lieu
dans le tableau [VIL3l

TaB. VIL.b — Comparaison de nos données avec les bibliotheques pour la section
efficace moyenne dans un spectre thermique, (0.)perm, €t pour U'intégrale de résonance.

Nos données | ENDF/B-VIL.8 | JENDL3.3
() therm (D) 89.6 90.0 87.0
intégrale de résonance (b) 603 654 626

La premiere ligne présente la valeur moyenne maxwellienne a ’énergie thermique,
définie comme suit :

E2 E 7E/E0
o.(F)Ee dE
5 dm 7B, (VIL35)

B2 E _E/E,
o) E—Oe dE

avec By = 0,0253 eV, B, = 107° eV et By = 3 eV.

Notre normalisation étant basé sur ENDF. Nous retrouvons évidemment la méme
valeur que ENDF. Un écart de 3% est observé entre ENDF et JENDL provenant d’'un
choix différent pour le point thermique.

La deuxieme ligne présente l'intégrale de résonance donnée par :

Q:/&%wﬂg (VI1.36)

avec B3 = 0,5 eV et £, = 1500 eV.

Cette intégrale est completement dominé par la premiere résonance et les écarts
observés sont le reflet des écarts trouvés pour les parametres de cette résonance.

Le résultat de la comparaison avec Muradyan dans la région des résonances résolues
est illustré sur la figure et les valeurs correspondantes données dans le tableau
[VIL.6] Si l'on admet une incertitude de 5% sur ces valeurs, on en conclu alors & un
tres bon accord entre ces données sauf pour la région correspondant a la premiere
résonance. Au dela de quelques centaines d’eV, JENDL a tendance a sous-estimer
systématiquement la section efficace.
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TAB. VIL.6 — Comparaison de nos données avec celles de Muradyan et al. [24] et des
bibliothéques ENDF /B-VL8 et JENDL3.3 (JEFF3.1)

Energie section efficace moyenne (barn)
(eV) Muradyan | nos données | ENDF/B-VL8 | JENDL3.3
(4,65 10] 676 486 525 500
[10 ;21,5 0.25 0.236 0.288 0.220
21,5 ;46,5 33.3 32.1 35.2 41.1
46,5 ;  100] 31.8 33.6 36.2 34.9
100 ;  215] 20.1 23.2 24.3 22.0
215 ;  465] 7.3 7.72 7.40 7.13
[465 ; 1000] 5.7 5.29 5.28 4.59
(1000 ; 2150] 3.7 3.59 3.33 2.96
103 E T T T T T T T T T T T T T T E
- ——— Muradyan data .
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Fia. VII.20 - Comparaison de nos données avec celles de Muradyan et al. [24] et des

bibliotheques ENDF/B-VIL.8 et JENDL3.3 (JEFF3.1)
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Conclusion et perspectives

L’objectif de cette étude est de déterminer la section efficace de capture neutronique
de 234U. L’installation expérimentale n_TOF, située au CERN, a été mise en oeuvre,
entre autre dans cette optique. Grace a ces caratéristiques uniques dans le monde,
une bonne résolution en énergie de neutrons et un haut flux instantané, la mesure de
noyaux radioactifs tels que le 234U est facilitée.

Le dispositif expérimental est constitué d’une cible de spallation en plomb, heurtée
par un faisceau de protons de 20 GeV/c. La réaction de spallation engendre des neutrons
d’une gamme en énergie élevée, modérés par de I'eau déminéralisée entourant la cible.
Enfin, le faisceau de neutrons est obtenu a partir d’un systeme de collimation, placé
entre la cible et I'aire expérimentale. Le principe de ce type de mesure est basé sur la
méthode du temps de vol.

La mesure de la section efficace de capture neutronique de 23*U a été effectude,
jusqu’au domaine thermique, lors de la premiere campagne de mesure avec un ca-
lorimetre a absorption totale consistant en un détecteur 47 de BaFy composé de 40
cristaux hexagonaux et pentagonaux formant une coquille sphérique de 10 cm de rayon
intérieur pour une épaisseur de 15 cm.

L’étape suivante du travail a consisté a déterminer l'efficacité de détection d’une
cascade de rayonnements, qui est tres difficile a mesurer expérimentalement. Le recours
aux simulations Monte-Carlo, a partir du code GEANT4, nous a permis de déterminer
cette efficacité et de la valider.

L’extraction et la réduction des données issues de la mesure, effectuée en 2004,
ont conduit & l'obtention du rendement de capture de #**U. La correction des effets
expérimentaux sur ces données a consisté a la correction de temps mort et la sous-
traction du bruit de fond. La validation de cette soustraction de bruit de fond a été
effectuée en appliquant la méme procédure a des données prises lors de la mesure avec
un échantillon de 23U et a permis de discriminer entre capture et fission.

La détermination de la section efficace de capture neutronique de ?**U dans le do-
maine des résonances résolues a ensuite été entreprise a partir de l'ajustement des
parametres de résonances par le biais du code SAMMY. Il est a noter que la normali-
sation du taux de capture neutronique de **U a été obtenue grace a l'ajustement de
nos données dans la région thermique sur la bibiliotheque ENDF/B-VI.8, qui a une
tres faible incertitude, moins de 3%, dans cette région.
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Un rendement de capture a été extrait de 0,03 eV a 1,5 keV. De nouveaux pa-
rametres ont été déterminés pour le domaine thermique. Nous avons identifi¢é 123
résonances et fourni les parametres de résonances entre 0,03 et 1500 eV : leur énergie,
largeur neutronique ont été extraites par ajustement avec SAMMY. La largeur ra-
diative moyenne (I',) obtenu de 38,2+1,5 meV est en accord satisfaisant avec James
et al. [140]. Nous avons déterminé 'espacement moyen (Dg) par diverse méthodes.
En tenant compte des résonances manquantes la valeur trouvée, 11,0+£0,2 eV est en
excellent accord avec celle donnée par Mughabghab [33]. Cependant 'estimation des
erreurs systématiques peuvent étre améliorer :

— réévaluer la distribution en masse d’'uranium et d’oxygene présente dans I’échantil—

lon, en fonction des résultats qui seront fournis par le laboratoire IPPE,

— vérifier expérimentalement les hypotheses formulées sur ’origine du bruit de fond,

— extraire et comparer un rendement de capture avec une méthodologie différente
(une autre méthode d’extraction du bruit de fond, un autre critére de sélection
des événements, ...),

— redéterminer la résolution expérimentale, compte tenu des nouveaux parametres
de l'installation n_TOF,

— étudier l'effet Doppler nous donnerait une idée sur la dispersion des largeurs
radiatives. Nous pourrions donc déterminer la largeur radiative moyenne avec
plus de précision,

— redéterminer le profil de faisceau avec le détecteur MicroMegas avec le nouveau
collimateur.

De plus I'étude de ces données pourrait étre étendue au dela de la zone des résonances.

Une utilisation combinée des codes de simulations Monte Carlo GEANT4 et MCNP
pourrait permettre de mieux comprendre le réponse du TAC aux photons et aux neu-
trons. Une étude de l'effet de la diffusion multiple pourrait se faire avec ces deux codes.
Cela permettrait notamment de faire une étude approfondie pour abaisser ou déporter
la masse du canning a 'extérieur du TAC pour les échantillons radioactifs, qui nous
permettrait de réduire le bruit de fond des neutrons diffusés par le titane qui devient
tres génant au dela de 2 keV. Pour les échantillons fissiles, il serait également tres
intéressant de pouvoir effectuer, au moyen de cibles actives, des mesures simultanées
de capture et de fission.

Une amélioration possible de 'installation n_TOF réside dans la réduction du bruit
de fond des photons issus du faisceau (utilisation d’un modérateur de D,O ou de HyO
chargée en 1°B). Dans ce cas, le niveau de bruit serait fortement atténué surtout a
haute énergie. Par contre cette alternative affecterait la forme de flux de neutrons, donc
demanderait de nouvelles mesures et simulations du flux et de la résolution. Une base
a 20 m pemettrait également d’effectuer des mesures avec des échantillons disponibles
uniquement en tres faible quantité ou bien extrémement radioactif.

On pourrait également songer a une amélioration du systeme d’acquisition de
données. Une suppression de zéro sur la carte d’acquisition permettrait une optimisa-
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tion du débit d’acquisition de données. Cela pourrait également permettre d’augmenter
la profondeur des codeurs de 8 a 10 bits, diminuant ainsi grandement le probleme des
signaux saturés faute d’'une gamme dynamique trop faible.

Pour finir il faudrait que les résultats de notre mesure soit rapidement pris en
compte dans les bases de données, afin de pouvoir contribuer & améliorer les études de
scénario et de sensibilités qui ont été a l'origine de cette mesure.
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Annexe A

Les calibrations du Calorimetre

Dans cette partie nous présentons quelques résultats de calibration en énergie

et en temps [A.2]

TAB. A.1: Ceefficients de calibration en énergie de chacun
des quarante détecteurs pris du run N° 7257 avec deux
sources radioactives mises ensemble de 3Y et 137Cs.

Détecteur | po (keV) | p1 (keV /canal)
BaF,; N° 01 -8,63 33,98
BaF, N° 02 | 39.93 31,07
BaF, N° 03 | 9,04 34,22
BaF, N° 04 | 1.89 32.83
BaF, N° 05 | 11,86 35,34
BaF, N° 06 | 34.11 33.83
BaF,; N° 07 13,90 38,21
BaF,; N° 08 15,05 33,50
BaF,; N° 09 10,20 35,49
BaF, N° 10 | 21,50 36.99
BaFy, N° 11| -2.98 39,82
BaF,; N° 12 28,41 35,09
BaFy N° 13 | -4.25 3754
BaF, N° 14 | 16,69 33.13
BaF, N° 15 5,86 37,61
BaF, N° 16 | -1,95 37.75
BaFy N° 17 | 1835 34,32
BaF, N° 18 | 7.53 32,41
BaF, N° 19 31,80 38,52
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TAB. A.1: continuation

Détecteur | po (keV) | py (keV/canal)
BaF, N° 20 | 22,23 33.97
BaF, N° 21 | -2.40 31,01
BaF, N° 22 0,94 32,75
BaF, N° 23 9,54 34,30
BaF, N° 24 | 0,57 31.85
BaF, N° 25 | 20,97 35,01
BaF, N° 26 | 15,04 37,22
BaF, N° 27 16,12 33,96
BaF, N° 28 | 20,00 33,64
BaFy N° 29 | 37,25 33,66
BaF, N° 30 | 10,11 33.36
BaF, N° 31 | 25,74 34,62
BaF, N° 32 | 13,95 38,03
BaF, N° 33 14,65 34,03
BaF, N° 34 | 2,04 36,31
BaFy N° 35 35,63 35,83
BaF, N° 36 | 5,70 40,91
BaF, N° 37 11,71 35,33
BaF, N° 38 17,86 33,07
BaFy N° 39 27,11 35,03
BaF, N° 40 35,47 35,73

TaB. A.2: Ceefficients de calibration en temps de chacun
des quarante détecteurs pris d’un run de calibration d’une
source radioactive multi-gammas nécessaire pour avoir la
coincidence (dans ce cas c’est le 9°Co).

Détecteur po (ns) | p1x 10%(sans unité)
BaF, N° 01 | -3,0 20,90
BaFy N° 02 -3,2 -0,90
BaFy N° 03 -5,7 -0,90
BaFy N° 04 -6,3 -0,60
BaF, N° 05 | -6.,6 20,61
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TAB. A.2: continuation

Détecteur po (ns) | p1x 10%(sans unité)
BaF,; N° 06 -4.7 1,27
BaF, N° 07 | -3.4 151
BaF, N° 08 | -8.6 “1.50
BaF, N° 09 -6,6 -0,53
BaF, N° 10 | -8.3 20,54
BaF, N° 11 | -7.5 20,54
BaF, N° 12 | 6.1 20,53
BaF,; N° 13 -2,1 0,00
BaF, N° 14| 0,0 0,00
BaF, N° 15 -1,3 0,00
BaF,; N° 16 -7,5 -0,30
BaF, N° 17 -7,7 -0,29
BaF,; N° 18 -6,7 -0,29
BaF,; N° 19 -6,1 -0,29
BaF,; N° 20 -4.8 -0,90
BaF,; N° 21 -7,4 -0,89
BaF, N° 22 -7,2 -0,89
BaFy N° 23 -3,2 -0,57
BaF, N° 24 -7,8 -0,57
BaFy N° 25 -9,5 -0,57
BaF, N° 26 -3,7 -0,57
BaFy N° 27 -8,6 -1,25
BaF, N° 28 | -5.3 1,24
BaFy N° 29 -6,7 -1,25
BaFy; N° 30 -9,9 0,01
BaF, N° 31 | 95 0,02
BaF, N° 32 | -9.4 0,02
BaFy N° 33 -7,9 0,01
BaF,; N° 34 -4.1 -0,76
BaFy N° 35 -6,7 -0,76
BaF, N° 36 -1,3 -0,76
BaF, N° 37 -6,4 -0,83
BaF, N° 38 -8,3 -0,83
BaFy N° 39 -6,2 -0,83
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TAB. A.2: continuation

Détecteur po (ns) | p1x 10%(sans unité)
BaF,; N° 40 -7,3 -0,16




Annexe B

Utilisation du code Monte-Carlo
MCNP

B.1 Le code de simulation MCNP

MCNP (Monte Carlo N-Particles) est un code de transport Monte Carlo développé
a Los alamos National Laboratory par I’équipe de la division des Sciences Physiques
Appliquées (X Division) [I42]. La premiere version MCNP1A date d’aott 1977.

La gamme d’énergie de neutron pris en compte dans les simulations avec le code
utilisé est compris entre 107> eV et 20 MeV pour la plupart des isotopes et jusqu’a
150 MeV pour d’autres versions (MCNPX [I43] avec laquelle nous avons travaillé,
MCNP5) tandis que pour les photons il est compris entre 1 keV et 100 GeV et enfin
pour les électrons entre 1 keV et 1 GeV (MCNP5).

Une fois que les parametres liés a la géométrie du systeme physique et la définition
des matériaux sont entrés, on doit choisir le mode de transport (mode N pour les neu-
trons, mode P pour les photons et mode E pour les électrons), ainsi que les réponses
désirées (calcul de flux, dépot d’énergie etc..). Il décrit I'historique de chaque parti-
cule incidente et des particules créées au cours du transport. Ceci permet d’avoir une
description complete des flux de particules dans I’environnement. Plus de détails son
disponibles dans le manuel d’utilisation [142].

B.2 L’ensemble du dispositif expérimental modélisé
dans le code MCNP

Les figures B.1] [B.2] [B.3] [B.4] illustrent en détails les différents constituants inclus
dans la simulation MCNP :

1) La figure présente une coupe transversale de I’ensemble des constituants du
TAC (les modules, absorbeur de neutrons, porte échantillon (ou cible) et le tube
de faisceau de neutrons).
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2) La figure illustre les composantes de chaque module comme cristal de BaFs,
le PM, I’électronique et le support de module.

3) Sur le figure on trouve '’emplacement du 1’échantillon dans l’absorbeur de
neutrons.

4) Enfin, la figure montre en détails la facon de positionner 11’échantillon entre
deux plaques mise a I’envers chacun est constitué d’un anneau de fibre de verre
et une bande mince de kapton. Pour le support échantillon est fixé au tube de
faisceau par I'intermédiaire d’un anneau de serrage.

Tube de faisceau

Absorbeur de neutrons

FiG. B.1 — Coupe transversale du dispositif inclus dans la simulation MCNP.

Fic. B.2 — Coupe longitudinale d’'un seul module du TAC inclus dans la simulation
MCNP.
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Fic. B.3 — Coupe transversale de I'absorbeur de neutrons du TAC inclus dans la
simulation MCNP.

Fi1G. B.4 — Coupe transversale de la porte cible incluse dans la simulation MCNP.
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Annexe C

Les matériaux constituants le TAC

TAB. C.1 — L’abondance naturelle du Titane.

Isotope | Abondance (%) | S, (MeV)
465 8,25 8,875
7Ty 7.44 11,628
48T 73,72 8,143
49Ty 5,41 10,948
50Ty 5,18 6,372
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192 Annexe C. Les matériaux constituants le TAC
TAB. C.2 — Caractéristiques des matériaux constituants le TAC.
Constituant Matériel Densité (g/cm?) | Composition et Isotopes
Cristal BaF, 4,88 ou 4,89 ook
Capsules Fibre de carbone | 2,102 ou 2,012 C(44,7%),0(10,1%),
et (1mm) enrichi 1°B H(4,0%),enrB(41,2%)
réflecteur Aluminium 2,6989 ou 2,7 13 Al nat (0,05 ou 0,3 mm)
Téflon 0,94 CoFy4 (0,1 ou 0,3 mm)
Electronique 0,53 26Fe nat
Quartz 2,2 SiO,
PM
Dynodes 2,00 Cu(95%), Be(5%)
Vlde de PM 070 Skoskeskoskoskeoskoskoskoskoskosk sk
J-métal 7.86 Fe(15%), Ni(77%),
Cu(4%),Mo(4%)
Support Scotch 2.60 H10C1005N
du cristal Téflon 0,94 C,F,
Aluminium 2,70 13Al nat
PVC 145 H,CyCl
Tube du faisceau | Alliage d’Al (AW- | 2,7 Si(0,6%),Fe(0,5%),
6060) Anticorodal Cu(0,1%),Mn(1%),
Mg(1,2%),Cr(0,25%),
Zn(0,2%),Ti(0,1%).
A1(96,05%)
Abs. de neutrons | sel de lithium 1,10 SLiOOC[(CHz)10]COO[SLi]
Capsule Aluminium(1lmm) | 2,70 13Al nat
d’absorbeur Scotch (0,3mm) 2,6 H19C1002N
Echantﬂlon skokoskoskoskoskoskosk skoskoskosk skoskoskoskoskoskoskoskoskoskoskok
Canning Aluminium 2,7 13Al nat (0,15mm)
Titane 4,54 22T nat (0,2mm)
Serrage Aluminium 2,7 13A] nat
Support cible Aluminium 2,7 13Al nat (29g)
Bande mince Kapton(0,025mm) | 1,43 C(50%),51(10,5%),
0(35,5%), B(3%), Na(1%)
Porte cible Kapton(0,025mm) | 1,43 C(56,4%),H(25,7%),
Si(5,1%),0(12,8%)
Fibre de verre | 1,74 ou 2,56 6C(50%),14Si(10,5%),
PCB (1,1mm) 80(35,5%),5B(3%),
11Na(1%)
Hall expérimental | air 0,001229 N(78%),Ar(1%), O(21%)




Annexe D

Parameétres de résonances du 2°4U

TAB. D.1: Parametres de résonances du 23U issus de
I'ajustement par SAMMY. La largeur radiative I', a été
fixée a 38,2 meV. Les incertitudes associées sont unique-
ment de nature statistique.

Energie Incertitude I, ar, T, dr,,
(eV) (eV) (meV) (meV) (meV) (meV)
-0,97 0,01 26,00 1,88 0,851 0,058
5,16 0,0003 38,13 0,07 3,636 0,026
22,10 0,02 38,20 1,50 0,178 0,019
31,10 0,12 40,44 4,06 6,163 0,036
45,57 0,03 38,20 1,50 0,411 0,032
48,50 0,01 45,41 3,56 7,718 0,03
67,59 0,05 38,20 1,50 0,082 0,041
77,30 0,01 4580 3,96 8,875 0,76
94,19 0,03 34,08 3,36 41,694 0,04
106,02 0,01 46,77 3,97 3,968 0,130
110,97 0,02 51,45 4,78 14877 0,185
146,10 1,77 41,45 3,80 12,328 0,335
152,02 0,14 4828 477 15,757 2,137
176,05 0,07 38,32 3,57 39,299 2,220
182,34 0,22 36,67 3,52 47,099 2,345
187,33 0,09 34,33 3,24 54,200 0,057
194,08 0,03 38,20 1,50 0,584 0,118
208,22 0,07 38,20 1,50 6,109 0,027
220,52 0,59 38,20 1,50 0,345 0,126
226,39 0,02 38,20 1,50 1,684 0,461
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TAB. D.1: continuation

Energie Incertitude I, ar, r, dr,,
(eV) (eV) (meV) (meV) (meV) (meV)
237,52 0,22 38,20 1,50 2,750 0,173
253,97 0,31 38,20 1,50 1,682 0,191
258,03 0,16 38,20 1,50 5,928 0,02
261,71 0,03 38,20 1,50 0,194 0,588
276,19 2,32 38,20 1,50 6,805 1,244
290,37 0,52 38,23 1,50 37,200 0,400
307,26 0,17 38,20 1,50 18,497 2,193
322,23 0,32 38,20 1,50 24,093 0,04
325,23 0,88 38,20 1,50 0,369 0,140
331,00 0,23 38,20 1,50 1,286 0,04
341,37 0,16 38,20 1,50 0,361 3,338
349,36 0,58 3520 258 35902 0,938
358,71 0,61 37,07 3,61 38,341 0,101
363,40 0,24 38,20 1,50 0,962 0,1
387,36 0,34 38,20 1,50 0,834 1,504
390,64 0,36 3820 150 14,796 1,063
412,22 0,15 3820 150 9492 0,581
435,78 0,27 38,20 1,50 9,325 0,234
440,29 0,17 38,20 1,50 3,148 1,695
454,79 0,12 38,20 1,50 21,600 1,279
463,58 0,07 3820 1,50 14,787 1,134
464,94 0,15 38,20 1,50 7,951 6,827
488,36 0,11 34,57 2,11 64,028 1,357
503,41 0,90 38,20 1,50 9,632 1,364
510,31 0,06 38,20 1,50 13,566 1,085
515,32 0,47 38,20 1,50 10,044 0,430
518,17 0,09 38,20 1,50 4298 0,243
523,67 0,02 38,20 1,50 2,152 7,507
546,85 0,09 35,20 1,59 61,740 4,503
555,33 0,29 34,48 2,29 47279 1,173
560,36 0,37 38,20 1,50 11,581 3,375
573,86 1,52 38,20 1,50 29,946 1,004

581,66 0,21 38,20 1,50 11,466 1,069
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TAB. D.1: continuation

Energie Incertitude I, ar, T, dr,,
(eV) (eV) (meV) (meV) (meV) (meV)
584,85 0,17 38,20 1,50 8,664 0,352
593,24 0,02 38,20 1,50 3,621 1,110
613,82 0,06 38,20 1,50 9,577 0,1
622,53 0,04 38,20 1,50 1,002 1,405
625,25 0,53 38,20 1,50 12,130 0,176
636,40 0,71 38,20 1,50 1,881 0,773
642,88 0,24 38,20 1,50 6,780 0,355
670,19 0,63 38,20 1,50 3,563 1,362
680,29 0,25 3820 1,50 12,796 1,215
689,15 0,19 3820 1,50 11,630 1,841
701,27 0,13 38,20 1,50 18,405 1,595
708,25 0,29 38,20 1,50 16,164 0,794
725,13 0,09 38,20 1,50 7,527 0,541
733,36 0,06 38,20 1,50 9,685 0,827
756,33 0,26 39,64 3,50 90,301 6,670
763,73 0,73 3371 3,73 264994 5,889
765,96 0,07 36,09 2,07 69,295 0,331
778,36 0,42 38,20 1,50 3,313 3,592
787,32 0,08 34,05 2,08 38,999 0,230
797,91 0,46 38,20 1,50 2,303 2,568
812,43 0,44 3820 1,50 25,321 1,970
813,99 0,06 33,02 1,50 179,997 10,053
821,63 0,83 38,20 1,50 10,108 0,470
844,16 0,15 38,20 1,50 4,757 1,721
854,87 0,11 38,20 1,50 16,733 2,154
858,77 0,24 38,20 1,50 20,599 2,845
880,87 0,01 3820 1,50 23,207 1,238
889.16 0,06 3820 150 33100 0,76
957,59 0,02 38,20 1,50 7,596 0,302
973,36 0,82 33,58 1,00 159,400 5,396
981,80 0,87 38,20 1,50 3,9566 0,214
1009,21 0,97 40,94 3,97 74,601 0,1

1020,74 0,31 37,20 1,50 0,999 7,524
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TAB. D.1: continuation

Energie Incertitude I, ar, r, dr,,
(eV) (eV) (meV) (meV) (meV) (meV)
1036,57 0,11 36,25 1,50 64,300 1,316
1049,71 0,60 38,20 1,50 12,995 0,672
1066,19 0,31 38,20 1,50 6,728 5,188
107244 0,01 4187 3,01 42500 9,525
1082,98 0,69 34,03 2,69 113,802 5,608
1108,33 0,20 39,03 2,20 49,500 0,475
1124,86 0,23 38,20 1,50 4,736 0,992
1127,38 0,67 38,20 1,50 9,905 3,456
1147,83 0,30 3820 1,50 34,392 0,734
1158,16 0,16 38,20 1,50 7,330 2,487
1165,83 0,32 38,20 1,50 24911 0,971
1180,37 0,98 38,20 1,50 9,698 0,996
1196,15 0,31 38,20 1,50 9,961 0,679
1209,95 0,50 38,20 1,50 6,792 2,496
1215,62 0,10 3820 1,50 24,980 2,986
122020 017 3820 1,50 29912 2,433
1229.89 0,05 44,09 3,50 138,005 3,727
1246,38 0,37 38,20 1,50 37,246 4,870
1254,10 0,83 38,20 1,50 52,919 4,781
1271,07 1,72 39,91 1,90 40,399 3,421
1277,47 0,56 38,20 1,50 4212 0,458
1288,20 0,24 38,20 1,50 4,586 1,237
1294.13 0,56 38,20 1,50 12,086 5,479
1324,45 0,67 38,20 1,50 56,500 2,678
1325,74 0,68 38,20 1,50 26,800 9,360
1341,16 0,55 38,83 1,50 89,416 10,424
1351,43 0,64 38,20 1,50 4,236 3,295
1358,62 0,75 38,29 1,89 38,115 5,616
136197 0,28 3220 150 6,164 1,745
1374,71 0,65 38,20 1,50 17,451 5,853
1394,64 0,32 33,73 1,90 71,399 2,462
1408,83 0,23 38,20 2,00 24,632 12,264

1409,72 0,01 38,97 2,50 125,898 3,309
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TAB. D.1: continuation

Energie Incertitude I, ar, T, dr,,
(eV) (eV) (meV) (meV) (meV) (meV)
1434,36 0,01 38,20 1,50 33,075 11,338
1437,70 0,12 38,33 1,50 109,998 9,610
1466,41 0,27 39,90 1,50 82,806 1,070
1484,00 0,04 38,20 1,50 10,681 0,431

1489,20 1,34 38,18 2,70 41,086  0.42
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Résumé

Dans le cadre des études pour les réacteurs du futur, un programme de recherche se
concentre sur l'utilisation du cycle thorium. Le principal avantage de ce cycle, comparé
a celui de 'uranium est la minimisation de la production d’actinides mineurs, dont
I'impact radiologique a long terme est le probleme majeur du secteur électronucléaire.
Afin d’avoir des calculs plus réalistes pour ce type de filiere, une amélioration en terme
de précision des bases de données nucléaires est nécessaire, en particulier, la section
efficace de la réaction 2**U(n,y). Dans le cadre d’une collaboration internationale, une
nouvelle mesure a été effectuée aupres de l'installation n_TOF au CERN en utilisant la
méthode de temps de vol neutronique. Pour ce sujet le détecteur de capture utilisé est
un calorimetre d’absorption totale 47 a base de BaF,. Pour déterminer 'efficacité de
détection et comprendre la réponse du calorimetre nous avons utilisé des simulations
Monte Carlo, grace aux codes GEANT4 et MCNPX. Nous avons effectué la soustrac-
tion de bruit de fond et des corrections du temps mort et empilements. Ensuite les
parametres de résonances, entre 0,03 eV et 1,5 keV, présentés dans ce travail ont été
déduits a 'aide du code SAMMY, basé sur la théorie de matrice-R. Outre les pa-
rametres de résonances, I’étude de leur valeur moyenne et de leur distribution a fait
I'objet de ce travail.

Mots-clés : Forum de Génération IV, cycle thorium, collaboration n_ TOF, CERN,
réaction de capture neutronique, section efficace, calorimetre d’absorption totale 47 de
BaF, simulation Monte Carlo GEANT4 et MCNPX, théorie de la matrice-R, SAMMY,
spectroscopie gamma.

Abstract

Accurate and reliable neutron capture cross sections are needed in many research
areas, including stellar nucleosynthesis, advanced nuclear fuel cycles, waste transmu-
tation, and other applied programs. In particular, the accurate knowledge of ?**U(n,y)
reaction cross section is required for the design and realization of nuclear power plants
based on the thorium fuel cycle. We have measured the neutron capture cross section of
234U, with a 47 BaFy Total Absorption Calorimeter (TAC), at the recently constructed
neutron time-of-flight facility n_.TOF at CERN in the energy range from 0.03 eV to 1
MeV. Monte-Carlo simulations with GEANT4 and MCNPX of the detector response
have been performed. After the background subtraction and correction with dead time
and pile-up, the capture yield from 0.03 eV up to 1.5 keV was derived. The analysis of
the capture yield in terms of R-matrix resonance parameters is discussed. In addition
to the resonance parameters, a study of their mean value and distribution is included
in this work.

Keywords : Generation IV International Forum, thorium cycle, n.TOF collabo-
ration, CERN, neutron capture reaction, cross section, BaFy 47 Total Absorption
Calorimeter, Monte Carlo simulation with GEANT4 and MCNPX, R-matrix theory,
SAMMY, gamma spectroscopy.
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