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Introduction

Dans les recherches sur les énergies du futur, en particulier dans la recherche de solutions inno-
vantes pour I’électronucléaire du Groupe Physique des Réacteurs du LPSC, il a été montré que la
filiere basée sur le cycle 23>Th/233U et mettant en jeu des réacteurs a sels fondus est particulierement

intéressante et pérenne.

Cependant, un des parametres-clés pour calculer le pouvoir de régénération et donc les capacités
de déploiement de ces réacteurs est mal connu. Il s agit du rapport o de 1'>33U, rapport de la section
efficace de capture sur celle de fission. Les valeurs actuelles de ce coefficient proviennent de mesures
effectuées dans les années 1960 par plusieurs méthodes difficilement vérifiables et peu précises : of-
ficiellement 3 % mais la dispersion des mesures est de 25 %. Afin de pouvoir mieux anticiper le
déploiement de cette filiere, il est donc indispensable de réévaluer le rapport o avec le plus de préci-

sion possible.

Cette mesure peut étre effectuée sur la plate-forme PEREN (Plateforme d’Etude et de Recherche
sur I’Energie Nucléaire) composée d’un spectrometre a temps de ralentissement au plomb couplé a un
GEnérateur de NEutrons Pulsé Intense (GENEPI). Un tel dispositif devrait nous permettre d’obtenir
le rapport o de 1'>3*U en fonction de 1’énergie du neutron incident. Nous avons choisi de mesurer
directement la section efficace de fission et celle de capture. Pour cela, nous utilisons, une chambre a
fission & 233U et huit scintillateurs YAP. Cette expérience est trés novatrice de par le dispositif expéri-
mental utilisé : spectrometre a temps de ralentissement, utilisation de scintillateurs YAP, détection en

coincidence des scintillateurs et géométrie optimisée de la chambre a fission.

Ce mémoire est composé de 10 chapitres :

Dans un premier chapitre, nous présenterons le contexte général de ce travail de these a savoir
I’intérét porté sur la filiere Thorium et les raisons de son utilisation dans les systemes innovants.

Le chapitre suivant définit ce qu’est le rapport o de 1’23U et pourquoi il est capital de le connaitre
avec précision pour simuler les réacteurs de quatricme génération basés sur le cycle Thorium. Nous
justifierons le besoin d’une nouvelle mesure suite a I’état des lieux des données actuelles existantes.

Dans le troisieme chapitre, nous allons décrire 1’environnement expérimental de notre mesure.
Cette derniere s’est effectuée sur la plateforme PEREN, située au LPSC. Nous détaillerons quels sont

les avantages de cette plateforme, ainsi que la physique associée a un tel systeme.
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Le quatrieme chapitre détaille le dispositif expérimental mis au point pour la mesure. Nous décri-
rons les détecteurs, dont une chambre a fission développée spécialement pour répondre aux besoins
de la mesure, ainsi que 1’électronique et I’acquisition utilisés.

Le cinquieme chapitre s’attardera sur la conception de cette chambre a fission particuliere, ainsi
que sur les cibles d’uranium utilisées. Ce chapitre est divisé en trois sous-parties. Tout d’abord, nous y
exposerons le code de transport de produits de fission que j’ai développé afin de concevoir la chambre
a fission et de définir les caractéristiques des cibles d’uranium. Nous détaillerons le code ainsi que
tout le travail de validation de celui-ci avant d’en donner les principaux résultats. Puis, nous nous
focaliserons sur les cibles elles-mémes : matériau, caractéristiques et détermination expérimentale de
I’épaisseur de chacune d’elle. Enfin, nous donnerons les caractéristiques réelles de ces chambres a
fission que nous comparerons alors aux résultats de simulations obtenus dans la premiere sous-partie.

Les derniers chapitres sont consacrés a 1’analyse des résultats expérimentaux obtenus. Tout d”abord,
dans le chapitre 6, nous expliquerons quels codes de simulation nous ont été utiles et comment nous
nous en sommes servis. Puis, nous nous intéresserons, dans le chapitre 7, aux mesures effectuées
ainsi qu’au traitement des données expérimentales. Enfin, nous exposerons 1’analyse des mesures
effectuées et les résultats dans le chapitre 8. Le chapitre suivant sera dédi€ a la compréhension du
dispositif expérimental, et tout particulierement a I’étude du bruit de fond. Le chapitre 10 concluera
cette étude par une ouverture portant sur les améliorations possibles du dispositif expérimental.

Six annexes sont jointes a ce mémoire. Non nécessaires a la compréhension du contenu de la

these, elles completent le manuscrit pour toute personne voulant appronfondir le sujet.

14



Résumé

Le recours a I’énergie électronucléaire pour diminuer les émissions anthropiques de CO, tout en répondant
a une forte demande énergétique impose aux réacteurs de quatrieme génération des contraintes inévitables :
stireté améliorée, minimisation des déchets et régénération du combustible pour une exploitation pérenne des
ressources. Le cycle Thorium, utilisé dans le concept de réacteurs a sel fondu, semble prometteur. De nom-
breuses études numériques basées sur des codes Monte-Carlo sont menées pour analyser le comportement de
ces réacteurs. Cependant, un des parametres-clés pour calculer le pouvoir de régénération, et donc les capacités
de déploiement de ces réacteurs, est mal connu. Il s’agit du rapport o de I’>33U, rapport de la section efficace
de capture radiative sur celle de fission.

Le but de cette thése consiste en une étude préparatoire de la mesure du rapport o de I'>33U entre 1 eV et
10 keV. Des mesures préliminaires ont été effectuées au Laboratoire de Physique Subatomique et de Cosmolo-
gie a Grenoble, sur la plateforme PEREN. Cet environnement expérimental est composé d’un spectrometre a
temps de ralentissement au plomb couplé & un GEnérateur de NEutrons Pulsé Intense (GENEPI). Pour mesurer
les taux de capture et de fission de 1'>*3U, nous avons choisi d’utiliser pour la détection huit scintillateurs YAP,
couplés a des photomultiplicateurs, entourant une chambre a fission développée au laboratoire. Un programme
d’analyse dédié nous a permis d’imposer le taux de détection en coincidence des scintillateurs.

Afin de comprendre parfaitement le dispositif expérimental et de le quantifier, des premiers tests avec des
cibles 23U ont été effectués. Une premiére série de mesures a présenté un rapport signal sur bruit trés faible
(1 %). Le bruit de fond provenant des scintillateurs eux-mémes s’avérant tres pénalisant, une deuxieme sé-
rie d’acquisitions avec des scintillateurs 5 fois plus fins a alors été effectuée. Cependant, il s’avere encore
nécessaire d’améliorer le rapport signal sur bruit pour mesurer le taux de capture de 1'2°U. Afin de s’assu-
rer de la bonne compréhension des phénomenes régissant notre mesure, nous avons effectué de nombreuses
comparaisons entre les données expérimentales et les simulations. Pour cela, plusieurs outils de simulations
ont été nécessaires comme MCNP et GEANT4. Nous nous sommes particulierement attachés a quantifier les
différentes contributions du bruit de fond.

Pour conclure sur un tel dispositif expérimental, il est indispensable d’améliorer encore le rapport signal
sur bruit d’au moins un ordre de grandeur pour obtenir la mesure de la capture d’un élément fissile, et donc le

rapport o, avec la précision souhaitée.

Mots clés : Cycle Thorium, rapport o, section efficace, capture, fission, uranium 233, uranium 235, spec-

trometre a temps de ralentissement, plomb, neutrons épithermiques, MCNP, GEANT4.
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Abstract

Producing nuclear energy in order to reduce anthropic CO, emission and to meet high energy demand,
implies three conditions to the nuclear plants of the IV generation : safety improvements, radioactive waste
minimization, and fuel breeding for a sustainable use of the ressources. the Thorium fuel cycle used in Molten
Salt Reactors seems promising. Many numerical studies based on probalistic codes are carried out in order to
analyse the behaviour of such reactors. Nevertheless, one of the most important parameters is badly known :
the alpha ratio of 233U, ratio of the neutron capture cross section to fission one for 233U. This key-parameter is
necessary to calculate the breeding ratio and thus, the deployment capacities of thoses reactors.

This Ph-D thesis was intended to prepare a precise measurement of the alpha ratio of 233U between 1 eV
and 10 keV. Preliminary measurements have been performed on the experimental platform PEREN. This expe-
rimental environment is composed of a lead slowing-down time spectrometer associated with an intense pulsed
neutron generator. Capture and fission rates are measured thanks to eigth scintillators with their photomulti-
pliers, surrounding a fission chamber. A software analysis sets the coincidence rate between the scintillators.

In order to understand perfectly the experimental setup, preliminary tests using a 2>U fission chamber have
been done. This experiment resulted in a very low signal to background ratio (1 %). The background coming
from the scintillators themselves seriously handicapped the measurement. Another serie of experiment has been
done with scintillators 5 times thiner. Nevertheless, the signal to background ratio should still be increased to
measure the capture of 23>U. To make sure that the experimental setup has totaly been understood, we made
many comparisons between experimental results and simulations. Two simulation codes were mainly used :
MCNP and GEANT4. We paid special attention to quantify the different components of the background.

To conclude with such an experimental setup, the signal to background ratio must be increased by about a
factor 10 at least, to allow the measurement of the capture of a fissile element, and consequently of the alpha

ratio, with a satisfying precision.

Keywords : Thorium cycle, alpha ratio, cross section, capture, fission, uranium 233, uranium 235, Time-of-

Flight spectrometer, lead, epithermal neutrons, MCNP, GEANTA4.
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Chapitre 1
Contexte général

L’effet de serre est un processus naturel de réchauffement de I’atmosphere qui intervient dans
le bilan radiatif de la terre. Il est dii aux gaz a effet de serre contenus dans 1’atmosphere comme la
vapeur d’eau, le dioxyde de carbone ou encore le méthane. Grace a I’effet de serre, notre planete Terre
bénéficie d’une température moyenne propice au développement de la vie. Sans cet effet naturel, la
température moyenne serait de I’ordre de - 15°C.

Cependant, depuis plusieurs dizaines d’années, ce phénomene s’amplifie et les conséquences sur
le climat deviennent visibles. Il semble désormais acquis que les émissions anthropiques, tout par-
ticulicrement de CO», dues a une utilisation massive des énergies fossiles, engendrent une légere
modification du bilan radiatif terrestre qui entraine une augmentation significative de 1’effet de serre.
Un “réchauffement global” c’est-a-dire une augmentation de la température moyenne a la surface de
la planete, induit par ce renforcement de 1’effet de serre, a déja été observé par les spécialistes du
climat. Il apparait alors indispensable de réduire nos émissions de CO,. Pour cela, 156 pays, a I’ex-
ception notable des Etats-Unis et de 1’ Australie, se sont déja engagés a limiter leurs émissions par
la ratification du protocole de Kyoto, ce protocole donnant 1’objectif d’une réduction de 5 % d’ici
2012 des émissions de gaz a effet de serre par rapport a leur niveau de 1990. Afin de répondre a de
tels engagements, il convient, entre autres, d’utiliser des sources d’énergie alternatives, autres que les

combustibles fossiles fortement émetteurs de CO».

Cependant, parallelement a cette prise de conscience, la demande énergétique mondiale ne cesse
d’augmenter. La maitrise de celle-ci compte-tenu des restrictions des émissions de CO, devient un
impératif majeur a I’heure actuelle. Afin d’éviter toute pénurie d’énergie, il semble indispensable
de mettre en place de nouvelles sources de production massive d’énergie. De nombreuses options
s’offrent a nous mais toutes ne sont pas acceptables a grande échelle et a long terme de par cette
prise de conscience des conséquences dramatiques que peuvent engendrer 1’augmentation de 1’effet
de serre. Dans ce contexte, I’énergie nucléaire, aux cotés des nouvelles énergies renouvelables et des
économies d’énergie, apparait comme une solution appelée a jouer un réle majeur dans la production

énergétique mondiale future.
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Il existe de tres nombreux scénarii quant a 1’évolution des contributions mondiales de chaque
source d’énergie dans le siecle a venir. Les valeurs citées dans ce rapport sont celles des scénarii
élaborés dans le Groupe Physique des Réacteurs du Laboratoire de Physique Subatomique et de Cos-
mologie [1]. Nous pouvons ainsi faire une rapide estimation de la part estimée du nucléaire dans le
futur. Pour cela, il faut tout d’abord anticiper la demande énergétique mondiale future vers 2050 par

exemple. Elle peut étre estimée en distinguant plusieurs parametres :

E PIB

avec :
— N : population mondiale

— % : PIB par habitant

E . -: el . s
— pyp - intensité énergétique

On peut supposer qu’en un demi-siecle, la population passera de 6 milliards en I’an 2000 a 9 milliards
d’habitants en 2050 (facteur 3/2). La croissance (augmentation du PIB/habitant) est estimée selon di-
vers scénarii a 1,5 % par an pour un scénario pessimiste, 3 % par an pour un scénario plus optimiste.
Le terme # est donc multiplié par un facteur 2,1 a 4,4. L’intensité énergétique prend en compte les
économies d’énergie et les changements de mode de consommation selon la richesse des pays. Sup-
posons qu’elles induisent une réduction d’un facteur 0,5 dans la formule précédente. Au total, on voit
la demande énergétique mondiale augmenter d’un facteur 1,6 a 3,3. Pour la suite, nous prendrons une
valeur intermédiaire : une augmentation d’un facteur 2 d’ici a 2050. C’est la valeur communément

admise par un certain nombre d’autres scénarii différents ([2], [3]).

Afin de pouvoir estimer la part de nucléaire dans la future production énergétique mondiale, deux
hypotheses supplémentaires ont dii €tre faites, en plus de I’évaluation du doublement de la demande
énergétique mondiale :

— Stabilisation de I'utilisation des énergies fossiles, en supposant une part de capture et de sé-

questration de CO,.

— Equi-répartition entre les nouvelles énergies renouvelables et le nucléaire, les nouvelles éner-
gies renouvelables jouant un role complémentaire au nucléaire : tandis que le nucléaire permet
I’approvisionnement massif des villes et des grandes zones industrielles, les énergies renouve-
lables peuvent alimenter des zones plus vastes ou isolées.

La répartition des apports des différentes sources d’énergie obtenues est résumée dans le tableau 1.1.
De ces chiffres, il est aisé de voir que le nucléaire voit sa part croitre d’un facteur 8 d’ici a 2050.
Notez qu’avec un tel scénario, il sera de toute facon tres difficile de contenir I’augmentation des gaz a
effet de serre. De plus, il suppose une augmentation des nouvelles énergies renouvelables d’un facteur

supérieur a 250!
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Nous pouvons donc facilement conclure grace a ce rapide calcul, que si I’on souhaite un bon
compromis entre forte demande énergétique et faible émission de gaz a effet de serre, la part du
nucléaire dans la production mondiale d’énergie devra fortement augmenter par rapport a aujourd’hui.
De plus, des études bien plus approfondies [2] [3] et basées sur des modeles completement différents
aboutissent a des projections de consommation énergétique équivalentes soit une augmentation d’un
facteur 8 d’ici a 2050.

Si nous envisageons le futur du nucléaire comme stable voire 1égerement croissant, alors, les tech-
nologies utilisées de nos jours sont largement suffisantes. Par contre, dans le scénario ci-dessus, la de-
mande en énergie nucléaire devient trés fortement croissante. Les technologies actuelles deviennent
insatisfaisantes : de nouvelles technologies, telles que la régénération, peuvent s’avérer indispen-

sables.

| Energie primaire en Gtep | 2000 | 2050 |

Fossiles
(pétrole, gaz, charbon) 7507
Hydraulique 0.7 1.0
Biomasse traditionnelle 1.2 1.3
’ N.ouveaux. Renf)uvelables 002 | 51
(éolien, solaire, biocarburants)
Nucléaire (fission) 0.6 5.1
| Total | 10.0 | 20.0 |

TAB. 1.1 — Contributions des différentes sources commerciales d’énergie primaire en 2000 et en
2050 exprimées en GTep, une tonne équivalent pétrole correspondant a 11.7 MWh.

1.1 Quel nucléaire pour demain ?

1.1.1 Vers la quatrieme génération de réacteurs nucléaires

Conscients de I’importance de disposer demain de nouvelles technologies nucléaires et a I’initia-
tive du département américain de I’Energie, dix pays se sont regroupés en 2001 dans le Forum Inter-
national Génération IV (GIF [5]). Ce forum a pour objectif de définir et de développer des systemes
nucléaires candidats pour la quatrieme génération. Cette nouvelle génération de réacteurs, pensée
pour une mise en service d’ici quelques décennies, devra permettre un développement énergétique
durable a I’échelle de la planete. Pour cela, elle doit répondre a plusieurs enjeux :

— Sareté optimale afin d’amoindrir encore le risque d’accident.

— Non-prolifération des matieres fissiles.

— Minimisation de la quantité et de la nocivité des déchets produits.

Rappelons qu’il existe deux principaux types de déchets créés lors du fonctionnement d’un
réacteur nucléaire : les produits de fission, résidus des noyaux qui ont fissionné (les “cendres”

de la réaction de fission) et les transuraniens. La production des produits de fission, résultat
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inévitable de la fission nucléaire, ne dépend que de la puissance produite. Elle ne peut étre
réduite que par I’amélioration des rendements thermodynamiques des centrales. Par contre,
les transuraniens sont créés lors de captures neutroniques sur le combustible. Chaque capture
supplémentaire de neutron augmente la masse du noyau. On peut ainsi former des éléments tels
que I’Américium (Z=95), le Curium (Z=96) voire le Californium (Z=98), éléments beaucoup
plus radiotoxiques que les produits de fission. Un des défis majeurs des réacteurs de génération
IV repose donc sur la gestion de ces transuraniens.

— Economie des ressources ou du moins gestion optimisée des ressources en combustible. Pour
cela, ces réacteurs doivent étre régénérateurs voire surgénérateurs. Cela signifie que, lors du
fonctionnement, ils produisent autant voire plus de matiere fissile qu’ils n’en consomment, par
I’introduction d’un matériau fertile! dans le réacteur. En cas de surplus, cette matiere peut étre
utilisée ensuite pour démarrer de nouveaux réacteurs. On aura alors une utilisation optimale des
ressources naturelles par régénération, point indispensable si I’on envisage une utilisation in-
tense mais raisonnée et durable des ressources pour un déploiement notable de cette production

d’énergie au niveau mondial.

La sélection des candidats les plus prometteurs pour les systemes du futur a été finalisée lors d’une
réunion du Forum International Generation IV en mai 2002, a Paris. Six systémes nucléaires ont été
sélectionnés pour des études approfondies. En effet, la diversité des besoins a couvrir et des contextes
internationaux ainsi que les incertitudes technologiques expliquent que 1’on n’aboutisse pas a un
unique systeme Generation I'V, mais a un éventail de solutions sur lesquelles se concentrent désormais
les efforts de recherche et développement des pays membres du Forum International Génération IV.
Ces six systemes sélectionnés sont :
— VHTR (Very High Temperature Reactor system) - Réacteur a tres haute température (1000°C/1200°C),
refroidi a I’hélium, dédi€ a la production d’hydrogene ou a la cogénération hydrogene/électricité [6]

SCWR (Supercritical Water-Cooled Reactor system) - Réacteur a eau supercritique [6]

GFR (Gas-cooled Fast Reactor system) - Réacteur rapide a caloporteur hélium [6]

SFR (Sodium-cooled Fast Reactor system) - Réacteur rapide a caloporteur sodium [6]

LFR (Lead-cooled Fast Reactor system) - Réacteur rapide a caloporteur alliage de plomb-
bismuth

— MSR (Molten Salt Reactor system) - Réacteur a sels fondus

Les études portant sur les réacteurs a sels fondus et le cycle Thorium s’effectuent dans un cadre aussi
bien francgais, qu’européen et mondial. Les études dans le cadre frangais se font au sein du Programme
sur 1’ Aval du Cycle Electro-Nucléaire PACEN qui inclue le groupement de recherche GEDEPEON
- GEstion des DEchets et Production d’Energie par des Options Nouvelles - et du Programme Com-
mun de Recherche sur les Réacteurs a Sels Fondus du CNRS. Dans le cadre européen, nous citerons

I’action européenne ALISIA - Assessment of LIquid Salts for Innovative : Specific Support Action

10n appelle noyau fertile un noyau produisant un noyau fissile aprés capture d’un neutron.
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de I’Europe -, lancée fin 2006 en préparation d’un réseau a présenter au premier appel du 7¢éme
Programme-Cadre pour la Recherche et le Développement Technologique. Enfin, les recherches au

niveau mondial sont regroupées dans le Forum International Génération IV.

1.1.2 Quels cycles de combustible utiliser ?

Lutilisation actuelle du nucléaire de fission repose presque enticrement sur le seul noyau fissile
naturel, 1'’>>U qui représente seulement 0.72 % de I’uranium naturel (cf section 1.1.3). Les ressources
exploitables d’uranium naturel sont classées en catégories de cofit. Actuellement, le colit moyen d’ex-
ploitation de 1’uranium est de 60 $/kgU ; en prenant un codit de 400 $/kgU, les ressources en uranium
naturel peuvent étre extrapolées au maximum a 23 MtU [7]. Cela représente 250 ans de consomma-
tion au niveau actuel du parc mondial, et seulement 70 ans [1] si la part de la production d’énergie
nucléaire croit d’un facteur 8 et si les ressources sont utilisées au mieux avec les réacteurs de 2eme
et 3eme génération. Notez que la troisieme génération correspond a de nouveaux réacteurs, basés sur
la méme technologie (méme combustible, méme caloporteur ...) que les réacteurs de 2eme génération
mais ayant, entre autres, des dispositifs de slireté supplémentaires. Ils peuvent prendre le relais des
réacteurs actuels d’ici 2015 en attendant les systeémes de quatrieme génération.

Les deux seuls autres noyaux fissiles pouvant étre utilis€s pour une production nucléaire massive
sont le 23°Pu et I’33U qui n’existent pas 2 1’état naturel et doivent étre produits 2 partir des noyaux
fertiles correspondants, I’>33U et le 232Th respectivement. Il existe ainsi ce que I’on nomme deux
"cycles du combustible" ou "filieres", le cycle 233U/>*°Pu, dit cycle Uranium (cf section 1.1.4) et le
cycle 232Th/?33U, dit cycle Thorium (cf section 1.1.5). Les ressources naturelles en 28U sont impor-
tantes (99,3 % de I'uranium naturel), celles en thorium davantage encore puisque estimées deux a
trois fois plus importantes que celles de 1’uranium. L’utilisation de réacteurs du futur au moins régé-
nérateurs, c’est-a-dire produisant au moins autant de combustible qu’ils en consomment, permettrait

alors de ne plus se poser la question des ressources avant plusieurs millénaires.

1.1.3 Cas des réacteurs actuels : utilisation de 1’>>°U, seul noyau fissile naturel

L’23U est le seul élément fissile existant a 1’état naturel sur Terre. C’est pourquoi le parc nucléaire
mondial actuel utilise cet élément comme combustible. Le parc est composé a 87 % de réacteurs a eau
ordinaire (ou “légere”) que sont les PWR (Pressurised Water Reactor ou Réacteurs a Eau Pressurisée -
REP), les BWR (Boiling Water Reactor ou Réacteurs a Eau Bouillante) et les WWER (Water Cooled
Water Moderated Power Reactor, équivalent au PWR mais de facture russe) [8]. Les autres réacteurs
utilisent du gaz comme les GCR (Gas-Cooled graphite moderated Reactor) et les AGR (Advanced
Gas Reactor) ou de I’eau lourde comme les CANDU (CANadian Deuterium Uranium). L’uranium,
de composition isotopique de 99.3 % d’>38U et de 0.7 % d’>> U lors de I’extraction au niveau de la
mine, est enrichi en 23U 2 un taux de 3.5 % pour pouvoir €tre utilisé dans les PWR, les BWR, les
WWER, les GCR et les AGR. Les réacteurs CANDU utilisent principalement I’uranium naturel.
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Le cycle utilisé de nos jours est ouvert : le combustible irradié n’est pas recyclé mais stocké en
I’attente d’un recyclage éventuel. Certains pays, dont la France, ont choisi I’option du retraitement :
I’uranium et le plutonium sont séparés dans le combustible irradié. L’uranium appauvri et celui de
retraitement sont stockés tandis que le plutonium, dont certains isotopes sont fissiles (>*°Pu principa-

lement mais aussi 2*' Pu), est valorisé dans des combustibles MOX.

Les scénarii ne comportant que des réacteurs a eau 1égere nous menent a un épuisement rapide
des ressources en uranium fissile naturel, 1’>>>U (0.7 % de 1’uranium naturel total). Le scénario dans
lequel le multirecyclage du plutonium est pris en compte est le plus optimisé. Cependant, il ne suffit
pas a une production d’énergie pérenne : la demande énergétique mondiale ne pourra étre satisfaite
au dela de 2085 avec un scénario dans lequel est supposée une augmentation d’un facteur 8 d’ici a

2050 puis une augmentation de 1.1 % ensuite.

De plus, la quantité de déchets produits alors devient trop importante a long terme pour étre
seulement stockée. Il faut donc, soit pouvoir les incinérer dans de nouveaux types de réacteurs, soit
étudier tout simplement des réacteurs qui produisent, au départ, moins de déchets a haute toxicité. Il va

donc falloir se tourner vers les deux filieres possibles basées sur les cycles 33U/?3°Pu et 232Th/>33U.

1.1.4 Utilisation de la filiere 233U/?*°Pu dans des Réateurs a Neutrons Rapides

surgénérateurs

Du 2Pu étant créé a I’intérieur des réacteurs actuels (PWR, BWR, AGR, CANDU ...) de par la
présence d’238U dans le combustible (~ 96.5 % initialement), la transition vers le cycle 238y/239py
semble donc la plus naturelle. On peut alors imaginer un scénario dans lequel on complete la premiere
filiere utilisant 1’>>>U comme élément fissile, par des réacteurs basés sur le cycle 33U/>°Pu , dit Cycle

Uranium, suivant :

B8U femite + 1 — > 27U (B~ 23.4min) — > *Np (B~ 2.36jours) — > °Puigie

Ces réacteurs peuvent étre surgénérateurs. Cela signifie que lors du fonctionnement, ils produisent
de la matigre fissile (ici, 2?Pu) a partir de matigre fertile (>*3U). Les isotopes fissiles du plutonium et
I’uranium appauvri peuvent étre considérés, non plus comme des déchets de la filiere PWR (ou REP
en francais), mais comme le combustible, et respectivement 1’élément fertile, d’une nouvelle filiere
surgénératrice. Cette matiere fissile peut servir notamment pour démarrer de nouveaux réacteurs.

La surgénération permet une utilisation optimale des ressources naturelles. En effet, nous pouvons
tout de suite constater que cette filiere permet d’augmenter considérablement les ressources en com-

bustible. Les REP n’utilisent qu’une partie des 0.7 % de 1’uranium extrait des mines?. Utiliser 1'233U

20n extrait effectivement 0.7 % d’?33U dans les mines d’uranium. Par contre, nous n’utilisons de cet >>>U qu’un

rapport %, lors de I’enrichissement a 3 % . De plus, puisque 1’'uranium est enrichi a 3 % et ressort des réacteurs lorsque
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comme élément fertile revient a considérer les 99.3 % restant comme ressource potentielle d’énergie.
Un second facteur motivant le déploiement de la filiere 233U/>°Pu s’explique par la bonne connais-
sance de la technologie & mettre en place. Dans le parc francais, des REP utilisent déja le 23°Pu créé
dans leur combustible pour produire au mieux 10 % de I’électricité grace a I’utilisation d’un com-
bustible mixte composé a la fois d’oxyde d’uranium et d’oxyde de plutonium (MOX) [9]. De plus,
le cycle 238U/23Pu a déja fonctionné dans un réacteur de puissance dédié : Superphénix [10]. Cette
filiere continuent ainsi d’€étre a la base de nombreuses recherches [11, 12].

Cependant, ces réacteurs peuvent étre surgénérateurs en spectre rapide’® uniquement (cf sec-
tion 1.1.5.2). La nécessité de garder un spectre rapide explique pourquoi le caloporteur doit étre un
élément lourd afin de ne pas ralentir les neutrons. Il doit aussi remplir les conditions inhérentes a tout
caloporteur : ne pas capturer les neutrons et avoir de bonnes propriétés de conduction de la chaleur.
Le choix est restreint au sodium, ou au plomb, ou gaz (He) ou encore aux sels fondus. C’est un des
points délicats des réacteurs rapides basés sur le cycle 8U/>3°Pu puisque ce sont des éléments qui
restent encore assez difficiles a mettre en oeuvre du point de vue technologique de par la dangerosité
du sodium, la non-transparence du sodium et du plomb rendant difficile les inspections, la complexité
a faire circuler du plomb liquide a gros débit, les problémes de corrosion induit par tous les matériaux

cités ci-dessus, etc.

De plus, I'utilisation du cycle Uranium présente une gestion extrémement complexe, tant au
niveau du combustible que des déchets produits. En effet, ce type de réacteur a besoin d’environ
2*6 tonnes de plutonium pour fonctionner (6 tonnes en charge dans le coeur du réacteur et 6 tonnes
en phase de retraitement, puisque le combustible est solide). Si I’on multiplie par le nombre de ré-
acteurs souhaités, nous nous rendons rapidement compte de la quantité de plutonium extrémement
importante a gérer. De plus, ce scénario conduit a la production de quantités importantes d’actinides

mineurs, hautement radiotoxiques, présents dans les inventaires des réacteurs.

Une alternative au scénario précédent est I’ouverture de la deuxieme filiere possible, elle-aussi

surgénératrice, basée sur le cycle 232Th/?33U.

1.1.5 Utilisation de la filiere 232Th/233U dans des Réacteurs a Sels Fondus sur-

générateurs

La filiere 232Th/233U, dite filiere Thorium, est basée sur le cycle suivant :

232Thfertile + n —> 23Th (B~ 22.3min) — > 2**Pa (B~ 27jours) — > 233Uf,-ss,~le

I’enrichissement est de 1 %, seul les 2/3 de I'239U mis en réacteur est effectivement consommé. C’est donc seulement
0.3 % de I’'uranium total que nous utilisons dans la filiére REP. Enfin, notez qu’on utilise un peu d’>3®U en brilant du
239Py créé lors du fonctionnement du réacteur.

3Un réacteur rapide est un réacteur dont le spectre des neutrons est rapide c’est-a-dire dont les neutrons émis par fission
ne sont pas ralentis sur un matériau modérateur pour atteindre une énergie thermique.
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F1G. 1.1 — Extrait de la charte des éléments centrée sur les deux cycles du combustible permettant la
régénération, ainsi que sur les premiers transuraniens.

Cette filiere peut €tre mise en oeuvre de maniere avantageuse dans des réacteurs a sels fondus,

comme nous le verrons dans la section 1.2.

Bien que la filiere 233U/?*Pu présente des avantages certains et que son déploiement semble le
plus naturel compte tenu des réacteurs actuellement en place, la filiecre Thorium n’est pas a négliger,
bien au contraire. Le cycle 23>Th/>3*U semble bien plus avantageux que le cycle 2¥U/2Pu en ce qui
concerne la production des déchets et les capacités de déploiement. De plus, avoir seulement deux
solutions pour I’avenir impose de les étudier toutes les deux. C’est dans le cadre des études de cette

filiere que s’inscrit mon travail de these.

1.1.5.1 Minimisation des déchets

Si nous regardons le diagramme NZ (cf figure 1.1), nous nous rendons compte assez rapidement
que le choix du cycle du combustible a une forte influence sur la production des transuraniens. En
effet, le cycle 23>Th/?33U nécessite 6 captures neutroniques de plus sur le noyau fertile, noyau majori-
taire dans le combustible, pour créer de tels éléments par rapport au cycle 233U/>°Pu. La production
des transuraniens est ainsi trés fortement réduite. Le cycle 232Th/?33U répond mieux au critére de

minimisation des déchets a vie longue imposée par le Forum International Generation-IV.
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1.1.5.2 Gestion pérenne du combustible : nombre de neutrons disponibles pour la régénération

Comme le cycle Uranium, le cycle Thorium satisfait 1’exigence de gestion optimisée des res-
sources en combustible lors d’un développement notable du nucléaire au niveau mondial pour deux

raisons :

— Comme nous I’avons déja évoqué, le thorium est un élément assez répandu sur la Terre : les
ressources estimées sont de deux a quatre fois supérieures a celles en uranium naturel déja tres
importantes. De plus, le thorium se présente sous diverses formes minérales, la plus courante
étant I’oxyde de thorium souvent mélangé avec de I’oxyde d’uranium dans des phosphates de
terres rares appelés monazites. Contrairement a la plupart des minerais d’uranium couramment
exploités, le thorium apparait dans ces monazites a des teneurs beaucoup plus élevées que 1’ura-
nium (allant jusqu’a 140 fois plus en pourcentage massique), ce qui s’avere trés avantageux,
économiquement parlant, pour 1’exploitation. Un dernier avantage concernant 1’utilisation du
thorium est sa répartition : il est a priori beaucoup mieux réparti sur Terre, ce qui pourrait éviter

des tensions géopolitiques.

— Les réacteurs basés sur le cycle 2>>Th/>3*U présenterait une bonne capacité de surgénération
quelque soit le spectre neutronique.
Dans un réacteur nucléaire régénérateur, les neutrons sont utilisés a la fois pour maintenir la
réaction en chaine et pour générer de la matiere fissile par capture sur I’élément fertile. Toutes
les captures sur le combustible fissile, les produits de fission, les transuraniens, les structures, ...
sont autant de pertes pour la régénération. Le facteur déterminant la capacité de régénération
d’un type de réacteur donné est le nombre de neutrons disponibles par fission apres avoir entre-
tenu la réaction en chaine et régénéré le noyau fissile. Comme nous le montre la figure 1.2, le
nombre de neutrons disponibles pour la régénération du combustible est positif quelle que soit
I’énergie des neutrons pour le cycle Thorium, une telle condition n’étant remplie de maniere
exploitable que pour des énergies de neutrons supérieures a la dizaine de keV pour le cycle
Uranium. Par conséquent, la régénération n’est possible pour le cycle 2*8U/23°Pu que dans des
réacteurs a spectre rapide tandis qu’elle I’est a la fois en spectres thermique, épithermique et
rapide pour le cycle 3*Th/?33U.
Cependant, la capture des neutrons par les produits de fission devient trés contraignante dans
le cas d’un spectre thermique. Il est alors utile, pour améliorer la surgénération, de pouvoir
retirer régulierement ces éléments. De cette constatation, est venue 1’idée des réacteurs a sels
fondus, réacteur dont le combustible est liquide pour permettre un retraitement en batch lors du
fonctionnement. Il est prévu de coupler au réacteur une unité de retraitement chimique du sel
combustible qui aura la charge de “purifier” le sel en récupérant les produits de fission, voire
certains transuraniens avant de le réinjecter dans le coeur du réacteur. En spectre épithermique

ou rapide, ce retraitement reste un avantage mais n’est plus déterminant pour la régénération.
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La filiere 23>Th/?33U semble donc tout particuliérement intéressante et pérenne. En effet, I’ utilisation
de cette filicre permet d’obtenir un déploiement durable et efficace de 1’énergie nucléaire en optimi-
sant I’utilisation de matieres fissiles et la production de déchets a gérer. En outre, des études [13] ont

montré qu’elle permet aussi la fermeture du cycle actuel.
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FI1G. 1.2 — Nombre de neutrons disponibles pour la régénération du combustible, en fonction de
1’énergie des neutrons pour les cycles 232Th/233U et 238U/23Pu.

Il apparait d’ores et déja que le nombre de neutrons disponibles pour la régénération du com-
bustible est une donnée cruciale pour les simulations numériques lors de I’étude de cette filiere. Or,
comme nous le verrons par la suite, sa connaissance dépend du rapport o de 1'233U, rapport de la
section efficace de capture sur celle de fission de 1'>3*U (cf chapitre 2). Mon travail de thése a pour
but de mesurer cette donnée physique nucléaire dont une meilleure connaissance permettra la rééva-
luation du nombre de neutrons disponibles pour la régénération du combustible et donc les scénarii
de déploiement de la filiere basé sur le cycle Thorium.

Notez que la figure 1.2 est basée sur des évaluations. Nous verrons au chapitre 2 plus précisément
en quoi consistent ces évaluations. Disons rapidement que ce sont des fichiers de données nucléaires,
utilisés pour les simulations numériques et calculées a partir de modeles théoriques et de données
expérimentales. Il est impératif de contraindre les évaluations, par des données expérimentales sup-
plémentaires, afin d’améliorer la précision des évaluations, et par conséquent, des calculs numériques.
Le nombre de neutrons disponibles pour la régénération (cf figure 1.2) sera alors réestimé avec une

bien meilleure précision.

1.2 Description d’un Réacteur a Sels Fondus (RSF)

Le cycle 232Th/233U dans un RSF a été étudié au LPSC lors de deux théses [14, 15], et lors de nom-

breux travaux [16, 17, 18, 19]. La description d’un réacteur a sels fondus donnée dans ce paragraphe
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FIG. 1.3 — Schéma du coeur d’'un TMSR [13].

est tres simplifiée. Des études détaillées ont été effectuées grace a des simulations numériques. Ainsi,
un large éventail de configurations possibles de réacteurs a été simulé afin de mieux comprendre tous
les phénomenes physiques régissant le comportement d’un RSF tout au long de son fonctionnement.
Suite a cette étude paramétrique, plusieurs configurations satisfaisant aux contraintes de streté, régé-
nération, tenue des matériaux, etc, ont pu étre proposées. Un concept particulierement performant a
émergé. Une description globale de ce concept, nommé Thorium Molten Salt Reactor (TMSR) pour
“Réacteurs a Sel Fondu en cycle Thorium”, est donnée ci-dessous.

Un réacteur a sels fondus, dont on peut voir un schéma figure 1.3, est composé d’un coeur dans
lequel circule un sel fondu a haute température (~700°C) et a pression atmosphérique. Ce sel sert a
la fois de combustible et de caloporteur. Il a pour formule chimique ’LiF+(Noyaux Lourds)F,. On
entend ici par noyaux lourds, les actinides en général que ce soient I’élément fissile (>3U ou Pu),
1’élément fertile (>3>Th) ou les transuraniens. Le choix du ’Li dans la composition du sel provient
du fait que le SLi, présent 2 un taux de 7.6 % dans le lithium naturel, est un poison neutronique trés
puissant. La section efficace de réaction °Li(n,t)*He est en effet de I’ordre de 3 000 barns a 1’énergie
thermique et de 60 barns en spectre rapide.

Le concept de TMSR est en cours d’étude. Des réflecteurs (un radial et deux axiaux) sont prévus
comme dans tous les réacteurs afin de protéger les structures extérieures du flux de neutrons. En effet,
ces réflecteurs empéchent la fuite de 80 % des neutrons. Afin d’utiliser au mieux ces neutrons, il
est prévu que le réflecteur radial soit une couverture fertile en thorium. Cette couverture conserve
sa fonction de réflecteur tout en profitant de ces neutrons pour la régénération. Cette couverture est
constituée par des réservoirs de sel, composé de 'LiF - ThF4 seulement, et placés autour du coeur.
Une partie de ce sel statique est vidangé pour €tre réinjecté dans le coeur du réacteur. Il est estimé que
1'233U est intégralement récupéré en 6 mois et que le sel du réflecteur est entierement changé tous les
20 ans.

Ce réacteur est couplé a une unité de retraitement du sel. Cette unité est destinée a extraire les pro-

duits de fission de maniere a limiter I’empoisonnement du coeur et maximiser la régénération pendant
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le fonctionnement du réacteur. De nombreuses versions de ce retraitement peuvent étre envisagées en
supprimant ou pas certaines étapes. Elles sont fortement conditionnées par leur possibilité de mise en

ocuvre.

Notez que ce réacteur présente plusieurs avantages intrinseques a son fonctionnement. Le fait que
le combustible soit liquide apporterait plusieurs atouts non négligeables. Tout d’abord, rappelons que
tous les réacteurs, quels qu’ils soient, sont accompagnés d’unités de fabrication de combustible, de
moyens de transport adaptés et, parfois, d’unités de retraitement. C’est d’autant plus vrai pour les
réacteurs surgénérateurs puisqu’il est nécessaire de récupérer la matiere fissile créée lors du fonction-
nement.

Lutilisation d’un combustible liquide permettrait une extraction en ligne des produits de fission,
c’est-a-dire sans une interruption pénalisante du fonctionnement du réacteur (un REP s’arréte au
mieux une quinzaine de jours, tous les 18 mois, pour le rechargement du combustible et la mainte-
nance) ; la présence des éléments transuraniens serait moins complexe a gérer ; la gestion du coeur se-
rait beaucoup plus aisée puisqu’on pourrait rajouter ou enlever en ligne 1’élément fissile et les poisons
neutroniques. Il ne serait pas nécessaire de prévoir une réserve initiale de réactivité, contrairement
au REP. L'utilisation d’un combustible liquide évite de maniere significative nombre des problemes
liés au recyclage de I’uranium et du thorium dans des combustibles solides. De plus, I'utilisation d’un
combustible liquide permet d’étre rapidement vidangé en cas de probleme. Il n’y a pas de risque de
fusion du coeur, accident majeur dans les autres réacteurs. De plus, le sel étant liquide a haute tem-
pérature, il n’est pas utile de recourir a de hautes pressions ce qui simplifie notablement le design du
réacteur. Enfin, le sel est peu sensible a I’irradiation.

Ce réacteur répond aux criteres de siireté déterministes principaux. Le coefficient de température
total est toujours largement négatif pour toutes les configurations du TMSR non modéré (toujours
inférieur a -5 pcm/K*). Ce coefficient correspond 2 la variation du coefficient de multiplication des
neutrons provoquée par une variation de température du coeur ou d’une partie du coeur. Il doit étre
impérativement négatif pour induire une contre-réaction et assurer la stabilité intrinseque du coeur.
Cette condition de streté est largement vérifiée pour les TMSR. Le coefficient de vide est lui aussi
une donnée capitale concernant la streté. Il correspond a la variation de la réactivité si une vidange
du coeur accidentelle se produit ou si des bulles traversent le coeur. Il est également largement négatif

pour toutes les configurations du TMSR non modéré.

Ce réacteur semble donc tout a fait attrayant de par ses nombreux avantages. Cependant, de nom-
breuses interrogations liées au retraitement se posent encore [20]. Les capacités de retraitement pos-
sibles du point de vue technologique et chimique restent mal connues. De nombreuses recherches en
matériaux et en chimie completent 1’étude neutronique effectuée au LPSC. Dans le cadre francais,
elles sont fédérées au sein du groupement de recherche GEDEPEON et du Programme Concerté de
Recherche RSF du CNRS qui font partie du Programme sur I’ Aval du Cycle Electro-Nucléaire (PA-

“le “pcm” signifie une variation de réactivité de “un pour cent mille” soit 107>,
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CEN). Enfin, il est essentiel de préciser que, méme si le principe d’un tel systeme (combustible liquide
et unité de retraitement associée au réacteur) est tres séduisant, la réelle faisabilité technique n’est pas
encore démontrée. Ce systeme est extrémement novateur et completement différent par rapport aux
systemes actuels. Les avantages apportés sont tres attrayants. En contre partie, il faut s’attendre a des

problémes eux aussi inédits.

1.3 Apports des simulations et nécessités de nouvelles mesures de

données nucléaires

Létude de la filiere 232Th/>33U et plus particulierement des RSF, s’effectue grace a un code de
calcul nommé MCNP ( Monte-Carlo N-Particules [21]) qui évalue des observables physiques grace a
un couplage entre un traitement stochastique et des bases de données nucléaires. Ce code de transport
de neutrons ne fournit des informations qu’a un instant donné de la vie du réacteur. Or, 1’étude de
réacteurs nucléaires nécessite de connaitre 1’évolution temporelle du coeur du réacteur. Le code de
transport MCNP est donc couplé a un code d’évolution (REM [14, 15] ou MURE [22]) qui a pour but
de modifier la composition des matériaux au cours du temps en fonction des réactions ayant eu lieu
en leur sein et en fonction de parametres externes tels que le retraitement.

Les bases de données nucléaires utilisées par ces codes de calculs rassemblent un tres grand
nombre d’évaluations de grandeurs comme les sections efficaces, les distributions angulaires, etc,
pour de trés nombreux noyaux. Or, il s’est avéré que les simulations ont atteint un degré de précision
tel que les erreurs apportées par certaines évaluations sont désormais devenues prépondérantes. Il de-
vient impératif de renouveler les données en effectuant des mesures prenant en compte ces récentes
exigences sur la précision. Un besoin essentiel de mesure d’un paramétre clé de la filiere 232Th/?33U,
pouvant s’effectuer aupres de la plateforme PEREN du LPSC, est alors apparu et sera justifié par la

233U sur celle de fission.

suite. Il s’agit du rapport o de la section efficace moyenne de capture de I’
En effet, ce rapport, qui conditionne la proportion de captures parasites de neutrons (cf détails au
chapitre 2), est nécessaire pour calculer le pouvoir de régénération de cette filicre et/ou le temps de re-
traitement. Les valeurs actuelles du rapport o de 1’>33U, servant de bases aux évaluations, proviennent
de plusieurs mesures effectuées dans les années 1960 (cf chapitre 2). Les précisions indiquées, dont
le calcul est tres souvent non détaillé, sont de quelques pourcents. Cependant, les mesures ont une
dispersion entre elles de 25 %. Or, certaines grandeurs, comme par exemple le taux de régénération,
sont tres sensibles au rapport o.. Actuellement, la connaissance de ce terme est jugée insatisfaisante
pour effectuer des scénarii suffisamment précis. Par conséquent, une nouvelle mesure de ce rapport

est indispensable.
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Chapitre 2

Le rapport o de I’"U : définition et état des

lieux des données existantes

Comme nous I’avons vu dans le chapitre précédent, la filiere 232Th/?33U s’avére particulierement
intéressante et pérenne dans le cadre d’un développement notable du nucléaire a 1’échelle mondiale.
Un des parametres clés pour effectuer des scénarii de déploiement précis de cette filiere réside en
la bonne connaissance du rapport o de 1’>33U, rapport de section efficace de capture sur celle de
fission. Actuellement, la précision de ce terme s’avere insuffisante ce qui justifie le besoin de nouvelles
mesures.

Dans ce chapitre, nous allons définir le rapport o de I’>3*U. Nous montrerons en quoi il tient un
role particulier dans la détermination du pouvoir régénérateur d’un réacteur et comment sa précision
joue un rdle capital dans les études de scénarii. Nous expliquerons ensuite quels sont les différents
types de mesures possibles avant de détailler 1’état des données actuelles disponibles. Afin d’améliorer
la lisibilité de cet état des lieux, I’ensemble des figures des données expérimentales est reporté en
annexe B. De plus, la bibliographie associée aux données expérimentales est séparée de celle de
la theése. Pour ne pas confondre ces deux bibliographies, les références ne sont pas numérotées de
la méme facon : la bibliographie de la these est numérotée en chiffre croissant, les références étant
organisées dans 1’ordre d’apparition dans le corps du texte. Les références de la bibliographie associée
a I’annexe B, classées par ordre alphabétique des auteurs, sont numérotées par les trois premieres

lettres de 1’auteur et la date de la publication.

2.1 Qu’est-ce que le rapport o de ru?

Le rapport o de U est défini par:

Gcapture (En)

o(E,) =
( n) Gfission(En)

2.1)
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avec :
Ocapture S€Ction efficace de capture radiative
O fission S€ction efficace de fission

E,, énergie du neutron incident

Le rapport o de "**Uestun parametre indispensable pour connaitre le régime de fonctionnement
du réacteur. En effet, il est relié au nombre de neutrons disponibles pour la régénération. Voici le
raisonnement permettant d’obtenir la relation entre ce nombre de neutrons et le rapport o :

Lorsqu’un noyau u fissionne, v neutrons (v = 2.5 en moyenne) sont émis. Ces neutrons
peuvent alors étre absorbés par un autre noyau d’>>3U en induisant soit une fission, soit une capture
pour former un noyau d’>**U. Pour connaitre le nombre de neutrons nécessaires pour provoquer une
nouvelle fission et entretenir ainsi la réaction en chaine, nous devons prendre en compte ces deux
probabilités de réaction. Ainsi, (1 + o) neutrons sont nécessaires pour entretenir la réaction en chaine.
En effet, on a :

O fission T Ok, 7
flmw(’;fi,s‘sim’:aplu - = 1 + o

Enfin, pour chaque (1 + o) noyaux fissiles consommés, il faut en régénérer (1 + o) par capture sur
le noyau fertile. Il faut aussi prendre en compte les inévitable pertes : captures stériles et fuites. On
peut alors exprimer le nombre moyen de neutrons disponibles pour la surgénération N; en fonction

du rapport o :

Ny = v —2(1+a) — pertes (2.2)

Comme Ny est le nombre de neutrons disponibles d’une génération a 1’ autre,

— Ny < 0 implique un fonctionnement en sous-génération.

— Ny = 0 implique un fonctionnement en régénération.

— Ny > 0 implique un fonctionnement en surgénération. On veut dans ce cas connaitre le temps
de doublement, temps nécessaire pour démarrer un nouveau réacteur a partir du combustible
surgénéré dans un réacteur identique.

Le schéma 2.1 nous montre la répartition des diverses contributions de N;. Le nombre moyen v de
neutrons émis par fission est une donnée bien connue. A ce terme, nous devons forcément soustraire
le chiffre 2. Ainsi, Ny est égal a 0.5 — pertes — 2. Seules les pertes et le rapport o sont des
variables a déterminer. En ce qui concerne les pertes, elles dépendent du retraitement choisi (cf par-
tie 2.3.4.3). Elles ont été estimées par des simulations numériques a 0.3 neutron [15]. Cela implique
que:Ny; = 0.5 — 0.3 =20 = 0.2 —20. C’est finalement le rapport o, qu’on se propose de mesurer
dans cette these, qui permet de connaitre le régime du réacteur.

De plus, la précision sur ce rapport doit étre la meilleure possible. En effet, on sait que le rapport o

de 1’>33U est de I’ordre de 0.1. Il apparait ainsi que le terme 2 o, est déterminant pour le signe de Ny :

c’est ce terme qui fait basculer le signe de N;. Nous pouvons constater que ¢’est une contribution
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proportionnellement faible par rapport aux autres termes définissant N,. Le rapport o joue donc vé-
ritablement un role de bras de levier. Une faible incertitude sur celle-ci induit alors une grande erreur
sur Ny. Ce rapport, qui conditionne la proportion de captures parasites de neutrons, est nécessaire

pour calculer le pouvoir de régénération de la filiere.

Nombre N, de neutrons disponibles d'une génération a l'autre :

N 2 2 a 2o

nombre de
neutrons

Ny = créés

par fission

~2.5

™!
N

™

N,>0 N,z 0 N, <0
surgénérateur  régénérateur  sous-générateur

FI1G. 2.1 — Répartition des divers termes composant N.

. o ,233 . P ‘. .
La détermination du rapport o de I’ U est donc capitale pour définir le régime de fonctionne-

, . . 232 233 R e .
ment d’un réacteur basé€ sur la filiecre = Th/  U. Connaitre ce terme, relié directement au taux de

régénération, permet de simuler avec précision le déploiement de cette filicre.

2.2 Types de mesures du rapport o

. . 233 P . .« 2
Il existe plusieurs fagons de mesurer le rapport o de I’ U : mesures différentielles/intégrales

d’une part ; mesures directes/indirectes d’autre part.

2.2.1 Mesures différentielles ou intégrales

Les mesures différentielles du rapport o permettent d’obtenir des valeurs expérimentales en fonc-
tion de I’énergie du neutron incident. A 1’opposé des mesures différentielles, les mesures intégrales

donnent le rapport o intégré sur une plage donnée d’énergie du neutron incident.

2.2.2 Mesures directes ou indirectes

Comme I’illustre la figure 2.2, la section efficace totale est composée de plusieurs contribu-
tions : Gyorate = O fission + Ocapture + Odif fusion élastique POUr des neutrons incidents d’énergie inférieure
a 340.5 keV. Au dela de ces 340.5 keV, d’autres réactions peuvent avoir lieu, la premiere étant la
section efficace de diffusion inélastique, puis viennent les réactions (n, 2n), (n, 3n), ... Ce sont des

réactions a seuil. Les sections efficaces représentées sur la figure 2.2 proviennent d’évaluations. Nous
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détaillerons dans la partie 2.3 comment elles ont ét€ obtenues. Néanmoins, nous pouvons déja remar-

quer que la section efficace de capture est plus faible d’un ordre de grandeur par rapport a la section

efficace de fission ou a la section efficace totale. Il sera donc beaucoup plus difficile de la mesurer. De

cette constatation, deux choix de méthode de mesure du rapport o de 1'>33U s’offrent a nous :

— Les mesures directes consistent 2 mesurer la section efficace de fission et celle de capture de

,233 . < - .
I’ U directement c’est-a-dire sans passer par la mesure d’autres sections efficaces.

— Les mesures indirectes correspondent a des mesures de la section efficace de fission et celle

de la section efficace totale. La section efficace de diffusion est alors mesurée ou calculée par

diverses méthodes afin d’en déduire la section efficace de capture.

Les mesures indirectes sont parfois préférées puisqu’elles permettent de s’affranchir de la diffi-

culté de mesure de la section efficace de capture. En effet, il est beaucoup plus aisé de mesurer la

section efficace totale. Cependant, des hypotheses fortes doivent alors étre émises pour obtenir

la section efficace de capture, ce qui n’est pas le cas pour les mesures directes.
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FIG. 2.2 — Sections efficaces neutroniques de I’>*3U, données par 1’évaluation ENDF/B-VL.

2.3 Etats des lieux sur les données existantes du rapport o de

1"’PU et de I’>5U

Dans cette partie, apres avoir défini ce qu’est un fichier évalué, nous nous proposons de faire

un tour d’horizon des différentes mesures et évaluations du rapport o de 1’>3U et de 1’>**U. Nous
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verrons que ce dernier est connu avec une précision suffisante pour nous servir de référence afin de
caractériser notre dispositif expérimental.

L’ensemble des données exposées dans cette section provient de la base de données du National
Nuclear Data Center de Brookhaven (NNDC [23]). Ce centre regroupe a la fois les données évaluées
et expérimentales. Pour ces dernieres, nous utilisons les bases de données EXFOR, pour Experimen-
tal Nuclear Reaction Data [24], et CINDA, pour Computer Index of Nuclear reaction DAta [25]. De
plus, des valeurs expérimentales supplémentaires, provenant de publications mais non reprises sous
EXFOR, completent ce bilan.

2.3.1 Qu’est ce qu’une évaluation ?

Un fichier évalué est un fichier contenant des informations issues a la fois d’expériences et de
modeles et qui sont nécessaires au bon fonctionnement de codes de simulation comme par exemple
MCNP. Les simulations numériques utilisent des bases de données nucléaires d’observables phy-
siques (sections efficaces de réactions induites par un neutron, un proton, un deuterium, etc, données
de décroissance des noyaux radioactifs ...) pour de trés nombreux noyaux. Dans le cas des besoins en
sections efficaces neutroniques pour I’étude de réacteurs, la plage en énergie du neutron induisant la
réaction est tres large puisque elle s’étale du meV au MeV, soit sur plus de 9 ordres de grandeur. Or, il
est impossible d’obtenir expérimentalement en tout point toutes ces données, pourtant nécessaires au
calcul. Les évaluations ont pour but de pallier ce défaut. Pour constituer les fichiers d’évaluations, les
évaluateurs ont donc a leur disposition a la fois une base de données de valeurs expérimentales tres
complete et des modeles de noyaux valides sur certaines plages en énergie. Ils assemblent ces outils
pour en déduire alors un ensemble cohérent de données extrapolables a toute énergie pour quasiment
n’importe quelle réaction et n’importe quel isotope, méme s’il n’existe aucune mesure explicite pour

un isotope, une énergie, ou une réaction.

Les informations stockées dans les fichiers d’évaluations sont rarement des sections efficaces mais
plutdt des parametres permettant leur calcul. C’est le cas, par exemple, des sections efficaces neutro-
niques dans la zone de résonances : seuls des parametres de résonances sont fournis. Un modele
(NJOY [26], SAMMY [27], ou autres) peut alors en déduire la section efficace.

Les fichiers d’évaluations sont écrits sous un format codifié et standarisé : le format ENDF (Eva-
luated Nuclear reaction Data File). Le programme NJOY permet de lire les informations contenues
dans ce fichier et de produire les données au format voulu. Par exemple, on peut demander de
construire le fichier de la section efficace de fission de 1’>>3U a 300 K utile pour le code de trans-
port de neutrons MCNP.

De constants efforts de mise a jour d’évaluations sont faits. En effet, il existe encore des quantités

de réactions nucléaires pour lesquelles il n’existe aucune donnée expérimentale, et d’autres, encore
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plus nombreuses, dont les mesures expérimentales ne couvrent pas tout le spectre en énergie des

neutrons. De plus, certaines évaluations présentent des discontinuités non physiques provenant d’un

mauvais raccordement des modeles utilisés pour des plages d’énergie différentes. Enfin, il faut prendre

en compte régulierement les nouvelles données expérimentales. La non concordance entre les simu-

lations d’un systeme réel et les mesures associées justifie aussi la mise a jour des évaluations. Des

simulations de systémes complexes, dont la mesure et la modélisation ont été réalisées, permettent

régulierement de s’assurer de la qualité des évaluations. Les techniques d’évaluation et de remise a

jour peuvent se faire de plusieurs fagons plus ou moins complexes [28] :

— Reprise d’évaluations déja existantes : une nouvelle évaluation dans un domaine d’énergie don-

née peut étre complétée par une évaluation déja existante sur un domaine d’énergie adjacent.
Renormalisation d’évaluations existantes : des évaluations déja existantes sont réajustées de fa-
con a étre en accord avec de nouvelles valeurs expérimentales. C’est typiquement le cas lors de
mesures d’une section efficace constante sur une plage en énergie donnée. Une renormalisation
peut étre envisagée grace a cette nouvelle valeur.

Interpolation de données expérimentales : cette méthode est basée sur la mesure de données
puisque I’évaluation est déduite par I’interpolation entre des points de mesures de section effi-
cace. C’est une méthode assez limitée de par la difficulté a tout mesurer. Elle n’est utilisée que
pour des réactions dont la mesure complete est motivée par une application particuliere.
Modélisation : I'utilisation de modeles de processus physiques gouvernant les réactions nu-
cléaires est la méthode la plus généralement applicable pour calculer une évaluation. Ces mo-
deles dépendent généralement de parametres ajustables. Il est alors nécessaire d’avoir suffisam-

ment de données expérimentales pour contraindre correctement ces modeles théoriques.

Les fichiers évalués sont regroupés en bibliotheques, chacune étant censée apporter toutes les données

nucléaires de facon cohérente. Il en existe cinq principales [23] :

M e

la base de données américaine : ENDF, Evaluated Nuclear Data File

la base de données japonaise : JENDL, Japanese Evaluated Nuclear Data Library
la base de données européenne : JEF, Joint Evaluated File

la base de données chinoise : CENDL, Chinese Evaluated Nuclear Data Library

la base de données russe : BROND, Biblioteka Rekomendovannykh Otsenjonnykh Nejtronnykh
Dannykh

Nous verrons par la suite les différences entre ces différentes librairies.

2.3.2 Evaluations des incertitudes

Le travail d’évaluation peut €tre suivi par un travail tout aussi important d’estimation de 1’incer-

titude sur les données nouvellement évaluées. En effet, il existe plusieurs sources d’erreurs dans les
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évaluations :

— Les données expérimentales, utilisées dans les évaluations, sont inévitablement entachées d’in-
certitudes (statistique insuffisante, incertitudes sur le flux, incertitudes sur la géométrie exacte, ...).
Les évaluateurs doivent sélectionner les mesures pertinentes. De plus, un dispositif expérimen-
tal est souvent utilisé pour mesurer plusieurs sections efficaces (fission de I’>*U et du 2*°Pu,
par exemple). Dans un tel cas, les deux mesures ont des incertitudes corrélées entre elles. Elles
ont en effet, la méme erreur systématique provenant de la méthode de normalisation au flux de
neutrons, par exemple. De plus, il arrive fréquemment (ce sera le cas pour notre mesure) qu’une
mesure expérimentale soit recalibrée par rapport a d’autres données effectuées par ailleurs sur
des dispositifs expérimentaux différents. L’incertitude sur la mesure ne pourra pas étre meilleure

que celles des données servant alors de référence.

— Les modeles utilisés dans les évaluations induisent, eux aussi, des erreurs. Le calcul de I’incer-
titude des données évaluées se fait par la propagation des incertitudes au travers des modeles

de noyaux.

Tout un travail d’évaluation des incertitudes sur les sections efficaces a démarré assez récemment. Les
incertitudes sur les sections efficaces sont parfois spécifiées dans les fichiers évalués. Notez qu’actuel-
lement, elles sont encore loin d’étre toutes disponibles. Par exemple, les incertitudes sur les sections

efficaces de capture sont encore toutes introuvables .

Les incertitudes sur les sections efficaces sont évaluées a partir de modeles statistiques complexes
qui tiennent compte des incertitudes des mesures, lorsqu’elles sont précisées. Ces incertitudes sont
généralement données, non pas quelle que soit I’énergie, mais pour des domaines d’énergie. Ces
incertitudes correspondent donc a I’incertitude sur les sections efficaces moyennées sur une zone en
énergie.

Il est possible de calculer I’incertitude sur la section efficace pour une énergie donnée, ainsi que
toutes ses corrélations avec les données a d’autres énergies ou pour d’autres réactions. On représente
généralement ces informations par des matrices de corrélation énergie-énergie, en fonction de 1I’éner-
gie du neutron incident (I’incertitude est donnée par I’écart-type a un ¢ en pourcent). Notez que les
corrélations ne proviennent pas seulement des méthodes expérimentales mais aussi de la physique nu-
cléaire. Par exemple, a basse énergie, la section efficace varie de maniere inversement proportionnelle
a la racine carrée de 1’énergie du neutron.

I1 est possible d’obtenir des évaluations dont I’incertitude est inférieure a celle des mesures expé-
rimentales de référence. Ceci s’explique par le fait que les évaluations utilisent en plus des modeles
de physique qui permettent de contraindre les données. Par exemple, pour la section efficace de cap-

ture de 1>33U, il a été imposé que la largeur relative des résonances est constante. Enfin, les trés

Icelles pour I’233U et 1'237U sont en cours de calcul.
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nombreuses études de validation des évaluations ont permis des corrections et des ajustements qui
peuvent expliquer la trés bonne connaissance d’une section efficace, malgré des incertitudes expéri-

mentales fortes. L’incertitude liée alors a I’évaluation est extrémement complexe a définir.

2.3.3 Etat des lieux pour I’>°U

Avant de présenter 1’état des lieux des données existantes pour 1’233U, nous nous intéressons a un
isotope mieux connu : 1'>>U. En effet, le rapport o de 1'>3°U est plus grand que celui de I’>*3U, im-
pliquant une mesure plus accessible. De plus, les nombreuses utilisations actuelles (réacteurs électro-
geénes, applications militaires) de 1’élément 233U ont motivé un grand nombre de mesures de sections
efficaces de capture et de fission. Cet élément est indispensable pour calibrer le dispositif expérimen-
tal. L’?3U est donc un trés bon candidat : activité plus faible, rapport a plus favorable et mieux connu

comme nous allons le voir dans les paragraphes suivants.

2.3.3.1 Données expérimentales existantes

De trés nombreuses mesures expérimentales du rapport o de 1’>3U ont été effectuées sur des

plages en énergie diverses. L’annexe B en fait la liste exhaustive.

Mesures intégrales

Il existe plusieurs mesures intégrales du rapport oo de 1’>>°U. Elles sont représentées sur la fi-
gure 2.3. Toutes ces mesures ne sont pas compatibles entre elles. En effet, les spectres en énergie
considérés sont différents. En particulier, les mesures effectuées en spectre non thermique (mesure
n°6 par exemple) different des mesures effectuées en spectre thermique (mesure n°2 par exemple).
Aucune comparaison n’est possible pour ce domaine en énergie. Par contre, les valeurs prises en
spectre thermique sont cohérentes, bien que les domaines d’énergies considérées ne soient pas tou-
jours mentionnés dans la documentation. La figure 2.4 montre que la plupart des mesures se super-
posent.

En considérant uniquement la partie thermique, la moyenne du rapport o pour les valeurs inté-
grales est de 0.171. Les erreurs citées sur ces mesures varient entre 0.35 % [OKA64235]et 15 %
[EGES5]. La dispersion, ou I’écart-type?, de ces mesures est de 0.017, ce qui représente une variation
de 10 % sur la mesure du rapport ot moyen.

Il reste quelques interrogations a propos de certaines données. Il existe deux jeux de données pour
la mesure d’Okazaki et al. [OKA64235]. En effet, sous EXFOR, nous avons acces a deux fichiers
absolument identiques (reférence des publications, explications de 1’expériences ...) exceptée les va-
leurs du rapport o de 1'*3U. Ne pouvant accéder 2 la publication originale, il ne nous est pas possible
de comprendre les différences. Nous ne pouvons pas conclure : est-ce qu’il s’agit de deux mesures

distinctes, et le cas échéant, qu’est ce qui les différencie ? Ou est-ce un probléme provenant d’EXFOR

ZPour toute la suite de cette thése, j’entendrai par écart-type d’une série de données, le terme calculé ainsi :

% Y= (% — xm)? avec x;,, la moyenne des données.

38



et, dans ce cas, quelle valeur est correcte ? De méme, les données de Craig et al. [CRAS58] sont, elles
aussi, en double et, de la méme facon que pour les données d’Okazaki et al., aucun moyen ne nous

permet de comprendre la différence.

Mesures différentielles

Les valeurs différentielles sont récapituléees sur les figures B.4 a B.8 situées en annexe B. De tres
nombreuses mesures du rapport o de 1'>3U ont été effectuées, dont certaines sont trés récentes. Elles
difféerent sur la méthode de mesure et la plage en énergie considérée. Des écarts importants entre les

mesures sont visibles.

La mesure de la section efficace de fission de 1'23U, seule, a été effectuée lors de plus nombreuses
mesures encore que celles du rapport o.. De par leur trop grand nombre, nous ne les avons pas réper-
toriées. Seules celles qui ont été utilisées par les évaluateurs sont citées en annexe B. Des mesures
de section efficace de fission de 1'>3*U sont encore en cours, par exemple celles aupres du dispositif
n-ToF [29].
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FIG. 2.3 — Récapitulatif de I’ensemble des valeurs expérimentales intégrales du rapport o de 1’233U

répertoriées dans la base EXFOR.

2.3.3.2 Evaluations

Il n’existe pas d’évaluation directe du rapport o. Seules sont évaluées les sections efficaces de
fission et de capture de 1’235U. Ainsi, les incertitudes provenant de chacune de ces évaluations se
répercutent sur I’incertitude du rapport o. La figure 2.5 montre les différentes valeurs de ce rapport
en fonction de la base de données choisie. Aucun désaccord majeur n’est visible entre les différentes

évaluations.
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FIG. 2.4 — Valeurs expérimentales intégrales du rapport o de I’233U répertoriées dans la base EXFOR.
Seules les mesures en spectre thermique apparaissent.

Ces données sont comparées en les moyennant sur deux plages en énergie : [1 eV ; 10 keV]
correspondant a la plage de mesure de notre expérience, et celle correspondant a tout le spectre. Elles
sont répertoriées dans le tableau 2.1. Le rapport o moyen pour ces différentes évaluations est de 0.398
pour la plage en énergie [1 eV ; 10 keV] (respectivement 0.0142 pour tout le spectre) avec un écart-
type de 0.013 (respectivement 0.0011). L’écart-type relatif, calculé comme étant I’écart-type divisé
par la moyenne, est alors de 3.1 % (resp. 7.6 %).

L’inconvénient d’une estimation de la dispersion des mesures par I’écart-type est que celui-ci
“lisse” les écarts. Idéalement, il faudrait pouvoir calculer I’incertitude sur chacune des données du
rapport o selon I’évaluation pour vérifier si les écarts sont significatifs. Cependant, aucune incertitude

sur les sections efficaces de capture n’est donnée dans les évaluations.

| Base dedonnées | ENDF/B-VI | JENDL-3.3 | JEFF-31 | JEFF-31A |

1eV; 10keV 0.403 0.399 0.403 0.388
1.1073 eV ; 20 MeV 0.0146 0.0133 0.0145 0.0146

| Ecart-type relatif | ENDF/B-VI [ JENDL-3.3 | JEFF-31 | JEFF-31A |

1eV; 10keV 1.26 % 0.15 % 1.23 % 2.66 %
1.107%eV ; 20 MeV 2.18 % 6.67 % 2.11 % 2.32 %

TAB. 2.1 — Récapitulatif des valeurs moyennes du rapport o de 1’>>U pour les différentes bases de
données, pour deux plages en énergie. L’écart-type relatif, calculé comme étant 1’écart-type divisé
par la moyenne, est également mentionné.
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FIG. 2.5 — Comparaison entre les différentes bases de données disponibles du rapport o de 1’235 U.

L’évaluation ENDF/B-VII

Dans cette évaluation, les intégrales des sections efficaces de capture et de fission dans la zone
des résonances sont respectivement de 276.04 barns et 140.49 barns. Ceci donne un rapport o égal
a 0.5089, ce qui est en accord avec la valeur obtenue en mesure intégrale en spectre épithermique :
0.486+£0.025 (mesure de Esch et al. [ESC64]). De plus, les mesures expérimentales différentielles
prises en compte dans 1’analyse pour effectuer 1I’évaluation sont au nombre de 18. Une breve descrip-

tion de chacune d’elle est donnée dans 1’annexe C.

Les données expérimentales utilisées pour I’évaluation ne reprennent pas forcément les données
expérimentales du rapport o de 12°U référencées dans EXFOR. De plus, les évaluations utilisent
aussi des mesures expérimentales de fission et de capture indépendantes. Les évaluateurs ne prennent
pas seulement en compte les mesures de sections efficaces mais aussi des données nucléaires fonda-

mentales comme le rendement de fission.

Les évaluateurs ont d’abord pris en compte les données expérimentales différentielles avant d’in-
clure les données expérimentales intégrales. L.’évaluation de la section efficace de capture est basée
sur la section efficace de fission évaluée et des mesures du rapport o de I'>3>U pour la plage en énergie
allant de 2.25 keV a 1 MeV. Les évaluateurs ne prennent pas les mesures expérimentales de section

efficace de capture directement mais systématiquement la mesure du rapport .

Les évaluations, ont été comparées a des données expérimentales afin de vérifier leur cohérence.

Les tableaux 2.2, et 2.3 regroupent les résultats obtenus. L’écart maximal entre la section efficace de
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Plage ENDF/B-VII De Saussure Ecart entre Perez Ecart entre
en énergie [30] et al. [SAU67] ENDF/B-VII et al. [PER73] ENDF/B-VII
(eV) (barn.eV) (barn.eV) et De Saussure (barn.eV) et Perez

0.5-20.0 653.5 647 1.0 %

20.0 - 60.0 1066.1 1084 1.7 % 1057 0.8 %
60.0 - 100.0 490.2 477 2.7 % 504 2.8 %
100.0 - 200.0 1158.8 1148 0.9 % 1138 1.8 %
200.0 - 300.0 907.8 904 0.4 % 940 35%
300.0 - 400.0 660.2 658 0.3 % 642 2.8 %
400.0 - 500.0 495.9 506 2.0 % 478 3.6%
500.0 - 600.0 5333 506 51 % 562 54 %
600.0 - 700.0 494.8 481 2.9 % 449 9.5 %
700.0 - 800.0 490.1 513 4.7 % 475 3.1 %
800.0 - 900.0 439.8 444 0.9 % 397 9.7 %

900.0 - 1000.0 504.2 542 7.5 % 482 4.4 %
1000.0 - 2000.0 509.6 522 2.4 % 463 9.1%
1100.0 - 1200.0 413.7 395 4.5 % 332 19.7 %
1200.0 - 1300.0 340.4 372 9.3 % 267 21%
1300.0 - 1400.0 304.1 304 0.03 % 225 26 %
1400.0 - 1500.0 355.7 301 15 % 254 29 %
20.0 - 1500.0 | 9164.7 | 9046 1.3 % | 8665 5.4 %

TAB. 2.2 — Comparaison entre les données calculées et des données expérimentales pour la section
efficace de capture.

fission évaluée et celle mesurée est de 4.4 % pour Schrack et al. [SCHS88], 2.8 % (2.0 %) pour Weston
et al. [?, WES92]. Par contre, I’écart maximal entre la section efficace de capture évaluée et celle
mesurée est de 15.4 % pour De Saussure et al. [SAU67] et de 28.6 % pour Perez et al [PER73].

L’évaluation JENDL-3.3

Les données expérimentales utilisées pour I’évaluation de la section efficace de fission dans la li-
brairie JENDL-3.3 sont au nombre de 40 [PER74, POE74, POE77, CZI75, CZI75b, CZI76, SZA76,
BAR76, GWI76, CAN78, CAN81, CAR78, KAR78, ADA79, ARL79, ARLS83, ARLS85, WASS82,
WASS82b, L1J82, L1J86, MAHS82, CARS2, COR81, ALKS83, ALK86, ALKS88, AZI83, DUS84, WES84,
CARS84, HERS85, SCHS85, IWASS, BULSS, FIL88, KALSS, KALI1, JOH91, MERO1, LIS97]. En ce
qui concerne la section efficace de capture, deux domaines en énergie sont considérés. En dessous
de 1 MeV, elle est évaluée a partir de I’évaluation de la fission et des mesures du rapport o sui-
vantes : [HOP62, BEE79]. Au dessus de 1 MeV, ce sont des modeles qui sont utilisés (code CAS-
THY [IGA91]).
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Ecart entre Ecart entre
Plage Schrack Ecart entre Weston Weston
. ENDF/B-VII ENDF/B-VII ENDF/B-VII
en énergie et al. [SCHS8] ENDEF/B-VII etal. [?] et al. [WES92]
(barn.eV) et Weston et Weston
V) (barn.eV) et Schrack (barn.eV) (barn.eV)
[?] [WES92]

0.5-20.0 910.4 929.9 2.1 %

20.0 - 60.0 1867.8 1882.8 0.8 % 1869.9 0.1 %
60.0 - 100.0 954.0 968.0 1.5% 954.2 0.02 %
100.0 - 200.0 2032.7 2092.7 2.9 % 2089.5 2.8 % 2073.9 2.0 %
200.0 - 300.0 2062.2 2007.0 2.7 % 2060.0 0.1 % 2054.6 0.4 %
300.0 - 400.0 1280.8 1321.6 32 % 12971 1.3 % 1292.9 0.9 %
400.0 - 500.0 1333.2 1391.5 4.4 % 1351.8 1.4 % 1347.9 1.1 %
500.0 - 600.0 1489.2 1467.9 1.4 % 1499.2 0.7 % 1494.3 0.3 %
600.0 - 700.0 1126.6 1156.4 2.6 % 1134.1 0.7 % 1132.6 0.5%
700.0 - 800.0 1088.7 1085.8 0.3 % 1093.3 0.4 % 1075.7 1.2 %
800.0 - 900.0 797.6 784.0 1.7 % 813.0 1.9 % 804.9 0.9 %
900.0 - 1000.0 724.4 723.9 0.1 % 738.2 1.9 % 721.4 0.4 %

1000.0 - 2000.0 7036.1 7054.2 0.3 %




L’évaluation JEFF-31

Cette évaluation prend pour données de base les évaluations de JEFF-3.0 qui elle-mé&me prend pour
données de base les évaluations de ENDF/B-VI. Ceci explique les similitudes entre les évaluations
JEFF-31 et ENDF/B-VI. De plus, I’évaluation de la section efficace de capture a été renormalisée en

fonction de nouvelles mesures du rapport o, mais aucune référence sur ces mesures n’est indiquée.

Evaluation des incertitudes

La matrice de covariance pour la section efficace de fission de 1’>>U pour 1’évaluation ENDF/B-
VII est donnée sur la figure 2.6. Elle indique que, sur la plage en énergie [1 eV ; 10 keV] correspondant
a celle de notre mesure, la section efficace de fission de 1’>>>U est connue 4 0.5 % pres. Par contre,
les incertitudes et les corrélations des sections efficaces de capture de I’>*U ne sont pas disponibles
dans ENDF/B-VII, comme dans toutes les autres évaluations. Cependant, Palmiotti et al. [31] cite une

incertitude sur le rapport o de I’>3U de 5 %.

Acic vs. E for ZU(nf)

700 e !
*51&)‘?, Linear Axes:
Rel. Standard Dev. (%)

500
400
300
200
100

Legarithmic Axes
Energy (eV)

001}
002
|-00g
- 00%
005

009,
004

{(¥UN 4, 4043 'SA O/OV

FIG. 2.6 — Incertitude et corrélations des sections efficaces de fission 1'>3>U disponible dans
ENDF/B-VII.
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2.3.4 Etat des lieux pour I’>>*U
2.3.4.1 Données expérimentales existantes

Les données expérimentales concernant le rapport o de 233U sont assez peu nombreuses et datent
essentiellement des annnées 60. 11 a été assez difficile de trouver les publications portant sur ces me-
sures. Un certain nombre n’a pas été accessible. De plus, peu de valeurs sont tabulées et existent
sous EXFOR. Ces mesures sont résumées dans le tableau B.6 pour les mesures intégrales et dans le

tableau B.7 pour les mesures différentielles, situés dans 1’annexe B.

I existe assez peu de mesures du rapport o de I’>>3U et beaucoup d’entre elles sont des mesures
intégrales. Ces mesures sont obtenues dans des réacteurs dont nous ne connaissons pas précisément
la forme du spectre. Nous savons seulement qu’il s’agit de spectres thermiques (neutrons d’énergie
inférieure 2 0.5 eV). Or, il est trés utile de connaitre le rapport o de 1'>33U dans le domaine épither-
mique voire rapide puisqu’il s’est avéré que les Réacteurs a Sels Fondus peuvent fonctionner de facon
avantageuse avec des spectres autres que purement thermiques (cf chapitre 1).

La moyenne du rapport o pour ces valeurs intégrales sur le spectre thermique est de 0.127. Ces
données expérimentales, bien qu’individuellement assez précises (les erreurs données sur les mesures
étant au minimum de 0.44 %, au maximum de 10 %), présentent entre elles une dispersion de 25 %.
Il semble que des erreurs systématiques non maitrisées soient a I’origine d’une telle dispersion. Pour
mieux visualiser la dispersion des données et leur incohérences, nous avons représenté ces données
sous forme de segments. La figure 2.7 montre que les mesures en spectre thermique ne sont pas en
accord. Bien que les plages précises en énergies ne sont pas spécifiées et peuvent donc différer, elles
ne peuvent pas expliquer de tels écarts sur le rapport o.. Enfin, il y a deux valeurs pour la mesure
de Esch et al. pour une méme référence [ESC64] (publication non accessible) : celle égale a 0.165
est la valeur relevée dans EXFOR, tandis celle égale a 0.175 est celle trouvée dans de nombreuses
publications dont celles de Weston et al.

En outre, beaucoup de ces mesures ne sont pas assez détaillées dans EXFOR : les méthodes, le
type de détecteurs utilisés, la source de neutrons, ... ne sont pas systématiquement précisés. Les incer-
titudes ainsi que leur calcul, lorsqu’elles sont données dans les publications, sont mal connues. Les
publications n’étant pas toujours accessibles, nous n’avons pas pu vérifier et compléter les informa-
tions indiquées dans EXFOR.

Les mesures différentielles sont aussi peu nombreuses. Elles sont représentées sur les figures B.6,
B.7,B.8, B.10 et B.11, dans I’annexe B.

Les données de Egelstaff [EGESS] sont différentielles puiqu’il est spécifié dans EXFOR qu’un

spectrometre a temps de vol a été utilisé, sans plus de détails. Cependant, une seule valeur est spéci-

fiée : o = 0.18 + 0.04 pour la plage en énergie entre 5.1073 eV et 21 eV.
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FI1G. 2.7 — Récapitulatif de I’ensemble des valeurs expérimentales intégrales du rapport o de
1"233U répertoriées dans la base EXFOR. Toutes les mesures représentées sont effectuées en spectre
thermique, exceptées celle dont le titre est en gras souligné qui sont obtenues pour des spectres
épithermiques.

Les données expérimentales de Weston et al.

Nous nous intéressons tout particulierement a I’expérience de Weston et al. puisqu’il s’avere que les
résultats servent de référence dans les évaluations. L’étude décrite dans ce paragraphe permettra par
la méme occasion de mieux comprendre les données indiquées dans EXFOR. Plusieurs publications

sont a notre disposition pour les comparaisons :

1. “ Neutrons Fission and Capture Cross Sections measurements for 223U in the energy region
0.02 to 1 eV” L.W. Weston, R. Gwin and G. de Saussure, ORNL, Nuclear Science and Engi-
neering, 42, 143-149 (1970) [WES70]. Cette publication correspond a celle utilisée par EX-
FOR. Les données des sections efficaces récupérées sous format informatique sous EXFOR

coincident parfaitement avec celles tabulées dans cette publication.

2. “Measurement of Neutron Fission and Capture Cross Sections for 233U in the region 0.4 to
2000eV” L.W. Weston, R. Gwin and G. de Saussure, ORNL, Nuclear Science and Engineering,
34, 1-12 (1968) [WES68]. Cette publication, utilisée comme référence par EXFOR, ne contient
aucune donnée de section efficace tabulée. Seuls des graphiques sont a disposition. Aucune
comparaison directe n’est possible.

3. “Measurement of Neutron Fission and Capture Cross Sections for 2>3U in the region 0.4 to
1 000 eV’ L.W. Weston, R. Gwin and G. de Saussure, ORNL, internal report (1967) [WES67].
Ce rapport interne de I’ORNL correspond a un rapport intermédiaire avant publication. La
publication correspondante est celle citée ci-dessus [WES68]. Cependant, contrairement a la

publication qui ne contient que des graphiques, les données des sections efficaces de capture et
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de fission sont entierement tabulées dans ce rapport. Nous pouvons alors les comparer avec les
valeurs indiquées par EXFOR. Or, il s’avere qu’il y a une différence non négligeable entre ces
deux références. Les figures B.12, B.13 et B.14 montrent ces écarts pour la section efficace de
fission et de capture, et pour le rapport o sur toute la plage de mesure. Afin de mieux visualiser
les différences, le rapport o est représenté sur les figures B.15 a B.22 pour plusieurs plages
en énergie. Le tableau 2.4 montre une comparaison des valeurs de Weston et al. (du rapport
interne ORNL et provenant d’EXFOR) avec celles de 1’évaluation ENDF/B-VI. Les mesures
de Weston et al. provenant d’EXFOR sont, en moyenne sur toute la plage en énergie étudiée
(soit 0.4 eV ; 1 keV), plus proches des données de 1’évaluation ENDF/B-VI que des mesures
de Weston et al. provenant du rapport interne ORNL. Cette constatation est compatible avec la
fait que 1’évaluation se base sur ces données. Par contre, de gros écarts subsitent sur certaines
plages en énergie. C’est le cas pour la plage comprise entre 50 eV et 100 eV. Ceci pourrait
s’expliquer par le fait que, a partir de 60 eV, I’évaluation ne résout plus les résonances. Mais
dans ce cas on pourrait s’attendre a ce que, résonances résolues ou pas, la valeur moyenne reste

cohérente.

Nous avons supposé que I’essentiel des différences entre [WES68] et [WES67] provenait d’une révi-
sion des résultats avant la publication (les données du rapport interne de 1967 ne sont pas définitives),
tout particulierement de la renormalisation absolue des données. En effet, lors de la déduction de la
section efficace de capture, deux parametres non accessibles par I’expérience ont da €tre calculés a
partir de la mesure de la section efficace totale de 1’>33U par Pattenden et Harvey [PAT63]. La section
efficace de diffusion a été supposée constante et égale a 12.5 barns. Les données expérimentales de
Weston sont donc corrélées a celles de la mesure de section efficace totale de Pattenden et Harvey.
Une 1égére modification de cette normalisation (2.6 %) induit des écarts sur le rapport o de I’233U
pouvant aller jusqu’a 50 %. Cet exemple nous permet de mieux comprendre les problemes qui se
posent lors de 1’analyse des données : il est souvent nécessaire de s’appuyer sur des expériences pas-
sées. La nouvelle mesure, et donc son incertitude, sont alors corrélées aux autres expériences. De
plus, cet exemple nous permet d’ores et déja de souligner la difficulté d’obtenir directement la section
efficace de capture. Il fait ressortir I’importance de la précision sur la normalisation et de la grande

sensibilité de la mesure a celle-ci.

Sur la figure B.15, les données d’EXFOR et I’évaluation coincident relativement bien. Par contre,

les données initiales peuvent étre différentes de plus d’un facteur 2 par rapport au données publiées
dans EXFOR.
Les résonances venant de la base de données EXFOR sont mieux définies que celles provenant du
rapport interne [WES67] (cf figures de B.17 a B.22). Aucune explication a ce propos n’est spécifiée
dans la publication. Nous pouvons supposer qu’un traitement de déconvolution de la résolution a pu
étre effectué.

Nous trouvons plus de 400 valeurs en plus dans les données EXFOR par rapport aux données initiales
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Plage Rapport Ecart par Données Ecart par
en énergie || ENDF/B-VI interne rapport a EXFOR rapport a
eV) ORNL ENDF/B-VI ENDF/B-VI

| 04;1000 [ 01379 [ 02674 | 94 % | 01629 | 18 %
04;5 0.1781 0.1681 5.6 % 0.1641 7.9 %
5;10 0.1635 0.1461 11 % 0.1919 17 %
10; 50 0.1449 0.1301 11 % 0.1988 37 %
50; 100 0.1096 0.1281 17 % 0.3370 207 %
100; 500 0.1471 0.1964 34 % 0.1528 3.9 %
500; 1 000 0.1322 0.3513 166 % 0.1504 14 %

TAB. 2.4 — Comparaison de la valeur moyenne du rapport o de 1’233U obtenue par Weston et al. pour
les deux sources de données expérimentales, et pour différentes plages en énergie. Ces valeurs sont
comparées a I’évaluation ENDF/B-VI. Aucune incertitude n’a pu étre donnée puiqu’elles ne sont pas
précisées dans les publications.

du rapport interne. La plage en énergie n’est pas la méme : 1.286 keV au maximum pour les données
du rapport interne contre 2.048 keV pour les données issues de EXFOR. Dans la publication, il est
précisé que les données vont jusqu’a 2.0 keV, bien que les graphiques ne les représentent que jusqu’a
1.0 keV. Cependant, nous n’avons pas acces a de quelconques explications a ce sujet.

La renormalisation absolue des mesures de Weston induit des valeurs de la section efficace de
capture négative, comme le montre la figure B.9. Ceci nous donne une idée de I’incertitude et de la

limite de la mesure.

La mesure de Weston et al. ([WESG68]) est la seule dont 1’analyse, particulierement les incertitudes,
est tres détaillée. Afin de pouvoir comparer la valeur du rapport o obtenue, Weston a complété ses
mesures par 1’évaluation de Snidow [SNI66]. Il obtient ainsi ¢ = 0.188 =+ 0.017 pour une énergie
de 0.5 eV a 10 MeV. Cette valeur est assez éloignée de celles indiquées par Conway et al. [CON67]
et Halperin et al. [HAL63] qui donnent tous deux une valeur proche de 0.17 avec une précision de
3.4 % (resp. 10 %). Les données de Halperin et al. et de Weston et al. ne sont pas contradictoires a

I’incertitude pres. Par contre, les données de Conway et al. et de Weston et al. ne coincident pas.

2.3.4.2 Evaluations

Tout comme pour 1’?3U, il n’existe pas d’évaluation directe du rapport a. Seules sont évaluées
les sections efficaces de fission et de capture de 1'>33U.
Pour comparer ces évaluations entre elles, nous nous intéressons dans un premier temps aux sections
efficaces directement obtenues des évaluations. La figure 2.8 montre le rapport & en fonction de la
base de données choisie. D’importants désaccords sont visibles entre les différentes évaluations, no-
tamment entre ENDF/B-VI et JENDL-3.3 pour la zone en énergie comprise entre 50 eV et 200 eV.

En effet, JENDL-3.3 prévoit beaucoup plus de résonances. Cela s’explique par la méthode d’évalua-
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tion utilisée : plusieurs modeles sont utilisés pour reproduire les différentes zones en énergie que sont
le domaine thermique, le domaine des résonances résolues et celui des résonances non résolues. La
frontiere entre ces deux domaines n’est pas la méme selon les modeles et les évaluateurs.

Des différentes évaluations nous pouvons en déduire pour chacune le rapport o sur deux plages en
énergie : celle comprise entre 1 eV et 10 keV qui correspond a la plage de mesure de notre expérience
et celle correspondant a tout le spectre. Elles sont répertoriées dans le tableau 2.5. Le rapport 0. moyen
pour ces différentes évaluations est de 0.11765 (respectivement 0.0707) avec un écart-type de 2.28 %
(respectivement 2.43 %). Cela conduit a un écart-type relatif de 19.4 % (resp. 34.4 %).

Nous avons reporté les écarts par rapport a la moyenne pour chacune des évaluations. Les données
pour 1’23>U sont beaucoup moins dispersées que celles de 1’>23U. Ces écarts varient entre 0.15 % et
6.7 % pour 1'>U tandis qu’ils varient de 1.3 % a 27 % pour 1’>33U. Cela confirme que le rapport o

de I’>%U est mieux connu que celui de I’233U.

Il est cependant tres difficile de conclure sur les précisions des données. Nous ne connaissons pas
les incertitudes des différentes évaluations, comme c’est également la cas pour les évaluations du rap-
port o de I’233U. Par conséquent, nous ne savons pas si elles sont cohérentes entre elles. Par contre,
contrairement au rapport o de 1’23°U, les deux bases de données suivantes fournissent des incertitudes

sur leurs évaluations : JENDL-3.3 et une version préliminaire de ENDF/B-VII.

Estimer les incertitudes d’une évaluation est trés complexe, d’autant plus que nous avons vu que
les incertitudes expérimentales sont souvent mal indiquées. Effectuer a nouveau une mesure du rap-
port o de 1'>33U permettrait de contraindre 2 la fois ’évaluation du rapport o mais aussi et surtout,

les incertitudes sur ce rapport.

| Base de données | ENDF/B-VI | JENDL-3.3 | JEFF-31 | EFF-31A |

leV;10keV 0.1357 0.1077 | 0.1080 | 0.1192
1.10%eV;20 MeV | 0.0556 0.0690 | 0.0687 | 0.0895
| Ecart par rapport a la moyenne | ENDF/B-VI | JENDL-3.3 | JEFF-31 | JEFF-31A |
1eV; 10keV 153 % 846 % | 820% | 132%
1.107eV; 20 MeV 21.4 % 240% | 2.83% | 266 %

TAB. 2.5 — Récapitulatif des valeurs moyennes du rapport o de I’>33U pour les différentes bases de
données, ce pour deux plages en énergie. L’ écart-type relatif, calculé comme étant 1’écart-type divisé
par la moyenne, est également mentionné.
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FIG. 2.8 — Comparaison entre les différentes bases de données disponibles du rapport o de 1’233 U.

L’évaluation JEFF-3.1

Cette évaluation prend pour données de base les évaluations de JENDL-3.3 et de ENDF/B-VI. Ceci
explique la ressemblance entre ces évaluations sur la figure 2.8.

L’évaluation ENDF/B

Les évaluations s’appuient sur les mesures de la section efficace de fission et de capture de 1'>33U.
En ce qui concerne la fission, I’évaluation ENDF/B-VII s’appuie sur plus de quarante jeux de données.
Malheureusement ils ne sont pas encore accessibles.

Quant a la capture, tres peu de mesures expérimentales sont prises en compte, méme pour 1’éva-
luation la plus récente (ENDF/B-VIL.bl). Seules les quatre mesures suivantes ont été prises comme
référence : les trois mesures différentielles du rapport o, de Weston et al. (1968 [WES68])3, de Brooks
et al. (1966 [BRO66235bis]) et d’Hopkins et al. (1962 [HOP61]), ainsi que la mesure intégrale de la
section efficace de capture par Cabell et al. (1971 [CAB71]). L’incertitude sur la section efficace de
capture reste donc tres forte. Les mesures différentielles sont complémentaires puisque les plages en
énergie de chacune ne se recouvrent pas. A partir de 60 eV, I’évaluation utilise un modele dans lequel
les résonances ne sont plus résolues. Plus 1I’énergie est importante, plus les résonances sont serrées.
De plus, plus I’énergie est élevée, plus I’erreur absolue sur la mesure de I’énergie est élevée. Ainsi,
résoudre les résonances a plus haute énergie (entre 100 eV et 10 keV) nécessiterait des mesures en

énergie tres précises.

3Seules les données inférieures a 30 eV ont été validées et sont par conséquent utilisées.
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| Plage en énergie (eV) | Wagem [WAG88] | Deruy [DER74] | Weston [WES] | Blons [BLO73] | JEFF-31 | JENDL-3 | ENDF6 | JEF-2

0.021; 0.031 525.6 526.7 526.8 - 526.5 5288 | 5239 | 5206
0.031; 0.082 362.9 363.5 363.9 - 361.7 363.9 | 3619 | 359.7
0.082; 1.000 151.3 150.9 150.6 - 150.1 1494 | 1490 | 1486
1.000; 2.100 388.8 387.7 391.7 - 387.9 383.0 | 3789 | 3821
2.100; 2.750 204.4 204.6 207.5 - 204.6 205.9 198.1 | 198.8
2.750; 3.000 50.1 534 51.9 - 50.2 52.9 506 | 508
3.000; 15.00 106.2 105.6 104.9 - 104.3 103.6 101.2 | 1015
0.021; 15.00 134.2 133.5 133.5 - 132.5 131.7 129.1 | 1295
15.00; 30.00 - - 95.03 94.60 95.51 9649 | 91.80 | 92.69
30.00 ; 50.00 - - 40.13 40.30 40.27 40.19 | 38.85 | 39.16
50.00 ; 75.00 - - 40.66 40.49 40.53 40.79 | 3580 | 39.90
75.00; 100.0 - - 35.57 36.70 36.03 36.58 | 33.36 | 32.74
100.0; 125.0 - - 36.84 36.89 36.97 3178 | 29.94 | 28.94
125.0; 150.0 - - 21.29 20.29 20.78 1630 | 22.10 | 2625
15.00; 150.0 - - 41.39 41.48 41.45 39.91 3849 | 40.05
0.5eV; 150 eV - - - - 71034 | 71053 | 691.08 | 697.18
150 eV ; 20 MeV - - - - - 6425 | 6334 | 65.29
0.5V ; 20 MeV - - - - - 77479 | 1295 | 762.47




Dans cette évaluation, 1’intégrale des sections efficaces de capture et de fission dans la zone des
résonances sont respectivement de 776.64 et 139.66 barns. Ceci donne un rapport o égal a 0.180. Au-
cune valeur de I’erreur n’est encore accessible. Nous ne connaissons que les données de 1’évaluation

précédente ENDF/B-VI : 760 £ 17 barns (soit 2.2 %) pour la fission et 137 £ 6 barns (soit 4.4 %)
pour la capture.

La figure 2.9 représente la différence entre I’ancienne évaluation ENDF/B du rapport o et la plus
récente sur une plage en énergie de [0.001 eV ; 600 eV]. Nous pouvons déja remarquer des différences
non négligeables. Par exemple, nous remarquons une différence d’un facteur 2 pour la plage en énergie

comprise entre 75 eV et 100 eV. C’est la section efficace de capture qui a été revu a la hausse.
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F1G. 2.9 — Comparaison entre la librairie ENDF/B-VL.5 (2001) et sa nouvelle version ENDF/B-VIIL.bl
(2006), pour le rapport o de 1’233U.

Comparaison entre les différentes évaluations

Les évaluateurs ont comparé les différentes évaluations de capture et de fission de 1'>33U pour
différentes plages en énergie (cf tableaux 2.7 et 2.6). Les données expérimentales de Weston et al.
sont citées par les évaluateurs et sont indiquées dans ces tableaux. Nous les avons comparées avec les
valeurs expérimentales d’EXFOR et celles provenant directement des publications de Weston et al.
Les données précisées par les évaluateurs et les données indiquées sous EXFOR ne coincident pas. En
effet, les données expérimentales de Weston ont été corrigées a posteriori. Les valeurs mesurées ont

été augmentées lors d’une correction du bruit de fond suite a 1I’évaluation de Reynolds et al. [REY73].
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Plage en énergie (eV) | Weston | JEFF-31 | JENDL-3 | ENDF6 | JEF-2 |

0.021; 0.031 45.17 | 44.90 4482 | 45.40 | 45.54
0.031; 0.082 3251 | 32.57 3245 | 3258 | 32.68
0.082; 1.000 14.06 | 14.44 13.99 1324 | 13.13
1.000; 2.100 66.83 | 66.54 7054 | 6746 | 67.31
2.100; 2.750 111.83 | 110.67 | 10625 | 112.04 | 110.80
2750 ; 3.000 7.50 8.25 8.85 753 | 5.74
3.000; 15.00 1743 | 17.61 19.51 17.66 | 17.02
0.021; 15.00 2485 | 24.97 2657 | 2422 | 24.43
15.00; 30.00 1325 | 13.97 11.92 1327 | 12.67
30.00 ; 50.00 5.21 5.81 4.85 547 | 5.00
50.00 ; 75.00 491 5.38 442 380 | 5.25
75.00; 100.0 8.71 9.07 5.39 430 | 533
100.0; 125.0 5.37 6.01 3.55 388 | 4.63
125.0; 150.0 3.38 3.78 2.12 354 | 4.12
15.00; 150.0 6.39 6.90 491 516 | 5.73

0.5eV; 150 eV - 131.92 | 131.77 | 128.79 | 127.51

150 eV ; 20 MeV - - 6.65 758 | 7.24

0.5eV; 20 MeV - - 13842 | 136.37 | 134.75

TAB. 2.7 — Comparaison de la section efficace moyenne de capture de 1’>33U, pour 1’expérience de
Weston et pour les différentes bases d’évaluation.

Evaluations des incertitudes

La figure 2.10 indique les incertitudes pour les sections efficaces de fission et de capture de I’233U,
pour la base de données JENDL-3.3. Sur la plage en énergie de notre mesure [1 eV ; 10 keV], les
incertitudes ne sont mentionnées qu’a partir de 100 eV et sont de ’ordre de 5 % pour les deux
sections efficaces. Des résultats préliminaires des incertitudes de la section efficace de capture pour
I’évaluation ENDF/B-VII sont représentés sur la figure 2.11. L’'incertitude sur la capture est de 1 %
sur la plage en énergie de notre mesure.

Laréférence [KAW99] nous donne une estimation supplémentaire des incertitudes. Pour la section
efficace de capture, elles sont comprises entre 1.8 % et 5.5 %. Pour la section efficace de fission, elles
varient entre 0.4 % et 4.6 %. Enfin, Palmiotti et al. [31] cite une incertitude sur le rapport o de 1’>33U
de 10 %.
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FIG. 2.10 — Incertitude et corrélations des sections efficaces de fission et de capture de 123U
disponible dans JENDL3.3.
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disponible dans ENDF/B-VII. Les résultats sont préliminaires.
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2.3.4.3 Influence des différentes évaluations dans les simulations

Le rapport o de I’>33U est une donnée cruciale pour le calcul de la régénération des réacteurs basés
sur la filiere 232 Th/233U. En effet, le rapport o de 1'>33U est la contribution majoritaire de I’incertitude
sur la régénération a I’équilibre. Elle représente plus des trois quarts de 1’incertitude, le chiffre précis
étant fonction du spectre en énergie des neutrons. Or, les incertitudes actuelles sur la régénération
sont de I’ordre de grandeur des marges que I’on peut obtenir en changeant la stratégie de retraitement
ou en doublant sa vitesse. Il est donc indispensable de mesurer a nouveau ce rapport afin d’affiner les

résultats de simulation.

Pour quantifier I’influence du choix de I’évaluation pour I’>*3U, des simulations de réacteurs a
sels fondus ont été effectuées. Elles utilisent soit I’évaluation ENDF/B-VI, soit JENDL-3. pour les
données concernant 1’>33U. Les figures 2.12 et 2.13 montrent le taux de régénération, ainsi que le
rapport & de 1'>3U, en fonction du temps de retraitement pour les deux évaluations de I’>*3U choi-
sies. Dans le cas d’un réacteur régénérateur, le temps de retraitement varie de 30 % selon I’évaluation
choisie. Dans ce cas, le rapport o est égal a 0.120 pour ENDF/B-VI et a 0.102 pour JENDL-3, soit
une variation de 15 %. Si nous souhaitons un taux de régénération égal a 1.05, alors le temps de re-
traitement (ou la taille de I’unité de retraitement) varie de 60 % d’une évaluation a I’autre, tandis que
le rapport o varie de 15 %. De plus, une variation tres faible du rapport @, issue d’un changement du

spectre en énergie des neutrons, modifie nettement le temps de retraitement du coeur.

De plus, un travail de these [33] portant sur des analyses de sensibilités et d’incertitude de données
nucléaires, a permis de mieux définir les besoins de nouvelles données, tout particulierement pour le
concept de réacteurs 2 sels fondus. Il a montré que la section efficace de capture de 1'>33U n’inter-
vient que sous la forme du rapport o de I’>33U c’est-a-dire qu’il n’est pas nécessaire de connaitre les
sections efficaces de fagon absolue. Ces résultats ont été confirmés par la suite [32]. Il a été montré
que le gain de régénération est tres sensible au nombre moyen V de neutrons émis par fission. Ce
terme est connu avec une excellente précision. Le deuxieme terme auquel le gain de régénération est
sensible est le rapport o de 1’233U. La sensibilité du gain de régénération a I’équilibre 2 la variation
de la section efficace de capture de I’>>3U (resp. de fission) est de - 0.128 % (resp. + 0.141 %). Il est
donc nécessaire de connaitre le rapport o de 1’>33U avec une précision excellente pour les calculs de

simulation.
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FIG. 2.13 — Comparaison du rapport o de 1’>23U en fonction du temps de retraitement du volume du
coeur, et en fonction de 1’évaluation utilisé pour 1>33U.

2.3.5 Conclusions sur les données actuelles disponibles

Effectuer une nouvelle mesure permettrait a la fois de simuler avec plus de précision les réacteurs
basés sur la filiere 2>>Th/>33U et de contraindre 1’évaluation sur la capture qui ne prend actuellement
que quatre mesures de référence. Cela aura pour effet principal de diminuer les incertitudes systéma-

tiques qui pourraient alors étre mieux comprises lors de ces nouvelles mesures.
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Pour les données expérimentales du rapport o de 1'>33U, nous avons répertorié seulement les me-
sures du rapport o lui méme et non pas les mesures de la section efficace de fission et celles de capture,
bien que ces derniéres passent généralement par la mesure du rapport o. Pour 1’>3°U, nous décomp-
tons un ensemble de 229 mesures pour la section efficace de fission et de 15 mesures pour la section
efficace de capture. Pour I’>33U, nous dénombrons seulement 77 mesures pour la section efficace de
fission et 6 mesures pour section efficace de capture. Les évaluateurs ont donc acces a environ trois
fois moins de mesures pour 1'>3*U que pour 1'>U. De plus, les données sur I’>>>U sont beaucoup

plus completes, par exemple en ce qui concerne les informations sur I’incertitude des données.

Bien que la précision du rapport o de 1'>3>U mérite encore d’étre affinée pour améliorer les simu-
lations, nous utiliserons cette donnée comme référence afin de comprendre et quantifier les caractéris-
tiques de notre dispositif expérimental. Cela est justifié par les arguments suivants. L’23U ayant une
période 4 400 fois plus grande que celle de I’>33U, la mesure de la section efficace de fission s’avérera
plus aisée. En effet, le bruit de fond attendu, provenant des particules o de la radioactivité naturel
de I’uranium, sera plus faible. En outre, le rapport o de I’2*3U est de 1’ordre de 0.4 contre 0.12 pour
1>33U. La mesure de la capture s’avere plus facile.

Notre analyse est a fortiori dépendante de 1’évaluation du rapport o de I’>3U. Par conséquent,
une réévaluation du rapport o de I’2>>U, devra étre prise en compte dans nos résultats. De plus, notre
mesure n’étant pas absolue, nous cumulerons les erreurs systématiques. Nous ne pourrons pas obtenir

une précision inférieure a celle de 1’évaluation du rapport o de 1’>*U.

La section “données nucléaires” de I’ Agence Internationale de I’Energie Atomique (AIEA) coor-
donne un projet de recherche intitulé : “Evaluations des données nucléaires pour le cycle de combus-
tible Thorium-Uranium” [34]. En aott 1999, I’ AIEA a émis des recommendations quant a la précision
nécessaire sur certaines sections efficaces pour 1’étude des réacteurs de quatrieme génération. Elle a
ainsi spécifié que la section efficace de fission de 1'>3*U doit étre connue a 1 % pres et celle de cap-
ture a 3 % pres. Lors de la derniere réunion de collaboration, ayant lieu du 30 janvier au 2 février
2006, une préférence a été exprimée en faveur du fichier évalué ENDF/B-VII [30]. Ces nouvelles
données évaluées avec I’estimation des incertitudes n’est pas encore accessible sur la base NNDC
(National Nuclear Data Center [23]). Une demande spécifique concernant la ré-évaluation du rapport
o de I'233U et de son incertitude a été écrite en 2007 [33].

Pour conclure, fort de la constatation du besoin d’améliorer la précision du rapport o de I’2**U,
nous avons décidé d’effectuer cette mesure de facon différentielle et directe.

Afin de pouvoir effectuer une mesure différentielle, c’est-a-dire en fonction de 1’énergie du neu-
tron incident, nous utilisons la plate-forme PEREN. Cette plateforme expérimentale, composée d’un
spectrometre a temps de ralentissement au plomb couplé a une source de neutrons pulsée, sera dé-
crite au chapitre 3. Nous y expliquerons comment il est possible de faire un lien entre le temps de

ralentissement des neutrons dans le bloc de plomb et I’énergie du neutron incident.
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De plus, nous avons choisi d’effectuer une mesure directe du taux de réaction de capture et de
celui de fission. Dans le chapitre 4, nous détaillerons le dispositif expérimental choisi pour mesurer a

la fois la section efficace de fission et celle de capture du rapport .
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Chapitre 3

Description de la plateforme PEREN

Les mesures réalisées dans le cadre de cette these ont lieu sur la plateforme PEREN (Plateforme
d’Etudes et Recherche pour I’Energie Nucléaire) située au Laboratoire de Physique Subatomique et
de Cosmologie de Grenoble. C’est griace a cet environnement expérimental que nous espérons réaliser
une mesure différentielle du rapport o, c’est-a-dire en fonction de I’énergie du neutron incident.

Cette plateforme expérimentale est composée d’un générateur de neutrons pulsé développé au
LPSC, nommé GENEPI 2 (GEnérateur de NEutrons Pulsé Intense) et associé a divers massifs ralen-
tisseurs pour la diffusion des neutrons (plomb, graphite, téflon, lithium). Cette plateforme s’inscrit
dans le cadre d’un programme de validation de données nucléaires manquantes ou qui n’ont pas la
précision nécessaire pour 1’étude des réateurs a sels fondus. Elle a déja été utilisée dans le cadre de
deux theses au sein du LPSC pour la mesure de sections efficaces de capture de matériaux présents
dans les coeurs de réacteurs (Th, U, Tc) ou présents dans les structures de réacteurs nucléaires (W,
Mo, Ni, Mn) [35], et la mesure de sections efficaces de diffusion élastique (C, F) [36].

Toutes les mesures de sections efficaces effectuées sur cette plateforme sont basées sur un méme
principe : la thermalisation des neutrons a I’intérieur d’un massif ralentisseur.

Un modele théorique développé au paragraphe 3.1 montre qu’il est possible de faire un lien entre
I’énergie moyenne des neutrons et leur temps de ralentissement (temps moyen de diffusion) si les
neutrons se ralentissent dans un milieu peu absorbant, et de section efficace de diffusion élastique
constante correspondant a la contribution majoritaire de la section efficace totale. La relation s’écrit
alors :

E~ = (3.1)
t

avec K, caratéristique du milieu ralentisseur par I’intermédiaire, entre autres, de sa section efficace de

diffusion élastique.

Mesurer le temps de ralentissement du neutron lorsqu’il interagit permet alors de remonter a
I’énergie incidente du neutron grace a la relation 3.1. Il est donc indispensable de connaitre 1’instant
de création du neutron. C’est pour cela que nous utilisons la source de neutrons pulsée construite au

LPSC : GENEPI 2. Des neutrons ayant une énergie initiale donnée sont créés quasiment au centre
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d’un massif ralentisseur, dont la taille a été optimisée afin d’avoir le moins de fuites de neutrons pos-

sibles pour une quantité de matiere minimale.
Avec un tel systeme, deux types de mesures sont possibles :

— Mesure de sections efficaces de diffusion élastique :

La mesure précise des caractéristiques du massif ralentisseur nous permet d’en déduire la sec-
tion efficace de diffusion de ce milieu. Le choix du bloc ralentisseur est donc déterminé par
I’é1ément dont on veut mesurer la section efficace.

Un systeme de détection de photons gamma (scintillateur et photomultiplicateur associé) est
disposé a I'intérieur du massif. Une cible mince d’un élément ayant une résonance de la réac-
tion de capture neutronique intense, isolée et dont I’énergie est connue avec grande précision,
est placée devant le scintillateur. Au temps relatif a I’impulsion de neutrons correspondant a
I’énergie de la résonance, une grande quantité de photons gamma sera alors émise par capture
des neutrons sur la cible et donc détectée. C’est la détermination précise de ce temps de réso-
nance, pour plusieurs cibles minces connues, qui permettra de remonter aux caratéristiques du
milieu ralentisseur et donc a la section efficace de diffusion élastique du bloc ralentisseur.

Une these précédente [36] a ainsi permis de déterminer la section efficace du carbone puis du
fluor grace a deux massifs ralentisseurs : le premier en graphite, le deuxieme en téflon (CF,).
Toute une méthodologie a été mise en place pour remonter a la section efficace de diffusion
des éléments composant le massif ralentisseur. A terme, un massif comportant du fluorure de

lithium 7 permettra de mesurer la section efficace de diffusion élastique du ’Li.

— Mesure de section efficace de capture et/ou de fission :

Contrairement aux mesures précédentes, la mesure s’effectue dans un massif ralentisseur dont la
relation énergie-temps est treés bien connue. Dans la plateforme PEREN, il s’ agit plus particulie-
rement d’un bloc de plomb ultra-pur qui a déja été caractérisé lors d’une theése précédente [35].
Nous pourrons alors effectuer une mesure des sections efficaces de capture et/ou de fission, en
fonction du temps d’interaction et donc de 1’énergie du neutron incident, grace a des détecteurs
adaptés. C’est dans ce cadre que s’inscrit mon travail de these.

Des travaux portant sur la mesure de la section efficace de capture d’éléments non fissiles ont
déja été effectués [35]. Cependant, c’est la premiere fois que nous nous proposons de mesurer

la fission et la capture d’éléments fissiles (> U et 23U) dans un tel dispositif expérimental.
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3.1 Physique du spectrometre a temps de ralentissement : rela-
tion Energie - Temps

En 1944, E.L. Feinberg lors d’un séminaire a 1’académie des sciences russe a exposé qu’en se
ralentissant sous I’effet des chocs élastiques dans un milieu de nombre de masse A tres grand, les neu-
trons se groupent suivant une gamme de vitesse peu étendue. Une relation existe alors entre 1’énergie

et le temps de ralentissement des neutrons. Nous nous proposons dans ce paragraphe de I’établir.

La diffusion élastique d’un neutron d’énergie inférieure a quelques MeV est décrite par la méca-
nique classique. Nous pouvons donc calculer 1’énergie E du neutron apres un choc sur un noyau de
nombre de masse A en fonction de son énergie initiale E ) et de I’angle 6 (déviation du neutron dans
le repere du centre de masse). En effet, si on écrit la conservation de I’énergie et de la quantité de

mouvement, on obtient au final :

A% +1 24
E=F 0 3.2
oG wrmre) 2
Si on pose = (ﬁf})z, on a alors :
Eq)
E:T(1+n+(l—n)cose) (3.3)
L’énergie moyenne apres un choc sera donc égale a :
_ E
Ey=—2(14n) (3.4)
On en déduit facilement I’énergie moyenne du neutron aprés 7 chocs' :
_ 1+1\"
Afin de simplifier les expressions, on notera par la suite :
_ 1
E = @E(O) (3.6)
Des expressions précédentes, on tire :
o (A+1)?
= 3.7

On peut désormais exprimer la vitesse moyenne du neutron apres n chocs :

!Attention a ne pas confondre la notation E(n) , énergie moyenne du neutron apres n chocs, et la notation E,, utilisée
dans tout le reste de la these et faisant référence a 1’énergie du neutron incident.
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] n
\7(,1) = V(O) <B) (38)

Si on note N la densité atomique du milieu, alors la distance moyenne que parcourt le neutron

entre deux diffusions® s’écrit : M, élastique (E) = l . On en déduit alors le temps moyen pour

- Ncélaslique
que le neutron atteigne la vitesse v,
i=n—1 A s (E A s (E
F— Z t(_l) -y n, elaittque( ) -y n, elasttque( )B(l) (39)
i=0 V(i) V(0)

Or, si la section efficace de diffusion du milieu ralentisseur peut étre supposée au premier ordre
constante sur une gamme d’énergie donnée, le libre parcours moyen A sera donc constant sur cette

méme gamme d’énergie. Ceci entraine :

}\'(n), élastique (E) 1 1

= - — 3.10
G ) (3.10)
Avec Vin) = \/ @ et v = @, m étant la masse du neutron, on obtient alors la relation
énergie-temps :
K
EF=—— 3.11
(t+10)? G-AD

ou K et 79 sont des parametres caractéristiques du milieu ralentisseur. En effet, ils s’écrivent :

A2m
K= 35 (3.12)

[[m A

On note que K ne dépend que du milieu ralentisseur, tandis que ¢y dépend a la fois du milieu

et

ralentisseur et de 1’énergie incidente du neutron. La présence du terme ¢y prend en compte le fait que

cette énergie ne peut pas tendre vers 1’infini quand t tend vers zéro.

3.1.1 Application au massif de Plomb

Les hypotheses du calcul de Feinberg sont bien vérifiées pour le plomb. Elles sont au nombre de
trois : section efficace de diffusion élastique constante et correspondant a la contribution majoritaire
de la section efficace totale et milieu peu absorbant. Nous remarquons sur la figure 3.1 du haut que,
en dessous de 600 keV (seuil de le diffusion inélastique du neutron dans le plomb), la section efficace

de diffusion du plomb peut étre supposée au premier ordre constante sur la gamme d’énergie 0.1 eV -

ZUne des hypothéses du calcul de Feinberg est que la section efficace de diffusion élastique est un processus dominant
par rapport aux autres. Ainsi, Gyo; = Ogjasrique €N Premicre approximation.
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100 keV. Elle a pour valeur moyenne 11.1 barns. De plus, si nous tracons le rapport de la section
efficace de diffusion élastique sur la section efficace totale (cf figure 3.1 du bas), nous remarquons
qu’il est compris entre 0.9 et 1. La section efficace de diffusion élastique correspond donc bien a la
contribution majoritaire de la section efficace totale. Enfin, le plomb est un matériau peu capturant

comme le montre la figure 3.2.

Nous pouvons connaitre la relation énergie-temps du bloc de plomb en tracant la distribution des
neutrons en fonction de 1’énergie cinétique et du temps de ralentissement des neutrons, a I’endroit
des mesures dans le bloc de plomb. La figure 3.3 représente une simulation numérique de cette dis-
tribution. Celle-ci est bornée par un maximum en énergie de 14 MeV, équivalent a2 un minimum en
temps de 1072 us . Cette limitation correspond aux neutrons provenant directement de la source de
neutrons et traversant le plomb jusqu’aux détecteurs sans interagir auparavant. Lorsque les neutrons
commencent a interagir, ils ont une énergie importante. Les interactions possibles sont la diffusion
élastique, la diffusion inélastique et la réaction (n, 2n). Ces deux dernieres induisent un élargisse-
ment de la distribution puisque le neutron perd beaucoup d’énergie lors de telles réactions. Lorsque
les neutrons ont une énergie en deca du seuil de diffusion inélastique, la distribution se resserre : les
neutrons n’interagissent plus que par diffusion élastique. On atteint la plage en énergie ou la relation

énergie-temps décrite ci-dessus est valable.

Avec ppp = 11.34 g/cm? et Ap, = 207.2 g/mol , il vient Aypre; = M, élastique = 2-73 cm. On peut

alors donner les valeurs théoriques de K et ¢y pour le plomb naturel :

K = 166 400 eV.us> (3.14)

to=0.11 s (3.15)

Ces parametres ont été déterminés expérimentalement [35] :

K = (168 000 3 000) eV.us” (3.16)

to=(0.53+0.1) us (3.17)

Ce sont ces dernieres valeurs qui seront utilisées dans toute la suite de notre étude.

Nous constatons un bon accord entre les valeurs théorique et expérimentale pour le facteur K.
Ceci n’est pas le cas pour #9. Nous pouvons interpréter le terme 7o dans cette relation : A partir de
14 MeV, les premiers processus physiques auxquels le neutron est confronté ne sont pas d’origine pu-
rement élastique (la section efficace élastique ne domine qu’au dessous de 600 keV, seuil de la section

efficace de diffusion inélastique). Il est alors possible de considérer cette énergie de 600 keV comme
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F1G. 3.1 — En haut, section efficace de diffusion élastique, inélastique et section efficace de la réaction
(n, 2n) du plomb. En bas, rapport de la section efficace de diffusion élastique sur la section efficace
totale du plomb.
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F1G. 3.3 — Corrélation Energie-Temps dans le bloc de plomb, obtenue grace a une simulation numé-
rique.
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la “vraie” source de neutrons ou ceux-ci ne subiront plus que des diffusions élastiques. On peut alors
considérer 7y comme le temps nécessaire au neutron pour passer de I’énergie initiale avec laquelle il
est émis au seuil des diffusions inélastiques. Ceci explique la différence entre la valeur théorique et la

valeur expérimentale.

3.2 Le spectrometre a temps de ralentissement au plomb

Pour mesurer le rapport & de 1’23U , nous nous placons dans le bloc de plomb pltudt que dans
le bloc de graphite. En effet, le ralentissement des neutrons est 10 fois plus lent qu’avec le bloc de
graphite. Nous avons donc moins de contrainte de rapidité de mesure du temps. La plage en énergie
de la mesure s’étend de 0.3 eV a la dizaine de keV ce qui correspond a une plage en temps allant de
4 us a 800 us.

Enfin, la résolution en énergie dans le bloc de plomb est meilleure que dans des massifs de masse ato-

mique plus faible. Cela s’explique par le plus grand nombre de diffusions pour ralentir les neutrons.

Résolution en énergie : On peut montrer [35] que la résolution d’un massif ralentisseur de masse

atomique A peut s’écrire sous la forme suivante :

3AkT
1+ —— 3.18
Ly (3.18)

avec k constante de Boltzmann et T température du milieu.

Cette résolution augmente lorsque E diminue. De plus, plus la masse atomique du massif ralentisseur
est élevée, plus la résolution diminue. Cette amélioration s’explique par I’augmentation du nombre
de diffusions : plus le massif a une masse atomique €levée, plus le nombre de collisions nécessaires
pour passer de I’énergie du neutron initiale a une énergie donnée va étre important. Par exemple, il
faut en moyenne 2 000 chocs pour amener un neutron de 14 MeV a I’énergie 0.025 eV dans le bloc

de plomb, tandis qu’il faut seulement 130 collisions dans le bloc de graphite.

Pour le bloc de plomb, on a plus particulierement :

1.96 (3.19)

AE
— = 0.1134 1
E YT
AE—E vaut 19.5 % pour E =1 eV et 27 % pour E = 11.3 keV. AE—E sera toujours supérieur a 11 %
quelle que soit I’énergie du neutron incident. Par conséquent, la résolution du bloc de plomb ne nous
permettra pas de résoudre les résonances des sections efficaces de capture et de fission. Nous parle-

rons alors d’une mesure semi-intégrale.
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F1G. 3.4 — Sections efficaces de capture des impuretés présentes dans le bloc de plomb. Pour pouvoir
les comparer, elles ont été multipliées par le rapport du nombre d’atomes de I’'impureté en question
par le nombre d’atomes de plomb.

Le bloc de plomb est formé de 8 sous-éléments cubiques, chacun de 80 cm de c6té. Des canaux
de mesure de 10 cm par 10 cm ont été prévus afin de placer les détecteurs dans le massif de plomb,
ainsi que le doigt de gant amenant la cible de production de neutrons a une vingtaine de centimetres
du centre du bloc de plomb. Les détecteurs sont placés de facon a étre 1égerement décalés par rapport
a ’arrivée du faisceau, afin de ne pas étre “éblouis” par les neutrons de 14 MeV. Tous les canaux non
utilisés sont remplis de briques de plomb de 20 % 10 5 cm?, de méme pureté que le bloc, la présence

de canaux remplis d’air pouvant modifier la relation énergie-temps.

‘ Eléments ‘ Fraction molaire (ppm) H Eléments ‘ Fraction molaire (ppm) ‘
Argent 47Ag 5.0 Calcium pCa < 10.0
Bismuth g3Bi 15 Cobalt »7Co < 10.0
Cadmium 4gCd < 10.0 Cuivre 29Cu < 10.0
Chrome 4Cr <5.0 Manganese ,5Mn <5.0

TAB. 3.1 — Impuretés présentes dans le bloc de plomb.

La masse totale du bloc de plomb est de 46.5 tonnes. Le plomb est pur a 99.99 %. Cependant,
certaines impuretés existent et seront pénalisantes pour nos mesures. Nous étudierons plus en détail le
bruit de fond induit par ces éléments. Le tableau 3.1 résume les principales impuretés. Par exemple, la
section efficace de capture de 1'1%° Ag présente une résonance de 11 000 barns 4 5.2 eV. Cela signifie
que le bruit de fond sera localement augmenté. Le graphique 3.4 représente les sections efficaces de
capture du plomb et de chacunes de ces impuretés, normalisées a leur fraction molaire. Nous faisons

ce traitement afin de pouvoir comparer directement les sources de bruit de fond provenant de ce bloc
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de plomb. Sur ce graphique, nous remarquons que la section efficace de 1’argent est bien prépondé-

rante a 5.2 eV, par exemple.

3.3 Le faisceau de neutrons

Un premier générateur de neutrons, nommé GENEPI 1, a été construit au LPSC par le Service
Accélérateurs. Ce générateur a été utilisé au LPSC en 1999 pour la validation de bases de données de
sections efficaces grace au spectrometre a temps de ralentissement au plomb, avant d’étre transféré au
CEA Cadarache. Il a été couplé au réacteur de recherche MASURCA dans le cadre du programme ex-
périmental MUSE 4 (MUltiplication de Source Externe). Un deuxieme générateur, GENEPI 2 [37],
a alors été construit au LPSC sur les mémes principes que GENEPI 1. Il a été exploité des sep-

tembre 2003 pour poursuivre la validation de bases de données de sections efficaces.

3.3.1 Description du GEnérateur de NEutrons Pulsé Intense

Ce générateur produit des neutrons par bombardement d’ions deutérium sur des cibles de noyaux
légers (tritium ou deutérium). Le faisceau d’ions deutérium est obtenu a partir d’une source duoplas-
matron qui permet de transformer une partie du gaz deutérium qui lui est injecté en ions D et en
ions D; Les ions sont extraits de la source a une énergie de 40 keV. Puis ils sont focalisés et guidés
grice a un champ électrostatique dans un tube accélérateur, jusqu’a atteindre une énergie cinétique
de 250 keV. Les ions D2+ sont alors éliminés grace a un aimant spectrometre de 45°. En effet, étant
moins accélérés, les ions D2+ arriveraient apres les ions DT sur la cible de production des neutrons.
Or, comme la source est pulsée, la durée de I'impulsion des neutrons serait dégradée. Les ions D™
seulement sont ensuite focalisés et guidés jusqu’a la cible de noyaux légers.

Afin de pouvoir s’adapter aux différentes configurations expérimentales, un “doigt de gant” est
utilisé. C’est un tube sous vide qui permet de transporter le faisceau sur une distance de deux a trois
metres malgré la forte répulsion coulombienne entre les ions DT. Il permet d’amener le faisceau a
I’intérieur du massif ralentisseur. La cible d’ions légers est située au bout de ce doigt de gant. Il
existe deux configurations possibles choisies de facon trés pragmatique : le bloc de plomb pesant
46.5 tonnes, il est hors de question de le déplacer. Il a donc été installé de facon a ce qu’un autre
massif ralentisseur (graphite, téflon ou 'LiF) puisse étre intercalé entre le bloc de plomb et le fais-
ceau. Un doigt de gant dit “long” est ainsi utilisé pour le spectrometre a temps de ralentissement en
plomb, tandis qu’un doigt de gant court est nécessaire pour les autres massifs. Le schéma 3.5 montre

I’ensemble du dispositif expérimental.

La durée de I’'impulsion de neutrons a une largeur d’environ une microseconde (cf figure 3.6). La

fréquence des impulsions peut €tre imposée entre quelques Hertz et 4 kHz. Deux cibles peuvent étre
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massifs ralentisseurs.
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utilisées pour la production de neutrons : tritium ou deutérium. Les cibles sont fournies par la société
SODERN. Elles sont constituées d’un support en cuivre sur lequel est déposé du titane. C’est sur ce

dépot qu’est adsorbé le tritium ou le deutérium.

T T T T T T T

15000

10000 |~ —

Nb de coups

5000 — —

| { | I 1

O 45 46 47 43

Temps (us)

F1G. 3.6 — Distribution temporelle de 1’impulsion GENEPI (fréquence 500 Hz, intensité bobine
maximale)

3.3.1.1 Cible de tritium (TiT)

Les neutrons sont créés via la réaction :

d+T — *He + n (3.20)

Les neutrons ainsi créés ont une énergie de I’ordre de 14 MeV. La figure 3.7 montre la section
efficace de cette réaction. Elle varie avec 1’énergie des deutons incidents et est maximale pour des
deutons d’énergie 125 keV. L’énergie des deutons diminue lors de leur parcours dans la cible. Par
conséquent, le taux de production des neutrons varie en fonction de la profondeur de cible ou a lieu
la réaction 3.20. De plus, pour cette réaction, la production de neutrons est quasi-isotrope. En effet,
pour une énergie moyenne de deutons de 125 keV dans la cible au moment de la réaction, la section
efficace différentielle vaut 375 millibarns/sr pour des neutrons émis vers 1’avant de la cible. Elle vaut
336 millibarns/sr a 180° pour des neutrons émis vers 1’arriere de la cible.

Pour des raisons de statut du laboratoire qui est répertorié comme étant une ICPE (installation
classée pour la protection de I’environnement) et non pas une INB (installation nucléaire de base), la

cible ne peut pas dépasser une activité de 1 Ci.
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FI1G. 3.7 — Section efficace de la réaction T(d,n)c [38].

3.3.1.2 Cible de deutérium (TiD)

Deux réactions quasi-équiprobables ont lieu :

d+D — 3He +n (3.21)

d+D — T+ p (3.22)

Les neutrons ainsi créés ont une énergie moyenne de 2.5 MeV. Par contre, la réaction produisant
les neutrons induit une distribution spatiale des neutrons non isotrope. En effet, pour une énergie
moyenne des deutons de 125 keV dans la cible au moment de la réaction, la section efficace différen-
tielle de la réaction 3.21 vaut 3.11 millibarns/sr pour des neutrons émis vers 1’avant de la cible et 2.25

millibarns/sr pour des neutrons émis vers 1’arriere de la cible.

Le choix de la cible dépend de la mesure que 1’on veut effectuer. Pour la mesure de rapport o
de I'*3U, il est impératif d’avoir une statistique suffisante. Or, il y a un rapport 100 entre la section
efficace de production des neutrons pour la cible de tritium et celle de la cible de deutérium. C’est

pourquoi nous avons choisi d’utiliser la source de tritium.

Le changement de cible demande beaucoup de manipulations (rompre le vide dans le doigt de
gant, changer le doigt de gant, remettre sous vide). Plusieurs jours sont nécessaires pour ces opéra-
tions. Les changements de cibles sont donc peu fréquents. Il n’est effectué que lorsqu’une mesure

dans un massif donnée est terminée.
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Par la suite, une bouffée de neutrons induite par I’interaction des deutons sur la cible de tritium

TiT sera appelée “burst”.

3.3.2 Choix de la fréquence de fonctionnement

Plusieurs parametres sont accessibles pour adapter les caractéristiques du faisceau de neutrons a
notre mesure. Tout d’abord, comme nous venons de le voir, nous pouvons choisir la cible pour une
mesure donnée. Nous choisissons ainsi 1’énergie des neutrons émis et le taux de comptage. Deux
autres parametres sont accessibles. Ils permettent de choisir I’intensité du faisceau. Ce sont le courant
de la bobine et la fréquence des impulsions. Ces deux derniers parametres, contrairement au choix de
la cible, peuvent varier facilement entre deux prises de données. Le choix de la fréquence des impul-

sions GENEPI peut donc étre adaptée au mieux pour la mesure.

Il existe des neutrons qui fuient du bloc de plomb et qui reviennent interagir sur les cibles d’ura-
nium. Ces neutrons n’ont plus une relation énergie-temps valable puisqu’ils se sont thermalisés sur les
éléments en béton de la salle (socle et plafond essentiellement). Or, il n’est pas possible de supprimer
ces événements qui viennent se superposer a ceux du burst suivant. Plus la fréquence de fonction-
nement est élevée, plus ces événements seront nombreux dans le spectre. 11 vaut mieux utiliser une
faible fréquence pour éviter ce bruit de fond. Par contre, plus la fréquence est faible, plus le taux de
comptage le sera aussi. Il est donc préférable de ne pas utiliser une fréquence trop faible pour garder
un temps de comptage raisonnable.

Lors des premiéres mesures avec 1’235U, nous avons effectué une acquisition volontairement a
basse fréquence (100 Hz) afin de quantifier la part de fissions provenant de ces neutrons. On en
déduit que la part d’événements de fission n’ayant pas la bonne relation énergie-temps est estimée a
1.15 % si I’on fonctionne a 500 Hz et a 4.07 % si ’on fonctionne a 1 000 Hz. De plus, le taux de
comptage a 100 Hz est seulement de 13.7 fissions/seconde tandis qu’il est de 70.3 fissions/seconde a
500 Hz et 148 fissions/seconde a 1 000 Hz. La fréquence des impulsions GENEPI pour notre mesure a

finalement été choisie a 500 Hz, bon compromis entre limitation du bruit de fond et taux de comptage.

3.3.3 Mesure du flux de neutrons par un détecteur Silicium
3.3.3.1 Description du détecteur

Pour pouvoir comparer des spectres d’une acquisition a 1’autre, il est indispensable de les renor-
maliser. Or, le temps d’acquisition n’est pas une donnée suffisante puisque les conditions de faisceau
(intensité, fréquence ...) varient. Il est préférable de connaitre le nombre de neutrons émis au niveau
de la cible de production de neutrons. Pour effectuer ainsi un monitoring absolu, un détecteur semi-
conducteur Silicium est utilisé. Il est situé dans le doigt de gant en amont de la cible (cf figure 3.9
et 3.8). Ce détecteur est utilisé quelle que soit la source. Il est basé sur la détection de particules dont

I’émission est corrélée a celle des neutrons. Dans le cas de la source TiT, ce sont les particules o
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émises qui sont détectées tandis que dans le cas de la source TiD, ce sont les protons. Ces particules
ont des énergies moyennes de 1’ordre de 3 MeV et peuvent donc sortir de la cible TiT ou TiD. L’angle
solide de détection est volontairement faible (de 1’ordre de 10~7 sr) de facon i ne pas endommager

trop rapidement le détecteur et limiter les empilements.

Préamplificateur

de charges ——
i sl Feuille d'aluminium
Particule 1 Détecteur Silicium
alph
bl | //,,PJ"’”’J' = | = 20mm
Kbl TIT_f Axe du faisceau
MNeutron Faisceau de D*
de 14 MeV Supportde ——— |
cible (Cu) ; L=88Tmm 1

Doigt de gent

FI1G. 3.9 — Schéma simplifié (échelle non respectée) du monitoring grice au détecteur semi-
conducteur Silicium.

Un collimateur de 3.19 mm de diametre est placé devant le carré de silicium de 1 cm de c6té dont
on peut voir une photo en figure 3.10. De plus, une feuille d’aluminium de quelques micrometres
d’épaisseur est positionnée sur la face avant du détecteur Silicium. Elle permet de stopper la plupart
des rayons X, produits en grande quantité lors du burst. Seules les particules o ou les protons pourront

étre détectés.

plaque silicium

F1G. 3.10 — Photo du détecteur Silicium.

3.3.3.2 Spectres en énergie typiques du détecteur Silicium

Un spectre en énergie typique du détecteur Silicium obtenu avec la source TiT est représenté
figure 3.11 a gauche. Cependant pour pouvoir I’interpréter, il est judicieux de tracer le spectre bidi-

mensionnel énergie-temps (cf figure 3.12). Sur la figure du haut représentée en échelle linéaire en z,
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F1G. 3.8 — Photo du dispositif expérimental. On peut distinguer le guide du faisceau GENEPI situé a
droite devant le bloc de plomb, ainsi que le dispositif utilisé pour insérer le détecteur Silicium dans
le doigt de gant avec le préamplificateur associé.
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F1G. 3.11 — Exemple de spectres en énergie du détecteur Silicium dans le cas initial avec une
source de TiT neuve (a gauche), et dans le cas ou, apres plusieurs acquisitions, du deutérium s’est
implémenté dans la cible de TiT (a droite).

nous pouvons voir les contributions essentielles dans le détecteur. Un premier pic basse énergie ap-
parait pour des énergies comprises entre les canaux 0 et 200. Il correspond au bruit de fond : le seuil
du discriminateur a fraction constante est réglé assez bas et laisse passer une partie de ce bruit basse
énergie. Nous remarquons un pic principal pour des énergies comprises entre les canaux 600 et 1400.
En échelle logarithmique (cf figure 3.12 en bas), nous voyons apparaitre des contributions supplé-
mentaires : situées au méme temps que le pic signal principal, mais correspondant a des énergies plus
élevées. Il a été montré que les pics successifs correspondent a la détection de 1 particule o pour le
premier pic, de 2 particules @ pour le second pic, etc,.. ([35], page 37 et suivantes et [36], page 76 et

suivantes).

Exemple de normalisation pour la source TiT

Il est possible de déduire du spectre en énergie du détecteur silicium le nombre de neutrons émis par
burst. En effet, le spectre, représenté en figure 3.11 a gauche, donne le nombre de particules comptées
lors de I’acquisition. Les différents dépots d’énergie dus au passage de plusieurs de ces particules sont

visibles. Le nombre de particules o qui ont effectivement été produites est calculé comme suit :

nombre de particules @ = 1*intégrale du premier pic + 2*intégrale du deuxieme pic+etc  (3.23)

et:
nombre de particules o0 1

nombre de neutrons par burst = (3.24)

nombre de burst €
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F1G. 3.12 — Signal du détecteur Silicium pour une acquisition réalisée dans le massif de plomb avec
la cible TiT. La figure du haut est représentée en échelle linéaire en z, tandis que la figure du bas est
représentée en échelle logarithmique en z.

76



avec € I’efficacité de détection.

Il est nécessaire d’évaluer I’efficacité de détection €. Elle est égale au produit de I’efficacité de
détection intrinseque du détecteur Silicium (prise égale a 100 %) et a I’efficacité de détection géomé-

trique. Un calcul géométrique nous mene a :

€ = €gsomerrique = 8-187 - 1077 (3.25)

L’incertitude provient de la méconnaissance sur les données de distances.

Le spectre n’est pas exactement une somme de gaussiennes dues seulement aux particules o. Les
effets suivants expliquent cette observation :
— Au fur et a mesure de 1’acquisition, la cible se charge en deutérium. La réaction suivante se
produit :
D+d—p+T

Des protons sont alors émis et sont détectés par le détecteur silicium. Cependant, comme ils
perdent moins d’énergie dans la feuille en aluminium, la gaussienne correspondant au pic cen-
tré sur 1I’énergie d’un proton sera plus étroite. Nous pouvons distinguer cette contribution dans
le deuxieéme pic du spectre sur la figure 3.11 a droite. Le pic correspondant a la détection simul-
tanée de 2 protons se situe au niveau du pic “4 o”’. De méme, celui correspondant a la détection
simultanée d’un proton et d’un o se trouve au niveau du pic “3 . La quantité de protons vus

par rapport aux o peut étre de 1’ordre de 5 %.

— Un bruit de fond provenant de la présence du faisceau se superpose aux gaussiennes qu’il dé-

forme. Il peut étre dii a des effets non-linéaires dans la chaine électronique.

L’amplificateur spectrométrique présente un gain qui varie parfois entre les acquisitions : les bornes
d’intégration entre les différents pics pour calculer le nombre de particules o détectées doivent donc
étre adaptées pour chaque acquisition et non pas fixées définitivement. Il se peut aussi (tres rarement
cependant) que le gain de I’amplificateur varie lors d’une méme acquisition. Ces variations de gain
peuvent étre de 1’ordre du simple au double. Le spectre n’est donc pas interprétable directement. Pour
pallier ce comportement anormal de 1’amplificateur, nous devons alors considérer des spectres en

énergie sur des plages en temps courtes telles que le gain de 1I’amplificateur n’ait pas trop dérivé.

En conclusion, nous ne nous contentons pas de normaliser en intégrant les gaussiennes du spectre
en énergie du détecteur silicium. Lors d’une interprétation précise, nous devrons tenir compte de ces
parametres. Nous avons donc un programme, nommé FitterSi et basé sur un algorithme génétique, qui
permet de prendre en compte ces contributions afin de pouvoir normaliser au mieux. En effet, nous

verrons par la suite que la normalisation doit €tre faite avec une grande précision.
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Un exemple d’ajustement obtenu par ce programme FitterSi est représenté sur la figure 3.13. Nous
avons représenté sur cette figure les différentes séries de gaussiennes correspondant a la détection des
particules a (1 a, 2 @, etc) et a celle des protons (1 p, 2 p, etc) ainsi qu’aux détections simultanées de
la+1p, 1 a+2p,etc. Le spectre expérimental est assez bien reproduit par la fonction d’ajustement
totale.

3 nous obtenons

Dans I’exemple étudié, apres une heure et demie de calcul et 2335 générations
un nombre de particules o égal a 1.415-107 ainsi que 7.025 - 10° protons. Si 1’on poursuit le calcul
afin d’atteindre 10 000 générations (sept heures CPU), le nombre de particules o est de 1.420- 107
et le nombre de protons de 6.783 - 10°. L’amélioration apportée sur le nombre de particules o est
seulement de 0.35 % tandis que celle des protons est de 3.6 %. Le calcul converge rapidement et
donne une valeur du nombre de particules o avec une précision inférieure au pourcent.

Par comparaison, le nombre de particules o, obtenu par intégration des deux principales gaus-
siennes, vaut 1.392 - 107 particules, soit un écart de 2 %. En ajoutant la contribution du troisieme pic,
1.516- 107particules o sont comptées. Cela représente un écart de 6.8 % par rapport au nombre de
particules o calculé par 1’ajustement. Ces différences proviennent essentiellement du fait que 1’on ne
sépare pas la contribution des protons dans le spectre. L’utilisation du programme FitterSi est indis-

pensable pour connaitre le nombre de particules & avec une erreur inférieure au pourcent.
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F1G. 3.13 — Exemple d’ajustement obtenu avec 1’algorithme génétique, comparé au spectre en énergie
du détecteur Silicium. Les différentes contributions de 1’ajustement sont représentées.

Autre méthode pour évaluer le nombre de particules o et estimation de I’incertitude sur cette
normalisation
Si on note N, le nombre de particules o émises lors d’une impulsion, alors la probabilité de détecter

une et une seule particule o s’écrit :

3Le critére d’arrét est défini par un nombre de génération donné. Un test de > permet de s’assurer de la cohérence du
résultat donné.
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P(1 particule @) = P1 = Ng e (1 —g)Ne! (3.26)

avec € I’efficacité de détection du détecteur Silicium.

Nous pouvons alors en déduire la probabilité de détecter n particules o :

P(n particules «) = Pn = Cy &" (1 - g)No—n (3.27)

Nq!

avec la définition habituelle de CY, = —%“—7.
o n! (Ng—n)!

Nous pouvons donc en déduire Ny, pour chaque rapport d’amplitude d’un pic secondaire par rap-
port au pic principal. Le tableau 3.2 résume les valeurs obtenues. Ces dernieres sont cohérentes. Ceci
confirme donc que les pics observés sont bien relatifs a la détection d’une particule o, de deux parti-
cules a, etc. Nous pouvons également en déduire un ordre de grandeur des neutrons générés avec la
cible TiT : 1.1 - 10° neutrons par impulsion GENEPI. Cependant, cette valeur peut étre tres fluctuante
en fonction de I’état de la cible TiT (cf. paragraphe 3.3.4). Les incertitudes sur le nombre de neutrons
émis proviennent de 1’incertitude sur I’efficacité de détection du détecteur Silicium, et de I’erreur sta-
tistique sur les mesures des intégrales P1, P2, P3 et P4. La connaissance de ce nombre de neutrons va

conditionner la précision sur la normalisation entre les différentes acquisitions.

Nous avons comparé la stabilité de cette méthode pour différentes prises de données. Le ta-
bleau 3.3 récapitule le nombre de particules oo détectées pour une acquisition effectuée dans des
conditions identiques a I’acquisition 468 (cf tableau 3.2). Le nombre de particules o obtenu présente
un écart-type relatif de 7 %. Cette dispersion peut s’expliquer pour différentes raisons : vieillissement
du détecteur, sous-estimation des bruits de fond, ... Par conséquent, cette méthode ne pourra pas nous

permettre de connaitre le facteur de normalisation avec une excellente précision.

Acquisition n°468
Mesures Probabilités Valeurs Eli(il(l;t;:s de Ny
pI | (46.83 +0.06) % Mo . (2 1144.0+1.5
811453003 % | Se Dl e 1140.4 £1.2
b | (3452001 % | e tiBe et (1) 1146.8 1.1

TAB. 3.2 — Vérification de la loi de probabilité de détection des particules o de la réaction
d + T — o + npour la prise de données n°468 (durée 18195 s, soit Sh 03min 15s).
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Acquisition n°464

Mesures Probabilités Valeurs ?:‘i‘g;)es de No
p | (26.3%0.04) % Ball y (1£) 666.0+ 1.1
Bl (5.10£001) % <N—1)—N—2 (_8) 0122059
bt | (1031 +0.005) % | Pt (N322 = (1£)° 795.1+£1.3

TAB. 3.3 — Vérification de la loi de probabilité de détection des particules o de la réaction
d + T — o + npour la prise de données n°464 (18441s, soit Sh Smin 21s).

3.3.4 Etude de la stabilité de la source de neutrons

Grace a I’algorithme génétique décrit dans le paragraphe précédent, nous pouvons connaitre 1’évo-
lution de I’émission des neutrons par la source TiT au cours des acquisitions successives. Nous pou-
vons constater que I'intensité de la source n’est pas stable d’une acquisition a I’autre : le nombre
moyen de neutrons par burst diminue au cours du temps (cf. figure 3.14). La période caractéristique
de cette décroissance est de I’ordre de 45.5 jours. Or, la période radioactive du tritium est de 12 ans.
Elle ne peut donc pas expliquer une telle perte. L’utilisation elle-méme de la cible est un facteur non
négligeable dans la perte de tritium. De plus, les conditions de stockage n’étant pas optimales, la cible

a perdu du tritium par dégazage. Son activité est donc diminuée par ces trois phénomenes.

Pour effectuer la mesure du rapport o, nous avons installé début juin 2006 une premiere cible
de tritium neuve. Cette nouvelle cible avait alors une activité de 1 Ci. Lors des premiers essais en
juin 2006, nous avons estimé 2 3.5 10° le nombre de neutrons émis par impulsion GENEPI pour une
intensité faisceau maximale. En raison de ces pertes en tritium, le nombre de neutrons a décru jusqu’a
710° neutrons par pulse dans les conditions optimales de fonctionnement. Il a donc été nécessaire
de changer de cible en janvier 2007. Avec cette nouvelle cible, le nombre de neutrons par impulsion
GENEPI a été augmenté d’un facteur 5, nous permettant d’avoir un meilleur taux de comptage. Les
résultats obtenus sont cohérents avec ceux de la these [35]. Il est indiqué qu’une cible de 0.5 Ci de
tritium permet d’obtenir 1.7 10® neutrons par impulsion GENEPI.

Notez toutefois que le faisceau n’a pas toujours pu fonctionner dans les conditions maximales.
En effet, du fait de la chaleur en été, les sécurités thermiques s’actionnaient. Il a donc parfois fallu
travailler avec des intensités faisceau moindres. De plus, il nous est toujours possible d’adapter, si

nécessaire, le taux de comptage en modulant I’intensité du faisceau.
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F1G. 3.14 — Usure de la cible de tritium pour les mesures de juillet a octobre 2006. Remarquez
qu’afin d’obtenir des valeurs comparables, nous avons ramené le nombre de neutrons par burst pour
toutes les acquisitions effectuées a une méme intensité faisceau (intensité optimale correspondant a
Ipopine = 6 A et surtout 2 une méme intensité de faisceau en sortie de ligne I = 20 uA).
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Chapitre 4

Description du systeme de détection pour la

mesure du rapport o de PUetdel’U

Comme nous I’avons vu a la fin du chapitre 2, nous avons choisi d’effectuer une mesure différen-
tielle directe. Nous avons vu, dans le chapitre précédent, comment mesurer le rapport o de ’23U en
fonction de I’énergie du neutron incident. Dans ce chapitre, nous détaillerons le dispositif expérimen-

tal choisi pour mesurer a la fois la section efficace de fission et celle de capture du rapport o.

4.1 Principe de la mesure

gamma

\LLL gamma
@ F,-/‘r:u‘rmn KLL\
: " H'\_‘_ =D patitle : @'\ ST
— . — O y >
neutron = F\’\f\_,.., neutran 4
fissile @ o noyau de masse
noyau fi AJ_JJV h o _L\“‘N de charge Z e AR
produi h
de fission de charge Z
FISSION

CAPTURE

FIG. 4.1 — Schéma de la fission d’un noyau d’?3*U a gauche et de la capture neutronique sur un
noyau d’?¥3U a droite.

Rappelons brievement les caractéristiques de la fission et de la capture avant d’exposer notre choix

de détecteurs :

Fission : La fission d’un noyau d’?*3U libére deux fragments de fission. Ces derniers émettent alors
des photons gamma et des neutrons (cf figure 4.1, a gauche). Au total, lors d’une fission, 2.5 neutrons

rapides sont émis en moyenne ainsi que 7 photons ayant chacun une énergie de I’ordre du MeV.
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Capture : Lors d’une capture d’un neutron par un noyau d’23*U, il y a en moyenne 4 photons

gamma émis ayant chacun une énergie de 1’ordre du MeV (cf figure 4.1, a droite).

Nous mesurons la section efficace de fission grace a une chambre a fission. Elle présente 1’avan-
tage de pouvoir servir a la fois de détecteur et de cible. Grace a cette derniere, nous détecterons les
produits de fission pour avoir le taux de réaction de fission.

Pour obtenir la section efficace de capture directement, nous ne pouvons détecter que les photons
gamma émis. Pour cela, nous utiliserons des scintillateurs entourant la chambre a fission. Cependant,
il est capital de remarquer que ces scintillateurs détecteront a la fois les photons gamma provenant
de la capture sur I’223U et ceux provenant de la fission. Afin d’obtenir seulement la contribution pro-
venant de la capture, il est nécessaire de supprimer celle de fission connue par ailleurs grace a la

chambre a fission.

De plus, précisons que nous avons choisi d’effectuer une mesure directe mais aussi simultanée
du taux de réaction de capture et de celui de fission. En effet, comme le taux de réaction est égal
a la section efficace multipliée par le flux de neutrons, une mesure simultanée nous permet de nous

affranchir du flux de neutrons et donc de I’incertitude sur celui-ci pour le rapport o :

Taux de capture(En) __ Ocapture(En)*®(En) _ Oeapture(En) __ OC(E )
Taux de fission(En) ~  Ofigsion(En)*®(En) ~  Ofission(En) n

Avant de décrire les détecteurs utilisés plus en détail pour effectuer cette mesure directe et simulta-

née, il est important de souligner les difficultés propres a cette mesure. En effet, le choix des détecteurs

ne peut pas passer outre certaines considérations que nous allons voir au paragraphe suivant.

4.2 Difficultés inhérentes a la mesure

Comme le montre la figure 4.2, les sections efficaces de fission et de capture de 1'>3*U sont dis-
tinctes d’un ordre de grandeur environ. La valeur moyenne du rapport o de 1’233U est donc attendue
autour de 0.12; elle est localement plus élevée dans la région des résonances. La mesure de la capture

est donc la plus difficile a effectuer.

Deux principaux bruits de fond vont géner fortement la mesure des photons gamma de capture
dans les scintillateurs : les photons gamma provenant de la fission de 1’>>3U ainsi que les photons
gamma de bruit de fond provenant essentiellement de capture sur les éléments du dispositif expéri-

mental.
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F1G. 4.2 — Comparaison entre la section efficace de fission (courbe pleine) et section efficace de
capture (courbe pointillée) de la base de données ENDF/B-IV.

4.2.1 Efficacité de détection de la fission

Les photons émis lors de la fission sur I’>33U présentent en nombre et en énergie des caractéris-
tiques proches de ceux émis par capture. On ne peut pas les distinguer avec les détecteurs de photons
gamma que 1’on utilise (scintillateurs YAP). En effet, les scintillateurs ont une résolution en énergie

de I’ordre de 10 % au mieux.

Le signal provenant uniquement des photons gamma de fission dans les scintillateurs est environ
10 fois plus important que celui provenant des photons gamma de capture (sans tenir compte de
la différence de multiplicité). Il est alors capital de connaitre 1’efficacité de détection de la fission
dans la chambre a fission avec la plus grande précision possible afin de supprimer correctement les
événements de fission. Tous les événements non supprimés, c’est-a-dire en anti-coincidence avec
la chambre a fission, seront assimilés a des événements de capture. Or, une tres faible erreur sur
I’efficacité de détection de fission induit une erreur importante sur la mesure de la section efficace de
capture du fait de ce facteur ~ 10 entre les deux sections efficaces que 1’on veut mesurer.

Prenons un exemple pour mieux comprendre cet “effet de levier”. Pour simplifier le raisonne-
ment, nous allons supposer que I’efficacité de détection totale dans les scintillateurs est égale pour les
photons gamma de fission et ceux de capture. Ainsi, nous pouvons raisonner uniquement en nombre
d’événements :

Imaginons que I’on ait 100 fissions. Pour un rapport o de 1’>33U égal 2 0.12, on a alors 12 captures.
De plus, imaginons que 1’on estime I’efficacité de détection de fission a 97 £ 1 %. Nous mesurons
donc dans les scintillateurs 97 fissions sur les 100 fissions réellement présentes dans la chambre

a fission. Les 3 autres fissions sont assimilées a des événements de capture. Comme I’erreur sur
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I’efficacité de détection de la fission est connue a 1 %, nous devons supprimer 3 £+ 1 événements
assimilées a des événements de capture. Or, comme il y a au total 12 événements de capture qui ont
réellement eu lieu, nous faisons une erreur d’1 événement sur 12. Ainsi, une erreur de seulement 1 %
sur I’efficacité de détection de la fission induirait une erreur de plus de 8 % sur la capture.

Il faut donc effectuer une mesure tres précise de la fission pour pouvoir mesurer correctement la
capture. Cela sous-entend qu’il faut connaitre parfaitement 1’efficacité de détection de fission, celle-ci
étant limitée par les produits de fission ne sortant pas de la cible et par la non collection des produits
de fission trop éloignés des fils de 1’électrode centrale. Un code de transport de produits de fission a
ainsi été développé pour pouvoir I’estimer (cf chapitre 5). De plus, afin de limiter I’incertitude sur la
mesure de la capture, il est préférable de maximiser cette efficacité de détection de fission, point déter-
minant dans le choix de I’épaisseur des cibles d’uranium. Il est aussi trés important de bien recouvrir

la cible pour essayer de maximiser le taux de comptage des événements de fission et de capture.

4.2.2 Bruit de fond di aux photons gamma

Il existe deux types de sources de photons gamma de bruit de fond :

— En premier lieu, les nombreuses captures dans le bloc de plomb, sur les impuretés du plomb
présentant localement des sections efficaces de capture élevées, ainsi que sur les matériaux
constituant le dispositif de détection, induisent des photons supplémentaires pertubant la me-
sure. L'utilisation de plusieurs détecteurs de photons gamma et la mise en place d’une mesure
en coincidence entre ces détecteurs doit permettre de diminuer largement ce bruit de fond. En
effet, la coincidence permettra de limiter considérablement la part des photons gamma de cap-
ture ayant lieu loin des détecteurs c’est-a-dire essentiellement provenant du plomb puisque la
probabilité de détecter, en coincidence, 2 photons gamma émis d’une méme capture parasite est
proportionnelle au carré de 1’angle solide. Par contre, le bruit de fond provenant des captures
sur les éléments proches des scintillateurs YAP sera moins diminué puisque 1’angle solide est
plus grand. C’est pourquoi une tres grande attention a été continuement portée lors de la fabri-
cation des détecteurs dans le choix des matériaux utilisés. Par exemple, bien que plus difficile a
tisser, les fils de I’électrode centrale de la chambre a fission ont été choisis en acier inoxydable
plutdt qu’en tungstene doré. Le tungstene et 1’or présentent en effet de tres importantes réso-
nances de capture dans notre plage de mesures en énergie (résonance a 27 000 barns pour I’or
a4.9 eV ; plusieurs résonances allant jusqu’a 4 300 barns pour le tungsténe). Notez que le taux
de comptage du bruit de fond induit par des captures sur les matériaux environnants ne varie
pas au cours du temps d’acquisition. Cependant, il présente une structure dans les spectres en

fonction de 1’énergie incidente des neutrons.

— Le second bruit de fond dii aux photons gamma provient de I’activation. C’est un bruit de fond

blanc sur les spectres en fonction de I’énergie incidente du neutron. Par contre, la contribution
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de ce bruit de fond varie au cours de la mesure. Cette contribution constante devra étre systé-
matiquement estimée puis soustraite afin d’obtenir des acquisitions comparables. Le bruit de
fond provenant de I’activation est beaucoup moins pénalisant que le bruit de fond provenant
des captures sur des matériaux autres que I’>>3U (ou I’>3>U). Sa structure de bruit de fond blanc
permet une modélisation tres simple pour sa soustraction et induisant peu d’erreur. De plus,
nous pouvons mesurer 1’activation et quantifier son évolution au cours du temps par une acqui-

sition effectuée sans neutrons (cf chapitre 7).

4.3 Dispositif de détection et protocole expérimental

Connaissant les difficultés que nous allons rencontrer, nous avons choisi le dispositif de mesure

suivant :

— une chambre a fission carrée, qui contient 2 cibles d’uranium. Elle permet de mesurer la fission
par la détection des produits de fission.

— 8 scintillateurs YAP. Ils sont regroupés en deux systemes composés de 4 YAP chacun, placés
de part et d’autre de la chambre a fission. Ils détectent les photons gamma émis par la fission et

la capture de 1’uranium.

La figure 4.3 permet de visualiser la position des détecteurs les uns par rapport aux autres.

Pieéce en aluminium contenant les
4 scintillateurs YAP non visibles

Photomultiplicateurs
Embases en téflon

F1G. 4.3 — Disposition des scintillateurs YAP avec leur photomultiplicateur associé par rapport a la
chambre a fission dans le cas ou les scintillateurs sont rapprochés au maximum des cibles.

Au vu du caractere original et de la difficulté de 1a mesure, la premiere étape consiste en la mesure
du rapport o de 1'>U et non pas de 1’>3*U. Cette mesure sert a2 comprendre et caractériser le plus
précisément possible le dispositif expérimental : test des détecteurs, mesures des caractéristiques de

ceux-ci, étude du fonctionnement de la chambre a fission, détermination du rapport signal sur bruit,
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évaluation des différentes contributions du bruit de fond, etc. En fonction des premiers résultats ob-
tenus et des objectifs que nous voulons atteindre, nous nous autorisons a modifier, dans la mesure
du possible, le dispositif pour essayer d’améliorer ses performances. Il s’est avéré que certaines mo-
difications ont été nécessaires, comme par exemple, le choix de 1’épaisseur des scintillateurs. Cette
premiére étape permet de s’assurer que la mesure du rapport o de 1'233U est faisable avec une pré-
cision intéressante. Le cas échéant, nous pourrons effectuer réellement les mesures pour cet isotope.
Sinon, nous estimerons de combien nous devons améliorer le rapport signal sur bruit pour effectuer

la mesure.

Pour la mesure du rapport o d’un noyau fissile donné, deux séries d’acquisitions sont indispen-

sables :

— Mesure du signal avec la chambre a fission contenant les cibles de I’isotope fissile choisi.

— Mesure du bruit de fond avec une chambre a fission similaire en tout point a celle utilisée pour
la mesure du signal mais sans les cibles. Notez que, dans la chambre a fission utilisée pour I’es-
timation du bruit de fond, les fils composant I’électrode centrale ainsi que le gaz argon-méthane
ne sont pas présents volontairement, leurs contributions dans le bruit de fond étant parfaitement

négligeables.

Lors de ces deux séries de mesures, tout le reste du dispositif expérimental (décrit dans le chapitre 4)

est rigoureusement identique.

Il est trés important de remarquer que deux types de coincidences sont utiles pour la mesure, mais

n’ont pas le méme but recherché :

— La coincidence entre les différents scintillateurs YAP : elle est indispensable pour améliorer le

rapport signal sur bruit. Comme nous venons de le voir dans le paragraphe précédent, cette
coincidence permet de diminuer la probabilité de détection de photons gamma de capture pro-
venant de sources €loignées du dispositif expérimental. En effet, cette probabilité est fonction
de I’angle solide au carré pour une coincidence double, au cube pour une coincidence triple,
etc. Cependant, il est tres important de remarquer que le bruit de fond provenant des photons de
capture sur le dispositif expérimental (c’est-a-dire entre les scintillateurs YAP) n’est hélas pas

diminué pas cette coincidence.

— La coincidence entre les scintillateurs et la chambre a fission : elle permet d’obtenir le spectre

des photons gamma de fission dans les scintillateurs, a I’efficacité de détection de la chambre
a fission pres. Cette donnée est capitale puisqu’il faudra la soustraire au signal obtenu dans les

scintillateurs pour obtenir le signal des photons gamma de capture.

Pour résumer, le signal de capture s’obtient par plusieurs étapes successives :
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— Nous commencons par déterminer le signal de fission en coincidence dans les scintillateurs YAP.
Pour cela, nous imposons une coincidence entre la chambre a fission et la coincidence des scin-
tillateurs YAP.

— Le bruit de fond d’activation est déduit des acquisitions de signal (respectivement, de bruit
de fond) obtenues avec la chambre a fission avec les cibles (respectivement, sans cibles) en
coincidence dans les scintillateurs YAP. Puis, nous soustrayons les acquisitions de bruit de fond
en coincidence dans les scintillateurs YAP, aux acquisitions de signal en coincidence dans les
scintillateurs YAP. Nous n’obtenons plus que les événements de capture et de fission dans les
scintillateurs.

— Puis, nous déduisons le signal de fission en coincidence dans les scintillateurs YAP. C’est lors
de cette étape qu’intervient le probleme de la bonne connaissance de 1’efficacité de détection

de fission.

Nous pouvons aussi obtenir le signal de capture en imposant directement, lors de 1’analyse, une
anti-coincidence YAP/chambre a fission apres déduction du bruit de fond. En effet, les photons gamma
qui ne correspondent pas a des photons de bruit de fond proviennent soit de la capture soit de la fis-
sion. Dans ce dernier cas, la détection des gamma de fission est simultanément associée a la détection
des produits de fission dans la chambre a fission, a I’efficacité de détection de fission pres. Les pho-
tons gamma ne coincidant pas avec une détection de produits de fission sont soit des événements de
fission non accompagnés de signal dans la chambre a fission, soit les événements de capture qui nous

intéressent.

Des acquisitions supplémentaires sont requises pour effectuer 1’analyse. Certaines par exemple
nous permettront de mieux comprendre le rapport signal sur bruit. Nous verrons plus précisément

quelles sont elles dans les chapitres suivants.

Dans la suite de ce chapitre, nous décrirons chacun des détecteurs et leurs caractéristiques. Nous
montrerons comment et ou ils sont insérés dans le bloc de plomb. Puis, le montage électronique sera
expliqué en détails tout comme le systeéme d’acquisition. Nous finirons par la description du pro-

gramme d’analyse de données.

4.4 Les détecteurs de photons gamma

Comme déja précisé, les photons émis par capture ou fission de neutron sur I’uranium sont détectés
grace a huit cristaux scintillateurs YAP (YAIO3) dopés au Cérium et disposés autour de la chambre a
fission contenant ’'uranium. Ce sont des scintillateurs inorganiques alliant plusieurs qualités utiles a
notre expérience :

— faible temps de réponse (25 ns)
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— résistants aux radiations
— bon rendement lumineux. En effet, le constructeur (CRYTUR, République Tcheque) indique
un rendement lumineux pour chacun des YAP variant de 77 % pour les meilleurs a 50 % pour

les moins bons scintillateurs.

Nos détecteurs étant directement dans le flux de neutrons, ils peuvent induire eux-mémes du bruit
de fond gamma par capture neutronique. Ce bruit de fond est directement 1i€ a la section efficace de
capture des éléments composant le scintillateur et leur abondance. Les scintillateurs YAP présentent
I’avantage d’étre composés d’éléments ayant des sections efficaces de capture assez faibles (cf fi-
gure 4.4). En effet, I’oxygene présente une section efficace inférieure a celle de la capture de I’>33U
de plus de 5 ordres de grandeur, I’aluminium de plus de 2 ordres de grandeur. L’yttrium peut s’avérer
étre 1I’élément le plus pénalisant : seulement un facteur 20 sépare la section efficace de capture de
I’yttrium de celle de 1’233U. De plus, les quantités apportées ne sont pas négligeables en regard de
la quantité d’uranium (cf chapitre 9). Une analyse signal sur bruit nous a amené a utiliser plusieurs
tailles de scintillateurs. Nous utilisons plus précisément deux séries de scintillateurs composant ainsi
deux systemes de détection de photons gamma : le premier systeéme est composé de 8 scintillateurs
ayant un rayon de 10 mm et une épaisseur de 10 mm, tandis que le deuxieme systeme comporte

8 scintillateurs de méme rayon que les scintillateurs précédents mais ayant une épaisseur de 2 mm.

Une seule face des scintillateurs est polie. C’est celle sur laquelle nous avons déposé la graisse
optique afin d’assurer une bonne transmission de la lumiere entre le scintillateur et son photomulti-
plicateur associé. Les autres faces sont dépolies ce qui permet de mieux rediffuser la lumiere dans
le scintillateur. Les scintillateurs sont glissés dans un capot en aluminium. Ce dernier sert alors de
surface réfléchissante. De plus, il sert de protection contre la lumiere ambiante.

Ces scintillateurs sont couplés a des photomultiplicateurs a embase en téflon afin de limiter les
captures parasites sur des éléments trop perturbateurs (comme par exemple 1’hydrogene). Les photo-
multiplicateurs utilisés proviennent de I’entreprise PHOTONIS. Les scintillateurs YAP émettant dans
I’UV (370 nm selon le constructeur), nous avons porté notre choix sur des PM XP 1918 [39], munis

d’une fenétre transparente aux UV.

4.4.1 Montage expérimental

Huit scintillateurs YAP sont disposés en deux carrés autour de la chambre a fission afin de couvrir
au mieux les cibles d’uranium. Ils sont placés dans une boite en dural. En effet, afin de rendre ces sys-
temes étanches a la lumiere, la solution courante d’entourer le scintillateur et son photomultiplicateur
associé de scotch noir a été évitée. Cela apporte beaucoup d’hydrogene tres pres des détecteurs. Or
I’hydrogene thermalise les neutrons tres rapidement. La relation énergie-temps ne serait alors plus res-
pectée ([35], pages 108 et suivantes). Disposer 4 scintillateurs et photomultiplicateurs associés dans
une boite en dural permet de limiter la quantité de scotch puisqu’il suffit d’en mettre uniquement pour

servir de joint et ce, assez loin des détecteurs. Un autre matériau, du Silastic [40], avait été proposé
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FI1G. 4.4 — Sections efficaces de capture des différents éléments composant les scintillateurs YAP
comparées aux sections efficaces de capture et de fission de 1’233 U.

pour remplacer le scotch. Cependant, il n’a pas été choisi bien qu’une mesure ait permis de montrer
qu’il contenait moins d’hydrogene que le scotch pour la méme masse utilisée. En effet, ce silicone
une fois sec est tres difficile a enlever. S’en servir de joint nous privait de la possibilité de démonter

un sous-ensemble avec facilité.

Les photos 4.5 et 4.6 montrent le montage d’un dispositif contenant au total 4 scintillateurs et pho-
tomultiplicateurs associés. Les scintillateurs YAP sont fixés par un support en aluminium et grice
a la pression exercée par les scintillateurs et les embases. La position des scintillateurs entre eux et
des scintillateurs par rapport a la chambre a fission est bien définie : tout le montage est symétrique.
Les centres des scintillateurs d’'un méme ensemble sont tous écartés de 25 mm et centrés sur la cible
d’uranium de la chambre a fission. Enfin, le dispositif complet est installé sur un rail coulissant sur
lequel est fixée la chambre a fission. Cela permet de s’assurer de la reproductibilité de 1’expérience

(distance scintillateurs YAP a la chambre a fission).

4.4.2 Efficacité/résolution des scintillateurs

Nous avons caractérisé ces 2 séries de détecteurs de photons gamma 2 1’aide d’une source de '3’Cs.
Cet €élément est un émetteur gamma mono-€nergétique d’énergie Ey = 662 keV , avec une période
associée de 30.07 ans. Cette source avait une activité de 3.2 kBq en avril 2006. L’épaisseur du scin-
tillateur influe beaucoup sur la forme du spectre. Ce dernier est montré sur la figure 4.7. Pour des

scintillateurs de 10 mm, le pic photo-€lectrique est visible, ainsi que le front Compton et le pic de
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Embases en téflon Photomultiplicateur

seintillateur YAP

F1G. 4.5 — Dispositif expérimental contenant 4 photomultiplicateurs et scintillateurs associés.
Sur cette photo, les quatre embases en téflon sont installées. Seul un photomulplicateur est mis en
place.

F1G. 4.6 — Dispositif expérimental contenant 4 photomultiplicateurs et scintillateurs associés.
Sur la photo de gauche, les quatre ensembles scintillateur/photomultiplicateur/ embase sont installés.
Il ne reste plus que le capot a mettre pour fermer la boite en dural afin d’assurer 1’étanchéité a la
lumiere.
Sur la photo de droite, le dispositif est completement monté et prét a €tre utilisé pour les mesures. On
notera la tres faible quantité de scotch nécessaire pour I’étanchéité a la lumiere.
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rétro-diffusion. Au contraire, pour des scintillateurs trés fins (2 mm), le front Compton reste bien
visible et le pic photoélectrique a pratiquement disparu. La proportion des événements dans le pic
photoélectrique par rapport aux événements dans le front Compton passe de 24.4 % a seulement 9 %

lorsque I’on diminue 1’épaisseur de 10 mm a 2 mm.
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FIG. 4.7 — Spectres en énergie obtenus avec une source de '3’Cs pour un scintillateur YAP de 10 mm
d’épaisseur (courbe pleine), pour un scintillateur de 2 mm d’épaisseur (courbe pointillée). On notera
que les seuils des discriminateurs n’ont pas été fixés a la méme valeur lors des deux acquisitions.

4.4.2.1 Résolution

Pour mesurer la résolution en énergie des 2#4 scintillateurs, on place la source de '3’Cs le plus
précisément possible devant un scintillateur et on acquiert le spectre en énergie pour ce scintillateur.
On répete 1’opération pour chacun des scintillateurs. Les 2#4 courbes sont montrées sur la figure 4.8.
Nous pouvons calculer la résolution R = % de chacun de nos détecteurs de photons gamma sur le pic
photoélectrique.

Les valeurs obtenues sont résumées dans les tableaux 4.1 et 4.2. La figure 4.9 indique la disposi-
tion géographique des scintillateurs YAP. Le systéme comprenant les scintillateurs 5 a 8 est celui qui
est placé le plus pres de la cible TiT dans le bloc de plomb. Cette numérotation sera la méme pour
toute la suite de la these.

Pour vérifier nos résultats, la résolution est comparée au rendement photoélectrique de chacun
des scintillateurs mesuré par le constructeur. Les résultats sont référencés au scintillateur YAG!. Les
résultats obtenus sont cohérents. Plus le scintillateur a un rendement photoélectrique faible et moins
sa résolution est bonne. Cependant, les valeurs pour les scintillateurs de 2 mm d’épaisseur ne sont

qu’indicatives, les mesures étant assez grossieres.

"Notez que les scintillateurs YAG sont des scintillateurs de formule Y3Al501, et dopés au Cérium. Par rapport au
scintillateur Nal, le rendement lumineux des scintillateurs YAG est de 40 % tandis que celui des scintillateurs YAP est de
70 %.
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FIG. 4.8 — Spectre en énergie des 8 scintillateurs YAP obtenu avec une source de '37Cs placé devant
chacun des scintillateurs de 10 mm. Tous les spectres ont été étalonés en énergie grice au pic
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photoélectrique.
N° du Résolution en Rendement lumineux (%)
scintillateur énergie (%) mesurée (référencé au YAG)
10 mm (données constructeur)
1 8 £2 70
2 942 68
3 14 £3 52
4 7+2 71
5 8t2 77
6 12+£3 50
7 18 +4 55
8 1243 71

TAB. 4.1 — Lien entre la résolution du détecteur scintillateur et son rendement photoélectrique, pour
les scintillateurs de 10 mm d’épaisseur. Les erreurs indiquées sont purement statistiques.
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N° du Résolution en Rendement lumineux (%)
scintillateur énergie mesurée (référencé au YAG)

2 mm (%) (données constructeur)

1 9 +1 150

2 1742 153

3 10 £1 136

4 14 +2 133

5 11+£2 133

6 8+t1 134

7 15+2 133

8 172 145

TAB. 4.2 — Lien entre la résolution du détecteur scintillateur et son rendement photoélectrique, pour
les scintillateurs de 2 mm d’épaisseur. Les erreurs indiquées sont purement statistiques.

) e 0 L
) U gl |

FI1G. 4.9 — Schéma montrant la position des scintillateurs YAP avec leur numérotation respective.

4.4.2.2 Efficacité

Le fabriquant nous a fourni I’efficacité de détection en fonction de I’énergie et de 1’épaisseur
du YAP. Cette efficacité est tres bonne a basse énergie comme le montre la figure 4.10. En diminuant
I’épaisseur du scintillateur, I’ efficacité totale de celui-ci diminue. Réduire I’épaisseur de ces détecteurs
est cependant indispensable pour limiter la quantité de matiere apportée par les détecteurs, source de
bruit de fond. Il est donc important de comparer la perte d’efficacité au gain induit sur le bruit de fond
provenant des scintillateurs eux-mémes.

Une mesure de I’efficacité totale de nos détecteurs a été effectuée grice a la source de '37Cs.
Elle est présentée sur la figure 4.8. Afin d’avoir des mesures comparables entre tous les scintillateurs
YAP quelle que soit leur épaisseur, nous avons effectué un rapide étalonage en énergie grace au pic
photoélectrique. L’efficacité de détection est ensuite déduite du spectre en énergie obtenu avec la
source de 137Cs. Elle est calculée a partir de I’intégrale du spectre entre 200 keV et la fin du pic
photoélectrique. La borne inférieure a été choisie pour s’affranchir des effets de seuil des détecteurs.
La moyenne des efficacités totales pour les scintillateurs YAP de 10 mm est de 6.6 %, tandis que
celle des YAP de 2 mm est de 3.5 %. Ces efficacités sont résumées dans le tableau 4.3. L’efficacité
totale pour des scintillateurs cinq fois moins épais n’est diminuée que d’un facteur 2. Or on s’attend

a une amélioration du bruit de fond induit par les scintillateur d’un facteur 5. Il semble a priori plus

95



100 F

Efficacité d’absoption (%)

dot ‘ 0‘1 ‘ ‘1 )
Energie (MeV)

F1G. 4.10 — Données constructeur des efficacités d’absoption pour un scintillateur YAP en fonction
de I’énergie, pour un YAP d’épaisseur 1 cm (courbe pleine) et pour un YAP d’épaisseur 2 mm
(courbe pointillée).

avantageux d’utiliser les scintillateurs YAP de 2 mm d’épaisseur.

‘YAPdelOmm ‘ YAPde2mm‘

N° du Efficacité Efficacité
scintillateur (%) (%)
1 7.28 +£0.02 3.30 +0.01
2 7.30 +£0.02 3.24 +0.01
3 6.80 +0.02 3.63 +£0.01
4 7.75 £0.02 3.42 +0.01
5 6.05 £0.02 3.46 £0.01
6 5.64 £0.02 3.92 +£0.01
7 5.86 £0.02 3.44 +0.01
8 5.72 +£0.02 3.30 +0.01

TAB. 4.3 — Efficacités totales de détection des ensembles {scintillateur YAP - photomultiplicateur
associé} pour les deux séries de scintillateurs d’épaisseurs différentes. Les incertitudes citées sont
purement statistiques.
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YAP de 10 mm YAP de 2 mm
N° du Taux de comptage Taux de comptage

scintillateur (coups.s— 1) (coups.s 1)
1 542 +£03 12.21 £0.14
2 60.3 £ 0.3 8.58 £0.12

3 69.0 £ 0.3 11.59 £ 0.14

4 70.5£0.3 15.56 £0.16

5 60.7 £0.3 14.51 £0.16

6 65.8 £0.3 12.26 £ 0.14
7 54.1+£03 8.42+0.12

8 50.7+ 0.3 10.88 £0.13

TAB. 4.4 — Taux de comptage des ensembles {scintillateur YAP - photomultiplicateur associé} pour
les deux séries de scintillateurs d’épaisseurs différentes. Ils ont été obtenus avec la source de '37Cs
placée au centre du dispositif. Les incertitudes citées sont purement statistiques.

Néanmoins, les efficacités obtenues sont assez différentes ce qui est pénalisant pour I’analyse des
spectres en coincidence. Pour les scintillateurs de 10 mm d’épaisseur, les mesures présentent une
dispersion (écart-type relatif) de 12 %. De plus, le deuxiéme systeme (YAP 5 a 8) semble 1égerement
moins efficace. Pour les scintillateurs de 2 mm d’épaisseur, la dispersion est moindre puisque 1’écart-
type relatif vaut 6.0 %.

Il est probable que nous soyons sensibles a la position de la cible. En effet, malgré tous nos soins,
nous estimons ne pouvoir la centrer qu’a 1 ou 2 mm pres. Afin de réduire cette erreur, une solution
serait d’éloigner la source. Mais celle-ci est trop peu active et le bruit de fond devient prépondérant.
Afin d’€tre moins sensible a la position de la source, nous avons réalisé une autre mesure avec la
source de !37Cs. Cette fois-ci, elle est placée au centre des 8 scintillateurs YAP. Une seule mesure
est alors nécessaire pour une série de scintillateurs de méme épaisseur. Ils devraient avoir un taux de
comptage similaire. Les mesures sont présentées dans le tableau 4.4. Elles montrent une dispersion
de 11 % pour les scintillateurs de 10 mm, et de 20 % pour les scintillateurs de 2 mm. Cette deuxieéme
mesure nous permet de confirmer I’importance de la sensibilité de la mesure a la position de la source.
En effet, d’apres le schéma 4.9, nous remarquons que les scintillateurs situés face a face présentent
des taux de comptage similaire. Nous pouvons donc en déduire tres grossierement 1’écart de position
de la cible par rapport a la position centrale. En nous basant seulement sur la différence d’angle
géométrique, nous pouvons déduire que la cible est positionnée a environ 4.6 mm du centre dans la
direction des scintillateurs YAP 4 et 5. Cette erreur est possible puisque nous ne connaissons pas la
position réelle de la matiere radioactive dans la source, de 1 cm de rayon. Ce calcul ne prend pas en
compte véritablement la géométrie du montage (épaisseur des scintillateurs, différence d’épaisseur
d’aluminium vue, etc). Pour conclure, notre mesure d’efficacité est peu précise de par cette erreur

systématique.
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4.5 La chambre a fission

4.5.1 Descriptif

Le schéma de la figure 4.11 et les photos de la figure 4.12 nous montrant la chambre a fission lors

du montage et dans la configuration définitive, permettent de visualiser la chambre a fission utilisée.
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FIG. 4.11 — Schéma éclaté tres simplifié de la chambre a fission utilisée.

La chambre a fission devant €tre insérée dans un canal du bloc de plomb, nous avons une contrainte
géométrique forte sur la taille de cette chambre (longueur et largeur inférieures a 110 mm).

La distance de gaz entre les cibles est de 7 mm (3.5 mm entre une cible et I’électrode interne). Le
gaz utilisé est un mélange d’argon et de méthane, respectivement en proportion 90 % - 10 %. Il n’est
pas renouvelé lors des différentes mesures effectuées pour la mesure du rapport o. Nous fonctionnons
a 0.5 bar afin d’éviter toute contamination en cas de rupture d’étanchéité de la chambre a fission. Le
choix de cette pression et de la distance entre les deux €lectrodes externes s’explique par la nécessité
de bien séparer sur le spectre “énergie” la contribution des fissions de celle des particules o émises
par I'uranium (cf chapitre 5).

Notez toutefois, qu’il est possible d’effectuer d’autres mesures avec des pressions différentes,
ces mesures pouvant étre utiles pour obtenir une meilleure estimation de 1’efficacité de détection de
fission. Le remplissage du gaz est adaptable grace a la présence d’une vanne. Nous pouvons donc
modifier assez facilement la pression et le gaz de la chambre a fission. En effet, il suffit de réinstaller
la chambre a fission sur un banc de pompage afin de refaire le vide avant de mettre le gaz voulu a la
pression choisie. Le premier pompage pour chaque chambre a fission est assez long (plusieurs jours)

de facon a ce que tous les éléments dégazent au mieux.

Les scintillateurs doivent étre les plus éloignés possible entre eux pour limiter le bruit de fond

provenant de la diaphonie (cf chapitre 6). Ils doivent aussi étre treés proches de la chambre a fission
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pour améliorer le rapport signal sur bruit, en augmentant au maximum 1’angle solide de détection des
photons gamma provenant des cibles. C’est pourquoi I’épaisseur de la chambre doit étre de I’ordre du
centimetre. L’ épaisseur de 1’enceinte (ou chaussette) contenant le systeme d’électrodes doit donc étre
minimale. Cette chaussette doit rester étanche malgré les changements de pression. Pour respecter les
contraintes de faisabilité mécanique, 1’épaisseur de ses parois a été définie a 0.8 mm. La version défi-
nitive de la chambre a fission est un parallélépipede de 100 mm par 100 mm et d’épaisseur 11.6 mm.

Les scintillateurs, situés face a face, seront donc séparés au minimum de 12.6 mm.

En ce qui concerne les deux cibles d’uranium insérées dans les chambres a fission (matériau,
dimensions, caractérisation, etc), la section 4.6 leur est dédiée. Les cibles d’uranium étant trés ra-
diotoxiques, il est préférable de les manipuler le moins possible. De plus, elles sont tres fragiles. De
I’uranium peut se détacher assez facilement au risque d’induire une contamination. Afin de limiter les
manipulations et d’éviter tout choc, il a été choisi de maintenir les cibles par un systeéme de glissiere :
les cibles n’ont ainsi qu’a étre glissées dans un rail. Une cale en aluminium insérée ensuite permet de

maintenir les cibles. Le contact électrique se fait alors parfaitement.

Le systeme d’électrodes ainsi que la chaussette sont en aluminium. Par contre le bouchon, bien que
massif, est en acier inoxydable. La vanne permettant le remplissage gazeux de la chambre a fission
a été éloignée de la chambre a fission pour un probléme d’encombrement. En outre, cela permet
d’éviter un apport de matiere important proche des détecteurs. Cette vanne est enticrement métallique
(aucun apport de piece hydrogénée). Pour les mémes raisons, le connecteur amenant la haute tension

et transportant le signal a été déporté au niveau de la vanne.

4.5.2 Choix de I’électrode interne

Toute la conception a été faite de fagon a se garder la possibilité de pouvoir fonctionner, en plus du
régime chambre d’ionisation, en régime proportionnel. Ce dernier peut étre intéressant pour améliorer
la séparation des particules o des produits de fission.

Les fils de I’électrode centrale doivent permettre la collection maximale des produits de fission.
En effet, nous avons vu qu’il est capital d’avoir une efficacité de détection de fission la plus élevée
possible pour obtenir une bonne précision sur la mesure. Les fils de I’électrode doivent donc couvrir
au mieux la cible c’est-a-dire une surface de 5 cm par 5 cm. Cependant, les fils situés au bord de la
chambre a fission ne doivent pas étre trop proches des €électrodes externes afin d’éviter tout claquage
électrique. On s’est donc imposé, de facon arbitraire, la condition : d > 2 h, d et h étant définis sur le
schéma de la figure 4.13.

Enfin, une derniere condition qui a contraint les choix pour la conception de 1’électrode et de la
chambre est que nous ne voulions pas faire de soudure pour relier les fils des électrodes au fil trans-
portant le signal. En effet, une soudure apporte de I’étain mais aussi de nombreux éléments parfois
non connus et pouvant capturer fortement les neutrons. Afin de s’affranchir d’une source de bruit de

fond gamma supplémentaire extrémement proche des détecteurs, les fils sont donc pincés entre une
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plaque en téflon (permettant I’isolation électrique entre les électrodes) et une cosse en aluminium. Le
fil transportant le signal électrique appuie lui aussi sur cette cosse métallique grace a une vis.
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F1G. 4.12 — Photos de la chambre a fission démontée.
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F1G. 4.13 — Schéma en coupe latérale de la chambre a fission. Seule la moitié a été représentée puisque
la chambre a fission est symétrique.

Au final, I’électrode interne est constituée de quatre fils séparés de 1 cm chacun. Les fils de 1’élec-
trode devaient avoir un diametre de 30 um afin de pouvoir atteindre des gains d’amplification im-
portants. Cependant, pour les premiers tests, il a été jugé préférable de tisser avec des fils de 50 um.
Ces derniers peuvent en effet plus facilement supporter des claquages lors des premieres mises sous
haute tension. Il s’est avéré que la chambre a fission fonctionnait parfaitement dans ces conditions (cf

chapitre 5, partie 3). Le tissage pour la mesure définitive est donc de 50 ym de diametre.
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Quatre chambres a fission identiques ont été construites au LPSC. La premieére sert pour les cibles
d’2%U, la deuxieme sert pour les cibles d’233U. La troisieme est vide (c’est-a-dire sans uranium) et
permet de mesurer le bruit de fond induit par la chambre. La derniere a été construite pour servir de

piece de rechange.

4.6 Fabrication et caractérisation des cibles d’>°U et d’2*°U in-

sérées dans les chambres a fission

Les quatre cibles d’uranium insérées dans les chambres a fission ont été fabriquées par les radio-
chimistes de I’Institut de Physique Nucléaire d’Orsay (IPNO). Dans cette partie sont détaillées les
caractéristiques de chacune des cibles : dimensions des cibles, choix du support, composition isoto-
pique des oxydes d’uranium, ... De plus, il nous est indispensable de connaitre au mieux la quantité de
matiere réellement déposée ainsi que les irrégularités des dépdts. Pour accéder a ces dernieres, nous
avons eu recours a une méthode de cartographie. Nous expliquerons dans ce chapitre quel dispositif
expérimental a été utilisé pour obtenir ces informations, avant de présenter les résultats. Les détails
concernant les cibles et le dispositif de détection permettant la caractérisation de celles-ci sont donnés

en annexe F. Pour alléger la lecture, seules les données importantes sont citées dans cette partie.

4.6.1 Caractéristiques géométriques des cibles

Les caractéristiques finales des cibles sont récapitulées ici, et données a la figure H.1. 11 a fallu les
spécifier de maniere tres précise afin que les radiochimistes de I’'IPNO puissent faire les dépdts. Les
dimensions des cibles (support+dépot) sont de 60 mm x 70 mm. Le support des cibles est composé
d’aluminium pur a 99.99 %, et a une épaisseur de 0.09 mm. Le dépot d’UO; a une taille importante
(5 cmx5 cm) et une épaisseur de 300 ug-cm 2. Dans la chambre 2 fission, les cibles sont éloignées

de 7 mm, séparées par le gaz a 0.5 bar.

4.6.2 Caractéristiques du matériau utilisé
4.6.2.1 L’uranium 233

L’233U a été acheté 2 'IRMM (GEEL-Belgique). Il a été livré sous la forme d’une poudre d’oxyde
U30g. 11 y en avait 33.35 mg, soit une activité o de 11.9 MBq. La composition de 1'>33U indiquée par
le fournisseur [54] est la suivante (en % molaire) :

- U-232:0

— U-233:99.94887

— U-234:0.05

— U-235:0.001

- U-236:0
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F1G. 4.14 — Caractéristiques géométriques des cibles utilisées.

— U-238:0.00013

Avant de transporter cet 23U vers I'IPNO pour faire fabriquer nos cibles, nous avons effectué au La-
boratoire Basses Activités du LPSC une analyse isotopique par spectrométrie gamma. Cela a permis
d’évaluer plus précisément la quantité d’232U présent. En effet, il est indispensable de quantifier le
bruit de fond de photons gamma provenant de la cible elle-méme. Or, ce bruit de fond est constitué
essentiellement des photons gamma provenant de 1'>32U et de ses descendants, puisque la période de
1"232U est 2300 fois plus courte que celle de 1’233 U.

Nous ne pouvons pas mesurer directement la quantité d’ 232U par les photons gamma des uraniums.
En effet, les uraniums émettent tres peu de photons gamma et, de plus, ceux-ci sont émis a basses
énergies (inférieures 2 la centaine de keV). Les photons gamma de 1’>32U ne sont pas visibles sur
le spectre. Nous nous intéressons donc de préférence a certains descendants de 232U : 298T1, 212Bj
et a ceux de 1'>33U : 2°Th et 2!3Bi. Nous mesurons ainsi une activité d’environ 12 MBq pour notre
échantillon d’?33U, tres proche de celle donnée par le constructeur (11.9 MBq). Le dispositif mesure
une activité de 1’>*U de 3 000 Bq, ce qui correspond 2 une quantité d’>>?U présent dans la poudre
d’?33U de 0.1 ppm. L’incertitude sur cette mesure est d’environ 20 % et provient de I’incertitude

sur 1efficacité géométrique de détection. Ainsi, I’activité o de la cible provenant de 1'>3?U est donc
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négligeable devant celle provenant de 1’>3U. Nous ne la prendrons pas en compte lors de la mesure

précise de I’épaisseur des cibles par cartographie.

4.6.2.2 L’uranium 235

L>233U utilisé pour fabriquer nos cibles provient d’anciennes cibles faites pour les mesures a n-
ToF par le groupe Données Nucléaires de I'TPNO. La composition molaire des cibles d’?*°U a été
mesurée par spectrométrie de masse. Elle est la suivante :

— 24U /2%U: 0.007472 £ 0.000015

— 236y /23U 1 0.002696 + 0.000005

— 238U /25U : 0.06283 + 0.00006
L essentiel de I’activité de la cible est dii a I’>3*U. En effet, la période de 1'>3*U est de 2.455 - 10° an-
nées, soit 2900 fois plus petite que celle de I’>3U (7.040 - 10% années). Lors de la cartographie des

cibles d’>*U, nous devrons prendre en compte la proportion d’>**U dans la cible.

Une fois les dépdts effectués, deux mesures sont requises. La premiere concerne la quantité réelle
de matiere fissile constituant chaque dépdt. La seconde consiste en une cartographie individuelle de
chacune des cibles, afin de quantifier avec précision les irrégularités d’épaisseur, et donc I’efficacité

de détection de fission.

4.6.3 Caractérisation expérimentale des cibles
4.6.3.1 Dispositif expérimental

La mesure de la quantité totale de matiere fissile déposée et la cartographie ont été effectuées avec
le méme dispositif expérimental. Celui-ci a été concu et fabriqué enticrement par I’'IPNO [56]. 1l a
servi a caractériser toutes les cibles utilisées pour des mesures de sections efficaces a n-ToF (CERN).

11 consiste a mesurer la radioactivité o des cibles.

Le systéme est composé d’un détecteur a semi-conducteur en silicium. Un ou deux collimateurs
sont positionnés devant la jonction silicium afin de connaitre précisément la surface par laquelle
entrent les particules. Les collimateurs ont une épaisseur suffisante pour arréter les particules a. La
cible et ’ensemble "collimateur - jonction silicium" sont placés dans une enceinte a vide, pour ne pas
perdre des particules o. De plus, I’ensemble “collimateur - jonction silicium" est fixé sur un moteur
pas a pas. Ainsi le détecteur pourra se déplacer parallelement a la cible. Les photos de la figure H.4

montrent le dispositif de détection utilisé.

4.6.3.2 Calcul de I’angle solide de détection

Que ce soit pour la cartographie ou la mesure de la quantité totale de matiere, il est indispensable

de bien connaitre I’angle solide de détection. L’angle solide vaut pour chaque point de la cible :
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FIG. 4.15 — A gauche, vue d’ensemble du dispositif expérimental. On y distingue au centre,
I’enceinte fermée ainsi que le PC d’acquisition. A droite, vue du systeme de détection a I’intérieur de
I’enceinte. On peut y voir I’ensemble “collimateur - jonction silicium” installé pour la cartographie.
Cet ensemble est situé a quelques millimetres seulement de la cible.

I Js JSr . £ Le calcul de I’angle solide est assez complexe et n’est pas résolvable analytiquement. Il

existe alors deux méthodes pour le déterminer :

1. Un code Monte-Carlo donne le rapport du nombre de particules arrivant dans la jonction sili-
cium sur le nombre de particules émises par la zone de cible “utile”. Les particules o, émises
de fagon isotrope, sont transportées a partir d’un point quelconque de la cible. Il suffit alors de
compter le nombre de particules qui passent ou non le(s) collimateur(s) et atteignent le détec-
teur Silicium. J’ai écrit ce code de facon a ce qu’on puisse choisir le nombre de collimateurs
utilisés. L’erreur sur 1’angle solide évalué selon cette méthode est liée a la statistique utilisée et

sera considérée comme négligeable.

2. L’angle solide peut €tre obtenu par un autre procédé, utilisant la méthode d’intégration de
Gauss-Legendre. Cette méthode a été développée par les membres du groupe Aval du Cycle
de I'IPNO. Elle permet d’approcher numériquement la valeur d’une intégrale finie. L’annexe F
donne plus de détails. L’erreur due a cette technique est négligée par la suite. Cette méthode per-
met d’obtenir des résultats plus rapidement que le calcul Monte-Carlo pour la méme précision.
Les résultats du calcul Monte-Carlo nous permettent alors de confirmer les résultats obtenus

par I’intégration de Gauss-Legendre.

4.6.3.3 Cartographie des cibles

Principe de la mesure pour la cartographie

Nous effectuons une mesure de I’activité o.. Pour cela, nous utilisons le dispositif décrit précédem-
ment. Le détecteur est placé a courte distance afin de connaitre 1’activité pour une zone précise de la
cible. Deux collimateurs sont nécessaires afin de ne prendre en compte que les particules provenant
de la zone étudiée. Le schéma 4.16 donne les dimensions de ce montage. Toute la surface de la cible
est balayée par le systeme pas a pas de fagon automatique. Les temps de comptage ont été choisis afin

que I'incertitude statistique soit négligeable.
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Résultats
Les figures 4.17 et 4.18 montrent les résultats obtenus pour les quatre cibles. Les bords présentent
peu de comptage, a cause des effets de bords. Ceux-ci sont supprimés lors du calcul de la moyenne et

de la dispersion des mesures.

Dans le tableau 4.5, nous reportons la moyenne des mesures ainsi que leur dispersion pour chacune
des cibles. Les cibles d’?3U ne sont pas tout a fait uniformes, la dispersion de 1’épaisseur de cible
étant respectivement de 15.5 % et 19.2 % pour les cibles 1 et 2. Sur la figure 4.18, nous apercevons
que I’épaisseur du dépdt présente une baisse de 20 % sur un co6té (x<0, y>0 pour les deux cibles). Par
contre, les cibles d’>33U sont plus homogenes que celles d’2*°U, comme illustré sur la figure 4.17.
Elles présentent une inhomogénéité de 8 % au maximum.

Afin d’obtenir la masse des cibles a partir de la valeur moyenne du taux de comptage, il est né-
cessaire de connaitre 1I’angle solide de détection. Les méthodes détaillées dans la section précédente
donnent : Q- Sy;sipie = 4.064 mm? - sr. 1l est difficile de connaitre précisément 1’angle solide réel. Il
s’agit en effet de mesures proches : les incertitudes sur les dimensions des collimateurs et sur la dis-
tance entre la cible et le collimateur sont importantes. En particulier, la distance entre la cible et le
premier collimateur peut varier de 0.3 mm a 2.5 mm. Le diametre du collimateur de 3.5 mm est assez
mal connu puisqu’aucune mesure de son diametre n’a été effectuée. Or, une erreur de 1 % sur celui-ci
entraine une erreur de 2.3 % sur Q- S, €t donc sur la masse des cibles. Il faut également rajouter

I’erreur statistique (1 %) et I’erreur sur les dimensions des cibles (0.33 %).

. Nombre moyen Dispersion
Cible de coups (coup};.s_l) E)%)
U235_1 1.566 15.5
U235_2 1.518 19.2
U233_1 336.2 5.17
U233_2 328.2 8.01

TAB. 4.5 — Moyenne du taux de comptage pour une cible et dispersion des valeurs.

Cible Epaisseur m(z}zlenne Masse d’U
(mg-cm™7) (mg)
U235_1 0.2700 6.75
U235_2 0.2618 6.54
U233_1 0.2915 7.29
U233_2 0.2846 7.11

TAB. 4.6 — Quantité totale de matériau fissile déposée pour chacune des cibles a partir de la cartogra-
phie.
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Nous pouvons donc conclure que, de par la forte incertitude sur 1’angle solide de détection et
les diametres des collimateurs, la cartographie seule ne suffit pas pour caractériser completement les
cibles. Elle donne des valeurs relatives entre elles mais elle reste assez imprécise en valeur absolue.
C’est pourquoi il est indispensable d’effectuer une mesure complémentaire, avec 1’ensemble “colli-
mateur - jonction silicium” placé de facon a avoir un grand angle solide. Ainsi, nous pourrons mesurer

avec précision la quantité de matiere totale.

l«——— support en aluminium

—— cible d'uranium

jonetion Silicium

collimateur
$ =16 mm

collimateur
$=3mm

23 mm

Dispesitif de detéction

d=2mm

FI1G. 4.16 — Schéma du dispositif de détection pour la cartographie des cibles.

4.6.3.4 Mesure de la quantité totale de matiere pour chacune des cibles

Nous faisons une mesure de I’activité totale o de chacune des cibles a grande distance. Le fait de
s’€éloigner permet de mesurer avec plus de précision la distance entre 1’ensemble “collimateur - jonc-
tion silicium” et la cible, et donc 1’angle solide. L’erreur induite par un éventuel défaut de parallelisme
entre la cible et cet ensemble sur 1’angle solide devient moindre a grande distance. Pour ces mesures a
longue distance, il a ét€ montré [56] que les incertitudes sur les dimensions de la cible et du diametre
du collimateur sont completement négligeables devant I’incertitude sur la distance entre la cible et
le collimateur. Pour effectuer cette mesure, nous utilisons le systeme précédent mais avec un seul
collimateur, positionné entre la jonction et la cible. Le diametre de ce collimateur a été mesuré par
I’IPNO, grace a un microscope, a 15.963 +0.003 mm. Le dispositif de détection est positionné de
facon a visualiser toute la cible tout en gardant un taux de comptage raisonnable. Le collimateur est

ainsi placé a 143.67) - mm de la premiére cible étudiée (cible n°1 d°>°U).
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Cartographie des cibles : U233 _1

Cartographie des cibles : U233 2
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FIG. 4.17 — En haut 4 gauche, cartographie de la cible n°1 d’2*3U non normalisée 2 la quantité totale
de matiere évaluée par la mesure a grande distance (pas en X et en y de 2 mm). En haut a droite,
spectre du comptage sans les effets de bord de la cible n°1 d’233U. En bas a gauche, cartographie
de la cible n°2 d’?33U non normalisée 2 la quantité totale de matiere évaluée par la mesure i grande
distance (pas en x et en y de 1.5 mm). En bas a droite, spectre du comptage sans les effets de bord de

la cible n°2 d’233U.
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de distance (pas en x et en y de 3.5 mm). En bas

effets de bord de la cible n°2 d’23°U.

N

de matiere évaluée par la mesure a grande distance (pas en x de 3.4 mm et en y de 3.5 mm). En
mesure a gran

haut a droite, spectre du comptage sans les effets de bord de la cible n°1 d’>*U. En bas

cartographie de la cible n°2 d’?**U non normalisée a la quantité

FIG. 4.18 — En haut a gauche, cartographie de la cible n
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Cible distance de la cible Q) normalisé calculé par Q normalisé calculé par
au collimateur (mm) intégration de Gauss-Legendre (sr) Monte Carlo (sr)
U235 n°1 143.6 £ 0.5 7.48e-4 (£ 0.70 %) 7.46e-04 (£ 1.16 %)
U235 n°2 142.5 £ 0.5 7.59¢e-4 (£ 0.70 %) 7.59¢e-04 (£ 1.15 %)
U233 n°1 3274+ 0.5 1.480e-4 (£ 0.30 %) 1.49¢e-04 (£ 2.59 %)
U233 n°2 3274+ 0.5 1.480e-4 (£ 0.30 %) 1.49¢e-04 (£ 2.59 %)

TAB. 4.7 — Calcul de I’angle solide normalisé a 4 T pour chacune des cibles, le diametre du collimateur
étant de 15.98 mm.

Pour cette mesure, il s’agit de relever le nombre de particules o détectées par la jonction ainsi

que le temps d’acquisition. Pour I'>3U, le systéme de détection est placé 4 143 mm de la cible. Nous

2 .
nous attendons a ﬁ * ? 4"3‘725 x 12 000 Bg = 10 coups par seconde. Une bréve mesure pour vérifier
le taux de comptage nous indique 9.4 + 0.4 coups-s~'. De plus, nous savons que le rapport du taux

de comptage entre la cible d’>33U et celle de 1'>3U vaut environ 200 (en raison de la quantité d’23*U

dans les cibles d’>3°U). Afin de limiter le temps mort, 1’ensemble “collimateur - jonction silicium”
est reculé pour les mesures avec les cibles d’233U. La distance change de 143 mm 2 327 mm, nous
nous attendons donc & mesurer 10 coups.s~! * 200 * % = 380 coups-s~!, soit un coup toutes
les 2.6 ms. Il est alors important de vérifier si nous avons un probléme de temps mort. Pour cela nous
regardons la largeur temporelle du signal induit par une particule o : 4 us. Nous nous attendons donc

a avoir approximativement 4/2600 = 0.15 % de correction a faire due au temps mort.

Afin de connaitre la quantité exacte d’235U de la cible, une correction est indispensable. En effet,
pour la cible d’>3°U, le principal émetteur o provient des 0.7472 % d’23*U contenue dans la cible.
L’activité oo de ce matériau n’est donc pas de 80 Bq/mg mais de 1.78 kBg/mg. De plus, nous devons
corriger de I’angle solide. Les valeurs calculées sont répertoriées dans le tableau 4.7. Les incertitudes
données sur Q calculé par intégration de Gauss-Legendre sont les incertitudes provenant de la distance
entre la cible et le collimateur tandis que celles précisées pour les valeurs d’angle solide calculée
par Monte Carlo correspondent aux erreurs statistiques qui dominent tres largement les incertitudes
induites par I’erreur sur la distance cible-collimateur.

Le tableau 4.8 résume les masses totales des cibles. L’incertitude totale donnée sur la masse des
cibles provient de I’incertitude statistique (0.31 % pour les cibles d’?3°U et de 0.29 % pour celles
d’?33U) et de I’incertitude sur I’angle solide. De méme pour I’incertitude sur 1’épaisseur moyenne,
nous ajoutons ’incertitude sur la dimension des cibles a celles calculées précédemment. Les incerti-
tudes sont plus faibles que celles provenant de la cartographie. Nous pouvons alors renormaliser cette

derniere avec cette nouvelle mesure globale plus précise.
Pour résumer, la quantité de matiere des cibles d’'un méme isotope présente 0.7 % d’écart pour

123U et 0.4 % d’écart pour 1’ U. Par contre, les cibles d’** U et d’>*3U présentent des quantité de

matiere différentes : il y a en moyenne 3 % de moins d’?>°U que d’?33U. Cet écart est dii au fait que
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Temps de Taux de . Masse de Epaisseur
. Nombre Q (normalisé) - i

Cible de coups comptage comptage (st/Amsr) matiere fissile moyenne

P (s) (coup/s) (mg) (ug/cm?)
U235n°1 105 768 10 800 9.79 7.48-10~% (£ 0.7%) 7.35 (£ 1%) 293 (£ 1.3%)
U235 n°2 106 880 10 800 9.90 7.59-10~% (£ 0.7%) 7.32 (£ 1%) 293 (£ 1.3%)
U233 n°1 119 721 300 399 1.480-10~% (£ 0.3%) | 7.56 (£ 0.6%) | 302 (£ 0.9%)
U233 n°2 118 890 300 396 1.480-10~% (£ 0.3%) | 7.51 (£ 0.6%) | 300 (& 0.9%)

TAB. 4.8 — Calcul de la quantité totale de matériau fissile déposée pour chacune des cibles. Les
angles solides présentés ici sont ceux donnés par la méthode d’intégration de Gauss-Legendre. Les
incertitudes citées sont les erreurs relatives.

1'235U a dii étre récupéré sur des cibles déja existantes, opération complexe dont il est tres difficile de

connaitre 1’ efficacité.

4.7 Dispositif expérimental complet

Le schéma 4.3 montre la disposition des scintillateurs et photomultiplicateurs par rapport a la
chambre a fission. IIs ont été disposés afin de couvrir au mieux les cibles d’uranium.

Les deux sous-ensembles contenant chacun 4 scintillateurs et leur photomultiplicateur associé,
ainsi que la chambre a fission, sont insérés dans le canal central du bloc de plomb. Un systeme de
rail en dural a été fabriqué. La chambre a fission est fixée dessus tandis que les deux sous-ensembles
contenant les détecteurs de photons gamma sont fixés sur une plaque en téflon qui peut coulisser le
long du rail. Ces derniers peuvent donc se mouvoir facilement et de facon reproductible. Le maximum
d’écartement entre la chambre a fission et un sous-systéme est défini par la position de la vanne de la
chambre a fission. Il est de I’ordre de la quinzaine de centimetres. Le rail est installé de facon a ce que
la chambre a fission se trouve au niveau du deuxieme canal transversal de plomb (cf. figures 4.19). Le

dispositif est ainsi placé afin de ne pas €tre en vision directe des neutrons de 14 MeV.

4.8 Description du montage électronique

Dans ce paragraphe, nous allons détailler le traitement électronique effectué sur les signaux bruts
sortant des détecteurs afin de les mettre en forme : amplification, passage analogique-numérique, ...

Un schéma de cette électronique d’acquisition est représenté figure 4.21.
J aimerais préciser tout d’abord deux termes qui seront utilisés par la suite :
— Jentendrai par “hardware” tout ce qui se rapporte aux détecteurs et au traitement électronique.

Par exemple, la coincidence imposée en hardware voudra dire que tout un traitement électro-

nique est mis en place afin que I’acquisition n’enregistre que les événements en coincidence.
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Brigues de plomb Bloc de plomb

Systéme
{4 scintillateurs
et PM associés})

Chambre -~

FIG. 4.19 — A gauche, schéma du bloc de plomb, dont on a enlevé 2 cubes, afin de visualiser la
position des détecteurs dans le bloc. A droite, schéma en coupe du bloc de plomb afin de visualiser la
position des détecteurs par rapport a la cible de TiT ol sont émis les neutrons de 14 MeV. Les canaux
sont en réalité comblés de briques de plomb hormis le canal contenant les détecteurs.

— Le terme “software” fera référence a I’ensemble des moyens informatiques qui permettent d’ef-
fectuer un traitement des données. Faire 1’analyse en coincidence software, par exemple, signi-
fiera que la coincidence est imposée lors du traitement des données par le programme d’analyse.

La haute tension et I’irradiation dans le hall d’expérience impliquent des contraintes sur 1’acquisition
des données. Ces dernieres se font dans une enceinte fermée puisqu’il est dangereux de rester pres de
I’expérience lorsque le faisceau est actif. Une partie du montage électronique ainsi que 1’acquisition
doivent donc impérativement étre placés dans une autre salle pour y avoir acces en cours d’expé-
rience. Seuls les alimentations haute tension et les pré-amplificateurs sont situés pres des détecteurs.
Cela sous-entend que les signaux sont transportés sur de grandes longueurs de cable (plusieurs di-
zaines de metres). Ils devront donc étre suffisamment amplifiés au départ afin de ne pas €tre noyés

dans le bruit induit par le transport.

Le signal provenant d’un détecteur est divisé a chaque fois en deux signaux identiques subissant

un traitement distinct. On obtient alors en sortie :
— Un signal “temps” : il correspond a I’intervalle de temps absolu entre le début de 1’acquisition et
I’arrivée de la particule interagissant dans le détecteur. Pour 1’ obtenir, nous amplifions le signal

du détecteur avec un amplificateur rapide avant de le mettre en entrée d’un discriminateur. Ce
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dernier transforme le signal analogique en signal logique si son amplitude est supérieure a un
certain seuil fixé par I’opérateur. Ce signal logique indique la présence d’un événement ainsi
que I'intervalle de temps depuis le début de 1’acquisition. Lors du traitement en software, nous
déduirons le temps relatif par rapport au burst précédant 1’acquisition, et donc 1’énergie du
neutron incident. Ce signal permet de calculer un taux de réaction en fonction de I’énergie du
neutron.

— Un signal “énergie” : il correspond a la valeur de 1’énergie déposée dans le détecteur. Il est
obtenu apres amplification par un amplificateur spectrométrique. L’amplitude de ce signal est

proportionnelle a I’énergie déposée dans le détecteur.

Le temps zéro de chaque impulsion GENEPI, noté TO, est lui aussi relevé. Cette donnée est cruciale
pour tracer des spectres en temps relatif. De plus, le paquet de neutrons créés par 1’interaction des
paquets de deutons dans la cible induit des réactions parasites a nos mesures. Ces événements, de
haute énergie et en tres grand nombre, augmentent excessivement le bruit de fond sur une plage de
temps restreinte et induisent beaucoup de temps mort. Un véto électronique durant un court intervalle
au moment de chaque burst est alors indispensable. Le temps TO est nécessairement requis pour

pouvoir imposer ce véto, nommé “véto pulse”.

4.8.1 Traitement du signal provenant des ensembles [scintillateur YAP - Pho-

tomultiplicateur associé] et mise en place de la coincidence

Le signal provenant d’un scintillateur YAP est amplifié par le photomultiplicateur associé. Ce si-
gnal brut est transféré jusqu’a la salle d’acquisition sans pertes d’informations. Le signal est alors
traité comme expliqué dans les paragraphes précédents. Apres la sortie du discriminateur, les signaux
“temps” ne sont pas acquis directement. Il est possible de ne conserver dans 1’acquisition que les
événements présentant un signal simultané entre deux YAP quelconques. Les signaux sont traités par
un dispositif permettant d’imposer ou non plusieurs coincidences. La mise en place d’une coinci-
dence en hardware présente I’avantage de diminuer le taux de comptage ce qui peut étre préférable
pour I’acquisition (cf partie 4.9.2). Le schéma complet du montage électronique est représenté sur la
figure 4.21. Cette coincidence hardware est effectuée grace a un deuxieme étage de discriminateur
pour les signaux temps des scintillateurs YAP. Le premier étage permet d’obtenir un signal somme
qui sert alors de véto dans le second étage. Nous pouvons ainsi demander une coincidence double
(au moins 2 photons gamma détectés dans deux scintillateurs différents), triple (au moins 3 photons
gamma détectés), etc. Pour cela, le signal somme passe dans un discriminateur a fraction constante
dont on peut régler la valeur du seuil. La mise en place de retards est alors indispensable. La sortie de
ce montage est traitée par la carte d’acquisition. Tous les signaux des scintillateurs YAP subissent le
méme traitement. Il est également possible d’imposer la coincidence lors du traitement software. Le
véto sur la coincidence est enlevé et tous les événements sont enregistrés (événements dits “single”).

Aucune information n’est perdue mais le taux de comptage est plus élevé.
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4.8.2 Traitement du signal provenant de la chambre a fission

Comme toute chambre d’ionisation, cette derniere doit étre polarisée. Ici, la tension de polarisation
est de 500 V. Le choix de cette haute tension est justifié dans le chapitre 5. Le signal provenant de la
chambre est directement préamplifié. On obtient alors les signaux “énergie” et “temps” par le méme
traitement que pour les scintillateurs YAP.

Enfin, le signal provenant du détecteur silicium, indispensable pour la mesure du flux de neutrons,
subit un traitement similaire a celui de la chambre a fission. Le signal est alors traité comme expliqué

ci-dessus.

4.8.3 Réglages de I’électronique

Une fois le montage électronique effectué, plusieurs réglages ont été indispensables. Le détail de
ces réglages est donné en annexe A. Les plus importants sont :

— Les gains des divers amplificateurs pour les signaux énergie ont di étre ajustés afin d’éviter la

saturation de I’acquisition.

— La coincidence entre les différents scintillateurs YAP a di étre réglée.

— Des lignes a retard ont été mises sur les discriminateurs, dont les seuils ont été réglés eux-aussi.
Un autre parametre électronique a da €tre ajusté : il s’agit du véto pulse. La largeur de ce véto résulte
d’un compromis entre la minimisation du bruit a haute énergie, et la minimisation des pertes de signal.
Nous avons vérifié que ce bruit provenait effectivement de phénomenes ayant lieu juste apres le burst
en tracant un spectre donnant le taux de comptage en fonction de 1’énergie déposée dans le YAP et
du temps d’arrivée de la particule (figure A.1). Nous voyons que les événements ayant une amplitude
supérieure a 2 000 canaux sont trés majoritairement situés pour des temps inférieurs a 20 us (deuxieme
graphique de la figure A.1). Environ 1.7.1072 % sont situés au dela de 20 us (premier graphique
de la figure A.1). Ces événements correspondent aux événements de hautes énergies dus au burst,
empilements de rayons X par exemple. De plus ces événements, quasiment toujours en coincidence
huit, induisent des signaux énergie de tres fortes amplitudes (supérieures a la dizaine de volts) et
ayant une forme que les détecteurs de créte de 1’acquisition ont du mal a gérer. En outre, ce “flash”
introduit un temps mort relativement élevé perturbant la détection des événements suivants. En effet,
ces événements de hautes énergies représentent quasiment 97 % de la totalité des événements acquis.
Nous avons donc imposé un véto électronique pour les scintillateurs YAP, réglé a 4.5 us (& partir du
TO). On coupe quasiment tous ces événements : 2.4 % ne sont pas supprimés. Quant a la chambre a

fission, nous n’imposons aucun véto.

4.9 L’acquisition

Les signaux sont envoyés vers un systeme d’acquisition composé de deux cartes ADCVME relié
a un module de stockage de données via le logiciel OASIS [55]. Chaque voie d’une carte ADCVME

comporte une entrée “énergie” et une entrée “temps”. Une voie est réservée a I’impulsion GENEPI.
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F1G. 4.20 — Spectre en énergie et en temps du YAP 2 lors d’une acquisition avec faisceau, avec
coincidence hardware double mais sans véto pulse sur toute la plage en temps (2 gauche) et sur les
temps courts uniquement (a droite).
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FIG. 4.21 — Schéma simplifié de I’électronique pour les scintillateurs YAP et la chambre a fission,
pour la mesure du rapport o, de 1'>3°U et de 1'’233U , ainsi que 1’ électronique pour le détecteur silicium.
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Le module de stockage recoit alors simultanément une information sur I’amplitude du signal et sur
son temps d’arrivée. L’ amplitude du signal est codée sur 13 bits ce qui correspond a une dynamique
de 8 V. Le signal temps correspond au temps absolu par rapport au zéro de I’horloge de la carte. Cette
horloge a une fréquence de 40 MHz. Les canaux temps valent donc 25 ns chacun.
Pour chaque acquisition, nous obtenons un fichier contenant une suite d’événements. Chaque
événement contient plusieurs informations :
— Le numéro de la carte ainsi que le numéro de la voie d’ou provient le signal. Nous pourrons alors
identifier le signal : pulse GENEPI ou détecteur (scintillateur, chambre a fission, ou Silicium).
— L’amplitude du signal détecté, directement proportionnelle a I’énergie déposée par les particules
détectées.
— Le temps absolu par rapport au temps initial de la carte sur laquelle est codée le signal.
— Un bit d’empilement. Ce bit, par défaut a 0, prend la valeur 1 si un signal temps arrive pendant
le codage de I’amplitude d’un événement. Ce bit indique donc que le signal codé est susceptible

d’étre déformé par la superposition de deux événements non résolus.

Un format spécifique a I’acquisition est utilisé. Un programme informatique est alors indispensable
pour remettre ces données sous un format utilisable. Ce programme permettra, en outre, d’analyser

les données.

4.9.1 Utilisation de deux cartes d’acquisition

Etant donné le nombre de détecteurs (10 au total), il n’a pas été possible de coupler deux voies
entre elles pour un méme détecteur afin de réduire le temps mort (cf partie 4.9.2.1). De plus, nous
avons di utiliser deux cartes d’acquisition couplées entre elles, puisque chacune d’entre elles com-
porte 8 voies d’acquisition. C’est la premiere fois que ce systeme a été utilisé. La prise des données

définitives a donc nécessité une bonne compréhension de ce nouveau mode de fonctionnement.

Les deux cartes sont synchronisées puisque I’horloge est mise en entrée sur les deux cartes. Un
systeme simple, composé d’un pulseur et d’un interrupteur, a été installé afin d’initialiser les cartes au
méme instant. En effet, aprés un reboot du systéme, les cartes, bien que synchronisées, n’avaient pas
le méme temps initial. Or, comme le signal TO provenant de GENEPI est en entrée seulement sur la
carte 1, il n’est pas possible de construire correctement les spectres de la deuxieme carte si les deux
cartes n’ont pas le méme temps initial.

Il s’est avéré que les deux cartes ne sont pas parfaitement synchronisées. Elles se décalent 1¢-
gerement en temps au cours d’une prise de données. Cela provient trés certainement du fait qu’un
événement de bruit passe le seuil du DFC qui code I’'impulsion sur la carte ou qu’une impulsion n’est
pas codée. Le décalage en temps pouvait étre de plus de 4 us sur des runs de 8 h. Le seuil du DFC
a alors été modifié a la baisse afin de prendre en compte les impulsions qui n’étaient pas compta-
bilisées. Cela a permis de diminuer ce décalage. Apres réglage du seuil, sur une prise de données

de 10 heures, le décalage peut étre de 2 us. Cela correspond a un “oubli” d’une impulsion toutes
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les 20.10° impulsions. Cette erreur, extrémement rare, est tout de méme pénalisante puisque la coin-
cidence est demandée a moins de 125 ns pres. Il est donc indispensable de prendre en compte ce
décalage pour effectuer la coincidence software entre les scintillateurs, ou lorsque 1’on veut tracer le
spectre en temps relatif de coincidence ou d’anti-coincidence entre un scintillateur YAP et la chambre
a fission. Pour cela, nous avons mis en entrée de chacune des cartes un signal temps parfaitement
identique : le temps du détecteur Silicium. Le programme d’analyse peut alors calculer le décalage
en temps entre les deux cartes et corriger ainsi les événements en temps avant analyse. Ce décalage
varie au fur et a mesure de 1’acquisition. Une fois I’acquisition effectuée et grace aux deux mesures du
temps du détecteur Silicium, le programme d’analyse est capable de prendre en compte la variation
en temps des cartes. Pour limiter ce probleme, avant chaque nouvelle acquisition, nous réinitialisons

systématiquement les deux cartes grice a notre montage simple.

4.9.2 Optimisation du taux de comptage et fonctionnement stable de I’acqui-
sition

Une mise au point a été indispensable pour que le systeéme d’acquisition fonctionne de fagon
parfaitement stable et avec un taux de comptage raisonnable. Un taux de comptage élevé est indis-
pensable pour obtenir une statistique suffisante en un temps d’acquisition raisonnable. En revanche,
cela implique deux problemes principaux : le temps mort est plus important, et les événements hautes
énergies sont plus nombreux. Apres une description plus précise de ces deux problemes, nous dé-
taillerons les solutions possibles avec leurs avantages et leurs inconvénients. Nous concluerons en

précisant quel est le réglage que nous avons finalement choisi suite aux conclusions de notre série de

mesures.

4.9.2.1 Inconvénients d’un fort taux de comptage

Temps mort provenant de ’acquisition

Plusieurs sources de temps mort proviennent de 1’acquisition. La premiere est le temps mort di
au codage. Afin de limiter ce temps mort, il est possible de coupler les voies d’acquisition deux par
deux. Lorsqu’une voie traite une donnée et qu’une autre impulsion arrive, la deuxieéme voie peut donc
prendre le relais pour le codage. On diminue ainsi le temps mort d’un facteur proche de deux. De
plus, la carte d’acquisition ne code un événement que lorsque le signal temps est suivi par un signal
énergie. Lorsque ce signal a une amplitude trop grande ou une forme difficilement interprétable, le
détecteur de créte qui code la voie en énergie va ralentir le codage, voire se bloquer. C’est seulement
quand le courant de fuite sera retombé a zéro que le détecteur pourra a nouveau fonctionner.

La deuxieme source de temps mort est due au transfert des données de la carte d’acquisition au
module de stockage (disque de la station SUN). En effet, la carte d’acquisition remplit une mémoire-
tampon (ou buffer) et transfere les données des que celui-ci est plein. Plus le taux de comptage est
important, plus le remplissage du buffer est rapide. Un parametre limitant est donc la vitesse de trans-

fert des données. Pour I’estimer grossierement, nous comparons le nombre de TO acquis par rapport
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au nombre de TO attendus au vu de la durée de 1’acquisition. En fonction des différents réglages

possibles, ce terme peut varier de 10 % a moins de 1 %.

Evénements de haute énergie

Augmenter le taux de comptage induit, lors du burst, énormément d’événements de haute énergie. Le
véto pulse permet d’en éliminer la trés grande majorité. Les rares événements passant au dela du pulse
sont de I’ordre de la dizaine de volts. Ils peuvent atteindre jusqu’a la trentaine de volts. L’électronique
d’acquisition n’est absolument pas prévue pour de tels signaux. Certains, en dépit de nos soins pour
les éliminer, passeront malgré tous les seuils, filtres, etc.

Un des problemes majeurs est que 1’acquisition n’arrive pas a détecter la créte de ces signaux : les
signaux, en plus d’avoir une amplitude supérieure a la limite des 8 V, ont une forme non convention-
nelle. La voie d’acquisition ne reprend alors un nouvel événement que lorsque le courant de fuite est
retombé a z€ro soit environ quelques secondes plus tard. L’ acquisition est donc bloquée pendant tout
ce temps et ’analyse des données n’a alors plus aucun sens.

De plus, les rares événements hautes énergies détectés ne sont pas tous pris en compte de la méme
facon selon la voie d’acquisition. Les détecteurs de créte réagissent tous différemment face a de tels
signaux. Le comptage entre les scintillateurs YAP differe donc entre eux et entre les différentes ac-
quisitions, comme [’illustre la figure 4.22. Ceci est absolument inacceptable. Il est donc capital de
s’affranchir de ces comportements non maitrisés des détecteurs de créte dus a ces signaux. Il nous
est indispensable d’avoir une électronique parfaitement stable. C’est d’autant plus important que pour
mesurer le rapport & de 1'>U et de 1'>3*U, nous avons besoin de plusieurs semaines de prises de
données. Or, la durée d’une acquisition est de quelques heures seulement, la taille des fichiers d’ac-
quisition étant limitée a 2 giga-octets. Nous serons donc obligés de sommer de nombreuses données
provenant d’acquisitions différentes lors de 1’analyse. La stabilité de 1’électronique est donc absolu-
ment essentielle pendant tout ce temps.

Les deux inconvénients précédents sont d’autant plus marqués que le taux de comptage est fort.
Il parait judicieux de diminuer le taux de comptage afin de limiter les problemes induits. Cepen-
dant, nous tenons a préserver une statistique importante. Il est donc nécessaire de modifier d’autres

parametres.

4.9.2.2 Parametres accessibles pour un fonctionnement de la carte d’acquisition optimal

Nous avons acces a plusieurs parametres pouvant pallier aux deux problemes précédents : condi-
tions de fonctionnement du faisceau GENEPI, acquisition ou non des signaux “énergie”, et utilisation
de la coincidence hardware. Des campagnes de mesures spécifiques ont été effectuées afin de trouver

le réglage optimal.

Conditions de faisceau : intensité, fréquence et état de la cible TiT
Lors des premieres microsecondes suivant le pulse, le comptage instantané peut étre treés important.

De plus, c’est aussi lors des instants suivant le burst, que les événements hautes énergies sont présents.
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F1G. 4.22 — Visualisation des spectres en temps relatif des scintillateurs YAP, la chambre a fission
d’?°U étant présente, pour deux acquisitions quelconques séparées seulement d’une heure. Les
conditions expérimentales (détecteurs, électronique, etc) sont rigoureusement identiques. De telles
variations de taux de comptage ne sont absolument pas acceptables.

Il semble donc préférable de diminuer le taux de comptage instantané pour résoudre les problemes de
blocage de 1’acquisition.

Afin d’obtenir un taux de comptage instantané moindre tout en gardant un taux de comptage
moyen similaire, nous pouvons diminuer I’intensité faisceau et augmenter la fréquence des impulsions
(de 500 Hz a 1000 Hz par exemple). Il y a donc un compromis a faire entre le taux de comptage moyen
et la fréquence d’acquisition acceptable. Or, dans le chapitre 3, partie 3.3.2, il est expliqué qu’il est
préférable de fonctionner a 500 Hz afin de limiter au maximum un repli du spectre de fission. Il
semble donc plus judicieux de rester a 500 Hz et de diminuer 1’intensité faisceau en conséquence.

De plus, le nombre de neutrons par burst diminue en fonction de 1’usure de la cible TiT (perte
du tritium par ’utilisation de la cible et par dégazage principalement) (cf chapitre 3). Le taux de

comptage est adapté en modulant I’intensité faisceau.

Mise en place de la coincidence hardware

Comme nous I’avons vu précédemment, la coincidence entre les scintillateurs YAP permet d’aug-
menter le rapport signal sur bruit. Un avantage supplémentaire de cette coincidence hardware est de
limiter le taux de comptage. Elle permet au systeme d’acquisition de fonctionner correctement. Néan-
moins, il y a une perte d’informations inéluctable lors des prises de données en coincidence hardware.

En effet, ne pas imposer de coincidence nous permet de calculer des efficacités de détection (de la
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fission, par exemple), de recaler précisément les spectres en temps de la chambre a fission par rapport
aux scintillateurs YAP, etc. Il est donc préférable de ne pas imposer de coincidence hardware, dans la

mesure du possible.

Acquisition des signaux ‘“énergie”

Une autre solution pour pallier aux problémes cités ci-dessus est de ne plus coder les énergies des
scintillateurs YAP. L’acquisition ne pose alors plus de probleme quel que soit le taux de comptage.
Cependant, cela nous prive de toute analyse possible avec les signaux “énergie” des scintillateurs YAP
(imposition d’un seuil haut en énergie afin d’éliminer proprement les quelques événements hautes
énergies restants, par exemple). Notez qu’avec la série de scintillateurs d’épaisseur 2 mm, le peu
de dépdt d’énergie (provenant essentiellement d’effet Compton) ne pourra pas étre véritablement
significatif. Une analyse utilisant I’amplitude des scintillateurs étant quasiment impossible, 1’absence

des données “énergie” ne fera pas véritablement défaut.

4.9.2.3 Conclusion

Nous avons dii choisir entre toutes les possibilités citées ci-dessus pour obtenir une acquisition
stable, avec peu de temps mort et en perdant le moins d’informations possible. Nous avons finalement
décidé de prendre les données dans les conditions suivantes :

L’acquisition s’effectue avec une fréquence de 1I’'impulsion GENEPI de 500 Hz et une intensité de
faisceau optimale. Il a été choisi de ne pas stocker les vrais signaux énergies des scintillateurs YAP,
un “faux” signal étant implémenté dans 1’entrée “énergie” de I’acquisition (cf remarque suivante).
Sans le codage des énergies des scintillateurs YAP, 1’acquisition ne pose plus de probleme. La majo-
rité des données a donc été prise sans coincidences hardware. Celles-ci pourront étre imposées par le
programme d’analyse. Nous gardons ainsi toutes les informations lors de la prise de données. L’avan-
tage est que 1’on peut alors modifier la largeur temporelle de la coincidence. Le taux de comptage
est plus important que lors d’une mesure en coincidence et le temps mort dii a 1’acquisition reste
acceptable. Un inconvénient subsite néanmoins : il faut prendre en compte le décalage en temps des
cartes d’acquisition lors de la mesure. Ce probléme n’existe pas pour la coincidence hardware entre
les scintillateurs YAP?, mais il subsite pour les coincidence entre les scintillateurs et la chambre 2
fission.

En fonction de 1’usure de la cible, une acquisition dure de 5 heures (10® neutrons par pulse) a
25 heures (200 000 neutrons par pulse) environ. Dans la pratique, nous n’effectuons pas d’acqui-
sitions de plus de 10 heures afin que le décalage en temps entre les deux cartes reste raisonnable
(inférieur a 100 canaux soit 2.5 us). Chaque mesure (signal ou bruit de fond) correspond a une durée
d’acquisition de 200 heures minimum pour une cible neuve de TiT, ce qui représente une quinzaine

de jours de prise de données.

Zsi on n’impose pas un taux de coincidence plus élevé en software que celui choisi en hardware par la suite...
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Remarque : L’acquisition est prévue pour fonctionner avec un signal “énergie”. Si I’on n’acquiert
plus ’amplitude des scintillateurs, nous devons créer impérativement des “faux” signaux. Ils doivent
étre liés aux signaux “temps” des scintillateurs, afin de remplir les conditions de fonctionnement de
I’acquisition. Ces “faux” signaux présentent 1’avantage supplémentaire de limiter le temps mort pour
le codage.

Néanmoins, 1’ancien montage de traitement du signal “énergie” avec les amplificateurs spectro-
métriques est toujours indispensable, notamment pour régler les gains des scintillateurs YAP grace a
la source de '37Cs. Tous les scintillateurs ont alors le méme gain en énergie, ce qui est indispensable

pour régler les seuils des DFC pour le signal “temps”.

4.9.3 Programme d’analyse

Les données enregistrées par le systeme d’acquisition ne sont pas lisibles directement. Un traite-
ment informatique assez complexe est nécessaire. Les signaux codés par une carte remplissent une
mémoire tampon (buffer). Chaque carte a son propre buffer. Lorsqu’un et un seul buffer est plein
quelle que soit la carte, il y a transfert total des données au systeme d’enregistrement. C’est pour-
quoi, il est préférable de mettre, sur chacune des cartes, des détecteurs ayant des taux de comptage
globalement similaires de facon a ce que le remplissage des buffers soit effectué a peu pres a la
méme vitesse. Le fichier est donc constitué par une alternance de buffers de la premiere carte et de
la deuxieme carte. De plus, les événements ne sont pas classés parfaitement par ordre chronologique
dans un buffer d’une méme carte. Et enfin, nous rappelons que le TO qui indique I’impulsion GENEPI
et qui sert de référence pour construire un spectre en temps relatif ne se trouve que sur la premiere
carte.

Il est capital de réordonner tous les événements par ordre chronologique pour pouvoir construire
les spectres correctement. C’est une des difficultés majeures de ce programme. Quelques particularités
de I’acquisition sont a prendre en compte :

— Le temps absolu de I’horloge de 1’acquisition est codée sur 42 bits. Au bout de plus d’une
trentaine d’heures d’acquisition, I’horloge se remet a zéro. Les événements postérieurs a ce
basculement d’horloge semblent alors arriver avant ceux qui précedent le basculement. Lors
du tri des événements, il faut prendre en compte ce grand écart en temps en ajoutant alors 22

“coups d’horloge” fictivement a tous les événements postérieurs au basculement d’horloge.
— Des événements incontestablement erronés (ou tous les bits sont égaux a 1) apparaissent dans

ce fichier. Ils sont systématiquement supprimés.

Ce programme a été amélioré en fonction des besoins propres a notre mesure au fur et a mesure de
I’analyse. Il avait été écrit pour traiter des fichiers sortie lorsque seulement une seule carte d’acquisi-
tion codait. En utilisant deux cartes, il a fallu prendre en compte le décalage en temps entre les cartes,
décalage évoluant au cours d’'une méme acquisition. Pour cela, un méme signal temps est acquis sur
chacune des cartes. Les voies correspondantes sont déclarées comme référence afin que le programme

puisse calculer au fur et a mesure du traitement le décalage en temps de la deuxiéme carte par rap-

121



port a la premiere afin de le corriger. Le tri des événements par ordre chronologique pourra se faire
seulement une fois cette correction effectée.
De plus, il a fallu programmer toute la partie concernant la prise en compte de la multiplicité entre

les scintillateurs afin de pouvoir analyser les données avec une coincidence double, triple, etc.

Une fois les données parfaitement triées, nous pouvons tracer les spectres utiles a I’ interprétation :
spectre en temps relatif (I’origine étant toujours le temps de I'impulsion GENEPI), et en temps ab-
solu, spectre en temps relatif avec des conditions sur le temps absolu (on peut donc enlever certaines
périodes ou ne regarder que le début d’une expérience par exemple), ou encore spectre avec des seuils
en énergie, spectre en coincidence, en anti-coincidence, etc. Rappelons que I’on entend ici par spectre,
un graphe représentant le nombre d’événements mesurés et classés selon leur énergie (dans les YAP,

ou dans la chambre), selon les temps (absolu ou relatif a TO) ...
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F1G. 4.23 — Spectres en coincidence double dans les scintillateurs YAP obtenus directement grace a
I’€électronique d’acquisition (courbe pleine) ou grace au programme d’analyse (courbe pointillée).

Afin de valider le programme d’analyse, nous avons comparé deux spectres en coincidence double.
Le premier est obtenu a partir d’une acquisition avec une coincidence double imposée en hardware. Le
deuxiéme spectre est obtenu a partir d’une acquisition identique a la premiere mais sans coincidence
hardware, la coincidence double étant alors imposée en software. Les spectres obtenus sont montrés
sur la figure 4.23. Les deux spectres sont normalisées grace au détecteur Silicium, et le bruit de fond
d@ a 'activation des matériau a été retranché. La forme des spectres est parfaitement identique, mais
une différence de comptage entre ces deux acquisitions est visible. Le spectre en coincidence harware

contient 2.4 % d’événements en moins que le spectre software, les erreurs statistiques étant inférieures
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a0.2 %. Cet écart est di aux différences de largeurs de coincidence qui sont non rigoureusement iden-

tiques. Ainsi, nous sommes assurés du bon fonctionnement du programme d’analyse.

[’avantage de faire ce traitement en software est que 1’on peut faire varier la largeur de la coin-
cidence. Il devient également possible de décaler en temps une voie, etc, alors que ces valeurs sont
imposées par le réglage de 1’électronique lors d’une acquisition en coincidence hardware. Cela a per-
mis de mesurer le retard en temps entre la chambre a fission et les scintillateurs YAP, soit 75 ns. Le
spectre correspondant a la différence de temps entre les événements des scintillateurs YAP et de ceux
de la chambre 2 fission a 233U, avec faisceau, est montré sur la figure 7.6. Le pic correspond aux évé-
nements de fission. Le signal en temps de la chambre a fission est donc en retard de 3 canaux de 25 ns
chacun par rapport au signal temps des scintillateurs. De plus, nous pouvons déduire de cette figure
qu’une largeur de coincidence de 125 ns est la plus appropriée entre les scintillateurs et la chambre a
fission (cf chapitre 7).
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Chapitre 5

Etude des chambres a fission a 2°°U et a 2°U

Pour obtenir la précision la plus grande possible sur les mesures des rapports o de I'>°U et de
1'233U, 1e choix de la géométrie de la chambre 2 fission est véritablement crucial. Il a fallu conceptuali-
ser entierement une chambre a fission adaptée a notre mesure. Ce chapitre est consacré a toute 1’étude
effectuée sur les chambres a fission allant de la conception aux premiers tests de caractérisation une
fois les chambres a fission réalisées.

D’un point de vue purement physique, la chambre a fission doit répondre a deux criteres impéra-
tifs. L’ efficacité de détection de la fission doit étre treés bonne, et étre connue de maniere suffisamment
précise puisqu’elle détermine la précision de la mesure du rapport o.. Le deuxieme critere est une
bonne séparation entre le spectre en énergie des particules o0 émis par désintégration de 1’uranium
(bruit de fond) et le spectre en énergie des produits de fission. Lors de la conception de la chambre a
fission, nous nous sommes efforcés de satisfaire a ces exigences, compte tenu des autres contraintes
existantes (slireté, faisabilit¢é mécanique, fabrication, dimensions, budget). Pour cela, un programme
permettant de simuler le transport des particules, plus particulierement des produits de fission, dans
la matiere est nécessaire. Comme ce programme informatique doit pouvoir prendre en compte la géo-
métrie complexe de la chambre a fission, j’ai développé un code en C++ de transport de produits de

fission de 1'233U ou de tout autre élément fissile dans la matiére.

La premiere partie de ce chapitre est consacrée a une description de ce code. Nous détaillons les
étapes de validation de ce code afin de connaitre ses limites. Ce code nous permettra de déterminer
les caractéristiques géométriques de la chambre a fission et des cibles d’uranium. La deuxiéme partie
décrit les cibles d’??U et d’?33U. Les aspects principaux concernant la fabrication mais aussi la
caractérisation de celles-ci sont développés. Enfin, la troisieme partie détaille les caractéristiques
mesurées de ces chambres a fission. Des comparaisons avec les simulations obtenues dans la premiere

partie de ce chapitre sont alors effectuées.
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5.1 Code Monte-Carlo de Transport de Produits de Fission (MCTPF)

Ce code s’avere indispensable pour définir les caractéristiques de la chambre a fission que nous
souhaitons utiliser, avant sa conception. Grace a un tel programme, une étude paramétrique en fonc-
tion des caractéristiques de la chambre a fission, que ce soit la distance entre les cibles, la pression du
gaz ou encore 1’épaisseur de la cible d’?33U ou d’?*U, a ainsi pu étre effectuée permettant la défini-

tion des caractéristiques optimales.

MCTPEF est un code Monte Carlo qui nous permet d’estimer un trés grand nombre de données de
facon statistique : le nombre de produits de fission sortant de la cible ainsi que leur énergie résiduelle
et I’énergie déposée dans le gaz de la chambre, ... On peut donc estimer les efficacités, géométrique et
totale, du montage expérimental. Les parcours des particules ou encore leur trajectoire peuvent aussi

étre déterminés.

Dans cette partie, nous allons décrire les différents principes du code, puis nous exposerons les

méthodes mises en oeuvre pour le valider ainsi que les résultats de cette validation.

5.1.1 Description de MCTPF

L’interaction des produits de fission dans la matiere est un phénomene probabiliste facilement
représentable par des modeles statistiques. La méthode Monte-Carlo est donc particulierement bien
adaptée a notre probleme. En effet, elle permet 1I’évaluation quantitative de processus stochastiques
tels que le transport de particules dans la matiere.

Le principe de cette méthode consiste a réaliser un échantillonnage numérique des possibilités
d’évolution d’un systeme décrit par une ou plusieurs densités de probabilité. Cela signifie que I’on
suit individuellement chaque particule depuis sa naissance jusqu’au moment ou elle cesse de pré-
senter un intérét pour le probleme en question, tout en déterminant les caractéristiques du systeme.
L’aspect probabiliste est intégré dans le choix de ces dernieres : tout au long de 1’histoire de la par-
ticule, ces caractéristiques sont sélectionnées aléatoirement en respectant les densités de probabilité
propres au probléme. C’est pourquoi, pour une méme simulation lancée plusieurs fois, les résultats
obtenus varient : ils sont dispersés autour des valeurs moyennes théoriques au méme titre que des
résultats expérimentaux. Notons cependant que, pour avoir des résultats cohérents, il est nécessaire

de transporter un grand nombre de particules.

5.1.1.1 Description du fichier de configuration

A chaque lancement d’une simulation, le code de simulation utilise un fichier de configuration,
dans lequel sont précisés les parametres suivants :
— Le numéro et la masse atomiques de 1’élément fissile dont on veut transporter les produits de

fission associés. Les rendements de fission pour chaque produit de fission (défini par son nu-
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méro et sa masse atomiques) sont répertoriés dans des bases de données. Leur énergie moyenne
et I’écart-type associé sont également connus.

— Le nombre total de produits de fission qui vont étre transportés par le code. Plus ce nombre sera
grand, plus I’incertitude statistique relative sera faible et donc le résultat de la simulation précis.

— La description de la géométrie de la chambre a fission.

La description de la géométrie doit Etre tres précise et adaptable a toutes formes de géométries pos-
sibles (chambres a fission carrée, cylindrique, ...). Pour cela, plusieurs étapes sont nécessaires. Tout
d’abord, nous déclarons tous les matériaux utilisés de facon a ce que le programme aille chercher
les tables de parcours associées données par SRIM [41]. Notez que les incertitudes des tables de
parcours sont de 1’ordre de 10 a 20 %. La densité du matériau est précisée. Un méme matériau, gaz
Argon par exemple, pour deux densités différentes, nécessite donc deux déclarations avec deux noms
de matériaux différents. La deuxieme étape consiste a créer toutes les cellules de fagcon purement
géométriques. Chaque cellule est définie par sa forme (parallélepipede rectangle, cylindre, tube, ou
sphere), les cotations associées ainsi que la position et la rotation de cette forme (indiquées dans un
repere absolu). Dans la troisieme étape, chaque cellule précédemment définie est associée a un maté-
riau, formant ainsi des “éléments”. Enfin, la derniere étape consiste a établir une généalogie entre les
éléments afin de savoir quel “élément” est inclus dans quel autre “élément”.

Deux informations supplémentaires doivent étre spécifiées dans le fichier de configuration afin
d’étre complet : I’*“élément” de provenance des produits de fission, et les “éléments” de détection,

(194

c’est-a-dire les “éléments” dans lesquels les dépdts d’énergie doivent Etre relevés.

Afin de déterminer le montage expérimental optimal, nous faisons varier différents parametres
d’une simulation a une autre, comme I’épaisseur de la cible ou la pression du gaz. On calcule alors
pour chaque simulation :

— Le nombre de produits de fission sortant de la cible quelle que soit leur énergie.

— La distribution des énergies de sortie de cible pour les produits de fission sortant de la cible et

allant dans le gaz de la chambre a fission.

— La distribution des énergies déposées dans le gaz de la chambre a fission pour les particules

s’arrétant dans le gaz et pour celles ne s’arrétant pas.

— Les trajectoires des particules.

— etc

5.1.1.2 Choix et transport des produits de fission

Le code est constitué d’une boucle ol, a chaque tour, est choisi un seul produit de fission. Le choix
aléatoire de (Z,A) se fait selon les valeurs de rendement de fission du fissile désigné en entrée. Ces
dernieres ont été prises dans la base de données ENDF [42]. Puis on détermine 1’énergie moyenne
du produit de fission ainsi que I’écart-type associé [43]. On calcule alors I’énergie initiale grace a ces

deux précédentes valeurs en supposant que 1’énergie suit une loi de distribution gaussienne. Notez
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que I’on peut aussi s’intéresser tout particulierement aux particules o émis par radioactivité naturelle
de I'uranium. Pour cela, il suffit d’imposer systématiquement le Z a 2, le A a 4, et I’énergie a 4.8 MeV
(respectivement 4.4 MeV) pour 1’233U (resp. 1'>3°U) de la particule a transporter.

Vient ensuite la détermination des coordonnées de la position initiale, selon la géométrie. Le tirage
suit une loi uniforme dans toute la cible. Puis, nous calculons la direction de propagation du produit
de fission selon une loi isotrope dans un angle solide de 4 w (justification dans la partie 5.1.2.1).
Commence alors la phase de transport proprement dite.

Avant de décrire 1’algorithme effectuant le transport du produit de fission, nous allons définir la

notion de straggling.

Que sont les stragglings longitudinal et latéral ?
Ces termes définissent les fluctuations moyennes du parcours d’un ensemble de particules émises
a la méme énergie. Pour des particules trés chargées comme les produits de fission, le straggling
représente jusqu’a quelques pourcents du parcours moyen. Le straggling longitudinal correspond a
la variation de la longueur du parcours dans la direction de propagation initiale de la particule, par
rapport au parcours moyen. Le straggling latéral est défini comme la variation du parcours de la
particule dans le plan perpendiculaire a la direction de propagation initiale. C’est donc le straggling
latéral qui dévie la trajectoire initiale de la particule a transporter.
Si nous supposons qu’un nombre N d’ions identiques (mémes Z, A et énergie initiale) sont émis
tous parallelement a 1’axe (Ox) et perpendiculairement a la surface de la cible, située dans le plan

(Oyz), les stragglings sont obtenus par [44] :

|
]
=~

— straggling longitudinal = = <(Ax;)?>1/2
— straggling latéral = 1/}, (%)2/ !

Avec les notations suivantes :

=

N, nombre d’ions émis.

x; (respectivement y; et z;), la projection du parcours de I’ion i selon I’axe (Ox) (respectivement
(Oy) et (0z)).

R, la projection du parcours moyen selon I’axe (Ox) : R, =< x; >.

Le straggling correspond ainsi a la racine carrée de la variance. C’est la définition du straggling
la plus couramment utilisée. Les straggling relevés dans les tables de parcours utilisées dans MCTPF
et données par SRIM [41] correspondent a cette définition. La prise en compte du straggling dans le

code s’effectue ainsi :

'Dans la définition du straggling latéral, il est supposé que la source des particules incidentes est monodirectionnelle et
normale a (Oyz), ce qui implique une symétrie cylindrique. De plus, pour augmenter la précision statistique, une moyenne
est effectuée sur les distances projetées y; et z;.
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— Pour le straggling longitudinal : le parcours de la particule dans la direction de propagation est
modifié en prenant une loi gaussienne centrée sur la valeur du parcours, et d’écart-type égal au
straggling longitudinal.

— Pour le straggling latéral : nous choisissons aléatoirement un angle de facon isotrope sur 2 .
La particule est déplacée de son point d’arrivée (le straggling longitudinal étant déja pris en
compte) d’un vecteur de direction perpendiculaire a la direction de propagation et de norme
calculée selon une distribution gaussienne centrée sur zéro, et d’écart-type égal au straggling
latéral. Cela revient a déplacer la particule dans un disque dont le rayon est fonction de la valeur

du straggling latéral.

Nous verrons, lors de la validation du code, que le point le plus délicat du transport consiste en la

prise en compte correcte du straggling.

Algorithme de transport

Le principe de 1’algorithme de transport est le suivant. Connaissant les propriétés de la particule et
du matériau, des tables de parcours nous donnent la distance de parcours et les stragglings latéral et
longitudinal de la particule jusqu’a I’arrét. La position de la particule et sa direction sont alors recal-
culées pour le pas suivant. Ces informations nous permettent aussi de calculer le point d’intersection
le plus proche de la particule avec la géométrie. Ce point est déterminé dans un premier temps sans

prendre en compte le straggling.

Afin de ne pas effectuer des pas trop grands ce qui peut amener a des simplifications trop consé-
quentes, notamment au niveau du straggling et donc de la trajectoire du produit de fission, nous im-
posons des limites indirectes sur la distance maximale parcourue a chaque pas. Un compromis entre
le temps de calcul et la précision sur le trajet du produit de fission est obligatoire. Ces limites sont
telles que I’on ne voit pas d’améliorations lorsqu’elles sont encore plus limitatives. Seul le temps de
calcul est augmenté. On choisit donc de transporter le produit de fission sur une distance telle que son

énergie soit au maximum :
1. I’énergie a I'interface,

2. 95 % de I’énergie initiale. La distance parcourue pas la particule correspond a une perte d’éner-
gie de 5 %.

3. I’énergie du maximum de déviation imposé. L’angle de déviation dii aux straggling doit étre

inférieur a 0.01 rad.

Les deux dernieres limites sont inspirées de celles qui existent dans le logiciel SRIM. Pour chaque
pas intermédiaire, on recalcule le parcours moyen du produit de fission et les straggling intermédiaires
correspondants. Le calcul de ces derniers est expliqué dans la section suivante. Si le produit de fission
sort de sa cellule, nous recherchons le nouvel élément a prendre en compte. La figure 5.1 représente
schématiquement le calcul effectué lors d’un pas, dans le cas ou il y a passage d’une interface entre

deux cellules.
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F1G. 5.1 — Schéma explicatif du programme MCTPF, dans le cas ol la particule traverse une interface
entre deux cellules. Le parcours pg de la particule d’énergie initiale E est calculé sans straggling et
en supposant que la particule ne sort pas de la cellule. L’énergie au point I est a la fois supérieure
a 0.95 Ey et inférieure a 1’énergie correspondant a la déviation maximale imposée. Au point I, la
particule a I’énergie Ej, elle parcourt la distance p; dans la nouvelle cellule

On transporte ainsi pas a pas le produit de fission. Le transport d’une particule est terminé lorsque
I’énergie de cette particule est nulle ou inférieure a un seuil imposé, ou encore lorsque cette particule
sort de la géométrie. Nous choisissons a nouveau une nouvelle particule a transporter et ainsi de suite

jusqu’au nombre de particules a transporter imposé au départ.

La phase de transport est délicate. Il existe plusieurs facons de I’effectuer, induisant plus ou moins
de biais. Le fait d’utiliser directement les tables de parcours (parcours, stragglings latéral et longitu-
dinal) données par SRIM permet d’effectuer le calcul assez simplement et, a priori, avec une assez
bonne précision. La physique de perte d’énergie dans la matiere est ainsi incluse dans ces tables (cf
partie 5.1.2.3 détaillant le logiciel SRIM).

5.1.2 Validation de MCTPF

Une étape de validation de ce code est indispensable pour s’assurer de la validité des résultats ou
du moins de leurs limites. Chaque fonction a été écrite et validée séparément des autres. C’est le cas,
par exemple, du tirage aléatoire selon une distribution donnée, de la prise en compte correcte de la
géométrie et de la filiation des cellules géométriques, de la lecture des tables de parcours données
par SRIM, ... Le transport des particules a été suivi particule par particule pour vérifier qu’aucune
erreur de calcul ou de code n’a été laissée. Cependant, il est indispensable de valider ce code dans
sa globalité. Pour cela, les premiers tests ont confirmé qu’il n’y avait aucun résultat aberrant. Ils ont

été effectués sur des cibles infiniment fines ou infiniment épaisses, par exemple, ou encore en faisant
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F1G. 5.2 — Schémas de la chambre a fission carrée.

varier plusieurs parametres comme la pression du gaz dans la chambre a fission. Des tests plus pous-
sés ont consisté a comparer nos résultats avec ceux que donnent certains codes connus et eux-mémes
déja validés : GEANT4 et TRIM. Le premier va nous servir a transporter des particules o unique-
ment. En effet, GEANT4 n’a pas été initialement codé pour le transport de produits de fission et il
est relativement peu précis pour ce genre de simulations. Quant a TRIM, c’est un code de simulation
de transport de particules dans la matiere. Nous n’avons pas décidé de 1’utiliser directement, au lieu
de MCTPEF, essentiellement a cause de la rigidité de la géométrie. Il va nous permettre de vérifier la

cohérence de nos résultats dans le cas d’une géométrie simple.

Nous avons utilisé deux géométries tres différentes pour valider notre code : une géométrie carrée,
similaire a celle de la chambre a fission que I’on veut construire, mais aussi une géométrie cylindrique
avec une distance de gaz de 2 mm seulement entre les deux électrodes. Le schéma de la chambre a
fission cylindrique a été tres largement inspiré de la chambre a fission que posséde le LPSC et qui
a servi a divers tests préliminaires. Les figures 5.2 et 5.3 donnent les caractéristiques de ces deux

chambres a fission.
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Longueur de la chambre a fission

11.75 cm
' > Dépét externe d'#*°U0,
(0.70 pm d'épaisseur)

—- Gaz de la chambre a fission

ArN, (4 bars)
Electrode interne

Dépdt interne d'?3°U0,
(0.78 pm d'épaisseur)

F1G. 5.3 — Schéma de la chambre a fission cylindrique.

5.1.2.1 Validation de MCTPF : premiere étape

De nombreuses modifications au code ont été apportées au fur et a mesure des vérifications et
de la compréhension des phénomenes existants. Il a été tres important de comprendre finement les

résultats de ce code pour le valider. Nous allons détailler quelques points.

Biais induit par le straggling en fonction du choix du tirage des produits de fission

Nous avions plusieurs possibilités pour le tirage des produits de fission : tirer un seul produit de
fission dans 1’angle solide 2 T ou 4 © ou encore tirer les deux produits de fission associés. Un effet
particulier que I’on a nommé “effet straggling”, puisque ce dernier en est la cause principale, a été
remarqué. Il est expliqué de fagon détaillée dans I’annexe D. Un biais sur les efficacités de sortie de
cible apparait lorsque nous choisissons de tirer un seul produit de fission dans 2 7 sr dans la chambre
a fission. Il provient des rares événements ol les produits de fission sont émis proches de la surface
de la cible. Dans ce cas, les deux produits de fission peuvent, a cause du straggling, déposer tous
les deux de 1’énergie dans le gaz ou au contraire il se peut qu’aucun des deux produits de fission ne
dépose de 1’énergie dans le gaz. Or le nombre d’événements ou les deux produits de fission déposent
de I’énergie n’est pas égal au nombre d’événements ol aucun des produits de fission ne déposent de
I’énergie dans le gaz de la cible. Ceci est dii aux différences des tables de parcours et de straggling
dans le gaz, I’oxyde d’uranium composant la cible voire 1’aluminium. Cet effet de bord n’existe plus
lorsqu’un seul produit de fission est tiré dans 1’angle solide 4 , c’est-a-dire lorsqu’on considere une
“demi-fission”. Les effets étudiés ici sont relativement faibles (de I’ordre de 2.4 %), bien en dega de
I’incertitude des tables de parcours (10 a 20%). Une troisieéme solution viserait a calculer, a partir du
premier produit de fission, les caractéristiques du second. Cette solution est trés complexe a cause
de la présence des neutrons (tirages non dos-a-dos) et du calcul de 1’énergie du deuxieme produit de

fission.
Pour conclure, nous choisissons de tirer toujours un seul produit de fission dans 4 7 sr. De cette

facon, le code reste assez simple tout en n’introduisant que tres peu de biais. Les spectres obtenus

peuvent alors étre totalement expliqués.
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FI1G. 5.4 — Spectres des énergies initiales des produits de fission (PF), celui des énergies en sortie de
cible et celui des énergies déposées dans le gaz, dans le cas de la chambre a fission carrée utilisée
pour la mesure du rapport o.. Pgaz = 0.5 bar.

Influence de la géométrie de la chambre a fission et de la pression du gaz

Cette étude est basée sur les deux géométries présentées plus haut (figures 5.2 et 5.3). L’ensemble
des conclusions de 1’étude est situé en annexe E. Nous retrouvons tous les résultats attendus : la forme
des spectres de dépdts d’énergie dans la matiere s’explique parfaitement par la géométrie, 1’énergie
des particules incidentes et la pression du gaz. Nous distinguons deux cas particuliers selon que les
particules s’arrétent ou non dans le gaz. Chacun des spectres précédents est cohérent et le spectre
total correspond effectivement a la somme des deux contributions précédentes. De plus, les produits
de fission déposent plus d’énergie a haute pression qu’a basse pression, quelle que soit la géométrie de
la chambre. Plus 1’épaisseur de gaz entre la cible d’UQO; et 1’électrode est importante, plus le nombre
de produits de fission s’arrétant dans le gaz augmente quelle que soit la géométrie, ceux-ci déposant
alors plus d’énergie dans le gaz. Tous les spectres obtenus sont parfaitement cohérents. Les résultats
concernant la chambre 2 fission utilisée pour la mesure du rapport o de I’>2U et de 1'>33U sont

représentés sur les figures 5.4 et 5.5. La treés grande majorité des produits de fission ne s’arrétent pas
dans le gaz de la chambre.

Etude des produits de fission perdus

Nous nous intéressons ici aux caractéristiques des produits de fission ne sortant pas de la cible.
Nous relevons le couple (Z, A) et I’énergie initiale des produits de fission qui ne sortent pas de la
cible. Puis, nous tragons les distributions en Z, en A et en énergie initiale de ces produits de fission

que I’on compare aux spectres obtenus pour tous les produits de fission émis (cf figures 5.6, 5.7 et 5.8.
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F1G. 5.5 — Spectre des énergies déposées dans le gaz, pour les produits de fission, dans le cas de la
chambre a fission carrée utilisée pour la mesure du rapport o.. Pgaz = 0.5 bar.

Pour plus de lisibilité, les graphiques sont superposés.). Nous tragcons ces spectres pour la chambre a
fission carrée (Pgaz = 0.5 bars) et pour la chambre a fission cylindrique (Pgaz = 4 bars).

Nous observons alors que ce sont les produits de fission lourds qui s’arrétent plus facilement dans
la cible ainsi que les produits de fission ayant une énergie initiale faible. Les résultats sont similaires

quelle que soit la géométrie étudiée. Ces résultats sont tout a fait cohérents.

Chambre 2 fission carrée Cas de la chambre a fission cylindrique
Epaisseur des cibles : 5 pm Pgaz =4 bars
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FI1G. 5.6 — Spectres en Z de tous les produits de fission (PF) émis et de ceux s’arrétant dans la cible,
pour la géométrie carrée a gauche et pour la géométrie cylindrique a droite. On notera que, pour plus
de lisibilité, les graphiques sont normalisés a 1.

Conclusion sur la premieére étape de validation de MCTPF

Certains phénomenes, comme le straggling, avaient mal été pris en compte dans un premier temps.
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F1G. 5.7 — Spectres en A de tous les produits de fission (PF) émis et de ceux s’arrétant dans la cible,
pour la géométrie carrée a gauche et pour la géométrie cylindrique a droite. On notera que, pour plus

de lisibilité, les graphiques sont normalisés a 1.
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F1G. 5.8 — Spectres d’énergie initiale de tous les produits de fission (PF) émis et de ceux s’arrétant
dans la cible, pour la géométrie carrée a gauche et pour la géométrie cylindrique a droite. On notera
que, pour plus de lisibilité, les graphiques sont normalisés a 1.
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Le code MCTPF a alors été modifié en conséquence. Tous les résultats, dont les paragraphes précé-

dents sont des exemples, ont été vérifi€s et validés. Aucune incohérence n’a été relevée.

5.1.2.2 Validation de MCTPF : deuxieéme étape. Etude de la robustesse de MCTPF vis-a-vis
de la description de la géométrie

Un autre test permet de s’assurer de la robustesse du code vis-a-vis de la description de la géo-
métrie. Ce test consiste au transport d’un produit de fission donné (;gsBa par exemple), a une énergie
donnée typique (100 MeV) dans une cible d’>**UO;. Le code MCTPF évalue, de maniére discréte, les
positions successives des particules dans la matiere. Des conditions fixent la taille maximale du pas,
mais il est possible de les modifier. Nous supprimons ici ces conditions afin de vérifier leur effet sur
la dispersion des produits de fission. En revanche, nous ajoutons des interfaces virtuelles a I’intérieur
de la cible. Malgré une description du transport différente, la cible reste parfaitement identique. Le
produit de fission part toujours du centre de la cible avec le méme vecteur directeur. Seul le nombre
de pas intermédiaires du produit de fission avant arrét varie. On s’attend donc a ce que le parcours

moyen et les distributions longitudinales et latérales finales soient identiques.

L’ évaluation des stragglings intermédiaires nécessite quelques précisions. Pour une particule pas-

sant d’une énergie Eq a E1, le straggling longitudinal intermédiaire siong (Eo — E1) est obtenu par :

Slong(EO — E]) = Slong(EO — 0) - Slong(El — O)

La formule $jong (Eo — E1) = \/ s12Ong (Ey —0) — 512Ong (E1 — 0), issue du principe qu’une somme

de distributions gaussiennes de largeurs 6 et G, est une distribution gaussienne de largeur 4 /(5% =+ G%,
donne des distributions trop dispersées. L’explication de ce phénomene est expliqué en annexe G.

Le straggling latéral intermédiaire est obtenu par une relation différente. En effet, en utilisant la
formule précédente, la dispersion finale des produits de fission est exagérée. En augmentant le nombre
de cellules (ou le nombre de pas avant arrét), les produits de fission sont de plus en plus dispersés par
rapport a la position initiale, comme ’illustre la figure 5.9. Cet effet non physique s’explique parce que
la formule précédente suppose que les directions initiales des particules sont les mémes lorsqu’elles
ont I’énergie Ey et Ej. Ceci est faux puisque la direction du produit de fission a ét€ modifiée par le
straggling latéral intermédiaire que nous cherchons a évaluer. Pour prendre correctement cet effet en

compte, le straggling latéral intermédiaire est corrigé par un facteur géométrique :

Parcours(Ey — 0) — Parcours(E; — 0)

Ey— Ey) =
stat(Eo 1) Parcours(Ey — 0)

-/ $E(Eo = 0) — s3(E1 = 0)

Ce facteur provient du rapport d’homothétie existant entre le straggling latéral inconnu avec la

prolongation de celui-ci au niveau de la fin de parcours. En effet, c’est seulement avec ce dernier que
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F1G. 5.9 — Distribution de la position sur I’axe (Oz) des produits de fission en sortie de cible, en
fonction du nombre de cellules de méme matériau composant la cible. Les distributions selon 1’axe
(Ox) sont similaires.

s’applique la loi donnant le straggling longitudinal intermédiaire. La figure 5.10 illustre cette formule.
Les simulations des trajectoires de particules confirment cette formule. Les écarts-types de dispersion
latérale, relevées avec les différentes géométries ou avec un nombre variable de points intermédiaires,

sont en accord.

5.1.2.3 Validation de MCTPF par comparaison avec d’autres codes de transport de particules

Une autre facon de valider ce code est de comparer les résultats obtenus avec ceux de codes déja
existants dans la limite de validité de chacun de ces codes. Nous allons ainsi comparer MCTPF a deux

codes de calculs :
— GEANT4 [45] pour le transport des particules o dans une géométrie complexe.

— SRIM [41] pour le cas d’une seule particule quelconque (particule o ou produit de fission) dans

le cas d’une géométrie tres simplifiée.

Validation de MCTPF avec GEANT4 : Spectre d’énergie déposée par les particules o dans la
chambre a fission cylindrique a °U

Le spectre d’énergie déposée par des particules o dans le gaz de la chambre a fission cylindrique
d’?U a été étudié avec GEANT4 (cf chapitre 6, partie 6.1.2 pour une description de ce code) et
MCTPE. 1l s’agit non seulement de valider MCTPF mais aussi de vérifier que I’implémentation de

la physique dans GEANT4 est comprise. En effet, GEANT4 est un code spécifique a la physique
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F1G. 5.10 — Représentation d’une trajectoire d’une particule et du straggling latéral associé. La tra-
jectoire de la particule est évaluée en trois points : a la source (énergie Ep) , en un point intermédiaire
(énergie Ep) et a la fin de son parcours (énergie nulle). Les stragglings latéraux sont également
mentionnés.

des hautes énergies et n’est pas particuliecrement adapté au transport des particules o pour de faibles
énergies (de I’ordre du MeV et en deca) .

La figure 5.11 présente les distributions obtenues. Pour 1’>3>U, 1’énergie initiale des particules o
est de 4.4 MeV. Les spectres sont similaires, méme si quelques différences sont visibles. Elles s’ex-
pliquent par la différence entre les tables de perte d’énergie utilisées dans GEANT4 et celles utilisées
par MCTPF (SRIM). En effet, les tables de parcours utilisées dans GEANT4 proviennent du mo-
dele de Ziegler (1977, 1985 et 2000) qui sert de base a SRIM et TRIM. Cependant, les tables de
parcours utilisées dans GEANT4 incluent aussi un modele provenant d’un rapport ICRU49, modele
basé sur celui de Ziegler de 1977 et amélioré par des mesures expérimentales. Les différences de par-
cours entre GEANT4 et Ziegler sont données dans les références [46, 47]. De plus, un creux apparait
systématiquement a 4 MeV sur les spectres obtenus avec GEANTA4. Il ne provient pas d’une erreur
statistique. Nous ne pouvons 1’expliquer que par les tables de parcours dans GEANT4. Il n’y a pas
d’explication physique pouvant expliquer une telle variation. D’autre part, GEANT4 prend en compte
différemment le straggling par rapport a MCTPF. Nous nous attendons alors a ce que les effets liés au

straggling soient modifi€s. Cela se visualise bien sur les spectres aux énergies inférieures a 0.5 MeV.

L’énergie de sortie de cible peut étre obtenue de deux facons différentes dans MCTPF. Elle peut
étre définie comme I’énergie de la particule des qu’elle sort de la cible, méme si le straggling per-
met de retourner dans la cible (méthode sans prise en compte du straggling). Elle peut également
étre calculée comme la différence entre 1’énergie initiale et I’énergie déposée dans la cible. Dans ce
deuxiéme cas, le straggling est pris en compte. Les éventuels allers et retours des particules dans la

cible sont comptés dans le calcul de 1’énergie déposée. C’est une définition similaire a celle dans
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FI1G. 5.11 — Spectres d’énergie déposée dans le gaz de la chambre a fission cylindrique.

GEANT4 : seul I’énergie déposée dans la cible est accessible. Les spectres en énergie de sortie de
cible sont montrés sur la figure 5.12. Ils sont en assez bon accord, sauf vers les tres basses énergies.

Nous pouvons supposer que pour de telles énergies, GEANT4 n’est pas particulicrement fiable.

Pour conclure, aucune différence majeure n’a été mise en évidence entre les spectres obtenus par
les deux codes. Ce test permet de valider MCTPF et GEANT4, bien que MCTPF s’avere a priori plus
fiable que GEANT4 pour le transport des particules o a basses énergies.

Seuil de coupure

Certains codes de simulation utilisent des seuils sur 1’énergie des particules transportées. C’est le
cas de FLUKA [48], qui est valide pour des énergies allant du keV a plusieurs GeV. Le code MCTPF
est treés peu sensible a I’application de tels seuils, comme montré ci-apres. La figure 5.13 représente
des spectres d’énergie déposée dans le gaz par des produits de fission, obtenus avec plusieurs seuils de
détection. Ainsi, les produits de fission sortant de la cible avec une énergie inférieure au seuil imposé
ne seront pas pris en compte. Le taux de comptage est supposé suffisamment faible de maniere a
ne détecter qu’un seul produit de fission a la fois. Les spectres obtenus avec des seuils inférieurs a
1 MeV se superposent parfaitement. Cependant, 1I’application d’un seuil élevé (20 MeV) provoque une

déformation du spectre d’énergie déposée par les produits de fission, au niveau des basses énergies.
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F1G. 5.12 — Spectres d’énergie de sortie de cible pour la chambre a fission cylindrique, entre [0;
4.5 MeV] pour la figure du haut et zoomée sur [0; 3 MeV] pour la figure du bas. Ils sont obtenus
avec GEANT4 ou MCTPF pour différentes conditions.
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F1G. 5.13 — Spectres d’énergie déposée dans le gaz de la chambre a fission par les produits de fission
en fonction du seuil de coupure. Ces spectres sont représentés sur [0; 120 MeV] pour la figure de
gauche et sur [0; 10 MeV] pour la figure de droite. Ils sont obtenus avec MCTPF, pour des produits
de fission dont I’énergie de sortie de cible est au moins égale au seuil imposé.

Validation par comparaison avec les résultats donnés par TRIM

Les codes SRIM et TRIM

SRIM (the Stopping and Ranges on lons in Matter) est un ensemble de programmes calculant les
pouvoirs d’arrét et les parcours d’ions dans la matiere. Ce code Monte-Carlo est basé sur un trai-
tement quantique de collisions entre un ion et des atomes-cibles. La description complete du calcul
(physique de la pénétration des ions dans la matiere, précision du calcul, applications, etc) est dé-
taillée dans la reférérence [49]. SRIM provient de ’'union entre les travaux de J. P. Biersack a propos
du calcul des parcours [50] et de ceux de J. F. Ziegler portant sur la théorie de la perte d’énergie dans
la matiere [51]. La premiere version de SRIM date de 1983, la derniere mise a jour de SRIM de 2003.

Dans cette thése, nous utilisons cette derniére version de SRIM.

SRIM est composé de nombreux sous-programmes dont deux seront utilisés dans cette these. Le
premier, nommé SRIM aussi, est un programme simplifié qui produit les tables de pouvoirs d’arrét, de
parcours et de straggling pour n’importe quel ion, a n’importe quelle énergie et dans n’importe quel
matériau. Le second, intitulé TRIM (the Transport of Ions in Matter) permet de calculer, avec des
cibles pouvant €tre constituées de matériaux composés, a la fois la distribution spatiale finale des ions
en trois dimensions ainsi que de nombreuses données propres a la perte d’énergie dans la maticre :
parcours, dommage des cibles, ionisation, mais aussi distributions énergétique ou angulaire des ions
transmis ou rétrodiffusés dans un matériau, ... C’est un code Monte-Carlo basé sur une équation de
transport. Il est valable pour des cibles amorphes de matériaux composés et pour des géométries tres

simples : nous avons seulement la possibilité de transporter les particules dans une cible composée
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d’au maximum huit couches d’éléments différents. La description de la géométrie est tres rigide. De
plus, le code source n’est pas accessible. Il ne nous est pas possible de 1’utiliser pour implémenter un

programme permettant de gérer des géométries complexes.

Mon code MCTPF utilise directement les tables de parcours données par SRIM comme données
d’entrée. Nous avons choisi ces tables plutot que celles de Northcliffe and Schilling [52] par exemple
puisque celles données par SRIM sont directement sous format informatique. De plus, il est tres aisé
de calculer toutes les tables de parcours nécessaires directement dans les matériaux composés. En
effet, nous aurions pu utiliser les tables de parcours de chacun des éléments pour calculer le parcours

du matériau composé grace a la formule empirique :

Acomp
aj A
M R;

Reom p =

avec :

Rcomp = parcours dans le matériau composé
Acomp = masse molaire du composé

R; = parcours dans 1’élément 1

A; = masse molaire de I’élément 1

a; = fraction molaire de I’élément i dans le composé

Néanmoins, cette formule est tres approchée. Les résultats sont moins bons que le calcul direct
de SRIM puisque ce dernier calcule directement les parcours dans le matériau composé. Le choix de
SRIM est donc naturel. Les résultats donnés par MCTPEF, tout particulierement 1’efficacité de sortie
de cible des produits de fission, seront entachés des incertitudes des tables de parcours donnés par
SRIM. Or, si I’on compare les tables de Northcliffe and Schilling et celles de SRIM, nous obtenons

déja des divergences de 1’ordre de la dizaine de pourcent.

En outre, un gros travail de comparaison avec des valeurs expérimentales a été effectuée par Zie-
gler et al. pour estimer la précision de SRIM. 11 a été estimé que les sections efficaces d’arrét dans
la matiere présentaient une erreur moyenne de 7.4 %, De plus, ’erreur sur les sections efficaces est
d’autant plus faible que I’ion transporté est 1éger et que son énergie est élevée. En ce qui concerne la
précision sur les tables de parcours calculées par SRIM, beaucoup moins de valeurs expérimentales
sont a disposition pour comparaisons. Elles sont issues essentiellement des études provenant de 1’in-
dustrie nucléaire et de micro-électronique. Pour cette derniere, la cible principalement utilisée pour
ces mesures est alors composée du méme matériau : le silicium. Le tableau 5.1 montre un exemple
typique des résultats obtenus. Ziegler et al. ont estimé que le straggling calculé par SRIM, basé sur
I’équation de transport, differe de 40 % par rapport au valeurs indiquées par le code Monte-Carlo

TRIM, ces dernieres étant toujours les plus élevées.
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‘ ‘ TRIM (1998) ‘ SRIM ‘ Données expérimentales ‘

Parcours 50 nm 45 nm 47 nm
Straggling 12 nm 8 nm 13 nm

TAB. 5.1 — Comparaison des valeurs de parcours et de straggling obtenues par SRIM, TRIM et lors
de mesures dans le cas du transport de I’ion %5Tb dans le silicium. Tableau issu de [53].

Comme nous I’avons déja fait remarquer, les codes TRIM et SRIM sont en constante évolution
depuis 1983. De nombreuses modifications ont été apportées entre la version de 1983 et celle de
2003 [41], comme par exemple :

— Ajout de données expérimentales servant de référence (plus de 25 000 valeurs de pouvoirs

d’arrét entre la version de 1998 et celle de 2003)

— Amélioration du calcul des pouvoirs d’arrét dans les composés. La précision a été améliorée
lors de cette modification. Auparavant, SRIM utilisait la loi de Bragg qui indique que le pou-
voirs d’arrét du composé est la somme des chacun des éléments constituant le composant avec
un facteur de pondération donné. Cette loi n’incluait pas les modifications que pouvaient entrai-
ner les liaisons chimiques du composé. Ces corrections, désormais implémentées dans SRIM

peuvent aller jusqu’a 20 % et sont donc essentielle pour la précision du calcul des pouvoirs

d’arrét.
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FIG. 5.14 — Spectres d’énergie de sortie de cible de I’élément '* Ba d’énergie initiale de 100 MeV
pour deux versions de TRIM utilisées. La cible a une épaisseur de 5 um.

Ces programmes, sans cesse améliorés, donnent donc d’une version a une autre des spectres
d’énergie de sortie de cible tres différents. La figure 5.14 permet de visualiser I’'importance des diffé-

rences apportées : écart de 10 % du pic en énergie, résolution de 4.8 % pour TRIM 1998 et de 9.6 %
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pour TRIM 2003. La distribution obtenue avec TRIM 2003 est beaucoup plus symétrique. Par contre,

le nombre de particules transmises est identique.

Comparaison de MCTPF a TRIM 2003
Afin de valider MCTPF, nous avons comparé les résultats donnés par TRIM (2003) en sortie de
cible avec ceux donnés par MCTPF. Précisons que tous les calculs de MCTPF sont effectués avec
les tables de parcours obtenues avec SRIM 2003, c’est-a-dire avec la derniere version disponible.
Comme I’indique le tableau 5.1, nous ne nous attendons pas a ce que les résultats données par TRIM
et MCTPF concordent avec une précision inférieure a la dizaine de pourcent.

Pour effectuer cette comparaison, nous nous intéressons aux trajectoires des ions, au nombre
d’ions sortant de la cible (pour quelques ions donnés) et au spectre d’énergie de sortie de ces ions.
Nous avons effectué cette étude pour deux ions tres différents : la particule o (Z=2 ; A=4) provenant
de la désintégration de 1'>°U et ayant une énergie initiale de 4.4 MeV, et le Barium 145 (Z=56;
A=145) dont on impose une énergie initiale égale a 100 MeV. Ces deux 1ons traversent des cibles
composées d’oxyde d’uranium (?*>UQ,). IIs sont émis de fagon collimatée selon 1’axe (Oy), et au
centre de la cible “infiniment grande” selon les deux autres axes (Ox) et (Oz). Ainsi, pour ces cas tres

simplifiés, les résultats obtenus avec TRIM et avec MCTPF sont comparables.

Les résultats sont résumés dans le tableau 5.2. Tout comme précédemment, nous remarquons que
les nombres de particules sortants de la cible donnés par les deux codes sont identiques, a I’erreur
statistique pres. Les valeurs maximales des distributions different de 11 % pour le produit de fission

Ba mais seulement de 1.9 % pour les particules o.

Les figures 5.15 et 5.16 donnent les distributions d’énergie de sortie de cible. Les spectres obtenus
par MCTPF sont beaucoup plus “piqués” sur la valeur moyenne. Ils ont une forme de distribution
de Landau tandis que les spectres obtenus par TRIM sont beaucoup plus dispersés autour de leur
énergie moyenne. Cette derniere est supérieure a celle obtenue par MCTPE. A 1’aide des tables de
parcours de SRIM, et pour des produits de fission non déviés, I’énergie maximale de sortie de cible
est de 18.76 MeV. Ceci est toujours cohérent avec les résultats de MCTPEF, quelle que soit la version
de prise en compte du straggling utilisée. Par contre, TRIM donne des valeurs supérieures ce qui
semblent donc provenir simplement des tables de parcours elles-mémes. Ceci peut s’expliquer assez
bien puisque les deux codes sont basés sur des principes différents :

— TRIM est un code Monte-Carlo intégrant 1I’équation de transport des particules dans la matiere.

— MCTPF est un code beaucoup plus simplifié puisqu’il utilise des tables de données de par-

cours et de straggling en entrée. Cependant, il est utilisable pour tout type de géométrie, aussi
complexe soit-elle.
Les différences entre ces deux codes ne sont pas excessives. En effet, les écarts restent de 1’ordre de

10 %, ce qui est I’ordre de grandeur des écart entre les différentes tables de données des parcours
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qu’on peut trouver dans la littérature, ou encore la différence entre les résultats entre TRIM et SRIM.

Enfin, nous pouvons visualiser les trajectoires des particules sur les figures 5.17 et 5.18. Nous
remarquons que les trajectoires du produit de fission '4*Ba sont plus déviées par rapport a la direction
initiale (selon (Oy) seulement) selon TRIM que selon MCTPEF. Les figures 5.19, 5.20, 5.21 et 5.22
montrent la distribution des positions selon les axes perpendiculaires a la cible (Ox et Oz) losqu’il
s’agit du transport des particules o ou du produit de fission *Ba. Nous remarquons que les distri-
butions obtenues par MCTPF et TRIM sont assez ressemblantes avec toutefois une distribution plus
large donnée par TRIM (déviation des trajectoires plus importantes). Cependant les distributions don-
nées par TRIM ne sont pas symétriques par rapport au zéro (position initiale) ce qui est trés surprenant
puisque nous nous attendons a ce qu’il n’y ait pas de direction privilégiée lors de la déviation des par-

ticules.

La prise en compte du straggling, c’est-a-dire la déviation des particules lors du transport reste
cependant un point extrémement délicat. Néanmoins, la prise en compte du straggling dans MCTPF
a été validée par ailleurs et nous avons choisi celle qui s’avérait étre la plus cohérente. La différence
principale entre MCTPF et TRIM semble donc provenir a la fois des divergences entre les tables de

parcours et des divergences concernant le traitement du straggling.

Nous pouvons donc considérer MCTPF validé. Une étude de 1’efficacité de sortie de cible en
fonction de I’épaisseur peut donc nous guider pour le choix de 1’épaisseur de la cible. Cependant, nous
restons conscients que les valeurs des efficacités de sortie de cible des produits de fission n’atteindront
pas le degré de précision souhaité, avec de telles simulations. C’est donc une des raisons majeures
pour laquelle nous souhaitons caractériser et quantifier notre dispositif expérimental avec des cibles
d’?33U : nous pourrons recalibrer le spectre de fission obtenu dans la chambre 2 fission avec la section
efficace de fission connue, afin d’améliorer la précision sur la connaissance de 1’efficacité de détection

de fission.
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Produit de fission : Ba'® | MCTPF | TRIM (2003) | Ecart |

Nb de produit de fission sortant de la cible | 99.83 % 99.04 % 0.8 %
Valeur maximale de la
distribution énergétique des produits 18.64 20.97 11.1 %
de fission sortant de la cible

Valeur moyenne de la
distribution énergétique des produits 18.50 20.43 9.5 %
de fission sortant de la cible

Particules o | MCTPF | TRIM (2003) | Ecart |
Nb d’a sortant de la cible 99.66 % 99.97 % 0.31 %
Valeur maximale de la
distribution énergétique des particules 245 2.50 1.88 %

o sortant de la cible
Valeur moyenne de la
distribution énergétique des particules 245 2.49 1.48 %
o sortant de la cible

TAB. 5.2 — Récapitulatif des caractéristiques des distributions d’énergie de sortie de cible, pour
MCTPF et pour TRIM, pour une cible de 5 um d’épaisseur.
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FIG. 5.15 — Spectres d’énergie de sortie de cible de I’élément '“Ba d’énergie initiale 100 MeV
obtenus par TRIM 1998, TRIM 2003 et MCTPF utilisant les tables de parcours données par
SRIM 2003. L’épaisseur de la cible est 5 ym.
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FIG. 5.17 — Trajectoires dans la cible du produit de fission '*’Ba (épaisseur de cible : 5 um, énergie
initiale : 100 MeV) obtenues par TRIM a gauche et par MCTPF a droite.
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F1G. 5.19 — Distribution des projections selon 1’axe x de la position des particules o en sortie de cible

obtenus avec TRIM et avec MCTPFE.
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FIG. 5.20 — Distribution des projections selon I’axe x de la position du produit de fission '**Ba en

sortie de cible obtenus avec TRIM et avec MCTPE.
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F1G. 5.21 — Distribution des projections selon 1’axe z de la position des particules & en sortie de cible

obtenus avec TRIM et avec MCTPFE.
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FIG. 5.22 — Distribution des projections selon I’axe z de la position du produit de fission '**Ba en
sortie de cible obtenus avec TRIM et avec MCTPF.

5.1.3 Résultats des simulations de MCTPF

MCTPF a été développé afin d’optimiser les caractéristiques géométriques de la chambre a fission
et des cibles pour la mesure du rapport o.. En particulier, il a aidé a choisir la géométrie de la chambre

a fission ainsi que I’épaisseur de la cible.

5.1.3.1 Choix de la géométrie de la chambre a fission

La désintégration naturelle de I’uranium produit des particules o, dont certaines peuvent étre
interprétées comme des événements de fission. Afin de séparer au mieux ces deux contributions nous
pouvons agir sur deux parametres, les autres étant fixés pour des raisons de faisabilité, de stireté
et de place disponible. Le premier parametre est la distance entre les cibles d’uranium lors de la
construction de la chambre a fission, pour une pression de gaz donnée. Le second est la valeur de la
haute tension appliquée. Nous choisissons ainsi le régime de fonctionnement de la chambre a fission
(chambre d’ionisation ou régime proportionnel). Nous voulions nous assurer grice a MCTPF que,
lors de la conception de la chambre a fission, la contribution des particules o et de leur empilement
est a priori bien distincte de celle des produits de fission.

Nous avons fixé a 7 mm d’épaisseur de gaz entre les deux cibles, celles-ci étant de taille impor-
tante (5 cmx5 cm). La chambre a fission ainsi définie respecte les contraintes imposée. En effet, avec
ces caractéristiques, nous obtenons les spectres représentés sur la figure 5.23. La contribution des par-
ticules o reste séparée de celle des produits de fission méme si 1I’on prend en compte les empilements
(cf partie 5.2.3.1).
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F1G. 5.23 — Spectres des énergies déposées dans le gaz de la chambre a fission par une particule o
ou par un produit de fission seulement (sans la prise en compte des empilements de particules),
normalisés au nombre de particules émises.

5.1.3.2 Efficacité de détection

Une autre utilité de ce code est la détermination de I’efficacité de détection des produits de fission
dans la chambre en fonction de 1’épaisseur et de la taille de la cible. Comme expliqué précédemment,
nous avons besoin de connaitre cette efficacité avec la meilleure précision possible. Ce que nous
calculons ici est I’efficacité de sortie de cible des produits de fission et non I’efficacité totale de
détection de la fission dans la chambre. Nous ne prenons pas en compte la collection de ces produits
de fission par les fils d’électrode. Une telle étude a cependant permis de mieux définir 1I’épaisseur
de nos cibles : elle résulte du compromis entre efficacité de sortie de cible et taux de comptage des
événements de capture.

Une étude de I’efficacité de sortie de cible a pu étre effectuée, en supposant les cibles parfaitement
homogenes. Les résultats sont répertoriés dans le tableau 5.3. Plus les cibles sont fines, meilleure est
I’efficacité de sortie de cible au détriment du taux de comptage. L’efficacité de sortie de cible est

supérieure 4 95 % pour une épaisseur de cible inférieure 2 1 mg-cm 2.

2

Nous avons finalement choisi une épaisseur de 300 ug-cm™~, correspondant a une efficacité de

sortie de cible de 97.6 % et a 3.2 captures par seconde attendues.

5.2 Etudes préliminaires du fonctionnement de la chambre a fis-
sion

Les chambres a fission congues et les cibles caractérisées, des premiers tests pour déterminer les
caractéristiques de fonctionnement de ce type de chambre a fission ont été effectués. Nous avons

commencé sans les cibles pour vérifier que la mise sous tension n’induisait pas de claquage électrique
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Epaisseur de la cible Nombre de produits de fission Taux de comptage de capture
(ug-cm~?) sortant de la cible (%) (captures / s)
10 99.92 0.11
50 99.59 0.53
100 99.21 1.06
200 98.41 2.11
300 97.63 3.17
500 96.2 5.28
1000 95.0 10.56

TAB. 5.3 — Nombre de produits de fission sortant de la cible, et taux de comptage de capture en
fonction de 1’épaisseur de la cible d’UO;. Le nombre de produits de fission sortant de la cible a
été obtenu par MCTPF tandis que les taux de capture sont issus de simulations MCNP. Les erreurs
statistiques sont négligeables.

intempestif. Puis, nous avons inséré les cibles d’?> U dans une premiére chambre 2 fission que nous

avons caractérisée.

5.2.1 Etude du fonctionnement de la chambre a fission avec GENEPI en fonc-

tion de la haute tension appliquée

Des premieres mesures avec la chambre a fission a U ont été effectuées en fonction de la haute
tension appliquée. La pression du gaz est alors de 0.5 bar. Nous voulons fonctionner dans le régime
optimal pour lequel I’efficacité de détection des produits de fission est maximale. Cependant, aug-
menter la haute tension signifie augmenter le bruit de fond basse énergie. La figure 5.24 a gauche
représente les spectres obtenus en faisant varier la tension de polarisation. Le gain des amplificateurs
a db étre adapté, méme si nous avons essayé de garder, dans la mesure du possible, des gains iden-
tiques entre les différentes prises de données. Pour éviter toute saturation lors des mesures a hautes
tensions, le gain a donc été diminué pour toutes les mesures. C’est pourquoi, nous ne voyons pas les
contributions des particules o pour les tension inférieures a 500 V.

Les spectres en énergie de la chambre a fission montrent, qu’a 600 V et 700 V, le bruit de fond
devient tres important. Il est de plus en plus difficile de séparer correctement les particules o des pro-
duits de fission. Nous rappelons que ces spectres sont obtenus avec une chambre 4 23>U. Comme il est
impératif, afin de pouvoir comparer la mesure du rapport o de 1’>3U a celle du rapport o de 1"?33U,
d’effectuer ces mesures dans des conditions rigoureusement identiques, le choix de la haute tension,
de I’électronique d’acquisition, de la pression du gaz, ... doit rester valable pour les deux chambres a
fission. Or, on s’attend 2 une contribution des particules o provenant de I'’>33U sous le pic de fissions
beaucoup plus importante comparativement a celle de 1’>3U 4 cause des empilements. Afin de s’as-
surer de la bonne séparation entre les particules o des produits de fission, nous préférons travailler a
une haute tension de 500 V dans les conditions expérimentales décrites ci-dessus. Cependant, si nous

calculons le nombre de fissions vues, normalisé au nombre de neutrons par exemple, en fonction de la
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F1G. 5.24 — Spectre en énergie de la chambre a fission, normalisé au nombre de particules o détectées
dans le détecteur silicium, en fonction de la haute tension appliquée. La figure de gauche représente
les spectres obtenu lors de 1’acquisition de données tandis que la figure de droite montre les spectres
ramenés a un méme gain, excepté le spectre a 700 V puisque nous ne connaissons pas le terme
d’atténuation.

haute tension appliquée (cf figure 5.25), nous pouvons voir que nous ne travaillons pas, pour la haute
tension de 500 V choisie, avec une efficacité de détection des produits de fission optimale. Pour une

tension de 500 V, nous estimons ne récupérer que (92 + 7) % des fissions.

Il s’est avéré que la chambre a fission fonctionnait déja en régime proportionnel a 500 V (cf fi-
gure 5.24 a droite). Nous obtenons alors un spectre en énergie, présenté sur la figure 5.26, avec deux
contributions parfaitement distinctes. Les conditions de fonctionnement de cette chambre correspon-
dant a nos attentes, le diametre des fils de I’électrode interne est gardé a une valeur de 50 ym (cf

chapitre 4, section 4.5.2).

5.2.2 Proportion des particules o dans le spectre de fission pour 1’>*U : me-

sures expérimentales

Le but de ce paragraphe est de quantifier la part des fissions qui ne seront pas comptabilisées car
situées en dessous du pic des particules o. En effet, lorsque nous imposons sur les spectres la condition
“fission sans les particules o, cela revient a imposer, dans le programme d’analyse, un seuil bas sur
le spectre en amplitude de la chambre a fission. Les fissions sous le pic o sont donc irrémédiablement
supprimées. Nous devons donc quantifier cette proportion afin de corriger 1’efficacité de détection de
fission en conséquence.

Pour cela, nous tragons deux spectres (cf figure 5.27) :

— le spectre en énergie dans la chambre a fission, qui est constitué du pic o et du pic de fission.

— le spectre en énergie dans la chambre a fission, en coincidence avec les scintillateurs YAP et

corrigé de I’efficacité de détection. Ceci signifie que nous tragons le spectre en énergie dans la

chambre a fission lorsque nous avons détecté en méme temps un photon gamma dans un des
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FI1G. 5.26 — Spectre en énergie typique de la chambre a fission, obtenue avec une haute tension de

500 V.
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F1G. 5.27 — Estimation de la proportion d’événements de fissions sous le pic o, indiqué par les
hachures verticales.

scintillateurs. Le seuil des discriminateurs des scintillateurs YAP de 10 mm d’épaisseur est fixé
a plus de 200 keV. Ainsi nous sommes assurés de ne pas prendre en compte les événements
correspondant a la détection d’une particule & dans la chambre a fission et d’un photon gamma
de décroissance de 23U (186 ke V).
Nous corrigeons ce dernier de 1’efficacité de détection de la fission sans coincidence dans les scin-
tillateurs. Nous pouvons alors en déduire que la proportion des fissions sous le pic o, comme illustré

sur la figure 5.27, s’éleve a 2.5 %.

5.2.3 Proportion des particules o dans le spectre de fission pour 1’>3°U : esti-
mation par MCTPF.

Nous pouvons comparer ce chiffre expérimental a 1’estimation que 1’on a faite grace aux simu-
lations. Cependant, pour rendre le spectre obtenu par MCTPF comparable au spectre expérimental,
nous devons prendre en compte deux parametres supplémentaires :

- la résolution en énergie de la chambre a fission

- la détection multiple de particules

La comparaison et la cohérence avec le spectre expérimental nous permettra de vérifier si tous
les phénomenes ont bien été compris. C’est en quelque sorte la derniere validation de MCTPFE. Notez
que SRIM n’introduit absolument pas 1’électronique ni les phénomenes dans le gaz (quenching). Ce

code donne uniquement le dépot d’énergie dans le gaz pour une géométrie simple. Pour prendre en
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F1G. 5.28 — Spectres des énergies déposées dans le gaz de la chambre a fission par une particule o et
par un produit de fission seulement.

compte notre géométrie de chambre et essayer de simuler 1’électronique d’acquisition, nous sommes
obligé d’utiliser MCTPFE. Cependant, nous ne pouvons pas quantifier directement la proportion des
particules o dans le spectre de fission grace aux résultats de MCTPF puisqu’il faut prendre en compte
toute la chaine de détection lors de la simulation. Simuler toute la chaine de détection (collection des
particules dans le gaz, quenching, électronique) étant particulierement complexe, nous nous focalisons
principalement sur la multidétection des particules due au temps de collection de la chambre a fission.

Ainsi nous simulons I’électronique d’acquisition et pas les phénomenes de collection dans la chambre.

5.2.3.1 Multidétection de particules

Grace a MCTPEF, la pression et les dimensions de la chambre a fission ont été volontairement
choisies de facon a pouvoir séparer au mieux les particules o des produits de fission. En effet, le
spectre des particules o se replie vers les basses énergies (seulement 1.4 % des particules o s’ arrétent
dans le gaz). Si I’on superpose les spectres d’énergie déposée dans le gaz par les particules o et par
les produits de fission, nous obtenons la courbe 5.28, les spectres étant normalisés au nombre de
particules émises par seconde.

Nous voyons que le seuil de détection peut étre fixé a 4.4 MeV si on ne tient pas compte des
empilements des particules a.. La proportion des événements de fission sous le pic o est alors estimée
a 1.30 % des fissions totales détectées. Or, il s’avere que cette proportion est supérieure en réalité
puisque nous devons impérativement prendre en compte les empilements.

En effet, nous avons 7.35 + 7.32 = 14.67 mg d’>**UO; au total pour les deux cibles d’>*°U soit
une activité totale de 14.67 « 1780 = 26.1 kBq. Cependant, les cibles n’émettent que dans 2 T sr.
Nous avons donc 13.05 - 103 particules o détectables par seconde. De plus, nous savons [57] que le

temps de collection T d’une telle chambre est d’environ 500 nsec pour 1 cm et 500 V appliqués, ce
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FI1G. 5.29 — Spectres des énergies déposées dans le gaz de la chambre a fission par 1, 2 ou 3
particules ot ou 1 a 2 produits de fission (PF) ou encore par la combinaison de la détection de 1, 2 ou
3 particules o avec 1 produit de fission. Les spectres sont tous normalisés a 1.

qui correspond aux caractéristiques de la chambre que I’on utilise. Nous collectons donc en moyenne
6.53- 1073 particules o pendant le temps de collection 1. L’233U utilisé pour les cibles étant 200 fois
plus actif que I’>*U, les empilements pour la mesure du rapport o de 1'>33U seront beaucoup plus
importants, ce qui nous pénalisera pour la séparation entre le pic de contribution des particules o et

celui des produits de fission. Il est donc impératif de s’intéresser aux détections multiples.

Notez que le calcul précédent donne une borne supérieure du nombre de particules o collectées
par seconde. En effet, nous avons supposé que toutes les particules o sortent de la cible. Or, d’apres
une simulation avec le code, I’efficacité de sortie de cible est de 98.45 % + 0.20 % et I’efficacité de
dépot dans le gaz est de 49.36 % + 0.12 % (égale a I’efficacité de sortie de cible divisée par deux, a

I’erreur statistique pres). Nous avons donc en réalité :

26.1 kBg * 0.494 = 12.8-10%a-57!

soit 6.4 - 10° particules o collectées par acquisition pour la chambre 2 fission a 2> U.

Méthode rapide

Une premiere méthode consiste a calculer les spectres de détection de 2 particules o par convolution
entre le spectre de détection d’1 o et lui-méme. Celui pour la détection de 3 o est obtenu en convoluant
le spectre de détection d’1 o avec le spectre de détection de 2 a. Et ainsi de suite ... Nous faisons
de méme pour les multidétections entre les produits de fission ou encore entre les particules o et
les produits de fission. Les courbes de convolution obtenues et normalisées a 1 sont visibles sur la
figure 5.29.
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Le spectre complet de détection des particules o est obtenu en sommant les différents spectres de
détection de n particules o pondérés par les probabilités de détecter n particules o. Cette derniere suit

une loi de Poisson :

n o H

P(n,u) = avec y le nombre moyen d’occurences

Ici, u est égal 4 6.4- 1073 o par acquisition. Les probabilités de voir n o, pendant le temps T de

collection sont :

proba( 0 o0 ) =0.99349
proba( 1 a ) = 0.00649
proba( > 2o ) = 0.00002

De méme, pour les produits de fission, nous utilisons une distribution de Poisson pour laquelle il
faut adapter u. Nous avons environ 45 fissions/s pour une cible soit 90 fissions/s en tout. Cependant,
I’efficacité de dépot d’énergie dans le gaz est de 98 % (en I’absence de seuil en énergie). Nous avons
donc en moyenne 88 fissions vues par seconde. Pendant le temps de collection T, nous attendons, en
moyenne, 44 - 107 fissions. D’ot les probabilités de voir n produits de fission pendant le temps T de

collection :

proba( O produit de fission ) = 0.999956
proba( 1 produit de fission ) = 44-107°
proba( > 2 produits de fission ) = négligeable

Nous avons peu de comptage de fission : la probabilité de voir deux fissions est ici négligeable.
Nous nous intéressons donc seulement aux spectres des produits de fission détectés seul ou avec une
ou plusieurs particules o.. La probabilité de voir n produits de fissions et m particules o a la fois cor-
respond au produit des probabilités individuelles puisque les événements sont indépendants. On a :
proba( n produits de fission ET m o ) = proba( n produits de fission ) * proba( n o). Nous renorma-
lisons donc tous les spectres par ces probabilités (le taux de comptage est déja pris en compte dans
le facteur u de la distribution de Poisson). La détection d’un produit de fission avec 1 ou plusieurs
particules o n’est pas gé€nante pour la mesure puisque, décalant les spectres vers les hautes énergies,
elle n’impose pas de limite supplémentaire sur le seuil en énergie. Le seuil est donc choisi de fagon a

séparer la détection d’au moins un produit de fission de la détection multiple des particules o.

D’apres les calculs de probabilités précédents, nous estimons pouvoir détecter jusqu’a 3 o. De
méme, seul le premier produit de fission sera détecté (il n’y aura pas de multi-détection de produits
de fission). En multipliant chaque spectre par la probabilité correspondante et en les sommant, nous
obtenons le spectre complet de détection (cf figure 5.30). Nous pouvons alors calculer, en fonction

du seuil de séparation, la contribution des fissions qui se superpose avec celle des particules o. Le
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F1G. 5.30 — Spectre en énergie dans la chambre a fission simulé par MCTPF (courbe en tirets). Les
empilements sont pris en compte grice a la méthode rapide. La courbe en pointillé (resp. pleine)
représente le spectre en énergie issu de MCTPF de détection d’une seule particule o (resp. un produit
de fission), sans empilement. On notera que la figure de droite est un zoom a basses énergies de la
figure de gauche.

seuil choisi, sans prendre en compte les empilements, a 4.4 MeV parait désormais trop faible : la part
des événements de fissions qui seront assimilés a des particules o par rapport au nombre de fission
détectées reste égale a 1.30 % par contre, 12.5 % des événements considérés comme des fissions sont
en réalité des particules o. Par contre, si I’on décide de ne s’intéresser qu’aux événements au dessus
de 6.5 MeV, la part des événements de fissions assimilés a des particules o est de 1.58 % tandis que

0.03 % des événements considérés comme des fissions sont en réalité des particules .

Meéthode fine

Dans le paragraphe précédent, nous avons décrit une premiere méthode pour obtenir un spectre
prenant en compte les multidétections de particules. Cependant, ce calcul est trop “manichéen” et
dépend de trop de parametres : cela correspond a un choix de type “tout ou rien” pour I’empilement.
Or, il est impératif de prendre en compte la forme des signaux sortants de la chambre a fission. J ai
donc écrit un programme permettant de prendre en compte notre électronique d’acquisition : nous im-

plémentons les valeurs expérimentales relevées caractérisant la chambre a fission et son électronique
associée.

Ce programme est basé sur 1’algorithme suivant. Nous souhaitons simuler N événements en éner-
gie en prenant en compte la résolution et les empilements. Pour chacun de ces événements, nous
commengons par prendre un temps de référence ty. Puis, nous choisissons des temps selon une loi de
Poisson (comme précédemment), tant que la somme de ces temps reste inférieure a une valeur fixée

(par exemple trois fois le temps de montée du signal temps). Pour chaque valeur temps, on associe une
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valeur de I’énergie que 1’on choisit. Cette valeur répond a la loi de distribution donnée par MCTPFE.
C’est a ce niveau que nous pouvons faire intervenir la résolution (cf partie 5.2.3.2). Puis, des tests

sont effectués afin de savoir s’il y a empilement. Pour cela, deux criteres doivent étre satisfaits :

1. Seuls les signaux dont le temps est inférieur a trois fois le temps de montée du signal en sortie de
détecteur sont pris en compte. Il faut que les signaux en sortie de détecteurs soient suffisamment

rapprochés pour qu’il y ait empilement. C’est systématiquement imposé dans le code.

2. Il y a empilement si I’amplitude du point d’intersection entre deux signaux énergie consécutifs
est au moins supérieur a la moitié de I’amplitude du premier signal énergie. Sinon, le signal
énergie est égal seulement au premier signal énergie, les autres sont négligés. Cela correspond

a un équivalent du critere de Rayleigh en optique.

Le schéma 5.31 permet de mieux comprendre la facon dont fonctionne le programme en donnant
différents exemples. Remarquez que les criteres choisis pour définir s’il y a eu empilement ou pas
pourraient étre modifiés.

De plus, dans ce programme, une exigence supplémentaire peut étre demandée. Elle correspond
au seuil imposé par I’électronique, plus particulierement par les discriminateurs. Pour cela, nous cal-
culons I’amplitude du signal total sortant des détecteurs. On calcule cette amplitude de la méme
maniere que pour les signaux énergie. Puis, une fois cette amplitude déterminée, 1’événement est pris
en compte et enregistré seulement si elle est supérieure a un certain seuil. Ce seuil est défini comme
parametre d’entrée de la simulation. Ce critere est une fonction erreur, plus proche de la réalité phy-

sique, qu’une fonction passe-haut.

Une fois tous les événements en énergie prenant en compte les empilements calculés, nous pou-
vons alors tracer les spectres correspondants. Nous pouvons aussi les tracer en fonction du taux d’em-
pilement c’est-a-dire en fonction du nombre d’événements empilés.

Nous pouvons comparer les spectres obtenus avec cette méthode par rapport a ceux obtenus avec
la premiere méthode (cf figures 5.32 et 5.33). Nous constatons que la premicere méthode surestime les

empilements par rapport a la seconde, ce qui €tait attendu.

5.2.3.2 Résolution

Afin d’obtenir un spectre comparable au spectre expérimental, il ne suffit pas de prendre en compte
la multidétection des particules. Il est impératif de corriger les spectres par la résolution du dispositif

de détection. Pour cela, nous avons utilisé le modele suivant : si on note LMH la largeur a mi-hauteur :

2 2
LM Hycruations statistiques (E) = 235-F-w-E (ref LEO) (5.1)

avec !
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—— Spectre MCTPF sans traitement

‘‘‘‘‘‘ Premiere méthode
---- Deuxieme méthode
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F1G. 5.32 — Comparaison des spectres des énergies déposées dans le gaz de la chambre a fission, par
les particules o, obtenu avec les deux méthodes expliquées.

- F, le facteur de Fano?. Il est pris égal 2 0.2 [58] dans un premier temps. Une étude paramétrique
en fonction de ce terme sera effectuée par la suite.

- w, I’énergie moyenne pour créer une paire électron/ion. Les tables indiquent 26.2 eV par paire
électron/ion pour un mélange argon-méthane (90%-10%)

- E, I’énergie détectée

Nous ne prenons en compte dans cette formule que la résolution induite par la fluctuation sta-
tistique du nombre de porteurs de charges. D’autres facteurs dégradent aussi la résolution comme
le défaut de collection de charges ou encore 1’électronique (bruits, dérives). Si nous supposons ces
sources indépendantes et de distribution gaussienne, alors la résolution totale s’écrit, :

2 2 2 2
LMH" = LM Hﬂuctuations statistiques + LM Hdéfaut de collection + LMH; (52)

électronique

Nous n’avons aucun moyen de mesurer expérimentalement la résolution du détecteur. Nous ne
connaissons donc pas les termes provenant du défaut de collections de charges et de 1’électronique.

Nous les supposons indépendants de I’énergie. Nous pouvons alors écrire que la résolution en énergie

2Considérons, par exemple, un détecteur basé sur les phénomenes d’ionisation comme notre chambre 2 fission. Chaque
particule produit en moyenne N paires d’ions dans le volume sensible du détecteur. L’ expérience montre que la valeur
réelle de la variance est inférieure a ce que prévoit la distribution binomiale. Ona : 65 = V/FN. Le facteur correctif F est
appelé facteur de Fano. C’est un nombre inférieur a I’unité.
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F1G. 5.33 — Spectres des énergies déposées dans le gaz de la chambre a fission obtenus avec les deux
méthodes.

est définie par un écart-type o tel que son carré est égal a3 :

avec la constante ¢ définie par :
_ 1 2 )
¢ = 2.352 (LM Hgtaut de collection + LM électronique) (5.4)

Pour comparer le spectre expérimental au spectre simulé, il reste donc plusieurs indéterminées :
— pour la résolution, nous avons besoin de connaitre le terme c, provenant du défaut de collections
de charges et de 1’électronique.
— nous devons aussi connaitre I’équation d’étalonnage en énergie : E = a*canal + b, avec aet b
inconnues.
Ce sont autant de parametres que nous avons fait varier pour adapter au mieux le spectre simulé au
spectre expérimental. Nous avons aussi modifié le facteur de Fano puisque nous ne connaissons pas

sa valeur exacte.

Pour la méthode dite “rapide”, les spectres obtenus en faisant varier la résolution sont représentés
sur la figure 5.34. Pour la méthode dite “fine”, nous avons fait de nombreuses simulations en modifiant

la résolution (cf figure 5.35). Il s’avere que le spectre final est trés sensible au terme indépendant

30n rappelle que : LMH = 2.35 .
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F1G. 5.34 — Comparaison entre les spectres en énergie obtenus directement graice a MCTPF (sans
traitement) et ceux apres application de la méthode “rapide” pour la prise en compte des empilements
et tracés pour des résolution en énergie différentes.

de I’énergie (terme c¢). Cependant, nous remarquons qu’il “lisse” beaucoup trop la courbe, si I’on
compare par rapport au spectre expérimental. Il semble donc que ce terme soit négligeable. Nous le
prendrons pour la suite égal a zéro. De plus, la valeur du facteur de Fano ne modifie pas de facon

significative 1’allure du spectre final.

5.2.3.3 Comparaison du spectre simulé au spectre expérimental

La figure 5.36 montre les spectres obtenus avec les deux méthodes utilisées ainsi qu’un spectre
expérimental. De plus, sur la courbe 5.37, nous avons superposé des spectres en énergie de la chambre
a fission obtenus de fagon expérimentale a celui obtenu par MCTPF dans le cas le plus “ressemblant”

aux spectres expérimentaux. Nous remarquons deux différences principales :

1. La séparation entre les particules o et les produits de fission (zone entre 6 et 8 MeV) est beau-

coup plus marquée avec MCTPF que dans la réalité.

2. La pente décroissante du spectre d’énergie déposée par les produits de fission aux grandes éner-
gies est moins forte avec MCTPF (facteur 1.5 a 20 MeV).

Or, nous avons déja remarqué que les spectres en énergie donnés par MCTPF resssemblent a des
distributions de Landau alors que SRIM indique que les spectres attendus sont plutdt de forme gaus-
sienne. Ceci peut expliquer I’écart pour la zone en énergie entre 6 et 8 MeV. Notons que la différence

entre les spectres simulés et expérimentaux s’expliquent essentiellement par la non prise en compte
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des phénomenes de collections comme le phénomene de quenching. Il est probable que les produits
de fission, en fonction de leur énergie et de leur masse, ne soient pas collectés de la méme facon.
Nous pouvons aussi comparer la proportion des fissions sous la contribution des particules o par
rapport au nombre de fissions totales. Elle est estimée, graice a MCTPF, a 1.09 % et elle est égale,
expérimentalement, a 2.5 %. Ces deux proportions sont distinctes d’un facteur deux. Nous sous-
estimons les fissions présentes sous le pic des particules o0 avec MCTPFE. MCTPF nous donne donc
seulement un ordre de grandeur correct. Dans le seul but de déterminer a priori les caractéristiques
de la chambre a fission, cela est suffisant. Cela ne I’est absolument pas pour définir 1’efficacité de

détection de la chambre a fission.

5.2.3.4 Conclusion

Lors de toutes les vérifications, le code MCTPF ne présente rien d’aberrant. I nous avait permis
de simuler la chambre lors de sa conception afin de définir au mieux les dimensions caractéristiques
de cette chambre. Il avait prédit qu’avec les dimensions choisies, les spectres des particules o et
celui des produits de fission ne se superposent que tres peu. Les spectres simulés se sont avérés tres
ressemblants aux mesures expérimentales. Les résultats sont tout a fait satisfaisants. Ce code a donc
permis la conceptualisation de la chambre a fission.

Par contre, nous ne pouvons pas utiliser ce code afin de déterminer tres précisément 1’efficacité
de détection de la chambre a fission : il reste trop de parametres libres (résolution, étalonage) et les

phénomenes de collection ne sont pas simulés. Nous verrons par la suite que la mesure du rapport o
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165



de 1'233U est vraiment une mesure indispensable pour calibrer notre dispositif expérimental et ainsi

évaluer I’efficacité de détection de la fission.

5.2.4 Efficacité de détection de fission
5.2.4.1 Cible homogene avec bonnes quantités de matiere

Connaissant désormais les quantités exactes de matiere composant les cibles et le code MCTPF
étant validé, nous pouvons calculer les efficacités de sortie de cible pour les 4 cibles de facon précise.

Les résultats sont fournis dans le tableau 5.4.

Cible | EPaisseurdelacible |\ 40 pe oo rant de Ta cible
(ug/cm”)

235_1 293 97.670 %

2352 203 97.670 %

233_1 302 97.629 %

2332 300 97.630 %

TAB. 5.4 — Efficacité des quatre cibles utilisées pour la mesure des rapports o de 1'>3°U et 233U.

5.2.4.2 Conclusion

Nous venons d’estimer, grace a MCTPF et a la caractérisation précise des cibles, 1’efficacité de
sortie de cible des produits de fission. Or, I’efficacité de détection de fission est égale au produit de
I’efficacité de sortie de cible par I’efficacité de collection des charges. En effet, une fois sortie de la
cible, les particules doivent étre collectées sur un des quatre fils d’électrode. Afin d’éviter tout pro-
bleme de claquage, nous n’avons pas pu couvrir parfaitement les cibles par les 4 électrodes centrales.
Lefficacité de détection va donc étre diminuée par ce phénomene. Nous avons estimé dans la par-
tie 5.2.1 que le fait de fonctionner a 500 V nous limite la collection des produits de fission a 90 %
par rapport a la collection idéale de collection. L’efficacité de détection sera donc au mieux de 90 %.
Dans le prochain chapitre, une étude particuliere sera effectuée pour estimer de fagcon expérimentale

cette efficacité de détection. Nous pourrons alors comparer ces deux valeurs.
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Chapitre 6
Description de la simulation numérique

Dans ce chapitre, nous allons décrire les codes de simulation qui nous ont été nécessaires a 1’ana-
lyse a la compréhension du dispositif expérimental. Nous expliquerons comment nous les avons cou-

plé entre eux pour les utiliser et avant de présenter les premiers résultats obtenus.

6.1 Les codes de simulation utilisés

Nous avons utilisé deux codes de simulation pour effectuer I’analyse : MCNP pour le transport des
neutrons et GEANT4 pour le transport des photons gamma. Ainsi MCNP a été utilisé pour calculer
les flux et les taux de capture neutroniques tandis que GEANT4 nous a permis d’estimer les efficacités

de détection en coincidence dans les détecteurs.

6.1.1 Le transport des neutrons
6.1.1.1 Le code MCNP

Le code de simulation MCNP (Monte Carlo N-Particles - version 4c2 [21]) a été développé au
Los Alamos National Laboratory [60]. Il est congu pour le transport des neutrons sur une plage en
énergie qui s’étend de 1077eV a 20 MeV. 1l peut aussi étre utilisé pour le transport des électrons
et des photons. C’est un code Monte-Carlo c’est-a-dire qu’il effectue un traitement stochastique des
phénomenes physiques. Contrairement aux codes de simulation déterministes basés sur la résolution
de I’équation de transport neutronique (équation de Boltzmann) moyennant des hypotheses simpli-
ficatrices, MCNP est basé sur une approche probabiliste permettant de reproduire le parcours d’un
nombre tres important de particules. Pour calculer le flux neutronique ou encore le taux d’une réaction
donnée dans tel ou tel élément, il faut connaitre le comportement d’un trés grand nombre de neutrons.
L’histoire de chacun d’eux est alors simulée, de son apparition a sa disparition. Le neutron avance
“pas a pas”. A chaque pas, MCNP détermine successivement la position de la prochaine interaction,
le noyau sur lequel a lieu I’interaction et enfin le type d’interaction (diffusion élastique, capture, fis-

sion, ...). Afin de déterminer la position de la prochaine interaction, MCNP calcule le libre parcours
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moyen a partir des probabilités individuelles des différentes voies de réactions possibles (sections ef-
ficaces), ainsi que des matériaux en présence et de leur composition. Une fois cette distance calculée,
I’élément cible et la réaction sont choisis aléatoirement, toujours en fonction des sections efficaces et
des proportions des noyaux en présence. Un nouveau pas s’ensuit alors, puis un autre, etc. L’histoire
de ce neutron se poursuit jusqu’a sa disparition par absorption par un noyau' ou par sortie de la zone
géométrique définie. Un vaste ensemble de neutrons est ainsi propagé dans la géométrie, chacun ayant

une histoire indépendante. Le nombre de ces histoires conditionne la précision statistique des résultats.

MCNP nécessite un certain nombre de données en entrée pour pouvoir fonctionner :

— La définition du milieu : pour cela, nous avons besoin de définir la géométrie de 1’ensemble
a simuler, en conjugant des surfaces géométriques simples pré-établies dans MCNP. Tout le
dispositif est ainsi décrit en détail via un ensemble de cellules. A chaque cellule, est assso-
cié un matériau, chaque matériau étant défini par la composition isotopique des éléments le
composant.

— Les sections efficaces de chaque élément utilisé dans les matériaux. Elles sont disponibles dans
diverses bases de données sous un méme format : ENDF [42]. Ce sont en fait des évaluations qui
sont converties dans un format lisible par MCNP grace a des programmes tels que NJOY [26]
(cf chapitre 2). Les sections efficaces sont ainsi traduites en fonction de 1’énergie du neutron et
de la température. Ces évaluations different pour certains noyaux, de plus certains couples élé-
ment/réaction n’existent pas dans toutes les bases. Le choix de la base de données pour chacun
des noyaux est donc tres important. Nous avons utilisé prioritairement la librairie ENDF/B-VI
(cf chapitre 2).

— Les grandeurs physiques a extraire : flux neutroniques, sections efficaces moyennes, etc. L'uti-
lisateur doit ainsi spécifier quelles observables physiques doivent étre évaluées par le code de
calcul. Chacune d’entre elles peut étre déterminée en fonction de 1’énergie et/ou du temps de

ralentissement du neutron.

Géométrie du dispositif expérimental

Une description exhaustive de la géométrie aurait été idéale. Cependant, plus le nombre de cellules
est important, plus le temps de calcul sera long. Un optimum entre le nombre de cellules et la pré-
cision de la description de la géométrie a donc été recherché. Il est surtout essentiel de reproduire
correctement la bonne quantité de matiere présente. Nous avons utilisé la méme simplification de la
géométrie, pour simuler les photomultiplicateurs, que celle d’une theése précédente [36]. La figure 6.1
rappelle quelle est la géométrie de notre expérience. Nous y avons précisé le repere (Oxyz) utilisé
dans toute la suite de cette these, le point O étant situé au centre du bloc de plomb. Les figures 6.2, 6.3
et 6.4 présentent différentes coupes dans le bloc de plomb pour visualiser la géométrie implémentée
dans MCNP.

'Un premier biais de MCNP ne fait pas disparaitre réellement ce neutron, seule son importance est diminuée. Cela
permet de garder des événements dans toute la géométrie, y compris dans les zones a faible flux.
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Axe X

2 sous-systemes
{4 scintillateurs
et PM associés}

Axe Y

Bloc de plomb

FI1G. 6.1 — Schéma du bloc de plomb avec le repere (Oxyz) précisé. Pour plus de lisibilité, deux
cubes de plomb ne sont pas représentés. Il en est de méme pour les briques de plomb remplissant les
canaux, hormis celui contenant les détecteurs.
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systéme de détection contenant
4 scintillateurs YAP chacun

air

brigques

air de plomb

FI1G. 6.2 — Géométrie MCNP du dispositif expérimental selon 2 coupes représentatives . Au dessus,
coupe telle que x = 1.25 cm. Nous pouvons ainsi visualiser le dispositif expérimental dans sa longueur.
Au dessous, coupe telle que z = 1.25 cm. Nous pouvons ainsi visualiser le dispositif expérimental dans
le plan (Oxy).

171



composants d'un
photomultiplicateur

aluminium de la
chambre & fission

cibles d'uranium

embase en téflon
d'un photomultiplicateur optique

air

aluminium d'un demi-systéme scintillateur Y AP
comprenant 4 sincitillateurs YAP caurcnne en Téflon

Axe de syméfrie

embase en téflon compasants d'un

air d'un photomultiplicateur pho'romulhpllcafeur -
aluminium de la

chambre & fission

gaz argon-méthane

cibles d'uranium

aluminium d'un demi-systéme ) : scintillateur Y AP
comprenant 4 scintillateurs YAP graisse opfique couronne en téflon

F1G. 6.3 — Coupes ciblées du dispositif expérimental afin de mieux visualiser les détails des cellules
implémentées dans MCNP. Au dessus, coupe dans le plan (Oxy) : z = 1.25 cm. Au dessous, coupe
selon le plan (Oyz) : x=1.25 cm.
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F1G. 6.4 — Géométrie de la cible TiT implémentée dans MCNP, coupe selon (Oxy) : z=0 cm

Source de neutrons

La source de neutrons peut étre implémentée dans MCNP de facon treés simple : les neutrons ont une
énergie égale a 14 MeV et la source est isotrope en premiere approximation. Si nous voulons prendre
en compte la forme temporelle de la source de neutrons, nous pouvons implémenter la distribution
expérimentale obtenue. En effet, la distribution temporelle de 1’émission des neutrons est identique
a celle de I’émission des particules o0 comptées dans le détecteur silicium. Or, grace a ce détecteur,
nous avons directement acces a cette derniere information. La figure 6.5 nous permet de visualiser

une distribution temporelle typique du détecteur silicium. (cf [36] pour savoir comment utiliser un
fichier source)

o
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Taux de comptage (u.a.)

o
o
T

| | | | | | |
(%80 190 200 210 220 230 240 250 260

Temps (canaux de 25ns)

F1G. 6.5 — Distribution temporelle des particules o associées a la production des neutrons pour les
acquisitions de juillet 2006. Cette distribution est obtenue pour 4 heures de comptage.

Grandeurs extraites

Nous rappelons que I’expérience nous donne, en fonction du temps (mesuré par rapport a une
origine temporelle donnée par I’'impulsion GENEPI), le nombre de photons gamma détectés en coin-

cidence dans les 8 scintillateurs YAP. Ces photons gamma proviennent de captures ou de fissions neu-
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troniques sur les différents éléments composant le dispositif expérimental. Les principales sources de
photons gamma sont :

- les cibles d’uranium

- les 8 scintillateurs YAP et les photomultiplicateurs associés

- ’aluminium composant le systeme de détection

- le bloc de plomb

- la cible de production des neutrons

MCNP nous donne alors le taux de réaction (n, y) pour tous ces éléments ainsi que le taux de fission
pour les cibles d’uranium. Il faut ensuite transporter les photons gamma ainsi générés, pour pouvoir
en déduire les taux d’événements détectés dans les scintillateurs. Or, MCNP n’est pas tres performant
en ce qui concerne les spectres énergétiques des photons gamma induits par capture neutronique. Il est
préférable de ne pas I’utiliser pour transporter a la fois les neutrons et les photons induits par capture
neutronique, lors de la méme simulation. Nous avons alors couplé MCNP avec GEANT4. Ce dernier
code a été choisi pour simuler le transport des photons gamma. De plus, nous 1’avons adapté pour
qu’il prenne en compte tout type de coincidence. Il nous sera beaucoup plus difficile de reproduire
le spectre expérimental a partir de la simulation numérique, comme nous le verrons par la suite.
Cependant, les simulations nous permettront de comprendre le dispositif expérimental, de quantifier
les différentes sources de bruit de fond, d’analyser les spectres et les résultats expérimentaux. Elles

s’avéreront étre un outil indispensable pour 1’analyse.

6.1.1.2 Les mesh-tallies : maillage de la géométrie

Afin de comprendre I’ utilité de cette méthode et de détailler en quoi elle consiste, nous allons partir
du constat suivant : selon la position ou I’on se trouve dans le bloc de plomb, le flux de neutrons, et
donc le taux de capture des neutrons, varie énormément. Le flux est tres élevé pres de la source TiT
et le spectre des neutrons en ce lieu est rapide tandis que, pres des bords du bloc de plomb, le flux
est moindre et beaucoup plus thermalisé. La quantité de photons gamma émise par capture sur les
éléments du bloc de plomb est trés dépendante de la position ou 1’on se trouve. Afin de mieux estimer
les sources de photons gamma, il est donc utile de connaitre la répartition du taux de capture dans tout
le bloc de plomb.

Or, justement la méthode dite des “mesh-tallies” nous permet de calculer, dans une cellule géo-
métrique, des répartitions de grandeurs telles que le flux ou les taux de réaction. Elle est basée sur un
découpage de cette cellule en petits volumes élémentaires. Cette méthode a été rajoutée dans MCNP.
C’est donc une version modifiée de ce code que nous utilisons. Afin de visualiser la matrice tridi-
mensionnelle des résultats, nous utiliserons soit le logiciel AVS (Advanced Visual System [61]) soit
ROOT [62]. Ce dernier nous servira, en plus de la visualisation, a récupérer les données utiles pour le
transport dans GEANT4.
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Le bloc de plomb, par exemple, sera divisé en sous-cellules cubiques de 1 ¢m>. Nous obtiendrons
la quantité de photons gamma €mis par chacune de ces sous-cellules comme autant de sources im-
plémentées dans GEANT4. Nous pourrons soit utiliser les données telles quelles (taux de capture en
fonction de la position dans le bloc de plomb) soit créer, pour chacune des sous-cellules, un fichier
source des photons gamma que GEANT4 transportera. Un programme écrit en C nous permet de
créer de tels fichiers sources, en se basant sur un tirage aléatoire. Chacun d’eux contient pour chaque
photon la position (X, Y et Z), I’énergie, le temps d’émission et le poids> d’un photon gamma. Le
fichier contient autant de lignes que de photons gamma sources qui seront transportés grace au code
de simulation GEANT4.

Nous nous rendons tres rapidement compte de la lourdeur de tels calculs : le bloc de plomb est
divisé en plus de 4 millions de sous-cellules, chacune génere un fichier source. Or, afin d’obtenir un
résultat sous GEANT4 avec une bonne statistique, ce fichier doit comporter un nombre de photons
source suffisant. Comme les efficacités de détection sont faibles, le nombre de particules totale a
transporter devient vite ingérable. Nous exposerons par la suite la méthode utilisée permettant de

s’affranchir de tels calculs.

6.1.2 Le transport des photons gamma
6.1.2.1 Lecode GEANT4

La derniere version de GEANT, nommée GEANTH4 [45], est utilisée pour la physique nucléaire,
pour la physique des accélérateurs, pour les études spatiales ou encore pour la recherche en physique
appliquée a la médecine. GEANT4 est un code Monte-Carlo simulant le passage de particules dans la
matiere. Il est décomposé en de tres nombreux sous-programmes permettant la simulation complete
d’un détecteur : description de la géométrie, réponse du détecteur, gestion des événements, des traces,
simulation d’acquisition, visualisation, interfaces avec I’'utilisateur, etc. GEANT4 s’adressant a de
tres nombreux domaines de la physique, il propose un choix tres large d’outils permettant de traiter
les diverses interactions de particules avec la matiere sur une tres grande plage en énergie. De méme,
pour divers processus physiques, plusieurs modeles sont proposés. L’utilisateur est amené a faire le
choix des outils dont il a besoin pour sa simulation. Notez que GEANT4 n’a pas été concu pour la
physique des réacteurs. Il est beaucoup moins performant que MCNP en ce qui concerne le transport
des neutrons a basses énergies (inférieures a quelques MeV). C’est pourquoi nous utilisons GEANT4

pour le transport des photons gamma uniquement.

Afin d’adapter la simulation GEANT4 a notre expérience, il a fallu adapter chaque fichier :
— Définition de la géométrie : description du bloc de plomb, des détecteurs, des cibles, ... similaire

a la géométrie de MCNP, a la différence de langage pres.

2Cette notion est utile uniquement si cette source de particules est réutilisée dans MCNP. On attribue des poids aux
neutrons de facon a ne pas les suivre dans des endroits inintéressant de la géométrie. On s’intéresse principalement aux
neutrons proches des endroits utiles (lieu ou 1’observable est demandée). Cette notion permet de gagner du temps de calcul
pour obtenir un résultat comportant beaucoup de statistiques dans les zones qui nous intéressent.
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— Choix des modules de physique a implémenter dans notre programme : tous les modules a
disposition dans GEANT4 ne sont pas utiles pour simuler notre expérience. En effet, il existe
de tres nombreux modules dédiés a la physique des particules (particules dites “hautes énergies”
c’est-a-dire dont I’énergie est supérieure a 20 GeV). Seuls les phénomenes électromagnétiques
“basses” énergies ont été¢ implémentés.

— Tirage des particules initiales : la position des photons est choisie de fagon aléatoire dans une
zone déterminée correspondant sous MCNP, soit a une cellule géométrique sous MCNP (scin-
tillateurs YAP), soit a une maille (bloc de plomb). Les directions de propagation de ces photons
gamma sont isotropes.

Il a aussi fallu implémenter un programme en C++ permettant le choix des événements. J appelerai
par la suite “événement”, I’ensemble des photons émis soit par capture, soit par fission. Par exemple,
si dans GEANT4, nous tirons 1 000 photons, cela correspondra seulement a environ 250 événements

de capture ou encore 140 événements de fission.

Il est tres important de remarquer que 1’on a dii effectuer un traitement différent lorsque 1’on consi-
dere des événements de fission ou de capture. En effet, pour la capture, nous connaissons I’énergie de
réaction et nous avons la distribution en énergie des gammas de capture de 1’élément considéré. Nous
tirons de fagcon aléatoire suivant cette distribution, I’énergie du premier photon, du deuxieme, etc, tant
que I’énergie totale des photons émis reste inférieure a 1’énergie de réaction.

La fission étant un phénomene beaucoup plus complexe, nous ne pouvons pas procéder de la méme
facon. Connaitre 1’énergie de réaction ne suffit plus. Il s’est avéré trop complexe d’implémenter les
distributions en énergie des neutrons, des fragments de fission, etc. Nous avons décidé d’imposer la
multiplicité des photons de fission. Nous la prenons égale a 7. En effet, des mesures expérimentales
(ref) nous indiquent que la muliplicité des photons gamma de fission est de 6.9 £ 0.85. Nous tirons
donc aléatoirement 7 énergies pour chacun des photons de fission, selon la distribution en énergie des
photons gamma de fission de 1’élément considéré, donnée par MCNP. Nous verrons par la suite que

cette hypothese (M=7) induit une erreur.

Les fichiers de GEANT4 ont été modifiés afin d’estimer les taux de détection sans coincidence et
en coincidence des photons gamma. Nous distinguons aussi le taux de diaphonie du taux de coinci-

dence.

1. Pour le taux de comptage sans coincidence (“single”), il suffit de compter le nombre de photons

gamma touchant au moins un scintillateur YAP.

2. Pour le taux en coincidence dite “vraie”, nous nous intéressons aux cas ol au moins deux
photons d’un méme événement ont touché au moins deux scintillateurs YAP différents. Peu

importe si un de ces deux photons dépose a nouveau de I’énergie dans un autre scintillateur.

3. Nous appelons diaphonie hors coincidence, tout événement dont les photons auront touché au
moins deux scintillateurs YAP mais sans qu’il y ait coincidence vraie. Cela correspond donc

seulement au cas ou un méme photon gamma touche au moins 2 scintillateurs, sans qu’un autre
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photon gamma émis par le méme événement ne dépose de 1’énergie dans un des 8 scintillateurs.
La figure 6.6 nous donne un exemple illustrant la différence entre la coincidence pure et la
diaphonie hors coincidence.

4. La diaphonie, quelle que soit la coincidence, est simplement calculée, pour chaque type d’évé-

nement, en imposant une multiplicité égale a 1.

Nous relevons le taux de coincidence vraie pour 2 photons, 3 photons, etc tout comme pour le taux

de diaphonie hors coincidence.

p VJVX_FL\‘AN
7 ®
I_I
w ||
/“cibles cibles
chambre a fission chambre a fission
Coincidence vraie : Diaphonie Hors Coincidence:
Plusieurs photons distincts d'un Un méme photon d'un
méme événements de capture événement de capture ou de
ou de fission déposent de |'énergie fission dépose de |'énergie
dans plusieurs scintillateurs YAP dans plusieurs scintillateurs YAP

Légende I>  Evénement de capture ou de fission
L‘—Lx Photons gammas de capture ou de fission

] Dépét d'énergie par effet Compton ou photoélectrique
ailleurs que dans un scintillateur

X Dépét d'énergie par effet Compton ou photoélectrique
dans un scintillateur YAP

FI1G. 6.6 — Schéma illustrant la différence entre les coincidence dites "vraies" et les diaphonies dites
"hors coincidence".
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Le temps de transport d’un photon gamma créé a une distance d du systeme de détection est égal
au maximum a 2.7 ns (d ~ 80 c¢m). Comme les temps mesurés sont de 1’ordre de la us, la résolu-
tion temporelle de nos mesures est tres largement supérieure a la variation temporelle induite par le
transport des photons gamma. Dans ce cas, nous pouvons alors considérer qu’un photon créé génere
instantanément un signal, s’il est détecté. Cette hypothese est toujours valable.

Par contre, il est trés important de remarquer qu’en premier lieu, nous nous intéressons au signal
“vrai” c’est a dire qu’il n’y a coincidence ou diaphonie que pour des événements de capture ou de
fission.

Cependant, il est probable expérimentalement que des photons gamma soient émis, non pas d’un
méme événement, mais de deux événements distincts suffisamment proches en temps pour étre détec-
tés dans la plage de coincidence. C’est ce que nous appellerons par la suite, les coincidences fortuites.
La premiere version de notre code GEANT4 est simplifiée : les événements ne sont pas tirés initia-
lement selon une distribution en temps. Nous ne pourrons pas en déduire, dans un premier temps, le

taux de coincidence fortuite. Celui-ci sera déterminé de fagon expérimentale (cf chapitre 8).

6.1.2.2 Influence de la multiplicité gamma de la fission

Nous venons de voir que, en ce qui concerne la fission, nous avons choisi d’imposer la multipli-
cité. Une étude des taux de coincidence en fonction de la multiplicité des photons gamma de fission
est alors effectuée (cf tableau 6.1). Les seuils des discriminateurs sont fixés a 140 keV pour les scin-
tillateurs de 10 mm d’épaisseur et ceux de 2 mm. Nous pouvons remarquer que plus la multiplicité est
importante et plus I’efficacité de détection est élevée, que ce soit pour les coincidences “vraies” ou les
diaphonies. Les résultats obtenus varient d’environ 50 % si 1’on modifie la multiplicité de 2 (en plus
ou en moins autour de la valeur 7). Le dispositif expérimental a été fabriqué de facon a détecter au
maximum les photons provenant des cibles. Il est donc tout a fait prévisible que I’on soit extrémement
sensible a la multiplicité.

La multiplicité a été fixée a 7 pour toute la suite de 1’étude. Les efficacités de détection seront
connus a 50 % pres. Notez que cela ne pénalise pas véritablement 1’analyse pour deux raisons prin-
cipales. Tout d’abord, nous nous intéressons a comprendre le rapport signal sur bruit. Nous verrons
que celui-ci est de 1’ordre de 0.2 % pour la mesure avec les scintillateurs de 10 mm (cf chapitre 8). Il
est donc surtout important de retrouver de tels ordres de grandeur ! De plus, c’est la compréhension
du bruit de fond et des proportions relatives de chacune des contributions qui est capitale. Or, ces der-
nieres proviennent d’événements de capture, dont la multiplicité n’est pas introduite par hypothese au
départ.

La deuxieme raison qui rend de telles erreurs induites par I’hypothese M fis5i0, = 7 peu impor-

signal
bruit

différentes, afin d’estimer les différentes contributions du bruit de fond. Nous comparerons en effet

les rapports % obtenus avec les scintillateurs de 10 mm et de 2 mm. Or, le rapport des efficacités de

tantes est que nous étudierons, par la suite, des rapports de rapport dans des configurations

coincidence dans des configurations expérimentales différentes varie beaucoup moins, quelle que soit

la multiplicité. Nous effectuons le rapport de 1’efficacité de détection totale de fission en coincidence
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obtenue avec des scintillateurs de 10 mm sur celle obtenue avec des scintillateurs de 2 mm en fonction
de la multiplicité (cf tableau 6.2). Nous n’obtenons plus qu’une variation de 6 % si I’on modifie la
multiplicité de 2 (en plus ou en moins). Nous sommes donc beaucoup moins sensibles a cette hypo-
these. Nos conclusions resteront donc valables, lors de 1’étude du bruit de fond. Par contre, lors de

I’estimation du rapport o, nous devrons porter une attention toute particuliere au calcul d’efficacité.

Efficacité de détection Efficacité de détection Efficacité totale de
Multiplicité de la fission en de la fission en détection de la fission
coincidence “vraie” diaphonie hors coincidence en coincidence
5 577 % 0.71 % 6.48 %
6 8.22 % 0.80 % 9.02 %
7 10.92% 0.82% 11.74 %
8 13.65 % 0.85 % 14.50 %
9 16.68 % 0.92 % 17.60 %
Efficacité de détection Efficacité de détection Efficacité totale de
Multiplicité de la fission en de la fission en détection de la fission
coincidence “’vraie” diaphonie hors coincidence en coincidence
5 0.80 % 0.11 % 0.91 %
6 1.17 % 0.13 % 1.30 %
7 1.58 % 0.14 % 1.74 %
8 2.11 % 0.16 % 2.27 %
9 2.64 % 0.17 % 2.82 %

TAB. 6.1 — Efficacité de détection de la fission en coincidence dans les scintillateurs YAP, en fonction
de la multiplicité, pour les scintillateurs de 10 mm d’épaisseur en haut et pour les scintillateurs de
2 mm d’épaisseur en bas. Ces résultats sont obtenus avec GEANTH4, le seuils des discriminateurs
étant fixés a 140 keV.

Multiplicité Rapport de I’efficacité de détection de fission en coincidence
avec des YAP de 10 mm sur celle avec des YAP de 2 mm
‘ ‘ coincidence “vraie” | diaphonie hors coincidence ‘ efficacité totale ‘

5 7.23 6.35 7.12
6 7.03 6.33 6.96
7 6.91 5.84 6.74
8 6.47 5.20 6.38
9 6.31 5.29 6.25

TAB. 6.2 — Rapport de I’efficacité totale de détection de fission en coincidence dans les scintillateurs
YAP de 10 mm d’épaisseur sur celle avec des YAP de 2 mm d’épaisseur, en fonction de la multiplicité.
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6.1.2.3 Premiére validation et adaptation du code a I’expérience : Spectre d’énergie déposée
dans un YAP par des photons gamma provenant d’une source de '3’Cs

Autant MCNP est un code qui a été validé et utilisé a de tres nombreuses reprises dans 1’utilisation
que nous en faisons, autant GEANTA4, trés bien adapté au transport des photons gamma dans d’autres
domaines, n’est pas utilisé et connu dans notre groupe de travail. Il est rarement utilisé pour ce type
d’application. La mise en place des simulations sous GEANT4 mérite donc toute notre attention.

Afin de vérifier qu’il n’y a aucune erreur de programme sur la physique du photon, nous avons
effectué un premier test simple. Nous plagons une source ponctuelle de Césium '3’Cs émettant des
photons gamma de 662 keV centrée par rapport aux huit scintillateurs YAP de 10 mm d’épaisseur et
de 10 mm de diametre. Nous tracons alors le spectre obtenu dans un scintillateur YAP (cf figure 6.7).
Nous retrouvons un spectre de la forme attendue avec le front Compton (jusqu’a 478 keV) et le pic
photoélectrique a 662 keV. La vallée multi-Compton est présente. Mais, nous ne voyons pas le pic de
rétrodiffusion a 184 keV contrairement aux mesures expérimentales. L’efficacité de détection est tres
faible et de I’ordre de 2.6 %.

Afin de se rapprocher du spectre expérimental, deux considérations supplémentaires ont été indis-
pensables :

— prise en compte de la résolution de chacun des scintillateurs. Nous avons ajouté la résolution
expérimentale. A chaque fois qu’il y a dépdt d’énergie dans le détecteur, I’énergie effectivement
relevée sera choisi selon une distribution gaussienne de moyenne égale a I’énergie déposée
calculée et d’écart type égal a celui estimé de fagon expérimental.

— prise en compte du seuil en énergie provenant des discriminateurs. Les signaux représentant
une énergie déposée totale dans le scintillateur inférieure a ce seuil ne sont pas relevés. Notez
qu’afin d’étre plus proche de la réalité, nous n’avons pas utilisé une fonction passe-haut mais
une fonction erreur erf>.

De nombreuses simplifications sont faites : nous ne prenons pas en compte la géométrie réelle de
la source de 37Cs (elle n’est pas ponctuelle), ni I’électronique d’acquisition, ni la physique du pho-
tomultiplicateur. Nous ne relevons que 1’énergie totale déposée dans le YAP par un photon gamma
incident. Par contre, nous prenons en compte les photons gamma secondaires. Toutefois, malgré les
simplifications, nous ne relevons aucune incohérence majeure. Nous pouvons donc supposer que le

code implémentant la physique sous GEANT4 est correct.

Nous pouvons aussi vérifier le programme que j’ai dii implémenté dans GEANT4 pour gérer
les coincidences. Notez que pour le '37Cs, les coincidences sont uniquement des diaphonies ou des
coincidences fortuites. Nous comparons les spectres en énergie obtenus expérimentalement et avec
GEANT4, en changeant le taux de coincidence. En effet, imposer une coincidence double ou triple
change la forme du spectre en énergie : plus le taux de coincidence demandé est élevé, plus les pics

de rétrodiffusion et le maximum de front Compton prennent une proportion relative importante. La fi-

. . . s . , . S P z 2
3En mathématique, la fonction d’erreur (aussi appelée fonction d’erreur de Gauss), définie par er f(z) = Ln Joe " du,

est une fonction utilisée en analyse. Cette fonction se note erf et fait partie des fonctions spéciales.
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gure 6.7 montrent ces modifications de spectre pour la simulation et pour I’expérience. La coincidence
triple n’a pas pu €tre comparé a 1’expérience, le spectre expérimental ayant trop peu de comptage. La
différence majeure provient du réglage du seuil des discriminateurs sous GEANT4. GEANT4 ne re-
produit pas parfaitement ces modifications et les spectres simulés par GEANT4 seront entachés de
ces imperfections. Par contre, si nous nous intéressons aux efficacitéss de détection (pour un méme
seuil imposé), I’écart entre la simulation et I’expérience s’éleve a 2.4 % sans coincidence et a 1.5 %
en coincidence double. Nous pourrons donc étre relativement confiants dans les valeurs d’efficacité
données par GEANT4.
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oo sans coincidence N
~ 0.
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< u Mesure expérimentale 1
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FI1G. 6.7 — Comparaison entre le spectre en énergie d’un scintillateur YAP de 10 mm d’épaisseur
avec une source de '3’Cs obtenu avec GEANT4 (courbe pleine), et le spectre expérimental (courbe
pointillée), en fonction de la coincidence.

6.1.3 Couplage MCNP - GEANT4

Nous allons voir dans ce chapitre comment nous avons utilisé MCNP et GEANT4 afin d’obtenir
les résultats présentés dans le chapitre suivant. Rappelons que le but essentiel des simulations n’est
pas d’extraire les sections efficaces voulues mais de comprendre le dispositif et de quantifier propre-
ment les différentes sources de bruit de fond. Elles seront un outil d’interprétation indispensable des

mesures expérimentales.

Le schéma représenté figure 6.9 explique rapidement comment nous couplons ces deux codes de

simulations. Nous procédons en trois étapes :
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1. Utilisation de MCNP : A partir de la source de neutrons connue, nous pouvons calculer la répar-
tition des taux de réaction (n, y) ou (n, f) dans les différentes cellules géométriques. Une cellule
géométrique peut étre, par exemple, une cible d’uranium, un scintillateur YAP, un élément du
bloc de plomb, ... Nous pouvons déduire de ces simulations les distributions en énergie des pho-
tons de capture ou de fission, données d’entrée indispensables pour GEANT4. Ces distributions
sont uniquement fonction de 1’élément pris en compte ainsi que de la réaction ayant lieu (cf

figure 6.8). Enfin, si nécessaire, nous pouvons connaitre les distributions en temps en fonction

de I’élément et de la cellule géométrique prise en compte.

GEANT4 transporte les photons gamma a partir d’une cellule géométrique donnée (tirage de la
position et de la direction de propagation aléatoire dans cette cellule) afin d’estimer le nombre
d’événements qui déposent de 1’énergie dans les scintillateurs. Ce nombre d’événements est
calculé suivant le type de coincidence demandée (coincidence “vraie” ou diaphonie hors coin-

cidence) ainsi que le taux de coincidence (sans, double, triple, ...).

Enfin, connaissant, pour chaque cellule géométrique définissant le dispositif expérimental, a la
fois le taux de capture (c’est-a-dire la quantité de photons émis par neutrons source) et I’ef-
ficacité de détection en coincidence pour les photons émis par chacune de ces cellules, nous
pouvons en déduire le taux de photons gamma effectivement détectés dans les scintillateurs
en coincidence. Par comparaison entre les résultats obtenus pour les différentes cellules, nous

connaitrons les proportions relatives des contributions du bruit de fond.
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FI1G. 6.8 — Distribution en énergie des photons gamma €mis suite a une capture ou une fission

neutronique en fonction de 1’élément considéré.
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Toute cette étude est effectuée avec la géométrie finale c’est-a-dire avec une chambre a fission
carrée, contenant deux cibles séparées de 7 mm, et entourée de 8 scintillateurs YAP. Les deux sous-
systemes comportant 4 scintillateurs YAP sont séparés de 11 mm tandis que, dans un méme sous-
systeme, les scintillateurs YAP sont distants les uns des autres de 25 mm. La géométrie est similaire a
celle implémentée dans MCNP. De facon a accélérer les calculs et ne pas simuler une géométrie trop
lourde, nous avons utilisé une géométrie simplifiée dans certains cas justifiés. Par exemple, nous ne
représentons pas la cible TiT lorsque nous nous intéressons uniquement aux photons provenant des
scintillateurs YAP eux-mémes. Le bloc de plomb est alors simulé par un simple cube avec le canal

d’air central. Ceci permet d’alléger le calcul.

MCNP ~ GEANT4

transport de neutrons transport de photons

Calcul de taux de

capfure neutronique Transport des photons gammas
et calcul des taux de coincidence
Quantification des dans les scintillateurs

sources de photons

chambre a fission chambre & fission

Coincidence vraie Diaphonie Hors Coincidence

A chaque sous-élément géométrique, on associe

une source de photons gammas définie par : A chaque source de photon gammas, on associe
dans les scintillateurs YAP :

- un taux de coincidence

- une distribution en énergie des photons
- un taux de diaphonie hors coincidence

(- une distribution en temps des photons)
- un taux d'émission

- la cellule géométrique ot a lieu |'émission }

Taux de detection des différentes sources
dans les scintillateurs YAP

FIG. 6.9 — Schéma explicatif du couplage MCNP et GEANT#4 utilisé.
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6.2 Premiers résultats de simulations : Variation des taux de coin-

cidence et de diaphonie

Dans cette section, nous allons tout d’abord utiliser les simulations pour comprendre en détail le
dispositif expérimental, c’est-a-dire essentiellement 1’apport de 1’utilisation de la coincidence. Nous
rappelons que GEANT4 peut nous donner les taux de coincidence vraie et le taux de diaphonie hors
coincidence (cf figure 6.10). Ces valeurs sont résumées dans le tableau 6.3, pour différents éléments
du dispositif expérimental. Par la suite, tous les termes d’efficacité seront notés €, indicés du type de

coincidence en question. D’apres ces données, nous pouvons extraire plusieurs conclusions :

— Le taux de diaphonie est d’autant plus élevé que les photons gamma sont émis loin du dispositif
expérimental dans le plomb. Le taux de coincidences vraies s’écroule (4 ordres de grandeur)
pour le plomb en périphérie. Seuls les événements de diaphonie restent. Par contre, pour la fis-
sion et la capture de 1'>3°U, ce sont les événements de coincidences vraies qui dominent. Ces
résultats sont parfaitement attendus : la géométrie du dispositif expérimental a été pensée de
facon a privilégier la coincidence des événements de signal tout en minimisant celle provenant
des éléments éloignés du dispositif expérimental. Nous ne réduisons pas le bruit de fond prove-
nant d’éléments proches des scintillateurs. De plus, lors des acquisitions, il nous est impossible
de distinguer les coincidences vraies, des diaphonies hors coincidence. Seule la diminution to-
tale de €coincidence vraie t Ediaphonie hors concidence €St @ prendre en compte et non pas seulement

celle de Ecoincidence vraie-

— Les événements de coincidences vraies sont plus importants pour les événements de fission que
ceux de capture. Ce résultat est parfaitement cohérent au vu de la plus grande multiplicité des

photons gamma de fission que de capture.

— Les taux de diaphonie et de coincidences vraies sont plus importants pour les scintillateurs de
10 mm que pour les scintillateurs de 2 mm. Ceci est parfaitement attendu. Nous savons que I’ ef-
ficacité totale de détection d’un scintillateur de 2 mm d’épaisseur est 2 fois inférieure a celui
d’un scintillateur de 10 mm d’épaisseur, pour des événements sans coincidence (“single”). La
mise en place de la coincidence dégrade les efficacités d’un facteur 6 a 12 (fonction de 1’élément
source de photons pris en compte et du type de coincidence, coincidence vraie ou diaphonie).
Par contre, la proportion relative d’événements de coincidences vraies est systématiquement

plus élevée pour des scintillateurs de 10 mm, par rapport a ceux de 2 mm.
Pour conclure, remarquez que, la diaphonie hors coincidence augmente fortement le bruit de fond

provenant du bloc de plomb : il est 10 fois plus important lorsque I’on prend en compte la coincidence

vraie et la diaphonie par rapport au bruit de fond en coincidence vraie seulement.
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De plus, si I’on s’intéresse au rapport d’efficacité du %,

100 fois supérieur a ce qu’on atteindrait si n’avaient lieu que les coincidences vraies. L’ amélioration

alors nous remarquons qu’il est

, oz signal
du rapport d’efficacité du 5=~ Dlomb

a celui avec les scintillateurs de 2 mm, est seulement de 10 %.

lors du passage du systéme contenant les scintillateurs de 10 mm

YAP de 10 mm €diaphonie hors coincidence | €coincidence vraies Pls)ep ;); é?;p;legi?eve
plomb proche
des détecteurs 3.78 10~ 4271073 89.8 %
(épaisseur 7 cm)
plomb loin
des détecteurs 4.6710°° 7.66 10° 98.4 %
(épaisseur 30 cm)
globalite du bloc 5.11 10~ 5.18 105 90.8 %
de plomb
scintillateur YAP 1.03 102 2211072 31.9 %
fission de 1'’>°U 7.80 1073 0.11 6.7 %
capture de 1'°»U 8.87 1073 0.11 7.7 %

YAP de 2 mm ediaphonie hors coincidence | €coincidence vraie Pr(;)ep ;); tzi?;p;e(iizleve
plomb proche
des détecteurs 3.12 107 3.29107° 90.5 %
(épaisseur 7 cm)
plomb loin
des détecteurs 3.38 10~ 1.5310° 99.6 %
(épaisseur 30 cm)
globalité du bloc 4321075 3.4510°6 92.6 %
de plomb
scintillateur YAP 1451073 2.621073 35.7 %
fission de 1'’>°U 1331073 1.58 1072 7.8 %
capture de I’*>°U 1.48 103 1.55102 8.7 %

TAB. 6.3 — Taux de coincidences vraies et de diaphonie hors coincidence pour différents éléments
émetteurs de photons gamma, pour le dispositif contenant des scintillateurs de 10 mm d’épaisseur
(tableau du haut), ou des scintillateurs de 2 mm d’épaisseur (tableau du bas). Les seuils des
discriminateurs sont imposés a 140 keV, quelle que soit 1’épaisseur des scintillateurs.
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Coincidence vraie : Diaphonie Hors Coincidence:

Plusieurs photons distincts d'un méme événement Un méme photon d'un événement
de capture déposent de |'énergie dans de capture dépose de |'énergie dans
plusieurs scintillateurs YAP plusieurs scintillateurs Y AP
Légende : I>  Evénement de capture ou de fission ®  Dépdt d'énergie par effet Compton ou photoélectrique
ailleurs que dans un scintillateur
L"l, Photons gammas de capture ou de fission ¥-Dépét d'énergie par effet Compton ou photoélectrique
dans un scintillateur YAP

FIG. 6.10 — Schéma illustrant la différence entre les coincidence dites "vraies" et les diaphonies dites
"hors coincidence" pour le cas particulier des événements de capture provenant du plomb.
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Chapitre 7
Les données expérimentales

Dans ce chapitre, nous allons détailler I’ensemble des mesures expérimentales effectuées pour ob-
tenir le rapport o de 1'>3U. Nous donnerons les premieres conclusions de I’analyse de ces données.
Enfin, nous expliquerons comment déterminer le rapport o de 1’23>U 2 partir des spectres expérimen-

taux.

7.1 Description des différentes expériences pour la mesure du

rapport o de I’>»U

7.1.1 Mesures du rapport o de I’>°U

La mesure du rapport o de 1'237U a été effectuée dans deux configurations différentes. La premiére

expérience (configuration A) a été effectuée avec des scintillateurs de 10 mm d’épaisseur. Nous nous

signal
bruit °

signal |
bruit

alors sommes apercu que le rapport est de I’ordre de 1/500. Afin d’améliorer le rapport
nous avons alors effectué une deuxieme série de mesures (configuration B) avec des scintillateurs
de 2 mm d’épaisseur. Nous avons récapitulé les caractéristiques de ces différentes expériences dans
le tableau 7.1. Chaque expérience dans une configuration donnée, est composée de deux séries de
mesures : les mesures de “signal”, c’est-a-dire avec la chambre a fission contenant les cibles d’25U
et les mesures de “bruit de fond” avec la chambre a fission ne contenant que les supports de cible. De
plus, les valeurs des seuils des discriminateurs ne sont qu’indicatives. Elles ont été choisies de facon
a couper ou pas le pic des photons gamma de 123U situés a 186 keV. Pour plus de lisibilité, nous

appelerons par la suite, la configuration A (resp. B), la configuration “10 mm” (resp. “2 mm”).

7.1.2 Mesure de ’activation des matériaux

L’analyse du spectre de “bruit de fond”, c’est a dire du spectre expérimental obtenu avec la

chambre a fission sans les cibles, sera effectuée en détail au chapitre 9. Dans ce paragraphe, nous

'Le rapport S;f:f?,l est égal dans un premier temps au rapport du signal de fission sur le bruit de fond, puisque le signal

de capture n’est pas accessible directement.
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) Valeur des
Epaisseur des i
.. seuils des
scintillateurs L.
discriminateurs
Configuration A 10 mm 300 keV
Configuration B 2 mm 80 keV
Aquisitions de Aquisitions de
“signal” *“ bruit de fond”
Nb total Nb total Nb total Nb total Nb total Nb total
de runs d’heures do de runs d’heures do
Configuration A 30 104 7.04¢e7 16 160 3.88¢e7
Configuration B 16 70 1.05e8 12 57 9.05¢7

TAB. 7.1 — Récapitulatif des différentes mesures effectuées. Le “nombre d’a”” signifie le nombre de
particules o vues dans le détecteur Silicium. C’est ce terme qui permettra la normalisation entre les
acquisitions de signal et de bruit de fond.

nous intéressons a un autre type de bruit, présent dans les spectres obtenus aussi bien avec la chambre
a fission avec cibles que ceux obtenus avec la chambre sans cibles. 1l s’agit du bruit de fond gamma
provenant de I’activation des matériaux. Plusieurs mesures nous ont permis d’étudier ce bruit de fond,

dont les résultats sont regroupés dans ce paragraphe.

7.1.2.1 Mesures d’activation

Des mesures d’activation des matériaux ont été effectuées. Apres une prise de mesure avec fais-
ceau, nous avons amené un échantillon de plomb, un scintillateur YAP et un photomultiplicateur
au Laboratoire Basses Activités (LBA) possédant des détecteurs semi-conducteurs Germanium. La
spectroscopie gamma (identification des radioéléments) nous a permis de connaitre 1’activation des
matériaux et d’identifier les impuretés présentes dans les scintillateurs YAP et les photomultiplica-
teurs. Entre le temps d’arrét du faisceau (fin de I’irradiation) et le début de la mesure au LBA, il
s’écoule environ une trentaine de minutes. Les périodes courtes (inférieures a quelques minutes) ne

sont donc pas visibles. Les isotopes reconnus sont récapitulés dans les tableaux 7.2, 7.3 et 7.4.

De plus, pour le scintillateur YAP et le photomultiplicateur, nous avons fait une deuxi¢me spec-
troscopie gamma 7 heures apres la fin de I’irradiation. Pour le scintillateurs YAP, nous détectons alors
en plus des raies des isotopes précédents, des raies des isotopes '3°Ce (137.64 jours) et '*!Ce (32.50
jours). En ce qui concerne le photomultiplicateur, les isotopes '2#Sb (60.20 jours), '3*Cs (2.07 ans) et
182Ta (114.43 jours) ont été détectés.

188



‘ Isotope ‘ Période ‘ Réaction de création de I’élément ‘ Activité (Bq) ‘ incertitude sur A (%) ‘

203pp 51.87 h 204Pp (n,2n) 2Pb 1.26 9.3
204pp | 67.20 min 204pp (n,n’) 294" Pp 0.23 16.0
2I0pp | 22.20 ans | chaine de décroissance de I’>38U 0.17 23.9

TAB. 7.2 — Isotopes détectés par spectroscopie gamma d’un échantillon de plomb de 28 g apres trois
jours d’irradiation.

‘ Isotope ‘ Période ‘ Réaction de création de I’élément ‘ Activité (Bq) ‘ incertitude sur A (%) ‘
%4Cu 12.70 h %Cu (n,y) **Cu 4200 11
40K 1.26€9 ans — 352 27
228b | 2.70 jours 2ISb (n,y) 172Sb 54.8 14
>5Mn 2.58h >Mn (n,y) *°Mn 46.7 22
BCo | 70.78 jours Co (n,2n) *¥Co 45.7 16
70 As 26.32h SAs (nyy) °As 39.9 19
2*Na 14.86 h ZNa (n,y) **Na 36.5 27
0o 5.25 ans ?Co (n,y) *°Co 27.2 22
Co | 271.77 jours Co (n,3n) >’Co 20.0 14
>INj 36h 28Ni (n,2n) >'Ni 7.30 79

TAB. 7.3 — Isotopes détectés par spectroscopie gamma d’un photomultiplicateur apres quatre jours
d’irradiation.

Isotope ‘ Période ‘ Réaction de création de I’élément ‘ Activité (Bq) ‘ incertitude sur A (%) ‘
2*Na 14.86 h Z’Na (n,00) **Na 25.8 6.2
8Y | 106.62 jours 8Y (n,2n) 3¥Y 17.7 5.9
Dy 3.19h Y (n,y) "y 3.33 5.8
>5Mn 2.58h >Mn (n,y) >°Mn 2.93 11.5

TAB. 7.4 — Isotopes détectés par spectroscopie gamma d’un scintillateur YAP (diametre 1 cm, épais-
seur 1 cm) apres quatre jours d’irradiation.

7.1.2.2 Loi d’activation du systeme

Le bruit de fond provenant de I’activation est simple a reproduire : il correspond a un spectre
blanc en fonction de I’énergie du neutron incident. Par contre, le taux de comptage de ce bruit varie
en fonction des acquisitions. Bien que nous connaissions les éléments créés par activation et leur pé-
riode respective, nous avons effectuées des mesures expérimentales afin d’estimer cette variation en

fonction du temps d’irradiation.

Nous pouvons définir I’activation de ce systeéme par deux constantes de temps. La constante de

temps rapide est de I’ordre de la minute. La constante de temps longue, quant a elle, est estimée a
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79 600 secondes soit de 1’ordre de 22 heures (cf figure 7.1). Cette constante de temps étant de 1’ordre
de la journée, nous avons dii attendre plusieurs jours avant d’obtenir un bruit de fond provenant de
I’activation stable. Pendant les premiers jours d’irradiation, le bruit de fond varie donc beaucoup. De
plus, nous n’avons jamais véritablement obtenu 1’équilibre puisque nous arrétions systématiquement
le faisceau le dimanche. Il est donc impératif de corriger ce bruit de fond pour chaque acquisition.
Nous retrouvons ce méme résultat en s’intéressant au spectre en temps absolu apres irradiation :
nous pouvons ajuster ce spectre par 2 décroissances exponentielles. Une décroissance du taux de

comptage de 6 min et une de 20.5 heures sont alors observées (cf figure 7.2).

Tous les spectres étudiés pour I’analyse doivent donc subir une correction indispensable sup-
primant cette composante de bruit. Nous devons avoir acces, pour chaque aquisition, a cette valeur
constante. Pour cela, nous utilisons une propriété du spectrometre a temps de ralentissement : pour
des temps longs, c’est-a-dire apres les résonances, la distribution obtenue expérimentalement s’ajuste
par une fonction du type : .

f(t) = A*exp(@) + B

Dans ce cas, le parametre B représente le terme d’activation a supprimer. Un programme écrit
sous ROOT [62] permet de calculer les coefficients de la fonction d’ajustement. Puis, il supprime
cette contribution constante au spectre étudié. Cet ajustement est effectué pour des temps relatifs
compris entre 1 000 us et 1 800 us, soit en énergie entre 5.2e-2 eV et 0.17 eV. La figure 7.3 nous

donne un exemple de spectre avant et apres correction.

o--0 Mesures expérimentales
— ajustement

coupure faisceau
week-end

0.9

0.8

0.7

0.6

Taux d’activation relatif
SR S S .

,
/
/
//
;
L )

05 1 l 1 l 1 l 1 l 1 l 1 l 1 l 1
-le+05 0 le+05 2e+05 3e+05 4e+05 5e+05 6e+05 7e+05

Temps absolu de début de chaque acquisition (s)

F1G. 7.1 — Taux d’activation relatif en fonction du temps absolu de début de chaque acquisition.
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F1G. 7.2 — Exemple de décroissance du taux de comptage juste apres une coupure du faisceau
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F1G. 7.3 — Exemple pour un spectre du traitement pour supprimer la contribution du bruit de fond
provenant de I’activation des matériaux.

7.1.2.3 Validation

Pour vérifier que la correction du terme d’activation est faite avec précision, nous avons effectué
cette correction sur des acquisitions ayant des contributions d’activation tres différentes. Puis, nous
avons calculé le rapport entre chacun des spectres et un autre, quelconque et pris comme référence.
Les résultats sont représentés figure 7.4. Les spectres sont parfaitement paralleles entre eux, a la

fluctuation statistique pres. Il ne reste donc que le signal, et I’activation a été parfaitement supprimée.
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FI1G. 7.4 — Rapport entre les spectres et un autre, pris comme référence, une fois la correction de
I’activation effectuée.

L’incertitude liée a cette correction provient essentiellement de I’incertitude statistique. Dans la
tres grande majorité des cas, cette derniere est parfaitement négligeable puisque nous pouvons som-
mer de nombreuses acquisitions avant de faire cette correction. En effet, comme ce bruit de fond
correspond a un bruit de fond blanc, nous pouvons le supprimer aussi bien avant qu’apres avoir fait
la somme des acquisitions. Nous le ferons donc systématiquement apres. Dans le pire des cas, si
nous ne prenons qu’une seule acquisition typique, I’erreur statistique est inférieure a 1 %. Ces cas
correspondent, non pas a des prises de données utilisées dans le but de mesurer le rapport o, mais a
des mesures effectuées pour mieux comprendre les différentes contributions du bruit de fond. Ainsi,
le bruit de fond provenant de 1’activation n’est donc pas véritablement génant pour notre mesure

puisqu’il se simule et se soustrait de facon simple.

7.2 Premiers résultats expérimentaux

7.2.1 Reconstruction des spectres expérimentaux

Le choix des largeurs de coincidence est crucial pour 1’analyse. Pour définir la coincidence entre
les scintillateurs YAP, nous avons tracé les spectres de différence entre les temps de deux scintillateurs
distincts (cf figure 7.5). Nous avons tracé ces spectres en imposant une plage en temps relatif, diffé-
rente d’un spectre a ’autre. En imposant une certaine plage en énergie des neutrons incidents, nous
pouvons vérifier que les spectres obtenus ne sont pas dépendants de 1’énergie du neutron incident.

Nous pouvons observer que la largeur la plus adaptée correspond a 4 canaux soit 100 us.
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F1G. 7.5 — Distributions de la différence entre les temps des événements de deux scintillateurs
distincts, pour différentes plages en temps relatifs.
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F1G. 7.6 — Distributions de la différence entre le temps d’un événement en single dans les scintilla-
teurs YAP et et le temps d’un événement de fission, pour différentes plages en temps relatifs. La
plage de coincidence choisie en conséquence est représentée sur le graphique.

En ce qui concerne la coincidence entre les scintillateurs YAP et la chambre a fission, nous devons
estimer deux parametres : le retard de la chambre a fission par rapport aux signaux des scintillateurs
et la longueur de coincidence la mieux adaptée. Pour cela, nous tracons les spectres représentant la
différence en temps entre un événement sans coincidence dans les scintillateurs YAP et un événement
de fission. De plus, afin de vérifier qu’il n’y a pas de dépendance en fonction de 1’énergie incidente

du neutron, nous tragons ces spectres pour des événements appartenant a une plage en temps relatif
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donnée. Les courbes obtenues sont représentées sur la figure 7.6. Nous avons alors choisi d’imposer
un retard aux événements de fission de 5 canaux soit (125 us) et une longueur de coincidence de

12 canaux (300 us). Nous verrons par la suite qu’un tel choix induit un taux de coincidences fortuites
faible.

7.2.2 Spectres expérimentaux obtenus dans les scintillateurs YAP

Pour une méme configuration, deux types d’acquisition sont effectuées :

1. Les acquisitions de signal, effectuées avec la chambre a fission contenant les cibles d’25U.

2. Les acquisitions de bruit de fond, effectuées avec la chambre a fission contenant uniquement

les supports de cibles, mais sans uranium.

Le taux de comptage des événements de fission (qu’on appellera par la suite “spectre de fission™) est
obtenu a partir des acquisitions de signal, en imposant une coincidence entre les scintillateurs YAP et
la chambre a fission : nous ne prenons en compte que les événements gamma associés a une fission

vue dans la chambre a fission.

10 mm
Plage Nombre Nombre Nombre
Coincidence | en temps d’événements d’événements d’événements
(us) de signal de bdf de fission
1 50 - 500 3.60 108 1.87 108 1.96 10°
2 50 -500 7.3510° 3.85 100 1.70 10°
3 50 - 500 1.13 10° 5.78 10* 9.38 10°
2 mm
Plage Nombre Nombre Nombre
Coincidence | en temps d’événements d’événements d’événements
(us) de signal de bdf de fission
1 50 - 500 491 108 4.16 108 3.17 106
2 50 - 500 1.17 107 9.12 10° 4.01 10°
3 50 - 500 2.3510° 1.70 10° 3.41 10%

TAB. 7.5 — Nombre d’événements obtenus pour les spectres de signal, avec la chambre a fission avec
les cibles d’?*°U, de bruit de fond (noté bdf) et de fission. Ces valeurs, intégrées sur une plage en
temps relatif de [50 us ; 500 us], sont données en fonction du taux de coincidence, pour la configura-
tion “10 mm” (en haut), et “2 mm” (en bas).
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10 mm

Taux de Plage Nombre Nombre Nombre
coincidence en temps d’événements d’événements d’événements
imposée (us) de signal de bdf de fission

50 - 100 1.00 103 5.18 107 1.02 10°
100 - 200 1.23 108 6.37 107 6.46 10°
1 200 - 500 1.40 108 7.27 107 3.09 10°
500 - 1500 1.04 108 5.40 107 5.04 10°
50 - 1500 4.64 108 2.40 108 2.4710°
50 - 100 2.23 10° 1.15 10° 8.84 10*
100 - 200 2.4510° 1.28 10° 5.63 10*
2 200 - 500 2.74 10° 1.46 10° 2.72 10*
500 - 1500 2.48 10° 1.29 10° 4.3510*
50 - 1500 9.83 10° 5.14 10° 2.14 10°
50 - 100 3.74 10* 1.83 10* 478 10°
100 - 200 3.76 10* 1.90 10* 3.19 103
3 200 - 500 3.93 10* 2.11 10* 1.49 103
500 - 1500 3.58 104 1.98 10* 2.44 103
50 - 1500 1.49 10° 7.75 10* 1.18 107
2 mm
Taux de Plage Nombre Nombre Nombre
coincidence en temps d’événements d’événements d’événements
imposée (us) de signal de bdf de fission
50 - 100 1.33 108 1.12 103 1.65 10°
100 - 200 1.69 108 1.44 108 1.04 106
1 200 - 500 1.92 103 1.63 103 5.14 10
500 - 1500 1.29 108 1.07 108 8.24 10°
~50-1500 6.20108 5.23 108 73.9910°
50 - 100 3.31 10° 2.52 10° 2.07 10°
100 - 200 4.06 10° 3.17 10° 1.310°
2 200 - 500 4.42 10° 3.49 10° 6.55 10*
500 - 1500 3.26 10° 2.53 10° 1.06 10°
50 - 1500 1.50 107 1.16 10’ 5.07 10°
50 - 100 7.25 10* 4.87 10* 1.74 10*
100 - 200 8.26 10* 5.96 10% 1.15 10*
3 200 - 500 8.20 10* 6.32 10* 5.58 103
500 - 1500 6.75 10* 5.06 10* 8.98 10°
50 - 1500 3.03 10° 2.2110° 4.31 10*

TAB. 7.6 — Nombre d’événements obtenus pour les spectres de signal avec la chambre a fission
contenant les cibles d’233U, de bruit de fond (noté bdf), et de fission. Ces valeurs, intégrées sur
des plages en temps relatif distinctes, sont données en fonction du taux de coincidence, pour la
configuration “10 mm” (en haut), et “2 mm” (en bas).
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Nous devons normaliser les spectres de bruit de fond aux spectres de signaux, au nombre de neu-
trons vus, c’est-a-dire au méme flux de neutrons. Le terme de normalisation est déterminé grace au
détecteur Silicium. II est égal a 1.81 pour la configuration “10 mm” et a 1.17 pour la configuration

‘62 mm”.

L’ensemble des valeurs expérimentales sont résumées dans les tableaux 7.5 et 7.6. Les données
pour le bruit de fond sont brutes (non normalisées). Les largeurs de coincidence correspondent a celles

spécifiées dans le paragraphe 7.2.1.

7.2.3 Mesure de section efficace de fission de ’>3°U

La chambre 2 fission nous permet d’obtenir le spectre de fission de 1'23U (cf figures 7.7 et 7.8).
Grace a une simulation MCNP nous permettant de connaitre le flux neutronique, nous pouvons en
déduire la section efficace de fission de 1'>3°U, a I’efficacité de détection pres. Cette derniére peut étre
estimée en comparant la section efficace de fission ainsi obtenue avec celle évaluée. Nous I’estimons
a76 £ 5 %. Or, comme nous avons vu que nous collectons seulement 92 + 7 % des fissions du fait
que nous n’appliquons pas la tension de polarisation optimale, I’efficacité de sortie de cible peut étre
estimée a 83 + 12 %. Les résultats obtenus avec le code MCTPF indiquaient des efficacités de sortie
de cible de I’ordre de 97 % (cf chapitre 5). Toutefois, si I’on tient compte de la perte des événements
de fission a cause du seuil bas imposé sur le spectre en énergie de la fission pour supprimer le bruit de
fond des particules o, I’efficacité déduite de MCTPF est de 94.5 %. La valeur estimée est en accord

avec celle mesurée.

LR LR | E T T LI B B

i i Evaluation ENDF/B-VI
: : : + mesures corrigées de €.,
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S
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Section efficace de fission (barn)

| \:v\\\:\\‘ \\\E\H‘ L1111

1 10 100 1000

Energie du neutron incident (eV)

FIG. 7.7 — Comparaison entre la section efficace de fission de 1'>3>U obtenue grice a la chambre 2
fission et la section efficace de fission évaluée (ENDF/B-VI).
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FIG. 7.8 — Comparaison entre le taux de fission de 1’2>°U obtenu expérimentalement grice 2 la
chambre a fission et celui évalué (ENDF/B-VI) par une simulation MCNP.

7.3 Méthode de reconstruction du rapport o a partir des données

expérimentales

7.3.1 Notations utilisées et définition du rapport o

Nous allons détailler dans cette partie comment obtenir le rapport o a partir des spectres expé-
rimentaux. Pour plus de clarté, nous noterons ., le rapport o déduit des spectres expérimentaux,
et Olg,q/, le rapport o évalué (ENDF/B-VI).

Comme le traitement des spectres s’ effectue pour un taux de coincidence donné, nous indiquerons
ce taux en indice lorsque cela sera nécessaire. Bien que, par la suite, nous nous focaliserons surtout
sur les spectres en coincidence double, voire triple, nous noterons pour plus de généralité ce taux de

coincidence par un indice i. Nous posons les notations suivantes :

: nombre d’événements de capture ayant réellement eu lieu
: nombre d’événements de fission ayant réellement eu lieu

: nombre d’événements total de signal ayant réellement eu lieu

|
W v T A

: nombre d’événements total de bruit de fond ayant réellement eu lieu

[

s; : nombre d’événements dans les scintillateurs YAP obtenus en présence de la chambre

fission avec les cibles d’uranium

o

— b; : nombre d’événements dans les scintillateurs YAP obtenus en présence de la chambre

fission sans les cibles d’uranium
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— fi : nombre d’événements dans les scintillateurs YAP obtenus en présence de la chambre a fis-

sion avec les cibles d’uranium et en coincidence avec la chambre a fission.

— N : facteur de normalisation entre les acquisitions de bruit de fond (chambre a fission sans cible)
et les acquisitions de signal (chambre 2 fission avec cible d’?*U).

— gcqr - efficacité de détection de fission dans la chambre a fission et y son inverse (y = Scl F).
a.

Nous devons aussi distinguer les efficacités de détection dans les scintillateurs YAP :

capture 235U
g

: I’efficacité de détection des photons de capture radiative de 1’>>U dans les scin-
tillateurs en coincidence i
fission 235U | 1, . £ . . c . —
- & : Iefficacité de détection des photons de fission dans les scintillateurs en coinci-
dence i

— ghruit; efficacité de détection des photons de bruit dans les scintillateurs en coincidence i

La derniere efficacité est une efficacité effective que nous ne pourrons évidemment pas mesurer. De

toutes ces notations, nous pouvons déja définir les relations suivantes :

fi = ecur >I<£_:lfission 235U «F (71)

b; = e« B (7.2)
Si = EcaF * Slfzsszon 235U «F + glgapture 235U «C + g?ruit «N*B (73)
d’our :
1 fission 235U i
bruit

€

1

De plus, le rapport o est égal, par définition, a :

ission 235U
C szsszon *E€cqr Si— fi— N xb;

Oexp = = = —— (7.5)
F Egapture 235U fl

1

Nous rappelons que le bruit de fond provenant de I’activation a été systématiquement supprimé

des spectres avant d’effectuer les analyses (cf partie 7.1.2).

Nous pouvons alors noter :
si— fi— N xb;

Bi 7
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Ce terme correspond au taux de réaction de capture mesuré divisé par le taux de fission mesuré. Il est

égal au rapport oo moyennant des corrections indispensables :

Sfission 235U

*ECaF
— ! .
Cexp = geapture 235U B’ (7.6)

1

Il est capital, pour bien comprendre la difficulté de cette mesure, de ne pas oublier que nous
avons plusieurs inconnues pour déterminer le rapport o : les efficacités de détection et le facteur de
normalisation N. Les sources d’incertitudes sur le rapport o proviennent de la méconnaissance de ces

données, en plus des erreurs statistiques. Un calcul rapide nous indique que :

dOexp da, Fis 235U Jo capt 235U Jo do
= — * de —— o xde; " —— *de —xdN (7.7
gl 2350 %45 + Sgcap 2350 45 + ey " decar t 3N (7.7)

1

Olexp

Ce qui donne :

s 235 apt 235
doey  del* P ag " PV decyr b; dN

Fis 2350 capt 2350 * N+ — (7.8)
g g €caF si— fi— Nx*b; N

Olexp

Nous avons plusieurs méthodes pour déterminer les efficacités de détection dans les scintillateurs
YAP, ec,r et le facteur de normalisation N, soit de fagcon expérimentale soit par les simulations. Nous
allons voir que la précision sur ces facteurs est déterminante pour la mesure. Toute I’analyse exposée
dans le chapitre suivant sera donc particulicrement centrée sur la détermination de ces termes et de

leur précision.
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Chapitre 8
Détermination du rapport o de I’>>°U

Dans ce chapitre, nous nous proposons de calculer, de facon expérimentale et/ou par simulation,
les termes indispensables pour déterminer le rapport o a partir des spectres expérimentaux. Les for-
mules 7.6 et 7.8, établies dans le chapitre précédent, nous indiquent quels sont ces termes et comment
ils interviennent dans le calcul de I’incertitude sur le rapport .

Nous étudierons un a un ces termes avant de donner les valeurs du rapport o déduites de 1’ex-
périence. Nous verrons que I’incertitude sur le rapport o est tres élevée principalement a cause du
dernier terme d’incertitude, tout particulierement du facteur m. Nous étudierons alors plus en

détail dans une derniere partie comment 1’améliorer.

8.1 Efficacités de détection des scintillateurs YAP

Pour effectuer I’analyse, il est indispensable de connaitre les efficacités de détection des évé-
nements de fission et de capture dans les scintillateurs, en fonction du taux de coincidence. Nous

pouvons obtenir ces efficacités graice 8 GEANT4 ainsi que de facon purement expérimentale.

8.1.1 Efficacité de détection des scintillateurs YAP pour les événements de fis-
sion
8.1.1.1 Efficacités mesurées expérimentalement

Nous nous intéressons a 1’efficacité de détection de la fission dans les scintillateurs YAP. Comme
nous avons le signal de fission dans la chambre a fission, il est aisé de connaitre cette efficacité :
nous comparons le taux de comptage des événements de fission dans la chambre a fission avec le
taux de comptage dans les scintillateurs YAP en coincidence avec la chambre 2 fission!, I’efficacité

de détection de la fission dans la chambre n’intervenant pas. La figure 8.1 montre I’efficacité de

'On rappelle que “en coincidence avec la chambre 2 fission” signifie avec les fissions et sans les particules o de
I’uranium. Pour supprimer les particules o du spectre de fission, nous imposons un seuil minimal sur le spectre en énergie
de la chambre a fission. Pour cela, nous imposons un critére supplémentaire lors de la coincidence correspondant a une
coupure sur le spectre en énergie de la chambre a fission.
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détection de la fission dans les scintillateurs YAP en fonction de la coincidence imposée. Elle est
parfaitement constante en fonction de 1’énergie du neuton incident. La figure 8.2 nous confirme ce
résultat puisque les spectres en temps relatif dans la chambre a fission ou dans les scintillateurs sont
parfaitement superposés, une fois corrigés de 1’efficacité de détection de fission dans les scintillateurs.
Sur cette figure, les variations importantes pour les temps relatifs inférieurs a 10 us environ ne sont
pas a prendre en compte. Il y a un véto pulse pour les signaux temps des scintillateurs YAP tandis qu’il
n’y en a pas pour la chambre a fission. L’efficacité de détection de la fission dans les scintillateurs
YAP ne dépend pas de I’énergie du neutron incident. Le tableau 8.1 résume les efficacités de détection

de la fission dans les scintillateurs YAP en fonction du taux de coincidence imposé.

10°

1 photon : 448 % |

[

.12 photons : 5.7%

Efficacité de détection de
la fission dans les scintillateurs

Temps relatif (us)

F1G. 8.1 — Rapport du spectre de fission dans les scintillateurs YAP de 2 mm d’épaisseur, sur celui
dans la chambre a fission, en fonction de la coincidence imposée.

— CaF seule
-+ au moins 1 YAP en coinc

Taux de comptage (u.a)

I I I P
0 50 100 150 200 250 300 350 400 450 500

Temps relatif (us)

F1G. 8.2 — Spectres en temps relatif de la chambre a fission comparé a celui obtenu dans les scin-
tillateurs YAP, sans coincidence imposée, en coincidence avec la chambre a fission et corrigé de
I’efficacité de détection de la fission dans les scintillateurs.
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Taux de Plage en Efficacité de détection Efficacité de détection
coincidence temps YAP de 10 mm YAP de 2 mm
(us) (%) (%)
50 100 35.18 45.34
1y 100 200 35.12 45.22
200 500 34.81 44,84
50500 34.77 44.78
50 100 3.041 5,700
2y 100 200 3.061 5,794
200 500 3.054 5,714
50500 3.047 5.704
50 100 0.164 0,480
3y 100 200 0.173 0,500
200 500 0.168 0,487
50500 0.167 0.487
50 100 0.086 0.126
2y 100 200 0.087 0.128
Ty 200 500 0.088 0.127
50 500 0.088 0.127
50 100 0.054 0.084
3y 100 200 0.057 0.086
2y 200 500 0.055 0.085
50500 0.055 0.085

TAB. 8.1 — Efficacités de détection de la fission dans les scintillateurs YAP en fonction du taux de
coincidence et de la plage en temps considérés. On notera que les seuils des discriminateurs ont été
diminués lors du passage des scintillateurs de 10 mm d’épaisseur a ceux de 2 mm d’épaisseur.

8.1.1.2 Efficacités déduites des simulations GEANT4

Dans ce paragraphe, nous souhaitons vérifier les valeurs obtenues expérimentalement grice a
GEANTH4. Le tableau 8.2 résume les efficacités de détection de la fission dans les scintillateurs YAP
en fonction du taux de coincidence imposé. Ces résultats, indépendants de 1’énergie du neutron inci-

dent, sont obtenus avec GEANT4 uniquement.

Avant de comparer ces résultats avec les mesures expérimentales, nous avons voulu valider le code
en vérifiant si les efficacités de détection correpondent bien, au premier ordre, a une loi binomiale.
Si I’on note P, la probabilité de détecter un photon gamma, alors I’efficacité de détection d’un pho-
ton gamma pour une multiplicité égale a N s’écrit : C 11\, P (1 —P)N~1. Plus généralement, I’efficacité
de détection de 1 photons gamma pour une multiplicité égale a N vaut : C ]’\, P! (1—P)N~i. Grace a
GEANT4, nous avons pu évaluer le terme P : il est égal a 0.029. Nous pouvons calculer les efficacités
données par une loi binomiale. Elles sont regroupées dans le tableau 8.2 et comparées aux valeurs
données directement par GEANT4. Nous avons fait varier la multiplicité pour vérifier la cohérence

des résultats. Pour I’efficacité de détection d’un seul photon, les deux méthodes donnent des résultats
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similaires, a I’erreur statistique pres (0.3 %). Plus le taux de coincidence est élevé, plus I’écart devient
important. Ceci s’explique facilement : GEANT4 prend en compte les phénomenes de diaphonie, ce

qui n’est pas le cas pour la loi binomiale.

Pour pouvoir comparer avec les mesures expérimentales, nous devons prendre en compte plusieurs

phénomenes :

— La multiplicité des photons de fission peut ne pas €tre égale a 7 dans la réalité. Comme nous
avons mesuré une efficacité de détection de fission pour un seul photon égale a 44.6 %, nous
ajustons la multiplicité de facon a ce que la valeur de GEANT4 coincide (cf chapitre 6, par-
tie 6.1.2.2). Cela nous amene a imposer une multiplicité égale a 10 au lieu de 7. Ceci peut
parfaitement se comprendre en prenant en compte les empilements de photons X émis lors
d’une fission ainsi que les photons gamma émis par les fragments de fission.

— Le taux de coincidences fortuites doit étre pris en compte. Celui-ci est variable selon la plage en
temps considérée. Le taux de comptage des coincidences fortuites est d’autant plus important
que la plage en temps relatif considérée est faible. Le bruit de fond provenant de la coincidence
fortuite sera donc d’autant plus important que le temps sera faible. GEANT4 ne fournit pas de
tel résultat. Nous le mesurons de facon expérimentale.

— La diaphonie doit étre implémentée. GEANT4 nous indique qu’elle est de 0.83 % pour les
événements de fission.

— Le seuil des discriminateurs doit étre simulé. En effet, pous la mesure avec les scintillateurs de
10 mm et ceux de 2 mm, les seuils des discriminateurs ne sont pas égaux. Ils sont estimés a
environ 300 keV dans le premier cas et a 80 keV dans le second. Ce ne sont que des estimations
puisque nous rappelons que les signaux énergie ne sont pas enregistrés. Comme les efficacités

de détection sont tres dépendantes de ce seuil, nous I’avons aussi pris comme parametre.
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F1G. 8.3 — Efficacité de détection de la fission dans les scintillateurs YAP de 2 mm d’épaisseur en
fonction de la multiplicité des événements de fission.

Multiplicité fission | 7 | 10 |
Taux de
coincidence Ly 2y 37 Ly 2y 37
Efficacité de
détection (GEANT4) 17.04 % | 1.437 % | 0.0636 % | 22.42 % | 2.84 % | 0.181 %
 Bfficacitéde 17.01 % | 1.524 % | 0.0759 % | 22.25 % | 2.99 % | 0.238 %
détection (loi binomiale)
Ecart 02% | 6.05% 19 % 08% | 53% | 31%

TAB. 8.2 — Efficacités de détection de la fission dans les scintillateurs YAP de 2 mm d’épaisseur en
fonction du taux de coincidence et calculées avec GEANT4 et par une loi binomiale. Le seuil des
discriminateurs est fixé a 200 keV.

Multiplicité des événements de fission

La seule augmentation de la multiplicité n’explique pas 1’obtention d’une efficacité de détection
de la fission de 44.8 %. La figure 8.3 représente la variation de cette efficacité en fonction de la
multiplicité des photons de fission, obtenue avec GEANT4. Nous avons fait varier la multiplicité sur
une plage volontairement exagérée afin de visualiser son effet sur I’efficacité de fission. Pour que cette
derniere soit de I’ordre de 45 %, la multiplicité d’un événement de fission serait d’environ 20! Ceci
n’est pas imaginable. L’influence de la multiplicité sur I’efficacité de détection n’est pas le phénomene

majeur expliquant des valeurs expérimentales aussi élevées sans coincidence imposée.
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Estimation expérimentale des coincidences fortuites

Une autre source de bruit de fond provient des coincidences fortuites. Il est dépendant de la largeur
en coincidence que nous avons choisie lors du traitement des données. Nous rappelons que nous avons
imposé une coincidence entre les scintillateurs YAP de 100 ns. Pour estimer le taux de coincidences
fortuites, nous calculons le temps entre 2 événements v, a un instant donné. Le taux de coincidence
fortuites est effectivement dépendant du temps : lorsqu’a lieu un burst, le taux de comptage instantané
est tres élevé (de I’ordre de la centaine de coups/seconde sans coincidence entre les scintillateurs,
juste apres le véto pulse). Ce taux de comptage diminue exponentiellement avant un nouveau burst
(de I’ordre de quelques coups/seconde sans coincidence entre les scintillateurs, 2 ms apres le burst) a

cause de la diminution du flux.

On estime le taux de coincidences fortuites en calculant le nombre de fissions en fonction de la
largeur de coincidence entre les scintillateurs YAP et la chambre a fission. Les spectres obtenus, dont
nous pouvons voir un exemple typique sur la figure 8.4, peuvent se diviser en deux parties : pour
de faibles largeurs de coincidence, le nombre d’événements de fissions croit de fagcon logarithmique
avec la largeur de coincidence. Puis, la courbe devient croissante linéaire. Dans cette zone linéaire, le
nombre de fissions vraies est constant et seul le nombre de fissions provenant de coincidences fortuites
augmente. Ainsi, nous avons quantifié ce bruit de fond en fonction du nombre de photons détectés et
de la plage en temps relatif considérée (cf figure 8.5). Ce bruit de fond est assez faible puisqu’il est

au maximum de 1.25 % pour 2 photons gamma et de 0.29 % pour 3 photons gamma.
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FI1G. 8.4 — Variation du nombre de fissions en fonction de la largeur de coincidence entre les
scintillateurs YAP et la chambre a fission pour une plage en temps relatif des neutrons incidents
donnée (ici, de 100 us a 200 us). La pente et I’ordonnée a I’origine de la courbe d’ajustement nous
permettent de calculer le taux de coincidence fortuite.
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F1G. 8.5 — Bruit de fond provenant de coincidences fortuites en fonction du nombre de photons
détectés et de la plage en temps relatif considérée.

Influence des seuils des discriminateurs
Nous avons représenté les efficacités de détection de fission en fonction du seuil des discrimina-

teurs grace a GEANT4 (cf figure 8.6), et comparées a la valeur expérimentale correspondante. De

Ecoincidence triple

plus, nous avons tracé, sur la figure 8.7, les écarts relatifs des rapports 8“’"””"’;2;64”“”’6 et TR
par rapport a ceux calculés expérimentalement. Ces courbes nous permettent d’obtenir la valeur des
seuils des discriminateurs imposés lors des acquisitions. Pour la mesure avec les scintillateurs de
10 mm d’épaisseur, le seuil est de 475 + 5 keV. Pour celle de 2 mm, le seuil est de 125 4+ 10 keV.

Nous avons calculé les efficacités de détection de fission en fonction du seuil des discriminateurs
grace a GEANTH4. IIs sont indiqués en fonction de la plage en temps considérée. Les résultats sont

exposés dans le tableau 8.3.

Les efficacités de détection de fission étant calculées sous GEANT4 en fonction du seuil, nous
pouvons alors apporter les diverses corrections indispensables pour pouvoir les comparer aux données
d’efficacités mesurées, c’est-a-dire en prenant en compte, une multiplicité de 10 au lieu de 7, les
coincidence fortuites et la diaphonie. Les résultats, pour les scintillateurs de 2 mm d’épaisseur, sont
résumés dans le tableau 8.3. Aucun ensemble de données pour une valeur de seuil donnée n’est
vraiment satisfaisant. Il n’y a aucun cas ot les valeurs simulées sans coincidence sont égales a celles
obtenues de facon expérimentale. Une facon d’obtenir 44.5 % d’efficacité sans coincidence est de
diminuer trés fortement le seuil. Cependant, lorsque le seuil diminue, les rapports d’efficacités varient
et les efficacités en coincidence double et triple deviennent différentes des valeurs expérimentales a
plus de 100 % d’écart.

Un seuil de 120 keV serait celui qui correspondrait le plus aux valeurs expérimentales, si on tient

compte a la fois des efficacités et des rapports d’efficacités. En effet, pour un tel seuil, les rapports
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d’efficacités obtenues sont corrects. Toutefois, les valeurs absolues de GEANT4 sont sous-estimées

systématiquement de 30 %.

Les résultats précédents ont été obtenus en imposant une valeur de seuil rigoureusement iden-
tique a tous les discriminateurs. Nous avons voulu étudier I’influence des seuils des discriminateurs
sur I’efficacité de détection. Pour cela, nous imposons des seuils différents a chaque scintillateurs
YAP dans une plage de 20 % (ce qui est probable du point de vue expérimental). Nous comparons
alors les efficacités de détection de fission alors obtenus avec celles obtenues lorsque les seuils des
discriminateurs sont supposés égaux. La variation est de -3.5 % sans coincidence, de -6.85 % en
coincidence au moins double, et de -22.9 % en coincidence au moins triple. Plus nous imposons une
coincidence grande, plus nous serons sensible au “mauvais” réglage des seuils des discriminateurs.
Le fait de n’avoir pas pu acquérir les signaux énergies nous empéche d’imposer en software un seuil
en énergie rigoureusement identique pour tous les scintillateurs YAP. Ainsi les efficacités mesurées

expérimentalement sont sous-estimées, jusqu’a 23 % en coincidence triple !
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Taux de Plage en Efficacité Ecart avec les mesures Efficacité Ecart avec les mesures
coincidence temps détection expérimentales détection expérimentales
(us) (%) (%) (%) (%)
Seuils a 100 keV Seuils a 110 keV
50 100 34.75 -21.8 33.31 -25.02
single 100 200 34.56 -22.8 33.12 -26.05
200 500 34.34 -23.1 3291 -26.33
coinc. 50 100 6.17 10.6 5.48 -1.82
double 100 200 6.11 6.9 542 -5.11
200 500 6.04 6.2 5.36 -5.78
coinc. 50 100 0.634 35.1 0.536 14.22
triple 100 200 0.624 26.1 0.528 6.57
200 500 0.613 26.2 0.518 6.66
Taux de Plage en Efficacité Ecart avec les mesures Efficacité Ecart avec les mesures
coincidence temps détection expérimentales détection expérimentales
(us) (%) (%) (%) (%)
Seuils a 120 keV Seuils a 140 keV
50 100 31.88 -28.2 29.07 -34.6
single 100 200 31.70 -29.2 28.91 -355
200 500 31.50 -295 28.73 -35.7
coinc. 50 100 4.70 -15.8 3.63 -35.0
double 100 200 4.65 -18.7 3.59 -37.2
200 500 4.59 -193 3.54 -37.8
coinc. 50 100 0.425 -94 0.275 -41.3
triple 100 200 0.418 -15.6 0.270 -45.4
200 500 0.410 -15.6 0.265 -45.5

TAB. 8.3 — Efficacité de détections simulées avec GEANT4, obtenu avec une multiplicité 10, et
en prenant en compte les coincidences fortuites et la diaphonie, pour les scintillateurs de 2 mm
d’épaisseur.

8.1.1.3 Conclusion sur les efficacités de détection de fission

Grace au spectre dans la chambre a fission, nous pouvons estimer assez facilement les efficacités
de fission dans les scintillateurs, de facon expérimentale. Les valeurs obtenues, ainsi que les incer-
titudes associées, sont résumées dans le tableau 1.2. Les erreurs statistiques pour les efficacités de
détection de fission sont de I’ordre de 1 % en coincidence triple et négligeables dans les autres cas.
En plus des erreurs statistiques, s’ajoutent deux erreurs systématiques. La premiere provient du seuil
en énergie dans le spectre de la chambre a fission pour supprimer les particules o. Nous avons vu
que 2.5 % des fissions ne sont par prises en compte (cf chapitre 5, partie 5.3.2). La deuxieme erreur
systématique provient du réglage des seuils. Les écarts sur les efficacités de détection sont d’autant

plus importants que le taux de coincidence imposé est grand. Cette erreur ne peut pas étre estimée
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de maniere correcte, ¢’est pourquoi nous utilisons une valeur surestimée, donnée dans le paragraphe
précédent.

Enfin, la comparaison entre les valeurs expérimentales et celles de GEANT4 n’est pas convain-
cante. GEANT4 sous estime d’environ 30 % les efficacités, malgré les corrections apportées. Ainsi,

les rapports d’efficacité simulés sous GEANT4 sont corrects, ce qui n’est pas le cas pour les efficacités

absolues.
10 mm 2 mm
v 2 [ 3 L [t ] 2 [ 3 |
e/ V|| 34.77 % | 3.047 % | 0.167 % el" || 44.78 % || 5704 % | 0.487 %
de.f” 235U dgfls 235U
S | 43% || 73% | 23% S || 43% || 73% | 23%

TAB. 8.4 — Résumé des valeurs d’efficacités expérimentales de fission de 123U dans les scintillateurs
YAP de 10 mm d’épaisseur (en gauche) et de 2 mm (en droite), en fonction de la coincidence.

8.1.2 Efficacité de détection des scintillateurs YAP pour les événements 'y de

capture

La mesure de I’efficacité de détection des photons gamma de capture dans les scintillateurs YAP
est relativement complexe. Pour pouvoir estimer celle-ci, nous avons effectué une étude dédiée. avec

différentes cibles de capture.

8.1.2.1 Les différentes cibles de capture utilisées

Nous avons effectué des mesures avec des cibles de capture résonantes a la place de la chambre
a fission. Ces cibles sont caractérisées par une section efficace de capture intense et isolée a une (ou
plusieurs) énergie(s) E,ssonance connue(s) avec précision. Cela se traduira par un pic dans le spectre
en temps relatif situé au temps relatif correspondant a E,s55ance. Ces cibles doivent répondre a trois

criteres :

1. Elles doivent étre minces. Au niveau de la résonance et pour une cible trop épaisse, les absorp-
tions n’ont lieu qu’a proximité de la surface. Une grande épaisseur de matiere est donc inutile
pour le comptage, voire pénalisant puisque plus la cible, proche des détecteurs, est épaisse, plus

le ralentissement des neutrons, et donc la relation énergie-temps, est modifié.

2. Elles doivent étre situées tres pres des détecteurs afin d’éviter les pertes de photons gamma dans
la matiere. Lors de la mesure, nous avons placé les cibles entre les deux systemes de détection,

la chambre a fission étant enlevée.

3. Les résonances doivent €tre bien résolues et suffisamment intenses pour que les pics attendus

soient effectivement observables.
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Nous avons décidé d’utiliser 4 types de cibles dont trois déja employées lors d’une these précé-

dente [36] : Au, Ag et Mo. La quatrieme cible est composée de tantale. Toutes les cibles ont une

épaisseur du méme ordre de grandeur que le libre parcours moyen d’un neutron a 1’énergie de réso-

nance €n question.

Les sections efficaces de capture correspondant aux cibles sont représentées figure 8.8 et les ca-

ractéristiques de ces cibles sont répertoriées dans le tableau 8.5. Les spectres obtenus sont représentés

sur la figure 8.9.
10°g T e e e Ty 10°E e e e e Ty
~ 49eV——> 1~ ]
g o'k 4 €k E
SE ERI: 52eV —>
= r 1< /16.3eV ]
g ok 4 8 kL E
S 0E 38 10E E
e E ia F 3
S ok 150 E
o C 1 < E ]
Q Ii 1 O " b
8 10E = 8 10'F E
2 12 F 3
de o b '*6 ol ]
= F 189F E
g f 1g8 f :
6 -1 8 -1
Q10 E ERERINS 3
2 F Au 1o Ag ]
Ry I Ll Ll Ll R 2 Ll Ll Ll Ll R
10 10 >
10" 10” 10' 10° 10° 10* 10" 10° 10' 10° 10° 10*
Energie (eV) Energie (eV)
5 2
10°E T T T T Ty 10°F T T T T Ty
= F ] = F ]
S o' 43eV—— 103 eV =4 =5 T ]
sYE - ER- 45eV — 1
= f 1 = L i
L ok 1 g WE E
5 10" g 3 = r ]
- E 3 N
=S 1 & ]
Qo 2L 3 L |
3" 12,
5 1 3 VE
2 10'E 2 8 .
S F 3L+
= f 1&g
[} ]00; — o
g 3 Ew'r E
= C 1 -5 £ B
S -1 k3] C ]
O 10 F ERE] L ]
? [ Ta i“ [ Mo ]
£y | Ll Ll Ll R ol il Ll Ll Ll R
10 > 1075
10" 10° 10' 10° 10° 10* 10" 10” 10' 10° 10° 10*
Energie (eV) Energie (eV)

F1G. 8.8 — Sections efficaces de capture radiative des cibles résonantes utilisées :

I’or (en haut a

gauche), I’argent (en haut a droite), le tantale (en bas a gauche) et le molybdene (en bas a droite). Les
résonances considérées pour 1’analyse ont été marquées sur les graphiques.
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FI1G. 8.9 — Spectres en temps relatif dans les scintillateurs YAP en double coincidence, obtenus
avec les cibles résonantes, normalisés au nombre de neutrons émis (en haut). Les spectres repré-
sentés dans la figure du bas correspondent aux spectres précédents apres soustraction du bruit de fond.
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quantité de L .
. N volume épaisseur libre parcours
Cible matiere (em?) (um) moyen (um)
(gramme) o y
Ta 0.65 3.90 102 100 16 (4.3eV)et 53 (103 eV)
Au 0.22 1.14 1072 20 6 (4.9 eV)
Ag 0.22 2.09 102 50 15(5.2eV)et 182 (16.3eV)
Mo 0.65 3.90 1077 60 82 (45eV)

TAB. 8.5 — Caractéristiques des cibles résonantes utilisées.

8.1.2.2 Mesures expérimentales des efficacités de détection

Grace a ces mesures, nous pouvons en déduire I’efficacité de détection dans les scintillateurs YAP,
en fonction du noyau, de I’énergie du neutron incident et du taux de coincidence. Afin de connaitre
I’efficacité de détection de capture de fagon absolue, nous devons utiliser les simulations (MCNP).
Nous comparons les intégrales dans les pics de résonance des spectres expérimentaux a celles des
spectres obtenus avec MCNP. Nous obtenons les valeurs représentées sur la figure 8.10.

Sinous voulons éviter I’introduction d’erreur provenant de simulations, il est préférable de compa-
Ecoinc triple

., s 2 Ec0i
rer des rapports d’efficacité. Nous avons donc comparé =ceedeuble gg

single Ecoinc double

par GEANTH4 et par la loi binomiale. Ces comparaisons sont résumées dans le tableau 8.6. Nous re-

donnés par I’expérience,

trouvons bien que la loi binomiale est une approximation au premier ordre, méme si nous avons pris
en compte la distribution de multiplicité en utilisant celle obtenue dans GEANT4. Le probleme du

seuil des discriminateurs dans les résultats des simulations de GEANT4 intervient. La figure 8.12

. . , . T, €coi i
indiquent les écarts relatifs des rapports 8‘"?‘% et e triple.
single

mentalement. Pour le seuil de 120 keV, que nous avons choisi dans le paragraphe précédent, les écarts
entre les mesures et GEANT4 sont de I’ordre de 50 %.

, par rapport a ceux calculés expéri-

€coinc double

Les efficacités de détection de la capture n’ont ét€ mesurées expérimentalement que pour les
scintillateurs de 2 mm. Il était prévu de déduire des valeurs expérimentales et des simulations, les
efficacités de détection de la capture pour les scintillateurs de 10 mm. Au vu des erreurs apportées par

la simulation, nous ne donnerons pas de valeurs pour ces dernieres.

La différence entre simulations et mesures expérimentales pourrait provenir de la multiplicité des
photons de capture de 1’>2*U. Nous avons reporté le spectre obtenu dans GEANT4 sur la figure 8.13.
Elle est centrée autour de 3, ce qui est cohérent. Nous rappelons aussi les distributions en énergie utili-
sées dans GEANT4. L’ écart observé ne parait pas provenir de ces données. Il reste donc a comprendre

pourquoi il existe une telle déviation entre GEANT4 et les mesures expérimentales.
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F1G. 8.10 — Efficacité de détection dans les scintillateurs YAP des événements de capture en fonction
de I’énergie des neutrons et en fonction du taux de coincidence imposé.

Mesures GEANT4 Ecart par rapport Loi binomiale Ecart par rapport
(%) (%) a la mesure (%) a la mesure
g’ U 16,73 16.38 -2.1% 16.63 0.6 %
gl =Y 0.98 1.53 61 % 1.350 -38.0 %
e’ 2V 0,029 0.081 180 % 0.0548 - 89.4 %
W 0.0585 0.0706 20.6 % 0.0812 33 %
% 0.0296 0.0315 6.4 % 0.0406 65.7 %

TAB. 8.6 — Comparaison des rapports d’efficacités en fonction du taux de coincidence, obtenus de
facon expérimentale, avec GEANT4 (seuil imposé a 120 keV) ou avec une loi binomiale.
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en fonction de la coincidence imposée, obtenues grace a GEANT4. Les courbes constantes dont la
valeur est spécifiée sur les graphiques correspond aux valeurs expérimentales.
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par rapport a ceux calculés expérimentalement. Les valeurs obtenues sont représentées pour le cas

‘62 mm”.
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F1G. 8.14 — Distribution en énergie des photons gamma émis suite a une capture ou une fission
neutronique en fonction de 1’élément considéré.

8.1.2.3 Conclusion sur les efficacités de détection de capture

Les efficacités de la capture dans les scintillateurs sont beaucoup plus difficiles a déterminer de
facon expérimentale que les efficacités de détection de fission. Les valeurs obtenues, ainsi que les
incertitudes associées, sont résumées dans le tableau 1.3. Les valeurs d’incertitudes proviennent du
calcul de la dispersion des données expérimentales. Seules les efficacités pour les scintillateurs YAP
de 2 mm d’épaisseur sont indiquées puisque I’étude avec les cibles de capture résonantes n’a été effec-

tuée que pour ce dispositif expérimental. De plus, comme pour le calcul des efficacités de fission, les
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valeurs obtenues par simulation GEANT4 ne sont pas convaincantes. GEANT4 sous estime d’environ
50 % les efficacités, malgré les corrections apportées. Ainsi, nous ne pourrons pas utiliser GEANT4
pour en déduire les efficacités de détection de la capture pour les scintillateurs de 10 mm d’épais-
seur. Une étude est en cours pour comprendre les écarts observés entre les valeurs expérimentales et

simulées.

2 mm
[ t [ 2 [ 3 |
e’ 2V 111673 % [ 0.98 % | 0.029 %

decapt 235U

e || 31% || 34% | 52%

TAB. 8.7 — Résumé des valeurs d’efficacité expérimentales de la capture de 1'>>>U dans les scintilla-
teurs YAP de 2 mm, en fonction de la coincidence. Les données pour les scintillateurs de 10 mm
n’ont pas été mesurées expérimentalement.

8.1.3 Conclusion sur les efficacités de détection des scintillateurs YAP

Pour pouvoir extraire le rapport & des données expérimentales, nous avons vu qu’il est impératif
de connaitre les efficacités de détection de la capture et de la fission de 1’>3°U dans les scintillateurs
YAP.

Les valeurs utilisées pour estimer le rapport o de I’>>U par la suite sont résumées dans le tableau 1.4.

2 mm
| t [ 2 | 3 |
gfis 235U
W 2.66 % || 5.76 % | 16.6 %
d _fzs . d capt 235U
S+ S | 35% | 4% | T5%

TAB. 8.8 — Résumé des rapports des efficacités expérimentales de fission sur celles de capture de
235U dans les scintillateurs YAP de 2 mm, en fonction de la coincidence.

Enfin, un dernier calcul permet de comprendre pourquoi la mesure du rapport o est bornée en
temps a 50 us. L’explication provient des erreurs sur les efficacités de détection dues au positionne-
ment du systeéme expérimental. En effet, pour pouvoir s’assurer de la position exacte du systeme de
détection, ce dernier a été installé sur un rail de guidage (cf figure 8.15). Initialement, il était prévu
que ce rail ne soit pas déplacé : seuls les systemes de détection devaient coulisser dessus. Toutefois,
pour des raisons mécaniques, nous avons di retirer le rail du bloc de plomb a chaque changement
de chambre a fission (chambre avec cibles et chambre sans cibles). Autant nous sommes sirs de la
reproductibilité de la position en Y du systeme de détection au millimetre pres, autant nous ne pou-

vons pas confirmer que le systeme a été rigoureusement placé a la méme position X. Il y a un jeu
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d’1 cm en X, entre ce rail et le canal de plomb. Ce rail peut donc étre dévié d’un trés faible angle

dans ce canal, ce qui amene a un écart de position au niveau des détecteur, selon I’axe X, de 1 cm au

maximum. Or, si nous simulons sous GEANT4 la variation de I’efficacité “effective” de détection du

bloc de plomb, nous nous apercevons que celle-ci ne varie pas sans coincidence, mais elle varie de

22 % en coincidence double. Les résonances des impuretés du bloc de plomb sont donc détectés avec

une efficacité pouvant varier de 22 % en coincidence double et 53 % en coincidence triple.
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FIG. 8.15 — Schéma du bloc de plomb avec le rail de guidage.
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F1G. 8.16 — Spectres en temps relatif pour deux acquisitions identiques, en fonction du taux de
coincidence imposé. Les acquisitions sont normalisées grice au détecteur Silicium.

Les efficacités de détection des événements ne sont absolument pas les mémes lors des différentes

acquisitions. La figure 8.16 montre I’effet sur les spectres de ces variations d’efficacité. L’effet est

d’autant plus marqué que la coincidence est élevée. C’est la raison principale pour laquelle nous ne
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nous intéressons pas aux temps inférieurs a 50 us (E,, > 66 eV). L’extréme sensibilité a ces efficacités

de détection, quelle que soit la plage en énergie considérée, mise en exergue par 1’utilisation de la

signal
bruit °

coincidence pourtant indispensable pour améliorer le rapport interdit toute analyse fiable sur

cette plage en énergie.

8.2 Efficacité de détection de la chambre a fission €-,7

Grace a MCNP, nous avons simulé le flux de neutrons au niveau des détecteurs. En divisant le taux
de réaction de fission obtenu expérimentalement dans la chambre a fission par ce flux, nous obtenons
la section efficace de capture a €c,r pres. En utilisant I’évaluation de la section efficace de fission de
235U (ENDF/B-VI), I’efficacité ec,r a été estimée a 76 %.

Le calcul d’erreur est difficile a effectuer puisque nous devons estimer 1’erreur apportée par la
simulation MCNP?. La relation énergie-temps dans le bloc de plomb est connue a quelques pourcents
pres. Il s’avere donc, pour notre dispositif expérimental actuel, que le terme d’incertitude ‘Z:C% dans

I’équation 1.3 est faible et ne compte quasiment pas en comparaison des autres incertitudes.

8.3 Le facteur de normalisation N

Le dernier terme d’incertitude de 1’équation 1.3 provient de I’incertitude apportée par le facteur
de normalisation N. Comme nous avons vu dans le chapitre précédent, ce terme permet de normaliser
les spectres de signaux obtenus avec la chambre 2 fission contenant les cibles d’>*3U et ceux de bruit

dN

de fond obtenus avec la chambre a fission sans les cibles. L'incertitude <5 intervient de la fagon

suivante : , IN
! N %

N et dWN sont connus : N est déterminé grace au détecteur Silicium. Nous normalisons les spectres
aux nombres de neutrons vus, c’est-a-dire au méme flux de neutrons. Il est égal a 1.81 pour la confi-
guration “10 mm” et a 1.16 pour la configuration “2 mm”. L’incertitude sur ces valeurs est faible
mais difficilement estimable tres précisément. Les erreurs statistiques sur le taux de comptage des
particules o sont négligeables. Par contre, des phénomenes comme la position du faisceau sur la cible
ou la forme mé&me du faisceau ne sont pas connus et sont sources d’erreurs. Nous estimerons par la
suite que dWN est inférieur au pourcent.

Nous allons donc nous focaliser sur le terme % uniquement. Le dénominateur (s; — f; —
N % b;), qu’on appellera par la suite c;, correspond aux événements de capture mesurés, non corrigés
des efficacités de détection. Ainsi, W est €gal au nombre d’événements de bruit mesurés sur
celui de capture. Or, nous savons que le rapport o de 1'>3°U est de 1’ordre de 0.5 sur la plage en temps

considérée [50 us ; 500 us]. Ainsi, nous pouvons écrire :

211 existe une méthode purement expérimentale (c’est-a-dire sans introduction de simulation) pour estimer ¢,z Celle-

. N . signal :
ci ne peut pas aboutir & cause du faible rapport 3> ou du faible taux de comptage.
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10 mm

Coincidence 2*%. N dWN ﬁ * N x dWN
1 95 1.81 1% 172 %
2 23 1.81 1% 42 %
3 6 1.81 | 1% 11 %
2 mm
Coincidence 2*% N dWN ﬁ * N * dWN
1 131 | 117 |1 % 153 %
2 23 1.17 1 1 % 27 %
3 50 [ 117 |1 % 5.8 %

TAB. 8.9 — Calcul du dernier terme d’erreur sur la mesure du rapport o de I'’>>U, en fonction de la
coincidence, pour les mesures avec des scintillateurs de 10 mm (en haut) et de 2 mm (en bas). Les
valeurs données sont intégrées sur la plage en temps relatif comprise entre 50 us et 500 us.

b; b; b;

N N Y

si—fi—Nxb; ¢ i
Les valeurs obtenues pour le dernier terme d’incertitude sur le rapport o sont résumées dans le
tableau 1.5. Elles sont tres €élevées, non pas parce que le terme de normalisation est mal connu mais
parce que le facteur multiplicatif de dWN est particulierement élevé. Les erreurs sur le rapport o seront
d’autant plus faibles que la coincidence sera élevée. Ceci est cohérent : la coincidence a été mise en

: fi
place volontairement pour augmenter le rapport b

8.4 Section efficace de capture de I’>*°U et rapport o de I’>°U

Nous rappelons que le spectre de capture et le rapport o s’obtiennent a partir des spectres par les

formules suivantes :

1
¢ = capt 235U (Si_ﬁ_N*bi) (8.1)
i
¢ Slﬁs B o 5 f N b,
a = F - eg'apt 235U fl (82)

l
Le bruit de fond provenant de 1’activation a été systématiquement soustrait des spectres avant

d’effectuer les analyses. Ce rapport est donc dépendant de :
Sfis 235U .
1. SJWW Ce terme a été obtenu de fagon purement expérimentale. (cf paragraphe 8.1).

2. Lefficacité de détection de la chambre a fission €c,r (cf paragraphe 8.2).
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3. Le facteur de normalisation N. Ce terme est donné par le détecteur silicium (cf paragraphe 8.3).

4. Un terme supplémentaire et constant a été rajouté qui intervient dans le numérateur : s; — f; —
N % b;. Il provient du fait que nous avons enlevé un terme constant d’activation connu avec une

certaine précision, elle aussi insuffisante. Il va surtout modifier le rapport o aux basses énergies.

Ces facteurs sont tous connus, cependant ils sont connus avec des précisions insuffisantes pour me-
surer la capture et donc le rapport o de 1'>3>U. La mesure de la capture est extrémement sensible a
ces termes, dont tout particulierement a celui de normalisation 4 cause du rapport signal sur bruit?
particulierement faible dans notre dispositif expérimental.

fis 235U
Nous avons donc 4 parametres : =5, N, €cqr et le terme de correction d’activation, a disposi-
g

tion. Le rapport o de I’>> U peut étre obtenu en faisant varier ces facteurs d’une amplitude inférieure
a la précision estimée. Il doit pouvoir se superposer au rapport o, de I'’>3>U évalué. Celui-ci est donné
par une simulation MCNP. Elle prend en compte le fait que les cibles ne sont pas composées unique-
ment d’23U mais aussi d’>3*U, d’%3°U et d’28U. La figure 8.17 nous indique les sections efficaces
de capture de ces différents éléments, renormalisées a la quantité de matiere présente. Ainsi, nous

voyons que la résonance de capture située a 5 eV des impuretés sera visible sur le spectre.

~~
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FIG. 8.17 — Sections efficaces de capture des différents éléments composant les cibles d’?3°U,
normalisées au prorata de la quantité de matiere présente.

Les quatre facteurs cités ci-dessus n’interviennent pas tous de la méme facon. Une mesure du
rapport des rapports o de I’>>U sur celui de I’>3U ne permet pas de s’affranchir de toutes les va-
riables. L’erreur apportée par le terme % * N % dWN restera véritablement problématique pour la

mesure. Le rapport o de I’2>3U obtenu est représenté sur la figure 8.18. Les valeurs obtenues sur la

signal

3Dans toute la suite de 1’analyse, nous appellerons rapport et

partir des spectres expérimentaux.

le rapport I celui-ci étant facilement calculable 2
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plage [50 us ; 200 us] sont cohérentes avec la simulation. Par contre, sur la plage [200 us ; 350 us], le
bruit de fond semble surestimé. Aucune impureté présentant une résonance sur cette plage en énergie

et pouvant étre présente lors des acquisitions de bruit de fond seulement n’a été trouvée.

8.5 Conclusion

La mesure du rapport o, de 1’23 U est particulierement remise en question 2 cause du terme ﬁ,
1 1 1
LI 5 : s : signal __ f;
principal cause d’incertitude. Or, ce terme sera d’autant plus faible que le rapport 77 = = p, Sera

élevé. Nous avons donc cherché a I’améliorer, en utilisant des scintillateurs 5 fois plus fins. La partie

suivante va développer les résultats obtenus lors de ce changement de dispositif expérimental.

8.6 Rapport signal sur bruit

signal
bruit °

de ce terme lors du passage du dispositif contenant des scintillateurs de 10 mm d’épaisseur a celui

Cette section est consacrée a 1’étude du rapport

et tout particulierement a 1I’amélioration

contenant les scintillateurs de 2 mm.

signal
bruit

Nous avons déterminé le rapport obtenu expérimentalement. Comme nous ne connaissons
pas efficacité de détection dans la chambre a fission, nous simplifions en considérant le rapport si-
gnal sur bruit égal au rapport des événements de fission sur le bruit de fond normalisé. Les valeurs
obtenues sont résumées dans le tableau 8.10. Le rapport signal sur bruit est tres faible : 0.115 au mieux

en coincidence triple.

Le rapport signal sur bruit est amélioré par le passage de scintillateurs de 10 mm a 2 mm. Cepen-
dant, I’amélioration reste assez faible : 50 % en coincidence double et 80 % en coincidence triple. Ceci
sera expliqué dans le chapitre 9, dédié a la compréhension des différentes contributions constituant le
bruit du fond.

8.6.0.1 Variation du taux de comptage et du rapport signal sur bruit en fonction du taux de
coincidence

La mise en place de la coincidence améliore le rapport signal sur bruit. En effet, la seule mise en
coincidence double I’améliore d’un facteur 5 par rapport a la mesure sans coincidence imposée. La
coincidence triple (resp. quadruple) augmente le rapport signal sur bruit d’un facteur 20 (resp. 60).
Par contre, plus nous imposons un taux de coincidence élevé, plus le taux de comptage diminue (cf
figure 8.19). En coincidence double, le taux de comptage a déja été divisé par un facteur 7 par rapport
a la mesure sans coincidence. En coincidence triple (resp. quadruple), le taux de comptage est divisé

par un facteur 80 (resp. 1300) par rapport a la mesure sans coincidence.
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FIG. 8.18 — Comparaison du rapport o, de 1’>3>U obtenu expérimentalement avec celui obtenu par
simulation MCNP, pour une coincidence double (en haut) et triple (en bas). Les simulation MCNP,
prenant en compte la composition exacte des cibles, utilisent les évaluations ENDF/B-VI.
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Les résultats montrés sont ceux obtenus avec des scintillateurs YAP de 2 mm d’épaisseur. Pour

des scintillateurs YAP de 10 mm d’épaisseur, les résultats sont similaires (cf tableau 8.11). Le taux de

signal
bruit

culé I’amélioration globale. Celle-ci est égale a I’amélioration du rapport

comptage diminue donc beaucoup plus rapidement que le rapport est amélioré. Nous avons cal-

signal
bruit

la dégradation du taux de comptage. Ainsi, nous pouvons conclure que la mise en place d’une coinci-

divisée par la racine de

dence triple est le meilleur compromis. Cependant, comme 1’amélioration en coincidence double est

quasiment similaire a celle apportée par la coincidence triple, nous nous intéressons aussi bien aux

spectres en coincidence double, que triple, lors de 1’analyse.

Scintillateurs Scintillateurs Passage de 10 mm
de 10 mm de 2 mm a2 mm
Coincidence Plage Rapport Rapport Amélioration du
imposée en temps slif’;l‘;l Sé‘fﬁ?f rapport %
(us) (10 mm — 2 mm)

50 - 100 1.03e-02 1.24e-02 1.18

100 - 200 5.12e-03 5.95e-03 1.16

1 200 - 500 2.47e-03 3.02e-03 1.22
500 - 1500 5.17e-03 6.95e-03 1.34

50 - 1500 4.78e-03 6.24e-03 1.31

50 - 100 4.12e-02 6.31e-02 1.53

100 - 200 2.25e-02 3.17e-02 1.41

2 200 - 500 1.08e-02 1.65e-02 1.54
500 - 1500 1.79e-02 3.45e-02 1.93

50-1500 1.75e-02 3.15e-02 1.80

50 - 100 1.34e-01 2.39e-01 1.78

100 - 200 8.20e-02 1.33e-01 1.62

3 200 - 500 3.89e-02 7.17e-02 1.85
500 - 1500 5.97e-02 1.11e-01 1.86

50 - 1500 5.94e-02 1.09e-01 1.83

TAB. 8.10 — Rapport Sé‘f—zl‘.’tl en fonction de I’épaisseur des scintillateurs YAP, du taux de coincidence

imposé, et de la plage en temps considérée.
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FIG. 8.19 — Spectre en temps relatif de la fission dans les scintillateurs YAP de 2 mm d’épaisseur, en
fonction de la coincidence.

Scintillateurs de 10 mm

— Améliorat
C(')1n01de,nce fhetioration Dégradation du Amélioration
imposée du rapport
signal taux de comptage globale
bruit
2 4.5 7 1.70
3 17 86 1.83
4 74 1500 1.91

Scintillateurs de 2 mm

Coincidence Amélioration . . e
) , Dégradation du Amélioration
imposée du rapport
signal taux de comptage globale
bruit
1 1 1 1
2 5.2 7 1.96
3 20 79 2.25
4 57 1350 1.55

TAB. 8.11 — Comparaison des caractéristiques en fonction de la coincidence imposée, pour les
scintillateurs YAP de 10 mm d’épaisseur en haut, et ceux de 2 mm d’épaisseur en bas.

227



8.6.0.2 Variation du taux de comptage pour les scintillateurs pris 2 a 2, en fonction des posi-
tions des scintillateurs

La forme des scintillateurs YAP influe les spectres. En effet, le taux de comptage en coincidence au
moins double varie en fonction des scintillateurs choisis pour effectuer la coincidence. La figure 8.20
rappelle la disposition des 8 scintillateurs YAP. Nous pouvons considérer 5 cas différents :
— ff : scintillateurs Face a Face (exemple : YAPS, YAP4)
— fc : scintillateurs n’appartenant pas au méme dispositif expérimental (en Face) et de Coté
(exemple : YAPS, YAP3)

— cc : scintillateurs appartenant au méme dispositif expérimental et Cote a Cote (exemple : YAPS,
YAP6)

— d: scintillateurs appartenant au méme dispositif expérimental et placés en Diagonale (exemple : YAPS,
YAP7)

— fd : scintillateurs n’appartenant pas au méme dispositif expérimental (en Face) et placés en
Diagonale (exemple : YAPS, YAP2)

)Om @ww@”’mm<
) U ga .|

F1G. 8.20 — Position des différents scintillateurs.

Cas des scintillateurs de 10 mm

Dans le cas de scintillateurs de 10 mm d’épaisseur et de rayon, la variation du taux de comptage en
coincidence au moins double en fonction des scintillateurs choisis pour effectuer la coincidence n’est
pas mise en évidence expérimentalement. La figure 8.21 nous montre le taux de comptage d’un scin-
tillateur en coincidence avec chacun de ses voisins. Ceci est attendu : ces scintillateurs sont aussi hauts
que larges. Il est normal qu’il n’y ait pas de direction particuliere privilégiée. Les seules différences

sont dues aux distances entre les scintillateurs YAP considérés.

Cas des scintillateurs de 2 mm

Dans le cas de scintillateurs de 2 mm d’épaisseur et de 10 mm de rayon, la variation du taux
de comptage en coincidence au moins double en fonction des scintillateurs choisis pour effectuer la
coincidence est mise en évidence expérimentalement. La figure 8.22 nous montre le taux de comptage
d’un scintillateur en coincidence avec chacun de ses voisins. Les résultats sont parfaitement attendus :
le taux de coincidence entre des scintillateurs situés face a face est treés important tout comme celui
des scintillateurs situés cote a cote. Les autres cas, ont des taux de comptage plus faibles. Le cas le

plus pénalisant correspond a la coincidence entre des scintillateurs appartenant a deux dispositifs de
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détection et situés en diagonale (cas fd). Nous mesurons un rapport de 2.75 entre le cas le plus favo-

rable et le cas le plus pénalisant.

Nous pouvons nous interroger sur I’apport réel entre les spectres en coincidence double et en

signal
bruit

coincidence dans le cas {f seulement : le rapport est amélioré de 10 % lorsque 1’on utilise les

scintillateurs de 2 mm d’épaisseur.

1500 ‘

1000

500

Taux de comptage (u.a.)

Temps relatif (us)

FIG. 8.21 — Spectre en temps relatif du YAP1 en coincidence (>=2) avec le YAP n°2 a 8, pour les
scintillateurs de 10 mm d’épaisseur.
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FIG. 8.22 — Spectre en temps relatif du YAPI en coincidence (>=2) avec le YAP n°2 a 8 , pour les
scintillateurs de 2 mm d’épaisseur.
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8.6.1 Conclusion

Dans I’équation 7.8, la derniere source d’erreur peut étre assimilée a I’erreur sur la normalisation,

signal
bruit

il reste tres faible. 11 est égal dans le meilleur des

multipliée par le terme de normalisation (proche de 1) et par I'inverse du rapport . Toutefois,

signal
bruit °

cas (scintillateurs de 2 mm d’épaisseur, coincidence triple) a 0.109. L’erreur sur la normalisation est

malgré nos efforts pour améliorer le rapport

donc augmentée d’un facteur 9.2. Si la normalisation est connue a 1 % pres, alors le rapport o ne

pourra pas étre connu a mieux de 9.2 %.

Le probleme du temps de comptage devient véritablement important : pour une mesure en coin-
cidence double et effectuée avec les premiers scintillateurs utilisés (10 mm), nous obtenons un rap-
port signal sur bruit de I’ordre de 3.1 %. Afin d’obtenir un signal statistiquement viable, nous avons
pris des données plus de 15 jours d’affilée, soit un total d’environ 104 heures de comptage de si-
gnal et quelques heures de comptage pour la mesure de 1’activation, des TO, etc. Pour obtenir autant
de statistiques pour le bruit de fond (N proche de 1), il est nécessaire d’obtenir aussi une centaine
d’heures de comptage. En d’autres termes, la mesure du rapport o, de 1'>3°U s’effectue en un bon
mois de comptage. Cela nous a permis d’obtenir sur la plage en énergie [Se-2 eV ; 700 eV], un total
de 783 600 fissions détectés en coincidence double dans les scintillateurs ce qui donne une erreur
statistique moyenne de 0.11 %. Cependant, la plage en temps relatif pour laquelle les spectres sont
véritablement pertinents est de [50 us ; 500 us], soit en énergie [0.67 eV ; 66 eV]. Sur cette plage, nous
comptons seulement 401 100 fissions en coincidence double dans les scintillateurs, ce qui donne une
erreur statistique moyenne de 0.16 %. Pour conclure, le faible taux de comptage et le mauvais rapport

signal sur bruit nous conduit a des temps de comptage extrémement longs.

Enfin, j’aimerais souligner que, pour un méme rapport signal sur bruit entre I’>3U et 1’>33U, pour
une coincidence donnée, le rapport % est environ 5 fois plus grand pour 1’>33U. La mesure du rap-
1

port ¢ de I'>>3U sera donc encore plus sensible a la normalisation.

La mesure du rapport o de 1'>°U est particulierement remise en question 2 cause du rapport si-
gnal sur bruit. Nous avons focalisé notre analyse sur ce probleme. Le chapitre suivant détaille toute
les études effectuées pour mieux comprendre les différentes contributions du bruit de fond. Seule la
compréhension fine de ce bruit nous permettra de modifier le dispositif afin de pouvoir mesurer le

rapport o avec la précision souhaitée.
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Chapitre 9

Etude du bruit de fond

Nous avons vu dans les chapitres précédents que la difficulté d’extraire le rapport o de I’3>U de
signal
bruit
les contributions du bruit de fond, nous avons effectué diverses mesures supplémentaires. La premiere

nos mesures provient du faible rapport . Afin de mieux comprendre et d’estimer quantitativement
partie de ce chapitre est dédiée a ces mesures expérimentales. La deuxieme partie de ce chapitre
détaille les résultats des simulations concernant les différentes contributions du bruit de fond, que

nous avons confrontés aux résultats expérimentaux.

9.1 Etude expérimentale du bruit de fond

9.1.1 Description des différentes expériences

Plusieurs expériences dans des configurations différentes ont été effectuées dans le but de com-
prendre et de quantifier les différentes contributions du bruit de fond. Nous avons récapitulé ces
différentes mesures dans le tableau 9.1. Nous pouvons faire quelques commentaires supplémentaires
sur ces différentes mesures :

— Les valeurs des seuils des discriminateurs ne sont qu’indicatives. Elles ont été choisies de facon

a couper ou pas le pic des photons gamma de 1’ U situés 2 186 keV. Les valeurs des seuils
sont identiques pour les configurations B et C. Il en est de méme pour les configurations D et E.
Cependant, ces valeurs ne sont pas rigoureusement identiques entre les configurations A et D.

— Lorsque le systeme de détection est situé en dehors du bloc de plomb, il est exactement parallcle

a sa position dans le bloc mais placé a 60 cm de celui-ci et centré par rapport au bloc de plomb
(cf figure 9.1).

— Dans la configuration E, c’est le deuxieme dispositif (scintillateur 5 a 8) qui a été enlevé.
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. Position du valeur des
Configuration Epaisseur des systeme de seuils des Nombre de
scintillateurs YAP . S scintillateurs YAP
détection discriminateurs
A 10 mm dans plomb 300 keV 8
B 2 mm dans plomb 80 keV 8
C 2 mm hors plomb 80 keV 8
D 2 mm dans plomb 300 keV 8
E 2 mm dans plomb 300 keV 4

TAB. 9.1 — Récapitulatif des différentes mesures effectuées.

Configuration

Brigues de plomb

Conﬂgumhop —

'hors plomb'

[
>

"dans plomb"

configurations “dans plomb” et “hors plomb”.

FI1G. 9.1 — Schéma du dispositif expérimental : positions du systeme de détection dans les deux

60 em

Bloc de plomb

L expérience A correspond 2 la mesure du rapport o de 1'>°U dans la configuration initiale. Lors

de cette mesure, nous nous sommes apercu que le rapport signal sur bruit, pris ici comme étant le
signal de fission sur le bruit de fond, est de 1’ordre de 1/500. Le bruit de fond est donc tres largement

prépondérant. Nous I’avons donc particulierement étudié. Pour cela, nous avons effectué les mesures

B, C, D et E afin de bien comprendre les différentes contributions du bruit de fond.

La mesure B nous permet de mieux estimer la contribution provenant des scintillateurs YAP.

Comme les valeurs des seuils des discriminateurs n’étaient pas identiques entre les mesures A et B,

deux parametres entrent en jeu dans 1’analyse : la valeur des seuil et ’épaisseur des scintillateurs.
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La mesure D permet de dissocier ces deux parametres. La configuration de la mesure D est iden-
tique a celle de la mesure A, hormis I’épaisseur des scintillateurs.

La mesure C, effectuée en dehors du bloc de plomb, permet de limiter le bruit de fond provenant
du plomb et donc par comparaison de mieux quantifier son importance.

Enfin, la mesure E permet de quantifier le bruit de fond provenant d’un dispositif de détection
contenant 4 scintillateurs YAP. Elle permet de confirmer les résultats obtenus avec les mesures précé-
dentes.

Le probleme majeur de 1’analyse de ces mesures est que, a chaque changement de configuration,
de trés nombreux parametres changent. En effet, le flux de neutrons varie et donc le taux de capture
et de fission sur les différents éléments aussi. La quantité de matiere présente n’est pas systémati-
quement la méme. L’efficacité de détection differe selon la configuration : il dépend de 1I’épaisseur
des scintillateurs, de la présence ou non de certains éléments (enlever un demi-systeéme de détection
nous prive d’un certain nombre d’événements de diaphonie par exemple) ou encore de la configura-
tion géométrique. Prenons par exemple le cas assez simple ou seule 1’épaisseur des scintillateurs a
été changée de 10 mm a 2 mm. Le bruit de fond provenant du plomb, ainsi que celui provenant des
scintillateurs, est diminué du fait des changements d’efficacité de détection. De plus, le bruit de fond
provenant des scintillateurs est réduit de la quantité de matiere présente, ainsi que de la diminution
d’aluminium composant le dispositif maintenant les scintillateurs en place.

Plusieurs mesures ont été effectuées afin de confirmer les conclusions de chacune d’elles concer-
nant les différentes contributions du bruit de fond. Toutes les analyses des mesures, bien que tres
dépendantes des simulations, doivent €tre parfaitement cohérentes entre elles. De plus, la derniere
mesure (E) peut s’interpréter sans I’apport de données simulées ce qui confirmera définitivement nos

résultats.

Les spectres en temps relatif dans les scintillateurs en fonction du taux de coincidence imposé et en
fonction de 1’épaisseur des scintillateurs sont représentés sur la figure 9.2. Nous constatons qu’il existe
une résonance autour de 90 us (soit 20 eV) dont I’amplitude augmente avec le taux de coincidence et
I’épaisseur du scintillateur. Nous pouvons donc conclure qu’elle provient d’un élément présent dans
les scintillateurs YAP. L’aluminium, 1’oxygene et I’yttrium ne présentent pas de résonance a cette
énergie. Par contre, nous savons que les scintillateurs YAP sont dopés au cérium. Il est probable que
cette résonance provienne de cet élément, bien que nous ne puissions I’affirmer définitivement puisque
les sections efficaces de capture des différents isotopes du cérium, représentées sur la figure 9.3, sont

trés mal connues pour certains isotopes. C’est le cas des isotopes '2’Ce et **Ce.
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F1G. 9.3 — Sections efficaces de captures radiatives des différents isotopes du cérium.

9.1.1.1 Maesure en dehors du bloc de plomb : fission thermique

Nous comparons les spectres obtenus lorsque le dispositif expérimental est placé a 1’extérieur ou
a I'intérieur du bloc de plomb (cf figure 9.5). Le flux en dehors du bloc de plomb est plus faible
et beaucoup plus thermalisé. Nous remarquons tres clairement que le pic situé a 185 us (5.2 eV),
correspondant a la résonance de 1’argent, n’est plus présent sur le spectre de signal lorsque le dispositif
est placé en dehors du bloc, ce qui est tout-a-fait cohérent. Nous assimilerons le rapport signal sur

bruit au rapport du nombre d’événements de fission sur ceux de bruit de fond. Nous pouvons alors
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double pour le signal (mesure avec les cibles d’?*U) et la fission, lorsque le dispositif expérimental
est dans le bloc de plomb ou a I’extérieur.

vérifier que le rapport signal sur bruit en thermique est similaire que 1’on soit dans le bloc de plomb
ou en dehors. Ceci est compréhensible : le flux de neutrons thermiques est similaire dans le bloc et
a I’extérieur du bloc de plomb. Par contre, le flux de neutrons épithermiques et rapides est beaucoup
plus important dans le bloc qu’a I’extérieur : pour des temps relatifs inférieurs a 200 us, soit 4 eV, la
proportion des événements de fission par rapport aux événements de signal peut étre jusqu’a 6 fois

plus élevée que dans le cas en dehors du bloc de plomb.

9.1.2 Analyse individuelle des expériences : quantification expérimentales du

bruit de fond provenant des captures sur les éléments du dispositif

Il existe de trées nombreuses sources de bruit fond dans cette expérience, dont deux principales, de
types tres différents :

— Un bruit de fond provenant de 1’activation elle-méme : décroissance des éléments alors créés.

Ce bruit de fond blanc présente un taux de comptage variable au cours du temps (cf chapitre 7,
section 7.1.2).

— Un bruit de fond provenant des réactions promptes créant 1I’élément isotopique radioactif. Ce

bruit de fond est fonction de I’énergie du neutron incident donc du temps relatif car il est 1ié au

burst, mais il est indépendant du temps d’acquisition.
Dans cette partie, nous allons nous pencher tout particulierement sur le bruit de fond de photons

gamma le plus pénalisant, c’est-a-dire celui provennant des captures sur les éléments du dispositif

expérimental : le bloc de plomb, les scintillateurs eux-mémes, 1’aluminium et le dural composant la
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F1G. 9.5 — Comparaison des rapports entre le spectre de fission et celui de bruit de fond des
8 scintillateurs YAP de 2 mm d’épaisseur en coincidence double, lorsque le dispositif expérimental
est dans le bloc de plomb (courbe pleine) ou a I’extérieur (courbe pointillée).

structure des détecteurs, etc. Les autres sources de bruit de fond, comme 1’activation ou les coinci-

dences fortuites ont été détaillées dans les chapitres précédents.

Gréce a la comparaison entre ces différentes mesures, nous pouvons estimer la part du bruit de
fond provenant du bloc de plomb ainsi que celle provenant des scintillateurs YAP. Nous supposons

dans un premier temps que le bruit de fond est constitué de ces deux contributions seulement (les

signal
bruit

autres étant négligeables en comparaison). Ainsi le rapport peut s’écrire de fagon générale :

signal de fission) B gfis_NBSU(Gq))g;U
bruit de fond eaP! P-Npy (00) " + P YAP-Nyap(c9)yit

(

9.1

Pour comparer les résultats expérimentaux des différentes mesures, il faut prendre en compte
toutes les modifications qui ont lieu, entre autres, la variation du flux (cf figure 9.6) ou d’efficacité de
détection. Ces deux termes ne pourront pas €tre mesurés expérimentalement. Les variations de flux
(respectivement d’efficacités) d’une configuration a I’autre seront calculées grace a MCNP (respec-
tivement GEANT4). Enfin, nous rappelons que, pour simplifier, nous avons nommé les expériences
de A a E (cf tableau récapitulatif 9.1).

9.1.2.1 Comparaison des mesures A/D : changement de I’épaisseur des scintillateurs

On rappelle que, pour une coincidence double et pour une plage en énergie de [0.7eV ; 260eV]

soit en temps relatif [25us ; 500us], nous mesurons :
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(signal de fission)

bruit de fond /2 mm .
(signal de fission) = 1.799
bruit de fond mm
Or, nous pouvons écrire (cf formule générale 9.1) :
signal de fission fis
( bruit de fond )2 mm.- & mmN235U(G¢)235U
signal de fission - capt Pb capt capt YAP capt
( bruit de fond )10 mm € mm NPb(Gq)) + € mm NYAP(Gq))YAP

capt Pb capt capt YAP capt

€10 mm NPb(Gq)) + €10 mm NYAP(Gq))YAP
s

8{0 mmN235U (Gq)){;SU

De plus, la simulation' nous donne :

Sga:r)lthb (N(Gq))capt)z -

S%%Zb (N (Gq))capt)m mm

= 0.08

"Les rapports d’efficacités sont calculés grace A GEANTA4, et ceux de taux de réaction, grace A MCNP.
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capt YAP

capt
82 mm — 0.407e—2 — 0 125 et (N(Gq))YA[;J)Z mm___ 0 23
W 22 (N(GO)y7)10
Sgijnm — 1.71724e—2 _ 0 147 t (N(G(I))gl;?[])z mm- 0 997
o = T oaiee U NGl ) = U
10 mm 233y 10 mm

Nous pouvons donc en déduire une proportion relative du bruit de fond venant des scintilla-
teurs YAP égale a 16.57%, pour des scintillateurs YAP de 2 mm d’épaisseur, et a 15.98 %, pour

le dispositif avec des scintillateurs de 10 mm d’épaisseur.

9.1.2.2 Comparaison des mesures B/D : influence du changement des seuils des DFC

Expérimentalement, le rapport signal sur bruit pour la mesure B est égal a 1/8.64 tandis que celui
pour la mesure D est de 1/7.77. Il diminue donc (facteur 0.9) lorsque I’on augmente les seuils.

Le changement de seuils n’influe que sur I’efficacité de détection des scintillateurs (de 2 mm
d’épaisseur, ici). Nous pouvons estimer, graice a GEANT4, la variation du rapport signal sur bruit en

fonction du seuil imposé. Pour cela, nous calculons :

. ld . . 15 MeV Sfis E
(Slgna‘ e fzsszon)(sem_l E) = / - 2 mm( Czpt
bruit de fond E, Eyap(E)+€p, (E)

Le choix de la borne supérieure est telle que tout le spectre en amplitude est pris en compte.

Nous obtenons alors une variation du rapport signal sur bruit de 0.82 en passant d’un seuil de

80 keV a 300 keV, ce qui est en accord avec le résultat expérimental.

9.1.2.3 Comparaison des mesures B/C : influence du bloc de plomb

L’interprétation est non triviale et nécessite obligatoirement 1’aide de simulations. En effet, le flux
de neutrons en dehors du plomb est beaucoup plus faible et surtout beaucoup plus thermalisé que dans
le bloc de plomb. Seule I’efficacité de détection des photons gamma provenant des scintillateurs YAP

et de la fission reste identique d’une mesure a I’autre, tous les autres parametres variant.

Nous mesurons expérimentalement

(M)
bruit de fond /hors plomb
(Bignal de fissiony

bruit de fond /dans plomb

= 0.34

Or, nous pouvons écrire de facon générale (cf formule 9.1) :

fis fis
0.34 = hors plombN233U ((5(1)) 2331y

capt Pb capt capt YAP capt
€hors plombNPb (Gq))Pb + €hors plombNYAP(Gq)) YAP
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capt Pb Npp (G(I));fzpt + E_:capt YAP NYAP(Gq));CXg

x € Jans plomb dans plomb
fis fis
€lans plombN233U ((5(1)) 23315

De plus, nous avons, grace aux simulations et a deux hypotheses :

t Pb .
M = 0.27 et (N(Gq));f;;pl)hors plomb  _ 0.11
i[iﬁts I;ll)omb (N(Gq));;;p[)dans plomb
!
capt YAP capt YAP h p (N (G(I));(/l.xpp)lmrs plomb
= othese) et = 0.13
hors plom = Edans plomy (NYPOINESE) (N(GO)5 )dans ptoms
fis o fis h h\ (N(Gq))g%u)hors plomb o 1 47 10_2
€hors plomb — €lans plomb ( ypot ese) et = 1.

(N(G(])) 513)3 U )dans plomb

YAP
(SNGmptq))dans plomb

capt ¢\ Pb
(SNG( ap ¢)dans plomb

2 mm d’épaisseur représente 13.50 % du bruit de fond total, le bruit de fond venant du bloc de plomb

Ceci nous mene a

= 0.156. Le bruit de fond provenant des scintillateurs de

représentant alors 86.50 %.

9.1.2.4 Apport de la mesure E

Nous pouvons interpréter cette mesure de deux facons différentes. D’une part, nous faisons la
méme analyse que précédemment en utilisant le rapport des rapports signal sur bruit. L’analyse pour-
rait étre assez complexe puisque le demi-systeme enlevé diminue le phénomene de diaphonie pour
le bruit et pour le signal. Cependant, nous verrons dans la partie 9.2.3.2 que ce phénomene peut étre
négligé dans un premier temps.

D’autre part, nous évitons de faire appel aux simulations pour quantifier le bruit de fond provenant
d’un demi-systeme de détection. En effet, nous pouvons simplement interpréter la mesure avec les
deux systemes de détection comme une mesure avec un élément de bruit supplémentaire par rapport
a la mesure avec un seul dispositif. Dans ce cas, nous estimons la proportion d’événements provenant
du deuxieme dispositif de détection a 0.13 % seulement par rapport au nombre d’événements total.

Si I’on néglige les événements de signal, et que 1’on suppose que le bruit de fond venant du

deuxieéme dispositif de détection est égal a celui venant d’un systeme de détection utilisé comme tel
(SNGmptq))ggri plomb — O 1 8

) Pb
(SNGMPZ ¢)dans plomb

Le bruit de fond provenant des scintillateurs de 2 mm d’épaisseur représente donc 15 % du bruit de

(’efficacité de détection devrait en effet varier un peu), ceci nous mene alors a

fond total, le bruit de fond venant du bloc de plomb représentant alors 85 %.

Pour vérifier que les résultats donnés par les simulations sont corrects, nous pouvons faire un

calcul différent et indépendant. Puisqu’il y a deux systémes de détection en présence, nous pouvons
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tracer les spectres en ne considérant que les données enregistrées par le premier systeme de détection,

ce qui donne :

(Signalde Jissiony = .

bruit de fond 1 systeme

(Signal de fissiony
bruit de fond /2 systémes

= 1.03

Or, nous pouvons écrire de facon générale (cf formule 9.1) :

R O

1.03 = 1 systeme
) geart Pb capt capt YAP capt
€ SySfemeNPb (G¢) + & systémeNYAP(Gq))YAP
capt Pb capt capt YAP capt
* & SysfemesNP (G¢) + & systémesNYAP(Gq))YAP
fis fis
& systémesN233U (G¢)233U

Or, on sait grace aux simulations MCNP et GEANT4 que :

8‘{1?;)“[?’”6 (N (0‘1’)5[3?3 U)l systeme
N 0.99 et Tis = 1.02
€ systemes (N(G¢)233U)2 systemes
capt YAP apt
€ systeme 0.98 (N(G(D);’L,ff;))l systeme = 0.84
capt YAP  — . et N capt — .
82 systemes ( (Gq))yAP)Z systemes
capt Pb capt
1 systeme  __ ( (G¢) )1 systéme
capt P — 0.98 et (N(G(D)wplq)) - = 1.03
2 systemes Pb 2 systemes

(oo g S,
(SN caplureq))dam plomb
2 mm d’épaisseur représente 16 % du bruit de fond total, le bruit de fond venant du bloc de plomb

Ceci nous mene a = 0.19. Le bruit de fond provenant des scintillateurs de

représentant alors 84 %.

9.2 Estimation des différentes contributions du bruit de fond par

la simulation

Nous avons quantifié de facon expérimentale les différentes contributions du bruit de fond dans le
paragraphe précédent. Dans cette partie, nous allons les estimer a 1’aide de simulations uniquement.
Puis, nous comparerons les différents résultats.

Nous ne pouvons évaluer qu’un certain type de bruit de fond : celui provenant des captures sur
les éléments du dispositif expérimental : le bloc de plomb, les scintillateurs eux-mémes, 1’aluminium
et le dural composant la structure des détecteurs, etc... La méthode mise en place dans une these
précédente [36] pour reconstruire les spectres de bruit de fond n’est plus valable de part la mise en
place de la détection en coincidence. Nous avons pallié ce probleme en couplant MCNP a GEANTA4.

Dans cette partie, nous allons détailler les résultats donnés par la simulation.
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9.2.1 Bruit de fond provenant de la capture sur le bloc de plomb

Le premier point important est de connaitre la quantité de plomb autour du dispositif qui induit du
bruit de fond. En effet, les photons gamma ont un libre parcours moyen dans le plomb, par exemple,
de 1.2 cm (Ey = 1MeV) ou de 2 cm (Ey = 2MeV). Les photons gamma €mis dans le plomb a plu-
sieurs dizaines de centimetre des détecteurs ne contribueront pas au bruit de fond dans ceux-ci. Il
est donc capital de connaitre 1’épaisseur de plomb induisant du bruit de fond pour pouvoir estimer

correctement 1’importance de celui-ci.

Un premier calcul trés simple nous permet d’estimer un premier ordre de grandeur de cette épais-
seur. En effet, imaginons le cas d’une géométrie parfaitement sphérique avec un scintillateur au centre
d’une coquille de plomb. Dans ce cas, nous pouvons résoudre de facon analytique le probléme, si nous
faisons 1’hypothese supplémentaire que le taux de capture est constant dans le plomb (hypothese abu-
sive dans la réalité). Nous en déduisons que I’intégrale du taux de comptage en fonction de 1’épaisseur
de plomb prise en compte tend vers une valeur constante. 99 % de cette constante est atteint pour une

épaisseur de plomb de 10 cm.

Afin d’estimer beaucoup plus précisément la valeur de 1’épaisseur de plomb, source de bruit de

fond, nous procédons en deux étapes :

1. Nous avons tout d’abord calculé le taux de capture dans tout le bloc de plomb (utilisation de
mesh-tally sous MCNP, cf chapitre 6, section 6.1.1.2) en le divisant en cellules de 1cm?. Nous
pouvons alors en déduire le nombre de captures totales qui ont lieu dans le bloc de plomb en
fonction de 1’épaisseur de plomb prise en compte. Nous faisons ce calcul pour les deux dis-
positifs expérimentaux que nous avons utilisés c’est-a-dire, dans le premier cas, avec des scin-
tillateurs YAP de 10 mm d’épaisseur et, dans le deuxiéme cas, avec des scintillateurs YAP de
2 mm d’épaisseur (cf figure 9.7). Nous pouvons alors calculer le taux de capture en fonction de
I’épaisseur prise en compte, selon certaines directions (celles-ci sont données sur les figures pré-
cédentes). Notez que I’hypothése effectuée dans le calcul analytique (G’ = constante)
est évidemment fausse. Le flux, et donc le taux de capture, varient en fonction de la position

dans le bloc de plomb. Le probleme n’a pas de symétrie, dans la réalité.

2. Ensuite, graice a GEANT4, nous pouvons calculer le taux de coincidence provenant des captures
sur le plomb. Nous connaitrons ainsi le nombre d’événements vus dans les scintillateurs YAP

par rapport au nombre de photons émis, en fonction de 1’épaisseur prise en compte de celui-ci.

L’évaluation du bruit de fond provenant des photons gamma de capture sur le bloc de plomb est le
résultat le plus délicat a obtenir. En effet, pour estimer le rapport signal sur bruit uniquement grace
aux simulations, nous allons comparer le nombre d’événements gamma détectés en coincidence dans

les scintillateurs provenant des différents éléments du dispositif expérimental (bloc de plomb, scin-
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tillateurs YAP, etc). Or, en fonction de la quantité de plomb que 1’on décide de prendre en compte,

le nombre d’événements gammas provenant du bloc de plomb et détectés en coincidence dans les

signal
bruit

scintillateurs varie énormément. Le rapport est tres dépendant de 1’évaluation du bruit de fond

provenant du plomb.

Nous pouvons déduire de la figure 9.8 que I’épaisseur du bloc de plomb ayant une réelle influence
sur le dispositif de détection contenant les scintillateur de 2 mm d’épaisseur est d’une vingtaine de
centimetres. 90 % des événements proviennent des 20 premiers centimetres. Nous trouvons des ré-
sultats similaires, quelle que soit la direction étudiée, pour le dispositif de détection contenant des

scintillateurs de 10 mm d’épaisseur.

Nous passons ensuite a 1’estimation du bruit de fond global du bloc de plomb. Nous pouvons dé-
duire de la figure 9.9 que 1’épaisseur du bloc de plomb ayant une réelle influence sur le dispositif de
détection contenant les scintillateurs de 2 mm d’épaisseur est de la vingtaine de centimetres : 90 %
des événements proviennent d’une épaisseur de plomb de 25 cm, sans coincidence, et d’une épais-
seur de 24 cm, en coincidence double. Pour le dispositif de détection contenant des scintillateurs de
10 mm d’épaisseur, les épaisseurs a prendre en compte, en fonction du taux de coincidence imposé,
sont identiques.

Il ne faut pas oublier que, pour le plomb, nous ne pouvons parler qu’en efficacité “effective”
puisque nous avons besoin d’intégrer sur un ensemble massif. Par la suite, je donnerai directement
le nombre de captures détectées dans les scintillateurs YAP sur le nombre total de captures, ce terme

ayant une réalité physique.

Remarque importante : une expérience (configuration C) a été effectuée avec le dispositif en de-

hors du bloc de plomb, ceci afin de mieux estimer la part du bruit de fond provenant du bloc de
plomb. Dans ce cas, I’efficacité de détection du plomb est tres diminuée. Par contre, remarquez que la
quantité de plomb émettant des photons gamma pouvant étre détectés (la “source” de photons gamma
provenant du plomb) est beaucoup plus importante. La source correspond en effet & une quantité de
plomb de 80 cm * 80 cm * 20 cm soit 128 000 cm?, & comparer aux 60 000 cm? dans le cas ot le

systeme de détection est situé dans le plomb.

9.2.2 Rapport signal sur bruit extrait des simulations

Les simulations vont nous permettre d’estimer le rapport signal sur bruit, via le calcul de I’impor-
tance des différentes contributions du bruit de fond. Dans un premier temps, nous nous intéressons
uniquement a deux contributions : celle provenant des captures sur les éléments du bloc de plomb
et celle provenant des captures sur les scintillateurs eux-mémes. En effet, I’efficacité de détection
des gammas provenant du bloc de plomb est tres faible mais elle est compensée par le treés grand

nombre de captures di a I’énorme quantité de matiere mise en jeu. Les scintillateurs YAP émettent
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peu de photons gamma par capture (peu de maticre mise en jeu et section efficace égale voire plus
faible pour les différents composants des scintillateurs par rapport au plomb). Par contre, I’efficacité
de détection de ces photons gamma est tres élevée, quelque soit le taux de coincidence. Il parait tout
a fait naturel que les contributions au bruit de fond du plomb et des scintillateurs YAP soient les plus

pénalisantes.

Le bruit de fond provenant des scintillateurs YAP avait été sous-estimé lors de la conception du
dispositif expérimental. En effet, la section efficace de capture de I’yttrium est du méme ordre de
grandeur que celle du plomb. C’est donc lors de la compréhension de I’importance de ce bruit de fond
apres la premiere mesure, que nous avons décidé de changer de scintillateurs. Nous avons finalement

choisi des scintillateurs de 2 mm d’épaisseur au lieu de 10 mm.

Nous pouvons déduire des simulations, le rapport signal sur bruit, en négligeant ici la capture :
MCNP nous indique que I’on a en moyenne 2.266e-7 fission par neutron source et 0.920e-7 capture
par neutron source. De plus, GEANT4 nous indique que la probabilité pour qu’une fission (resp. une
capture) venant d’une des deux cibles soit détectée en coincidence double est de 1.503e-2 (1.03e-2).
Donc, nous détectons, 3.41e-9 fission et 9.48e-10 capture en coincidence double. Or, le bruit de fond

est de 2.82e-7 événement par neutron source.

Le tableau 9.2 (resp. 9.3) récapitule les valeurs obtenues pour les événements sans coincidence
(resp. en coincidence double), grace aux simulations uniquement. Les valeurs en coincidence triple
ne sont pas fournies puisqu’il est tres difficile d’obtenir une statistique suffisante. Ces tableaux in-
diquent en fonction de la source de photons gamma, le nombre de photons émis par neutrons source
et efficacité de détection dans les scintillateurs YAP. Ainsi, en multipliant ces deux termes, nous
pouvons en déduire le nombre de photons détectés dans les scintillateurs YAP par neutron source. Les
sources de photons étudiées sont celles de signal (capture et fission de 1'>3°U) mais aussi celles de

bruit de fond (capture sur les scintillateurs YAP ou sur le bloc de plomb). Nous pouvons alors estimer

signal
bruit >

le rapport en fonction de 1’épaisseur des scintillateurs et du taux de coincidence. Le tableau 9.4
indique les valeurs obtenues. Le rapport signal sur bruit est estimé a 1.55 % pour les scintillateurs de

2 mm d’épaisseur et a 0.87 % pour les scintillateurs de 10 mm d’épaisseur.

La capture sur les scintillateurs YAP de 2 mm d’épaisseur est en moyenne de 1’ordre de 5.03e-7
capture par neutron source et par cm>, soit 1.21e-5 capture/neutron source. De plus, GEANT4 nous
indique que la probabilité pour qu’une capture venant d’un scintillateur YAP soit détectée en coinci-
dence double est de 4.05e-3. Donc, nous détectons, 4.89e-8 capture par neutron source en coincidence
double provenant de la capture sur les scintillateurs YAP. De plus, nous avons vu que le nombre de
captures par neutron source en coincidence double provenant de la capture sur les éléments du bloc
de plomb est de 2.33e-7. La proportion du bruit de fond provenant des scintillateurs YAP est donc
estimée a 17.4 % et celle du bloc de plomb a 82.6 %. De méme, pour les scintillateurs de 10 mm
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d’épaisseur, le bruit de fond provenant des scintillateurs YAP est donc estimé a 16.71 % et celle du
bloc de plomb a 83.29 %.

Résultat trés surprenant : nous remarquons que la proportion du bruit de fond provenant des scin-
tillateurs YAP par rapport au bruit de fond total est similaire pour les deux séries de scintillateurs
utilisés. Or, nous avions décidé d’utiliser des scintillateurs 5 fois plus fins pour réduire ce bruit de
fond. En effet, si I’on prend seulement en compte les termes N6¢, nous nous attendons a une diminu-
tion de cette contribution d’un facteur 5 (facteur 4.4, avec la variation de flux). Néanmoins, changer
I’épaisseur des scintillateurs a aussi entrainé une modification des efficacités de détection. Cette mo-
dification n’est pas la méme pour le bruit de fond provenant du plomb et pour celui provenant des
scintillateurs. Ainsi, nous remarquons que, en coincidence double et pour un méme nombre d’événé-
ments de signal, le bruit de fond provenant des scintillateurs YAP a diminué d’un facteur 1.71 lors du
passage des scintillateurs de 10 mm a 2 mm. Celui du plomb a diminué d’un facteur 1.79.

Le systeme de détection et la mise en place de la coincidence ont été pensés de facon a maximiser
le taux de comptage en coincidence des photons gamma émis entre les scintillateurs YAP. De cette fa-
con, on améliore le rapport signal sur bruit, uniquement si le bruit de fond provient du plomb ! Un tel
dispositif améliore la détection du bruit de fond provenant des scintillateurs YAP. Nous le voyons de
facon tres claire lorsque nous comparons la contribution du bruit de fond provenant des scintillateurs
YAP sur le bruit de fond total, en fonction du taux de coincidence imposé entre les scintillateurs : elle
passe de 5 % pour la détection d’un seul photon gamma, a 17 % en coincidence double. Cependant,
comme le bruit de fond provient essentiellement du plomb, la mise en place de la coincidence reste

donc une bonne solution pour améliorer le rapport signal sur bruit.

L’ utilisation de scintillateurs 5 fois plus fins améliore donc le rapport signal sur bruit (facteur 1.77
en coincidence double) mais pas pour les raisons prévues initialement! La contribution du bruit de
fond provenant des scintillateurs YAP sur le bruit de fond total n’a pas véritablement changé entre les
deux configurations (il est méme supérieur pour des scintillateurs de 2 mm d’épaisseur, compte tenu
des variations de toutes les efficacités de détection!). Par contre, utiliser des scintillateurs plus fins
a permis de réduire les efficacités de détection provenant du bruit de fond, de facon plus importante
que les efficacités de détection de la capture et de la fission de 1'>3>U. Plus les scintillateurs sont fins

et plus nous ne prenons en compte que les événements tres proches des détecteurs.

9.2.3 Effets fins

9.2.3.1 Influence du bloc de plomb sur le signal : effet Compton sur le plomb

Le phénomene de coincidence et de diaphonie peut étre augmenté de par la présence de matériaux
tres diffusants, comme par exemple le plomb, autour du dispositif de détection. Nous pouvons alors
nous interroger sur I’importance qu’a le bloc de plomb sur le nombre d’événements de signaux détec-

tés : en effet, des photons ayant déja déposé de 1’énergie dans un scintillateur peuvent, suite a un effet

245



Compton dans le plomb entourant le dispositif de détection, revenir dans un scintillateur et re-déposer
de I’énergie. Pour voir cet effet de “diffusion” des événements de signal par le plomb, nous avons
comparé deux simulations (mesure impossible dans la réalité) : une avec le bloc de plomb et une sans
ce bloc.

La variation du taux de coincidence double pour la fission en présence ou non de plomb ne varie
pas puisque elle est inférieure aux erreurs statistiques. Pour la coincidence triple, I’ effet est Iégeérement
plus marqué puisque le taux de coincidence triple est de 0.064 % avec plomb et de 0.060 % sans
plomb. La variation est de 6.3 %. Il y a donc un léger effet de diffusion, visible seulement pour la

coincidence triple, du fait de la présence du plomb.

9.2.3.2 Influence d’un systeme de détection sur celui situé en face

De méme, nous pouvons aussi étudier I’'influence d’un demi-systeme de détection vis-a-vis de
I’autre systeme de détection. L'effet “diffuseur” de 1’ensemble de détection situé en face est tres
faible pour les coincidences simple et double. En effet, pour la coincidence simple, 1’écart est de
0.75 % (erreurs statistiques de 0.1 %) et pour la coincidence double, 1’écart est de 2.25 % (erreurs
statistiques de 0.3 %). L’effet “diffuseur” de I’ensemble de détection situé en face peut donc €tre

considéré comme négligeable dans un premier temps.

9.2.4 Conclusion

Nous pouvons estimer, grace aux simulations mises en place, que le rapport signal sur bruit est de
I’ordre du pourcent, ce qui est extrémement faible. L’ utilisation de scintillateurs de 2 mm au lieu de
10 mm d’épaisseur a entrainé une amélioration du rapport signal sur bruit d’un facteur 1.78 seulement,
cette amélioration provenant essentiellement de la réduction significative du bruit de fond provenant

du plomb.
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FI1G. 9.7 — Taux de capture dans le bloc de plomb en fonction de la position X et Y, et intégré selon
I’axe Z. Représentations en 3 dimensions (en haut) et en 2 dimensions (en bas).
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Sources de Nombre de Y émis Efficacité de détection L
10 mm dans les scintillateurs
photons y par neutron source totale
par neutron source
SIGNAL Fission de I'’>*U 2.2728e-7 0.34438 7.84e-8
Capture de I’>>U 0.9238e-7 0.3136 2.90e-8
Total 1.07e-7
Capture provenant des
BRUIT scintillateurs YAP 1.80513e-5 0.2494 4.50e-6
Capture sur le
bloc de plomb o o 8.27e-5
Total 8.72e-5
Sources de Nombre de Y émis Efficacité de détection Nombre de. v fietectes
2 mm dans les scintillateurs
photons Yy par neutron source totale
par neutron source
SIGNAL Fission de '*U 2.266¢-7 0.1704 3.86¢-8
Capture de I'’*»U 0.920e-7 0.1419 1.31e-8
Total 5.17e-8
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COINCIDENCE DOUBLE

Nombre de y détectés

Sources de Nombre de Y émis Efficacité de détection L
10 mm dans les scintillateurs
photons y par neutron source totale
par neutron source
SIGNAL Fission de I'’>*U 2.2728e-7 0.1041 2.37e-8
Capture de I’>>U 0.9238e-7 0.0733 6.77e-9
Total 3.05e-8
BRUIT | CPpture provenant des 1.80513e-5 0.03245 5.86¢-7
scintillateurs YAP
Capture sur le
bloc de plomb o o 2.92¢-6
Total 3.51e-6
Sources de Nombre de Y émis Efficacité de détection Nombre de. v fietectes
2 mm dans les scintillateurs
photons Yy par neutron source totale
par neutron source
SIGNAL Fission de I'’>*U 2.266e-7 0.0151 3.41e-9
Capture de I’>>°U 0.920e-7 0.0103 9.48e-10
Total 4.36e-9
Capture provenant des
BRUIT scintillateurs YAP 1.2067e-5 4.05e-3 4.89¢-8
Capture sur le
bloc de plomb o o 2.33e-7
Total 2.82e-7




‘ 10 mm H Sans coincidence ‘ Coincidence double ‘

SICNAL 1.23e-3 (1/810) | 8.70e-3 (1/115)
Proportion 5.16 % 16.71 %
bruit total
‘ 2 mm H Sans coincidence ‘ Coincidence double ‘
SICNAL 2.62e-3 (1/380) 1.55e-2 (1/65)
Proportion 5.43 % 17.34 %
bruit total

TAB. 9.4 — Estimations du rapport s;f;’%l ainsi que de la proportion du bruit provenant des scintilla-

teurs YAP seulement, pour les scintillateurs de 10 mm d’épaisseur (en haut) et de 2 mm d’épaisseur
(en bas). Les valeurs indiquées sont obtenues grace aux simulations.

9.3 Conclusion

Le tableau 9.5 résume les valeurs obtenues dans 1’ensemble de cette analyse portant sur les propor-
tions des différentes contributions du bruit de fond pour les scintillateurs YAP de 2 mm d’épaisseur?.
Pour conclure, nous pouvons dire que, dans le cas ou les scintillateurs ont une épaisseur de 10 mm, le
bruit de fond provenant de ces scintillateurs représente 40 % du bruit de fond total, le bloc de plomb
représentant les 60 % restants. Si les scintillateurs ont une épaisseur cinq fois plus fine, le bruit de
fond provenant de ces scintillateurs ne représente alors plus que 15 % du bruit de fond total, le bloc
de plomb représentant les 85 % restants. L’utilisation de scintillateurs plus fins a bien augmenté le
rapport signal sur bruit. Cependant, cette amélioration n’est pas suffisante pour pouvoir mesurer la

section efficace de capture.

Malheureusement, les résultats issus des simulations, longues a mettre en place, sont arrivés en

méme temps que 1’analyse des mesures. Nous n’avons pas pu les utiliser pour anticiper le probleme

signal
bruit

parfaitement cohérents entre eux. Malgré la tres forte dépendance des résultats des simulations dans

du rapport . Par contre, nous pouvons conclure en soulignant que tous les résultats obtenus sont

ZNous n’avons pas précisé les valeurs pour 10 mm puisqu’elles se déduisent de celles de 2 mm gréce aux trois relations

. Scapt Pb * (N(o capt N(c capt scapr YAP _
suivantes : 2 = NVOp 2w _ g g8 VOl _ () 53 ¢ 2 = 040%e2 — () 125,

Pb T 7
S?l(l)p;tnm (N(Gq));ip )10 mm (N (Gq));l,lcyl;)) 10 mm 10 mm
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I’interprétation des données, nous pouvons étre assez confiant : la grande quantité de mesures avec des
configurations tres différentes nous a permis de valider nos explications des différentes contributions
du bruit de fond. Tous les phénomenes semblent parfaitement compris. Nous pouvons étre confiants

dans les résultats fournis par la méthode mise en place.

Pour conclure, 1’analyse effectuée dans cette partie a permis de montrer que le bruit de fond est

principalement dominé par les photons gammas provenant du plomb. L’utilisation de scintillateurs

signal
bruit

minces a permis d’améliorer le rapport d’un facteur 1.79 en coincidence double. Cependant,

une telle amélioration est loin d’étre suffisante pour la mesure du rapport & d’un noyau fissile.

Proportion du bruit Proportion du bruit
2 mm de fond provenant de fond provenant
des scintillateurs YAP du bloc de plomb
A/D 16.6 % 83.4 %
B/C 13.5 % 86.5 %
E 15 % 85 %
Ebis 16 % 84 %
| simulation | 17 % | 83 % |

TAB. 9.5 — Résumé des différentes valeurs des contributions du bruit de fond pour le cas des scin-
tillateurs de 2 mm d’épaisseur, obtenues expérimentalement grace a la comparaison des différentes
mesures, ou obtenues grace aux simulations.
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Chapitre 10

Améliorations possibles du dispositif

expérimental

Lutilisation d’un spectrometre a temps de ralentissement présente I’avantage d’avoir un flux de
neutrons assez important. Cependant, lors des différentes mesures, nous sommes amenés a conclure
qu’un tel dispositif est source de nombreux bruits de fond, puisque sous flux de neutrons. La présence

d’autant de matiere proche des cibles induit un bruit de fond gamma qui noie le signal a mesurer.

Le tableau 10.1 résume les difficultés de cette mesure. La précision de la mesure ne réside pas
seulement en la bonne connaissance de I’efficacité de détection de fission. En effet, nous avons vu
que :

ission 235U ture 235U
= — * N*x —
Olexp 8{zsszon 235U 8gapture 235U €CaF Sj— fz — N xb; N

1

Le fait de ne pas pouvoir distinguer les événements de fond des événements de capture de 1’ura-
nium dans les scintillateurs YAP avec notre dispositif de détection rend alors la mesure de la capture
particulierement délicate : la faisabilité de la mesure devient dépendante de la précision du terme de
normalisation et des différentes efficacités de détection difficilement mesurables. La principale amé-

signal
bruit

lioration a apporter consiste en 1’augmentation du rapport en diminuant fortement la contri-
bution des photons provenant de la capture du plomb. Nous allons donc étudier dans cette partie les
modifications possibles du systeme expérimental pouvant améliorer la précision de la mesure. De
plus, nous estimerons, pour chacune de ces solutions, si elles sont suffisantes pour rendre la mesure

faisable.

10.1 Détermination expérimentale de D’efficacité de détection de

fission par une source de >>Cf

Nous pouvons utiliser une source pour calibrer I’efficacité de détection de la chambre a fission,

autre que 233U : 22Cf. Cette source présente 1’avantage d’étre une source de fission spontanée. Nous
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Taux de coincidence ‘ 1 ‘ 2 ‘ 3 ‘

Erreurs statistiques sur la fission pour 0.056 % 0.158 % 0.54 %
la plage en temps [50 us , 500 us]
Erreurs statistiques sur [3; pour trop dépendant
la plage en temps [50 us , 500 us] de N 0-50 % 7.5 %
Variation de I’efficacité de détection .
du bruit de fond & cause du pas de 25 % non accessible
décalage en X du dispositif variation par simulation
Erreur minimale sur la normalisation N 0.03 % 0.015 % 0.55 %
pour obtenir le rapport &t a 5 % pres impossible impossible faisable

TAB. 10.1 — Résumé des difficultés de la mesure de la section efficace de capture et donc du
rapport o, d’un élément fissile sur la plateforme PEREN. (cf chapitre 8, partie 8.3 pour la définition

de B)).

n’avons pas besoin de faisceau de neutrons. Elle peut €tre treés utile pour connaitre 1’efficacité de
détection de la chambre 2 fission. Par contre, le 2>>Cf présente une activité de 20 MBq/ug. Fabriquer
des cibles de ce matériau devient plus que difficile. De plus, il est hors de question d’utiliser 2 cibles
de 7.5 mg comme celles d’uranium. Une cible de Cf déja existante pourrait étre utilisée. Les cibles
a disposition ayant une surface sensible beaucoup plus faible que nos cibles, nous pourrons faire
plusieurs mesures en déplacant la cible dans la chambre a fission. Ainsi, nous pourrons estimer les
effets de bords. Cependant, nous nous retrouverons face a la difficulté d’interpolation entre I’ efficacité
de détection de la fission d’une cible trés mince de 2>>Cf 2 une cible plus épaisse d’>*>U. Par ailleurs,
le californium est un noyau plus lourd. Nous pouvions supposer que les produits de fission de 1'>3°U
et de I’>33U (noyaux, rendement et énergie) sont suffisamment proches pour supposer I’efficacité de
détection de la fission dans la chambre 2 fission similaire pour les deux noyaux. Pour le 232Cf, cette
hypothese n’est plus valide. Il sera d’autant plus difficile d’interpoler I’efficacité mesurée avec les

cibles de 222Cf.

10.2 Positionnement du rail de guidage

L’installation d’un rail de guidage des détecteurs dans le canal de plomb devait permettre une tres
bonne reproductibilité de 1’expérience. Cependant, il s’est avéré que le dispositif n’a pas rigoureuse-
ment été placé au méme endroit, selon I’axe du rail, puisqu’il s’est avéré que nous devions le retirer
du bloc a chaque changement de dispositif expérimental. Or, ceci affecte grandement les efficacités
de détection en coincidence. Un systeme de cales permettant de supprimer le jeu selon cet axe serait
une solution simple et efficace. Nous serions ainsi assurés d’avoir toujours les mémes efficacités de

détection en coincidence provenant du bruit de fond dans les scintillateurs.
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10.3 Utilisation de scintillateurs fins

Ce changement de dispositif a déja été testé. Nous résumons ici les principales conclusions. L’ uti-
lisation de scintillateur fins (2 mm) a contribué a I’amélioration du rapport signal sur bruit d’un facteur
1.80 en coincidence double. En effet, nous avons vu (cf chapitre 6) que I’efficacité de détection totale
du bruit de fond provenant du plomb est grandement diminuée. Par contre, I’efficacité de détection
de la diaphonie hors coincidence, au contraire, subit une augmentation de 15 % lorsque 1’on utilise
des scintillateurs de 2 mm au lieu de ceux de 10 mm d’épaisseur. De plus, de facon plus anecdotique,
I’utilisation de scintillateurs de 2 mm a permis de diminuer le bruit de fond provenant de la diaphonie.
En effet, la diaphonie est estimée a 2.34 % pour les scintillateurs de 10 mm d’épaisseur et seulement

a 0.83 % pour les scintillateurs de 2 mm d’épaisseur.

Une étude en fonction de la distance entre 2 sous-systémes contenant les scintillateurs est en
cours. Nous souhaitons en effet vérifier s’il existe ou pas une distance optimale permettant de limiter

la diaphonie hors coincidence provenant du plomb.

10.4 Ultilisation de la spectroscopie

Le systeme d’acquisition utilisé ne nous a pas permis d’enregistrer les spectres en amplitude pro-
venant des scintillateurs YAP. Les spectres “énergie” des scintillateurs YAP provenant des événements
de capture ou de fission de 1’>>>U ou encore des événements de capture du bloc de plomb sont repré-
sentés sur la figure 10.1. L’utilisation de la spectroscopie semble une solution pour diminuer le bruit
de fond provenant des scintillateurs YAP. En effet, si ’on impose un seuil en énergie qui filtre les
événements de hautes énergies, nous limitons 1’enregistrement des événements de capture provenant
des scintillateurs YAP. Avec un seuil haut a 4 MeV, la proportion du bruit provenant des scintillateurs
YAP est diminuée de 25 % par rapport a celle sans imposer de seuil. Nous ne pourrons toutefois pas
obtenir d’apport significatif pour la mesure du rapport o si nous ne réduisons pas, par ailleurs, la
contribution principale du bruit du fond qui provient du plomb.

Notez toutefois que ce sont des spectres obtenus avec GEANTA4. Il est nécessaire de comparer
les spectres simulés aux spectres expérimentaux avant toute conclusion définitive. Le seul spectre
“énergie” obtenu de facon expérimental est un spectre obtenu avec une cible d’or. Nous remarquons
que les spectres, représentés a la figure 10.2, sont similaires. La seule différence majeure provient du
seuil du discriminateur qui coupe le spectre a des énergies différentes. Cette comparaison confirme
les résultats donnés par GEANT4.

L’enregistrement des amplitudes des scintillateurs permettrait essentiellement de supprimer de
facon tres propre les événements hautes énergies restants, condition indispensable pour une mesure
précise. De plus, nous pourrions imposer, dans le software, un seuil en énergie véritablement iden-
tique pour tous les scintillateurs. Les efficacités en coincidence seraient ainsi parfaitement définies.

Or, ceci est capital puisque nous avons vu que les efficacités de détection dans les scintillateurs sont
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extrémement sensibles aux seuils des discriminateurs (cf chapitre 8) : variation de 3.5 % sans coin-

cidence, 6.85 % en coincidence double et 22.9 % en coincidence triple. L’acquisition des signaux

énergie des scintillateurs YAP nous permettrait au moins de rendre possible 1’obtention des efficacités

de détection avec une bonne précision.
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F1G. 10.1 — Spectres d’énergie déposée dans les scintillateurs YAP de 2 mm d’épaisseur pour les
événements de capture et de fission de I'>U et les événements de capture provenant du bloc de

plomb, simulés par GEANT4.
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le cas d’une cible d’or.
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10.5 Utilisation d’un autre massif ralentisseur

10.5.1 [Utilisation du massif de graphite

Dans ce massif, la cible de production de neutrons est une cible deutérée!. Les neutrons ne dépas-
seront pas 2.5 MeV initialement. Le flux est beaucoup plus faible que dans le bloc de plomb puisque
le nombre de neutrons par burst est divisé par un facteur 40 environ. Par contre, le bruit de fond pro-
venant du massif ralentisseur, qui représente pour la mesure avec le plomb plus de 85 % du bruit de

fond total, serait treés largement diminué. Le taux de comptage serait donc plus faible mais avec un
signal
bruit

pour le plomb, I’amélioration semble intéressante. La mesure du rapport o parait possible, moyennant

rapport amélioré. La section efficace de capture étant 60 fois plus faible pour le carbone que
des mesures regroupées sur des plages en énergie plus importantes que pour la mesure dans le bloc

de plomb.

10.5.2 Utilisation d’un “coeur de bismuth’ au lieu du plomb, autour des dé-

tecteurs

Si nous remplagons le plomb par du bismuth, nous gagnons un ordre de grandeur sur la section
efficace de capture neutronique, tout en gardant des propriétés similaires pour le spectrometre a temps
de ralentissement. Nous pourrions remplacer seulement les 20 cm de plomb entourant le dispositif de
détection par du bismuth puisque nous avons vu que c’est cette zone qui induit la majorité du bruit de
fond. Le seuil de diffusion inélastique du Bi est de 3 MeV alors que celui du plomb est de 600 keV
(cf figure 10.3). Cela signifie que, dans un massif ralentisseur au bismuth, la relation énergie-temps
s’instaure plus rapidement, puisque les processus de diffusion dominent plus to6t que dans le massif
ralentisseur au plomb.

D’un point de vue financier, selon les tarifs de GoodFellow [64], le bismuth semble moins onéreux
(181 euros contre 485 euros pour 100 g avec une pureté identique égale a 99.999 %). Cependant, le
bismuth est un élément tres toxique chimiquement et la mise en place d’un “coeur” de bismuth a
I’intérieur du bloc de plomb n’est pas une opération triviale (soulever les blocs de plomb, les creuser

et insérer le bismuth).

I’ énergie du premier état excité du carbone est de 4.4 MeV. L’ utilisation de la cible deutérée permet de générer des

neutrons d’énergie inférieure a ce seuil, contrairement a la cible tritiée. Nous évitons ainsi une forte production de photons
gammas de 4.4 MeV, tres pénétrants.
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F1G. 10.3 — Comparaison des sections efficaces de capture radiative, de diffusions inélatique et
élastique du plomb par rapport a celles du bismuth et du graphite.

10.5.3 Creuser une cavité dans le bloc de plomb, autour des détecteurs

Au lieu de remplacer les 25 premiers centimetres de plomb entourant le dispositif de détection par
du bismuth, nous pouvons tout simplement imaginer d’enlever ce plomb. La relation énergie temps
sera légerement modifiée. La figure 10.4 représente alors le nombre d’événements de capture détectés
dans les scintillateurs YAP de 2 mm d’épaisseur par rapport au nombre d’événements de capture total
émis dans le bloc de plomb dans le cas ou le bloc de plomb est creusé d’une cavité de 25 cm de coté
ou pas. On en déduit que le bruit de fond provenant du bloc de plomb est diminué d’un facteur 1.34
sans coincidence et d’un facteur 1.65 en coincidence double. On améliorerait ainsi le rapport signal

sur bruit d’un facteur 1.5 en coincidence double? puisqu’il passe de 1/65 i 1/43.

Enfin, une autre solution est d’utiliser ce dispositif expérimental, non plus dans un spectrometre
a temps de ralentissement, mais dans un dispositif a temps de vol. Moyennant des adaptations du
montage électronique et de ’acquisition, nous aurions ainsi une mesure avec un flux certes plus
faible mais avec un taux de comptage “utile” plus important. La faisabilité d’une telle expérience
reste a prouver. Le cas échéant, nous éliminerions ainsi 80 % du bruit de fond, celui provenant du
bloc de plomb. Une telle mesure est déja prévue, par les physiciens du CENBG avec un dispositif

expérimental similaire dans le principe.

ZNous avons déja vu que pour obtenir le rapport signal sur bruit le plus élevé possible, il est préférable d’utiliser des
scintillateurs de 2 mm d’épaisseur et d’imposer une coincidence au moins double. C’est donc ce cas seulement qui nous
intéresse.
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F1G. 10.4 — Nombre d’événements de capture détectés dans les scintillateurs YAP de 2 mm d’épais-
seur sans coincidence (courbe pleine) et en coincidence double (courbe pointillée), par rapport au
nombre d’événements de capture total émis dans le bloc de plomb. Les calculs ont été effectués avec
le bloc de plomb présentant une cavité de 25 cm de coté autour des détecteurs et avec le bloc de bloc
actuel (sans cavité).

10.6 Mesure simultanée du signal et du bruit de fond

La mesure du rapport o est directe de facon a s’ affranchir du flux de neutrons et donc de I’incerti-
tude sur celui-ci. Cependant, pour chaque mesure, nous devons soustraire le bruit de fond, acquisition
que I’on doit renormaliser au méme flux de neutrons par rapport a I’acquisition du signal de fission et
de capture. Une facon de s’affranchir completement de cette normalisation du flux serait de disposer
d’un systeme contenant les cibles et un autre sans cibles de facon la plus symétrique possible dans
le bloc de plomb. Nous mesurons alors a la fois le signal et le bruit de fond avec le méme flux de
neutrons.

Ceci n’a pas été fait pour deux raisons principales : nous n’avions pas de deuxieme dispositif de détec-
tion des photons gamma, ni de modules €lectroniques et des cartes d’acquisition en nombre suffisant.
Nous ne pouvions donc pas techniquement rajouter huit détecteurs. Il faudrait aussi re-considérer la
position des ensembles de détection au vu de leur taille, de facon a étre disposés de facon symé-
trique. Il faut qu’ils soient assez éloignés pour ne pas interagir entre eux. De plus, il est préférable
qu’ils ne soient pas situés trop en bordure du bloc de plomb. Si nous pouvons nous assurer que le
dispositif expérimental complet (bloc de plomb, mur de béton, dispositif de détection, ...) est parfai-

tement homogene et symétrique, alors une telle modification apporterait un amélioration notable lors

signal
bruit

pouvons au moins assurer une meilleure mesure du terme de normalisation entre les acquisitions de

de I’analyse des données. En effet, si le rapport n’est pas augmenté par cette méthode, nous

signal et de bruit de fond.
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10.7 Augmentation de la quantité de matiere fissile

Afin d’obtenir un meilleur taux de comptage, qui peut étre tres fortement réduit si on effectue une
mesure en triple coincidence entre certains scintillateurs YAP seulement, nous pouvons augmenter
la quantité de matiere fissile. Le tableau 5.4 du chapitre 5, nous indique que passer d’une épaisseur
de 300 ug/cm? 3 a 1 000 ug/cm? diminue certes I’efficacité de détection de la fission de 3 % mais,
améliore le taux de comptage sans coincidence d’un facteur 3.33. Ainsi, le taux de comptage du signal
est augmenté sans trop de dégradation de I’efficacité de sortie de cible. Cette solution est la premiere
a prendre en considération pour une mesure future du rapport o sur la plateforme PEREN. Léger
bémol : le bruit de fond provenant des particules & de 1’U sera d’autant augmenté dans la chambre a
fission.

3Nous rappelons que, lors de notre mesure, I’épaisseur finale des cibles avait été limitée par la quantité totale d’ 29U
accessible assez rapidement 2 1’époque. Nous voulions en effet des cibles d’?33U et d’>*3U identiques.
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Conclusion

La filiere 2>>Th/?33U peut atteindre la régénération de son combustible en réacteur en spectre ra-
pide comme en spectre thermique. Le parametre clé pour calculer le pouvoir de régénération est le
rapport ¢ de la section efficace moyenne de capture de 1233U sur celle de fission. Les valeurs actuelles
pour le rapport o de 1'>33U proviennent de mesures effectuées dans les années 1960 et présentent une
dispersion de 10 %. Un état des lieux de ces mesures du rapport o de 1'>33U et de 1'% U est présenté
dans ce mémoire. Il regroupe a la fois les données expérimentales (directes/indirectes et différen-
tielles/intégrales) provenant essentiellement de la base de données EXFOR. Les évaluateurs ont acces
a environ trois fois moins de mesures pour 1’>3U que pour 1'>°U. De plus, les données sur I’23U
sont beaucoup plus completes, par exemple en ce qui concerne les informations sur I’incertitude des
données. L’état des lieux concernant les évaluations des sections efficaces de capture et de fission de
ces deux isotopes est aussi présenté, ainsi que les incertitudes sur ces évaluations. Nous avons vu que
I’utilisation de deux bases de données différentes (ENDF-B6 ou JENDL-3) pour les sections efficaces
de capture et de fission de I’>*3U permettent de déterminer une taille de I’unité de retraitement pou-
vant varier de 30 % 4 40 %. Il s’avére donc nécessaire de réévaluer le rapport ¢ de I’>>3U en rajoutant

des mesures avec des incertitudes maitrisées.

Une étude de la faisabilité de la mesure du rapport o de I'>33U sur la plateforme PEREN ainsi que
des expériences tests préliminaires ont été réalisées en 2004 - 2005 a I’aide du spectrometre a temps
de ralentissement en plomb. Ces dernieres nous ont conduit a la réalisation de chambres d’ionisation
parallélépipédiques contenant deux cibles planes d’?33U et d’>*U (pour une mesure de référence)
positionnées de facon symétrique par rapport a une anode plane centrale. Cette géométrie permet
de maximiser 1’angle solide de détection des produits de fission issus des deux cibles. Les photons
gamma signant les captures lorsqu’ils ne sont pas en coincidence avec des produits de fission, sont

détectés par un ensemble de huit scintillateurs YAP.

Les mesures réalisées avec ce systéme expérimental avec des cible d’>*>U ont permis de valider
’ensemble des détecteurs et de mesurer la section efficace de fission de 1'>>U. Cependant, ces me-
sures ont mis en évidence un bruit de fond venant du plomb et des détecteurs eux-mémes bien plus
important que prévu. L’utilisation de scintillateurs YAP plus fins (2 mm au lieu de 10 mm) a permis

d’améliorer de pres d’un facteur 2 le rapport signal sur bruit, ce qui reste insuffisant pour obtenir une
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mesure du rapport o avec la précision demandée. Nous avons alors étudié précisément les différentes
sources d’erreurs affectant 1’évaluation du rapport o de I’>3U qui proviennent :

- des efficacités de détection des gammas de capture et de fission

- de I’efficacité de détection des événements de fission par la chambre a fission

- du rapport signal sur bruit

Des expériences complémentaires ont permis de quantifier chacune de ces erreurs et de montrer
que le rapport signal sur bruit dominait largement. En effet, I’utilisation d’un spectrometre a temps
de ralentissement présente 1’avantage, contrairement a une mesure de temps de vol, d’avoir un flux
de neutrons tres important. Cependant, lors des différentes mesures, nous sommes amenés a conclure
qu’un tel dispositif est source de bruits de fond, puisque sous flux de neutrons. La présence d’autant
de matiere proche des cibles induit un bruit de fond gamma qui noie le signal a mesurer. Ainsi, I’ana-
lyse des résultats a permis de montrer que le bruit provenait a plus de 80 % des photons gamma émis
par le bloc de plomb et que ces photons étaient détectés a plus de 95 % en diaphonie, c’est-a-dire un
seul photon gamma vu simultanément par deux scintillateurs YAP ou plus.
Sé‘le‘.;l étant tres faible, la mesure de la capture et donc du rapport o est extrémement

sensible a la normalisation entre les acquisitions de signal et celles du bruit de fond. La mesure sans

Le rapport

coincidence est rigoureusement impossible a analyser a cause de ce probleme. Cependant, 1’ utilisation
de la coincidence va amener des problémes autres comme, par exemple, la réduction du taux de comp-
tage qui introduit des erreurs statistiques importantes. De plus, connaitre les efficacités de détection
de capture et de fission dans les scintillateurs YAP est capital. Des mesures effectuées avec diverses
cibles de capture, ont permis de montrer que 1’efficacité de détection de la capture ne dépendait pas
trop de la cascade gamma. Il s’avere que les efficacités de détection dans les scintillateurs YAP sont
extrémement sensibles a des parametres comme les seuils des discriminateurs ou encore la position
exacte du dispositif de détection. Elles sont d’autant plus sensibles que le taux de coincidence imposé
est élevé. Le fait de n’avoir pas pu acquérir les signaux “énergie” des scintillateurs a été pénalisant

pour la mesure puisque cela aurait permis d’imposer un seuil identique a tous les scintillateurs YAP.

Pour conclure, malgré nos nombreux efforts pour améliorer le dispositif de détection et donc le
rapport signal sur bruit passant par la compréhension complete du dispositif expérimental, il s’avere
que la mesure du rapport o de 1’>33U n’est pas accessible par un tel dispositif dans I’état actuel. Mesu-
rer a la fois la section efficace de fission et de capture d’un élément fissile semble tout-a-fait illusoire

sans des modifications radicales du dispositif expérimental. Augmenter la quantité de matiere fissile

signal
bruit

ou encore modifier le massif ralentisseur pourrait améliorer le rapport de facon significative. Le
travail de cette these est donc une étape préparatoire a la mesure du rapport o de 1’>33U. Elle a permis
de comprendre en détail le dispositif expérimental complet, et donc de mettre en avant les défauts
d’un tel montage pour y pallier pour une mesure future. De plus, les simulations, mises en place lors

de ce travail de these et dont les résultats ont été analysés et validés par I’expérience, pourront étre

263



réadaptées a un potentiel futur dispositif.

Enfin, il est important de noter que les résultats des mesures effectuées sur la plateforme PEREN
restent tres dépendants des simulations, que ce soit pour le cas complexe de la mesure du rapport o
de I’>*>U ou encore de la mesure de section efficace de capture ou de diffusion élastique par I’inter-
médiaire de cibles résonantes. Cette plateforme reste essentiellement performante pour des mesures

de sections efficaces de diffusion élastique, de fission ou encore de capture de matériaux non fissiles.
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Annexe A
Réglage de I’électronique d’acquisition

Dans cette annexe, nous allons détailler comment a été effectué le réglage de 1’électronique. En

effet, une fois le montage électronique effectué, plusieurs mises au point ont été indispensables :

Les gains des divers amplificateurs pour les signaux énergie ont dii étre ajustés afin de s’assurer

que I’on ne saturait pas I’acquisition.

Réglage de la coincidence entre les différents scintillateurs YAP.

Des lignes a retard ont été mises sur les discriminateurs, dont les seuils ont été réglés eux-aussi.

La largeur du véto pulse a di étre ajustée.

A.1 Réglage des gains des amplificateurs pour les scintillateurs
YAP

Cet étalonnage a permis de régler I’amplification du signal “énergie” des YAP en évitant toute
saturation.

Un étalonnage simplifié de 1’énergie a été obtenu directement avec les cibles & U. En effet,
1'233U décroit en émettant une particule o pour devenir 23! Th qui émet alors principalement un photon
gamma de 185.7 keV. Sur le spectre en énergie des YAP, nous distinguons parfaitement le pic photo-
électrique de ce photon. Ce dernier est situé au canal 180 environ. Or, le nombre de canaux énergie
est limité a 8 192. Nous ne pourrons donc pas mesurer des énergies au dela de 8.5 MeV. Comme cette
valeur est largement au dela des énergies attendues pour les photons a mesurer, nous sommes assuré
que I’acquisition ne perdra pas d’information utile a I’interprétation.

Remarques : Ce réglage n’est pas trés rigoureux puisque nous ne prenons pas en compte une
possible non-linéarité de I’étalonnage. L’ étalonnage en énergie des YAP n’est pas nécessaire a I’inter-
prétation des données puisque nous verrons par la suite que nous n’acquérons pas les amplitudes des
signaux. Seuls les spectres en temps dans les scintillateurs YAP nous sont vraiment utiles puisque ce

sont eux qui nous donnent le taux de réaction en fonction de 1’énergie incidente du neutron.
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A.2 Réglage des seuils des discriminateurs

Le seuil du discriminateur a fraction constante pour la chambre a fission a été réglé de facon a
couper au maximum les particules o de la radioactivité naturelle de I’uranium. Cette coupure permet
ainsi de diminuer au maximum le taux de comptage de ces événements de bruit de fond, mais elle est
telle qu’elle laisse passer un peu de particules o afin de pouvoir effectuer une coupure correcte lors du
traitement software. En effet, seuls les événements de fission seront utiles, il sera donc indispensable
de trier correctement en imposant une coupure sur le spectre €nergie de la chambre a fission.

En ce qui concerne les seuils des discriminateurs pour les scintillateurs, nous les avons réglés de
facon & couper le pic des gammas de 1'>3>U (186 keV). De plus, lors des différentes prises de mesures,
il s’est avéré que les seuils variaient. I a donc fallu les augmenter tous légerement afin de couper tres
nettement le pic de 186 keV. Cela permet de garder des taux de comptage similaires malgré une dérive
des seuils. Tous les scintillateurs ont des seuils réglés de facon a présenter le méme taux de comptage
entre eux. Ce dernier est alors de 1’ordre de 600 cp/s. L’écart maximal entre les différents taux de

comptage est de 15 %. On estime que la coupure se fait autour des 200 keV environ.

A.3 Réglage de la coincidence

Ne pouvant plus régler la coincidence par une source de sodium 22 vu le nombre et la position
des scintillateurs YAP, nous effectuons le réglage de la coincidence grace au faisceau, sans le véto
pulse. Le réglage de la coincidence n’a finalement nécessité aucun module de retard. Ceci s’explique
facilement : les circuits de traitement des signaux pour les huit YAP sont similaires (cartes identiques,

méme longueur de cable, ...).

A.4 Réglage du véto pulse

11 a été fait en ligne pendant que le faisceau était en marche. Nous 1’avons choisi afin de minimiser
le bruit haute énergie, sans couper trop de signal. Nous avons vérifié que ce bruit provenait effective-
ment de phénomenes ayant lieu juste apres le burst en tragant un spectre donnant le taux de comptage
en fonction de I’énergie déposée dans le YAP et du temps d’arrivée de la particule (figure A.1). Nous
voyons tres bien que les événements ayant une amplitude supérieure a 2 000 canaux sont trés majori-
tairement situés pour des temps inférieurs 4 20 us (deuxiéme graphique de la figure A.1). 1.7.1072 %
sont situés au dela de 20 us (premier graphique de la figure A.1). Ces événements correspondent
aux événements de hautes énergies dus au burst, empilements de rayons X par exemple. De plus ces
événements, quasiment toujours en coincidence huit, induisent des signaux énergie de tres fortes am-
plitudes ( supérieures a 10 V) et ayant une forme que les détecteurs de créte de 1’acquisition a du mal
a gérer. En outre, ce “flash” introduit un temps mort relativement élevé perturbant la détection des
événements suivants. En effet, ces événements de hautes énergie représentent quasiment 97 % de la

totalité des événements acquis. Nous avons donc imposé un véto électronique pour les scintillateurs
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YAP, réglé a 4.5 us (a partir du TO). On coupe quasiment tous ces événements : 2.4 %

supprimés. Quant a la chambre a fission, nous n’imposons aucun véto.

Temps (us)

2000 4000
Energie (canaux)

|
6000

o
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4000 6000
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F1G. A.1 — Spectre Energie/Temps du YAP 2 lors d’une acquisition avec faisceau, avec coincidence
hardware double mais sans véto pulse, a gauche, sur toute la plage en temps, et a droite, sur les temps

courts uniquement.
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Annexe B

Etats des lieux des données existantes du
rapport o de I’>°U et de I’>°°U

Nous avons essayé de faire un états des lieux des données existantes du rapport ade I’>33U et de
12350 le plus exhaustif possible. Cette annexe rassemble les différentes tableaux récapitulatifs des
données expérimentales existantes, ainsi que les figures associées. Ils ont été enlevé du corps du texte

pour plus de lisibilité. La bibliographie associée se trouve apres la bibliographie de la these.

B.1 Etat des lieux du rapport o de I’°U : données expérimen-

tales existantes

N o ,235 242 <
De trés nombreuses mesures expérimentales du rapport oo de I’ U ont été effectuées (tableaux B.1,

B.2 pour les mesures intégrales, tableaux B.3, B.4 et B.5 pour les mesures différentielles).
Les valeurs différentielles sont récapituléees dans les figures B.1, B.2, B.3, B.4 et B.5. Afin de

rendre plus aisée la comparaison entre les différentes valeurs expérimentales, nous avons représenté

ces données sur 3 plages en énergie.

269



0LC

(0961 ® 761 9p)

1 9p 0 1odder np sa[RIZHIUL S2INSIW SAUSIIIIIP $ap Juemideoy — [°g "dV],

S€T

MOAXH aseq e[ suep sogronadar N

Auteur ) . Source de directe/ ) ) Rapport a0
Meéthode utilisée o Plage en énergie 235
(date) neutrons indirecte de I'>°U
Snyder et al. o e ps g .
non spécifiée non spécifiée non spécifiée | spectre thermique 0.13£0.16
1944 [SNY44]
Deutsch et al. 2 échantillons o o o
. . non spécifiée indirecte non spécifiée 0.186 £+ 0.008
1946 [DEU46] irradiés d’235U
. 2 échantillons . .
Williams et al. . . réacteur graphite/uranium Lo o
irradiés d’235U . indirecte non spécifiée 0.183 £ 0.006
1946 [WIL46] 236+ 1235 clinton et hanford
Mesure du rapport ~°°U/<>>U
Egelstaff et al. Temps de vol o o o
non spécifiée non spécifiée non spécifiée 0.13 +£0.04
1955 [EGESS] Crystal spectrometer
Kanne et al. Spectrométrie de masse o Lo o
137 144 non spécifiée indirecte non spécifiée 0.174 £ 0.026
1955 [KANSS5] (sur °/Cs et “**Ce)
N . réacteur BEPO
) Chambre a fission
Cocking et al. . (AERE) o
Compteur proportionnel . . . indirecte 1.1 meV 1.170 &£ 0.022
1958 [COC58] b Utilisation de filtres Pb-Bi pour fournir
au bore
. un faisceau de neutrons froids
Craig et al. Spectrométrie o . 0.196 £ 0.004
réacteur NRX indirecte non spécifiée
1958 [CRAS5S] de masse 0.186 £ 0.004
Melkonian et al. o o o
non spécifié non spécifiée non spécifié 100 eV - 4 keV 0.64
1958 [MELS58]
Safford et al. . . .
Crystal spectrometer non spécifiée non spécifiée non spécifiée 0.171 £ 0.009
1959 [SAF59]
Hogg et al. Spectrométrie o Lo .
non spécifiée indirecte spectre thermique | 0.171 £0.017
1960 [HOG60] de masse




(0961 stndap)

HOIXH 9seq e[ suep sagrionador N .19p» wodder np SIQFZJgalm SOINSoW SAIUIRIIIP sap Jue[mideosy — 7'g "GV,

Auteur Source de directe/ Rapport o
Méthode utilisée Plage en énergie
(date) neutrons indirecte de I'PU
Eschet al. spectre épithermique
non spécifiée non spécifié non spécifiée 0.486 £ 0.025

1964 [ESC64]

(Cd)

Okazaki et al.
1964 [OKA64235]

non spécifiée

réacteur NRU

non spécifiée

non spécifiée

0.1718 + 0.0006
0.1753 + 0.0006

Maeck et al.
1965 [MAE65]

non spécifiée

non spécifié

non spécifiée

non spécifiée

0.1752 £ 0.0028

Durham et al.

1966 [DURG66]

non spécifiée

réacteur NRU

non spécifiée

spectre maxwellien

0.1765 £ 0.0015

Lounsbury et al.

1970 [LOU70]

Spectrométrie

de masse

réacteur NRU

indirecte

non spécifiée

0.1702 £ 0.0007

Gnidak et al.
1977 [GNI77]

Méthode de mesure par
transmission des neutrons

46 compteurs

WWR-M réacteur

filtre au scandium

non spécifiée

2.0keV £ 0.3 keV

0.55 +0.09 -0.06

Mn diffuseur
proportionnels He3
Prokopenko et al. Spectrométrie réacteur
indirecte spectre rapide 0.197 £ 0.006
1978 [PRO78] de masse BOR-60
Séparation radiochimique
Spectre de neutrons dans une zone 0.284 £+ 0.012
Echantillons :
éléments de combustibles sont faiblement enrichis
1leére donnée : élément de combustible
Goncharov et al. réacteur Spectre de neutrons dans une zone ou les 0.2870 + 0.007
2¢me donnée : ampoule contenant de 1'2>U indirecte
1986 [GONBS6] BN-350 éléments de combustibles sont faiblement enrichis
3éme donnée : élément de combustible
Spectre de neutrons dans une zone ou les 0.248 £ 0.010
Valeurs obtenues pour différentes zone de réacteur
éléments de combustibles sont fortement enrichis
ramenées aux conditions de la zone centrale
Meéthode par spectrométrie et utilisation de la multiplicité
Enregistrement simultané des événements
Adamchuk et al. réacteur
de capture et de fission grace a : directe 0.0160 eV 0.03 eV 0.169 £ 0.004
1986 [ADAS6] IRT-2000
12 scintillateurs Nal de section cylindrique montés en 47
et 2 détecteurs semi-conducteurs (fragments de fission)
Multiplicity spectrometry méthode
Romashka-1 : détecteur
Adamchuk et al. scintillateur 4I1 réacteur
directe 0.0253 eV £2.9 % 0.1690 £ 0.0035
1988 [ADASS] composé de 12 sections IRT-2000

2 détecteurs

semi-conducteurs (PF)
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Auteur Source de directe/ Cf figure
Méthode utilisée Plage en énergie
(date) neutrons indirecte n°
Spivak et al. Deux ensemble de compteurs BF3 Photoneutron Sources
directe 30 keV ; 900 keV B4
1956 [SPI56] Chambre a ionisation avec des cibles d’>33U et d’233U (Graphite-Prism Method)
Andrew et al. Transmission (coquille sphérique)
non spécifiée indirecte 24 keV ; 880 keV B.5
1958 [AND58] Chambre a fission
Diven et al.
Cuve remplie de scintillateur liquide non spécifiée non spécifiée 178 keV ; 1 MeV B.4
1958 [DIV58]
Détection des neutrons de fission :
16 compteurs BF-3 implanté dans de la paraffine
réacteur BEPO
placés de facon symétrique autour
Skarsgard et al. (AERE)
d’échantillon suffisamment épais pour absorber non spécifiée | I BEPO REACTOR AT AERE B.1
1958 [SKA58] Spectrometre
quasiment tout le flux de neutrons incident (> 0.05 eV)
(K-CL Crystal)
Utilisation d’un compteur proportionnel
pour la mesure du flux (<0.05eV)
Hopkins et al.
6 12 Cuve remplie de scintillateur liquide non spécifiée directe 30keV ; 1 MeV B.S
1962 [?]
B.1
Ignatiev et al. cyclotron
Enregistrement des neutrons secondaires indirecte 0.032eV;20eV B.2
1964 [IGN64] (faisceau pulsé)
B.3
Weston et al. Temps de vol
non spécifiée directe 12.3 keV ; 690 keV B.S
1964 [WES64] Cuve remplie de scintillateur liquide
Brooks et al. Temps de vol accélérateur linéaire B.2
0.035 eV ;200 eV
1966 [BRO66235] Transmission + scintillateur d’électrons B.3
Temps de vol
Scintillateur hydrogéné de grande capacité
Saussure et al.
“empoisonné” au gadolinium P-LI7 directe 17.7 keV ; 600 keV B.4
1966 [SAU66]
pour la détection des photons gamma
(indications des erreurs statistiques seulement)
Temps de vol
Cao et al. CBNM ELECTRON B.2
4 chambres remplies de scintillateur liquide (détections des photons) directe 6.39eV; 1474 eV
1968 [CAO68] accélérateur linéaire B.3
6 chambres d’ionisation (détection des produits de fission)
Temps de vol B.1
Ryabov et al. Cuve remplie de scintillateur liquide JINR : réacteur B.2
indirecte S5e-2eV;30keV
1968 [RYA68] au bore pour mesure de la transmission rapide (pulsé) B.3
Mesure des gammas de capture et de fission B4
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Auteur Source de directe/ Cf figure
Méthode utilisée Plage en énergie
(date) neutrons indirecte n°
B.2
Czirr et al. accélérateur linéaire (e-)
Temps de vol non spécifiée 48 eV ; 28 keV B.3
1970 [CZI70] 33 MeV
B.4
Temps de vol B.1
Kurov et al. réacteur
Scintillateur liquide (500 Litres) + Cd non spécifiée 0.1eV;30eV B.2
1970 [KUR70] rapide (pulsé)
pour la détection des photons gammas B.3
3 détecteurs scintillateurs au stilbene pour
la détection des gammas et des neutrons rapides accélérateur pulsé
Vorotnikov et al.
Chambre remplie de scintillateur gazeux Van de graaff directe 5keV; 130 keV B.4
1971 [VORT71]
(détection des produits de fission) Réaction : Li7(p,n)Be7
Utilisation de la coincidence entre les détecteur
Temps de vol
Mesures de la diffusion, de la transmission,
et de la fission prompte :
Scintillateur (cristal en verre dopé au °Li) pour
la détection des neutrons diffusés Accélérateur pulsé
Bandl et al.
Détection des protons de recul Van de Graaff (3 MeV) indirecte 8 keV ; 60 keV B.4
1972 [BAN72]
par un scintilateur liquide Réaction : Li7(p,n)Be7
Détecteur (cristal en verre dopé au °Li) pour
la détection des neutrons transmis
Scintillateur (cristal en verre sans °Li) pour
la détection des photons de bruit de fond
Temps de vol
Utilisation de 8 cristaux en stilbéne
Bolotskij et al. réacteur rapide 3
pour la détection des neutrons prompts de directe 250 eV ; 65 keV
1973 [BOL73] IBR-30 (pulsé) B.5
fission et des photons gamma
provenant de la capture et de la fission
Chambre a fission pour la mesure
des produits de fission réacteur non spécifié
Dvukhsherstnov et al. B.1
Utilisation de détecteurs scintillateurs transmission des neutrons a directe 0.0253; 25 keV
1974 [DVU74] B.4

pour les photons gamma

provenant de la capture et de la fission

travers des filtres : fer alu et soufre
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Auteur Source de directe/ Cf figure
Méthode utilisée Plage en énergie
(date) neutrons indirecte n°
Temps de vol B.2
Corvi et al.
Chambre a fission multiplaques Accélérateur linéaire directe 86 eV ; 85 keV B.3
1975 [COR75]
Scintillateurs CgFg B4
Kononov et al. Temps de vol
Van de Graaff non spécifiée 10keV ; 1 MeV B.5
1975 [KON75] Scintillateur liquide (Cd)
Scintillateur (cristal en verre dopé au °Li)
B.1
Yen et al. 2 chambres a fission
non spécifiée directe 200eV; 12.76 keV B.2
1975 [YEN75] Utilisation d’un spectrométre a temps de ralentissement : B3
bloc de plomb 2#2*2m3 -
Chambre a fission
Gwin et al. 3
1976 Détecteur scintillateur liquide Accélerateur linéaire directe 100 eV ; 200 keV B
Utilisation de la coincidence entre les détecteurs .
Temps de vol
Muradyan et al. B.2
Chambre d’ionisation Accélerateur linéaire directe 10eV; 5keV
1977 [MURT77] B.3
2 cristaux scintillateurs Nal(T1)
Cuve remplie de scintillateur liquide (800L)
Beer et al. pour la détection des gammas de capture et de fission
Accélérateur Van de Graaff directe 10.6 keV ; 64.0 keV 481 keV B.5
1978 [BEE78] Scintillateur liquide au Ne213 cylindrique
pour les événements de fission seuls
Utilisation de filtre au scandium et
Vertebnyy et al. au fer pour sélectionner les neutrons
WWR-M réacteur indirecte Intégrale 2 keV et 24.5 keV B4
1980 [VERSO0] méthode par transmission
Utilisation de 46 compteurs a He?
Temps de vol
Adamchuk et al. B.2
Méthode par spectrométrie et utilisation de la multiplicité non spécifiée directe 1.98eV 32 eV
1983 [ADAS83] B.3
cf ligne ci-dessus
B.2
Grigoriev et al.
B3
[GRIOO0]
B.4
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FIG. B.1 — Valeurs expérimentales différentielles du rapport o de 1’233U répertoriées dans la base
EXFOR, comparées a I’évaluation ENDF/B-VI, pour des énergies comprises entre 0.0001 eV et 1 eV.
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FIG. B.2 — Valeurs expérimentales différentielles du rapport o de 1’233U répertoriées dans la base
EXFOR, comparées a 1’évaluation ENDF/B-VI, pour des énergies comprises entre 1 eV et 100 eV.
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FIG. B.3 — Valeurs expérimentales différentielles du rapport o de 1’233U répertoriées dans la base
EXFOR, comparées a I’évaluation ENDF/B-VI, pour des énergies comprises entre 100 eV et 2.2 keV.
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FIG. B.4 — Valeurs expérimentales différentielles du rapport o de 1'>3°U répertoriées dans la base
EXFOR, comparées a I’évaluation ENDF/B-VI, pour les hautes énergies(> 2.2 keV). Au vu de la

quantité de données et afin de rendre plus lisible les courbes, les valeurs expérimentales ont été
représentées sur deux graphiques.
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FIG. B.5 — Valeurs expérimentales différentielles du rapport o de 1’233U répertoriées dans la base
EXFOR, comparées a 1’évaluation ENDF/B-VI, pour les hautes énergies(> 2.2 keV), suite.

. 233 P -
B.2 Etat des lieux du rapport o de I’ U : données expérimen-
tales existantes
Les données expérimentales sont assez peu nombreuses et datent essentiellement des annnées 60.
Il a été assez difficile de trouver les publications portant sur cette mesure. Un certain nombre n’a

pas été accessible. De plus, peu de valeurs sont tabulées et existent sous EXFOR. Ces mesures sont

résumées dans le tableau B.6 pour les mesures intégrales et dans le tableau B.7 pour les mesures dif-
férentielles.

Les mesures différentielles sont représentées sur les figures B.6, B.7, B.§, B.10 et B.11.
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Auteur Source de directe/ Rapport o0 Calcul de
Méthode utilisée Plage en énergie
(date) neutrons indirecte de 'B3U Iincertitude
Erreurs sur :
M.Lounsbury et al. spectrométrie I’analyse isotopique
NRU-reactor indirecte spectre thermique 0.0899 + 0.0004
1970[LOU70] de masse les données nucléaires
le spectre de neutrons
L.J.Eschet al. spectre épithermique 0.165 £ 0.012
- - - non spécifié
1964 [ESC64] spectre épithermique 0.175 + 0.006
W.H. Zinn et al.
- - - spectre thermique 0.114 non spécifié
1946 [ZIN46]
A.Okazaki et al. spectrométrie
NRU-reactor indirecte spectre thermique 0.0940 + 0.0004 non spécifié
1964 [OKA64] de masse
M.G.Inghram et al. spectrométrie
- indirecte spectre thermique 0.0976 £ 0.0018 non spécifié
1950 [ING50] de masse
M.J.Cabell et al. spectrométrie
réacteur Pluto indirecte spectre thermique 0.0917 £ 0.0022 non spécifié
1962 [?] de masse
spectrométrie
G.M.Kukavadse et al.
de masse Réacteur ? indirecte spectre thermique 0.095 £ 0.003 non spécifié
1955 [KUKS55]
+ comptage alpha
Halperin et al. spectrométrie
- indirecte spectre épithermique 0.171 £ 0.017
1963 [?] de masse
Conway et al. spectrometrie
- indirecte spectre épithermique 0.175 £ 0.006
1967 [?] de masse
spectrométrie
Cabell et al. de masse
Réacteur ? indirecte spectre thermique 9.17e-2 + 2.2e-3 cf publi

1971 [CAB71]

(2 ans d’irradiation)

Mesure de la capture seule
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Auteur Source de directe/ Calcul de Cf figure
Méthode utilisée Plage en énergie
date neutrons indirecte I’incertitude n°
J.C.HopKins et al. Cuve contenant un
- - 30keV; 1 MeV non spécifié B.11
1962 [?] liquide scintillateur
erreurs statistiques
F.D.Brooks et al. Temps de vol B.6
LINAC - 0.035eV; 11 eV + erreurs systématiques
1966 [BROG66] Scintillateurs B.8
(bruit de fond et normalisation)
J.E.Sanders et al. Détection des neutrons réacteur BEPO
- 1.07eV;2.16 eV B.7
(1957) [SANS57] émis lors de la fission a AERE
non spécifié
P.A Egelstaff et al.
Temps de vol - indirecte Se-3eV-2.1eV 30 % dans la zone non représentée
(1955) [EGESS]
d’énergies intermédiaires
M.S.Moore et al.
Temps de vol - indirecte 2eV;17eV détaillé B.7
(1960) [MOO59]
Temps de vol
B.6
L.W.Weston et al. Chambre a fission contenant plusieurs accélérateur
directe 0.4¢eV;2keV détaillé B.7
1968 [?] cibles d’233U et placée au centre d’une cuve linéaire B.10

contenant un liquide scintillateur
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FIG. B.6 — Valeurs expérimentales différentielles du rapport o de 1'>33U répertoriées dans la base
EXFOR, comparées a I’évaluation ENDF/B-VI, pour des énergies inférieures a 1 eV.
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FIG. B.7 — Valeurs expérimentales différentielles du rapport o de 1’233U répertoriées dans la base
EXFOR, comparées a I’évaluation ENDF/B-VI pour des énergies comprises entre 1 eV et 20 eV. Au

vu de la quantité de données et afin de rendre plus lisible les courbes, les valeurs expérimentales ont
été représentées sur deux graphiques.
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FIG. B.8 — Valeurs expérimentales différentielles du rapport o de 1'>33U répertoriées dans la base
EXFOR, comparées a I’évaluation ENDF/B-VI pour des énergies comprises entre 1 eV et 20 eV, suite.

e
o

Rapport o de *Pu

T

T

Weston et al.

— évaluations ENDF/B-VI
—— courbe =0

Ll

i 55—

PR I I N

Ll

o
(=}

100

Energie (eV)

1000

FIG. B.9 — Valeurs expérimentales différentielles du rapport o de 1'233U répertoriées dans la base
EXFOR, comparées a 1’évaluation ENDF/B-VI pour des énergies comprises entre 10 eV et 2 keV
(échelle linéaire). Nous avons seulement représenté la plage pour o0 compris entre -1 et 1 afin de
mettre en valeur les données expérimentales négatives de Weston et al.
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FIG. B.10 — En haut, valeurs expérimentales différentielles du rapport o de 1’233U répertoriées dans
la base EXFOR, comparées a I’évaluation ENDF/B-VI pour des énergies comprises entre 10 eV et
2 keV (échelle linéaire). En bas, méme figure mais avec une échelle logarithmique en y.
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FIG. B.11 — Valeurs expérimentales différentielles du rapport o de I’>33U répertoriées dans la base
EXFOR, comparées a 1’évaluation ENDF/B-VI pour des énergies supérieures a 2 keV.

B.2.1 Les mesures de Weston et al.

Ce paragraphe résument toutes les données accessibles du rapporto de 1’233U de Weston et al.

10\‘ T T T T UL |

—— rapport interne / publication
rapport interne / ENDF/B-VI
---- publication / ENDF/B-VI

Rapport de section efficace de fission
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10 10 10° 10°
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FIG. B.12 — Rapport des section efficace de fission de I’>3U, entre le rapport interne ORNL et la
publication, entre le rapport interne ORNL et I’évaluation ENDF/B-VI, et entre la publication et
I’évaluation ENDF/B-VI.
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FIG. B.13 — Rapport des section efficace de capture de 1'>33U, entre le rapport interne ORNL et la
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Annexe C

Evaluation ENDF/B-VII des sections efficaces

de capture et de fission de I’>*°U

Dans cette évaluation, I’intégrale des sections efficaces de capture et de fission dans la zone des ré-
sonances sont respectivement de 276.04 barns et 140.49 barns. Ceci donne un rapport o égal a 0.509,
ce qui est en excellent accord avec les valeurs obtenues par les mesures expérimentales intégrales.
De plus, les mesures expérimentales différentielles prises en compte dans 1’analyse pour effectuer

I’évaluation sont au nombre de 18 :

1. Mesure par transmission sur le temps de vol ORELA de 18 metres, avec un échantillon d’épais-
seur 0.03269 atoms/barn, refroidi a 77 K (de 0.4 eV a 68 eV) - Harvey et al. [HARS86]

2. Mesure par transmission sur le temps de vol ORELA de 80 metres, avec un échantillon d’épais-
seur 0.00233 atoms/barn, refroidi a 77 K (de 4 eV a 2.25 keV) - Harvey et al. [HAR86]

3. Mesure par transmission sur le temps de vol ORELA de 80 metres, avec un échantillon d’épais-
seur 0.03269 atoms/barn, refroidi a 77 K (de 4 eV a 2.25 keV) - Harvey et al.[HAR86]

4. Données de fission mesurée sur 1’accélérateur linéaire RPI, a 8.4 metres (de 0.02 eV a 20 eV) -
Schrack et al. [SCH&8]

5. Données de fission sur le temps de vol ORELA de 25.2 metres (de 0.01 eV a 2.25 keV) -

Saussure et al. [?]

6. Données de capture sur le temps de vol ORELA de 25.2 metres (de 0.01 eV a 2.25 keV) -

Saussure et al. [?]

7. Données de fission sur le temps de vol ORELA de 39 metres (de 0.01 eV a 100 eV) - Perez et
al. [?]

8. Données de capture sur le temps de vol ORELA de 39 metres (de 0.01 eV a 100 eV) - Perez et
al. [?]

9. Données de fission sur le temps de vol ORELA de 25.6 metres (de 0.01 eV a 20 eV) - Gwin et
al. [GWI84b]
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10.

11.

12.
13.
14.

15.
16.
17.

18.

Mesure par transmission sur le temps de vol ORELA de 18 metres, avec un échantillon d’épais-
seur 0.001468 atom/barn (de 0.01 eV a 1.0 eV) - Spencer et al. [SPE84]

Données de fission sur le temps de vol Geel de 18 metres (de 0.001 eV a 1.0 eV) - Wagemans
et al. [WAGSS]

Données de capture sur le temps de vol ORELA (de 0.01 eV a 4.0 eV) - Gwin et al. [GWI96]
Données de fission sur le temps de vol ORELA (de 0.01 eV a 4.0 eV) - Gwin et al. [GWI96]

Données de fission sur le temps de vol ORELA de 18.9 metres (de 14 eV a2.25 keV) - Weston
and Todd [?]

Données de eta sur un temps de vol de 8 metres (de 0.0018 eV a 1.0eV) - Wartena et al. [WAR87]
Données de eta (hacheur) (de 0.0015 eV a 0.15 eV) - Weigmann et al [WEI90]

Données de fission sur le temps de vol ORELA de 86.5 metres (de 100 eV a 2.0 keV) - Weston
and Todd [WES92]

Données de rendements de fission sur le temps de vol ORELA (de 0.01 eV a 50.0 eV) - Moxon
et al. [MOX92]
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Annexe D

Validation de MCTPF : Biais induit par le
straggling en fonction du choix du tirage des

produits de fission

De nombreuses modifications au code ont été apportées au fur et a mesure des vérifications et de la
compréhension des phénomenes existants. L’ annexe suivante, un peu absconse, explique de facon tres
détaillée comment nous avons choisi le tirage des produits de fission. En effet, nous avions plusieurs
possibilités : tirer un seul produit de fission dans 2 7t sr dans la chambre a fission, dans 4 7 sr ou encore
tirer les deux produits de fission associés. Un effet particulier que I’on a nommé “effet straggling”,
puisque ce dernier en est la cause principale, a été remarqué. C’est un effet trés fin qui n’existe plus
dans le cas ou I’on choisi de tirer 1 seul produit de fission dans 4 & sr . Cependant, cet effet, bien que
négligable par rapport a d’autres erreurs comme il est montré dans le chapitre 5, nous a permis de

nous assurer de la bonne compréhension de notre code et de sa validité.

D.1 Version initiale de MCTPF

Dans la version initiale du code, afin de simplifier le code et de limiter le temps de calcul, nous
nous étions intéressés a un seul produit de fission (sur les deux produits émis a 180° 1’un par rapport
a ’autre) : nous choisissons celui émis dans 2 7 sr dans la “bonne direction” c’est-a-dire dirigé vers
le gaz de la chambre et non pas vers I’aluminium composant le support de la cible. Cela correspond
a une direction y > 0 sur le schéma D.1. Une petite étude nous a permis de conclure qu’un léger biais
d au straggling était alors introduit.

En effet, dans le cas de la géométrie précise et en tirant un seul produit de fission dans une direc-

tion choisie, nous relevons (pour 1 000 000 produits de fission émis) :

— Efficacité de sortie de cible : (97.71 £ 0.20) %'

"Les erreurs indiquées dans tout ce paragraphe sont les erreurs statistiques.
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— Produits de fission restant dans la cible : (2.29 + 0.02) %

— Produits de fission qui, une fois le straggling pris en compte, ont une direction de propagation
initiale permettant de sortir de la cible sans passer par I’aluminium (c’est-a-dire dirigée selon
(+Oy)) : (96.51 £ 0.19) %. Il y a donc 3.49 % des produits de fission qui ont été déviés par le
straggling.

— Efficacité de dépdt d’énergie dans le gaz de la chambre : (95.26 + 0.19) %

— Produits de fission allant directement dans le gaz : (95.08 £ 0.19) % soit 97.32 % des produit
de fission sortant de la cible

— Produits de fission allant dans le support de cible en aluminium en sortie de cible total :
(2.62 + 0.02) % soit 2.68 % des produit de fission sortant de la cible

— Produits de fission allant dans le support de cible en aluminium en sortie de cible et s’arrétant
dans I’aluminium : (2.44 4 0.02) % soit 93.14 % des produits de fission allant dans le support
de cible

— Produits de fission allant dans le support de cible en aluminium en sortie de cible et continuant
dans le gaz : (0.180 =+ 0.004) % soit 6.86 % des produit de fission allant dans le support de cible

Soit B, I’angle obtenu en projetant le vecteur direction, non pas initial (sinon dans la bonne direction)
mais celui décalé du straggling, sur le plan (Oyz) (cf figure D.1). On releve la valeur du cosinus
de I’angle entre ce vecteur projeté et I’axe (Oz) si le produit de fission a effectivement déposé de
I’énergie dans le gaz a un moment ou a un autre de son parcours. Pour mieux connaitre 1’influence
du straggling, nous tragons alors, pour les produits de fission qui déposent de 1’énergie dans le gaz,
le spectre de cos(P) représenté en figure D.2. L’allure de la courbe se comprend parfaitement : nous
avons quelques événements pour cos(B) < 0 dus a I’effet straggling. De plus, plus B tend vers 7,
plus il y a de produits de fission déposant de I’énergie dans le gaz. L.e nombre de produits de fission
émis selon cos(B) < 0 estde 3.50 %. Cette valeur correspond a celle trouvée précédemment et citée
ci-dessus.

Il y a donc un nombre d’événements “effet straggling” importants. Nous devons impérativement

le prendre en compte correctement dans le code de transport.
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D.2 Modification de MCTPF

Dans la version initiale présentée jusque-la, nous nous étions intéressés, sur les deux produits
de fission émis lors d’une seule fission, au seul produit de fission allant dans la “bonne direction”
c’est-a-dire celle de sortie de cible : (+Oy). C’est ce qui explique I’erreur induite par le straggling et
I’efficacité de dépot d’énergie dans le gaz de la chambre. En effet, le code ne prend pas en compte
les produits de fission qui partent dans la mauvaise direction proche de la surface de la cible et qui,
par effet du straggling, peuvent quand méme déposer de 1’énergie dans le gaz. Donc la probabilité de

déposer de I’énergie dans le gaz pour un événement de fission est bien de 97.7 % et non 95.3 %.

De plus, le code utilisé ne prend pas en compte deux autres phénomenes : les deux produits
de fission peuvent, toujours par le straggling, déposer tous les deux de 1’énergie dans le gaz ou au
contraire il se peut qu’aucun des deux produits de fission ne dépose de 1’énergie dans le gaz. Il faut
donc modifier le code en imposant un nombre de fissions et non un nombre de produits de fission
source. Nous nous intéressons alors aux deux produits de fission émis lors de la fission. Le choix de
la direction n’importe plus.

Cependant, dans un tel cas, le deuxieme produit de fission n’est pas quelconque. Si 1’on note Zj,
A1, Eq, respectivement, le numéro atomique, la masse atomique et 1’énergie du premier produit de

fission, alors le second produit de fission est caractérisé par :

— Zo= Zfissite - Z1

— Ax=Ayigile + 1 - (nb de neutrons pompts €mis lors de la fission) - A;

- E= % * Ey
Le nombre vde neutrons prompts émis lors de la fission est égal en moyenne a 2.5. Le tirage aléatoire
de v se fait selon une loi de Poisson. Quant a I’énergie, on utilise la conservation de la quantité de
mouvement (on néglige I’évaporation). Cependant, nous avons obtenu des (Z,A) ne correspondant pas
a des produits de fission répertoriés dans la table de rendement de fission. En effet, nous avons trop
simplifié le probleme et nous n’obtenons pas les bonnes distributions en Z et en A pour le deuxieme

produit de fission.

Une autre modification possible du code, plus simple, plus efficace et demandant moins d’adap-
tation par rapport a la premiere version, consiste a ne prendre en compte que des “demi-fissions”
c’est-a-dire que I’on ne s’intéresse qu’a un seul produit de fission dont la direction initiale est, cette
fois-ci, quelconque (4 7 sr). Il suffira de renormaliser en multipliant les résultats par deux. Tous les

résultats présentés par la suite sont obtenus avec cette version du code.
Ainsi, pour 1 000 000 produits de fission ayant une direction quelconque, nous relevons les valeurs

suivantes :
— Efficacité de sortie de cible : (97.63 &= 0.20) %
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Produits de fission restant dans la cible : (2.37 4+ 0.02) %

Efficacité de dépdt d’énergie dans le gaz de la chambre : (49.02 4+ 0.12) %

Produits de fission ayant une direction de propagation initiale non imposée permettant de sortir
de la cible sans passer par I’aluminium, c’est-a-dire dirigée selon (+Oy) : (50.0 £0.12) %
Produits de fission qui, une fois le straggling pris en compte, ont une direction de propagation
initiale permettant de sortir de la cible sans passer par I’aluminium, c’est-a-dire dirigée selon
(+Oy) : (49.99 £ 0.12) %.

La différence entre les deux derniers résultats est nulle, a I’erreur statistique pres. Cette diffé-
rence nulle (contrairement aux 3.49 % obtenus précédemment) s’explique parfaitement : ici,
nous prenons en compte les produits de fission qui n’allaient pas dans la bonne direction initia-
lement mais qui, par le straggling, sont alors dirigés selon 1’axe (+Oy). Nous nous attendions
donc, avec cette version du code, a n’avoir aucun effet straggling. Les événements ou les pro-
duit de fission sortent tous les deux de la cible compensent ceux ou aucun des deux produits de
fission émis par fission ne sortent. Il n’y a donc plus d’erreur introduite par le straggling.

50 % des produits de fission sortis de la cible déposent de I’énergie dans le gaz, a I’erreur
statistique pres. De plus, 50 % des produits de fission vont dans la bonne direction apres le
straggling. La différence, c’est-a-dire 50.00 - 49.02 (= 0.98 £ 0.24) %, correspond aux produits
de fission qui ne sortent pas de la cible et a ceux qui sortent avant de repartir dans la cible
apres un court parcours dans le gaz Ar — CH4. Une simulation supplémentaire nous a permis
d’estimer le nombre de ces derniers événements. Nous en avons (1.11 + 0.01) %. Nous avons
aussi distingué les produits de fission qui vont dans I’aluminium avant de revenir dans la cible :
(0.46 £ 0.01) %, de ceux qui vont dans le gaz Ar —CHy : (0.65 + 0.01) %. Nous notons que,
méme a ’erreur statistique pres, nous n’avons pas le méme nombre de produits de fission qui
reviennent dans la cible, qu’ils viennent de 1’aluminium ou du gaz. Ce biais s’explique par le
straggling. En effet, d’apres les tables de parcours, le straggling dans le gaz est plus important
que celui dans 1’aluminium, proportionellement au parcours. Les produits de fission sont donc
plus déviés dans le gaz et “reviennent” plus facilement dans la cible. Sans ce biais, nous aurions
50.00 - (0.98 - 0.65) - (0.65 + 0.46) / 2~=49.12, inclus dans (49.02 £ 0.12) %. Ce biais est tres
faible et est “noyé” dans I’erreur statistique.

Produits de fission allant directement dans le gaz : (48.71 £ 0.12) % soit 49.90 % des produits
de fission sortants de la cible

Produits de fission allant dans le support de cible en aluminium en sortie de cible : (48.92 + 0.1) %
soit 50.10 % des produits de fission sortants de la cible

Produit de fission allant dans le support de cible en aluminium en sortie de cible et s’arrétant
dans I’aluminium : (48.61 +0.12) % soit 99.37 % des produits de fission allant dans le support
de cible

Produit de fission allant dans le support de cible en aluminium en sortie de cible et continuant
dans le gaz : (0.308 £ 0.006) % soit 0.63 % des produit de fission allant dans le support de cible
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De plus, nous tracons le spectre d’énergie déposée dans le gaz auquel nous superposons ceux obtenus
dans le cas ou les produits de fission s’arrétent ou pas dans la chambre (cf figure D.3). Les spectres
bidimensionnels “Energie en sortie de cible - énergie déposée dans le gaz Ar — CH4” ont aussi été
tracés : figure D.4 pour le spectre complet, figure D.5 pour les produits de fission qui s’arrétent dans

le gaz, et figure D.6 pour les produits de fission qui ne s’arrétent pas dans le gaz.

Les spectres “Energie en sortie de cible - Energie déposée si arrét” sont faciles a interpréter : les
produits de fission déposent toute leur énergie dans le gaz, celle-ci étant égale a 1’énergie de sortie
de cible. D’ol une seule droite pour le spectre bidimensionnel : y = x. Nous remarquons que, sur les
spectres, il y a quelques événements pour lesquels 1’énergie déposée est bien plus faible que celle en
sortie de cible. Ceci s’explique par le straggling : il existe des produits de fission qui partent dans
I’aluminium avant de traverser le gaz de la chambre. L’ énergie de sortie de cible relevée ici n’est pas
égale a I’énergie d’entrée dans le gaz. Le fait de tracer les spectres bidimensionnels “Energie en sortie
de cible - Energie déposée si arrét” et non les spectres bidimensionnels “Energie en entrée dans le gaz
- Energie déposée si arrét” nous a permis de mettre en évidence ce phénomene.

Les spectres “Energie en sortie de cible - Energie déposée si NON arrét” s’expliquent aussi assez
facilement. La zone ou les produits de fission perdent une grande part de leur énergie est tres peuplée.
En effet, vu la géométrie de la chambre a fission, beaucoup de produits de fission partent en direction
de I’électrode centrale. Les autres événements caractérisés par un faible dépot d’énergie dans le gaz
par rapport a I’énergie de sortie de cible, correspondent aux effets de bords (produits de fission qui
ont une direction telle qu’ils sortent tres rapidement de la chambre en n’ayant traversé que peu de

gaz) ainsi qu’aux événements dus a I’effet straggling.

Chambre a fission carrée finale - P =0.5 bar

0.1 T T T T T T T T T T

0.01 Spectre complet

0.001 AN

T T T LTTTT
L
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F1G. D.3 — Spectres d’énergie déposée dans le gaz, pour la chambre a fission carrée finale. Pgaz =
0.5 bars.
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F1G. D.6 — Spectre bidimensionnel “Energie en sortie de cible - Energie déposée Si NON Arrét dans
le gaz” pour le cas de la chambre a fission carrée finale. Pgaz = (.5 bar.

D.3 Conclusion

Pour conclure, nous choisissons de tirer toujours un seul produit de fission mais dans 4 © sr. De
cette facon, le code reste assez simple tout en n’introduisant pas de biais pour autant. Les spectres
obtenus sont alors totalement expliqués. Vous noterez que les effets étudiés ici sont faibles, bien en
deca de I'incertitude des tables de parcours. Cependant, il a été tres important de comprendre finement

les résultats de ce code pour le valider.
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Annexe E

Validation de MCTPF : Influence de la
géométrie de la chambre a fission et de la

pression du gaz

Une facon de valider MCTPF est de vérifier que les spectres obtenus pour des géométries tres dif-
férentes s’expliquent et ne présentent aucun résultat inattendu. Pour cela, nous avons tracé le spectre
d’énergie déposée dans le gaz pour les deux types de chambre 2 fission (cylindrique et carrée!). Nous
avons superposé le spectre des énergies initiales des produits de fission et le spectre des énergies en
sortie de cible. De plus, nous avons tracé les spectres des énergies déposées dans le gaz pour les deux
types de chambre a fission dans le cas ou les produits de fission s’arrétent effectivement dans le gaz

et dans le cas ou ils ne s’arrétent pas.

Nous remarquons que les produits de fission déposent plus d’énergie dans le gaz a 8 bars qu’a
4 bars, quelle que soit la géométrie de la chambre. Ceci est parfaitement attendu. De plus, dans la
chambre a fission cylindrique, il y a une épaisseur de gaz de 1 mm entre la cible d’UO; et I’électrode
tandis que celle pour la chambre a fission carrée et de 2.5 mm dans cette simulation. Ceci explique
le fait qu’il y a plus de produits de fission s’arrétant dans le gaz dans la géométrie carrée que dans la
géométrie cylindrique. Les produits de fission déposent plus d’énergie dans le gaz dans le cas de la
chambre a fission carrée.

Nous retrouvons donc toutes les conclusions attendues. Tous les spectres sont parfaitement cohé-

rents entre eux.

'Nous avons choisi le méme gaz pour chacune de ces deux chambres : nous avons choisi celui de la chambre  fission
cylindrique que nous avions a disposition. Il s’agit d’un mélange d’argon (96%) et d’azote (4%). On rappelle que la
chambre a fission utilisée pour la mesure du rapport & est remplie d’un mélange d’argon (90%) et de méthane (10%).
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F1G. E.1 — Comparaison entre le spectre des énergies déposée par les produits de fission dans le gaz
Argon-Azote et le spectre de leur énergie initiale dans le cas d’une chambre a fission cylindrique.
Pgaz = 4 bars

Cas de la chambre a fission carrée - Pgaz = 4 bars
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F1G. E.2 — Comparaison entre le spectre des énergies déposée par les produits de fission dans le gaz
Argon-Azote et le spectre de leur énergie initiale dans le cas d’'une chambre a fission carrée. Pgaz =
4 bars
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Cas de la chambre a fission cylindrique - Pgaz = 8 bars
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F1G. E.3 — Comparaison entre le spectre des énergies déposée par les produits de fission dans le gaz
Argon-Azote et le spectre de leur énergie initiale dans le cas d’une chambre a fission cylindrique.
Pgaz = 8 bars
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F1G. E.4 — Comparaison entre le spectre des énergies déposée par les produits de fission dans le gaz
Argon-Azote et le spectre de leur énergie initiale dans le cas d’'une chambre a fission carrée. Pgaz =
8 bars
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Cas de la chambre a fission cylindrique - Pgaz = 4 bars
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F1G. E.5 — Spectre des énergies déposée dans le gaz Argon-Azote par les produits de fission dans le
cas de la chambre a fission cylindrique. Pgaz = 4 bars
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Spectre des énergies déposée dans le gaz Argon-Azote par les produits de fission dans le cas de la
chambre a fission carrée. Pgaz = 4 bars
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Cas de la chambre a fission cylindrique - Pgaz = 8 bars
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F1G. E.7 — Spectre des énergies déposée dans le gaz Argon-Azote par les produits de fission dans le
cas de la chambre a fission cylindrique. Pgaz = 8 bars
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F1G. E.8 — Spectre des énergies déposée dans le gaz Argon-Azote par les produits de fission dans le
cas de la chambre a fission carrée. Pgaz = 8 bars
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Annexe F

Validation de MCTPF : démonstration de la

formule du straggling latéral intermédiaire

Nous nous proposons dans cette annexe de démontrer la formule utilisée dans le chapitre 5 concer-
nant le calcul du straggling latéral lors d’un pas intermédiaire. Pour cela, nous posons les notations
suivantes (cf figure F.1) :

Straggling latéral (Eg — > 0) = AD = s

Straggling latéral (E; — > 0) = AC = s

Prolongation du straggling latéral inconnu (Eg — > E1) = AB = Sinconnu

Parcours(Eg — > 0) = OA = d

Parcours(Ey — > 0) = IA = d,

distance OF = 1

Du schéma F.1, nous pouvons écrire que :
OD = OF + ED

ce qui peut s’écrire de la facon suivante :

A3+ 53-€ 0 = (I+1/d?+53- &™) - g/ Sincom

En prenant le module de cette équation, nous avons :

d3+s5 = (I+d)*+53

soit :

[ = \/d(z)—i-s(z)—s% — d

Or, si on a sg ~ s1(ce qui est valable dans le cas de pas tres courts), alors :

304



* - >
Source Point I Arrét
(E=Ep intermédiaire (E=0)
(E=E,)
d0 >

F1G. F.1 — Représentation d’une trajectoire d’une particule et du straggling latéral associé. La trajec-
toire de la particule est évaluée en trois point : a la source (énergie Ep), en un point intermédiaire

(énergie Ep) et a la fin de son parcours (énergie nulle). Les stragglings latéraux sont également
mentionnés.

Par ailleurs, nous avons :
2 _ 2 2
Qo = Oinconnu +B
Or chacun de ces angles peut s’écrire de la fagon suivante :

§1
[+ d,

B = arctan(

)

0y = arctan(:l—o)
0

Sinconnu )

l

Qlinconnnu = arctan(

ce qui donne :

(arctan(:l—(())) N (arctan(l_ild]) )? = (arcmn(sinclonnu) )2

Si on suppose que sg ~ s1, alors on a :

S_O 2 S1 2 _ Sinconnu 2
(02 — (L2 = (Sl

Or, I’équation ?? nous donne I’expression de 1. Nous obtenons :

S_() 2 S_] 2 _ Sinconnu 2
G @) do—d;’
Ce qui donne au final :
do —di
Sinconnu = d : S% _S%
0
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On retrouve donc I’expression utilisée pour le straggling latéral intermédiaire.
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Annexe G

Validation de MCTPF - autre version du code

Une autre version du code, plus précise existe. Pour cela, nous supposons que, pour une particule

passant d’une énergie Eg a E1, le straggling longitudinal intermédiaire siong (Eg — E1) est obtenu par :

S]ong(E0—>E1) = \/slzong(E0_>0) - Slzong(El _>0)

Cette formule est issue du principe qu’une somme de distributions gaussiennes de largeurs G et
G est une distribution gaussienne de largeur 4 /G% + G%. Nous rappelons que dans la version exposée

dans le chapitre 5, la relation utilisée est la suivante :
Slong(EO — El) = Slong(EO — 0) - Slong(El — O)

En ce qui concerne le straggling latéral intermédiaire, il est obtenu par méme formule que celle
utilisée dans le chapitre 5 et démontrée dans I’annexe F.
Les tables de SRIM et de TRIM different

Ainsi, ne pouvant pas
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Annexe H

Fabrication et caractérisation des cibles
d9235U et d9233U

Dans cette annexe, nous avons récapitulé, dans une premiere partie, I’ensemble des informations
concernant les cibles : dimensions, matériaux, support de cible utilisé et fabrication. Un paragraphe
concernant les problemes liés a la radioprotection termine cette partie. Puis, dans la deuxiéme section,
nous donnons une description plus exhaustive du dispositif expérimental utilisé pour la caractérisation

des cibles que celle présentée dans le chapitre 5. Enfin, nous détaillons le calcul d’angle solide.

H.1 Caractéristiques des cibles

H.1.1 Caractéristiques géométriques des cibles

H.1.2 Matériau utilisé
H.1.2.1 Uranium 233

L'233U a été acheté a 'IRMM (GEEL-Belgique). Il a été livré sous la forme d’une poudre d’oxyde
(U303). 11y en avait 33.35 mg, I’activité o étant alors de 1.19¢7 Bq. La composition de 233U indiquée
par le fournisseur est la suivante (% molaire) :

- U-232:0
U-233:99.94887
U-234:0.05
U-235:0.001
- U-236:0
— U-238:0.00013
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F1G. H.1 — Caractéristiques géométriques des cibles utilisées.

H.1.2.2 Uranium 235

L'233U utilisé pour fabriquer nos cibles provient d’anciennes cibles faites pour les mesures a
n-ToF par le groupe Données Nucléaires de 'TPNO. La composition de I’>>U a été mesurée par
spectrométrie de masse. Elle est la suivante :

— 24U /25U : 0.007472 £ 0.000015

— 23U /25U 1 0.002696 £ 0.000005

— 238U /25U : 0.06283 + 0.00006

H.1.3 Support de cible en aluminium

Le choix des supports de cibles (matériau, épaisseur, état et pureté du matériau) a été le résultat

d’un compromis entre les spécifications des radiochimistes de I'IPNO et les notres.

Afin que les radiochimistes puissent effectuer 1’électrodéposition, le matériau composant le sup-
port de cible doit étre conducteur. Il est préférable qu’il supporte les hautes températures puisque les
radiochimistes sont parfois amenés a chauffer le dépot pour améliorer son adhérence. L’aluminium
répond a ces criteres. De plus, il est transparent aux neutrons, relativement peu cher et non toxique. Il
a donc rapidement été préféré aux autres matériaux.

La détermination de I’épaisseur des feuilles d’aluminium s’est faite selon plusieurs criteres : tout
d’abord, nous voulons pouvoir insérer les cibles dans la chambre a fission en les faisant coulisser dans
un systeme de glissiere. Les feuilles doivent étre assez rigides pour cela. De plus, il ne faut absolu-

ment pas que ces feuilles, sur lesquelles est déposée de 1’uranium, puissent se déchirer. Cependant,
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les radiochimistes ont besoin de feuilles assez fines afin de pouvoir assurer 1’étanchéité lors du dépot
par électrolyse. Le taux de pureté et le traitement de I’aluminium (laminé ou recuit) induisent des
différences importantes sur la tenue mécanique de ces feuilles. Ainsi, les feuilles dans 1’état recuit
sont plus “souples” que dans I’état laminé, tout comme les feuilles tres pures.

Le dernier critere est celui du cofit : bien que nous voulions des feuilles d’aluminium le plus pur pos-

sible, il a fallu faire un compromis entre le taux de pureté et le prix des feuilles d’aluminium.

Le choix s’est finalement porté sur les feuilles ayant les caractéristiques suivantes (en ppm) :
GoodFellow - aluminium AL000540

Epaisseur : 0.09 mm (£ 10 %)

Pureté : 99.99 %

— Etat : recuit

— Taille : 100*100 mm (+2 % /- 1 %)

Analyse donnée par GoodFellow : Ca : 1 ppm, Cu : 10 ppm, Fe : 30 ppm, Ga : 3 ppm, Mg :

20 ppm, Na : 3 ppm, Si : 20 ppm

La taille des feuilles est de 100 mm*100 mm (+ 2% - 1%). En effet, notre cible finale est de 60 mm
par 65 mm. Mais il est plus facile d’avoir un plus grand support de cible pour déposer I’uranium et
pour effectuer la cartographie des cibles. La découpe aux bonnes dimensions est faite sous boite a

gants en chimie chaude a Orsay.

H.1.4 Comment sont fabriquées de telles cibles ?

La fabrication des cibles par les radiochimistes est tres délicate. La matiere manipulée étant ra-
dioactive, tout le travail est effectué en boite a gants.

Les radiochimistes dissolvent I’oxyde d’uranium avant de faire le dépdt par électro-déposition sur
la feuille d’aluminium. L’électro-déposition se fait dans un solvant organique (isopropanol), rendu
conducteur par de I’acide nitrique. La feuille d’aluminium sur laquelle se dépose le matériau sert
directement de cathode. En effet, le dépdt se fait entre deux entretoises en téflon taillées aux dimen-
sions exactes des cibles qui “pincent” la feuille d’aluminium. L’épaisseur de cette feuille étant assez
importante (~ 0.1 mm), cela peut induire des problemes d’étanchéité.

L’ électro-déposition étant une opération extrémement délicate, une cible d’23U s’est avérée tres
inhomogene une fois terminée. Les radiochimistes ont dii récupérer la matiere de cette cible et re-
commencer une électro-déposition pour faire une nouvelle cible d’épaisseur plus réguliere. Cette
technique est assez efficace : lors du dépot de 1’>33U, il ne faut prendre en compte qu’une légere perte
de matiere (environ quelques pourcents). Dans notre cas, 4.3 mg ont été perdus dans les effluents lors

des trois dépdts nécessaires pour fabriquer les deux cibles d’>33U.
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H.1.5 Problemes liés a radioprotection
H.1.5.1 Détention de matieres radioactives

Les formalités administratives pour acheter, importer et transporter de 1’233U 2 99.95 % de pureté
sont lourdes puisque c’est un matériau considéré comme stratégique (élément fissile). Il nous a fallu
environ une année entre le devis et la réception de I'uranium. En effet, nous avons eu besoin de
faire une demande d’autorisation de détention de 1'>33U aupres de I’ Autorité de Streté Nuclaire avec
justification de notre besoin en >3*U. I a fallu environ 6 mois pour avoir la premiére autorisation
provisoire. Une fois la commande passée, il a fallu environ 12 semaines pour que notre fournisseur,

I’IRMM (Institute for Reference Materials and Measurements), obtienne une license d’exportation.

H.1.5.2 Transport

Tous les transports ont été organisés par la cellule logistique de I’IN2P3. Il nous suffisait de dé-
clarer de facon extrémement précise les objets transportés (taille, poids, activité, prix, ...) ainsi que
le type des colis. Les agents de siireté des laboratoires expéditeur et receveur ont systématiquement

déclaré tous les mouvement de matieres a chaque fois qu’il y a eu un transport.

Pour le transport de la poudre d’233U provenant de I'TRMM (Geel) pour aller au LPSC (Grenoble)
et le transport du LPSC a I’'IPNO, un colis de type A a été nécessaire. En effet, le seuil en dega duquel
nous pouvons déclarer un transport de type “excepté” est, pour 1'>33U, de 6 MBq. Nous avons donc
déclaré des transport de matieres radioactives en colis type A pour fissiles exceptés (UN 2915).

Par contre, pour le retour des cibles et de la poudre de I'IPNO a Grenoble, nous avons seulement
déclarés trois transports exceptés (UN 2910) : un pour chaque boite contenant les deux cibles d’un
méme isotope et un troisieme pour le reste de poudre. En effet, chaque colis contenait une tres faible

quantité de matiere radioactive (en deca des seuils) et le débit de dose a I’extérieur du colis était nul.

Afin de savoir dans quelle catégorie nous devions déclarer le transport de cette poudre de nitrate
d’?33U et afin de déclarer correctement les mouvements de matiéres dangereuses, les radiochimistes
d’Orsay ont di mesurer la quantité de poudre d’>*3U restante. En effet, il y a eu des pertes lors du
dépot. Ces pertes sont difficilement estimables mais elles sont aussi a déclarer puisque les effluents
sont partis dans les déchets actifs. Une mesure par spectroscopie gamma nous indique qu’il reste
14.4 mg d’?33U (sous forme de nitrate d’uranium). Une déclaration du colis en type excepté a donc

été possible bien que le colis utilisé est le méme qu’a I’aller c’est-a-dire de type A.

Enfin, pour le retour des cibles de I'IPNO au LPSC, il a fallu faire construire par le groupe mé-
canique du laboratoire des boites spécifiques. En effet, les cibles sont tres fragiles et ne doivent abo-
lument pas bouger ou subir un choc. De plus, il est nécessaire de transporter de tels matériaux dans
des boites parfaitement étanches afin d’éviter toute contamination bien que la déclaration en colis

excepté n’impose aucune contrainte sur le colisage. Ces boites sont métalliques (aluminium) de facon
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a ce que, s’il y a accident et incendie du véhicule de transport, 1’étanchéité soit garantie. Ces boites
servent aussi de boites de stockage en attendant de pouvoir insérer les cibles dans les chambres a
fission. Un schéma de ces boites est présenté figure H.2. Notez que les cibles sont insérées dans les
glissieres de mémes dimensions que celles des chambres a fission. Les cibles sont ainsi découpées
aux bonnes dimensions. Aucune manipulation autre que I’insertion des cibles dans les chambres a

fission n’a alors été nécessaire lors de la mise en place des expériences au LPSC.

Nous avons eu aussi beaucoup de difficultés pour obtenir 1’>>U enrichi. En effet, comme il est
statégique, malgré la tres faible quantité nécessaire, il est soumis a une réglementation tres stricte.
Un achat aupres de GEEL était possible mais induisait des délais beaucoup trop longs pour pouvoir
faire la mesure a temps. Heureusement, I’'TPNO a pu nous préter de I’>>U provenant de leurs cibles
utilisées pour des mesures a n-TOF. Les radiochimistes ont pu récupérer le dépot d’uranium des cibles
et nous en refaire aux dimensions souhaitées.

La quantité récupérable des anciennes cibles €tait de 15.6 mg. En tenant compte des inévitables
pertes lors de la séparation Al/U, la quantité d’>>U pouvait étre légérement inférieure  nos besoins
(6.6 mg par cible dans le pire des cas). C’est ce qui a finalement conditionné la quantité de matiere
totale pour toutes les cibles. En effet, nous voulions avoir des cibles d’233U et d’?* U les plus iden-

tiques possible.

Enfin, précisons que I’ activité massique pour I’>>U est de 79.9 Bq/mg. En réalité, il est impératif
de prendre en compte la quantité d’>>*U contenue dans la cible (0.7472 %). L activité massique est
ainsi de 1 780 Bg/mg. Quant a I’233U, son activité massique est de 356 600 Bq/mg (nous rappelons
que la quantité d’>3%U est de 0.1 ppm donc négligeable). Il est donc évident que la manipulation des

cibles d’?33U doit se faire avec une précaution extréme.

Pour conclure, les délais s’expliquent facilement par la réglementation tres stricte concernant

I’achat, le transport et la détention inhérantes a de tels matériaux.

H.2 Caractérisation expérimentale des cibles

H.2.1 Protocole expérimental

Les deux mesures (quantité totale de matiere et cartographie) ont été effectuées avec le méme
dispositif expérimental. Celui-ci a été concu et fabriqué entierement par I’IPNO. Il a servi a caracté-
riser toutes les cibles utilisées pour des mesures de sections efficaces a n-ToF (CERN). Il consiste a

mesurer la radioactivité o des cibles.

Le systeme est composé d’un détecteur a semi-conducteur en silicium. Un ou deux collimateurs

sont positionnés devant la jonction silicium afin de connaitre précisément la surface par laquelle
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Couvercle de la bofte c =2
Couvercle du systéme de glissiére n°1 —Q

Systéme de glissiére n°1 pour la premiére cible
Fermeture du systéme de glissiére n°l———
Couvercle du systéme de glissiére nf2———

Systéme de glissiére n°2 pour la deuxiéme cible 4%@
Fermeture du systéme de glissiére n®2 —— > -z

Joint d'étanchéité

Boftte en aluminium creusée dans la masse

1/ Befte de transport intégralement démontée 2/ Deux sous-systémes contenant chacun une cible

3/ Insertion des 2 sous-systémes dans la boite 4/ Fermeture de la boite de transport

F1G. H.2 — En haut, schéma d’une boite de transport éclatée contenant deux cibles d’uranium d’un
méme isotope et fabriquée au service mécanique du LPSC. En bas, photos de cette méme boite de
transport.
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entrent les particules. Les collimateurs ont une épaisseur suffisante pour arréter les particules o.

Le dispositif expérimental est inséré dans une enceinte qui sera fermée lors de la mesure (cf
photo H.4 a gauche). Afin de ne pas perdre des particules o, la mesure se fait sous vide. Un vide pri-
maire d’environ 5.10~2 mbar est maintenu pendant les mesures. Le fait que la mesure se fasse dans
un systéme fermé réduit aussi le risque de contamination, risque important pour 1’233U. L’enceinte
utilisée est un cylindre de 70 cm de diametre et de 40 cm de hauteur. Il y a deux vannes pour le pom-
page ou le remplissage de 1’air, ainsi qu’une jauge a vide qui permet de controler ces deux opérations.
En effet, les cibles sont fragiles et risqueraient d’&tre abimées par des variations brutales de pression
bien que la feuille en aluminium servant de support de cible est assez épaisse et ne risque pas d’étre

déchirée.

La cible que I’on veut caractériser est collée aux quatre coins sur un support en cuivre (cf photo H.3).
Un autre support en cuivre est utilisé pour pouvoir ensuite fixer cet ensemble dans I’enceinte en le
faisant coulisser dans une rainure. Un tel systtme permet ainsi de manipuler le plus brievement pos-
sible les cibles radioactives. De plus, le support est proche d’une paroi afin de pouvoir obtenir une
distance importante entre la cible et le détecteur (ici, 30 cm au maximum). Ceci est indispensable
puisque, pour mesurer la quantité totale de matiere, le détecteur doit étre tres éloigné de la cible afin
de collecter toutes les particules o émises par la cible complete (angle solide large).

Notez que la colle est mise aux quatre coins seulement du support en aluminium de 10 cm par
10 cm. Une fois, la cible découpée aux dimensions exactes, les parties contenant la colle seront alors
enlevées. La cible définitive ne contient donc aucune trace d’hydrogene.
La cible est insérée dans le systeme expérimental : le support est introduit dans un ensemble de deux

glissieres verticales.

FIG. H.3 — Cible d’>*>U collée a son support pour sa caractérisation

Le collimateur et la jonction silicium entrent dans un cylindre de diametre parfaitement ajusté.
Ce cylindre est installé sur un support le long duquel il peut coulisser. On regle ainsi manuellement
la distance entre 1I’ensemble ‘“‘collimateur - jonction silicium” et la cible. Enfin, cet ensemble est fixé

sur un moteur pas a pas. Le déplacement dans les autres directions que 1’axe systeme de détection -
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cible (Oz) se fait donc uniquement grace au moteur. La course pour chacun des axes est de 150 mm.
Le moteur a été installé dans I’enceinte d’une facon telle que les deux axes a mi-course (Ox et Oy) se
rencontrent en un point situé sur I’axe passant par le centre de la cible environ. La photo H.4, a droite,
montre le dispositif.

F1G. H.4 — A gauche, vue d’ensemble du dispositif expérimental. On y distingue au centre, I’enceinte
fermée ainsi que le PC d’acquisition. A droite, vue du systeme de détection a I’intérieur de 1’enceinte.
On peut y voir I’ensemble “collimateur - jonction silicium” installé pour la cartographie. Cet
ensemble est situé a quelques millimetres seulement de la cible.

Pour chaque cible, nous avons au préalable, relevé les positions de chaque bord afin de connaitre la
position exacte de la cible (Xmin, Xmax, Ymin, Ymax). Pour cela, nous remplacons 1I’ensemble “col-
limateur - jonction silicium” par un systéme portant une pointe métallique de facon a ce qu’elle soit
a la méme position que le centre du collimateur qu’on vient de retirer. On approche ainsi cette pointe
au niveau de chacun des bords de la cible pour déterminer la position exacte de la cible (cf photo H.5).

F1G. H.5 — Utilisation d’une pointe pour connaitre la position exacte de la cible.

Notez que la manipulation des cibles, celles d’?33U essentiellement, a été tres délicate. Pour les
mesures 2 longue distance avec les cibles d’233U, un film trés fin de mylar a été déposé au fond et
autour de I’enceinte afin de protéger le dispositif expérimental de la contamination. De plus, lors du
passage des cartographies des cibles d’?33U a celles d’?>U, une décontamination du collimateur a
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été nécessaire. Pour manipuler le dispositif expérimental de facon a passer de la configuration “carto-
graphie” a celle pour les mesures a longue distance, nous avons pris de nombreuses précautions pour

vérifier I’absence de contamination du dispositif.

H.2.2 Calcul de I’angle solide de détection

Les mesures nous donnent des résultats en coups/seconde. Afin de calculer la masse d’U, nous
devons corriger de I’angle solide de détection pour connaitre le nombre de coups total émis par la
cible. Puis, nous diviserons le résultat par I’activité massique. Que ce soit pour la cartographie ou
la mesure de la quantité totale de matiere, il est absolument indispensable de bien connaitre 1I’angle

solide de détection.

ds.r
r

L’angle solide vaut pour chaque point de la cible : [ [, . Le calcul de I’angle solide est assez

complexe. Il n’est pas résolvable analytiquement. Il existe alors deux méthodes pour le déterminer :

1. Un code Monte-Carlo donnant le rapport du nombre de particules arrivant dans la jonction sili-
cium sur le nombre de particules émises par la zone de cible “utile”. On transporte une a une les
particules o0 émis de fagon isotrope d’un point quelconque choisi de la cible. On teste si cette
particule passe ou non le(s) collimateur(s) et atteint le détecteur Silicium. J’ai écrit ce code de

facon a ce qu’on puisse implémenter le nombre de collimateurs utilisés.

2. Un autre calcul pour obtenir I’angle solide utilise la méthode d’intégration de Gauss-Legendre.
Le programme a été écrit par les membres du groupe Aval du Cycle de 'IPNO. Cette méthode
permet d’approcher numériquement la valeur d’une intégrale finie. Pour cela, on développe sur
une base de polyndmes. L’intégrale peut alors s’écrire comme une combinaison linéaire des
valeurs que prend la fonction en divers points x; bien choisis, c’est-a-dire tels qu’on obtienne

une valeur approchée de I’intégrale acceptable avec un nombre de points assez réduits :

/a " ) = € m(x) f(x)

Dans cette expression, la constante C est proportionnelle a (b-a) et les facteurs de pondéra-
tion m(x;) dépendent de la fonction par laquelle on approche f(x) : segments de droites pour la mé-
thode des trapezes, arcs de paraboles pour la méthode de Simpson, ... En ce qui concerne la méthode
de Gauss-Legendre, basée sur 1’orthogonalité des polyndmes de Legendre, on développe la fonction
dans une base de polyndmes de Legendre. Ces polyndmes sont définis sur I’intervalle [-1; 1] et leurs
racines sont irrégulierement espacées. Si I’intégrale est définie sur une intervalle [a; b], il suffit de
faire un changement de variable par une fonction affine permettant de passer de [a; b] sur [-1; 1]. On

a alors :

b b—a ' b—a a+b b—a & b—a a+b
/ F)dx = / FOE T 0 Y m() (2L +
g A 2 2 & 2
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ol x sont les racines du polyndme de Legendre de degré n et m(xy) sont les poids de ces racines,
qui sont tels que 1’égalité [, f(x)dx = X7 m(xx) f(xi) est assurée pour toute fonction polynomiale
de degré inférieur ou égal a (2n - 1). Des tables permettent d’obtenir les valeurs des points et leurs
poids.

Pour approcher numériquement la valeur d’une intégrale définie, la méthode de Gauss-Legendre
donne des valeurs approchées acceptables avec un nombre de points assez réduit. En effet, elle uti-
lise des points qui ne sont pas régulierement espacés (contrairement a la méthode des trapezes par
exemple) mais convenablement choisis. C’est une méthode qui s’avere rapidement précise pourvu
qu’on choississe un nombre de points suffisant. Cette méthode ne peut étre appliquée que lorsque la
fonction est connue analytiquement ou lorsqu’elle est tabulée numériquement en ces points précis.
De plus, il faut que la fonction a intégrer ne présente pas de trop grandes variations. Dans notre cas,

le calcul de I’angle solide s’effectue grace a 16 points.

Le code Monte-Carlo donne un résultat dont nous pouvons calculer I’erreur (incertitude statis-
tique seule). Pour une distance cible-collimateur donnée et égale a 32.74 cm et pour un nombre de
particule tirée égale 4 107, le nombre de particules vues dans la jonction silicium est de 1493. L’ erreur
statistique est de 3 % . Si nous voulons obtenir des résultats sur I’angle solide avec une précision de
I’ordre de 0.1 %, il faudrait transporter 7.10'? particules, ce qui nécessite un temps de calcul long. Le
principal avantage de la méthode numérique de Gauss-Legendre est qu’elle permet d’obtenir des ré-
sultats avec la incertitude que le code Monte-Carlo pour un temps de calcul réduit. Ainsi, pour obtenir
des résultats tres précis, nous utiliserons la méthode d’intégration de Gauss-Legendre, les résultats du

calcul Monte-Carlo nous permettant seulement de confirmer les résultats obtenus.
Les sources d’incertitude sur 1’angle solide sont :

— L’incertitude sur le diametre des collimateurs : plusieurs mesures effectuées a I'IPNO avec un
microscope ont permis d’estimer le diametre du collimateur utilisé pour les mesures a longue
distance avec une erreur de 0.044 %. Par contre, la connaissance des diametres des deux colli-
mateurs servant lors de la cartographie est moins précise (aucune mesure du diametre et aucune
estimation de 1’erreur).

— L’incertitude sur la distance cible/collimateur : 0.35 % dans le meilleur des cas c’est-a-dire lors
de la mesure a grande distance. Par contre, cette distance peut varier de 0.3 mm a 2.5 mm lors
de la cartographie ! Notez néanmoins que, dans ce cas, il s’avere que dQ x dS est indépendant
de cette distance.

— L’incertitude sur les dimensions de la cible : pour chacune des cibles, nous avons mesuré les
cotés en utilisant les spectres bidimentionnels obtenus au cours de la cartographie (cf par-
tie 4.6.3.3). L’incertitude sur la dimension d’un coté des cibles est estimée a 0.17 mm ce qui

représente une incertitude de 0.33 %.
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Pour les mesures a longue distance, nous pouvons constater (cf manuscritSylviePierre) que les incer-
titudes sur les dimensions de la cible et du diametre du collimateur sont completement négligeables
devant I’incertitude sur la distance cible/collimateur. De méme, I’incertitude des calculs effectués par
le programme utilisant la méthode de Gauss-Legendre est tres largement inférieure aux incertitudes
de mesures, nous la négligerons donc. Quant a la cartographie, I’incertitude sur les diametres des
deux collimateurs utilisés sera prédominante ainsi que I’incertitude sur la distance cible/collimateur.
Enfin, il est important de remarquer que les temps de comptage ont été choisis afin que I’incertitude

statistique soit négligeable.
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Annexe I

Récapitulatif des données numériques

I.1 Récapitulatifs des données

‘ 2 mm ‘ Coincidence double ‘ Coincidence triple ‘
Terme d’activation du Signal (coups) 10603 140,3
Terme d’activation du Bruit de fond (coups) 8225 100,6
Correction d’activation (coups) 100 0
Normalisation Silicium (sans unité) 1,189 (2.5% d’écart) | 1,09 (6% d’écart)!
Efficacité de 1la chambre a fission, €c,p 76 % 76 %
jfT 5,76 % 17,16 %

TAB. 1.1 — Récapitulatif des valeurs finales choisies pour 1’obtention du rapport o de 1’2 U.
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1.2 Récapitulatifs des sources d’incertitudes

Nous rappelons que le spectre de capture et le rapport o s’obtiennent a partir des spectres par les

formules suivantes :

1
i
W€ _ e/ U s ecar si— fi—Nxb; 1)
F slgapt 235U fl :
Nous avons montré dans le chapitre 7 que I’incertitude s’écrit de la fagon suivante :
Ay ds{’s 235U dglgapz 235U decyr b; . dN )
Olexp 8{15' 235U gcapt 235U €CaF si— f; — N % b; N

1

Nous avons évalué ces différents termes d’incertitudes :

1. Les efficacités de détection dans les scintillateurs YAP et leurs incertitudes sont indiquées dans
les tableaux 1.2 et 1.3. Les valeurs utilisées pour estimer le rapport o de 1'>3>U par la suite sont

résumées dans le tableau 1.4.

2. L’efficacité de détection de fission €c,r est estimée a 76 %. Son erreur est estimée a quelques
pourcents (erreur apportée par la simulation MCNP). Le terme d’incertitude % ne compte
quasiment pas en comparaison des autres incertitudes. Ce terme devra étre connu avec une pré-
cision inférieure au pourcent pour la mesure du rapport o avec la précision voulue initialement.
Cependant, avec le dispositif expérimental actuel, la premiere modification impérative consiste

en I’amélioration du rapport signal sur bruit.

3. Le facteur de normalisation est connu avec une erreur de I’ordre du pourcent. Par contre, le
terme ﬁ est important quelle que soit la configuration expérimentale. Le tableau 1.5

résume les valeurs de ce terme d’erreur.

10 mm 2 mm
[T [ 2 1 3] [ [ T ] 2 ] 3
el Y 11 3477 % || 3.047 % | 0.167 % el Y 11 4478 % || 5.704 % | 0.487 %
d&ﬂs 235U dgfis 235U
S | 43% | 73% | 23% S | 43% | 3% | 23%

TAB. 1.2 — Résumé des valeurs d’efficacité expérimentales de fission de I’>*U dans les scintillateurs
YAP de 10 mm d’épaisseur (en gauche) et de 2 mm (en droite), en fonction de la coincidence.

332



10 mm

b; dN bi dN

2*]71 N N 7Si—fi—N*bi *N*W
1 95 1.81 1% 172 %
2 23 1.81 | 1% 42 %
3 6 1.81 | 1% 11 %

2 mm

b; dN bi dN

2*]71 N N 7Si—fi—N*bi *N*W
1 131 | 1.17 | 1% 153 %
2 23 1.17 | 1 % 27 %
31 50 [ 1.17|1% 5.8 %

TAB. 1.5 — Calcul du dernier terme d’erreur sur la mesure du rapport o de 1’23°U, en fonction de la
coincidence, pour les mesures avec des scintillateurs de 10 mm (en haut) et de 2 mm (en bas). Les
valeurs données sont intégrées sur la plage en temps relatif comprise entre 50 us et 500 us.

2 mm
It 7 2 [ 3 |
gcPt 23U 1 1673 9% || 0.98 % | 0.029 %

l
decapl 235U

eapT 50 31 % 34 % 52 %

TAB. 1.3 — Résumé des valeurs d’efficacité expérimentales de la capture de 1'>>>U dans les scintilla-
teurs YAP de 2 mm, en fonction de la coincidence. Les données pour les scintillateurs de 10 mm
n’ont pas été mesurées expérimentalement.

2 mm
| I
8_ﬁ‘s235U
ceap 250 2.66 % | 5.76 % | 16.6 %

€

i

Jis capt 235U
de; de

+ Sciwt 7350 35 % 41 % 75 %

fis
&

TAB. 1.4 — Résumé des rapports des efficacités expérimentales de fission sur celles de capture de
235U dans les scintillateurs YAP de 2 mm (en bas), en fonction de la coincidence.

Nous avons délimité la mesure du rapport o en temps a 50 us. L’explication provient des erreurs
sur les efficacités de détection dues au positionnement du systeme expérimental. Nous avons vu que,
a cause de la non-reproductibilité de la position du rail de guidage, I’efficacité de détection du bloc de
plomb ne varie pas sans coincidence, mais elle varie de 22 % en coincidence double. Les résonances

des impuretés du bloc de plomb sont donc détectés avec une efficacité pouvant varier de 22 % en
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coincidence double et 53 % en coincidence triple.

Nous avons aussi remarqué que le fait de ne pas pouvoir imposer un seuil en énergie rigoureuse-
ment identique pour tous les scintillateurs YAP pouvait amener une erreur de 3.5 % sans coincidence,
de 6.85 % en coincidence au moins double et de 22.9 % en coincidence au moins triple. Comme nous
n’avons pas pu enregistrer les amplitudes des signaux provenant des scintillateurs, nous ne pouvons

pas quantifier cette erreur, pourtant non négligeable en coincidence double et triple.

I.3 Comparaison avec d’autres mesures de fission ?

Actuellement, le dispositif expérimental utilisé ne nous permet pas réellement de mesurer la cap-
ture d’un élément fissile. Cependant, imaginons que nous parvenons a améliorer le dispositif en aug-
mentant de facon significative le rapport signal sur bruit. L’incertitude qui limitera le précision du
rapport ¢ restera toujours 1’incertitude sur la mesure de la capture. Par contre, nous pouvons alors
nous demander si, pour obtenir le rapport , il n’est pas intéressant d’utiliser non pas la mesure de la
fission mesurée alors avec le dispositif mais une autre mesure de fission plus précise obtenue avec un
autre dispositif expérimental. Imaginons donc que nous mesurons la capture avec notre systeme (en
“oubliant” la mesure intermédiaire de la fission) et que nous mesurons la fission par ailleurs (ici, on
garde le méme systeme, mais on pourrait adapter 1’épaisseur de cible ou autre). Méme si I’on arrive
a mesurer tres précisément la fission seule avec une autre méthode, cela n’améliorera pas forcément
la mesure du rapport o puisqu’on a introduit d’autres erreurs systématiques pour comparer les deux
mesures entre elles :

— La premiere sera I’erreur sur la normalisation au méme flux de neutrons. Nous avons vu que ce

terme est de 1’ordre du pourcent.

— Si nous n’utilisons pas les mémes cibles pour mesurer la capture et la fission, I’incertitude sur
les masse des cibles intervient. Nous avons vu que nous les connaissons a 1 % pres.

— De plus, si nous n’utilisons pas le méme systeme de détection et si nous n’enregistrons pas les
amplitudes des signaux énergies, une erreur systématique non négligeable provient du fait que
les seuils des discriminateurs ne sont pas rigoureusement identiques. Cette erreur est d’autant
plus élevé que la coincidence imposée I’est. Elle peut étre égale jusqu’a 23 % en coincidence
triple pour une variation des seuils dans une plage de 20 %.

— Si les chambres a fission utilisées sont différentes (électrode centrale ou tout simplement tension
de polarisation imposée différentes), les efficacités de détection de la fission seront distinctes.
Nous avons vu que I'incertitude sur ’efficacité de détection de la fission est de I’ordre du
pourcent.

Pour conclure, si le dispositif expérimental est modifié de facon a ce que la mesure du rapport o soit
rendue faisable avec la précision souhaitée, alors la comparaison avec une autre mesure de fission ob-
tenue par ailleurs ne pourra pas véritablement améliorer la précision. En effet, pour pouvoir effectuer

la comparaison, de nombreuses erreurs rentrent alors en jeu. La mesure directe restera la plus précise.
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1.4 Matrice de corrélations

Martrice de covariance en cours de calcul.
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