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Introduction

En validant la mesure des rendements isobariques pour la région des produits de �s-
sion lourds et en mettant au point une nouvelle technique de mesure pour déterminer
les rendements isotopiques de cette même région, le travail de cette thèse s'inscrit dans
la problématique des données nucléaires. En e�et parce que la �ssion nucléaire est un
phénomène très complexe, les modèles ne sont pas encore à même de reproduire les dis-
tributions en masse et en charge nucléaire des produits de �ssion pour un noyau donné.
Cependant ces données sont indispensables entre autre dans le calcul des scénarios des
réacteurs nucléaires, ou encore pour valider les modèles théoriques. Il est donc encore
aujourd'hui nécessaire de poursuivre ce type de mesure.

Les expériences présentées dans cette thèse, fruit d'une collaboration CEA-ILL, ont
été entreprises sur le spectromètre de masse Lohengrin de l'Institut Laue-Langevin de
Grenoble (ILL). Elles ont permis de déterminer les rendements en masse des réactions
235U(nth,f), 239Pu(nth,f) et 241Pu(nth,f) ainsi que les rendements isotopiques du 239Pu(nth,f)
pour la région des produits de �ssion lourds.

La thèse se compose de sept chapitres.

Le premier chapitre, Motivations, permet de situer ce travail par rapport à la problé-
matique des bases de données nucléaires.

Dans le deuxième chapitre, La �ssion nucléaire, état de l'art sont résumés les prin-
cipaux modèles de �ssion ainsi que les di�érents types d'expérience à même de mesurer
des rendements de �ssion.

Le troisième chapitre Dispositif expérimental est consacré à l'Institut Laue-Langevin
et au spectromètre de masse Lohengrin. Les méthodes de fabrication de cibles ainsi que
la description des dispositifs expérimentaux pour la mesure des rendements isobariques
et isotopiques y sont données.

La Méthode d'analyse pour déterminer les rendements en masse et les rendements iso-
topiques est décrite dans le chapitre quatre. Cette partie aurait pu être présentée dans les
deux derniers chapitres, séparant ainsi la méthode d'analyse des rendements isobariques
et des rendements isotopiques. Cette disposition aurait facilité la lecture en présentant
directement à la suite des méthodes d'analyse les résultats. Cependant si ces deux expé-
riences sont di�érentes, elles ont également un grand nombre de points communs. Mais le
choix de réunir ces deux parties en un seul chapitre vient surtout du fait que le chapitre
cinq, indispensable pour une bonne appréhension des résultats, s'appuie sur des exemples
qui proviennent tantôt des mesures en masse, et tantôt des mesures par spectrométrie.
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INTRODUCTION

Le chapitre cinq, intitulé Distributions en énergie cinétique et charge ionique,
présente une étude approfondie de ces distributions. Cette étude a permis dans un premier
temps de mieux estimer les rendements, mais également de mettre en évidence certaines
propriétés physiques, telle que la présence d'isomères nanosecondes pour certains noyaux
étudiés.

Les résultats des mesures de Rendements en masse (également appelés �rendements
isobariques�) sont donnés au chapitre six.

Le chapitre sept, quant à lui, présente les résultats des Rendements isotopiques indé-
pendants du 239Pu(nth,f).

2



Chapitre 1

Motivations

1.1 Importance des mesures de rendements de �ssion

Parce que la �ssion nucléaire est un phénomène très complexe, à l'heure actuelle au-
cun modèle théorique n'est encore en mesure de prédire avec une précision su�sante les
rendements des produits de �ssion.
Pourtant la connaissance de ces données reste indispensable pour les applications nu-
cléaires, quelles qu'elles soient :

• Aujourd'hui par exemple la gestion des déchets radioactifs est au coeur des études
nucléaires. Le choix entre la vitri�cation ou l'incinération des di�érents produits de �ssion
repose en partie sur leur rendement et leur durée de vie (�gure 1.1) [1]. De nombreux
travaux sont menés dans ce domaine et étudient les di�érentes méthodes de transmutation
selon la nature des produits de �ssion [2].

Rendement isotopique (%)Rendement isotopique (%)

tt 1
/21/
2

(a
n)

   
   

 
(a

n)
   

   
 

Fig. 1.1 � Temps de demie-vie des produits de �ssion en fonction de leur rendement
indépendant.

• La chaleur de décroissance qui correspond à l'énergie libérée par les rayonnements
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MOTIVATIONS

β et γ émis au cours de la désintégration des produits de �ssion est directement liée aux
rendements indépendants des produits de �ssion. Sa valeur est utile à de nombreuses
applications :

� déterminer la puissance résiduelle d'un combustible après l'arrêt du réacteur,
� gérer le transport et le stockage des combustibles,
� pour les études de sûreté nucléaire,
� ...

• De même l'évaluation du taux de �ssion dans un réacteur nécessite une connaissance
très précise de certains rendements. Cette évaluation peut par exemple reposer sur la
mesure des raies γ émises au cours de la désintégration des produits de �ssion. L'intensité
du pic γ de 1,6 MeV qui provient de la décroissance du 140La est ainsi utilisée pour estimer
le taux de �ssion d'un combustible nucléaire. Les rendements des noyaux de cette masse
ont alors besoin d'être très bien connus :

140Ba (12,8 j) → 140La (40 h) → 140Ce (stable)

Cependant ces données sou�rent encore d'incertitudes trop élevées. De plus leurs valeurs
ne sont pas parfaitement cohérentes entre les di�érentes évaluations (tableau 1.1).

Système �ssionant Rider (1981) JEFF-3.1 ENDF/B-VI.8
235U(nth,f) 6,202 ± 1,4% 6,314 ± 1,5% 6,215 ± 1,0%

239Pu(nth,f) 5,393 ± 2,0% 5,322 ± 1,1% 5,355 ± 1,4%

Tab. 1.1 � Rendements cumulés du 140Ba selon di�érentes évaluations pour les réactions
235U(nth,f) et 239Pu(nth,f). Les incertitudes sur ces rendements sont encore trop grandes
au vue de l'importance de leurs applications (calcul du taux de �ssion d'un combustible).
L'accord à 1 σ n'est pas entièrement satisfaisant entre les di�érentes mesures et évalua-
tions.

• Les produits de �ssion dont le produit �section e�cace de capture par rendement� est
important jouent un grand rôle dans la réactivité des réacteurs nucléaires. A�n de mieux
gérer ces e�ets les sections e�caces de ces noyaux ainsi que leurs rendements ont encore
besoin d'être améliorés : le tableau 1.2 donne les vingt produits de �ssion qui représentent
85% de l'antiréactivité pour un combustible de type UOX à 40GWj/t.

• Le calcul du nombre total moyen νd de neutrons retardés peut se faire soit par des
mesures intégrales soit par la somme sur tous les produits de �ssion du produit de �leur
rendement (Y ) par leur probabilité d'émission de neutrons retardés (Pn)� :

νd =
∑

i

Yi Pni.

Les valeurs du νd peuvent varier de +10% à -25% en fonction de la méthode avec la-
quelle elles sont estimées. Même s'ils n'en sont pas les seuls responsables, les rendements
indépendants des produits de �ssion jouent un rôle important dans ces erreurs.

De nombreuses mesures ont déjà été réalisées a�n de déterminer les rendements de
�ssion pour un grand nombre d'actinides. Cependant, comme nous venons de le voir,
les demandes actuelles des applications nucléaires sont de plus en plus exigeantes. Au-
jourd'hui les récents progrès faits dans di�érents domaines (par exemple dans celui des
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1.1. IMPORTANCE DES MESURES DE RENDEMENTS DE FISSION

Noyau JEF-2.2 JEFF-3.1 ENDF/B-VI.8
écart

JEFF-3.1 /

JEF-2.2

écart
ENDF/B-

VI.8 /

JEFF-3.1

135I (6,2 ± 0,4) E-02 (6,3 ± 0,2) E-02 (6,5 ± 0,1) E-02 2,1% 3,4%
135Xe∗∗ (7,2 ± 0,2) E-02 (7,4 ± 0,2) E-02 (7,6 ± 0,1) E-02 1,8% 3,4%
103Rh∗∗ (6,9 ± 0,1) E-02 (6,9 ± 0,1) E-02 (6,9 ± 0,1) E-03 -0,1% 0,7%
143Nd∗∗ (4,5 ± 0,1) E-02 (4,5 ± 0,1) E-02 (4,4 ± 0,1) E-02 0,2% -1,4%
133Cs∗ (6,9 ± 0,0) E-02 (6,9 ± 0,1) E-02 (7,0 ± 0,1) E-04 1,3% 0,3%
131Xe∗ (3,9 ± 0,1) E-02 (3,7 ± 0,1) E-02 (3,9 ± 0,1) E-02 -3,7% 3,6%

149Sm∗∗ (1,3 ± 0,1) E-02 (1,3 ± 0,1) E-02 (1,2 ± 0,0) E-02 0,8% -3,6%
99Tc∗ (6,2 ± 0,4) E-02 (6,2 ± 0,1) E-02 (6,2 ± 0,1) E-02 0,1% 0,4%

155Eu∗∗ (2,1 ± 0,3) E-03 (1,7 ± 0,3) E-03 (1,6 ± 0,2) E-04 -16,3% -4,8%
151Sm∗∗ (7,6 ± 0,2) E-03 (7,8 ± 0,2) E-03 (7,4 ± 0,1) E-03 1,8% -4,8%
153Eu∗ (3,9 ± 0,3) E-03 (3,8 ± 0,3) E-03 (3,6 ± 0,2) E-03 -3,6% -5,0%

152Sm∗∗ (5,9 ± 0,2) E-03 (6,1 ± 0,2) E-03 (5,8 ± 0,1) E-03 3,8% -5,2%
154Eu∗ (2,8 ± 1,0) E-07 (4,9 ± 1,2) E-07 (2,8 ± 1,8) E-07 73,1% -42,8%
145Nd (3,1 ± 0,1) E-02 (3,0 ± 0,1) E-02 (2,9 ± 0,1) E-02 -0,6% -1,6%
147Pm (2,1 ± 0,2) E-02 (2,0 ± 0,1) E-02 (2,0 ± 0,1) E-02 -0,4% -2,0%
109Ag (1,5 ± 0,2) E-02 (1,7 ± 0,3) E-02 (1,5 ± 0,9) E-02 11,7% -11,7%
101Ru (6,2 ± 0,2) E-02 (6,2 ± 0,3) E-02 (6,0 ± 0,1) E-02 -0,2% -2,6%

95Mo∗∗ (4,9 ± 0,1) E-02 (4,9 ± 0,1) E-02 (4,8 ± 0,1) E-02 0,5% -2,6%
150Sm (1,6 ± 0,6) E-05 (2,3 ± 0,8) E-05 (1,2 ± 0,7) E-05 38,2% -49,1%
105Pd (5,8 ± 0,2) E-02 (5,7 ± 0,2) E-02 (5,6 ± 0,1) E-02 0,0% -2,0%

148mPm (6,4 ± 2,4) E-08 (1,2 ± 0,4) E-07 (4,5 ± 2,9) E-08 85,5% -61,8%

Tab. 1.2 � Rendements cumulés pour la réaction 239Pu(nth,f) des 20 produits de �ssion
qui représentent 85% de l'antiréactivité d'un assemblage UOX à 40GWj/t. L'indice �∗∗�
signi�e que l'incertitude sur la section e�cace de capture ou l'intégrale de résonance du
produit de �ssion considérée est de 5% ou plus (10% ou plus d'incertitude pour l'indice �
∗�). Les rendements des noyaux écrits en gras présentent plus de 10% de di�érence suivant
les bibliothèques [1].
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détecteurs) permettent d'entreprendre sur des noyaux qui ont déjà été mesurés aupara-
vant de nouvelles expériences plus précises et complètes, mais ils permettent également
d'étudier de nouveaux domaines de �ssion.

Système
�ssionant

νd (C) νd (M) (C-M)/M

233U(nth,f) 7,47E-03 6,73E-0 +11%
235U(nth,f) 1,53E-02 1,62E-02 -2%

239Pu(nth,f) 6,37E-03 6,50E-03 -6%
241Pu(nth,f) 1,30E-02 1,60E-02 -19%

242mAm(nth,f) 6,08E-03 6,50E-03 -6%
243Cm(nth,f) 2,32E-03 3,01E-03 -23%
245Cm(nth,f) 5,44E-03 6,40E-03 -15%

Tab. 1.3 � Comparaison de la valeur du νd en fonction de la méthode de détermination :
par évaluation (M : mesures intégrales, exemple pour JEFF-3.1) ou par calcul (C : calculs,
équation

∑
i

Yi Pni [3]).

1.2 Les di�érentes bases de données

La plupart des données de rendements sont disponibles dans les bibliothèques nucléaires.
Ces bases jouent un rôle très important dans de nombreuses applications, elles représentent
par exemple les données d'entrée dans les codes de simulation des réacteurs nucléaires.
Il existe trois types de bibliothèques :

� les bases de données nucléaires bibliographiques (CINDA) ;
� les bases de données nucléaires expérimentales (EXFOR) ;
� les bases de données nucléaires évaluées (EVA).

Le nombre de leurs données est considérable. A titre indicatif la NEA (Nuclear Energy
Agency) a introduit dans la base EXFOR 80 mesures de réactions induites par des neu-
trons et plus de 110 mesures de réactions induites par des particules chargées. La base de
données CINDA comprenait en 2007 plus de 55 000 références.
Les bases de données les plus utilisées dans les applications restent cependant les évalua-
tions telles que JEFF (Joint Evaluated Fission and Fusion, Européenne), ENDF (Evalua-
ted Nuclear Data File, Américaine) et JENDL (Japanese Evaluated Nuclear Data Library,
Japonaise).
Elles comprennent les temps de vie des actinides et des produits de �ssion, les sections
e�caces pour di�érentes réactions nucléaires, les rendements de �ssion indépendants et
cumulés, le nombre d'émission de neutrons retardés par produits de �ssion, leurs énergies
cinétiques, ...
Elles sont le résultat de compilations et évaluations entre les di�érentes expériences et
modèles disponibles et se présentent toutes sous le même format (format ENDF).
Les bases de données existantes sont assez complètes en ce qui concerne les données
directement liées aux réacteurs actuels, mais elles possèdent en revanche relativement peu
d'informations pour les nouvelles applications (GEN IV, réacteurs hybrides, transmutation
des déchets ...).
Cependant même pour des noyaux très étudiés comme l'235U ou le 239Pu qui jouent un
rôle très important dans le fonctionnement des réacteurs actuels, les di�érentes bases de
données ne sont pas toujours en accord les unes avec les autres. De plus les barres d'erreur
sont beaucoup trop importantes compte tenu des exigences actuelles pour les applications
nucléaires. Les �gures 1.2 et 1.3 montrent que si l'accord pour les rendements isobariques
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1.2. LES DIFFÉRENTES BASES DE DONNÉES

entre les trois bases JEFF-3.1, ENDF/B-VI.8 et JENDL-3.3 est satisfaisant pour les pro-
duits de �ssion à fort rendement, en revanche pour les régions de la �ssion moins peuplées
(zones symétrique ou très asymétrique) les résultats ne sont plus satisfaisants. Bien que
les réactions 235U(nth,f) et 239Pu(nth,f) aient été très étudiées, les mêmes constatations
peuvent être faites pour les rendements isotopiques.
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Fig. 1.2 � Rendements isobariques pour les réactions 235U(nth,f) et 239Pu(nth,f) et
241Pu(nth,f) de la base de données JEFF-3.1 (échelle de droite) comparées avec les rap-
ports des évaluations JEFF-3.1 sur JENDL-3.3 (rouge) et JEFF-3.1 sur ENDF/B-VI.8
(vert) (échelle de gauche) [4].
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1.2. LES DIFFÉRENTES BASES DE DONNÉES
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Fig. 1.3 � Rendements isotopiques pour les réactions 235U(nth,f), 239Pu(nth,f) et
241Pu(nth,f) de la base de données JEFF-3.1 (échelle de droite) comparées avec les rap-
ports des évaluations JEFF-3.1 sur JENDL-3.3 (rouge) et JEFF-3.1 sur ENDF/B-VI.8
(vert) (échelle de gauche) [4].

9



MOTIVATIONS

1.3 Le spectromètre Lohengrin et les mesures de ren-

dements

De nombreuses mesures de rendements de �ssion ont été e�ectuées sur le spectromètre
de masse Lohengrin de l'Institut Laue-Langevin de Grenoble. C'est un instrument incon-
tournable dans la mesure des rendements de �ssion puisque sa résolution permet à l'heure
actuelle les mesures de distributions en masse et en isotope les plus précises.
Comme l'illustre la �gure 1.4 de nombreux noyaux y ont déjà été étudiés.
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Fig. 1.4 � Rendements en masse des produits de �ssion légers pour certains noyaux
mesurés sur Lohengrin.

Bien que cet instrument ait grandement contribué à alimenter les bibliothèques de données
nucléaires dans la région des produits de �ssion légers et symétriques [5], jusqu'à présent,
faute de méthode expérimentale, les rendements isotopiques des produits de �ssion lourds
n'ont jamais pu être mesurés sur cet instrument. En e�et, la séparation des di�érents
isotopes à l'aide d'une chambre à ionisation ne permettait pas de séparation isotopique
pour les noyaux de Z > 42. C'est donc dans ce cadre que s'inscrit le travail de cette
thèse. Elle a dans un premier temps pour objectif de valider la méthode expérimentale
déjà utilisée pour mesurer les rendements isobariques dans la région des produits de �ssion
légers à celle des masses lourdes, mais aussi de mettre en place une toute nouvelle méthode
qui permette de déterminer les rendements isotopiques de cette même région. Il était en
e�et dommage au vue de la résolution de cet instrument de ne pas pouvoir étendre les
mesures de rendements sur le spectromètre de masse Lohengrin à la région des produits
de �ssion lourds.
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1.3. LE SPECTROMÈTRE LOHENGRIN ET LES MESURES DE RENDEMENTS

Mais en plus de l'intérêt majeur qu'ont les mesures sur le spectromètre de masse Lohengrin
pour les bases de données nucléaires, la possibilité sur cet instrument de regarder dans le
détail les distributions en énergie cinétique et en charge ionique permet des études plus
théoriques du processus même de �ssion.
Par exemple la �ssion à faible énergie d'excitation a pu être étudiée sur cet instrument
pour plusieurs actinides [6, 7, 8]. Elle correspond aux évènements de �ssion pour des
fragments dont l'énergie d'excitation très faible ne permet presque plus l'émission des
particules promptes. Ces évènements permettent de regarder le rendement des fragments
de �ssion sans avoir besoin de corriger les produits de �ssion de l'évaporation des neutrons
prompts. Ils mettent ainsi en évidence des structures dans la distribution en masse qui
proviennent directement du processus de �ssion. Les �gures 1.5 présentent dans les légers
les distributions en masse de l'235U(nth,f) mesurées sur le spectromètre Lohengrin pour
les énergies cinétiques des produits de �ssion de 88,5 MeV, 98,5 MeV et 108,5 MeV. La
�ssion à faible énergie d'excitation correspond aux produits qui ont une forte énergie
cinétique (108,5 MeV). On observe clairement des structures qui apparaissent autour de
certaines masses (A=91, 98 100 et 102). Ces structures sont directement liées au processus
de �ssion.
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Fig. 1.5 � Rendements en masse pour la réaction 235U(nth,f) des produits de �ssion légers
aux énergies cinétiques de 88,5 MeV (en bas), 98,5 MeV (au milieu) et 108,5 MeV (en
haut). Les rendements en masse pour l'énergie cinétique la plus élevée représentent les
évènements de la �ssion à faible énergie d'excitation (�ssion ∼ sans émission de particules
prompts) pour laquelle se dessine des structures directement liées au processus de �ssion
[9].
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Chapitre 2

La �ssion nucléaire, état de l'art

2.1 Rappels sur quelques termes de �ssion

Découverte en 1939 par L. Meitner, O. Hahn et F. Strassman [10], la �ssion nucléaire
n'a pas cessé d'être au coeur de nombreuses études. Les soixante-dix années qui se sont
écoulées depuis sa découverte ont vu un grand nombre de modèles théoriques voir le jour,
sans qu'aujourd'hui aucun d'entre eux n'arrivent à modéliser complètement ce phénomène.
Processus très complexe, la �ssion, qui met en jeu des propriétés de structures nucléaires
auxquelles il faut associer des considérations dynamiques, représente un véritable dé�
théorique.
Bien que très rapidement après sa mise en évidence expérimentale ses principales carac-
téristiques aient été décrites par les tous premiers modèles, les nombreux progrès faits
depuis lors, notamment par traitement dynamique du processus, ne permettent toujours
pas une description complète de ce phénomène.
Ce chapitre présente dans une première partie di�érents modèles théoriques, puis dans
une seconde quelques méthodes expérimentales pour déterminer les rendements de �ssion.
Les modèles brièvement décrits ainsi que les techniques expérimentales abordées ne sont
pas exhaustifs mais présentent une bonne idée de l'état de l'art de cette discipline.
A�n de mieux comprendre les termes propres à la �ssion employés dans ce chapitre et
tout au long de la thèse, les principaux termes de ce phénomène sont expliqués dès ce
paragraphe. Une représentation schématique de la �ssion est donnée à la �gure 2.1.

np

γp

nr

γr

fission

actinide
fragments

produits
νe

β-

particules promptes
particules retardées

Fig. 2.1 � Schéma de la réaction de �ssion.
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LA FISSION NUCLÉAIRE, ÉTAT DE L'ART

La �ssion nucléaire est un processus au cours duquel (ANC , ZNC) est divisé en deux1

noyaux plus légers (l'indice �CN � signi�e qu'il s'agit du noyau �ssionnant (�Compound
Nucleus�)).

Les fragments de �ssion (A′
i, Zi) sont les noyaux émis directement par la �ssion. Parce

qu'ils sont très excités, ils vont rapidement émettre des particules promptes, gamma
et neutrons, a�n de libérer leur énergie et atteindre leur état fondamental.

Une fois ces particules émises, on parle de produits de �ssion (Ai, Zi). Ils sont excé-
dentaires en neutrons, et pour rejoindre la vallée de la stabilité, subissent une série de
désintégrations β− au cours desquelles ils émettent des particules retardées, électrons,
gamma, neutrons et antineutrinos électroniques.

Si le nombre de neutrons prompts émis par fragment de �ssion est noté νpi, alors A′
i =

Ai + νpi.

Le rendement indépendant de masse A ou de charge nucléaire Z correspond au nombre
de produits de masse A ou de charge nucléaire Z directement émis par la �ssion juste
après l'émission des neutrons prompts et avant les désintégrations β−.

En revanche, les rendements cumulés correspondent aux rendements des produits de
�ssion de masse A ou de charge nucléaire Z après les désintégrations retardées.

Dans la plupart des cas la �ssion est binaire et asymétrique, c'est à dire que le noyau
père se scinde en deux fragments de masse di�érente, (A′

1, Z1) et (A′
2, Z2) tels que A′

1 +
A′

2 = ANC et Z1 + Z2 = ZNC .

Les échelles de temps pour la scission et l'émission des particules promptes et retardées
sont données à la �gure 2.2.

10-20 10-18 10-16 10-14 10-12 10-10 10-8 10-6

TIME [s]

SCISSION

Saddle point

0

Emissions 
retardées 

de neutrons
et gammas

Emissions prompts 
de

rayonnement gamma

Emissions de
rayonnement gamma

Par les fragments

1,8.10-12

2,8.10-8 2,5.10-51,8.10-11

Distance entre les fragments [cm]

Neutrons de 
scission

90% TKE :
Emissions de neutrons prompts

Accélération des fragments

Fig. 2.2 � Echelle de temps pour le processus de �ssion, [11].

1La �ssion ternaire représente entre 2 et 4 �ssions pour 1000 �ssions binaires. Ce nombre dépend du
noyau �ssionant et de son énergie d'excitation.
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2.2 Modèles de �ssion

2.2.1 Modèle de la goutte liquide

Le modèle de la goutte liquide a été le premier modèle de �ssion nucléaire.
Développé en 1928 par G. Gamow, il considère le noyau comme une goutte homogène
de �uide incompressible chargée uniformément. Le phénomène de saturation des forces
nucléaires donne pratiquement à tous les noyaux la même densité avec un rayon propor-
tionnel à A1/3. Il permet ainsi d'exprimer la variation de l'énergie d'un noyau en fonction
de sa déformation nucléaire sans prendre en compte sa composition interne. L'équation
semi empirique de Bethe-Weizäcker décrit les di�érentes forces qui interviennent dans la
stabilité d'un noyau, stabilité qui résulte d'un équilibre entre la tension de surface de la
goutte et les forces de répulsion coulombienne :

E = −αA︸ ︷︷ ︸ + βA2/3︸ ︷︷ ︸ + γZ(Z − 1)A−1/3︸ ︷︷ ︸ + δ
(N − Z)2

A︸ ︷︷ ︸ + δapp (2.1)

Evol Esurf Ecoulomb Easym

Les termes Evol (énergie de volume), Easym (énergie d'asymétrie) et δapp (terme d'ap-
pariement) ne dépendent pas de la déformation du noyau. Ils sont proportionnels au
volume nucléaire qui est supposé constant par l'hypothèse d'incompressibilité de la ma-
tière nucléaire. L'énergie de volume Evol indique que l'énergie de cohésion du noyau est
proportionnelle au nombre de nucléon. L'énergie d'asymétrie Easym ainsi que le terme
d'appariement δapp dépendent du nombre de protons par rapport au nombre de neutrons.
Dans l'équation 2.1, les deux seuls termes sensibles à la déformation du noyau sont les
termes d'énergie de surface Esurf et d'énergie coulombienne Ecoulomb. L'énergie de surface
est de signe négatif. Proportionnelle à la surface du noyau, elle prend en compte les
variations de l'énergie de liaison des nucléons périphériques selon la déformation. Ce terme
reste faible dans le cas d'un noyau sphérique et augmente avec la déformation nucléaire.
L'énergie coulombienne est de signe positif et est due à la répulsion coulombienne entre
les protons. Plus les protons seront éloignés les uns des autres et plus ce terme sera faible.
Cette modélisation ne prend en compte ni les e�ets de couches à l'intérieur du noyau ni les
interactions individuelles entre les nucléons, mais elle décrit de façon simple les variations
de l'énergie potentielle en fonction de la déformation du noyau.
C'est la distance R(Ω) = |

−−→
OM | qui caractérise la forme de la goutte, elle correspond à

la distance entre le centre de masse O de la goutte et un point M arbitraire de sa surface
dans la direction Ω = (θ, φ).
Si l'on considère une goutte axiale autour de l'axe Oz, alors la distance R(Ω) ne dépend
pas de l'angle azimutal et R(θ) peut être écrit comme étant :

R(θ)

θ

O

M

z

R(θ) = R0

(
1 +

∞∑
l=0

al Pl (cosθ)

)

avec R0 = r0 A1/3 le rayon de la goutte
lorsqu'elle est sphérique.

Pl représente les polynômes de Legendre.
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Les paramètres al caractérisent la déformation de la goutte :

a0 contrôle le volume,

a1 la position du centre de masse,

a2 la déformation quadrupolaire (rapport entre l'élongation le long de l'axe Oz et

le long d'un axe transverse)

a3 la déformation octupolaire (asymétrie droite/gauche par rapport à un plan

perpendiculaire en O à Oz),

a4 sa déformation hexadécapolaire,

...

Soit x =
|∆Ecoulomb|

∆Esurf
le paramètre de �ssilité, avec ∆Ecoulomb ( et ∆Esurf ) la di�érence de

l'énergie coulombienne (de l'énergie de surface) pour un noyau de déformation b avec un
noyau sphérique. Ce terme est directement lié à la possibilité pour un noyau de �ssionner
ou pas. Plus sa valeur est grande et plus la répulsion coulombienne l'emportera sur la
tension de surface, augmentant ainsi la probabilité de la goutte à �ssionner spontanément
(condition qui ne se rencontre que pour les noyaux lourds).

L'existence d'une barrière de �ssion (mise en évidence lorsque les polynômes de Legendre
nécessaires à l'équation du rayon du noyau sont développés au minimum jusqu'à l'ordre
4) permet d'expliquer la �ssion de noyaux tels que les actinides (x<1). Cette étude a pour
la première fois été faite par Bohr et Wheeler en 1939. Ils menèrent le calcul de l'énergie
de déformation jusqu'à l'ordre 4 pour les paramètres a2 et a4. En minimisant cette énergie
par rapport au paramètre a4 pour chacune des valeurs de a2, ils distinguèrent dans les
variations de l'énergie potentielle de déformation Edef l'équation a4 = a4(a2) qui met
en évidence la fragmentation du noyau par l'apparition d'un maximum de cette énergie
de déformation, barrière de potentielle appelée barrière de �ssion. Elle est représentée
schématiquement sur la �gure 2.3 [12]. Le point selle au niveau de la barrière de �ssion
indique le moment à partir duquel le noyau va irrémédiablement �ssionner.

Sans cette barrière de �ssion il est impossible d'expliquer la �ssion de noyaux tels que
l'Uranium.

La simplicité de ce modèle n'en a pas empêché son succès, il est d'ailleurs remarquable de
constater que les estimations faites par Bohr et Wheeler quant aux hauteurs des barrières
de �ssion sont d'un point de vue quantitatif tout à fait réalistes.

Ce modèle a depuis béné�cié de nombreuses améliorations qui lui permettent ainsi d'être
la base de plusieurs modèles récents, comme par exemple le �Finite Range Drop Model�
qui est développé à Los Alamos [13].

Cependant le modèle de la goutte liquide est loin de reproduire les résultats expérimen-
taux. En e�et il prédit une probabilité de �ssion symétrique beaucoup trop importante
pour tous les noyaux, alors que la plupart d'entre eux �ssionnent en général de manière
asymétrique.

Les lacunes de ce modèle viennent notamment du fait que les e�ets de couche persistent
lors de la déformation des noyaux mais qu'ils ne sont pas pris en compte dans ce modèle.
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a4
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a2

Barrière 
de 

fission

w
Edef (a2,a4)

point selle

Fig. 2.3 � Mise en évidence de l'existence d'une barrière de �ssion pour des valeurs de
�ssilité < 1.
La �gure du haut représente la variation de l'énergie de déformation en fonction des
paramètres a2 et a4, alors que la �gure du bas représente cette variation obtenue par
minimisation de l'énergie potentielle de déformation.

2.2.2 Modèle de Strutinsky

Le modèle de Strutinsky est une extension du modèle de la goutte liquide. Il incorpore
dans ce dernier les e�ets de la structure en couche des nucléons lors de la déformation
de la matière nucléaire. Il propose ainsi en 1967 une méthode simple pour prendre en
compte les e�ets de structure dans l'énergie de liaison et de déformation des noyaux
[14, 15]. Pour cela, le noyau est considéré comme une goutte liquide incompressible et
chargée à l'exception des nucléons des couches supérieures. On parle donc d'un modèle
microscopique-macroscopique.

L'énergie totale de déformation pour un noyau à N particules s'écrit alors comme la
somme de deux composantes :

E = ELDM + δU (2.2)

où ELDM représente l'énergie du noyau calculée selon le modèle de la goutte liquide et
δU la correction de couche :

δU = U − Ũ

avec

U =
∑

ν

2nνεν
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l'énergie totale d'un noyau calculée selon le modèle des particules indépendantes. Le
terme nν représente le nombre des états occupés d'énergie εν .

Ũ = 2

∫ λ̃

−∞
ε g̃(ε) dε

l'énergie totale du noyau calculée selon le modèle des particules indépendantes mais
pour lequel les niveaux d'énergie sont remplacés par une densité de niveaux g̃(ε).

Cette densité de niveaux représente une moyenne sur les niveaux d'énergie estimée à
l'aide d'une gaussienne de largeur γ de l'ordre de 10 MeV :

g̃(ε) =
1√
πγ

∑
ν

exp[(ε− εν)
2/γ2]

Elle est dé�nie de l'état fondamental jusqu'au niveau λ̃, avec λ̃ dé�ni par

N =

∫ λ̃

−∞
g̃(ε) dε

N le nombre total de particules.

Le terme δU permet donc de prendre en compte les e�ets associés à la structure locale des
niveaux d'énergie des nucléons. De la même manière une correction δP sur les e�ets de
parité peut être prise en compte. L'énergie totale de déformation s'écrit alors de la façon
suivante (équation 2.3) :

E = ELDM + δU + δP (2.3)

La prise en compte de ces e�ets dans l'étude de la �ssion des noyaux a permis de mettre
en évidence des barrières de �ssion à deux bosses, qui expliquent l'existence d'isomères
de �ssion, �gure 2.4.

Fig. 2.4 � Barrière de �ssion pour un noyau d'actinide [11].
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2.2.3 �Finite range liquid-drop model�

De la même manière que dans le modèle de Strutinsky, le ��nite range liquid-drop
model� est un modèle microscopique-macroscopique développé au Laboratoire National
de Los Alamos [16] qui considère le noyau comme une goutte liquide à laquelle s'ajoute
des corrections de couches [13, 17]. La surface d'énergie potentielle est décrite selon cinq
paramètres : l'élongation (Q2), l'asymétrie de masse (αg = M1−M2

M1+M2
, avec M1 et M2 les

masses des fragments naissants), les déformations des fragments gauche et droit (ε1 et ε2

respectivement), et le diamètre du col (d), �gure 2.5. Dans ce modèle le noyau �ssionnant
évolue entre deux con�gurations limites qui correspondent la première à l'état fondamental
du noyau et la seconde à la scission de celui-ci représentée par deux fragments adjacents.

Fig. 2.5 � Paramétrisation d'un noyau selon les cinq paramètres du ��nite range liquid-
drop model� [18].
Les di�érentes couleurs indiquent les trois di�érentes surfaces prises en compte dans les
calculs.
Les produits tensoriels des points pour les cinq espaces à une dimension montrent qu'il y
a 2 767 500 points à considérer sur la grille. Cependant un certain nombre de ces points
correspondent à des cas non-physique (156 615). Au �nal il est donc nécessaire de prendre
en compte de 2 610 885 points qui ont une signi�cation physique sur la grille.

Dans le paysage énergétique à cinq dimensions du noyau �ssionnant, le point de scission
est di�cile à déterminer. Il correspond à la vallée la plus basse. Pour la déterminer, un
algorithme développé par le groupe de Los Alamos permet de repérer les minima locaux
et dé�ni ainsi les voies de �ssion les plus probables [19, 20]. Par cette méthode le point
de scission peut être déterminé très précisément. Ce modèle est également à même de
calculer les masses moyennes des pics légers et lourds pour di�érents systèmes �ssionnant
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(�gure 2.6). En revanche il ne peut pas prédire la distribution totale des rendements en
masse (valeurs moyennes et largeurs de distribution) car il ne prend pas en compte la
dynamique du processus de �ssion.

Fig. 2.6 � Masses moyennes pour la �ssion asymétrique calculée selon le ��nite range
liquid-drop model� [16].

20



2.2. MODÈLES DE FISSION

2.2.4 Modèle de Brosa

Le �multi-modal random neck-rupture�, ou modèle de Brosa, vise à reproduire les dis-
tributions en masse pour la �ssion à basse énergie [21, 22]. Pour cela, les variations de
l'énergie potentielle en fonction de la déformation du système sont calculées de l'état
fondamental jusqu'au point de scission.
Le noyau �ssionnant est décrit comme une goutte liquide avec les 5 paramètres de la
représentation de Lawrence (�gure 2.7). Ses coordonnées cylindriques sont :

ρ2(ζ) = (l2 − ζ2)
N∑

n=0

an(ζ − z)2 (2.4)

1/c

2l

2r

ρ

ζ

z
s

Fig. 2.7 � Représentation d'un noyau selon les paramètres de Lawrence. La moitié de la
longueur du noyau est notée l, r correspond au rayon du cou, z à sa position et c à sa
courbure. La position du centre de masse est indiquée par la distance axe ρ/s.

L'énergie potentielle de déformation de ce système est égale à la somme d'un terme pro-
venant du modèle de la goutte liquide ( ELDM) avec un second terme ( Eshell) qui prend
en compte les corrections du modèle en couche de Strutinsky (équation 2.5) :

E = ELDM + Eshell (2.5)

Dans ce modèle le terme ELDM est calculé selon les équations de Myers-Swiatecki [23]alors
que les corrections de couche sont prises en compte par le potentiel à une particule de
Wood-Saxon. Dans ce paysage énergétique le chemin de �ssion est dé�ni comme étant
les trajectoires d'énergie minimum qui relient l'état fondamental du noyau au point de
scission. Il apparaît le long de cette trajectoire des points de bifurcation qui permettent
au noyau d'emprunter plusieurs chemins di�érents appelés mode de �ssion. Ceci implique
alors l'existence de plusieurs con�gurations du noyau au point de scission. U. Brosa a
ainsi mis en évidence trois principaux modes de �ssion apparaissant pour la plupart des
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noyaux. Les modes standard I et standard II correspondent tous les deux à une �ssion
asymétrique. Le mode standard I est, pour le pic lourd, représenté par une gaussienne
centrée sur le noyau de masse (fermeture de couche Z = 50 et N = 82). Le pic léger
sera donc centré sur la masse complémentaire de la masse 132 pour le système �ssionnant
considéré. C'est un mode dit à haute énergie cinétique, contrairement au mode standard
II qui favorise les �ssions de faible énergie. La gaussienne du pic lourd correspondante à
ce mode est centrée autour des noyaux de N = 88 (fermeture de couche déformée).
Plus l'énergie cinétique des fragments augmente et plus la contribution des termes de
corrections de couches diminue. C'est pourquoi les �ssions symétriques, décrites par le
mode Super-long, sont calculées quasiment exclusivement par le modèle de la goutte
liquide.
Les rendements ainsi que les énergies cinétiques moyennes sont déterminées par la somme
de ces di�érentes contributions pondérées par leur poids.
Les �gures 2.8 montrent la distribution en masse de l'235U(nth, f) calculée avec le modèle
de Brosa (courbes) et comparée avec des valeurs expérimentales (points).

Fig. 2.8 � Rendements des fragments de �ssion pour la réaction 235U(nth, f). Les modes
standard I, standard II et superlong calculés selon le modèle de Brosa sont représentés
par les courbes continues en noir [24]. Les points en noir représentent des valeurs expéri-
mentales.

On peut remarquer que la forme générale des distributions est très bien reproduite par
ces calculs.

2.2.5 Modèle de Wilkins

Le modèle de Wilkins est aussi connu sous le nom de modèle thermodynamique du point
de scission. Il permet de déterminer la distribution des fragments de �ssion en fonction
de leur énergie potentielle au point de scission. Pour cela il s'appuie sur l'hypothèse forte
d'un état de quasi-équilibre du système au niveau du point de scission. Cette hypothèse
impose alors que le processus de �ssion soit un processus lent ce qui implique également
une faible dissipation de l'énergie. Le terme d' �état de quasi-équilibre� signi�e qu'il existe
un équilibre entre les degrés de liberté collectifs des fragments naissants et les degrés de
liberté individuels. Dans ce modèle les distributions en masse des fragments de �ssion sont
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supposées être entièrement dé�nies au point de scission. Ce qui se passe entre le point selle
et le point de scission n'a donc aucune in�uence sur les rendements des fragments puisque
la forme de ces distributions a été décidée à la scission. A ce moment là les fragments
sont décrits comme deux sphéroïdes coaxiaux de déformations β1 et β2 séparées par une
distance d et soumis à une in�uence mutuelle. L'énergie potentielle totale de ce système au
point de scission est alors la somme de l'énergie potentielle de chaque fragment à laquelle
s'ajoute un terme d'énergie coulombienne et d'énergie nucléaire :

V (N1, Z1, β1, N2, Z2, β2, Tint, d) =

2∑
i=1

VLDMi
(Ni, Zi, βi) + Si(Ni, βi, Tint) + Si(Zi, βi, Tint) + Pi(Ni, βi, τ) + Pi(Zi, βi, Tint)

+Vc(N1, Z1, β1, N2, Z2, β2, d)

+Vn(N1, Z1, β1, N2, Z2, β2, d) (2.6)

L'énergie potentielle pour chaque fragment V (N1, Z1, β1, N2, Z2, β2, Tint, d) correspond à
la somme des termes suivant :
• VLDM : terme collectif calculé d'après le modèle de la goutte liquide en fonction de
la déformation des fragments ;

• S : terme de correction des e�ets de couches pour les protons (Si(Zi, βi, Tint)) et les
neutrons (Si(Ni, βi, Tint)) calculé à partir de la méthode de Strutinsky ;

• P : terme de parité des nucléons pour chaque fragment. Ce terme relatif à l'énergie
dite de pairing est calculé à partir de la méthode de Moretto [25].

L'interaction coulombienne est donnée par Vc =
Z1 Z2 e2 F

D
.

F , le facteur de forme, représente la di�érence entre l'interaction coulombienne de deux
sphéroïdes uniformément chargés et celle de deux charges ponctuelles séparées par un
distance D.

L'interaction nucléaire Vn décrit les interactions entre ces deux sphéroïdes, elle est calculée

selon Krappe [26].

La fragmentation la plus probable pour ce modèle correspond à celle qui minimise l'énergie
potentielle (équation 2.6) au point de scission. Les probabilités relatives des di�érentes
con�gurations pour les fragments de �ssion sont données à partir du facteur de Boltzman :

P (N, Z, τ, d) =

∫ βmax

β1=0

∫ βmax

β2=0
exp

−V (N,Z,β,τ,d)
Tcoll dβ1 dβ2

Le couplage entre les excitations collectives est décrit par le terme Tcoll. Cette température
caractérise l'équilibre entre les di�érents degrés de liberté collectifs et a pour valeur 1
MeV pour toutes les fragmentations de tous les systèmes �ssionnant à basse énergie. De
la même manière est dé�nie une température intrinsèque Tint qui détermine la population
des niveaux de particules individuels. Wilkins lui a donné la valeur de 0,75 MeV dans le
but de reproduire la dépendance des distributions par rapport à l'énergie d'excitation.
Pour faciliter les calculs, ces deux températures sont considérées comme constantes.
Le modèle de Wilkins considère ainsi un couplage intermédiaire entre les degrés de liberté
des états purement collectifs et de ceux purement individuels. Les valeurs de ces deux
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températures peuvent être prises constantes, mais doivent être di�érentes (Tcoll = Tint :
équilibre statistique) avec impérativement Tint 6= 0 (modèle adiabatique).

Fig. 2.9 � Distributions en masse pour la �ssion thermique calculée par le modèle de
Wilkins à gauche et données expérimentales à droite, [27].

La �gure 2.9 compare les rendements en masse du Polonium jusqu'au Fermium calculés
par le modèle de Wilkins avec des résultats expérimentaux. Même si ce modèle ne cherche
pas à ajuster ses di�érents paramètres en fonction des valeurs expérimentales, on peut
toutefois remarquer sur la �gure 2.9 que l'allure générale des distributions en masse est
bien reproduite. Ce modèle reproduit par exemple très bien la stabilité du pic lourd autour
de la masse 140 (fermeture de couche déformée : N=88, Z=50). Il en va de même pour
les distributions en charge et en énergie cinétique moyenne. En revanche, les structures
plus �nes des distributions sont mal reproduites. Les rendements calculés présentent des
distributions trop étroites et les positions des pics asymétriques ne sont pas toujours
exactes. De même, le rapport pic/vallée est sous-estimé. Les erreurs sur les corrections
de couches, les valeurs des déformations multipolaires pas assez précises, ou bien encore
les incertitudes sur les paramètres du modèle de la goutte liquide peuvent expliquer les
di�érences par rapport à l'expérience de la position des pics légers et lourds des fragments
de �ssion. De plus une mauvaise estimation des paramètres d et Tcoll vont avoir une
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in�uence directe sur les largeurs des distributions, et par conséquent également sur les
rapports pic/vallée.
Cependant, malgré ces défauts, le modèle de Wilkins reste encore aujourd'hui le modèle
le plus utilisé pour prédire les distributions des fragments de �ssion.

2.2.6 Modèle de Bruyères-le-Châtel

Le modèle de Bruyères-le-Châtel tend à reproduire les distributions en masse des
fragments de �ssion, les corrections de pairs, l'énergie de déformation des fragments,
l'émission des neutrons prompts ainsi que les énergies cinétiques moyennes des fragments
avant et après émission des neutrons prompts pour la �ssion à basse énergie [28].
La �ssion est pour cela décrite à l'aide d'un formalisme microscopique et est considérée
comme dépendante du temps [29].
Dans un premier temps, la surface d'énergie potentielle du noyau �ssionnant entre le pre-
mier puit de potentiel et le point de scission est déterminée en fonction des degrés de liberté
de déformation (variables collectives q20 pour exprimer l'élongation et q30 pour l'asymé-
trie). Cette surface énergétique est déterminée par des calculs Hartree-Fock-Bogoliubov
avec la force e�ective de Gogny [30]. La �gure 2.10 représente la surface d'énergie poten-
tielle du noyau d'238U calculée avec cette méthode.

F

S

élongationasymétrie

É
ne

rg
ie

 p
ot

.

0 12 25

MeV

Fig. 2.10 � Surface d'énergie potentielle calculée pour un noyau d' 238U selon le modèle
de Bruyères-le-Châtel [31].

Le traitement dynamique de la �ssion est ensuite e�ectué selon la méthode de la co-
ordonnée génératrice dépendante du temps à l'approximation du recouvrement gaussien
(TGGCM + GOA). Cette méthode permet de simpli�er la séparation des variables collec-
tives et intrinsèques dans la résolution de l'équation de Schrödinger dépendante du temps
[32].
Ce modèle présente le grand avantage de proposer un traitement dynamique de la �s-
sion, et même s'il est encore aujourd'hui loin de reproduire les rendements de �ssion de
nombreux actinides (�gure 2.11), il reste un modèle très prometteur.
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Évaluations de Wahl

Approche dynamique microscopique 
avec la force effective de Gogny

Version simple de la théorie 
de la fragmentation

Approche dynamique microscopique
Expérience

Fig. 2.11 � Distribution en masse et énergies cinétiques moyennes pour le système �s-
sionnant 238U calculées selon le modèle de Bruyères-le-Châtel [31].

2.2.7 Modèle semi-empirique de Wahl

Depuis sa découverte en 1939, la �ssion a fait l'objet de nombreuses études et les
distributions en masse et charge nucléaire d'un grand nombre de noyaux ont été mesurées.
Tous ces résultats ont permis de mettre en exergue certaines propriétés redondantes de la
�ssion nucléaire, dont les deux principales sont énumérées ci-dessous :

• La �ssion reste dans la plupart des cas un processus binaire, c'est à dire que le noyau
�ssionnant se divise uniquement en deux fragments. Cependant la �ssion ternaire
n'est pas totalement négligeable puisqu'elle représente 0,2 à 0,4% de la �ssion bi-
naire. Dans 90% des cas de la �ssion ternaire, le troisième fragment se révèle être
une particule α. C'est seulement dans un peu plus de 7% des cas que l'on trouve un
troisième noyau plus lourd.

• Le rapport N/Z est pratiquement conservé entre le noyau �ssionnant et les fragments,
c'est l'hypothèse de la conservation de la densité de charge UCD (�unchanged charge
density�). Néanmoins comme les fragments de �ssion sont beaucoup plus légers que
le noyau père, ils vont peupler la zone des noyaux très riches en neutrons, ayant en
moyenne un excédent de 6 neutrons par rapport à leur isotope le plus stable.

Partant de toutes ces données, A. Wahl a développé autour des années 90 deux modèles
cherchant, l'un à prédire les distributions en charge nucléaire (le modèle Zp) [33], l'autre
à prédire les distributions en masse (le modèle A′

p).

Modèle Zp

Pour un noyau de masse A et de charge nucléaire Z, la méthode Zp consiste à calculer les
rendements indépendants par la formule :

YZ(A, Z) =
1

2
F (A).N(A).[erf(V )− erf(W )] (2.7)

erf étant la fonction erreur dé�nie par : erf(x) =
2√
π

2√
π

∫ x

0

exp−t2 dt
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• Les termes V et W représentent des distributions en charges nucléaires gaussiennes de
largeur σZ et de maximum Zp :

V =
Z(A)− Zp(A) + 0, 5

σZ(A)
√

2

W =
Z(A)− Zp(A)− 0, 5

σZ(A)
√

2

(2.8)

Dans ce modèle, les données évaluées des rendements pour les pics légers et lourds sont
analysées par la méthode des moindres carrés. Pour une masse A donnée, la distribu-
tion des charges nucléaires est représentée par une gaussienne. Les valeurs ainsi obtenues
sont comparées aux valeurs calculées avec l'hypothèse de la conservation de la densité de
charge :

ZUCD = A′(
ZC.N.

AC.N.

)

On aura de même pour les masses :

A′
UCD = Z(

ZC.N.

AC.N.

)

On obtient ainsi les équations suivantes, avec les indices H et L qui signi�ent que l'on
considère tantôt le fragment lourd (Heavy), tantôt le fragment léger (Light) :

∆Z = (Zp − ZUCD)H = (Zp − ZUCD)L (2.9)

et de même pour les masses :

∆A′ = (A′
p − A′

UCD)H = (A′
p − A′

UCD)L (2.10)

Les valeurs de Zp(A) sont calculées d'après l'équation 2.9.

• Le coe�cient F (A) permet d'introduire les corrections dues aux e�ets de parité entre
le nombre de protons et de neutrons qui sont la cause de variations locales par rapport à
la gaussienne initiale. Ses valeurs sont données dans le tableau 2.1.

proton neutron F(A)

pair pair FZ . FN

pair impair FZ /FN

impair pair FN /FZ

impair impair (FZ . FN)−1

Tab. 2.1 � Valeurs de F(A) selon la parité des neutrons et des protons.

Avec FZ le facteur correctif de parité pour les protons, et FN celui pour les neutrons. Un
exemple de leurs valeurs est donné dans le tableau 2.2.
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Isotopes FZ FN

232Th(nrap,f) 1,25 1,08
233U(nth,f) 1,30 1,07
233U(nrap,f) 1,10 1,05
235U(nth,f) 1,26 1,07
235U(nrap,f) 1,15 1,05
238U(nrap,f) 1,10 1,05
239Pu(nth,f) 1,07 1
239Pu(nrap,f) 1 1
240Pu(nrap,f) 1 1
241Pu(nth,f) 1 1
241Pu(nrap,f) 1 1
242Pu(nrap,f) 1 1

Tab. 2.2 � Tableau récapitulatif des valeurs de FZ et FN prises pour 12 systèmes �ssiles
étudiés [34].

• N(A) est un facteur de normalisation. Il est di�érent de 1 lorsque F (A) est lui-même
di�érent de 1.

C'est par la méthode des moindres carrés qui est déterminée la valeur de tous les para-
mètres de ce modèle : ∆Z, σZ(A), FN , FZ , ...

Modèle A′
p

Les équations de ce modèle sont de la même forme que celles du modèle précédent, mais
considèrent les distributions de masse autour d'une valeur moyenne de A :

YN(A, Z) =
1

2
Y (Z) FN(Z).N(Z).[erf(VA)− erf(WA)]

On remarque que la valeur de Y(Z) est nécessaire au calcul des rendements en masse alors
qu'elle ne l'était pas pour les rendements isotopiques. Elle doit être la même pour tous
les produits de �ssion complémentaires (ZH + ZL = ZCN).
Les équations du système 2.8 deviennent dans ce cas :

VA =
A′(Z)− A′

p(Z) + 0, 5 + δ

σA′(Z)
√

2

WA =
A′(Z)− A′

p(Z)− 0, 5− δ

σA′(Z)
√

2

(2.11)

Pour ce modèle, le terme de correction des e�ets de pairs FN(Z) ne prend en compte que
la parité des neutrons. Il est égal à FN dans le cas d'un nombre pair de neutron, et à
1/FN pour le cas contraire.
Ainsi que dans le modèle précédent, un terme de normalisation N(Z) est nécessaire pour
obtenir les rendements des deux fragments complémentaires égaux, puisque le terme cor-
rectif qui est associé à la correction des e�ets de parité change la normalisation des gaus-
siennes.
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2.3 Méthode de mesures de rendements

A défaut de disposer de modèles prédictifs �ables et face à l'important besoin de
données nucléaires, un grand nombre de mesures ont été entreprises pour déterminer les
propriétés de la �ssion nucléaire. Cependant les applications nucléaires sont de plus en plus
exigeantes quant à la précision des données, et les nouvelles générations de réacteurs re-
poussent continuellement les limites des connaissances. C'est pourquoi encore aujourd'hui
les mesures nucléaires sont indispensables et ne cessent de s'améliorer.
Ce paragraphe présente brièvement les principales méthodes expérimentales utilisées pour
déterminer les rendements de �ssion.

2.3.1 Mesures de radiochimie

La détermination par radiochimie des rendements de �ssion est la méthode la plus
ancienne pour ce type de mesure [27].
Le principe de cette méthode consiste à dissoudre un échantillon de matière �ssible irradié
a�n de pouvoir séparer par des méthodes chimiques les di�érents isobares. La distribution
isotopique des produits de �ssion est ensuite établie par des mesures de radioactivité
β et γ. Cette méthode reste donc tributaire des connaissances en cours des données de
décroissance (besoin de connaître les temps de vie, les énergies de désexcitation et les
rapports d'embranchement de la désintégration β− de chaque noyau) [35]. La mesure des
noyaux non émetteurs de γ ou de β n'est donc pas possible avec cette méthode. Cependant
ces deux problèmes sont récurrents à toutes les méthodes qui reposent sur la mesure des
rayonnements de décroissance pour la détermination des rendements.
Néanmoins les principales limites de ces mesures viennent du temps nécessaire à la sépa-
ration chimique des di�érents noyaux. Elle peut être très rapide (quelques secondes) mais
varie selon l'élément sélectionné.
Malgré cela la détermination des rendements de �ssion par des mesures de radiochimie
reste une méthode très intéressante, d'une part à cause de la précision de ces mesures,
mais aussi parce qu'elles permettent de mesurer les produits de �ssion à faible rendement.

2.3.2 Mesures par activation

La méthode par activation permet de déterminer les rendements isotopiques indépen-
dants des produits de �ssion. Au cours de ces mesures l'échantillon de matière �ssile est
irradié pendant un certain temps. Les γ issus de la décroissance radioactive des produits de
�ssion sont ensuite mesurés. A�n de pouvoir déterminer le rendement de tous les noyaux
qui peuvent avoir des temps de vie très di�érents, cette opération est répétée plusieurs
fois en faisant varier les temps d'irradiation de l'échantillon [27].
Cette méthode présente deux avantages majeurs. Tout d'abord peu de matière �ssile est
nécessaire pour ces mesures. Elles sont donc préconisées pour l'étude des noyaux exotiques
pour lesquels il est di�cile de se procurer des échantillons qui en plus coûtent très cher. Elle
permet en�n de déterminer la distribution totale des rendements de façon relativement
rapide.
Même si les incertitudes associées à ces mesures ne peuvent pas être inférieures à 5%, ces
expériences sont toujours très répandues.

2.3.3 Mesures par chambre à �ssion

Les mesures par chambre à �ssion consistent à détecter simultanément les deux pro-
duits de �ssion (léger et lourd) en plaçant directement dans une chambre deux systèmes
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de détection de part et d'autre d'une cible de matière �ssile.
Grâce aux lois de conservation des moments ces expériences permettent d'évaluer les
rendements de �ssion ainsi que les énergies cinétiques des fragments avant l'évaporation
des neutrons prompts.
Pour cela deux di�érents types d'expériences sont possible :

La méthode de la double énergie. Les énergies des deux fragments complémentaires
sont mesurées simultanément à l'aide de détecteurs (détecteurs à barrière de surface ou
chambre à ionisation) placés près de la cible pour optimiser l'angle solide de détection. Les
relations de conservation de la masse et de la quantité de mouvement permettent alors de
remonter aux distributions en masse et en énergie cinétique des fragments de �ssion.

La méthode du double temps de vol, qui permet de mesurer les temps de vol des
deux fragments complémentaires. Les rendements et les énergies cinétiques moyennes
des fragments sont alors déterminés par la mesure de la vitesse des produits de �ssion.
Contrairement à l'énergie cinétique des produits de �ssion, leur vitesse dans le laboratoire
varie très peu après l'émission des neutrons prompts. Cette méthode est donc plus précise
que la précédente, mais elle présente l'inconvénient de nécessité des bases de temps de vol
conséquentes pour être précise.
Ces méthodes nécessitent toutes les deux des cibles très �nes a�n de ne pas altérer la
distribution en énergie cinétique des produits de �ssion.

Pour la �ssion à basse énergie, la loi de conservation des moments s'écrit de la forme
suivante (équations 2.12) :

A′
1 + A′

2 = ANC

⇒ A′
1 =

ANC

1 +
E′

k1

E′
k2

A′
1.E

′
k1 = A′

2.E
′
k2

(2.12)

A′
1 et A′

2, E ′
k1 et E ′

k2 représentent les masses et les énergies cinétiques des fragments 1 et
2 de �ssion.
Cependant parce que ce sont les énergies cinétiques des produits de �ssion qui sont me-
surées, il faut les corriger de l'évaporation des particules promptes.
En e�et, une partie de l'énergie totale des fragments est dissipée par l'émission des neu-
trons prompts. Le nombre moyen de neutrons évaporés (ν) dépend de la masse du frag-
ment de �ssion A

′
, de son énergie d'excitation et de l'énergie cinétique totale (TKE) [36]

(équation 2.13).

ν(A, TKE) = ν(A) +
ν(A)

ν(A) + ν(ANC − A)
.
< TKE(A) > − < TKE >

Esep

(2.13)

Esep = 8, 6 MeV , elle correspond à l'énergie nécessaire par les fragments pour émettre un
neutron [37].
L'énergie du produit de �ssion après l'évaporation d'un neutron prompt est donnée par
l'équation 2.14.

Ek lab =
A E ′

k lab

A′ +
mn ECM,n

A
− 2

√
mn ECM,nEk lab

A
cosθCM,n (2.14)

θCM,n représente l'angle d'émission du neutron par rapport à la trajectoire des fragments
de �ssion dans le référentiel du centre de masse (CM) du fragment émetteur.
Si l'on considère que les neutrons sont émis isotropiquement dans ce référentiel, alors
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< θCM,n >= 0.

Le terme
mn

m
ECM,n peut être négligé par rapport à la valeur de l'énergie Ek lab, puisque

pour l'évaporation typique d'un neutron de 2 MeV
mn

m
ECM,n = 0, 03 MeV , alors que

Ek lab ∼ 100 MeV .
Au vue de ces approximations, l'énergie des fragments de �ssion avant évaporation des
neutrons prompts dans le référentiel du laboratoire est donnée par l'équation 2.15.

E ′
k lab =

A′

A′ − ν(A, TKE)
E ′

k lab (2.15)

Les expériences qui s'appuient sur la mesure de la vitesse des produits de �ssion pour
déterminer les rendements sont en général plus précises que celles qui mesurent leur énergie
cinétique, car contrairement à ces dernières elles ne sont pas a�ectées par la perte d'énergie
des fragments de �ssion suite à l'évaporation des neutrons prompts.
Ce type de mesures présente l'avantage considérable de pouvoir déterminer, au cours d'une
seule expérience, toute la distribution des fragments de �ssion avant émission des neu-
trons prompts. Elles donnent de cette manière des résultats qui peuvent être directement
comparés aux valeurs calculées par les modèles de �ssion.

2.3.4 Mesures par spectrométrie de masse

C'est par exemple le principe de séparation du spectromètre de masse Lohengrin pour
lequel le principe de fonctionnement sera développé de manière plus approfondie dans le
chapitre 3.
Soumis à un important �ux de neutrons, les atomes d'une cible d'actinide vont �ssionner.
Ils donnent dans la majeure partie des cas naissance à deux fragments de �ssion qui,
encore dans la cible, vont émettre des particules promptes. A leur sortie les produits de
�ssion sont ionisés et émis selon un angle d'environ 180°. Seuls ceux qui sont émis dans
la direction du spectromètre pourront être détectés. Un système de dé�ection à champ
électrique permet de di�érentier les produits de �ssion ayant des rapport Ek/q di�érents
(Ek l'énergie cinétique du produit de �ssion et q sa charge ionique).
Le spectromètre de masse Hiawatha de l'université de l'Illinois associe à cet instrument
un système de temps de vol qui permet de déterminer la masse des fragments. Pour
le spectromètre de masse Lohengrin, c'est à un champ magnétique couplé au champ
électrique qui permet de séparer les produits de �ssion selon leurs rapport A/q et Ek/q.
La détermination des masses se fait à la sortie du spectromètre par la détermination de
l'énergie cinétique des produits de �ssion grâce à une chambre à ionisation.
Si pour les mesures de rendements par chambre à �ssion toutes les masses peuvent être
déterminées dans un laps de temps court, en revanche les mesures par spectrométrie de
masse sont beaucoup moins directes. La détermination d'une distribution complète pour
un système �ssionnant donné est très longue. Chaque mesure consiste à déterminer le
rendement d'une masse pour une énergie cinétique et une charge ionique données. La
détermination du rendement d'une seule masse demande donc la mesure de cette masse
pour tout un jeu de combinaisons d'énergies cinétiques et de charges ioniques. Il faut
ensuite réitérer ces mesures pour toutes les masses.
Cependant ce principe de fonctionnement permet une étude beaucoup plus profonde du
phénomène de �ssion puisqu'il est possible de mesurer toute la distribution en énergie
cinétique des masses et des isotopes. Cette méthode permet ainsi de mettre en évidence
des e�ets physiques directement liés à la réaction de �ssion qui ne pourraient pas être
étudiés avec d'autres types d'expériences.
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2.3.5 Mesures de �ssion induite par cinématique inverse

Cette nouvelle méthode de mesure a été développée à GSI, Darmstadt [38, 39, 40, 41,
42]. Contrairement à la �ssion induite par neutron, comme par exemple dans le cas du
spectromètre Lohengrin, où des neutrons sont projetés sur les noyaux d'une cible d'acti-
nide, c'est l'actinide qui est projeté sur de la matière et qui va �ssionner par interaction
coulombienne et nucléaire.
Cette technique o�re l'avantage d'une très bonne résolution en charge nucléaire, puisque
l'énergie cinétique des fragments à laquelle vient s'ajouter vectoriellement l'énergie du
projectile leur confère une énergie de l'ordre de 1GeV/nucléon.
C'est selon ce principe qu'est développé au GSI le nouveau spectromètre de masse dédié
à la mesure de rendements de �ssion via le projet FELISe.
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Chapitre 3

Dispositif expérimental

3.1 L'Institut Laue-Langevin

L'Institut Laue-Langevin est un organisme de recherche international qui est situé
sur le centre ILL-ESRF-EMBL (Institut Laue-Langevin-European Synchroton Research
Facility-European Molecular Biology Laboratory) de Grenoble en France. Il comprend un
réacteur à haut �ux qui représente aujourd'hui la source de neutrons thermiques la plus
intense au monde.
Ces trois instituts internationaux constituent un site incontournable pour l'étude de la
matière : les faisceaux d'électrons délivrés par l'ESRF ainsi que ceux de neutrons fournis
par l'ILL o�rent grâce à di�érents instruments de larges possibilités pour sonder la matière.
Bien que la plupart des instruments de l'ILL soient dédiés à la physique de la matière
(di�ractomètres, spectromètres à temps de vol, à trois axes...) quelques instruments per-
mettent d'étudier la physique nucléaire ainsi que la physique des particules (�gure 3.1).
Grâce à des faisceaux de neutrons froids (VCN) et ultra-froids (UCN) l'ILL est le site idéal
pour des expériences très pointues de physique fondamentale (par exemple l'expérience
GRANIT [43, 44]).
La physique nucléaire est en grande partie représentée par le spectromètre de masse
Lohengrin. Il permet d'étudier avec une grande précision la distribution des produits de
�ssion ainsi que la spectroscopie des noyaux riches en neutrons.

Le réacteur de l'institut fonctionne comme un REP (réacteur à eau pressurisée). Il utilise
l'eau lourde pour caloporteur et modérateur. Le �ux maximum de neutrons fournit pour
une puissance maximale de 58 MW est de 1,5.1015 neutrons.cm−2.s−1. Le combustible est
formé d'un élément unique de 8,56 kg d'Uranium métallique enrichi (235U à 93%) de 40
cm de diamètre et de 80 cm de hauteur.
Le réacteur fonctionne en alternance selon des cycles de 50 jours suivis par une période
d'arrêt d'au moins 2 semaines. Il y a en général 4 cycles par an.
C'est grâce à des éléments supplémentaires (sources chaudes, froides ou turbines) que
les faisceaux des neutrons fournis par l'ILL sont à même de balayer un large spectre en
énergie : de quelques neV (UCN) à 1 eV.

3.2 Les cibles

3.2.1 Introduction

La di�culté pour se procurer des cibles de matière �ssile reste un des problèmes
récurrents en physique nucléaire expérimentale.
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Fig. 3.1 � Vue schématique en coupe de l'Institut Laue-Langevin représentant les lignes
de faisceau de neutrons ainsi que les di�érents instruments.

A cela s'ajoute le fait que les cibles utilisées sur le spectromètre de masse Lohengrin
doivent répondre à plusieurs critères.
Elles doivent à la fois permettre un taux de comptage satisfaisant (quantité de matière
su�sante) tout en assurant une faible dispersion en énergie, et ont également à satisfaire
certaines contraintes géométriques. Elles doivent en e�et pouvoir s'emboîter sur le support
du chariot du spectromètre (�gure 3.2). Ce chariot sera ensuite automatiquement placé
prés du coeur du réacteur, c'est la zone où le �ux de neutrons est le plus important. Cette
délicate opération est e�ectuée par les techniciens de l'ILL, mais elle nécessite au préalable
que les cibles aient une forme rectangulaire de 8,8 cm de long sur 2 cm de large.
Seuls quelques Instituts dans le monde sont en mesure de fournir de telles cibles.
À cause de ce problème une collaboration entre Ilham Almahamid de l'Université d'Albany
(New-York), Tatiana Kuzmina de Saint Petersburg et l'ILL a été mise en place pour
fabriquer sur place des cibles d'235U. Un certain nombre de cibles a donc été fabriqué au
laboratoire des faibles activités de l'ILL, soit par électrodéposition avec I. Almahamid,
soit par peinture avec T. Kuzmanina.

3.2.2 Fabrication de cibles d'Uranium

3.2.2.1 La matière première

Une seule feuille métallique de 200 mg d'Uranium (U), provenant du laboratoire tech-
nologique de l'université de Munich, a servi à la préparation de toutes les cibles fabriquées
à l'ILL.
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Sa composition était de :
� 0.001% d'233U, soit de 2 µg, pour une activité de 7,11.102 Bq,
� 0.038% d'234U, soit de 76 µg, pour une activité de 1,74.104 Bq,
� 99.698% d'235U, soit de 199,396 mg, pour une activité de 1,59.104 Bq,
� 0.011% d'236U, soit de 22 µg, pour une activité de 5,25.101 Bq,
� 0.252% d'238U, soit de 504 µg, pour une activité de 6,25 Bq.

Les cibles qui sont utilisées sur le Lohengrin sont composées d'une plaque de titane (Ti)
sur laquelle est déposée la matière �ssile. Le choix de ce matériau pour support de la cible
vient de ses propriétés mécaniques et chimiques qui lui permettent à la fois de résister
aux températures élevées auxquelles il est soumis mais également à la matière �ssile de
s'absorber dessus. Ces plaques ont une longueur de 9 cm et une largeur de 2 cm pour une
épaisseur de 0,25 cm.

L'Uranium disponible était initialement sous la forme d'une feuille métallique. A�n de
pouvoir le déposer sur une plaque de Ti, soit par électrodéposition, soit par peinture, il a
dans un premier temps été nécessaire de le dissoudre.

83 mm

90 mm

20 mm

Feuille de Ni

Support de la
cible (Ti)

Actinide

90
 m

m

Fig. 3.2 � Vue en coupe (gauche) et vue de pro�l (droite) d'une cible et de son support.
La cible consiste en un actinide (matière �ssile) déposé sur une plaque de Ti. L'actinide
est lui même recouvert par une feuille de Ni pour limiter les pertes de matière.

Dissolution de l'Uranium métallique, fabrication de la solution mère
� La feuille d'Uranium de 200 mg est déposée dans un bécher de 200 ml, avant d'y
verser 4 ml d'acide nitrique HNO3 à 3 mol.l−1.
La dissolution de l'Uranium dans l'acide nitrique génère la formation de nitrate
d'uranyle à partir de la réaction suivante :

U + 4HNO3 → UO2(NO3)2 + 2H2O + 2NO(↑) (3.1)

� La solution est chau�ée à 70◦C et prend alors une coloration jaune.
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� Elle est ensuite complétée jusqu'à 4 ml avec de l'acide nitrique de 3 mol.l−1. Ces 4
ml de solution contiennent alors les 200 mg d'U.

3.2.2.2 La méthode d'électrodéposition

L'électrodéposition est une technique qui va consister à recouvrir des objets, appe-
lés substrats, (la plaque de Ti dans notre cas) par une couche mince et régulière d'un
hydroxyde de métal (l'U dans notre cas).
Le matériel expérimental utilisé a été fabriqué au laboratoire de Berkeley par le groupe
d'Ilham Almahamid (�g. 3.3). Il est constitué d'une cellule de té�on dans laquelle est
versée la solution organique (UO2(NO3)2 + C3H8O). Cette cellule est �xée sur un bloc
d'aluminium (Al) qui va jouer le rôle de la cathode. Un �ls de platine (Pt) est placé dans
la solution organique pour servir d'anode.

+

bloc d’Al

substrat en Ti

solution 
organique

cellule de téflon

fil de Pt

Fig. 3.3 � Schéma (gauche) et photographie (droite) du matériel d'électrodéposition.

Calculs préliminaires
La quantité choisie d'Uranium à déposer était de 400 µg.cm−2 par cible. Pour optimiser

le procédé, il est préférable de ne pas déposer plus de 100 µg.cm−2 d'U par électrodéposi-
tion [45]. Quatre électrodépositions successives ont donc été nécessaires pour chaque cible
a�n de pouvoir déposer les 400 µg.cm−2. Comme la surface de la matière �ssile des cibles
doit être d'environ 7 cm2, il faut utiliser 700µg d'U par électrodéposition. Mais parce que
la réaction n'est pas parfaitement totale, il a été décidé d'électrodéposer 750 µg d'U par
électrodéposition.

Électrodéposition
A�n de ne pas polluer la solution mère, seule la quantité nécessaire pour la fabrication

de 10 cibles a été prélevée et utilisée en zone expérimentale.
La quantité à prélever est donc de 0,6 ml de solution mère (Pour chaque cible : 750×4 = 3
mg d'U. Pour 10 cibles 3× 10 = 30 mg d'Uranium, soit un volume de 30× 4/200 = 0, 6
ml ). Elle sera appelée solution �lle.
Un solvant organique, l'isopropanol de formule chimique C3H8O, rajouté dans la solution
permet de casser la molécule d'UO2(NO3)2 en un cation d'uranyl UO2+

2 et deux anions de
NO−

3 . Au cours de l'électrodéposition, les ions uranyl alors présents dans la solution vont
venir se déposer sur la plaque de Ti au moyen d'un courant électrique.

� On ajoute à la solution �lle 4 ml d'isopropanol. Cette solution contient les 30 mg
d'U.
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� Une électrodéposition nécessite seulement 0,75 mg d'U. On va alors prélever, à l'aide
d'une pipette, un volume de 0,1 µl de cette solution pour le verser ensuite dans la
cellule avec 10 ml d'isopropanol.

� Via un générateur de tension connecté à la cellule d'électrodéposition, on fait passer
un courant dans la solution. Au cours de la réaction, le courant doit augmenter avec
la tension délivrée. Lorsque le courant diminue, la réaction est terminée. L'intensité
du courant nécessaire pour une électrodéposition est de 0,5 mA par cm2, soit de 3,5
mA pour 7 cm2. La tension maximale nécessaire à la réaction a été de 600 V.

� Après avoir vidé la cellule à l'aide d'une pipette, on retire la plaque de Ti et on
vient la placer dans un four à 600◦C. Cette opération permet de calciner la cible.

� Une fois la cible refroidie, on peut alors renouveler l'expérience autant de fois que
nécessaire pour déposer la quantité d'actinide choisie, c'est à dire 3 fois dans notre
cas.

3.2.2.3 La méthode de peinture

La solution déposée sur la plaque de Ti lors d'une peinture de cible est la même
que celle utilisée au cours d'une électrodéposition à laquelle a été rajouté un liant [46].
Le liant qui a été utilisé consiste en une solution de 3% de cellulose de nitrate dans de
l'isoamylacetate. Sa nature importe peu à partir du moment où il va brûler complètement
dans le traitement thermique qui suit.
Pour ces deux méthodes de fabrication de cible, les quantités et les exigences restent les
mêmes, c'est à dire qu'au maximum 100 µg.cm−2 d'U seront déposés sur la cible lors d'une
opération.

� On ajoute à la solution �lle 4 ml d'isopropanol. Cette solution contient les 30 mg
d'U.

� On va prélever un volume de 0,1 µl de cette solution pour le verser ensuite dans un
bécher avec 10 ml d'isopropanol.

� A l'aide d'un pinceau, on balaye de façon régulière et homogène la plaque de Ti
autant de fois que nécessaire pour y déposer les 0,1 µl de solution.

� La plaque de Ti doit ensuite être chau�ée dans un four à 600◦C.
� Une fois la cible refroidie, on peut alors renouveler l'expérience autant de fois que
nécessaire pour déposer la quantité d'actinide choisie, c'est à dire 3 fois dans notre
cas.

3.2.3 Caractéristiques des cibles utilisées pour les di�érentes ex-
périences

Les cibles utilisées lors de nos di�érentes expériences à Lohengrin étaient composées
d'un support de Ti sur lequel était déposé la matière �ssile, elle même recouverte par une
feuille de Nickel (Ni). Cette feuille a pour but de limiter la perte de matière, d'une part à
cause des noyaux de recul qui peuvent quitter la cible suite à de la di�usion neutronique
(très faible contribution) mais surtout lorsque les produits de �ssion, très énergétiques,
sortent de la cible en arrachant des atomes sur leur chemin. Ce processus s'appelle perte
de matière par sputtering.
Les di�érentes cibles utilisées au cours de ce travail, ainsi que leurs propriétés, sont réper-
toriées dans le tableau 3.1.
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Expérience Cible Caractéristiques

µg.cm−2

d'actinide

épaisseur de
la feuille de
Ni [µm] Diaphragme

Méthode de
fabrication

Mesure de
rendements en

235U(nth,f) 100 (99,7%) 0,25 70× 5 mm2 peinture

masse 235U(nth,f) 137 (99,0%) 0,25 70× 5 mm2 spray-
painting

239Pu(nth,f) 109 0,25 70× 10 mm2 électro-
déposition

241Pu(nth,f) 161 0,25 70× 8 mm2

Etude des Ek-
distributions

235U(nth,f) 113 (99,0%) 0 70× 5 mm2 spray-
painting

Mesure de
rendements

239Pu(nth,f) 300 (99,5%) 0,25 70× 10 mm2

isotopiques 239Pu(nth,f) 300 (99,5%) 0,25 70× 10 mm2

Tab. 3.1 � Caractéristiques des cibles utilisées au cours des di�érentes expériences

3.3 Le spectromètre de masse Lohengrin

Le spectromètre de masse Lohengrin est un instrument qui est dédié à l'étude de
la �ssion et à la spectroscopie des noyaux riches en neutrons [47]. Il se situe sur l'aire
expérimentale PN1 (�g. 3.1).
Une vue d'ensemble de l'instrument est donnée à la �gure 3.4.

Chambre à vide,
Détecteurs (chambre à ionisation,
détecteurs gamma, bêta, …) 
…

Aimant RED

Condensateur
Aimant principal

Chariot

Cible
(actinide)

C
o
m
b
u
s
t
i
b
l
e

Réacteur

n

Fig. 3.4 � Représentation schématique du spectromètre Lohengrin.

Les cibles sont placées près du coeur du réacteur grâce à un système de chariot automatisé.
De la cible au système de détection, le spectromètre fait environ 23 m de long.
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3.3.1 Principe de séparation

En traversant la cible les produits de �ssion perdent, avec une partie de leur énergie
cinétique, un peu plus d'une vingtaine d'électrons. Une fois ionisés ils peuvent alors être
séparés par dé�ection électromagnétique [48]. La combinaison du champ magnétique

−→
B

de l'aimant principal du spectromètre et du champ électrique
−→
U du condensateur permet

de sélectionner les produits de �ssion selon leur masse atomique A, énergie cinétique Ek

et charge ionique q. Un second aimant (Reduction of Energy Dispersion) placé derrière le
condensateur refocalise le faisceau sélectionné [49].
Soient ρ

M
et ρ

Ek
les rayons de courbures des trajectoires des ions dans les champs magné-

tique
−→
B et électrique

−→
U . On obtient alors pour des ions de masse atomique A, d'énergie

cinétique Ek, de charge ionique q et de vitesse v les équations suivantes :

q v B =
A v2

ρ
M

et q U =
A v2

ρ
Ek

d'où :

v =
U ρ

Ek

B ρ
M

(constant) et



A

q
=

B2ρ2
M

U ρ
Ek

Ek

q
=

A v2

2 q
=

U ρ
Ek

2

(3.2)

Soit V la tension électrique fournit par le condensateur et d la distance entre les plaques,
alors U = V/d.
Les équations 3.2 peuvent alors s'écrire de la façon suivante :

A

q
=

B2

V χ

Ek

q
= V φ

(3.3)

Si la tension est donnée en kV, alors φ prend la valeur de 0, 02245.
χ est un paramètre constant du spectromètre Lohengrin. Il est calculé au début de chaque
expérience en réglant le champ magnétique de façon à ce que le taux de comptage soit
optimal.

Les équations 3.3 montrent que pour un couple donné de champs magnétique et électrique,
les produits de �ssion sont séparés selon la valeur de leur rapports A/q et Ek/q.
Soit x la déviation due au champ magnétique et y celle liée au champ électrique. Ces
deux déviations sont au premier ordre proportionnelles à l'inverse du rayon de courbure
de chacune des dé�ections. Les paraboles décrites par les ions sont alors données par les
relations 3.3 :

x α
1

ρ
M

=
q B√
2 Ek A

et y α
1

ρ
Ek

=
q U

2 Ek

d'où :

y α

(
U

B2

)
A

q
x2 (3.4)
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Ces équations montrent que plusieurs masses peuvent être observées dans le plan focal du
spectromètre. Elles correspondent à toutes les masses A qui ont un rendement non nul à
la charge ionique q pour la même valeur du rapport A/q (�gure 3.5).

136/21

130/20

142/22

148/23

Fig. 3.5 � Vue du plan focal du Lohengrin. La trajectoire centrale du spectromètre cor-
respond aux valeurs de A=136, q=21 et Ek=65 MeV. Les lignes A/q voisines (130/20,
142/22) sont séparées grâce au caractère discret de A et de q.

3.3.2 Caractéristiques techniques

La dispersion en énergie DE du spectromètre est constante et est égale à 7,2 m. De
même la dispersion en masse DA est une constante, elle vaut 3,24m. Elles sont liées à
l'optique du spectromètre (�gure 3.6 ).

ΔA
A

+1

-1

+1

-1 44°

ΔELOH
ELOH

Fig. 3.6 � Schéma du plan focal du spectromètre Lohengrin. La dispersion en énergie (en
masse) signi�e qu'un déplacement de 7,2 cm (3,24 cm) dans le plan focal du spectromètre
correspond à une variation en énergie cinétique (en masse) de 1%. Le rectangle central du
schéma correspond à l'image de la source dans le plan focal du Lohengrin. Les rectangles
+1 et -1 sont les images de cette même source pour des variations en masse ou en énergie
cinétique de 1% par rapport à la masse et à l'énergie cinétique de la trajectoire centrale.

En revanche les dispersions en x (∆x = ∆ELOH

ELOH
DE) et en y (∆y = ∆A

A
DA) dépendent de

la taille de la cible. Plus celle-ci sera étendue et plus ces dispersions seront importantes
(�gure 3.7). Pour remédier à ce problème un diaphragme est placé juste après la cible. Il
permet d'obtenir une résolution en énergie de 1%.
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ELOH

ELOH + ΔELOH

2

ELOH - ΔELOH

2

Δx

x

cible

traversée du 
spectromètre plan focal

du
spectromètre

Fig. 3.7 � Représentation schématique de la dispersion en x (∆x).

L'aimant principal, huit mètres derrière la cible et deux avant le condensateur, dévie les
produits de �ssion de 44◦ dans un plan horizontal. Il délivre un champ magnétique qui
peut aller de 0 à 2000 Gauss.
Le condensateur dévie le faisceau de 35,3◦ dans un plan vertical. Les tensions symétriques
appliquées sur chacune des deux plaques peuvent varier de 0 à 370 kV, ce qui permet
d'obtenir une tension électrique maximale de 740 kV.

Les caractéristiques techniques du réacteur et du spectromètre Lohengrin sont résumées
dans le tableau 3.2.

Puissance de la pile A : 58 MW

Flux de neutrons au niveau de la cible du Lohengrin A : 5,3.1014n.cm−2.s−1

Ouverture angulaire horizontaleA : 2,3◦

Ouverture angulaire verticaleA : ≤0,57◦

Angle solide ( Ω
4Π
)A : ≤3,2.10−5

Longueur du rayon principalA : 23,1 m

Longueur de la fente de sortieA : 40 cm

Dispersion en masse ∆A
A

= 1%A : 3,24 cm

Dispersion en énergie ∆ELOH

ELOH
= 1%A : 7,2 cm

Résolution en masseA
diaphragme-source de 0,8 cm × 7,5 cm : 400A
diaphragme-source de 0,16 cm × 4 cm : 1000A

Tab. 3.2 � Caractéristiques techniques du réacteur et du spectromètre.

3.3.3 La �ssion nucléaire et le spectromètre Lohengrin

Le spectromètre de masse Lohengrin permet, avec un dispositif de détection adéquat,
de mesurer les produits de �ssion ainsi que les particules émises au cours de leurs dés-
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intégrations radioactives. Compte tenu des échelles de temps inhérentes au processus de
�ssion (�gure 3.8) il n'est pas possible d'accéder aux informations sur les fragments de
�ssion avant émission des neutrons prompts.

nth

10-18 - 10-16s

np

γp

A
Z+1YN-1

> ms

β-

A
Z+1YN-1

A
Z+2ZN-2

A
ZXN

νe
nr

β

β- β-

Traversée 
du

spectromètre

νe
nr

β

1-2 μs

Fission: dans la cible

Désintégration β-: système de détection

Fig. 3.8 � Echelle de temps de la �ssion et spectromètre Lohengrin.

3.3.4 Les di�érents domaines de physique étudiés sur le Lohen-
grin

Le spectromètre de masse Lohengrin a été conçu principalement pour l'étude de la
�ssion nucléaire et les rendements d'un grand nombre d'actinides y ont été déterminés :
229Th(nth, f) : rendements isobariques et isotopiques dans la région des masses légères,
1 [50].
233U(nth, f) : rendements isobariques et isotopiques dans la région des masses légères,
1 [51, 52].
235U(nth, f) : rendements isobariques et isotopiques dans la région des masses légères,
1 [53, 9, 54, 55].
235U(nth, f) : rendements isobariques dans la région des masses très asymétriques,
1 [56].
238Np(nth, f) : rendements isobariques et isotopiques dans la région des masses légères,
1 [57].
238Np(nth, f) : rendements isobariques dans la région des masses très asymétriques,
1 [58].
239Pu(nth, f) : rendements isobariques et isotopiques dans la région des masses légères,
1 [59].
241Pu(nth, f) : rendements isobariques et isotopiques dans la région des masses légères,
1 [60].
242m,gAm(nth, f) : rendements isobariques et isotopiques dans la région des masses légères.
1 [61]
245Cm(nth, f) : rendements isobariques et isotopiques dans la région des masses légères,
1 [60].
245Cm(nth, f) : rendements isobariques dans la région des masses lourdes et isotopiques
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dans la région des masses légères,
1 [62].
249Cf(nth, f) : rendements isobariques et isotopiques dans la région des masses légères,
1 [63].

Malgré sa faible probabilité (entre 2 et 4 évènements pour 1000 �ssions), l'étude de la �s-
sion ternaire est accessible sur le Lohengrin grâce au �ux très élevé de neutrons thermiques
délivré par le réacteur [64, 65, 66].

Toujours dans cette même problématique la mesure des rapports d'embranchement β−−n
vient s'ajouter aux mesures de rendements. Ces mesures en cours sont principalement
menées par L. Mathieu du CEA Cadarache [3].

En utilisant la �ssion comme source de noyaux exotiques une grande partie des expériences
sur le spectromètre Lohengrin se concentrent aussi sur la structure nucléaire des noyaux
riches en neutrons. Ces mesures permettent, par spectroscopie γ, d'accéder aux schémas
de niveaux des noyaux de cette région indispensables pour l'étude de la structure nucléaire
[67, 68].

En�n, le �ux élevé du réacteur permet d'étudier la di�usion des actinides à très haute
température dans di�érents matériaux.

3.4 La mesure des rendements en masse

Les mesures de rendement en masse présentent l'avantage d'utiliser un dispositif expé-
rimental très simple. Le spectromètre de masse Lohengrin sélectionne les ions en fonction
de leurs rapports A/q et Ek/q. Une �simple� chambre à ionisation permet, une fois le
spectromètre étalonné en énergie, l'identi�cation des masses.

3.4.1 Chambre à ionisation

Principe de fonctionnement
Une fois sélectionnés par le spectromètre, les produits de �ssion vont déposer leur énergie

en traversant la chambre à ionisation.

Un schéma de la chambre est représenté �gure 3.9.
Lors de leur parcours dans la chambre, les produits de �ssion vont perdre une partie
de leur énergie cinétique par collision avec les molécules du gaz. Une tension appliquée
à la chambre à ionisation permet de collecter les électrons résultant de l'ionisation des
molécules de gaz. Grâce à l'électronique associée, ces électrons fournissent un signal pro-
portionnel à l'énergie déposée par les produits de �ssion. Seul le signal détecté sur l'anode
est enregistré puisque les cations des molécules de gaz ionisées migrent vers la cathode
avec une vitesse 1000 fois inférieure à celle des électrons, ce qui leur laisse plus de temps
pour d'éventuelles recombinaisons avec les autres molécules. La vitesse de migration des
électrons dans de l'isobutane est de l'ordre de la microseconde, alors qu'elle est de l'ordre
de la milliseconde pour les ions positifs.

L'anode
Elle est composée de deux parties :
� une première anode collecte l'énergie ∆E déposée dans la chambre avant la grille
de séparation,
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grille de Frisch

première anode:
ΔE

seconde anode:
Eres

grille de séparation entre              
les zones ΔE et Erescathode

fenêtre 
d’entrée

Fragments

Isobutane

Fig. 3.9 � Vue schématique de la chambre à ionisation.

� la seconde anode récupère la valeur restante de l'énergie déposée, l'énergie résiduelle,
Eres.

L'énergie totale Etot déposée dans la chambre est alors la somme de ∆E et de Eres.
Le choix d'une chambre à ionisation à double anode permet dans les masses légères de
séparer les di�érents isotopes, mais également de faciliter la séparation à l'intérieur de la
chambre des di�érentes masses pour toute la distribution. Un exemple de spectres obtenus
par le logiciel MPAWIN [69] est donné �gure 3.10 où la perte d'énergie dans la première
partie de la chambre ∆E est tracée en fonction de la perte totale d'énergie Etot.

Le spectre du haut représente un cas pour lequel A/q est dégénéré. Il illustre bien le prin-
cipe de séparation du Lohengrin qui se fait selon la valeur des rapports A/q et Ek/q et
non directement selon les valeurs de A, Ek et q. On peut en e�et sur ce spectre identi�er
di�érentes �tâches� qui correspondent aux di�érentes combinaisons de A, Ek et q pour
les valeurs A/q=5 et Ek/q=5 MeV. Les intensités de ces tâches sont proportionnelles aux
rendements des masses A pour les charges ioniques qi aux énergies cinétiques Ekj

corres-
pondantes : Yexp.(A, qi, Ekj

).
L'exemple du bas représente un cas où A/q est non dégénéré : A = 136, q = 21 etEk =
64 MeV (valeurs des rapports A/q et Ek/q non entiers). Dans ce cas, seule la masse
�principale� correspondante aux valeurs A/q/Ek égales à 136/21/64 sera entièrement sé-
lectionnée. Les autres masses �parasites� ayant des rapports A/q et Ek/q voisins de la
masse principale auront une admittance d'autant plus grande que leurs valeurs seront
proches de celle-ci. Les intensités des tâches pour les masses parasites ne seront donc
pas directement proportionnelles aux rendements de ces masses, mais elles devront être
pondérées par leur pourcentage d'admission du spectromètre.

Dans la région des produits de �ssion légers, une séparation isotopique en plus de la
détermination des masses est possible avec ce même dispositif. Cette séparation s'appuie
sur la formule de Bethe qui exprime la perte d'énergie d'un ion en fonction de sa charge
nucléaire Z [70] :

dE
dx ∼ Z2

v2
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Fig. 3.10 � Exemples de spectres obtenus pour la réaction 235U(nth,f).
La �gure du haut correspond aux paramètres A = 100, q = 20 etEk = 100 MeV , alors
que celle du bas correspond aux valeurs A = 136, q = 21 etEk = 64 MeV .
La tâche à gauche de la �gure du bas annotée Etot = ∆E correspond aux produits de
�ssion qui sont restés bloqués dans la grille de séparation.
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Cependant, ce type de mesure n'est envisageable que jusqu'à la charge nucléaire Z=38. Au
delà de cette charge il devient impossible de séparer les di�érents isotopes pour lesquels
les distributions en énergie sont de plus en plus di�ciles à séparer au fur et à mesure que
Z augmente. L'utilisation d'un absorbeur passif [62] a permis de repousser cette limite de
séparation isotopique jusqu'à Z=42, mais n'est plus e�ciente dans la région des masses
lourdes.

La grille de séparation
Sa fonction est de séparer les charges électriques provenant des deux parties ∆E et Eres

de la chambre. Elle évite ainsi que des électrons créés dans la zone Eres ne soient collectés
dans celle de ∆E, et vice-versa [71]. Sa présence n'est justi�ée que par l'utilisation d'une
double anode.

La grille de Frisch
La grille de Frisch évite que le temps de collection des électrons, donc la charge enre-

gistrée par l'électronique de détection, soit dépendante de la position à laquelle le produit
de �ssion va déposer son énergie.
En e�et, si un produit de �ssion ionise une molécule de gaz près de l'anode, la distance
à parcourir pour les électrons sera alors plus courte que pour une ionisation près de la
cathode. Ainsi, pour éviter que le signal collecté sur l'anode ne varie avec la position où
a eu lieu l'ionisation de la molécule de gaz, l'adjonction de cette grille contraint ce signal
à être toujours dépendant de la même distance de parcours des électrons, soit la distance
qui sépare la grille de Frisch de l'anode. Ce qui se passe entre la cathode et la grille de
Frisch ne peut pas être perçu par l'anode.
Pour cela, les tensions appliquées sont de 0 V pour la cathode, 400 V pour la grille de
Frisch et 800 V pour l'anode.

Gaz de la chambre
Le gaz de remplissage de la chambre est de l'isobutane, C4H10. C'est un gaz couram-

ment utilisé pour l'ionisation des particules chargées.
La pression choisie est d'environ 40 mbar. Cette valeur doit répondre à deux critères. Elle
ne doit pas être trop élevée pour laisser aux produits de �ssion un libre parcours moyen
dans la chambre su�samment grand pour permettre une séparation des masses satisfai-
sante. Mais elle doit, dans un même temps, être su�sante pour stopper complètement les
produits de �ssion dans la chambre, a�n de ne pas perdre d'informations sur les ions de
plus haute énergie.

Fenêtre d'entrée
Le rôle de la fenêtre à l'entrée de la chambre à ionisation est d'assurer l'étanchéité entre

le gaz de la chambre et le vide du spectromètre, qui est d'environ 10−6 mbar.
Dans le but de ne pas altérer la résolution de la chambre, elle doit modi�er au minimum
les caractéristiques des ions entrants (perte d'énergie, dispersion en énergie et dispersion
angulaire). C'est pourquoi il est indispensable qu'elle soit la plus homogène et la plus
mince possible, tout en respectant les contraintes mécaniques.
Pour cela, le choix de la fenêtre s'est porté sur une feuille de polypropylène de 40 µg/cm2

supportée par une grille de métallique ayant une transmission supérieure à 90%.
La technique de réalisation de ces feuilles est présentée par D.W. Hetherington dans la
référence [72].
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3.4.2 Electronique d'acquisition

Les électrons collectés sur l'anode doivent être convertis en signal électrique. L'élec-
tronique doit traiter le signal délivré par les deux anodes. Elle doit conserver le signal
correspondant à la perte d'énergie ∆E dans la première partie de la chambre, et, a�n
d'obtenir la valeur de l'énergie totale déposée, sommer ce signal à celui correspondant à
la perte d'énergie dans la seconde partie (Etot = ∆E + Eres). Pour cela, les signaux des
deux anodes sont ampli�és d'abord dans un préampli�cateur (PA), puis dans un ampli�-
cateur (A). Ils sont ensuite sommés, puis convertis en signaux numériques a�n de pouvoir
être stockés puis traités par un ordinateur, via le logiciel MPAWIN. La conversion de ces
deux signaux analogiques se fait à l'aide d'un convertisseur analogique numérique (CAN).
Cette électronique d'acquisition est schématisée �gure 3.11.

Cathode

+ 400 V

PA

ΔE Eres

A

PA

A

SOMMATEUR

CAN CAN

PC + programme d’acquisition

Haute Tension
+ 800 V

Haute Tension
+ 800 V

Fig. 3.11 � Système d'acquisition en sortie de la chambre à ionisation. Le module de
sommation assure la coïncidence entre les deux signaux ∆E et Eres.

3.5 La mesure des rendements isotopiques

3.5.1 Principe de la méthode

Si les rendements isotopiques de plusieurs actinides ont déjà été mesurés par le passé
sur le spectromètre de masse Lohengrin, jamais encore la région des produits de �ssion
lourds n'avaient été investiguée1. La raison en est que pour les produits de �ssion légers,
le même dispositif expérimental reste adéquat pour la mesure des rendements en masse
ainsi que pour celle des rendements isotopiques.
Néanmoins, ce principe de séparation des di�érents isotopes au sein d'une même ligne de
masse ne peut s'appliquer que pour des noyaux ayant un Z < 42 (Molybdène). Rappelons

1Les distributions en masse et en énergie cinétique du 245Cm(nth,f) ont été mesurés dans la région
des produits de �ssion lourds mais aucun rendement isotopique n'a été déterminé dans cette région sur
le spectromètre Lohengrin [73].
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en e�et que le spectromètre Lohengrin couplé uniquement à une chambre à ionisation
ne permet en fait qu'une séparation isotopique des produits de �ssion dont Z < 38
(Strontium). L'ajout d'un absorbeur passif est indispensable pour pousser cette séparation
jusqu'aux isotopes du Molybdène, mais n'est malheureusement plus performant au-delà.
C'est pourquoi, une nouvelle méthode basée sur la spectrométrie des γ de décroissance
des produits de �ssion a été développée pour mesurer les rendements isotopiques dans la
région des masses lourdes. Elle associe au spectromètre de masse une chambre à vide ainsi
que des détecteurs γ et β.
Le principe de la méthode est le suivant.
De la même manière que pour la mesure des rendements en masse, le spectromètre sépare
les produits de �ssion selon la valeur de leurs rapports A/q et Ek/q. Mais si pour les
mesures de rendements isobariques l'identi�cation des masses se faisait par la mesure de
l'énergie cinétique des ions via la chambre à ionisation, au cours des mesures de rendements
isotopiques la charge nucléaire Z et la masse A des noyaux sont identi�és grâce à leurs
rayonnements γ caractéristiques. Ces signatures γ permettent de remonter à la valeur de
leur charge nucléaire Z, ainsi que leur masse atomique A. Ce sont les paramètres donnés au
spectromètre qui nous permettent de connaître des valeurs de l'énergie cinétique Ek et de
la charge ionique q correspondantes a�n de pouvoir déterminer les valeurs des rendements
Y (A, Z).
Un schéma du dispositif expérimental est représenté sur la �gure 3.12. Il comprend une
chambre à vide à l'intérieur de laquelle circule une bande passante. Deux clovers Germa-
nium placés de part et d'autre de la chambre permettent l'identi�cation des isotopes en
détectant les γ retardés émis au cours des désintégrations β−. Le scintillateur détecte les
électrons émis lors de ces mêmes désintégrations et permet par des mesures en coïncidences
β − γ de laver les spectres du bruit de fond γ extérieur.

(
(

bande passante

chambre à vide

sortie du 
spectromètre

produits 
de 

fiss
ion

bande passante

détecteurs 
germanium

Photo-
multiplicateur

chambre à vide

Scintillateur

Fig. 3.12 � A gauche : vue de pro�l de la chambre à vide placée à la sortie du spectromètre.
Elle est traversée par une bande passante qui a pour rôle de stopper les produits de �ssion.
A droite : vue de dessus de la chambre à vide, ainsi que des deux clovers Germanium et
du scintillateur.
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chambre à vide
système étanche renfermant 

la bande passante
détecteur germanium

détecteur germanium
scintillateur

Fig. 3.13 � Photographie du système de détection lors de la mesure des rendements
isotopiques du 239Pu(nth,f).

3.5.2 Chambre à vide

L'unique particularité de la chambre à vide utilisée au cours de la mesure des rende-
ments isotopiques consiste à faire passer à l'intérieur de celle-ci une bande passante (�gure
3.14).

Chambre à vide

Bande passante

joint d’étanchéité vide

Système de rembobinage
de la bande

ions

Fig. 3.14 � Représentation schématique de la chambre à vide et de la bande passante.

Le vide de la chambre est de l'ordre de 1 mbar. Sans la bande passante, les produits de
�ssion la traverseraient. Le rôle de celle-ci est d'arrêter les ions sur une position précise et
connue, a�n d'optimiser le positionnement des détecteurs autour de la chambre. A la �n de
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chaque mesure, un système automatisé permet de faire circuler la bande, déplaçant ainsi
la radioactivité restante des produits de �ssion de vie longue à une distance su�samment
éloignée des détecteurs a�n que ces rayonnements ne viennent pas polluer les mesures
suivantes. Par conséquent, et la chambre et le système de rembobinage de la bande ont
besoin d'être sous vide tout au long de l'expérience.

3.5.3 Détecteurs

Détection γ
Pour détecter le rayonnement γ émis lors de la désintégration des produits de �ssion,

deux �clovers� ont été placés de part et d'autre de la chambre à vide. Ils sont tous deux
constitués de quatre détecteurs Germanium disposés en forme de �trè�e�, ce qui leur
confère une e�cacité géométrique plus importante.
Un détecteur semi-conducteur, détecteur Silicium ou Germanium pour les plus couram-
ment utilisés, s'apparente à une chambre à ionisation solide. Les charges créées par un
rayonnement ionisant sont séparées sous l'action d'un champ électrique, et la valeur me-
surée, proportionnelle à l'énergie déposée, est le courant induit.
Les semi-conducteurs les plus utilisés pour les détecteurs sont des éléments tétravalents
(c'est le cas du Si ou du Ge).
Ils possèdent une conductivité située entre celle des conducteurs, et celle des isolants (�-
gure 3.15). De la même manière, le gap entre la bande de valence et la bande de conduction
dans le cas d'un cristal semi-conducteur (' 1 eV) prend une valeur intermédiaire entre la
valeur d'un conducteur (= 0 eV) ou celle d'un isolant (' 6 eV).
Les porteurs de charge dans la bande de conduction sont les électrons, et les trous dans la
bande de valence. Un semi-conducteur intrinsèque est caractérisé par une concentration
d'électrons égale à sa concentration de trous.

10-6 10-3 1 103 106 109 1012 1015 1018 1021

métaux semi-conducteurs

10-9
ρ[Ω.m]

isolants

Fig. 3.15 � Résistivité (inverse de la conductivité) pour di�érents types de matériaux.

A�n de favoriser la création des porteurs, les semi-conducteurs sont la plupart du temps
dopés. Ce dopage, ou adjonction volontaire d'impureté dans le cristal, peut être de deux
types. On parle de semi-conducteur de type N lorsque le dopage favorise comme porteurs
les électrons, alors qu'un dopage au pro�t des porteurs trous sera dit de type P.
Les détecteurs Germanium de type P sont plus sensibles aux dégâts causés par les neutrons
rapides. L'environnement neutronique au niveau du système de détection du Lohengrin
reste cependant très faible pour tenir compte de ces e�ets. Au cours des di�érentes expé-
riences, les deux types de détecteurs Germanium ont été utilisés.
L'existence d'un courant inverse à température ambiante impose à ce type de détecteur
un fonctionnement à basse température. L'azote liquide est généralement utilisé pour
refroidir les détecteurs, leur permettant de fonctionner à environ 77 K. La photographie
de sept détecteurs Germanium placés de part et d'autre d'une chambre à ionisation est
montrée �gure 3.16.
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Fig. 3.16 � Photographie du système de détection lors d'une expérience sur le Lohengrin.

Détection β
Des mesures en coïncidences β−γ permettent de s'a�ranchir du bruit de fond γ qui est,

bien que ne résultant pas de la désintégration des produits de �ssion sélectionnés, détecté
par les clovers. Ces γ, qui proviennent du réacteur à cause de l'activation des matériaux
environnant par le bruit de fond neutronique, polluent les spectres et en rendent leur
analyse plus di�cile.
Une façon e�cace de contourner cette contamination est de ne sélectionner uniquement
que les γ de désexcitation des produits de �ssion qui suivent les électrons émis lors des
désintégrations β−. Pour cela, seuls les γ qui suivent immédiatement la détection d'un β
seront enregistrés.

La détection de ces électrons se fait via un scintillateur plastique et un photomultiplica-
teur.
Le plastique de ce détecteur, chimiquement traité, contient des molécules �uorescentes
qui vont être excitées par l'énergie déposée par les électrons au cours de leur traversée. En
se désexcitant, ces molécules émettent de la lumière dont l'intensité émise est proportion-
nelle à l'énergie laissée par les électrons dans le scintillateur. Les photons ainsi créés vont,
par e�et photoélectrique sur le métal de la photocathode du photomultiplicateur, être
convertis en un faible signal électrique. Celui-ci, accéléré et multiplié par une série de dy-
nodes, pourra ensuite atteindre la cathode du photomultiplicateur et créer une impulsion
de courant correspondant à la détection d'un photon.
La détection β−γ en coïncidence s'est avérée di�cile à utiliser pour des raisons évoquées
au chapitre 4.
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Chapitre 4

Méthode d'analyse

4.1 Introduction

Les méthodes d'analyse des di�érentes expériences qui ont été menées sur le spectro-
mètre Lohengrin au cours de ce travail sont développées dans ce chapitre.
Les mesures de rendement en masse ont nécessité l'utilisation d'une chambre à ionisation
alors que les rendements isotopiques ont été déterminés par spectrométrie γ (chapitre 3).
Ces deux méthodes auraient pu être présentées séparément dans les chapitres 6 (rende-
ments isobariques) et 7 (rendements isotopiques), et ce choix aurait vraisemblablement
allégé la lecture. Cependant parce que le chapitre 5, qui propose une étude des distribu-
tions en charge ionique et en énergie cinétique, s'appuie sur des mesures provenant de ces
deux di�érents types d'expériences, il été nécessaire d'expliquer au préalable comment ces
résultats ont été obtenus.

4.2 Principe général de la méthode

Mesurer le rendement d'un noyau X au cours d'une réaction revient simplement à
compter le nombre de noyaux X émis au cours de cette réaction.
Ainsi déterminer les rendements de �ssion isobariques (ou isotopiques) consiste à évaluer
combien de noyaux de masse A (ou de charge nucléaire Z) sont émis au cours de la �ssion.
Cependant le spectromètre Lohengrin ne permet pas de mesurer directement la distribu-
tion totale d'une masse (ou d'un isotope) puisqu'il sélectionne les masses à une charge
ionique et une énergie cinétique données (chapitre 3).
Lors de la �ssion la masse A (ou la charge nucléaire Z) est produite selon une distribution
en énergie cinétique Ek. Ces ions vont ensuite sortir de la cible selon une distribution en
charge ionique établie au cours de la traversée de celle-ci. Ces deux distributions seront
discutées au chapitre 5.
Une mesure exhaustive du rendement Y (A) de la masse A (Y (A, Z) pour la charge nu-
cléaire Z) consisterait à sommer les rendements de cette masse (ou de cette charge) pour
chaque combinaison d'énergie cinétique et d'état de charge. Cependant cette méthode est
beaucoup trop coûteuse en temps d'expérience pour pouvoir être réalisée telle quelle.

Il est nécessaire d'introduire au préalable un certain nombre de notations dans le
but de bien comprendre comment sont déterminés les rendements de �ssion isobariques
(ou isotopiques) sur le spectromètre de masse Lohengrin en fonction des distributions en
énergie cinétique et en charge ionique.
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4.2.1 Notations

Remarque : Dans un souci de simpli�cation, les démonstrations qui suivent ne sont ef-
fectuées que pour les rendements en masse. Toutes ces équations sont identiques pour les
rendements isotopiques en remplaçant la masse A par la charge nucléaire Z pour une
masse donnée.

Rendement indépendant du produit de �ssion de masse A à la charge ionique
qi et à l'énergie cinétique Ekj

: Y(A,qi,Ekj
)

C'est la probabilité pour qu'un noyau de masse atomique A à la charge ionique
qi et l'énergie cinétique Ekj

soit formé par �ssion après l'émission des neutrons prompts
et avant sa décroissance radioactive. Elle correspond à la somme des charges nucléaires Z
de cette masse.

Remarque : Dans la suite de ce chapitre, et toutes les fois où il sera question de rendement
en masse, la sommation sur les charges nucléaires sera implicite, et le terme de �rende-
ment� sera utilisé pour parler des �rendements indépendants�.

Rendement du produit de �ssion de masse A à l'énergie cinétique Ekj
: Y(A,Ekj

)
C'est la somme sur toutes les charges ioniques des produits de �ssion de masse A

à l'énergie cinétique Ekj
.

Rendement du produit de �ssion de masse A à la charge ionique qi : Y(A,qi)
C'est la somme sur toutes les énergies cinétiques des produits de �ssion de masse

A à la charge ionique qi .

Rendement du produit de �ssion de masse A : Y(A)
C'est la somme sur toutes les charges ioniques et toutes les énergies cinétiques

des produits de �ssion de masse A.

Par convention, les rendements sont normalisés à 2 pour la somme de tous les produits
de �ssion. La somme des produits de �ssion légers est ainsi égale à la somme des produits
de �ssion lourds, soit à 1.

4.3 Méthode de détermination des rendements

Rendement Y (A) de la masse A :

Y (A) =
∑

Z

∑
i

∫
Ek

Y (A, Z, qi, Ek) dEk

Rendement isotopique :

Y (A, Z) =
∑

i

∫
Ek

Y (A, Z, qi, Ek) dEk

Le rendement Y (A) de la masse A qui correspond à l'intégrale sur les charges ioniques et
les énergies cinétiques de la distribution de la masse A est donné par son volume. La
distribution de la masse 136 (235U(nth,f)) est montrée �gure 4.1. Un quadrillage complet
en énergie cinétique et charge ionique de cette distribution a été e�ectué uniquement
pour les masses 98 et 136 (discution chapitre 5 paragraphe 5.3).
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Fig. 4.1 � Mesure du rendement de la masse 136 pour la réaction 235U(nth,f) en fonction
de Ek et q. Le rendement de cette masse est proportionnel au volume de la distribution.

A cause de la combustion de la cible, c'est à dire de la perte de noyaux due aux réactions
de �ssion, la durée de vie des cibles est d'environ deux semaines. Au-delà de cette durée,
le taux de comptage devient insu�sant pour continuer les mesures.
Une distribution en charge ionique à l'énergie cinétique Ekj

peut nécessiter la mesure de
plus de quinze charges, alors qu'une distribution en énergie cinétique à la charge ionique
qi couvre une quarantaine de MeV. Avec des temps de mesure qui peuvent aller de la
minute pour les noyaux au sommet des distributions, à plus d'une heure pour ceux qui
ont un rendement plus faible, la détermination d'une seule masse avec cette méthode
nécessite presque un jour entier de mesures. Ce problème est encore plus important pour
la détermination des rendements isotopiques où le temps minimum d'acquisition d'un
spectre est de 20 min, et peut aller jusqu'à plusieurs heures pour les points en queue de
distribution.
Pour cette raison les rendements de �ssion sur le spectromètre Lohengrin sont déterminés
à partir de la mesure d'une seule distribution en charge ionique à l'énergie cinétique Ekj

et d'une seule distribution en énergie cinétique à la charge ionique qi uniquement.
Dans ces conditions, en posant R(qi) et S(Ekj

) l'intégrale des distributions en charge et
en énergie, le rendement de la masse A est alors égal à :

Y(A) =
R(A,qi)× S(A,Ekj

)

Y(A,qi,Ekj
)

(4.1)
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Une discussion sur la validité de cette équation est menée dans l'Annexe A.

4.4 Rendements Yexp(A,qi,Ekj) et Yexp(A,Z,qi,Ekj)

Les rendements Y (A, qi, Ekj
) et Y (A, Z, qi, Ekj

) pour une charge ionique qi et une
énergie cinétique Ekj

données sont déterminés à partir des mesures expérimentales. Ils
correspondent aux valeurs mesurées Yexp(A, qi, Ekj

) ou Yexp(A, Z, qi, Ekj
) auxquelles un

certain nombre de corrections ont été faites (Chapitre 4 paragraphe 4.5).

Pour les mesures avec la chambre à ionisation, le rendement Yexp(A, qi, Ekj
) est obtenu

en sommant tous les ions de masse A, de charge ionique qi et d'énergie cinétique Ekj
.

Cette sommation se fait en intégrant la tâche correspondante à la masse étudiée sur les
spectres obtenus par le logiciel d'acquisition MPAWIN. La �gure 4.2 montre un exemple
de spectre obtenu pour la masse 136 à la charge ionique 21 et l'énergie cinétique 64 MeV
pour la réaction 235U(nth,f). Le rendement Yexp(136, 21, 64) est donné par le nombre d'ions
de la tâche qui correspond à cette masse (cercle en rouge).

ΔE
 (c

ha
nn

el
s)

Etotal (channels)

Yexp(136,21,64)

Fig. 4.2 � Exemple de spectre obtenu pour la réaction 235U(nth,f). Le rendement
Yexp(136, 21, 64) correspond aux nombre d'ions de la tâche en rouge.

Pour les mesures par spectrométrie γ, le rendement Yexp(A, Z, qi, Ekj
) correspond à

l'intégrale de la raie γ de l'isotope Z mesuré.
Des exemples de spectres sont donnés sur les �gures 4.3, 4.4, 4.5 et 4.6. Ils sont analysés
grâce au logiciel TV qui a été conçu à Mayence et qui permet de visualiser les spectres ainsi
que de �tter les pics. Optimisé dans les �ts �multi pics�, il permet de �tter des pics qui se
recouvrent en leur imposant comme contrainte une seule et même largeur. Le choix pour
la fonction du �t peut se faire entre une distribution gaussienne ou une fonction gamma.
Au cours de nos mesures, tous les pics ont été ajustés par des fonctions gaussiennes. Elles
correspondent à la distribution qui reproduit le mieux la majorité des pics γ mesurés.
L'intégrale de ces �ts ainsi que les erreurs associées, erreurs dues à la statistique et au
�t, sont directement évaluées par le programme TV. L'intégrale du pic γ correspond au
rendement Yexp(A, Z, qi, Ekj

).
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)

Fig. 4.3 � Exemple d'un spectre γ pour la masse A = 137, la charge ionique q = 21 et
l'énergie cinétique Ek = 52 MeV. Temps d'acquisition du spectre : 1800 s.

Fig. 4.4 � Exemple d'un spectre γ pour la masse A = 140, la charge ionique q = 23 et
l'énergie cinétique Ek = 67 MeV. Temps d'acquisition du spectre : 1200 s. On peut voir
sur ce spectre trois régions sélectionnées. Les deux régions les plus extrèmes, les plus à
gauche et à droite, permettent d'évaluer le bruit de fond qui est donné par la ligne verte.
La région du milieu représente les pics γ à �tter. Leur nombre est choisi par l'utilisateur
au vue de la contamination de cette région par des raies γ parasites.
L'isotope mesuré sur cet exemple correspond au pic d'énergie 602,3 keV du Césium (Z=55).
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Cs
195 keV

Fig. 4.5 � Exemple d'un spectre γ pour la masse A = 143, la charge ionique q = 22 et
l'énergie cinétique Ek = 62 MeV. Temps d'acquisition du spectre : 1200 s. Sur ce spectre
la courbe en jaune correspond au �t total des trois pics γ, chacun représenté séparément
par une gaussienne en violet.

Xe
909.23 keV

Fig. 4.6 � Exemple d'un spectre γ pour la masse A = 141, la charge ionique q = 22 et
l'énergie cinétique Ek = 53 MeV. Temps d'acquisition du spectre : 1200 s.
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4.5 Corrections expérimentales systématiques

A�n de déterminer les rendements isobariques Y (A, qi, Ekj
) et les rendements isoto-

piques Y (A, Z, qi, Ekj
), un certain nombre de corrections sont à prendre en compte sur les

mesures Yexp(A, qi, Ekj
) et Yexp(A, Z, qi, Ekj

).
Ce paragraphe énumère toutes les corrections communes aux expériences avec la chambre
à ionisation et par spectrométrie γ.

4.5.1 Temps d'acquisition des spectres

La première correction qu'il faut prendre en compte pour pouvoir comparer les dif-
férents résultats entre eux est le temps d'acquisition des spectres. Il su�t pour cela de
diviser les rendements Yexp(A, qi, Ekj

) et Yexp(A, Z, qi, Ekj
) par les temps de mesure Tmes.

4.5.2 Acceptance en énergie du spectromètre

La relation entre l'énergie EkLOH.
mesurée par le spectromètre et son acceptance en

énergie ∆EkLOH.
est donnée par l'équation suivante :

∆EkLOH.

EkLOH.

=
∆x

DE

Pour une cible donnée la dispersion ∆x ne change pas, le rapport ∆x/DE est alors constant
et l'acceptance en énergie devient directement proportionnelle à l'énergie Lohengrin. Pour
corriger cet e�et il faut diviser chaque intensité mesurée par la valeur de EkLOH.

.

4.5.3 Perte d'énergie cinétique dans la cible et la feuille de Nickel

Lorsque les produits de �ssion pénètrent dans le spectromètre de masse, ils ont perdu
une partie de leur énergie cinétique en traversant la cible et la feuille de Nickel.
La valeur de leur énergie juste après l'émission des neutrons prompts correspond à l'énergie
EkLOH.

mesurée par le spectromètre à laquelle il faut ajouter l'énergie déposée dans la cible
et dans la feuille de Nickel. La perte de cette énergie est calculée par le logiciel TRIM [74].
Pour cela, on suppose que les ions traversent en moyenne la moitié de la cible et toute la
feuille de Nickel.
Par exemple au cours des mesures de rendement en masse (cible d'' 150 µg d'actinide +
feuille de Nickel de 0,25 µm) environ 25% de la perte en énergie des produits de �ssion
(& 2 MeV) est du à la traversée de la cible, le reste ('6 MeV) vient de la traversée de la
feuille de Nickel.

4.5.4 Flux du réacteur

En condition de fonctionnement normal du réacteur le �ux de neutrons est relativement
stable. Cependant nos mesures n'ont pas toujours été réalisées dans de telles conditions,
et ces instabilités ont dues être prises en compte.
Comme le �ux de neutrons thermiques à l'entrée du spectromètre n'est pas directement
mesuré, une correction précise de ces variations est di�cile à prendre en compte. Cepen-
dant la puissance thermique du réacteur est mesurée à chaque instant. Elle est propor-
tionnelle au �ux de neutrons global au niveau du coeur du réacteur. Même si celui-ci peut
varier localement, au premier ordre ces di�érences peuvent être négligées. Les corrections
sur les �uctuations du �ux ont donc été prises en compte par rapport aux �uctuations de
la puissance thermique du réacteur.
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La �gure 4.7 montre les variations de la puissance thermique du réacteur pendant la
mesure des rendements en masse de l'235U(nth,f) (septembre 2007). En condition
normale de fonctionnement le réacteur est très stable. Ce cycle représente un cas
extrême auquel on a du faire face.

0 2 4 6 8 1 0 1 2
0

1 0

2 0

3 0

4 0

5 0

6 0

 

 

Pu
is
sa

nc
e 

th
er

m
iq
ue

 d
u 

ré
ac

te
ur

 [
M

W
]

t [ j ]

Fig. 4.7 � Variation de la puissance thermique du réacteur au cours de la mesure des
rendements en masse de l'235U(nth,f).

A�n d'améliorer la prise en compte de ce phénomène, des mesures du �ux en continu
par chambres à �ssion placées dans le canal du spectromètre sont prévues dans les cycles
qui viennent.

4.5.5 Combustion de la cible

Lorsqu'une cible d'actinide est soumise à un important �ux de neutrons, elle perd au
cours du temps une quantité de matière non négligeable.
Une cible peut perdre au cours d'une mesure jusqu'à 80% de sa matière initiale en une
semaine.
Pour tenir compte de ce phénomène, la perte d'actinide est évaluée en mesurant réguliè-
rement une masse de référence. Tracée en fonction du temps, l'intensité de cette masse
correspond à la courbe dite de �burn-up�. La perte de matière est alors estimée à l'aide
d'un �t sur les points mesurés.
La combustion strictement nucléaire de la cible suit une exponentielle décroissante (équa-
tion 4.2).

I(t) = I0 exp−λ1.t (4.2)

avec λ1 =
ln(2)

T1/2

= σ φ
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φ ∼ 5, 4.1014n.s−1.cm−2 représente le �ux de neutrons thermiques au niveau de la cible
du Lohengrin et σ la section e�cace d'absorption de l'actinide considéré.
À celle-ci vient s'ajouter un fort échau�ement de la cible au cours des premières heures
qui engendre des pertes de matière importantes. Des morceaux d'actinide se décrochent
alors de la cible ponctuellement. Pour représenter rigoureusement ce phénomène (fonction
en escalier) il faudrait mesurer le burn-up en continu durant les premières heures de la
cible, c'est pourquoi il est préférable de ne pas mesurer de masse pendant cette période.
Cependant, a�n d'ajuster tous les points expérimentaux et de représenter au mieux la
combustion de la cible d'après les mesures prises, chacun des burn-up ont été ajustés par
deux exponentielles décroissantes (équation 4.3) [75].

I(t) = I0 e−λ0.t + I1 e−λ1.t (4.3)

Le terme de courte durée de vie tend à représenter les pertes de matière au cours des
premières heures de la cible alors que celui de longue durée de vie représente la combustion
nucléaire de l'actinide ainsi que la perte de matière par �sputtering� : en sortant de la cible,
les produits de �ssion peuvent éjecter de celle-ci un nombre X d'atomes d'actinide. Malgré
la présence de la feuille de Nickel et juste après la combustion nucléaire, le sputtering
représente l'e�et qui contribue le plus à la perte de matière de la cible. C'est un e�et
microscopique qui est proportionnel au �ux des produits de �ssion puisque le nombre
X d'atomes d'actinide éjectés de la cible par les produits de �ssion reste relativement
constant.

Les paramètres de �t pour les trois noyaux mesurés sont donnés dans le tableau 4.2.

Réaction I0 λ0 (j−1) I1 λ1 (j−1)
235U(nth,f) 0,38 (±0, 05%) 0,79 (±0, 06%) 0,64 (±0, 05%) 0,07 (±0, 06%)

239Pu(nth,f) 0,25 (±0, 03%) 1,47 (±0, 04%) 0,77 (±0, 03%) 0,23 (±0, 04%)
241Pu(nth,f) 0,21 (±0, 02%) 6,67 (±0, 02%) 0,85 (±0, 02%) 0,24 (±0, 02%)

Tab. 4.1 � Paramètres des équations utilidées pour ajuster le burn-up des réactions
235U(nth,f), 239Pu(nth,f) et 241Pu(nth,f).

La référence choisie pour les mesures de burn-up avec la chambre à ionisation correspond
à l'intégrale de la distribution en énergie cinétique de la masse 136 à la charge ionique 21.
Pour les rendements isotopiques c'est la raie γ du noyau 136

52 Te (T1/2 = 17,5s±0,2% ) de
334,00 keV±0,02% qui a été prise comme référence.
Les di�érents burn-up pour les mesures de rendements en masses des trois noyaux 235U(nth,f),
239Pu(nth,f) et 241Pu(nth,f) sont tracés �gure 4.8.
A cause des contraintes de temps de faisceau, deux expériences di�érentes ont été néces-
saires à la mesure des rendements isotopiques du 239Pu(nth,f). Les courbes de burn-up de
ces deux cibles sont données �gure 4.9.
En plus de la perte d'intensité de la cible deux phénomènes doivent être étudiés :

� La variation de l'énergie cinétique moyenne en fonction du temps.
� La variation des largeurs de distribution.

Deux phénomènes entrent alors en compétition pour la variation de ces deux quantités.
Tout d'abord la perte de matière de la cible aurait tendance à les faire décroître alors que
la di�usion de l'actinide dans le support ou dans la feuille de Nickel aurait plutôt l'e�et
inverse. Cependant, pour des temps de mesure de l'ordre de la semaine, les variations
de l'énergie cinétique moyenne et des largeurs de distribution peuvent être négligées. Le
tableau 4.2 qui présente leurs valeurs en fonction du temps pour la masse de référence de
la réaction 235U(nth,f) montre que ces variations sont inférieures au pourcent.
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tps [min] Y [cps/s] < Ek >[MeV] σEk
[MeV]

82 1,000 ± 1,6 E-2 74,7 ± 0,2 5,6 ± 0,24
1046 0,813 ± 1,2 E-2 74,4 ± 0,2 5,6 ± 0,20
1713 0,733 ± 1,3 E-2 74,2 ± 0,1 5,5 ± 0,12
2355 0,671 ± 1,1 E-2 74,3 ± 0,1 5,6 ± 0,11
3260 0,618 ± 1,1 E-2 74,4 ± 0,1 5,5 ± 0,05
3778 0,582 ± 1,0 E-2 74,5 ± 0,1 5,6 ± 0,11
4527 0,545 ± 0,9 E-2 74,2 ± 0,1 5,6 ± 0,10
5214 0,518 ± 0,9 E-2 74,2 ± 0,1 5,5 ± 0,11
6140 0,482 ± 0,2 E-2 74,2 ± 0,1 5,6 ± 0,10
6640 0,464 ± 0,2 E-2 74,4 ± 0,1 5,7 ± 0,10
6873 0,436± 0,3 E-2 74,3 ± 0,1 5,5 ± 0,11
8217 0,416 ± 0,2 E-2 74,2 ± 0,1 5,8 ± 0,13
9545 0,436 ± 0,1 E-2 74,3 ± 0,2 5,7 ± 0,11
10448 0,380 ± 0,1 E-2 74,3 ± 0,1 5,8 ± 0,12

Tab. 4.2 � Intensités, énergies cinétiques moyennes et largeurs de distribution pour les
di�érentes distributions en énergie de la masse 136 à la charge ionique 21 pour la réaction
235U(nth,f) en fonction du temps.
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Fig. 4.8 � L'intégrale de la distribution en énergie cinétique de la masse 136 à la charge 21
est tracée en fonction du temps pour les réactions 235U(nth,f), 239Pu(nth,f) et 241Pu(nth,f).
Elles correspondent aux burn-up de ces trois cibles.
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Fig. 4.9 � Burn-up des deux di�érentes mesures dans la détermination des rendements
isotopiques du 239Pu(nth,f) : raie γ de 334 keV du noyau 136

52 Te en fonction du temps.

64



4.5. CORRECTIONS EXPÉRIMENTALES SYSTÉMATIQUES

4.5.6 Conclusion

En tenant compte de toutes les corrections décrites précédemment le rendement Y (A, qi, Ekj
)

de la masse A à la charge ionique qi et l'énergie cinétique Ekj
est égale à :

Y (A, qi, Ekj
) =

Yexp(A, qi, Ekj
)

ELOH × tmes × CBU+flux

La �gure 4.10 présente l'impact des di�érentes corrections sur une distribution en énergie
cinétique pour la masse 133 à la charge ionique 21 de la réaction 241Pu(nth,f).
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Fig. 4.10 � Impact des di�érentes corrections sur une distribution en énergie cinétique
(A=133, q=21 pour la réaction 241Pu(nth,f)). La �gure du milieu correspond à la distri-
bution du haut après la prise en compte de la perte d'énergie des produits de �ssion dans
la cible et la feuille de Nickel, alors que celle du bas montre l'e�et des corrections du
burn-up et du �ux du réacteur. Ces dernières restent faibles en fonctionnement normal :
le �ux varie peu et la combustion de la cible est négligeable le temps de la mesure d'une
distribution.
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Les mesures par spectrométrie demandent un nombre de corrections plus important du à
la présence des détecteurs Germanium.

4.6 Corrections expérimentales dûes aux détecteurs Ger-

manium

La détermination du rendement Y (A, Z, qi, Ekj
) consiste à mesurer l'intensité d'une

des raies γ du noyau (A, Z) issues de sa décroissance β−. Il faut donc normaliser cette
valeur sur le rapport d'embranchement du pic γ considéré. Les données sur les rapports
d'embranchement proviennent des bibliothèques nucléaires. Une discussion sur l'impact
du choix de la bibliothèque sera abordée au chapitre 7.
En plus de cette renormalisation et des corrections énumérées dans le paragraphe pré-
cédent, il faut tenir compte de l'e�cacité des détecteurs Germanium pour les énergies
considérées.

4.6.1 Etalonnage des détecteurs Germanium

Avant d'évaluer la courbe d'e�cacité des détecteurs il faut au préalable les étalonner
en énergie.
La courbe d'étalonnage d'un détecteur Germanium, c'est à dire la correspondance canal-
énergie, n'est jamais parfaitement linéaire. L'équation qui relie les énergies des gammas
aux canaux du détecteur est généralement donnée selon une loi polynomiale [76] :

Eγi
=

N∑
n=0

an Cn
i

Cependant, le degré de non linéarité de l'énergie en fonction du canal est dans la plupart
des cas très faible, et au vue de la précision de nos mesures cette dépendance a pu être
négligée.
La courbe d'étalonnage des détecteurs pour chacune des expériences a été tracée pour une
seule et même masse A et charge nucléaire Z choisie telle que les énergies de ses niveaux
de décroissance soient très bien connues dans la littérature.

4.6.2 E�cacité des détecteurs Germanium

L'e�cacité d'un détecteur Germanium peut être exprimée en fonction de son coe�cient
d'absorption photoélectrique τ et Compton σ à l'énergie Eγ [76] (équation 4.4).

ε =
K[τ + σQe(−REγ)]

τ + σ
{1− exp[−P (τ+σ)]} (4.4)

Les valeurs des paramètres K, Q, R et P sont déduits d'un �t des points expérimentaux
à partir de l'équation 4.4 (�gure 4.11).
Cependant la gamme en énergie des γ mesurés au cours des décroissances β− des produits
de �ssion est beaucoup moins étendue : elle va de la centaine de keV jusqu'à 1,2 MeV.
Il n'est donc pas nécessaire d'ajuster les points expérimentaux par une formule aussi
complexe et complète, un �t tel que celui proposé par [77] est su�sant :

ε(Eγ) = A.EB
γ
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La �gure 4.12 montre la courbe d'e�cacité de la mesure du 239Pu(nth,f) de juin 2008.
Parce que le faisceau d'ions en sortie du spectromètre n'est pas ponctuel, cette courbe n'a
pas été ajustée sur les raies γ de désintégration des sources ponctuelles étalons utilisées
habituellement. Elle a été tracée à l'aide des di�érentes raies γ de la décroissance β− du
noyau d' 96Y(8+). Cet isomère présente l'avantage d'émettre des γ facilement identi�ables
sur une large plage en d'énergie. Les raies choisies vont en e�et de 146,7 keV à 2226,2 keV
(tableau 4.3). Cette méthode permet uniquement de tracer l'e�cacité photopic relative
des détecteurs. Une calibration en e�cacité avec des sources étalons aurait permis de
déterminer l'e�cacité absolue des détecteurs en s'a�ranchissant des erreurs sur le rapport
d'embranchement de la décroissance β− de l'96mY, mais les erreurs engendrées par le
di�érence de symétrie entre le faisceau à la sortie du spectromètre et les sources ponctuelles
auraient été plus importantes.

4.6.3 Coïncidences β-γ

Il a été dans un premier temps envisagé d'e�ectuer toutes les mesures en coïncidences
β-γ.
Cependant à cause de l'e�cacité du détecteur β (scintillateur plastique) les temps de
mesure nécessaires à l'acquisition d'un spectre se sont avérés beaucoup trop longs. En
e�et sa position, à l'extérieur de la chambre à vide (�gure 3.12), n'est pas optimum pour
une bonne détection des électrons.
Il est donc envisagé pour les expériences futures de construire une chambre à vide à
l'intérieur de laquelle sera �xé le détecteur.
Un tel dispositif devrait améliorer considérablement les conditions de l'expérience. En
améliorant l'e�cacité de la détection des électrons, il permettra des mesures en coïnci-
dences β-γ, permettant de nettoyer les spectres γ du bruit de fond extérieur (seuls les γ
qui proviennent de la décroissance β− des produits de �ssion seront sélectionnés).
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Fig. 4.11 � Courbe d'e�cacité typique pour un détecteur Germanium. Les points re-
présentent les valeurs expérimentales alors que le �t est donné par la courbe continue
[76].
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Fig. 4.12 � E�cacité photopic relative des détecteurs Germanium pour la mesure des
rendements isotopiques du 239Pu(nth,f) de juin 2008. Les points en noir représentent les
valeurs expérimentales, le �t est donné par la courbe continue en rouge.
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JEFF-3.1
Eγ[keV] B.R. (%)

146,7 36,4 ± 2,6
173,7 2,4 ± 0,4
363,1 28,5± 5,1
475,6 3,1 ± 0,1
617,2 57,9 ± 2,6
631,5 10,5 ± 1,7
643,7 1,5 ± 0,1
690,0 1,6 ± 0,1
804,7 1,6 ± 0,1
906,2 27,6 ± 4,4
914,8 59,7 ± 2,6
960,2 3,5 ± 0,3
979,2 3,6 ± 0,3
1006,4 1,1 ± 0,1
1107,2 47,0 ± 1,0
1114,6 1,8 ± 0,1
1185,0 3,4 ± 0,3
1222,9 33,4 ± 3,5
1279,4 0,9 ± 0,1
1592,9 1,5 ± 0,2
1750,6 87,8 ± 0,8
1897,6 5,1 ± 0,1
2226,2 5,5 ± 0,3

Tab. 4.3 � Raies γ de la décroissance du 96mY utilisées pour ajuster la courbe d'e�cacité
photopic relative des détecteurs Germanium.
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Chapitre 5

Distributions en énergie cinétique et

charge ionique

5.1 Etude des distributions en charge ionique

Le spectromètre de masse Lohengin permet de mesurer directement les distributions
en charge ionique et en énergie cinétique des produits de �ssion. Ces mesures ne sont pas
possibles avec d'autre type d'expérience comme les mesures par chambre à �ssion où seuls
les rendements et les énergie cinétiques moyennes sont déterminables. C'est pourquoi une
étude plus approfondie sur la forme de ces distributions a été menée, et une discussion
sur ces résultats est donnée dans ce chapitre.
La première partie est consacrée aux distributions en charge ionique. Elles ont permis de
mettre en évidence l'existence d'isomères nanosecondes pour certains noyaux. La seconde
partie propose une étude sur les distributions en énergie cinétique ainsi que quelques
hypothèses pour expliquer leur forme fortement asymétrique.

5.1.1 Forme typique des distributions

La forme de la distribution en charge ionique trouve son explication en physique ato-
mique.
En traversant la cible et la feuille de Nickel placée devant, les produits de �ssion échangent
des électrons avec la matière. Pour les cibles utilisées sur le Lohengrin l'épaisseur du milieu
traversé est toujours su�samment élevée pour que les ions atteignent une distribution
d'équilibre appelée ECSD (Equilibrium Charge-State Distribution). La forme de cette
distribution résulte de plusieurs e�ets aléatoires, comme la capture électronique, la perte
d'électrons et des e�ets de surface [78]. L'état de charge �nal est donc déterminé par ces
di�érentes contributions. Cet équilibre dépend du milieu traversé, mais aussi de la charge
nucléaire et de l'énergie cinétique de l'ion [79]. Compte tenu des énergies typiques des
produits de �ssion lourds, les études de Y. Baudinet-Robinet montrent que la distribution
d'équilibre des charges peut être correctement décrite par une fonction gaussienne [78,
80]. Un exemple de distribution en charge ionique pour une énergie cinétique donnée
obtenue pour les réactions 235U(nth,f), 239Pu(nth,f) et 241Pu(nth,f) est donné �gures 5.1.
Ils con�rment bien les travaux de Y. Baudinet-Robinet qui prédisent une distribution
gaussienne.
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Fig. 5.1 � Exemples de distributions typiques en charge ionique ajustées par une distri-
bution gaussienne pour les trois noyaux mesurés.

5.1.2 Mise en évidence d'isomères nanosecondes

La forme typique des distributions en charge ionique correspond donc à une simple
gaussienne (�gures 5.1). Nos mesures ont cependant mis en évidence un certain nombre de
masses pour lesquelles les distributions en charge ionique étaient fortement asymétriques.
Les distributions de ces noyaux ont souvent pu être reproduites par 2 gaussiennes : une
première gaussienne centrée autour de la charge 22 et une seconde gaussienne �uctuant
autour de charges ioniques plus élevées, jusqu'à la charge 27 (�gures 5.2).
Cette asymétrie a été observée aussi bien pour les distributions en charge ionique des
masses que pour celles des isotopes (�gures 5.3). Comme ces structures ont été mises
en évidence par deux dispositifs expérimentaux di�érents, chambre à ionisation pour les
masses et spectrométrie γ pour les isotopes, un biais du système de détection ne peut pas
expliquer la forme de ces distributions, comme par exemple un biais dans la collection
des charges pour la chambre à ionisation. Il est donc justi�é de donner à ces di�érentes
structures des explications physiques. La gaussienne de gauche représente ainsi vraisem-
bablement la distribution en charge ionique de l'état fondamental du noyau mesuré. Le
reste de la distribution qui a toujours pu être ajusté par une gaussienne centrée sur une
charge ionique plus élevée correspondrait alors à la distribution en charge d'un ou de
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plusieurs états isomériques du noyau considéré. Pour ces noyaux considérés le temps de
demie vie des isomères doit être de quelques nanosecondes.
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Fig. 5.2 � Exemples de distributions en charge ionique mettant en évidence la présence
d'isomère nanoseconde pour les trois noyaux mesurés.

Des structures similaires ont par le passé déjà été observées dans la région des produits
de �ssion légers [81] comme dans celle des produits de �ssion lourds [82] (�gures 5.4).
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Fig. 5.3 � Mise en évidence des isomères nanosecondes pour les masses (points en noir,
échelle de droite, mesures avec chambre à ionisation) et les isotopes (points en rouge et
vert, échelle de gauche, mesures par spectrométrie γ) des produits de �ssion de la réaction
239Pu(nth,f).
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Fig. 5.4 � Distributions en charge ionique pour la région des produits de �ssion légers
(�gures de gauche [81] : A = 89, Ek = 97, 3 MeV ) et pour la région des produits de �ssion
lourds (�gure de droite [82] : A = 142) de la réaction 241Pu(nth,f) [82]. La distribution de
la masse 89 (�gure en haut à gauche) : a est �ttée avec deux gaussiennes, celle de gauche :
b correspond à l'état fondamental du noyau alors que celle de droite : c correspond à son
état isomérique. De la même façon est tracée sur la �gure en bas à gauche la distribution
de l'isotope de Krypton de cette même masse. La �gure de droite montre la distribution
en charge ionique de la masse 142 pour di�érentes énergies cinétiques.

75



DISTRIBUTIONS EN ÉNERGIE CINÉTIQUE ET CHARGE IONIQUE

Description du processus

Qu'ils soient dans leur état fondamental ou dans un état isomérique, les produits de
�ssion atteignent tous une distribution d'équilibre en charge ionique après avoir traversé
la cible d'actinide et la feuille de Nickel. Ces distributions gaussiennes sont en moyenne
centrées autour de la charge ionique 22.

Pour les cas particuliers considérés dans ce chapitre (quelques exemples présentés �gures
5.2), l'isomère se désexcite entre la sortie de la feuille de Nickel et l'entrée dans l'aimant
principal du spectromètre. Le mode de désexcitation de ces noyaux ne se fait pas par
émission de γ mais par conversion interne. Ce mode de désexcitation est privilégié lorsque
les di�érences d'énergie entre les niveaux du noyau sont faibles. En se désexcitant l'isomère
éjecte un électron d'une couche interne. Un autre électron d'une couche supérieure peut
alors venir occuper la place libérée par cet électron interne. Pour cela di�érents processus
peuvent être observés, comme l'émission de photons (transition X), d'électrons (électrons
de Auger), ou encore des émissions simultanées de photons et d'électrons [83]. Dans le cas
d'une transition de Auger l'énergie qui correspond au passage de l'électron de la couche
supérieure à la place du premier électron éjecté peut être libérée par l'émission d'un
second électron, et ainsi de suite. L'isomère peut ainsi perdre plusieurs électrons. Ce type
de désexcitation s'accompagne en général de l'émission de trois électrons successifs [81].
Comme ce processus a lieu dans le vide (∼10−5 mbar) les produits de �ssion ne pourront
pas atteindre une nouvelle distribution d'équilibre en charge ionique. Ils vont alors garder
un état de charge élevé.
Ainsi les structures à haute charge ionique observées dans les distributions proviennent,
suite à la désexcitation d'un état isomérique, d'une conversion interne du noyau qui est
suivie par une cascade de Auger.

Pour que ces états isomériques puissent être détectés sur le spectromètre de masse leur
temps de demie vie doivent respecter deux contraintes (�gure 5.5) :

� ils doivent être inférieurs au temps nécessaire au produit de �ssion pour parcou-
rir la distance qui sépare la feuille de Nickel de l'entrée du spectromètre : si la
désexcitation a lieu après l'aimant principal le noyau va être détecté à l'entrée du
spectromètre comme ayant une distribution en charge ionique centrée autour de 22.
Cette distribution va changer après la désexcitation du noyau et la charge ionique
de l'ion ne correspondra plus à celle détectée initialement par le spectromètre. Ces
produits de �ssion ne pourront donc pas atteindre la chambre à ionisation.

� mais supérieurs à celui qui leur est nécessaire pour traverser la cible et la feuille
de Nickel : si l'isomère se désexcite alors qu'il est encore dans la cible, la traversée
du reste de la matière va lui permettre de rééquilibrer son état de charge. Il sera
alors détecté par le spectromètre dans son état fondamental avec une distribution
en charge ionique centrée autour de 22. Son état isomérique, de durée de vie très
courte, ne pourra pas être mesuré.

Compte tenu de l'énergie cinétique des produits de �ssion et du temps qui leur est néces-
saire pour parcourir la distance �sortie de la cible-entrée du spectromètre� (8m), la durée
de vie de ces isomères est de quelques nanosecondes à quelques centaines de nanosecondes.

Les distributions en charge ionique des di�érents isotopes montrées pour certaines d'entre
elles �gures 5.3 ne présentent pas toutes les mêmes structures. Par exemple le Xénon
de la masse 140 possède une distribution en charge ionique typique centrée autour de
la charge 22 alors que le Césium de cette même masse présente clairement un état iso-
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Fig. 5.5 � Représentation schématique de la désexcitation d'un isomère nanoseconde par
conversion interne.

mérique. Puisque le Xénon décroît directement sur le Césium il est dans ce cas possible
d'identi�er avec certitude au moins un des isotopes qui possèdent un état isomérique.
En revanche pour la masse 143 les deux isotopes mesurés présentent une distribution en
charge fortement asymétrique. Parce que tous les isotopes n'ont pas pu être mesurés il
n'est pas possible de déterminer le noyau qui possède un isomère. La gaussienne à haute
charge de ces deux isotopes peut provenir du noyau considéré comme de la décroissance
du noyau père, voire des deux.
Ces mesures par spectrométrie γ ne sont pas su�santes pour caractériser pleinement les
états isomériques mis en évidence pour un certain nombre de noyaux. Des mesures plus
précises de spectroscopie devront être mises en place pour con�rmer ces hypothèses et
déterminer les temps de vie ainsi que les niveaux d'énergie de ces isomères. Il est de plus
probable que certains noyaux présentent plus d'un état isomérique : le schift en charge
ionique attendu est de 3 charges [81] alors que les �ts des distributions donnent pour
certaines masses une di�érence pouvant aller jusqu'à un peu plus de 7 charges entre les
deux gaussiennes.

Le tableau 5.1 donne le poids des deux gaussiennes dans les distributions en charge pour
les réactions 235U(nth,f), 239Pu(nth,f) et 241Pu(nth,f). L'asymétrie de ces distributions n'ap-
paraît que pour des masses supérieures à la masse 135, masse à partir de laquelle le poids
de l'un ou l'autre des deux états n'est négligeable que dans très peu de cas (masse 147 pour
l'235U(nth,f), masses 135, 136, 137 et 139 pour le 239Pu(nth,f) et masses 135 et 137 pour
le 241Pu(nth,f)). Pour toutes les autres masses des mesures supplémentaires en structure
nucléaire seraient nécessaires pour con�rmer ou non la présence d'isomères nanosecondes.
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235U(nth,f)
Wgs

235U(nth,f)
Wm

239Pu(nth,f)
Wgs

239Pu(nth,f)
Wm

241Pu(nth,f)
Wgs

241Pu(nth,f)
Wm

122 100,0% 0,0%
123 100,0% 0,0%
124 100,0% 0,0%
125 100,0% 0,0%
126 100,0% 0,0% 100,0% 0,0%
127 100,0% 0,0% 100,0% 0,0%
128 100,0% 0,0% 100,0% 0,0%
129 100,0% 0,0% 100,0% 0,0%
130 100,0% 0,0% 100,0% 0,0% 100,0% 0,0%
131 100,0% 0,0% 100,0% 0,0% 100,0% 0,0%
132 100,0% 0,0% 100,0% 0,0% 100,0% 0,0%
133 100,0% 0,0% 100,0% 0,0% 100,0% 0,0%
134 100,0% 0,0% 100,0% 0,0% 100,0% 0,0%
135 60,6% 39,4% 100,0% 0,0% 100,0% 0,0%
136 30,7% 69,3% 100,0% 0,0% 28,5% 71,5%
137 37,0% 63,0% 100,0% 0,0% 100,0% 0,0%
138 82,6% 17,4% 69,2% 30,8% 69,7% 30,3%
139 24,5% 75,5% 100% 0% 20,7% 79,3%
140 82,5% 17,5% 57,6% 42,4% 58,2% 41,8%
141 56,1% 43,9% 46,3% 53,7% 56,8% 43,2%
142 59,5% 40,5% 50,8% 49,2% 64,1% 35,9%
143 48,9% 51,1% 43,7% 56,3% 67,5% 32,5%
144 54,8% 45,2% 61,0% 39,0% 71,2% 28,8%
145 62,9% 37,1% 52,2% 47,8% 51,2% 48,8%
146 66,1% 33,9% 60,8% 39,2% 58,2% 41,8%
147 93,5% 6,5% 63,2% 36,8% 53,2% 46,8%
148 84,0% 16,0% 43,5% 56,5% 41,2% 58,8%
149 45,3% 54,7% 33,7% 66,3% 25,9% 74,1%
150 17,3% 82,7% 73,6% 26,4% 72,8% 27,2%
151 31,6% 68,4%

Tab. 5.1 � Poids de l'état fondamental (Wgs) et de l'état isomérique (Wm) en pourcent
pour les di�érentes masses des réactions 235U(nth,f), 239Pu(nth,f) et 241Pu(nth,f).

5.1.3 Charge ionique moyenne et largeur de distribution

Les valeurs moyennes < q > et les largeurs de distribution σq sont calculées respecti-
vement par les formules du premier et du second moment :


< q >=

∑
i (qi × Y (A, qi, Ekj

))∑
i Y (A, qi, Ekj

)

σq =

∑
i Y (A, qi, Ekj

)× (qi− < q >)2∑
i Y (A, qi, Ekj

)
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Les charges ioniques moyennes et les largeurs des distributions (obtenues à l'énergie ciné-
tique qui maximise le taux de comptage) en fonction des masses sont représentées sur les
�gures 5.6 pour les réactions 235U(nth,f), 239Pu(nth,f), et 241Pu(nth,f).
Ces valeurs résultent de deux di�érents phénomènes qui se compensent l'un l'autre.

� D'une part le nombre d'électrons disponibles qui peuvent être cédés au milieu tra-
versé est d'autant plus important que la masse de l'ion est grande. Les charges
ioniques moyennes et les largeurs de distribution des produits de �ssion ont donc
tendance à augmenter avec la masse.

� D'autre part l'énergie cinétique des produits de �ssion diminue lorsque la masse
augmente, ce qui limite le nombre des échanges électroniques entre la matière et les
ions. Ce second aspect a donc un e�et contraire au précédent.

On peut cependant remarquer que pour chacun des trois noyaux mesurés les largeurs de
distribution en charge ionique augmentent légèrement avec les masses. Ce résultat a déjà
été observé par le passé [73].
Les valeurs de ces deux grandeurs sont comparées à deux di�érents modèles de physique
atomique dans les paragraphes suivants. une discussion plus détaillée sera alors présentée.

5.1.4 Comparaison des distributions en charge avec quelques mo-
dèles

Modèle semi-empirique de V. Nikolaev
Le modèle de V. Nikolaev est à même de prédire les charges ioniques moyennes et les

largeurs de distribution d'ions après traversée d'une feuille [84] :


q(A, Ek, Z) = Z

[
1 + (1, 389

√
Ek/A

Zα
)−

1
k

]−k

σq(A, Ek, Z) = σ0

√
q

[
1− (

q

Z
)

1
k

]
Dans ces équations les paramètres k, α, et σ0 sont ajustés pour reproduire au mieux les
données expérimentales. Ils sont donnés tableau 5.2 et représentés �gures 5.7 pour les
trois noyaux mesurés.

1235U(nth,f)1 1239Pu(nth,f)1 1241Pu(nth,f)1
k 1,15 1,13 1,13
α 0,04 0,04 0,03
σ0 1,03 1,01 0,90

Tab. 5.2 � Valeurs des paramètres k, α, et σ0 des équations de Nikolaev pour le �t des
distributions en charge ionique des trois noyaux mesurés.

Les tendances des charges ioniques moyennes ainsi que celles des largeurs de distribution
semblent être globalement bien reproduites par ces formules. Cependant comme les trois
paramètres libres ne sont pas déterminés par des considérations physiques mais s'ajustent
directement sur les données expérimentales, il est di�cile de tirer des conclusions avec ce
modèle.
De plus compte tenu de la présence des isomères il ne devrait pas être en mesure de
retrouver ces distributions, en particulier pour les masses supérieures à 135, puisqu'il ne
prend en compte que des e�ets statistiques de physique atomique.
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Il est donc délicat de s'appuyer sur ce modèle pour prédire les charges ioniques moyennes
sur des régions non mesurées.
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81



DISTRIBUTIONS EN ÉNERGIE CINÉTIQUE ET CHARGE IONIQUE

Modèle de K. Shima
1

Dans son modèle [85] K. Shima ne propose une formulation que pour les charges
ioniques moyennes (équation 4.4).

q(A, Z, Ek) =

Z[1−exp(−1,25(X+0,32X2−0,11X3)][1−0,0019(Z2−6)
√

X+10−5(Z2−6)2X] (4.4)

avec Z la charge nucléaire moyenne de l'ion,

X=
v

3, 6× 108(cm/s) Z0,45
,

v la vitesse de l'ion,

Z 2 : la charge nucléaire de la feuille traversée.

Contrairement aux formules de V. Nikolaev, cette équation prend directement en compte
la charge nucléaire du matériau traversé et aucun paramètre n'est laissé libre. Il n'est donc
pas nécessaire d'ajuster le modèle de K. Shima sur les données expérimentales.

Les comparaisons entre les charges moyennes mesurées pour les réactions 235U(nth,f),
239Pu(nth,f) et 241Pu(nth,f) et les prédictions de Shima sont présentées �gures 5.8 (�gures
de gauche).

Le modèle de Shima semble au premier abord moins bien reproduire les distributions
en charge ionique mesurées que le modèle semi-empirique de Nikolaev (�gures 5.7). Ce-
pendant il est plus correct d'un point de vue physique que ce dernier. En e�et ces deux
modèles visent à prédire pour des ions de masse A, de charge nucléaire Z et d'énergie
cinétique Ek qui traversent di�érents matériaux les distributions en charge ionique (phy-
sique atomique). Ils ne peuvent donc pas prédire des changements d'état de charge liés à
la désexcitation d'isomère après la traversée du matériaux considéré (physique nucléaire).

A�n de regarder plus en détail le modèle de Shima, les �gures de droite (�gures 5.8)
comparent ce modèle (cercles en rouge) avec les distributions en charge ionique de l'état
fondamental des produits de �ssion. Cet état est représenté dans les distributions mesurées
par les gaussiennes de basse charge (points en rouge). Il correspond toujours à des ions
qui ont atteint un équilibre statistique à la sortie de la cible et de la feuille de Nickel.
Les points en vert représentent les valeurs moyennes des distributions en charge ionique
des états isomériques.

On constate alors que le modèle de Shima reproduit très bien les tendances de ces valeurs
moyennes (hormis pour les masses les plus hautes).
On remarque que les charges ioniques ont tendance à diminuer avec la masse.
Dans ce cas la décroissance de l'énergie cinétique avec l'augmentation de la masse joue un
rôle plus important sur les distributions en charge ionique des produits de �ssion après
traversée de la cible et de la feuille de Nickel que le nombre d'électrons qui augmente avec
Z, donc avec A.
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Fig. 5.8 � Charges ioniques moyennes (points) pour les trois noyaux mesurés comparées
aux prédictions de K. Shima (cercles).
Les �gures de gauche représentent les charges ioniques moyennes des distributions mesu-
rées comparées aux prédictions de Shima.
Sur les �gures de droite seules les valeurs des �ts gaussiens de plus basse charge sont
comparées avec les prédictions de Shima (rouge). Les distributions en charge ionique des
états isomériques représentées par les gaussiennes de plus haute charge sont représentées
en vert.
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5.2 Etude des distributions en énergie cinétique

5.2.1 Formes des distributions

La présence d'une asymétrie systématiquement observée au cours des mesures de dis-
tributions en énergie cinétique, en particulier d'une queue dans les basses énergies, ne
permet pas à un simple �t gaussien de les reproduire.
Comme pour déterminer les rendements de �ssion seule l'intégrale de ces distributions
joue un rôle, elles ont toujours été ajustées par deux gaussiennes (�gure 5.9). Ce choix
permet de reproduire correctement les distributions en énergie de toutes les masses et
d'en déterminer facilement l'intégrale, mais aucune signi�cation physique ne doit dans un
premier temps être attribuée à chacune de ces deux gaussiennes.

De telles structures ont déjà été observées dans la région des produits de �ssion légers
(�gure 5.10). Elles ont été assimilées à la perte d'énergie des produits de �ssion dans la
cible et la feuille qui la recouvre (Tantale ou Nickel) [57], ou bien ignorées [86, 61, 58, 75].
D'après le théorème �central limit� la distribution en énergie cinétique totale doit avoir une
forme gaussienne. Cependant ce résultat ne s'impose pas nécessairement aux distributions
en énergie cinétique par masse qui résultent d'un choix entre di�érentes con�gurations
moins important.
Une étude plus approfondie de ces distributions a été entreprise pour estimer la contri-
bution à cette asymétrie de di�érents phénomènes physiques. Les résultats sont débattus
dans la suite de ce chapitre (paragraphe 5.2.3).

5.2.2 Caractéristiques des énergies cinétiques moyennes

5.2.2.1 Moments des distributions en énergie cinétique

Une fois les énergies Lohengrin corrigées de la perte d'énergie dans la cible et la feuille
de Nickel par simulations TRIM, les valeurs de l'énergie cinétique moyenne ainsi que
des largeurs de distribution sont calculées par les deux premiers moments. Le troisième
moment α3 correspond au coe�cient d'asymétrie. Il permet d'évaluer les tendances des
structures de ces distributions :

� α3 = 0 pour une distribution symétrique
� α3 > 0 pour une distribution allongée vers la droite
� α3 < 0 pour une distribution allongée vers la gauche



< Ek >=

∑
j (Ekj

× Y (A, qi, Ekj
))∑

j Y (A, qi, Ekj
)

σEk
=

∑
j Y (A, qi, Ekj

)× (Ekj
− < Ek >)2∑

j Y (A, qi, Ekj
)

α3 =

[∑
j Y (A, qi, Ekj

) (Ekj
− < Ek >)3∑

j Y (A, qi, Ekj
)

]
.

[∑
j Y (A, qi, Ekj

) (Ekj
− < Ek >)2∑

j Y (A, qi, Ekj
)

]− 3
2

Les caractéristiques des énergies cinétiques pour les réactions 235U(nth,f), 239Pu(nth,f) et
241Pu(nth,f) sont données �gures 5.11, 5.12 et 5.13. Pour tenir compte de l'asymétrie des
distributions en énergie cinétique dont l'origine n'est toujours pas claire, on a pris le partie
de majorer les incertitudes liées aux valeurs moyennes.
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Fig. 5.9 � Exemples de distributions en énergie cinétique pour la réaction 235U(nth,f).
Les deux �gures du haut montrent les distributions en énergie cinétique des masses 128
et 137 à la charge ionique q= 22 (points en noir).
Les �gures du milieu représentent ces mêmes distributions ajustées par un simple �t
gaussien (courbe en rouge).
Les �gures du bas représentent toujours les distributions en énergies cinétiques des masse
128 et 137 mais cette fois-ci ajustées par une double gaussienne (courbes en vert, les
courbes en rouge sont la somme de ces deux fonctions).
Pour chaque �t tous les paramètres des gaussiennes ont été laissés indépendants.
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On constate comme attendu que l'énergie cinétique des produits de �ssion décroît avec la
masse (premiers moments).
Les incertitudes (second moment) du 241Pu(nth,f) semblent trop élevées, conséquence pro-
bable d'une cible très inhomogène.
L'asymétrie des distributions en énergie cinétique par masse (troisièmes moments) semble
plus prononcée pour les isotopes du Plutonium que pour la �ssion de l'Uranium.
Il est à noter que pour les masses 149 à 151 de l'235U(nth,f) les distributions en énergie
présentent une asymétrie sur la droite alors que pour toutes les autres masses l'asymétrie
se situe sur la partie des basses énergies quelque soit le système �ssionnant.

Fig. 5.10 � Distributions en énergie cinétique de la réaction 239Np(nth,f) pour les masses
90, 100 et 105 [57]. De même que les masses lourdes les distributions de ces trois masses
légères présentent une forte asymétrie dans les basses énergies.
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Fig. 5.11 � Valeurs moyennes (noir), largeurs de distribution (rouge) et coe�cients d'asy-
métrie (bleu) des énergies cinétiques pour la réaction 235U(nth,f).
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Fig. 5.12 � Valeurs moyennes (noir), largeurs de distribution (rouge) et coe�cients d'asy-
métrie (bleu) des énergies cinétiques pour la réaction 239Pu(nth,f).
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Fig. 5.13 � Valeurs moyennes (noir), largeurs de distribution (rouge) et coe�cients d'asy-
métrie (bleu) des énergies cinétiques pour la réaction 241Pu(nth,f).
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5.2.2.2 Comparaison des mesures avec les données de la littérature

La plupart des données en énergie cinétique disponibles dans les bibliothèques nu-
cléaires sont données avant évaporation des neutrons prompts. Sur le spectromètre Lohen-
grin seule l'énergie cinétique des produits de �ssion après émission des neutrons prompts
peut être mesurée.
A�n de pouvoir comparer ces di�érentes mesures il est possible de corriger de l'émission
des neutrons prompts les valeurs des énergies cinétiques mesurées sur le spectromètre de
masse Lohengrin (équation 5.1) [75].

Ek.pre =
Apre

Apost

Ek.post

Apre = Apost + ν(A)

(5.1)

Ces corrections demandent de connaître les valeurs du ν(A) (nombre moyen de neutrons
émis pour chaque masse) en fonction de la réaction étudiée. Les valeurs qui ont été utilisées
pour ces corrections correspondent aux ν(A) évalués par Wahl pour les noyaux 235U, 239Pu
et 241Pu.

Les énergies cinétiques moyennes mesurées sur le spectromètre Lohengrin et corrigées de
l'évaporation des neutrons prompts selon les équations 5.1 sont comparées avec di�érentes
mesures aux �gures 5.14, 5.15 et 5.16.

Les mesures des énergies cinétiques moyennes des masses lourdes pour les réactions
235U(nth,f) et 239Pu(nth,f) sont en très bon accord avec les di�érentes expériences e�ec-
tuées par le passé. On retrouve bien les caractéristiques des énergies cinétiques attendues
dans cette région : diminution de l'énergie cinétique avec l'augmentaion de la masse,
conséquence directe d'e�ets cinématiques.
Les quelques masses qui ont été mesurées dans la région des produits de �ssion légers
montrent également untrès bon accord avec les précédentes mesures.
En revanche un fort désaccord est à noter dans la symétrie. Il est probablement dû aux
valeurs du ν(A) qui sont mal connues dans cette région de la �ssion. On peut d'ailleurs
remarquer que les précédentes mesures qui s'accordent bien entre elles pour les masse
légères et lourdes montrent également dans cette région de fortes di�érences.
De plus comme la résolution en énergie du spectromètre de masse Lohengrin est supérieure
à celle des autres expériences, les distributions mesurées sur le spectromètre Lohengrin
présentent des structures plus marquées. Elles proviennent pour la pluplart d'e�ets de
parité ou d'e�ets de couche.

Contrairement aux énergies cinétiques moyennes des réactions 235U(nth,f) et 239Pu(nth,f),
les caractéristiques en énergie cinétique du 241Pu(nth,f) mesurées sur le spectromètre sont
en fort désaccord avec les mesures de Vorobyeva.
La perte d'énergie dans cette cible a vraisemblablement été sous-estimée à cause de la
qualité de la cible utilisée, probablement très inhomogène. L'épaisseur traversée par les
produits de �ssion était donc di�cile à estimer.
Si cette cible n'a pas permis d'estimer correctement les énergies cinétiques moyennes et les
largeurs de distribution, la détermination des rendements en masse du 241Pu(nth,f) reste
correcte puisque seule l'intégrale des distributions en énergie est utilisée pour ces calculs.
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Fig. 5.14 � Di�érentes mesures des énergies cinétiques moyennes pour la réaction
235U(nth,f) sont comparées sur cette �gure. Les cercles représentent des mesures avant
évaporation des neutrons prompts ([87, 88, 89]). Les points en noir correspondent à nos
données corrigées de l'émission des neutrons prompts.
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Fig. 5.15 � Di�érentes mesures des énergies cinétiques moyennes pour la réaction
239Pu(nth,f) sont comparées sur cette �gure. Les cercles représentent des mesures avant
évaporation des neutrons prompts ([90, 91, 92, 93]). Les points en noir correspondent à
nos données corrigées de l'émission des neutrons prompts.
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Fig. 5.16 � Di�érentes mesures des énergies cinétiques moyennes pour la réaction
241Pu(nth,f) sont comparées sur cette �gure. Les cercles représentent une mesure avant
évaporation des neutrons prompts ([94]). Les points en noir correspondent à nos données
corrigées de l'émission des neutrons prompts. La sous-estimation sur la correction de la
perte en énergie des valeurs Lohengrin (inhomogénéité de la cible) est visible également
dans la région des produits de �ssion légers [95].
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5.2.3 Forme des distributions en énergie cinétique

Ce paragraphe avance plusieurs hypothèses pour tenter de comprendre l'asymétrie
prononcée des distributions en énergie cinétique.

Perte d'énergie dans la cible
L'origine de l'asymétrie à basse énergie des distributions a souvent été attribuée à la

perte d'énergie dans la cible et la feuille de Nickel des produits de �ssion [96, 97]. Une
explication shématisée de ce phénomène est donnée �gure 5.17 où l'ion pf1, qui est émis
au moment de la �ssion à la même énergie cinétique que l'ion pf2, est détecté par le
spectromètre comme ayant une énergie plus faible : ∆E1 (perte d'énergie de pf1 dans la
cible et le Nickel) > ∆E2. Pour une même énergie cinétique originelle l'ion pf1 va par
rapport à l'ion pf2 renforcer la queue des faibles énergies de la distribution.

Ti

Actinide

Ni

pf1

ΔE1

pf2

ΔE2

Fig. 5.17 � Schéma de la cible mettant en évidence l'in�uence de l'épaisseur de la matière
traversée pour la perte d'énergie : ∆E1 > ∆E2 même si Epf1 = Epf2 (les échelles ne sont
pas respectées).

Cependant l'asymétrie qui est générée par la traversée de l'actinide et de la feuille de
Nickel semble pouvoir être négligée :

• Dans un premier temps une asymétrie aussi prononcée n'est pas reproduite par
simulations Monte-Carlo (TRIM) (�gures 5.18). Les distributions en énergie cinétique
obtenues après traversée d'une feuille de Nickel de 0,25 µm (points en vert) et di�érentes
épaisseurs d'Uranium (75 µg.cm−2 (points en rose), 150 µg.cm−2 (points en jaune) et
225 µg.cm−2 (points en cyan)) pour la distribution de la masse 136 supposée idéalement
gaussienne de largeur 6 MeV centrée sur 65 MeV sont données �gure du haut. Les queues
dans les basses énergies des di�érents cas considérés restent négligeables. En moyenne au
cours des expériences sur le spectromètre les produits de �ssion traversent en plus de la
feuille de Nickel environ 75 µg.cm−2 d'actinide.
Ainsi si les structures des distributions étaient dues à la perte d'énergie des produits de
�ssion dans l'actinide et la feuille de Nickel, les points en vert devraient présenter la même
asymétrie que nos mesures, et celle-ci devrait se renforcer avec l'épaisseur de l'actinide
traversée.
Ces simulations ont en revanche permis de mettre en évidence le rôle de l'épaisseur de la
cible traversée dans les largeurs de distribution.

94



5.2. ETUDE DES DISTRIBUTIONS EN ÉNERGIE CINÉTIQUE

Soit une cible de 150 µg.cm−2 d'Uranium et une feuille de Nickel de 0,25 µm d'épaisseur.
Les produits de �ssion vont tous traverser la totalité de la feuille de Nickel ainsi qu'une
certaine épaisseur εi d'Uranium. Cette épaisseur εi varie de 0 à 150 µg.cm−2 d'Uranium. La
distribution �nale en énergie cinétique correspond à la somme des distributions pour toutes
les épaisseurs εi d'actinide traversées. Ces distributions ont toutes la même probabilité.
Elles sont représentées �gure du bas par les di�érentes courbes. La distribution totale
est représentée par les points en rouge, elle est normalisée à 1. On remarque que sa
largeur, à cause des di�érentes épaisseurs de cible traversées, est plus importante que les
distributions en énergie données par la �ssion.
Les largeurs de distribution données �gures 5.14, 5.15 et 5.16 ont été corrigées par des
simulations Monte-Carlo de ce type.
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Fig. 5.18 � Contribution de la traversée de la cible et de la feuille de Nickel sur la forme
des distributions en énergie cinétique des produits de �ssion (simulation Monte-Carlo,
TRIM). Ces calculs ont été faits en supposant une cible parfaitement homogène.
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• D'autre part l'asymétrie des distributions en énergie cinétique peut être très di�é-
rente suivant la masse mesurée (�gures 5.19). De telles di�érences ne peuvent pas s'expli-
quer en considérant uniquement la perte d'énergie des produits de �ssion dans l'actinide
et le Nickel. Dans un tel cas les queues de distributions à basse énergie devraient toutes
présenter les mêmes caractéristiques.
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Fig. 5.19 � Exemples de distributions en énergie cinétique pour la réaction 239Pu(nth,f).

• En�n pour minimiser au maximum cet e�et la mesure de ces distributions a été
réalisée avec une cible mince d'235U(nth,f) sans couverture (113 µg.cm−2 d'Uranium, 0
µm de Nickel). Les distributions en énergie cinétique des masses 94 (produit de �ssion
léger) et 143 (produit de �ssion lourd) sont représentées �gures 5.20. Ces distributions
présentent toutes les deux une forte asymétrie dans les basses énergies malgré la faible
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épaisseur de matière traversée par les produits de �ssion.
Ces conditions expérimentales montrent que l'on ne peut pas expliquer ces structures
uniquement par la perte d'énergie des produits de �ssion dans l'actinide et la feuille de
Nickel.

A = 94
q = 22

40 50 60 70 80 90 100 110
0

10

20

30

40

50

 

 

I 
[c

ps
/s

/M
eV

]

E
k 
[MeV]

40 50 60 70 80 90 100 110
0

10

20

30

 

 

I 
[c

ps
/s

/M
eV

]

E
k 
[MeV]

A = 143
q = 22

Fig. 5.20 � Exemples de distributions en énergie cinétique pour la réaction 235U(nth,f)
avec une cible sans couverture de Nickel. On remarque que ces distributions conservent
une forte queues dans les basses énergies. Ces mesures mettent en évidence que la perte
d'énergie des produits de �ssion dans la cible ne peut pas expliquer l'asymétrie de ces
distributions.

Cependant certaines études ont montré que la méthode de fabrication de la cible joue un
rôle très important dans la qualité de celle-ci. Certaines méthodes de fabrication, comme
par exemple la fabrication de cibles par peinture, fournissent des cibles très inhomogènes
[98]. Ces caractéristiques sont très di�ciles à simuler et à estimer mais sont probable-
ment en partie la cause de l'asymétrie sur les distributions en énergie. Cependant il est
vraisemblable que cette asymétrie ne puisse pas être complètement expliquée par cette
hypothèse, en particulier parce que dans un tel cas toutes les distributions devraient
présenter la même queue dans les basses énergies.
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Contribution des di�érents isotopes
Les di�érents isotopes d'une même masse peuvent avoir chacun des énergies cinétiques

moyennes di�érentes. Leurs contributions dans la distribution en énergie cinétique pour
la masse considérée ont été mises en avant pour expliquer l'asymétrie de ces distributions.
Mais la di�érence des énergies cinétiques moyennes de ces isotopes qui est au maximum
de quelques MeV est insu�sante pour expliquer de si fortes asymétries (il faudrait une
di�érence entre les énergies moyennes des isotopes de l'ordre de 10 MeV). De plus les
distributions en énergie des isotopes présentent elles aussi ces mêmes structures (�gures
5.21). On remarque sur ces �gures que les isotopes de la région des produits de �ssion
légers (A=91) comme ceux de la région des produits de �ssion lourds (A=143) possèdent
une distribution en énergie cinétique avec une forte asymétrie sur la gauche. De plus
si la di�érence des valeurs moyennes de ces distributions est plus importante pour les
masses légères que pour les masses lourdes, elle n'est pas su�sante pour être prise en
considération.
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Fig. 5.21 � Exemples de distributions en énergie cinétique pour les masses (chambre à
ionisation, �gure du haut) et les isotopes (spectrométrie γ, �gures du bas) pour la réaction
235U(nth,f) avec une cible sans couverture de Nickel.

Modes de �ssion
Il est intéressant d'observer que toutes les distributions en énergie cinétique mesurées

au cours des di�érentes expériences sont très bien représentées par la superposition de
deux gaussiennes (�gure 5.19). C'est pourquoi l'origine de ces deux gaussiennes pourrait
être attribuée à l'existence de modes de �ssion.
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Dans l'hypothèse du modèle de Brosa chacune des deux gaussiennes est attribuée à un
mode de �ssion di�érent. La gaussienne de haute énergie correspondrait alors au mode
standard I, mode compact avec une énergie cinétique élevée, alors que la gaussienne
de gauche représenterait le mode standard II plus déformé et ayant moins d'énergie
cinétique.
La �gure 5.22 obtenue par Hambsch [99] montre la contribution de ces deux modes dans
la distribution de l'énergie cinétique des fragments de �ssion (avant émission des neutrons
prompts) pour la réaction 235U(nth,f). On peut remarquer que jusqu'à la masse 142 les
deux modes de �ssion jouent un rôle dans la distribution en énergie cinétique moyenne,
mais qu'au-delà de celle-ci seul le mode standard II contribue à la valeur de l'énergie.
Nous avons essayé de reproduire des �gures similaires avec nos mesures sans perdre à l'es-
prit que ces considérations ne sont rigoureusement valables qu'avant émission des neutrons
prompts (ce qui n'est pas le cas de nos valeurs).

Fig. 5.22 � Rendements en masse (haut), énergies cinétiques moyennes (milieu) et leurs
largeurs (bas) pour la réaction 235U(nth,f). Les cercles représentent les points de mesures
alors que les traits pleins montrent les di�érentes contributions des modes de �ssion, [99].

La �gure 5.23 représente donc les énergies cinétiques moyennes pour chacune des deux
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gaussiennes qui contribuent à la distribution en énergie cinétique. Les énergies moyennes
de la distribution totale sont également tracées.
Les résultats obtenus ne semblent pas aller dans le sens d'une �ssion selon les modes
standard I et standard II puisque dans un tel cas on se serait attendu à trouver une
contribution nulle du mode standard I après la masse 142. Prendre en compte l'émission
des neutrons prompts ne su�rait pas à retrouver les tendances attendues avec le modèle
de Brosa puisqu'elles sont de l'ordre de 2%.
Cependant le principal défaut de ces comparaisons vient du fait que les �ts utilisés pour
ajuster les distributions en énergie cinétique ne sont pas optimisés pour représenter les
modes puisqu'ils sont optimisés pour reproduire au mieux l'intégrale des distributions.
De plus pour pouvoir étudier rigoureusement cette hypothèse il faudrait, non pas �tter
uniquement les énergies cinétiques mais �tter à deux dimensions les énergies et les masses
simultanément.

Emission de neutrons prompts
L'émission des neutrons prompts a été avancée pour tenter d'expliquer l'asymétrie des

distributions en énergie cinétique.
La distribution en énergie cinétique pour une masse A donnée provient de la contribution
de di�érents noyaux :

� Le noyau de masse A considéré pour les produits de �ssion qui n'émettent pas de
neutrons prompts,

� Le noyau de masse A+1 après émission d'un neutron prompt,
� Le noyau de masse A+2 après émission de deux neutrons prompts...

Chaque neutron émis emporte une partie de l'énergie cinétique du produit de �ssion, ce
qui décale alors l'énergie moyenne du noyau vers les basses énergies. Cet e�et est d'autant
plus prononcé dans les masses lourdes pour lesquelles l'énergie cinétique diminue lorsque
la masse du noyau augmente.
Bien que cet e�et ne puisse pas être négligé [100], des simulations Monte-Carlo menées
par le passé ne semblent pas con�rmer que ce phénomène soit à même d'expliquer à lui
seul les asymétries mesurées des distributions en énergie cinétique [101].

E�et de température
Une étude menée par Y. Patin [102] a tenté d'ajuster les distributions en énergie ci-

nétique des fragments de �ssion d'après le modèle de la goutte liquide à laquelle a été
ajoutée des corrections de couches.
Elle a dans un premier temps montré que les distributions en énergie cinétique des frag-
ments de �ssion avant émission des neutrons prompts mesurées sur un tout autre ins-
trument que le spectromètre Lohengrin (accélérateur Van de Gra� tandem du CEA de
Bruyères le Châtel, France) présentaient également une asymétrie vers les basses énergies.
De plus elle a permis de mettre en évidence l'in�uence de la température des fragments
dans la forme de cette distribution : lorsque les deux fragments présentent des tempéra-
tures di�érentes l'asymétrie est plus prononcée. Cependant il reste di�cile d'estimer le
rôle exact de ces températures dans la forme de ces distributions.

Ces précédents paragraphes ont présentés di�érentes hypothèses pour tenter d'expliquer
la forme des distributions en énergie cinétique. Il n'est cependant pas évident d'estimer
la contribution de ces di�érents phénomènes dans cette asymétrie. Il est d'ailleurs vrai-
semblable que bon nombre d'entre eux y jouent un rôle.
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Fig. 5.23 � Energies cinétiques moyennes en fonction des masses tracées pour les 3 sys-
tèmes �ssionants étudiés. Les points en noir représentent l'énergie cinétique moyenne de
la gaussienne de haute énergie dans la distribution en Ek alors que la gaussienne de basse
énergie est représentée par les points en rouge. La courbe en bleu correspond à l'éner-
gie cinétique moyenne de la distribution totale. Les valeurs < ∆E > correspondent à la
di�érence moyenne entre les gaussiennes de haute énergie et celles de basse énergie.

101



DISTRIBUTIONS EN ÉNERGIE CINÉTIQUE ET CHARGE IONIQUE

5.3 Distributions en énergie et en charge ionique pour

une masse A

Pour pouvoir estimer au mieux la forme de la distribution en énergie cinétique et
charge ionique d'une masse A, dont son volume ϑ représente le rendement de la masse, les
distributions complètes des masses 98 et 136 ont été mesurées pour la réaction 235U(nth,f).
C'est à dire que pour ces deux masses, une mesure quasi-exhaustive de toutes les combinai-
sons énergie cinétique Ek et charge ionique q a été réalisée. Environ deux jours de mesure
ont été nécessaires pour ces deux seules masses dont les distributions sont présentées à la
�gure 5.24.
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Fig. 5.24 � Des distributions en énergie cinétique et en charge ionique pour les masses 98
(haut) et 136 (bas) pour la réaction 235U(nth,f). Les traits blancs représentent un �t sur
les énergies cinétiques moyennes des distributions alors que ceux en noir représentent un
�t sur les valeurs moyennes des distributions en charge ionique.

Dans le cas idéal où l'énergie cinétique et la charge ionique seraient indépendantes, la
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valeur du rendement de la masse A pourrait se calculer de façon parfaitement rigoureuse
avec l'équation (4.1). Cependant, comme le modèle de Shima le laissait pressentir, la �gure
5.24 met bel et bien en évidence l'existence d'une corrélation entre la charge ionique et
l'énergie cinétique des produits de �ssion.
L'ajustement des énergies cinétiques moyennes représenté par les traits blancs de cette
�gure montre que l'énergie cinétique des produits de �ssion dépend très peu de leur charge
ionique alors que la charge ionique moyenne dépend fortement de l'énergie cinétique de
l'ion initial (�t en noir). Ces deux corrélations s'expliquent par le fait que plus l'énergie
d'un ion traversant un matériau sera élevée, plus sa charge ionique �nale sera grande.
Les �gures 5.25 représentent les charges ioniques moyennes calculées selon le modèle de
Shima (équation 4.4) pour di�érentes conditions initiales. La �gure du haut représente
les charges ioniques moyennes pour un produit de �ssion léger (A=98) et un produit de
�ssion lourd (A=136) selon leurs énergies cinétiques. Les courbes en pointillés vert et
rouge sont les tangentes au modèle de Shima pour les énergies moyennes typiques de ces
produits de �ssion, c'est à dire 100 MeV pour la masse 98 et 72 pour la masse 136. Elles
montrent que la dépendance de la charge ionique en fonction de l'énergie cinétique est
plus prononcée dans la région des masses lourdes que dans celle des masses légères. Ce
résultat est bien retrouvé sur les distributions complètes des masses tracées [73].
La �gure du bas montre que pour une énergie constante la charge ionique moyenne est
plus sensible à la nature isotopique de l'ion dans la région des produits de �ssion légers
que dans celle des produits de �ssion lourds. Cet e�et est surtout mis en évidence pour
les produits de �ssion légers pour lesquels l'énergie cinétique varie très peu mais qui n'ont
pas pour autant une charge ionique moyenne constante.
A�n d'estimer les incertitudes résultantes de cette approximation, les valeurs des rende-
ments pour les masses 98 et 136, calculées par la somme des rendements de toutes les
combinaisons (Ek,q), ont été comparées à toutes les possibilités de mesure. C'est à dire
que pour chacune des distributions en charges ioniques prises séparément, les rendements
des deux masses ont été calculés suivant l'équation (4.4) pour toutes les distributions en
énergie cinétique, et inversement. Les résultats sont reportés dans le tableau 5.3.

<q>−3 <q>−2 <q>−1 <q> <q>+1 <q>+2 <q>+3

< Ek > −8MeV > 15% > 11% > 7% > 4% > 7% > 11% > 15%
< Ek > −4MeV > 15% > 7% > 3% > 2% > 3% > 7% > 15%

< Ek > > 15% > 5% > 2% > 1% > 2% > 5% > 15%
< Ek > +4MeV > 15% > 7% > 3% > 2% > 3% > 7% > 15%
< Ek > +8MeV > 15% > 11% > 7% > 4% > 7% > 11% > 15%

Tab. 5.3 � Pourcentage d'erreur généré par l'hypothèse de non-corrélation de l'énergie
cinétique avec la charge ionique dans le calcul du rendement des masses. Les valeurs
< Ek > et < q > représentent les valeurs moyennes des distributions respectives.

Ce tableau souligne en particulier l'importance du choix de la charge ionique qi à laquelle
sera mesurée la distribution en énergie cinétique SEk

(qi), ou inversement.
Le choix de cette charge se réduit à la charge moyenne de la distribution ± une charge
pour garder des erreurs < 5%, sous la condition d'un choix pertinent de l'énergie Ekj

pour
la mesure de la distribution en charge.
En revanche, le choix de l'énergie cinétique Ekj

est moins délicat que celui de qi, puisqu'il
béné�cie d'une gamme de plus de 8 MeV pour des erreurs < 5%, si toutefois la valeur qi

correspond à la valeur moyenne de la distribution.
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Fig. 5.25 � Charges ioniques moyennes calculées à partir du modèle de Shima pour des
produits de �ssion après traversée d'une feuille de Nickel en fonction de leur énergie
cinétique (�gure du haut) et de leur charge nucléaire la plus probable (�gure du bas). Sur
la �gure du haut les courbes en pointillés représentent les tangentes au modèle de Shima
aux énergies typiques pour un produit de �ssion léger (en rouge : Ek ∼100 MeV) et pour
un produit de �ssion lourd (en vert : Ek ∼72 MeV).

Cependant, le choix de la charge qi ne représente pas en soi une grande di�culté puisque
les variations de la charge ionique moyenne d'une masse à l'autre sont très faibles.
En revanche, le problème se pose davantage lorsque la distribution en charge présente un
isomère nanoseconde. Pour ces noyaux la mesure complète de la distribution en masse
n'a pas pu être entreprise faute de temps. Il est donc di�cile d'estimer la contribution de
l'isomère dans une telle formule. Dans ces cas, les erreurs seront surestimées.
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Chapitre 6

Rendements en masse

Ce chapitre présente les résultats des rendements en masse des produits de �ssion
lourds mesurés sur le spectromètre Lohengrin pour les réactions 235U(nth,f), 239Pu(nth,f)
et 241Pu(nth,f).

6.1 Normalisation et calculs d'incertitude

6.1.1 Normalisation

Les mesures de rendement sur le spectromètre de masse Lohengrin ne sont jamais
absolues.
Il est en e�et impossible d'évaluer à chaque instant le nombre de �ssion dans la cible,
puisque entre autres le �ux de neutrons thermiques à l'entrée du spectromètre, la com-
position exacte de la cible ainsi que ses variations ne sont pas parfaitement connus en
fonction du temps.
C'est pourquoi une masse de référence mesurée régulièrement permet d'évaluer à chaque
instant les corrections nécessaires à prendre en compte sur chaque point mesuré (burn up :
chapitre 4 paragraphe 4.5.5). Il est ainsi possible de comparer entre eux les rendements
de chaque masse (rendements relatifs).
Par convention, en ne tenant compte que de la �ssion binaire, la somme des rendements est
égale à 2. Les rendements absolus sont alors obtenus en égalisant à 1 tous les rendements
en masse de la bosse lourde.
Cependant au cours de nos expériences, faute de temps de faisceau, la mesure exhaustive
de toutes les masses lourdes n'a jamais pu être réalisée (que ce soit pour l'235U(nth,f), le
239Pu(nth,f), ou le 241Pu(nth,f)).
Dans ce cas deux possibilités de normalisation sont alors possibles :

� Normaliser toute la distribution sur une seule masse pour laquelle le rendement est
très bien connu dans la littérature. Ce choix est pertinent lorsque la donnée de la
littérature est très bien connue. Dans le cas contraire l'erreur engendrée serait alors
répercutée sur toutes les autres masses.

� Normaliser la distribution en masse sur la somme des rendements.
Lorsque cette distribution n'a pas été entièrement mesurée, il su�t de l'égaliser à la
somme des mêmes rendements pour une évaluation choisie (JEFF-3.1 par exemple).
Cette solution a l'avantage de moyenner les erreurs des bibliothèques. Elle reste
néanmoins moins rigoureuse que la première méthode notamment lorsque seulement
quelques masses ont été mesurées.

Comme au cours de nos mesures la quasi-totalité des masses de la bosse lourde ont été
mesurées (tableau 6.1), c'est la seconde solution basée sur la bibliothèque JEFF-3.1 qui a
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été choisie pour normaliser les rendements en masse des produits de �ssion.

Réaction étudiée Masses mesurées Somme des PF ( JEFF-3.1)
sur les masses mesurées

235U(nth,f) 128 à 152 0,99
239Pu(nth,f) 126 à 150 0,94
241Pu(nth,f) 130 à 151 0,94

Tab. 6.1 � Somme des rendements des produits de �ssion (PF) de la bibliothèque JEFF-
3.1 correspondant aux masses mesurées pour les trois réactions étudiées.

6.1.2 Incertitudes

6.1.2.1 Incertitudes statistiques

L'erreur statistique absolue ∆I est égale à la racine carrée du taux de comptage I de
chaque mesure :

∆I =
√

I

L'erreur statistique relative ∆I/I est égale à l'inverse de la racine carrée du taux de
comptage de chaque mesure :

∆I

I
=

1√
I

6.1.2.2 Incertitudes systématiques

Elles sont de trois types :
Incertitude due au dispositif expérimental,
Incertitude due à la combustion de la cible et au �ux du réacteur,
Incertitude liées à la méthode de calcul.

Incertitudes systématiques dues au dispositif expérimental
Les incertitudes systématiques dues au dispositif expérimental prennent en compte les
erreurs induites par le spectromètre et la chambre à ionisation.
Elles sont surtout liées à l'hystérésis du condensateur et de l'aimant principal du spec-
tromètre. Au cours de nos mesures ces modules subissent un très grand nombre de va-
riations. Parce que leurs réponses ne sont pas parfaitement linéaires, elles induisent des
erreurs systématiques. L'hystérésis du générateur de haute tension et de l'aimant prin-
cipal du spectromètre n'ont cependant jamais été mesurées. Pour évaluer l'impact de ce
phénomène sur les données plusieurs masses ont été mesurées dans des conditions ex-
périmentales di�érentes : variations croissantes ou décroissantes pour le condensateur et
l'aimant, variation croissante pour le condensateur et décroissante pour l'aimant...
Cette étude a montré qu'en moyenne l'incertitude générée par le dispositif expérimental
est pour chaque point mesuré inférieure à 1,5%.
Cependant l'incertitude �nale liée à cet e�et sera inférieure à 1,5% pour la valeur des
rendements. En e�et une erreur de 1,5% sur chaque point de mesure implique une erreur
de l'ordre de 0,6% sur l'estimation par le �t de l'intégrale de la distribution.
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Incertitudes systématiques dues à la combustion de la cible et au �ux du
réacteur
La combustion de la cible ainsi que les variations du �ux du réacteur sont des e�ets
pris en compte par les courbes du burn-up. Les incertitudes liées sont donc données par
les erreurs engendrées par le �t du burn-up. Pour les trois réactions étudiées elles sont
données tableau 6.2.

Réaction étudiée Incertitude liée à la combustion
de la cible et au �ux du réacteur

235U(nth,f) 0,2%
239Pu(nth,f) 0,6%
241Pu(nth,f) 0,5%

Tab. 6.2 � Incertitudes systématiques liées à la combustion de la cible et aux �uctuations
du réacteur.

Incertitudes systématiques liées à la méthode de calcul
A cause des temps de mesure les rendements ont été déterminés uniquement à partir
d'une distribution en charge ionique et d'une distribution en énergie cinétique (chapitre
4, équation 4.1).
Cependant comme nous l'avons vu au chapitre précédent cette méthode n'est exacte que
dans le cas idéal où les énergies cinétiques et les charges ioniques sont indépendantes.
La mesure complète de la distribution en masse (chapitre 5 paragraphe 5.3) a mis en
évidence l'importance du choix de la charge ionique pour la mesure de la distribution en
énergie cinétique (et vice-versa). Ces incertitudes sont donc di�érentes pour chaque masse
et dépendent de la charge ionique et de l'énergie cinétique auxquelles ont été mesurées les
distributions.
La présence d'isomères nanosecondes peut également engendrer des incertitudes plus im-
portantes qui sont directement liées à cette méthode.

Incertitudes liées à la normalisation
Les incertitutes qui sont liées au choix de la (des) masse(s) de normalisation sont négli-
geables. En e�et di�érentes masses et bibliothèques ont été choisies comme référence et
les di�érences engendrées peuvent être négligées par rapport aux autres incertitudes.

6.1.2.3 Incertitudes totales

Pour chaque masse l'incertitude systématique totale est égale à la somme linéaire des
trois di�érentes types d'incertitudes systématiques présentés auparavant. Leurs ordres de
grandeur sont donnés tableau 6.3.

Nature de l'erreur systématique ordre de grandeur

dispositif expérimental 0,6%
Burn-up 0,2%-0,6%

Méthode de calcul 1%-7%

Tab. 6.3 � Ordre de grandeur des di�érents types d'incertitude systématique.

Les incertitudes totales qui sont représentées sur les �gures suivantes correspondent pour
chaque masse à la somme linéaire de l'incertitude statistique et de l'incertitude systéma-
tique totale.
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6.2 Résultats

Les rendements en masse des produits de �ssion (après évaporation des neutrons
prompts) pour les réactions 235U(nth,f), 239Pu(nth,f) et 241Pu(nth,f) sont présentés dans la
suite de ce chapitre.
Les résultats de ces trois noyaux mesurés sur le spectromètre de masse Lohengrin sont
comparés avec les bibliothèques de données JEFF-3.1, ENDF/B-VI.8 et JENDL-3.3, les
évaluations de Wahl et quelques mesures après émission des neutrons prompts.
Les rendements en masse sont également donnés en fonction de l'énergie cinétique des
produits de �ssion, puis tracés pour la �ssion à faible énergie d'excitation : lorsque que les
deux fragments de �ssion n'ont pas assez d'énergie d'excitation pour évaporer des neutrons
prompts, on parle de �ssion froide. La �gure 6.1 représente la répartition de l'énergie
cinétique totale des fragments (due à l'interaction coulombienne EI), de leur énergie de
déformation (ED) et de leur l'énergie totale (ED + EI) en fonction de la déformation du
noyau �ssionnant au point de scission pour une fragmentation donnée. Les cas physiques
à considérer correspondent aux réactions pour lesquelles l'énergie totale des fragments
naissants est inférieure au Q de la réaction de �ssion (�total available energy�).

98U236→38Sr96 + 54Xe140
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Fig. 6.1 � Energie de déformation, d'interaction coulombienne et totale au point de scis-
sion selon la déformation du noyau C1/A1 + C2/A2 (C1, C2, A1 et A2 représentent les
paramètres de déformation des fragments 1 et 2 de �ssion) [103].
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Deux cas extrêmes apparaissent :
� Lorsque l'interaction coulombienne entre les deux fragments est très importante,
la quasi-totalité de l'énergie disponible au moment de la scission sera convertie en
énergie cinétique des fragments de �ssion (partie gauche de la courbe de l'énergie
totale).

� A l'inverse des fragments à faible énergie cinétique mais à très grande énergie de
déformation n'auront pas non plus assez d'énergie d'excitation pour émettre des
particules promptes (partie droite de la courbe de l'énergie totale).

Il n'est pas possible de mesurer la �ssion froide sur le spectromètre Lohengrin. Il faudrait
pour cela s'assurer qu'aucun des deux fragments n'émette de neutrons prompts, or seul un
produit de �ssion à la fois peut être mesuré. En revanche il est possible de ne considérer
que les �ssions à faible énergie d'excitation pour la masse mesurée (forte énergie cinétique
ou forte énergie de déformation). Ainsi les rendements en masse des produits de �ssion
à très grande énergie cinétique correspondent à une �ssion quasiment sans évaporation
de neutrons prompts. On ne peut cependant pas parler directement de �ssion froide. Il
faudrait pour cela être sur que ni le fragment léger, ni le fragment lourd n'émettent de
particules prompts.

6.2.1 235U(nth,f)

Au cours des toutes premières mesures le spectromètre de masse s'est révélé être anor-
malement instable. Une série de tests a été nécessaire pour identi�er la cause de ces
�uctuations. C'est le générateur de haute tension qui en fait présentait de nombreuses dé-
faillances. Il a dans un premier temps été réparé avant de �nalement devoir être changé.
Les réparations entreprises sur l'ancien module ainsi que les essais sur le nouveau ont été
longs et laborieux (photographie 6.2).
La haute tension du Lohengrin ayant �nalement été remplacée, il était nécessaire de dé-
montrer à nouveau la �abilité du spectromètre. Pour cette raison la �ssion de l'235U(nth,f)
a été mesurée à deux reprises. Les aléas du réacteur ont permis de changer les conditions
expérimentales de ces deux mesures puisque la première a été e�ectuée pour une puissance
thermique du réacteur de 35 MW (fonctionnement anormal) alors que la seconde a béné-
�ciée d'un faisceau de neutrons plus intense (puissance nominale du réacteur : 53 MW).
Le rendements de ces deux expériences sont donnés �gure 6.3. Les erreurs représentées
correspondent aux incertitudes totales. Les résultats sont en très bon accord entre eux
puisque en tenant compte des barres d'erreurs tous les points se recouvrent. La compa-
raison de ces mesures qui ont été prises dans des conditions expérimentales di�érentes
(temps d'acquisition et combustion de cible di�érents) démontre le bon fonctionnement
du spectromètre et la �abilité du nouveau module de haute tension.

Les rendements en masse de l'235U(nth,f) pris à la puissance thermique du réacteur de 53
MW sont présentés tableau 6.4 et �gure 6.4.
Parce que les distributions en énergie cinétique des masses 137, 140 et 142 n'ont pas été
mesurées à la charge ionique moyenne, l'incertitude systématique sur la valeur de leur
rendement est élevée (chapitre 5 paragraphe 5.3).
On peut observer sur le sommet de la distribution (�gure 6.4) des structures qui semblent
apparaître toutes les 2 à 3 masses : 134, 137, 139, 141 et 143. Elles sont probablement
liées à des e�ets de parité [104].
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Fig. 6.2 � Thomas Materna (gauche) et Herbert Faust (droite) pendant la réparation du
générateur de haute tension.
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Fig. 6.3 � Rendements en masse de l'235U(nth,f).
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Masse A Rendement Incertitude
statistique (%)

Incertitude
systématique

(%)

123 1,26 E-04 1,5 3,0
124 2,41E-04 1,5 3,0
125 3,64 E-04 1,5 3,0
126 5,78 E-04 1,5 3,0
127 1,52 E-03 1,5 3,0
128 5,10 E-03 0,5 2,3
129 9,16 E-03 0,5 2,1
130 1,97 E-02 1,2 2,0
131 3,11 E-02 0,8 2,0
132 4,40 E-02 0,4 2,0
133 6,90 E-02 0,4 2,0
134 7,82 E-02 0,4 2,0
135 6,16 E-02 0,4 3,1
136 6,54 E-02 0,4 3,1
137 7,04 E-02 0,4 7,6
138 6,42 E-02 0,4 3,1
139 6,26 E-02 0,4 3,1
140 5,91 E-02 0,4 5,3
141 5,92 E-02 0,4 2,1
142 5,36 E-02 0,4 6,4
143 5,76 E-02 0,4 3,1
144 5,26 E-02 0,4 2,3
145 4,09 E-02 0,4 2,3
146 3,03 E-02 0,4 3,0
147 2,28 E-02 0,4 2,2
148 1,76 E-02 1,0 2,3
149 9,43 E-03 1,2 2,3
150 6,82 E-03 1,2 3,6
151 4,73 E-03 0,6 3,5
152 2,60 E-03 0,6 3,4

Tab. 6.4 � Rendements en masse pour la réaction 235U(nth,f).
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Fig. 6.4 � Rendements en masse pour la réaction 235U(nth,f). Les incertitudes statis-
tiques sont données par des barres verticales alors que les incertitudes systématiques sont
représentées par la zone grisée.
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Comparaison avec di�érentes bibliothèques de données nucléaires.
Les rendements de l'235U(nth,f) mesurés sur le spectromètre Lohengrin sont comparés
avec les bibliothèques de données nucléaires JEFF-3.1 (�gure 6.5), ENDF/B-VI.8 (�gure
6.6), et JENDL-3.3 (�gure 6.7), ainsi qu'avec les données évaluées de Wahl (�gure 6.8).
Les incertitudes représentées pour nos mesures correspondent aux incertitudes totales
(incertitudes statistiques + incertitudes systématiques).
Seuls les rendements isotopiques sont disponibles dans les di�érentes bibliothèques de
données. Les rendements isobariques ont donc été calculés en sommant pour chaque masse
tous les isotopes considérés. Les incertitudes données pour les bibliothèques JEFF-3.1 et
ENDF/B-VI.8 correspondent à la somme quadratique des incertitudes de chaque isotope.
La bibliothèque JENDL-3.3 ne fournit aucune erreur sur les données.
Aux �gures 6.5, 6.6 et 6.7 les deux graphiques du haut comparent directement nos me-
sures avec les données des bibliothèques (échelle linéaire pour les premiers graphiques et
logarithmique pour les deuxièmes : ils permettent de mettre en évidence les di�érences
des résultats pour les masses à faible rendement). Les troisièmes graphiques donnent pour
chaque masse le rapport R :

R = 1− bibliothèque de données

mesure Lohengrin

Les données évaluées par le modèle Zp de Wahl [33] sont comparées avec les rendements
mesurés sur le spectromètre Lohengrin �gure 6.8 (échelle linéaire uniquement).

De part son importance dans les applications nucléaires, la �ssion thermique de l'235U a
été à de nombreuses reprises mesurée. Les rendements en masse de ce noyau sont parmi
les plus connus, c'est pourquoi le très bon accord entre nos mesures et les données des
bibliothèques est très encourageant (premiers et deuxièmes graphiques des �gures 6.5, 6.6
et 6.7). Cet accord est d'autant plus mis en évidence aux troisièmes graphiques où l'on
peut noter que le rapport R est compatible avec la valeur 0 dans presque toutes les barres
d'erreur (hormis pour les comparaisons avec la bibliothèque JENDL-3.3 qui ne fournit
aucune incertitude). Quelques di�érences sont cependant à noter pour les rendements des
masses comprises entre 125 et 130 :

� les masses 125, 127, 128 et 129 présentent des di�érences de rendement supérieures
à 20% entre JEFF-3.1 et Lohengrin,

� entre ENDF/B-VI.8 et Lohengrin seules les masses 128 et 129 montrent un désaccord
supérieur à 20%.

Pour le sommet des distributions les masses 137 et 142 semblent montrées des structures
qui ne sont suivies ni par les bibliothèques ni par les données évaluées de Wahl. Il est
cependant intéressant de noter que ces �uctuations ont été retrouvées au cours des deux
mesures de l'235U(nth,f) sur le spectromètre Lohengrin (�gure 6.3).

D'une façon générale, grâce à la résolution du spectromètre Lohengrin, les rendements
mesurés sur cet instrument permettent de mettre en évidence des �uctuations �nes qui ne
sont pas toujours reproduites par les bibliothèques. Ces structures sont dues à des e�ets
de parité.

Il est important de noter que les mesures sur le spectromètre ont permis de réduire de
façon conséquente les incertitudes des rendements en masse de l'235U(nth,f).
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Fig. 6.5 � Comparaison entre les rendements en masse de l'235U(nth,f) mesurés sur le
spectromètre Lohengrin avec ceux de la bibliothèque JEFF-3.1.
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Fig. 6.6 � Comparaison entre les rendements en masse de l'235U(nth,f) mesurés sur le
spectromètre Lohengrin avec ceux de la bibliothèque ENDF/B-VI.8.
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Fig. 6.7 � Comparaison entre les rendements en masse de l'235U(nth,f) mesurés sur le
spectromètre Lohengrin avec ceux de la bibliothèque JENDL-3.3.
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Fig. 6.8 � Rendements en masse mesurés sur le spectromètre Lohengrin comparés avec
les données de Wahl évaluées par le modèle Zp [33].
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Comparaison avec d'autres mesures
Les rendements en masse des produits de �ssion légers pour la réaction 235U(nth,f) ont été
mesurés sur le spectromètre de masse Lohengrin en 1980 par W. Lang [9].
La distribution en masse compléte de ce même noyau a été mesurée en 1968 sur le spec-
tromètre de masse Hiawatha (Southern Illinois University) par A. Tsoukatos [105].
Ces deux mesures sont comparées avec nos résultats (Bail(2007)) �gure 6.9.
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Fig. 6.9 � Comparaison des rendements en masse des produits de �ssion de l'235U(nth,f)
mesurés sur di�érentes spectromètres de masse : Lohengrin (points en noir et cercles en
vert [9]) et Hiawatha (cercles en bleu [105]).

Les trois masses mesurées dans les légers au cours de nos expériences (A=98, 100 et 105)
sont en très bon accord avec les rendements en masse des produits de �ssion légers mesurés
dans le passé par W. Lang sur le spectromètre Lohengrin.
De plus la distribution en masse mesurée sur le Lohengrin s'accorde très bien à celle
mesurée sur le spectromètre Hiawatha. Seule la masse 136 présente des rendements si-
gni�cativement di�érents pour ces deux expériences. La structure mesurée sur Hiawatha
autour des masses 136-138 semble concorder plus avec les mesures du Lohengrin que les
données des bibliothèques (en particulier JEFF-3.1), à savoir que le rendement de la masse
137 est bien supérieur à celui de la masse 136. En revanche les rendements mesurés sur
le spectromètre Lohengrin présentent un pic à la masse 137 qui est décalé pour tous les
autres résultats à la masse 138.

Etude des rendements en fonction des énergies cinétiques
Les �gures 6.10 donnent les rendements en masse de l'235U(nth,f) aux énergies cinétiques
des produits de �ssion suivantes : 62 MeV, 68 MeV, 71 MeV, 74 MeV, 78 MeV et 84 MeV.
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La décroissance de l'énergie cinétique avec l'augmentation de la masse est très bien mise
en évidence sur ces �gures : plus les énergies cinétiques sont faibles et plus les rendements
des masses lourdes sont importants, et inversement. Les �gures en haut à gauche et en
bas à droite représentent particulièrement cette tendance : seules les masses lourdes sont
présentes à l'énergie 62 MeV alors que ce sont les masses les plus légères qui peuplent la
distribution à l'énergie plus élevée de 84 MeV.
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Fig. 6.10 � Rendements en masse tracés pour la réaction 235U(nth,f) selon les énergies
cinétiques des produits de �ssion.
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Fission à faible énergie d'excitation
A�n de se rapprocher de plus en plus d'une �ssion à faible émission de neutrons prompts
nos résultats sont données �gures 6.11 selon quatre di�érents cas :

� les points en noirs représentent les rendements en masse (échelle de droite) ;
� les courbes représentent les rendements mesurés uniquement pour les produits de
�ssion qui ont une énergie cinétique élevée. Ces points correspondent à des �ssions à
faible énergie d'excitation (parce que forte énergie cinétique), donc avec peu d'émis-
sion de neutrons prompts.
La courbe en rouge représente le rendement des produits de �ssion qui ont une éner-
gie cinétique Ek telle que Ek =< Ek > +6 MeV.
La courbe en vert représente le rendement des produits de �ssion qui ont une énergie
cinétique Ek telle que Ek =< Ek > +8 MeV .
La courbe en bleu représente le rendement des produits de �ssion qui ont une énergie
cinétique Ek telle que Ek =< Ek > +10 MeV .

On peut remarquer sur la �gure du haut que certaines structures observées dans les rende-
ments en masse sont décalées par rapport à celles observées pour la �ssion à faible énergie
d'excitation. Ces variations sont directement liées à l'émission des neutrons prompts.
Ainsi par exemple la masse 138 semble alimenter fortement les masses 137 et 136. De
même la masse 140 alimente la masse 139, le pic de la masse 134 est formé en partie par
la masse 135 après l'évaporation d'un neutron prompt, ...
Il semble ainsi que le sommet de la distribution piqué sur la masse 134 dans le rendements
des produits de �ssion (après émission neutronique) n'est pas formé au moment de la
�ssion mais s'explique par l'émission des neutrons prompts.

On observe sur ces di�érentes courbes des structures prononcées qui devraient normale-
ment se retrouver dans la distribution des ν. Il est donc vraisemblable que les valeurs
évaluées du ν par Wahl soient trop lissées (les données expérimentales du ν montrent plus
de structures que celles proposées par Wahl). Il est à noter que des e�ets de couche et de
parité ont également été mis en évidence sur des mesures de rendement des fragments de
�ssion [87, 89].
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Fig. 6.11 � Fission à faible énergie d'excitation pour l'235U(nth,f) : �gure du haut.
Nombre de neutrons moyen ν émis en fonction des masses (évaluation de Wahl) : �gure
du bas.
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6.2.2 239Pu(nth,f)

Les rendements des masses lourdes de la �ssion thermique du 239Pu sont donnés tableau
6.5 et �gure 6.12.

Masse A Rendement Incertitude
statistique (%)

Incertitude
systématique

(%)

126 3,00 E-03 0,7 1,2
127 5,48 E-03 0,5 1,2
128 9,58 E-03 0,5 1,2
129 1,70 E-02 0,5 1,2
130 2,74 E-02 0,5 1,2
131 3,85 E-02 0,5 1,2
132 5,10 E-02 0,5 1,2
133 7,22 E-02 0,5 1,7
134 6,88 E-02 0,5 1,4
135 7,59 E-02 0,5 1,7
136 7,31 E-02 0,5 2,7
137 6,91 E-02 0,5 2,6
138 6,09 E-02 0,5 1,2
139 5,71 E-02 0,5 1,3
140 4,81 E-02 0,5 5,6
141 5,13 E-02 0,5 5,6
142 4,61 E-02 0,5 6,6
143 4,07 E-02 0,5 4,6
144 4,04 E-02 0,5 4,6
145 3,26 E-02 0,5 3,6
146 2,65 E-02 0,5 1,7
147 2,26 E-02 0,5 5,6
148 1,65 E-02 0,5 5,6
149 1,18 E-02 0,7 5,3
150 8,82 E-03 0,7 8,5

Tab. 6.5 � Rendements en masse pour la réaction 239Pu(nth,f).

A cause de l'asymétrie des distributions en charge ionique les incertitudes systématiques
des rendements augmentent sensiblement à partir de la masse 140 (chapitre 5 paragraphe
5.1).

Des structures probablement liées à des e�ets de parité sont observables toutes les 2 masses
au sommet de la distribution : masses 133, 135, 137, 139 et 141. Elles semblent s'espacer
toutes les trois masses en queue de distributions (masses 141-144-147).
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Fig. 6.12 � Rendements en masse pour la réaction 239Pu(nth,f). Les incertitudes sta-
tistiques (négligeables) sont données par des barres verticales alors que les incertitudes
systématiques sont représentées par la zone grisée.

Comparaison avec di�érentes bibliothèques de données nucléaires.
De la même manière que pour les rendements de l'235U(nth,f), les rendements en masse du
239Pu(nth,f) mesurés sur le spectromètre Lohengrin sont comparés avec les bibliothèques
de données JEFF-3.1 (�gures 6.13), ENDF/B-VI.8 (�gures 6.14) et JENDL-3.3 (�gures
6.15).

Les rendements mesurés sur le Lohengrin concordent très bien avec les données de la
bibliothèque JEFF-3.1 puisque, hormis pour les masses 127 et 129, le rapport R est com-
patible avec la valeur 0 pour toutes les barres d'erreur. La di�érence entre les rendements
des masses 127 et 129 mesurés sur le spectromètre et évalués par JEFF-3.1 reste inférieure
à 20%.
On note pour les masses les plus légères des écarts signi�catifs entre les rendements du
spectromètre et les données de ENDF/B-VI.8 : les rendements des masses 126, 128 et 129
di�èrent de plus de 20%.

D'une façon générale les rendements en masse du 239Pu(nth,f) scon�rment que les struc-
tures sont un peu moins prononcées que les rendements de l'235U(nth,f) (�gure 7.12).
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Les rendements en masse du 239Pu(nth,f) évalués par le modèle Zp de Wahl sont comparés
aux rendements mesurés sur le spectromètre Lohengrin �gure 6.16.
La structure observée pour les masses 133, 134 et 135 n'est reproduite que pour la bi-
bliothèque JEFF-3.1. Pour les autres évaluations (ENDF/B-VI.8, JENDL-3.3 et Wahl) le
rendement de la masse 134 est plus important et représente le pic de la distribution.
La structure mise en évidence par nos mesures à la masse 140 n'est également pas repro-
duite dans les rendements évalués de Wahl.

Comparaison avec les rendements des produits de �ssion légers mesurés sur
le spectromètre Lohengrin
Les rendements en masse des produits de �ssion légers pour la réaction 239Pu(nth,f) ont
été mesurés sur le spectromètre de masse Lohengrin en 1984 par C. Schmitt [59]. Ces
mesures (schmitt-1984) et les nôtres (bail-2007) sont comparées �gure 6.17. Les quatre
masses légères mesurées en 2007 s'accordent très bien avec les données de Schmitt.

Etude des rendements en fonction des énergies cinétiques
Les �gures 6.18 donnent les rendements en masse du 239Pu(nth,f) tracés aux énergies
cinétiques des produits de �ssion suivantes : 51 MeV, 58 MeV, 64 MeV, 74 MeV, 83 MeV
et 90 MeV.
Les mêmes conclusion que pour les rendements de l'235U(nth,f) peuvent être faites, à
savoir que les masses lourdes ne sont pas représentées aux énergies cinétiques élevées et
vice-versa.

Fission à faible énergie d'excitation
Les rendements en masse du 239Pu(nth,f) pour les réactions de �ssion à faible énergie
d'excitation sont donnés �gures 6.19 avec les valeurs du ν évaluées par Wahl.
De la même manière que pour la �gure 6.11 les di�érentes courbes représentent di�érentes
gammes en énergie pour les produits de �ssion :

� les points en noirs représentent les rendements en masse (échelle de droite) ;
� La courbe en rouge représente le rendement des produits de �ssion qui ont une
énergie cinétique Ek telle que Ek =< Ek > +6 MeV.
La courbe en vert représente le rendement des produits de �ssion qui ont une énergie
cinétique Ek telle que Ek =< Ek > +8 MeV .
La courbe en bleu représente le rendement des produits de �ssion qui ont une énergie
cinétique Ek telle que Ek =< Ek > +10 MeV .

Même si les rendements des fragments de �ssion présentent certaines structures [91, 90, 93],
on peut remarquer qu'un grand nombre d'entre elles observables dans la distribution des
produits de �ssion est causé par l'émission des neutrons prompts. Par exemple le pic à
la masse 135 est alimenté par la masse 136 et celui de la masse 141 vient de l'émission
neutronique de la masse 142. Inversement la structure observée pour la �ssion à basse
énergie d'excitation à la masse 143 disparaît dans les rendements des produits de �ssion
grâce à l'évaporation des neutrons prompts des masses 144 et 145.
Le pic de la masse 133 semble lui en revanche être formé au moment de la �ssion.
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Fig. 6.13 � Comparaison entre les rendements en masse de l'239Pu(nth,f) mesurés sur le
spectromètre Lohengrin avec ceux de la bibliothèque JEFF-3.1.
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Fig. 6.14 � Comparaison entre les rendements en masse de l'239Pu(nth,f) mesurés sur le
spectromètre Lohengrin avec ceux de la bibliothèque ENDFB- VI.
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Fig. 6.15 � Comparaison entre les rendements en masse de l'239Pu(nth,f) mesurés sur le
spectromètre Lohengrin avec ceux de la bibliothèque JENDL-3.3.
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Fig. 6.16 � Rendements en masse de l'239Pu(nth,f) mesurés sur le spectromètre Lohengrin
comparés avec les données de Wahl évaluées par le modèle Zp [33].
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Fig. 6.17 � Rendements en masse du 239Pu(nth,f) mesurés dans les légers (cercles [59]) et
dans les lourds (points).
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Fig. 6.18 � Rendements en masse tracés pour la réaction 239Pu(nth,f) selon les énergies
cinétiques des produits de �ssion.
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6.2.3 241Pu(nth,f)

Les résultats de la mesure des rendements en masse pour la réaction 241Pu(nth,f) sont
donnés tableau 6.6 et �gure 6.21.

Des structures très prononcées apparaissent pour les masses 134-135-136, 140, 144, 147
et 149. La première structure rappelle fortement celle observée dans la distribution du
239Pu(nth,f) pour ces mêmes masses : pics pour les masses 134 et 136. En revanche si la
masse 136 possède le plus fort rendement pour la �ssion du 239Pu(nth,f) c'est la masse 134
qui semble être au sommet de la distribution des rendements du 241Pu(nth,f).

Masse A Rendement Incertitude
statistique (%)

Incertitude
systématique

(%)

130 1,95 E-02 0,4 1,2
131 3,14 E-02 0,4 1,2
132 4,69 E-02 0,4 1,2
133 7,37 E-02 0,4 2,2
134 8,41 E-02 0,4 4,1
135 6,78 E-02 0,4 1,2
136 7,36 E-02 0,4 2,2
137 6,95 E-02 0,4 2,2
138 5,64 E-02 0,4 4,2
139 5,40 E-02 0,4 2,2
140 5,78 E-02 0,4 6,1
141 4,71 E-02 0,4 1,2
142 4,16 E-02 0,4 3,1
143 4,03 E-02 0,4 3,2
144 3,84 E-02 0,4 2,2
145 3,31 E-02 0,4 3,2
146 2,40 E-02 0,4 3,2
147 2,18 E-02 0,4 5,1
148 1,59 E-02 0,4 7,2
149 1,88 E-02 0,4 7,2
150 1,17 E-02 0,4 4,2
151 9,25 E-03 0,4 4,1

Tab. 6.6 � Rendements en masse pour la réaction 241Pu(nth,f).

Comparaison avec di�érentes bibliothèques de données nucléaires.
Les comparaisons entre les rendements mesurés sur le spectromètre de masse Lohengrin et
les bibliothèques de données nucléaires JEFF-3.1, ENDF/BVI.8 et JENDL-3.3 sont don-
nées �gures 6.22, 6.23, et 6.24. On constate un bon accord pour la plupart des rendements.
Quelque soit la bibliothèque avec laquelle il est comparé, le rendement de la masse 149
mesuré sur le spectromètre Lohengrin semble être surestimé. Ses distributions en charges
ionique et en énergie cinétique sont fortement asymétriques (�gure 6.20). L'existence d'un
ou plusieurs isomères peut expliquer la présence de cette structure.
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Fig. 6.20 � Distributions en charge ionique (à l'énergie 58 MeV) et énergie cinétique (à
la charge 22) de la masse 149 pour la réaction 241Pu(nth,f).

En comparant avec la bibliothèque ENDF/B-VI.8 les masses 138 et 139 mesurées sur le
spectromètre Lohengrin présentent également un rapport R qui n'est pas égal à 0 dans
les barres d'erreurs.
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Fig. 6.21 � Rendements en masse pour la réaction 241Pu(nth,f). Les incertitudes sta-
tistiques (négligeables) sont données par des barres verticales alors que les incertitudes
systématiques sont représentées par la zone grisée.
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Fig. 6.22 � Comparaison entre les rendements en masse de l'241Pu(nth,f) mesurés sur le
spectromètre Lohengrin avec ceux de la bibliothèque JEFF-3.1.
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Fig. 6.23 � Comparaison entre les rendements en masse de l'241Pu(nth,f) mesurés sur le
spectromètre Lohengrin avec ceux de la bibliothèque ENDF/B-VI.8.
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Fig. 6.24 � Comparaison entre les rendements en masse de l'241Pu(nth,f) mesurés sur le
spectromètre Lohengrin avec ceux de la bibliothèque JENDL-3.3.
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Comparaison avec des mesures après émission des neutrons prompts
Les rendements de �ssion légers du 241Pu(nth,f) après émission de neutrons prompts ont
été mesurés sur le spectromètre Cosi-Fan-Tutte de l'ILL [106]. Comparés à nos mesures
et à la bibliothèque JEFF-3.1, ils sont donnés �gure 6.25.

On peut remarquer que les quatre masses qui ont été mesurées sur le spectromètre Lo-
hengin dans la région des produits de �ssion légers (A=90, 95, 98 et 100) sont en très
bon accord avec les mesures sur le spectromètre Cosi-Fan-Tutte. Il semble que l'accord
Lohengrin/Cosi-Fan-Tutte soit meilleur que celui Lohengrin/JEFF-3.1.
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Fig. 6.25 � Rendements en masse du 241Pu(nth,f) mesurés sur le spectromètre Cosi-Fan-
Tutte [106] (cercles en vert) et sur le spectromètre Lohengrin (points en noir) comparés
aux données de JEFF-3.1(courbe en pointillés rouge).

Etude des rendements en fonction des énergies cinétiques
Les �gures 6.26 donnent les rendements en masse de l'241Pu(nth,f) tracées pour di�érentes
énergies cinétiques des produits de �ssion (Ek =43 MeV, 51 MeV, 60 MeV, 68 MeV, 77
MeV et 85 MeV).

On observe comme attendu que les masses les plus légères sont plus représentées pour les
énergies cinétiques des produits de �ssion élevées et inversement.

De la même façon que pour les noyaux précédents la �ssion à faible énergie d'excitation
a été regardée. Cependant les problèmes liés à la cible de 241Pu (forte inhomogénéité) ne
permettent pas d'obtenir des résultats �ables. Les mesures avant émission de neutrons
prompts laissent quand à elles entrevoir notamment une structure autour des masses 142
à 144 [94].
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Fig. 6.26 � Rendements en masse tracés pour la réaction 241Pu(nth,f) selon les énergies
cinétiques des produits de �ssion.
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6.2.4 Conclusion

Les rendements en masse dans la région des produits de �ssion lourds pour les trois
noyaux étudiés présentent des résultats très satisfaisants.

Tout d'abord ces expériences démontrent le très bon fonctionnement du spectromètre
Lohengrin et son rôle à jouer dans la mesure des rendements de �ssion lourds.
En e�et nos points mesurés dans la région des produits de �ssion légers sont en très bon
accord avec les mesures faites dans le passé. De plus les tendances générales de ces mesures
pour les rendements des masses lourdes suivent les tendances des bibliothèques.

Mais surtout la forte réduction des incertitudes par rapport à celles fournies dans les bases
de données est très importante pour les applications nucléaires.
La mise en évidence de nombreuses structures directement observables sur le spectromètre
Lohengrin présente également un intérêt majeur pour la théorie.
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Chapitre 7

Rendements isotopiques

7.1 Désintégrations β− des produits de �ssion

7.1.1 Introduction

Parce que les actinides sont des noyaux lourds, leur con�guration nucléaire stable
possède un rapport Z/N plus faible que celui des noyaux légers. La charte des noyaux
(�gure 7.1) répertorie tous les noyaux en fonction de leur charge nucléaire (Z) et de
leur nombre de neutrons (N). Sur cette représentation les noyaux stables correspondent
aux points en noir (vallée de la stabilité) alors que les atomes qui se situent en des-
sous (Z/N < (Z/N)STABLE) sont excédentaires en neutrons et que ceux situés au-dessus
(Z/N > (Z/N)STABLE) le sont en protons.

Fig. 7.1 � Charte des noyaux [www.nndc.bnl.gov].

La �ssion peuple donc la région des noyaux excédentaires en neutrons. A�n de se retrouver
dans une con�guration stable, les produits de �ssion rejoignent la vallée de la stabilité par
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désintégrations β− (équation 7.1) ou (β−,n) pour les précurseurs de neutrons retardés.

n → p + e− + νe (7.1)

7.1.2 Equations de Bateman

A cause des temps de vie de certains isotopes le spectromètre de masse Lohengrin ne
permet pas de mesurer directement les rendements indépendants de �ssion. Les quantités
mesurées correspondent au rendement cumulé de l'isotope considéré au temps t.
Les lois de désintégrations radioactives permettent d'extraire de ces mesures les rende-
ments indépendants pour chaque isotope. Ces équations (équations de Bateman) per-
mettent de calculer pour un échantillon donné à un instant t le nombre Ni de noyaux de
l'isotope radioactif Ai.
Soit la chaîne de désintégration suivante :

A1
λ1→ A2

λ2→ A3
λ3→ ...

Le noyau père A1 décroît dans le noyau �ls A2 selon le temps de demie vie T 1
1/2, qui lui

même décroît dans le noyau petit-�ls A3 selon le temps de demie vie T 2
1/2, ..., avec T i

1/2

le temps au bout duquel le nombre de noyaux de l'élément radioactif Ni est réduit de

moitié, et tel que T i
1/2 =

ln(2)

λi

.

Soit un échantillon contenant à l'instant t0 N1(t0) atomes de A1, N2(t0) atomes de A2,
N3(t0) atomes de A3, ... avec A1, A2, A3, ... des éléments radioactifs. Alors, à l'instant t,
le nombre de chaque élément Ni(t) est donné par la résolution des équations de Bateman
suivantes : 

dN1(t)

dt
= −λ1.N1(t)

dN2(t)

dt
= −λ2.N2(t) + λ1.N1(t)

dN3(t)

dt
= −λ3.N3(t) + λ2.N2(t)

...

(7.2)

Pour optimiser la statistique des spectres, l'acquisition des γ se fait en continu sans couper
le faisceau des produits de �ssion qui arrivent du spectromètre.
Pour que le système d'équations 7.2 corresponde aux conditions expérimentales de nos
mesures, il faut prendre en compte ce �ux. Noté Yi il représente le rendement indépendant
des di�érents isotopes (équations 7.3).

dN1(t)

dt
= Y1 − λ1.N1(t)

dN2(t)

dt
= Y2 − λ2.N2(t) + λ1.N1(t)

dN3(t)

dt
= Y3 − λ3.N3(t) + λ2.N2(t)

...

(7.3)
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A l'instant initial t0 le nombre Ni de noyaux Ai est nul : le �start� de chaque mesure
correspond au temps d'ouverture du faisceau et la bande passante permet d'éliminer les
contributions des mesures précédentes. On a donc Ni(t0) = 0.

Les constantes λi sont données par les bibliothèques nucléaires : λi = ln(2)
T i

1/2
. L'impact de

ces bibliothèques sera discuté ultérieurement.
L'intégrale des pics γ (Iexp

γ ) au temps de mesure tf est égale à :

Iexp
γ =

∫ tf

t0

εEγ . BRi
Eγ

.λi . Ni(t) dt

Elle correspond à la somme de tous les γ à l'énergie Eγ mesurés pendant de l'acquisition.
Cette intensité doit être normalisée par le rapport d'embranchement BRi

Eγ
de la raie γ

considérée ainsi que par l'e�cacité εEγcorrespondante à l'énergie mesurée.
La résolution de cette équation couplée au système 7.3 permet de déterminer les valeurs
Yi des rendements isotopiques pour chaque noyau Ai .

La résolution analytique de ces équations a été calculée et la solution des rendements
pour les deux premiers noyaux de la chaîne de désintégration est donnée à titre d'exemple
aux équations 7.4 et 7.5.

Y1 =
Iexp
γ1 . (tf )

εEγ . BR1
Eγ

[
tf +

e−λ1.tf − 1

λ1

]−1 [
tf +

e−λ1.tf − 1

λ1

]−1

(7.4)

Y2 =

[
Iexp
γ2 . (tf )

εEγ . BR2
Eγ

. Y1

(
λ1(1− e−λ2.tf )

λ2(λ2 − λ1)
− λ2(1− e−λ1.tf )

λ1(λ2 − λ1)
+ tf

)][
tf +

e−λ2.tf − 1

λ2

]−1

(7.5)
Parce que très vite les solutions gagnent en complexité, les résultats donnés dans la suite
de ce chapitre ont été calculés numériquement.
De plus le cas général à considérer est le suivant :

A1
λ1 A2

λ2 A3
λ3 A4

λ4 A5 …

A1
λ1 A2

λ2 A3
λ3 A4

λ4 A5 …
m m m m mm m m m

λ1→1
m

λ 1
m →

2

λ 2
m →

3

λ 3
m →

4

λ 4
m →

5

λ2→2
m λ3→3

m λ4→4
m λ5→5

m

λ
1→

2 m

λ
2→

3 m

λ
3→

4 m

λ
4→

5 m

Il doit tenir compte de la décroissance des noyaux dans leur état fondamental Ai ou dans
leur état isomérique Am

i ainsi que de toutes les transitions possibles.
La résolution numérique des équations di�érentielles a été faite par la méthode de Runge-
Kutta à l'ordre 4. Une méthode de recherche par dichotomie a été utilisée pour déterminer
les rendements Yi.
Ces calculs numériques ont pu être comparés directement avec les solutions analytiques
pour les trois premiers noyaux d'une chaîne sans isomères. Ces comparaisons montrent
que les incertitudes générées par la méthode numérique sont négligeables.
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7.2 Normalisation et calculs d'incertitudes

7.2.1 Normalisation

De la même manière que pour les rendements en masse les mesures de rendements isoto-
piques sur le spectromètre Lohengrin ne sont pas absolues.
Il est donc nécessaire de normaliser les résultats obtenus, soit sur un noyau de référence,
soit sur la somme des isotopes mesurés.
Le noyau de référence doit présenter les avantages suivants :

� Il doit être dans la chaîne de décroissance radioactive de la masse considérée le
premier isotope dont le rendement est assez élevé pour pouvoir être mesuré sur
le spectromètre. Son rendement mesuré n'aura donc pas besoin d'être corrigé des
équations de Bateman, ce qui limite ainsi l'incertitude associée à cette valeur.

� Les principales raies γ de la désexcitation du noyau doivent être facilement sélec-
tionnées (intensité su�sament forte).

� Les données de décroissance de ce noyau doivent très bien connues.
� Son rendement isotopique doit être connu avec une bonne précision.

Quelques noyaux remplissent les trois premières conditions (comme par exemple le 147La :
tableau 7.1) mais les incertitudes associées à leur rendement sont dans tous les cas trop
grandes et généreraient des erreurs très importantes.

Y147La = 6,71 E-03 ± 24,0%
T1/2 = 4,0 s ± 0,2%

Eγ B.R.

117,72 ± 0,01% 12 ± 1,0%
186,30 ± 0,01% 6,5 ± 0,5%

Tab. 7.1 � Données de décroissance du noyau de 147La (JEFF-3.1).

C'est pourquoi bien qu'un grand nombre d'isotopes n'ont pas pu être mesurés toutes nos
données ont été normalisées sur la somme des rendements de JEFF-3.1 pour les isotopes
mesurés (légers + lourds) : ∑

i

YJEFF−3.1(A, Z) = 0, 92

A titre de comparaison la normalisation de tous les rendements a également été e�ectuée
sur le rendement du 147La. Les résultats présentent 2% de di�érence avec les rendements
normalisés sur la somme des noyaux mesurés.

7.2.2 Incertitudes

Incertitudes statistiques-erreurs des �t γ
Les erreurs statistiques et les erreurs engendrées par les �ts e�ectués sur les raies γ sont
estimées par le programme TV utilisé pour l'analyse des spectres (chapitre 4).

Incertitudes systématiques analogues à celles des rendements en masse
Aux erreurs statistiques viennent s'ajouter les incertitudes systématiques du spectromètre,
des variations de la cible et du réacteur, ainsi que de la méthode de calcul du rendement
utilisée et la présence des isomères nanosecondes. Elles sont prises en compte de la même
manière que pour le calcul des incertitudes sur les mesures de rendements en masse.
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Incertitudes liées aux bases de données
Il faut ensuite rajouter à ces dernières les erreurs liées aux données de décroissance dis-
ponibles dans les bibliothèques nucléaires (λi et BRi).

Incertitudes systématiques des détecteurs
Il faut en�n prendre en compte les incertitudes liées à la courbe en e�cacité des détecteurs
germanium.

Incertitudes totales
Les incertitudes totales sont données par la somme de toutes les incertitudes décrites
précédemment.
De la même façon que pour les rendements en masse les incertitudes liées à la normalisation
peuvent être négligées.

7.3 Rendements isotopiques

Les rendements isotopiques du 239Pu(nth,f) mesurés en juin et octobre 2008 sur le
spectromètre Lohengrin sont donnés tableaux 7.2 et 7.3 et �gure 7.2. Un certain nombre
de masses a été mesuré dans la région des produits de �ssion légers a�n de pouvoir valider
cette nouvelle méthode expérimentale avec les mesures e�ectuées par C. Schmitt avec la
chambre à ionisation.

Masse A Z Rendement
Incertitude

statistique (%)
Incertitude

systématique (%)

93 36 2,29 E-03 1,0 17,1
37 1,31 E-02 0,9 9,1
38 2,32 E-02 0,9 8,1

94 37 4,05 E-03 0,9 8,1
38 3,19 E-03 0,9 8,1
39 4,29 E-03 0,9 9,1

95 37 2,38 E-03 0,9 10,1
38 2,84 E-02 0,9 8,1
39 1,23 E-02 0,9 35,6

96 38 1,94 E-02 0,9 4,4
39 1,69 E-02 0,9 23,9

98 38 3,33 E-03 4,0 6,3
39 2,45 E-02 0,9 19,1

99 38 3,99 E-03 0,9 4,4
39 4,29 E-03 0,9 61,0
40 4,45 E-02 0,9 12,7
41 7,15 E-03 0,9 42,0

133 51 1,24 E-02 0,9 17,4
52 4,81 E-02 0,8 8,4

134 51 5,75 E-03 0,5 2,6
52 3,61 E-02 1,0 10,3
53 2,69 E-02 1,3 9,1

Tab. 7.2 � Rendements isotopiques pour la réaction 239Pu(nth,f)
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Masse A Z Rendement Incertitude
statistique (%)

Incertitude
systématique (%)

136 52 5,30 E-03 3,0 52,2
53 3,38 E-02 1,3 11,1

137 53 2,31 E-02 0,8 12,1
54 3,68 E-02 1,2 7,1

138 53 4,88 E-03 1,8 52,1
54 4,72 E-02 0,4 10,1
55 1,43 E-02 2,0 11,1

139 53 1,37 E-03 0,3 5,3
54 3,14 E-02 1,5 11,1
55 2,28 E-02 3,0 10,1

140 53 7,03 E-04 1,3 131,1
54 1,52 E-02 0,8 10,1
55 2,95 E-02 1,0 20,1

141 55 3,16 E-02 0,8 10,1
56 1,59 E-02 1,0 12,1

142 55 9,59 E-02 0,2 2,1
56 3,61 E-02 1,0 9,1
57 4,09 E-03 0,8 13,1

143 56 2,87 E-02 0,8 13,1
57 1,05 E-02 0,8 13,1

144 56 2,69 E-02 2,3 8,1
57 1,24 E-02 2,3 75,2

145 56 8,29 E-03 1,3 16,1
57 1,81 E-02 0,8 14,1
58 4,42 E-03 1,1 14,1

146 56 5,15 E-03 1,2 8,1
57 1,04 E-02 0,9 43,2
58 8,16 E-03 1,7 7,1

147 57 6,60 E-03 1,0 8,1
58 1,66 E-02 1,2 11,0

148 57 1,92 E-03 1,1 19,7
58 9,46 E-03 1,7 13,1

151 59 4,22 E-03 0,6 9,1
60 2,91 E-03 1,2 9,1

152 59 2,81 E-04 1,6 12,1
60 5,37 E-03 1,5 20,2

Tab. 7.3 � Rendements isotopiques pour la réaction 239Pu(nth,f)
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Fig. 7.2 � Rendements isotopiques mesurés sur le spectromètre de masse Lohengrin pour
la réaction 239Pu(nth,f) (les incertitudes données sont les incertitudes totales).
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Les isotopes mesurés sur le spectromètre de masse Lohengrin ont tous un rendement de
�ssion supérieur à 10−3 (hormis le noyau de Praséodyme (Z=59) pour la masse 152).
Principalement à cause du rapport signal sur bruit il est en e�et di�cile de déterminer
des rendements inférieurs à cette valeur.
L'objectif des mesures en coïncidences β − γ est de diminuer ce rapport. Elles auraient
donc dues permettre de déterminer des rendements beaucoup plus faibles mais n'ont pas
pu être e�ectuées à cause de l'e�cacité du détecteur β qui demandait des temps de mesure
beaucoup trop long.

Le temps de faisceau imparti pour la détermination des rendements isotopiques du
239Pu(nth,f) n'a pas permis la mesure de tous les noyaux. Le choix des masses mesurées
s'est fait selon les critères qui sont énumérés dans le tableau 7.3.

Problème dû :

Masse
t1/2 trop long pour au
moins un istotope

connaissance
insu�sante des

données nucléaires
rendement trop faible

6132 X
135 X
149 X X
150 X X

>153 X

Fig. 7.3 � Tableau récapitulatif des raisons pour lesquelles les rendements isotopiques de
certaines masses n'ont pas pu être mesurés.

Comparaison avec d'autres données
Les rendements isotopiques du 239Pu(nth,f) mesurés sur le spectromètre Lohengrin (points)
sont comparés avec di�érentes données sur les �gures 7.4, 7.5 et 7.6 :

� bibliothèque JEFF-3.1 : croix,
� données évaluées de Wahl [33] : cercles,
� mesures auprès du réacteur IBR-30 avec des détecteurs Germanium-Lithium en 1994
[107] : triangles renversés,

� mesures par temps de vol en 1991 [108] : étoiles,
� mesures sur un Van de Gra� en 1976 [109] : triangles vers la droite,
� mesures sur un spectrographe de masse en 1975 [110] : losanges,
� mesures par radiochimie en 1975 [111] : triangles.

On constate un bon accord entre les tendances générales pour toutes les charges ioniques.
Les mesures du Lohengrin présentent cependant plus de structures que les données.
Il semble que le rendement du noyau de Praséodyme (Z=57) pour la masse 152 soit
sous-estimé en comparaison aux autres évaluations ou mesures.
Nos mesures ont permis de réduire la plupart des incertitudes. Quelques noyaux gardent
cependant des incertitudes importantes. Elles peuvent être liées aux erreurs sur les données
de décroissance disponibles dans les bibliothèques (pour le noyau de Césium (Z=55) par
exemple) ou bien à la di�culté à estimer l'intégrale d'une raie γ à cause de sa faible
intensité : rapport d'embranchement très faible (noyau de Cérium (Z=58) pour la masse
147) ou faible e�cacité pour la raie γ considérée (noyau d'Yttrium (Z=39) pour la masse
98).
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Fig. 7.4 � Comparaison avec di�érentes mesures et évaluations des rendements isotopiques
du 239Pu(nth,f) mesurés sur le spectromètre de masse Lohengrin dans la région des produits
de �ssion légers (les incertitudes données pour nos résultats sont les incertitudes totales).
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Fig. 7.5 � Comparaison avec di�érentes mesures et évaluations des rendements isotopiques
du 239Pu(nth,f) mesurés sur le spectromètre de masse Lohengrin dans la région des produits
de �ssion lourds (les incertitudes données pour nos résultats sont les incertitudes totales).
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Fig. 7.6 � Comparaison avec di�érentes mesures et évaluations des rendements isotopiques
du 239Pu(nth,f) mesurés sur le spectromètre de masse Lohengrin dans la région des produits
de �ssion lourds (les incertitudes données pour nos résultats sont les incertitudes totales).
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Nos rendements sont comparés �gure 7.7 avec les rendements précédemment mesurés
sur le spectromètre de masse Lohengrin avec une chambre à ionisation, qui rappelons-le,
permet une séparation isotopique jusqu'à Z=42 (avec absorbeur passif) [59].
On observe un bon accord entre ces deux mesures puisque pour chaque noyau les barres
d'erreur se recouvrent. Seul le noyau d'Yttrium (Z=39) présente pour ces deux mesures
des rendements qui peuvent di�érer jusqu'à 40%. Les incertitudes sur les données de
décroissance et la présence d'un état isomérique pour lequel les γ de décroissance sont
souvent identiques à ceux de l'état fondamental expliquent ces di�érences.
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Fig. 7.7 � Comparaison de nos mesures (points) avec les données de C. Schmitt (étoiles)
obtenues sur le spectromètre Lohengrin avec une chambre à ionisation [59]. Les incerti-
tudes données pour nos résultats sont les incertitudes totales.
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7.3.1 Rapports isomériques

Certains noyaux mesurés comportent un état isomérique de durée de vie su�samment
grande (de l'ordre de la ms) pour être répertorié dans les tables de données avec leurs
γ de décroissance radioactive. Les rendements isotopiques mesurés sur le spectromètre
montrés précédemment correspondent à la somme du rendement de l'état fondamental
avec le rendement des états isomériques lorsqu'ils existent. Les rendements des isomères
nanosecondes ne sont pas di�érentiés du rendement de l'état fondamental du noyau consi-
déré. Pour les isomères connus, le tableau 7.8 compare le rapport isomérique (rendement
de l'état isomérique sur le rendement de l'état fondamental) des noyaux concernés avec
celui de la bibliothèque JEFF-3.1.

Masse
A

Charge
nucléaire

Z

Rapport
isomèrique
Lohengrin

Rapport
isomèrique
JEFF-3.1

1− RIJEFF−3.1

RILohengrin

96 39 X 1,79 E+00 X
98 39 2,44 E-01 4,21 E+00 -0,72
99 41 2,49 E-01 2,31 E-01 0,07
133 52 1,54 E+00 2,41 E+00 0,56
134 51 X 2,34 E+00 X
134 53 7,46 E-01 7,39 E-01 0,01
136 53 3,07 E+00 2,35 E+00 0,23
138 55 1,52 E+00 1,42 E+00 0,06
146 57 2,53 E+00 1,80 E+00 0,29

Fig. 7.8 � Rapports isomèriques RI =
Rendement (mY )

Rendement (gsY )
des noyaux concernés mesurés

avec le spectromètre de masse Lohengrin et disponibles dans la bibliothèque de données
JEFF-3.1.

Les γ de décroissance de l'état fondamental du noyau d'Yttrium (Z=39) pour la masse
96 ont une intensité trop faible pour pouvoir être mesurés par spectrométrie γ : faibles
rapports d'embranchement et e�cacité aux énergies considérées (tableau 7.4).

Eγ (keV) BRγ (%)

1750,42 ±0, 02 2,35 ±7
2225,93 ±0, 04 0,32 ±19
475,33 ±0, 01 0,18 ±7
469,33 ±0, 03 0,17 ±5
autres raies ... < 0,10

Tab. 7.4 � γ de décroissance de l'état fondamental du noyau d'Yttrium pour la masse
96 : énergie (Eγ) et rapport d'embranchement (BRγ) (table of isotopes, LBNL).

Les rendements des états fondamental et isomérique de l'Yttrium 98 semblent avoir été
inversés dans la bibliothèque JEFF-3.1 (la bibliothèque ENDF/B-VI.8 propose les mêmes
rendements pour l'état isomérique et fondamental de l'98Y, ce qui semble également être
faux).
Contrairement à ce qui est attendu dans cette base les mesures ont montré que l'état
fondamental de ce noyau est plus peuplé que sont état isomérique. En revanche les pro-
portions de ces deux états nucléaires, une fois inversées, semblent correctes.
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A cause de son faible rendement (> 10−3) l'état fondamental de l'Antimoine 134 n'a pas
pu être mesuré au cours de cette expérience.

7.3.2 Masses et charges moyennes pour certains Z et A respecti-
vement

Distributions des masses en fonction des charges nucléaires
Les distributions en masse pour quelques charges nucléaires sont tracées �gures 7.9 et les
valeurs moyennes ainsi que les largeurs de distribution sont données tableau 7.5.
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Fig. 7.9 � Distributions des masses pour quelques charges nucléaires.
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Z <A > σA

38 94,4 1,6
39 96,7 2,2
53 135,3 1,4
54 137,9 1,4
55 139,9 2,1
56 142,7 1,4
57 144,7 1,7
58 147,1 1,4

Tab. 7.5 � Masses moyennes et largeurs de distribution en fonction des charges nucléaires.

Distribution des charges nucléaires en fonction des masses
Les distributions en charge nucléaire de quelques masses sont tracées �gures 7.10 et les
valeurs moyennes ainsi que les largeurs de distribution sont données tableau 7.6.

A <Z > σZ

94 38,0 0,5
95 38,2 0,5
134 52,4 0,7
138 54,3 0,5
139 54,4 0,5
142 55,9 0,5
145 56,9 0,7
146 57,2 1

Tab. 7.6 � Charges moyennes et largeurs de distribution en fonction des masses.

La charge nucléaire ZUCD après émission des neutrons prompts est dé�nie par l'équation
suivante :

ZUCD(A′) =
ZF

AF

(A + ν(A′))

Cette charge représente les produits de �ssion qui conservent un rapport Z/A identique
à celui du noyau �ssionnant.
La �ssion peuple en général les noyaux légers qui ont une charge nucléaire en moyenne
supérieure de 0,5 proton au ZUCD. Les produits de �ssions lourds ont plutôt tendance à
avoir un Z inférieur de 0,5 au ZUCD.
Pour étudier ces variations on peut dé�nir l'écart à la densité initiale ∆Z telle que :

∆Z = ZUCD(A)− < Zp(A) >

Les ∆Z en fonction des masses et des charges nucléaires moyennes sont donnés �gures
7.11. Ils ont été calculés en prenant pour valeur de ν les données évaluées de Wahl.
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Fig. 7.10 � Distributions des charges nucléaires pour quelques masses.

154



7.3. RENDEMENTS ISOTOPIQUES

90 95 135 140 145 150
-0,8

-0,4

0,0

0,4

0,8

1,2

 Δ
 Z

Masse [u.m.a]

38 52 54 56 58
-0,8

-0,4

0,0

0,4

0,8

1,2

 

 

Δ
 Z

<Z>

90 95 135 140 145 150
-0,8

-0,4

0,0

0,4

0,8

1,2

 Δ
 Z

Masse [u.m.a]

38 52 54 56 58
-0,8

-0,4

0,0

0,4

0,8

1,2

 

 

Δ
 Z

<Z>

Fig. 7.11 � ∆Z en fonction des masses (�gure de gauche) et des charges nucléaires
moyennes (�gure de droite). Ces données sont en accord avec les mesures présentées
référence [112].

7.3.3 E�ets de parité

Parce qu'au cours de la �ssion, les rendements des charges nucléaires paires sont favorisés
par rapport aux rendements des charges nucléaires impaires, l'e�et de parité globale de
chaque système �ssionnant est positif. La tendance générale de cette grandeur est tracée
pour di�érents noyaux composés à la �gure 7.12.
Elle montre que plus le noyau �ssionnant est léger, plus l'e�et de parité est important.
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Fig. 7.12 � E�et de parité global pour les protons en fonction du paramètre de Coulomb
Z2/A1/3 de plusieurs systèmes �ssionnants [73, 11].
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Cette grandeur est importante puisqu'elle est aujourd'hui l'unique grandeur mesurable qui
révèle quelques informations sur la répartition de l'énergie disponible au moment de la
scission. En e�et, moins l'e�et de parité global d'un noyau sera important, plus de paires
de nucléons auront été brisées, indiquant une forte énergie d'excitation individuelle.

Cette grandeur peut être tracée localement pour chaque masse :

δp =
Ypair − Yimpair

Ypair + Yimpair

Cependant parce que les mesures des rendements isotopiques de la réaction 239Pu(nth,f)
dans la région des produits de �ssion lourds n'ont pas été mesurés complètement, il est
di�cile d'établir une conclusion quant à la �gure 7.13. Cette �gure compare l'e�et de
parité des masses mesurées avec les valeurs de JEFF-3.1 calculées uniquement pour les
isotopes mesurés. Elle montre néanmoins un très bon accord entre ces deux types de
valeurs.
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 δ
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Fig. 7.13 � E�et de parité local en fonction des masses pour la réaction 239Pu(nth,f).
Les calculs ont été e�ectués uniquement pour les isotopes qui ont été mesurés sur le
spectromètre Lohengrin. Les points en noir représentent les valeurs calculées à partir de
nos mesures, les croix en rouge représentent les valeurs calculées à partir des données de
JEFF-3.1.

7.4 Limites de la méthode et conclusion

Comme pour toutes les mesures de spectrométrie le premier obstacle auquel est confrontée
cette méthode réside dans l'étendue de la connaissance des données nucléaires. Encore
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aujourd'hui un grand nombre de noyaux, et en particulier les plus exotiques, n'ont pas
été mesurés.
De nombreux e�orts sont cependant faits pour remédier à ce problème, notamment en
spectroscopie γ.
Plusieurs bibliothèques nucléaires ont donc dues être considérées pour choisir au mieux
les données de décroissance de chaque isotope :

� NNDC (National Nuclear Data Center, Brookhaven National Laboratory),
� JEFF-3.1,
� LBNL (Lawrence Berkeley National Laboratory),
� ENDF/B-VI.8,
� JENDL-3.3.

Les bases de données ENDF/B-VI.8 et JENDL-3.3 se sont très vite avérées incomplètes,
et aucune donnée utilisée au cours des expériences ne provient de l'une de ces deux
bibliothèques.
Les valeurs de JEFF-3.1 ainsi que celles de LBNL sont pour la plupart des noyaux en très
bon accord, même si les données disponibles sur le site du LBNL sont plus nombreuses
que celles de JEFF-3.1. Ces données correspondent directement aux données de la Table
des Isotopes. Cependant pour certains noyaux comme 139

53 I,
149
58 Ce et 152

61 Pm, seule de ces
deux bases JEFF-3.1 a été à même de fournir des renseignements.
Le choix des masses mesurées au cours de ces expériences s'est donc en grande partie
appuyé sur une bonne connaissance ou non de ces données nucléaires disponibles dans les
di�érentes bases.

La mesure de di�érentes raies γ du noyau 37
94Rb a permis de déterminer laquelle des

trois bibliothèques NNDC, LBNL ou JEFF-3.1 donnait une valeur juste du rapport d'em-
branchement du pic γ de 1309,1 keV. En e�et, les valeurs données pour ce rapport d'em-
branchement sont di�érentes dans ces trois bibliothèques, tableau 7.7. Au cours de nos
mesures, seules les valeurs de NNDC ont donné des résultats cohérents entre les di�érents
pics γ de ce noyau.

NNDC LBNL JEFF-3.1
Eγ [keV] B.R. (%) B.R. (%) B.R. (%)

836,9 87 ± 3 87,1 ± 4 87,3 ± 0,5
1309,1 14,2 ± 8 87 ± ? ? ± ?
1577,5 31,8 ± 16 31,8 ± 16 31,9 ± 1,58

Tab. 7.7 � Comparaison des trois di�érentes bases de données pour les γ du noyau 94
37Rb.

Les temps de demie vie très longs de certains isotopes représentent également une
contrainte pour ce type de mesure. A moins d'entreprendre des mesures spéci�ques pour
certaines chaînes de masses particulières, il est di�cile d'envisager, à cause des temps de
faisceaux délivrés sur le spectromètre et des temps de vie des cibles, la mesure d'isotopes
dont la durée de demie vie est supérieure à quelques heures (une ou deux).

De plus, les isotopes qui se désexcitent directement sur l'état fondamental de leur noyau �ls
ne pourront jamais être mesurés par cette méthode. Ils sont néanmoins très peu nombreux.

Mais malgré ces limitations ce type de mesure reste très prometteur. Il permet en outre
d'évaluer les rendements isotopiques et isomériques de n'importe quel système �ssionnant
pour toutes les masses. Ces premiers résultats obtenus sont très prometteurs et, même si
l'expérience peut être améliorée (par exemple par des mesures en coïncidences β − γ) ils
ont déjà permis de diminuer l'incertitude d'un grand nombre de noyaux.
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Conclusion

Le but de ce travail était dans un premier temps de valider la mesure des rendements
isobariques dans la région des produits de �ssion lourds sur le spectromètre de masse
Lohengrin.
Si les rendements lourds ont déjà été mesurés pour le 245Cm(nth,f) [62], il était néces-
saire de con�rmer le bon fonctionnement du spectromètre, notamment après les récents
problèmes du générateur de haute tension de celui-ci. Les deux di�érentes mesures de ren-
dements de l'235U(nth,f) ont ainsi permis de montrer que non seulement la nouvelle haute
tension du spectromètre fonctionnait bien, mais aussi que la méthode de détermination
des rendements en masse avec pour système de détection une chambre à ionisation était
e�cace dans la région des produits de �ssion lourds aussi bien que dans celles des produits
de �ssion légers.
Cette méthode a donc été étendue pour la détermination des rendements isobariques
des produits de �ssion lourds pour les systèmes 239Pu(nth,f) et 241Pu(nth,f). Ces mesures
montrent un accord satisfaisant avec les évaluations et permettent de réduire signi�cati-
vement les incertitudes associées.

L'autre grande ligne de la thèse a été de mettre au point une nouvelle technique
expérimentale a�n de pouvoir déterminer sur le spectromètre Lohengrin les rendements
isotopiques de n'importe quel produit de �ssion, la précédente méthode ne permettant de
mesurer que la bosse légère. Ces nouvelles mesures reposent sur l'identi�cation des isotopes
par spectrométrie γ. Les rendements isotopiques de plusieurs noyaux pour la réaction
239Pu(nth,f) ont ainsi pu être mesurés. Ces mesures ont été validées par comparaison avec
di�érentes expériences, et en particulier avec la mesure des masses légères grâce à une
chambre à ionisation sur le spectromètre Lohengrin. Elles sont très prometteuses. Elles
ont permis de réduire les incertitudes de la plupart des noyaux et ouvrent la porte à
la mesure de la distribution complète des rendements indépendants pour n'importe quel
actinide.
De plus certaines améliorations peuvent être proposées grâce à ces mesures dans les don-
nées de décroissance (JEFF/DD).

Cependant, si le principe de cette méthode a été validé par la mesure du 239Pu,
certaines améliorations sont nécessaires pour diminuer les incertitudes mais aussi pour
étendre la gamme des produits de �ssion mesurables (faible rendement).
La première étape incontournable pour la suite de ces mesures sera la fabrication d'une
nouvelle chambre à vide à l'intérieur de laquelle sera placée un détecteur β. Ce dispositif
permettrait d'e�ectuer des mesures en coïncidences β-γ avec une e�cacité su�sante, et
laverait les spectres γ du bruit de fond extérieur.

Ces mesures ont également permis d'étudier les distributions en charge ionique et
énergie cinétique des produits de �ssion.
Les distributions en charge ionique ont montré la présence de plusieurs isomères nanose-
condes dans cette région de la �ssion.
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CONCLUSION

La forme asymétrique des distributions en énergie cinétique reste plus complexe et ne
trouve toujours pas d'explication tout à fait satisfaisante. Cependant, les di�érentes études
menées au cours de ces trois années montrent que ces formes ne peuvent pas s'expliquer
par la perte d'énergie cinétique dans les cibles, contrairement aux idées préconçues. Elle
n'est également pas le résultat de l'évaporation des neutrons prompts par les fragments
de �ssion, ni de la superposition des distributions des di�érents isomères présents pour
une même masse.

Dans la suite la mesure des rendements des produits de �ssion lourds pour d'autre
système �ssionnant est prévue, notamment en collaboration avec le CNRS, qui s'intéresse
par exemple au Thorium ou à l'233U.
Il est maintenant intéressant pour la physique des réacteurs d'e�ectuer des calculs de
chaleur résiduelle à partir des rendements indépendants obtenus lors de ce travail.
Mais au-delà des rendements d'autres études intéressantes sont à considérer quant aux
phénomènes physiques, comme l'étude complète des distribution en charge ionique et
énergie cinétique des noyaux possédant au moins un isomère nanoseconde.
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Démonstration de l'équation de calcul de rendement

Y(A) =
∑
Z

∑
i

∫
Ek

Y(A,qi,Ek)dEk

Pour plus de clarté dans la démonstration, la somme discrète sur les charges ioniques sera
remplacée par une somme continue, et la somme sur les charges nucléaires implicite :

Y (A) =

∫
q

∫
Ek

Y (A, q, Ek) dq dEk

Cas de deux distributions gaussiennes indépendantes en charge
ionique et énergie cinétique

Le rendement Y (A) de la masse A dépend de la contribution des charges ioniques et des
énergies cinétiques. Elle peut donc être exprimée comme étant le produit de deux

fonctions, avec une première fonction f(q) qui dépend uniquement des charges ioniques,
et une seconde fonction g(Ek) qui elle ne dépend que des énergies cinétiques. Cette

écriture n'est possible que si les charges ioniques et les énergies cinétiques ne sont pas
corrélées :

Y (A) =

∫
q

∫
Ek

f(q) g(Ek) dq dEk

donc

Y (A, q, Ek) = f(q) g(Ek)

Pour des distributions en charge ionique et énergie cinétique gaussiennes, les fonctions
f(q) et g(Ek) s'écrivent alors :

f(q) = I
f

1

σq

√
2 π

e
− (q−<q>)2

2 σ2
q

et

g(Ek) = Ig

1

σ
Ek

√
2 π

e
− (Ek−<Ek>)2

2 σ2
Ek

La valeur du rendement Y(A) prend alors la valeur de :

Y (A) = I
f

Ig

Soient R(A, qi) et S(A, Ekj
) les intégrales des distributions tels que :
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R(A, qi) =

∫
Ek

Y (A, qi, Ek) dEk =

∫
Ek

f(qi) g(Ek) dEk = Ig f(qj)

S(A, Ekj
) =

∫
q

Y (A, q, Ekj
) dq =

∫
q

f(q) g(Ekj
) dq = If g(Ekj

)

d'où :

R(A, qi)× S(A, Ekj
) = If g(Ekj

) × Ig f(qj) = If Ig g(Ekj
) f(qj) = Y (A) Y (A, qi, Ekj

)

Y(A) =
R(A,qi)× S(A,Ekj

)

(A,qi,Ekj
)

cqfd.
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Cas de deux distributions indépendantes en charge ionique et
énergie cinétique ajustées par deux gaussiennes

De la même manière que précédemment, on retrouve l'équation :

Y (A) =

∫
q

∫
Ek

Y (A, q, Ek) dq dEk =

∫
q

∫
Ek

f(q) g(Ek) dq dEk

avec cette fois pour fonctions :

f(q) = I
f1

1

σq1

√
2 π

e
− (q−<q1>)2

2 σ2
q1 + I

f2

1

σq2

√
2 π

e
− (q−<q2>)2

2 σ2
q2

et

g(Ek) = Ig1

1

σ
Ek1

√
2 π

e
− (Ek−<Ek1>)2

2 σ2
Ek1 + Ig2

1

σ
Ek2

√
2 π

e
− (Ek−<Ek2>)2

2 σ2
Ek2

Y (A) prend alors la valeur de :

Y (A) = (I
f1

+ I
f2

) (Ig1 + Ig2)

avec

R(A, qi) =

∫
Ek

Y (A, qi, Ek) dEk =

∫
Ek

f(qi) g(Ek) dEk = (Ig1 + Ig2) f(qj)

S(A, Ekj
) =

∫
q

Y (A, q, Ekj
) dq =

∫
q

f(q) g(Ekj
) dq = (I

f1
+ I

f2
) g(Ekj

)

d'où :

R(A, qi)× S(A, Ekj
) = (I

f1
+ I

f2
) g(Ekj

) × (Ig1 + Ig2) f(qj)

= (I
f1

+ I
f2

) (Ig1 + Ig2) g(Ekj
) f(qj) = Y (A) Y (A, qi, Ekj

)

Y(A) =
R(A,qi)× S(A,Ekj

)

(A,qi,Ekj
)

cqfd.

Ce résultat souligne le fait que quelque soit la fonction utilisée pour ajuster les
distributions en charge ionique ou en énergie cinétique, simple ou double gaussiennes,
l'équation ci-dessus reste valable, à condition qu'il n'y aie pas de corrélation entre les

charges ioniques et les énergies cinétiques.
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Cas de deux distributions en charge et en énergie ajustées par
deux gaussiennes en considérant une corrélation entre charge

ionique et énergie cinétique

La formule de Shima (chapitre 4.3.4) ainsi que la référence [79] montrent explicitement
un dépendance de la charge ionique des produits de �ssion en fonction de leur énergie
cinétique après la traversée de la cible et de la feuille de Nickel. En revanche, l'énergie

cinétique n'a pas de raison évidente de dépendre de la charge ionique.

Pour tenir compte de ces propriétés, il faut ajouter un terme de corrélation de la charge
en fonction de l'énergie :

Y (A) =

∫
q

∫
Ek

Y (A, q(Ek), Ek) dq dEk =

∫
q

∫
Ek

f(q(Ek)) g(Ek) dq dEk

avec cette fois pour fonctions :

f(q(Ek)) =

(
I

f1

1

σq1

√
2 π

e
− (q(Ek)−<q1>)2

2 σ2
q1 + I

f2

1

σq2

√
2 π

e
− (q(Ek)−<q2>)2

2 σ2
q2

)
. C(q, Ek)

et

g(Ek) = Ig1

1

σ
Ek1

√
2 π

e
− (Ek−<Ek1>)2

2 σ2
Ek1 + Ig2

1

σ
Ek2

√
2 π

e
− (Ek−<Ek2>)2

2 σ2
Ek2

avec

R(A, qi) =

∫
Ek

Y (A, qi, Ek) dEk =

∫
Ek

f(qi) g(Ek) dEk = (Ig1 + Ig2) f(qj)

S(A, Ekj
) =

∫
q

Y (A, q(Ek), Ekj
) dq =

∫
q

f(q) g(Ekj
) dq = (I

f1
+ I

f2
) g(Ekj

) χ(q, Ek)

d'où :

R(A, qi)× S(A, Ekj
) = (I

f1
+ I

f2
) g(Ekj

) χ(q, Ek) × (Ig1 + Ig2) f(qj)

= (I
f1

+ I
f2

) (Ig1 + Ig2) g(Ekj
) f(qj) χ(q, Ek) = Y (A) Y (A, qi, Ekj

) χ(q, Ek)

Y(A) =
R(A,qi)× S(A,Ekj

)

(A,qi,Ekj
) χ(q,Ek)

Avec le terme χ(q, Ek) qui représente la corrélation entre charge ionique et énergie
cinétique impossible à évaluer avec ces études.
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Charges ioniques moyennes et largeurs de distribution

Masse <q> σq

122 21,7 ± 0, 3 % 1,8 ± 4, 3 %
123 21,4 ± 0, 4 % 2,2 ± 4, 0 %
124 21,6 ± 1, 0 % 2,4 ± 3, 3 %
125 21,6 ± 1, 0 % 2,5 ± 4, 4 %
126 21,8 ± 1, 0 % 2,6 ± 2, 3 %
127 21,6 ± 1, 0 % 2,4 ± 3, 0 %
128 21,7 ± 1, 0 % 2,4 ± 3, 3 %
129 21,6 ± 1, 0 % 2,3 ± 3, 9 %
130 21,6 ± 1, 0 % 2,4 ± 3, 3 %
131 21,8 ± 1, 0 % 2,5 ± 0, 4 %
132 22,1 ± 1, 0 % 2,8 ± 0, 6 %
133 21,7 ± 1, 0 % 2,5 ± 0, 9 %
134 22,1 ± 1, 0 % 2,7 ± 0, 8 %
135 22,5 ± 1, 0 % 3,3 ± 0, 4 %
136 22,2 ± 1, 0 % 3,0 ± 1, 0 %
137 23,3 ± 1, 0 % 3,9 ± 0, 3 %
138 22,3 ± 1, 0 % 3,7 ± 0, 8 %
139 22,9 ± 1, 0 % 3,6 ± 1, 2 %
140 22,9 ± 1, 0 % 4,4 ± 2, 2 %
141 22,8 ± 1, 0 % 4,0 ± 0, 2 %
142 22,7 ± 1, 0 % 4,0 ± 0, 3 %
143 22,6 ± 1, 0 % 3,9 ± 0, 6 %
144 22,0 ± 1, 0 % 3,6 ± 1, 8 %
145 22,5 ± 1, 0 % 3,6 ± 1, 8 %
146 22,2 ± 1, 0 % 3,4 ± 1, 8 %
147 22,8 ± 1, 0 % 3,8 ± 0, 8 %
148 21,7 ± 1, 0 % 3,1 ± 2, 0 %
149 25,2 ± 1, 0 % 5,7 ± 1, 8 %
150 24,0 ± 1, 0 % 5,1 ± 1, 4 %

Tab. 7.8 � Charges ioniques moyennes et largeurs de distribution pour la réaction
235U(nth,f).
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Masse <q> σq

126 22,0 ± 0, 1 % 2,6 ± 1, 4 %
127 21,8 ± 0, 4 % 2,4 ± 1, 0 %
128 21,8 ± 0, 4 % 2,4 ± 0, 9 %
129 21,9 ± 0, 2 % 2,3 ± 0, 5 %
130 22,2 ± 0, 4 % 2,4 ± 0, 4 %
131 22,1 ± 0, 2 % 2,5 ± 0, 5 %
132 22,2 ± 0, 4 % 2,8 ± 0, 4 %
133 22,0 ± 0, 3 % 2,5 ± 0, 4 %
134 22,5 ± 0, 3 % 2,7 ± 0, 4 %
135 21,9 ± 0, 1 % 3,3 ± 0, 1 %
136 22,2 ± 0, 1 % 3,0 ± 0, 1 %
137 21,9 ± 0, 3 % 3,9 ± 0, 4 %
138 22,2 ± 0, 1 % 3,7 ± 2, 3 %
139 22,7 ± 0, 4 % 3,6 ± 0, 3 %
140 25,2 ± 0, 1 % 4,4 ± 0, 6 %
141 23,5 ± 0, 1 % 4,0 ± 0, 8 %
142 23,1 ± 0, 2 % 4,0 ± 0, 8 %
143 23,0 ± 0, 3 % 3,9 ± 1, 6 %
144 23,3 ± 0, 3 % 3,6 ± 1, 1 %
145 23,0 ± 0, 3 % 3,6 ± 2, 9 %
146 22,5 ± 0, 7 % 3,4 ± 1, 9 %
147 23,1 ± 0, 5 % 3,8 ± 4, 9 %
148 23,0 ± 0, 5 % 3,1 ± 2, 3 %
149 25,2 ± 0, 7 % 5,7 ± 1, 5 %
150 24,8 ± 0, 7 % 5,1 ± 3, 8 %

Tab. 7.9 � Charges ioniques moyennes et largeurs de distribution pour la réaction
239Pu(nth,f).
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Masse <q> σq

130 21,9 ± 0, 2 % 2,3 ± 0, 4 %
131 21,8 ± 0, 2 % 2,2 ± 0, 5 %
132 22,0 ± 0, 2 % 2,3 ± 0, 4 %
133 22,4 ± 0, 1 % 2,3 ± 0, 1 %
134 22,0 ± 0, 1 % 2,4 ± 0, 6 %
135 21,2 ± 0, 2 % 2,4 ± 0, 6 %
136 22,3 ± 0, 1 % 2,5 ± 1, 6 %
137 21,3 ± 0, 1 % 2,4 ± 0, 4 %
138 22,0 ± 0, 2 % 2,7± 1, 5 %
139 22,2± 0, 2 % 2,7 ± 0, 7 %
140 23,8 ± 0, 2 % 4,2 ± 0, 2 %
141 22,6 ± 0, 1 % 3,3 ± 0, 6 %
142 22,8 ± 0, 1 % 3,6 ± 0, 3 %
143 22,5 ± 0, 3 % 3,0 ± 1, 0 %
144 22,6 ± 0, 3 % 3,5 ± 0, 6 %
145 22,5 ± 0, 6 % 3,2 ± 1, 2 %
146 22,3 ± 0, 7 % 3,3 ± 0, 9 %
147 23,8 ± 0, 5 % 3,4 ± 2, 0 %
148 23,7 ± 0, 7 % 4,0 ± 1, 0 %
149 25,3 ± 0, 5 % 3,8 ± 1, 6 %
150 24,3 ± 0, 6 % 3,6 ± 1, 7 %
151 26,1 ± 0, 5 % 3,7 ± 1, 6 %

Tab. 7.10 � Charges ioniques moyennes et largeurs de distribution pour la réaction
241Pu(nth,f).
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Energies cinétiques moyennes et largeurs de
distribution

Masse <Ek> σEk

123 73,3 ± 5, 4 % 7,2 ± 8, 8 %
124 75,1 ± 5, 3 % 7,9 ± 8, 9 %
125 74,5 ± 5, 3 % 6,7 ± 9, 4 %
126 73,8 ± 5, 2 % 7,5 ± 10, 3 %
127 75,9 ± 4, 9 % 7,4 ± 12, 9 %
128 78,5 ± 5, 3 % 7,4 ± 6, 6 %
129 81,5 ± 5, 6 % 6,0 ± 8, 6 %
130 83,0 ± 4, 9 % 5,2 ± 11, 7 %
131 81,2 ± 5, 1 % 5,5 ± 12, 2 %
132 80,1 ± 4, 8 % 5,3 ± 14, 1 %
133 78,2 ± 4, 5 % 6,1 ± 13, 3 %
134 76,9 ± 5, 0 % 5,9 ± 11, 9 %
135 73,8 ± 5, 5 % 6,4 ± 10, 3 %
136 72,9 ± 4, 9 % 5,8 ± 12, 2 %
137 72,5 ± 5, 4 % 6,1 ± 9, 5 %
138 70,4 ± 5, 2 % 6,2 ± 11, 9 %
139 69,2 ± 5, 1 % 6,8 ± 15, 1 %
140 68,9 ± 5, 5 % 6,7 ± 11, 7 %
141 68,9 ± 6, 0 % 5,4 ± 14, 3 %
142 66,9 ± 5, 6 % 5,1 ± 11, 7 %
143 65,8 ± 7, 5 % 5,4± 13, 8 %
144 64,7 ± 6, 5 % 4,8 ± 11, 7 %
145 64,9 ± 7, 6 % 5,2 ± 13, 6 %
146 62,6 ± 6, 4 % 5,5 ± 13, 6 %
147 61,7 ± 6, 7 % 4,9 ± 13, 2 %
148 60,3 ± 7, 0 % 5,0 ± 12, 4 %
149 59,0 ± 6, 9 % 5,5 ± 15, 7 %
150 58,3 ± 7, 5 % 5,4 ± 10, 0 %
151 58,2 ± 9, 2 % 6,2 ±13, 2 %
152 55,8 ± 7, 6 % 5,2 ± 13, 9 %

Tab. 7.11 � Energies cinétiques moyennes et largeurs de distribution pour la réaction
235U(nth,f).
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Masse <Ek> σEk

126 81,6 ± 5, 7 % 7,7 ± 9, 4 %
127 80,3 ± 5, 8 % 7,5 ± 9, 3 %
128 80,8 ± 5, 8 % 7,3 ± 11, 8 %
129 82,3 ± 5, 4 % 7,0 ± 11, 4 %
130 81,2 ± 5, 7 % 7,7 ± 7, 9 %
131 78,4 ± 5, 3 % 6,8 ± 10, 3 %
132 78,8 ± 5, 9 % 7,0 ± 10, 6 %
133 78,4 ± 6, 0 % 7,6 ± 9, 3 %
134 78,0 ± 5, 5 % 7,5 ± 8, 9 %
135 75,1 ± 5, 6 % 6,9 ± 10, 5 %
136 72,1 ± 6, 7 % 7,1 ± 9, 7 %
137 72,4 ± 6, 7 % 7,3 ± 10, 1 %
138 71,7 ± 6, 8 % 7,0 ± 10, 2 %
139 69,1 ± 7, 2 % 7,1 ± 10, 2 %
140 69,9 ± 10, 2 % 7,4 ± 10, 3 %
141 67,0 ± 9, 6 % 6,5 ± 11, 4 %
142 66,7 ± 8, 1 % 6,2 ± 12, 5 %
143 67,3 ± 7, 4 % 5,5 ± 13, 2 %
144 64,8 ± 7, 4 % 6,3 ± 12, 9 %
145 61,0 ± 8, 5 % 6,5 ± 13, 2 %
146 62,1 ± 7, 7 % 6,0 ± 12, 0 %
147 58,7 ± 9, 3 % 6,9 ± 11, 4 %
148 59,4 ± 12, 7 % 6,0 ± 13, 2 %
149 56,3 ± 11, 4 % 6,4 ± 13, 8 %
150 57,3 ± 9, 0 % 6,3 ± 13, 4 %

Tab. 7.12 � Energies cinétiques moyennes et largeurs de distribution pour la réaction
239Pu(nth,f).
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Masse <Ek> σEk

130 81,2 ± 5, 7 % 8,1 ± 9, 3 %
131 80,3 ± 5, 9 % 7,9 ± 11, 2 %
132 78,5 ± 5, 9 % 7,9 ± 11, 8 %
133 75,4 ± 6, 2 % 8,4 ± 10, 6 %
134 73,5 ± 6, 6 % 8,3 ± 10, 1 %
135 72,8 ± 6, 5 % 8,5 ± 10, 7 %
136 71,7 ± 6, 8 % 8,3 ± 10, 4 %
137 71,1 ± 6, 9 % 8,3 ± 11, 1 %
138 70,2 ± 6, 9 % 7,6 ± 11, 7 %
139 66,8 ± 8, 1 % 7,9 ± 11, 4 %
140 68,3 ± 9, 7 % 6,8 ± 12, 8 %
141 65,7 ± 10, 5 % 7,4 ± 12, 4 %
142 65,7 ± 7, 8 % 6,7 ± 14, 1 %
143 64,1 ± 7, 6 % 6,4 ± 14, 3 %
144 64,7 ± 7, 6 % 6,8 ± 13, 4 %
145 62,4 ± 7, 9 % 6,2 ± 12, 3 %
146 62,5 ± 8, 1 % 6,3 ± 12, 9 %
147 60,2 ± 8, 8 % 6,9 ± 11, 8 %
148 60,3 ± 8, 6 % 6,1 ± 12, 4 %
149 57,2 ± 9, 9 % 6,9 ± 14, 9 %
150 57,6 ± 10, 5 % 6,5 ± 15, 2 %
151 55,1 ± 10, 2 % 6,4 ± 13, 2 %

Tab. 7.13 � Energies cinétiques moyennes et largeurs de distribution pour la réaction
241Pu(nth,f).
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Bases de données utilisées pour la détermination des
rendements isotopiques du

239Pu(nth,f)

Masse A Z Eγ[keV] B.R. (%) Base de donnée
utilisée

93 36 253,4 41,2 ± 2,6 JEFF-3.1
323,9 24,1 ± 1,4 JEFF-3.1

37 432,6 20,2 ± 2 JEFF-3.1
986,1 7,9 ± 0,9 JEFF-3.1

38 590,3 68 ± 4,8 JEFF-3.1
875,7 24,5 ± 1,7 JEFF-3.1

94 37 836,9 87,0 ± 3,0 NNDC
1309,1 14,2 ± 8,0 NNDC

38 1427,7 94 ± 0,7 JEFF-3.1
723,8 2,4 ± 0,13 JEFF-3.1

39 918,7 56 ± 3 JEFF-3.1
1138,9 6 ± 0,5 JEFF-3.1

95 37 352 59 ± 2 JEFF-3.1
204 18,2 ± 1,1 JEFF-3.1

38 685,6 22,6 ± 1,2 JEFF-3.1
2717,3 4,6 ± 0,6 JEFF-3.1

39 954 15,8 ± 0,7 JEFF-3.1
2175,6 7 ± 0,4 JEFF-3.1

96 38 122,3 76,5 ± 1,2 JEFF-3.1
809,4 71,9 ± 2,6 JEFF-3.1

39m 914,8 59,7 ± 2,7 JEFF-3.1
617,2 57,9 ± 2,7 JEFF-3.1

98 38 119,4 72,9 ± 4,4 JEFF-3.1
444,6 33 ± 4,4 JEFF-3.1

39 2941,3 16,9 ± 1,6 JEFF-3.1
1590,9 14,8 ± 1,4 JEFF-3.1

39m 620,5 66,1 ± 3,8 JEFF-3.1
647,6 52,2 ± 2,9 JEFF-3.1

99 38 125,1 16,1 ± 2,4 JEFF-3.1
1198,1 9,2 ± 2,2 JEFF-3.1

39 121,8 44 ± 3 JEFF-3.1
724,2 18,5 ± 2,2 JEFF-3.1

40 469,1 54,9 ± 1,4 JEFF-3.1
546,1 48,3 ± 2,1 JEFF-3.1

41 137,7 90,6 ± / JEFF-3.1
41m 97,8 6,7 ± 0,8 JEFF-3.1

253,5 3,7 ± 0,5 JEFF-3.1

Tab. 7.14 � Raies γ et rapports d'embranchement utilisés dans la détermination des
rendements isotopiques du239Pu(nth,f).
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Masse A Z Eγ[keV] B.R. (%) Base de donnée
utilisée

133 51 1096,2 43 ± 2,38 JEFF-3.1
817,8 18,5 ± 1,92 JEFF-3.1

52 312,1 62,4 ± 0,5 JEFF-3.1
407,6 21,7 ± 0,5 JEFF-3.1

52m 863,9 15,6 ± 0,8 JEFF-3.1

134 51m 1279 100 ± 5 LBNL
297 97 ± 5 LBNL

52 767,2 29,6 ± 0,6 JEFF-3.1
210,5 22,4 ± 0,8 JEFF-3.1

53 847 95,4 ± 1,9 JEFF-3.1
884,1 64,9 ± 1,9 JEFF-3.1

53m 272,1 79,1 ± 3,0 JEFF-3.1

136 52 2077,9 22,4 ± 2,5 JEFF-3.1
333,9 18,8 ± 2,1 JEFF-3.1

53 1321,1 24,8 ± 1,8 JEFF-3.1
53m 381,4 100 ± 6 LBNL

137 53 1218 13,1 ± 0,9 JEFF-3.1
601,1 5,8 ± 1 JEFF-3.1

54 455,5 31,2 ± 0,5 JEFF-3.1

138 53 588,8 54,0 ± 6,29 JEFF-3.1
875,2 8,9 ± 1,25 JEFF-3.1

54 258,4 31,5 ± 1,3 JEFF-3.1
434,6 20,3 ± 0,8 JEFF-3.1

55 1009,8 29,8 ± 0,6 JEFF-3.1
55m 191,9 15,4 ± 1,7 JEFF-3.1

139 53 571,2 8,3 ± 0,7 ENDF/B-VI.8
588,8 5,7 ± 0,2 ENDF/B-VI.8

54 218,6 56 ± 6,0 ENDF/B-VI.8
296,5 21,7 ± 2,4 ENDF/B-VI.8

55 1283,2 7,1 ± 1,5 ENDF/B-VI.8
627,2 1,5 ± 0,3 ENDF/B-VI.8

140 53 376,6 90 ± / LBNL
54 805,5 20 ± / LBNL

1413,6 12,2 ± 12 LBNL
55 602,3 52,5 ± 16 LBNL

908,3 8,56 ± 21 LBNL

141 55 561,6 4,7 ± 0,4 JEFF-3.1
1194 4,0 ± 0,3 JEFF-3.1

56 190,3 46 ± 3,3 JEFF-3.1
304,2 25,4 ± 1,8 JEFF-3.1

Tab. 7.15 � Raies γ et rapports d'embranchement utilisés dans la détermination des
rendements isotopiques du239Pu(nth,f).
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Masse A Z Eγ[keV] B.R. (%) Base de donnée
utilisée

142 55 359,6 27,2 ± 2,7 JEFF-3.1
1326,5 12,9 ± 1,3 JEFF-3.1

56 255,3 20,5 ± 0,8 JEFF-3.1
1204,3 14,2 ± 0,5 JEFF-3.1

57 641,3 47,4 ± 0,5 JEFF-3.1

143 56 211,5 25,0 ± / LBNL
798,8 15,6 ± 3,0 LBNL

57 620,3 2,3 ± 12,0 LBNL
643,8 1,6 ± 8,0 LBNL

144 56 103,9 23,3 ± 12,0 LBNL
430,5 18,3 ± 4,0 LBNL

57 397,4 94,3 ± 16,0 LBNL
541,2 39,2 ± 8,0 LBNL

145 56 96,6 17 ± / LBNL
91,9 7 ± / LBNL

57 70 10,8 ± 1,9 JEFF-3.1
355,8 3,8 ± 0,7 JEFF-3.1
118,2 3,6 ± 0,6 JEFF-3.1

58 724,3 44,0 ± 6,0 JEFF-3.1
1148 9,6 ± 1,4 JEFF-3.1

146 56 140,7 20,2 ± 4,0 LBNL
251,2 19,6 ± 5,0 LBNL

57 924,6 7,5 ± 0,4 JEFF-3.1
666,1 6,4 ± 0,4 JEFF-3.1

57m 514,6 23,8 ± 19,0 LBNL
502,9 19,7 ± 15,0 LBNL

58 316,7 56,2 ± 3,0 JEFF-3.1
218,2 20,8 ± 1,2 JEFF-3.1

147 57 117,7 12,0 ± 1,0 JEFF-3.1
186,3 6,5 ± 0,6 JEFF-3.1

58 268,8 6,3 ± 0,4 JEFF-3.1
92,9 4,0 ± 0,4 JEFF-3.1

148 57 158,5 55,6 ± 1,4 JEFF-3.1
989,9 9,3 ± 0,3 JEFF-3.1

58 269,5 17,0 ± 9,0 LBNL
291,7 16,7 ± 8,0 LBNL

Tab. 7.16 � Raies γ et rapports d'embranchement utilisés dans la détermination des
rendements isotopiques du239Pu(nth,f).
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Masse A Z Eγ[keV] B.R. (%) Base de donnée
utilisée

151 59 484,5 9,3 ± 5,0 LBNL
495,3 8,5 ± 6,0 LBNL

60 116,8 39 ± 5,0 LBNL
255,7 14,8 ± 3,0 LBNL

152 59 226,7 7,8 ± 4,0 LBNL
297,6 5,9 ± 3,0 LBNL

60 278,6 29 ± 17,0 LBNL
250,2 18,3 ± 9,0 LBNL

Tab. 7.17 � Raies γ et rapports d'embranchement utilisés dans la détermination des
rendements isotopiques du239Pu(nth,f).
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Résumé
Les rendements de �ssion sont des données très importantes pour les applications

nucléaires. Elles représentent par exemple une partie des données d'entrée des di�érents
codes de simulation. De même les modèles théoriques qui tentent de reproduire ces dis-
tributions ont besoin de valeurs expérimentales auxquelles ils peuvent se comparer.

Par le passé le spectromètre de masse Lohengrin a permis, grâce à sa très bonne réso-
lution en masse et en énergie, de déterminer avec une grande précision les rendements des
produits de �ssion légers pour de nombreux systèmes �ssionants. Cependant la méthode
expérimentale utilisée dans cette région de la �ssion, détection par chambre à ionisation,
ne permet pas la séparation des isotopes dans la région des produits de �ssion lourds. Pour
cette raison un nouveau dispositif expérimental par spectrométrie γ a été mis en place
au cours de cette thèse. Il a été validé par comparaison des précédentes mesures dans la
région des produits de �ssion légers et permet de déterminer les rendements isotopiques
que ce soit pour les produits de �ssion légers comme pour les produits de �ssion lourds.

Ainsi au cours de ces travaux, a�n de compléter et d'améliorer les bibliothèques de don-
nées, les rendements en masse des produits de �ssion lourds pour les réactions 235U(nth,f),
239Pu(nth,f) et 241Pu(nth,f) ont été mesurés pour la première fois sur le spectromètre Lo-
hengrin. Ils ont permis d'améliorer considérablement les incertitudes associées.
De la même manière les rendements isotopiques des produits de �ssion lourds pour le
239Pu(nth,f) ont été déterminés par spectrométrie γ.

De plus les distributions en charge ionique et en énergie cinétique des produits de
�ssion ont été particulièrement étudiées. Elles ont entre autres mis en évidence la présence
d'isomères nanosecondes pour certains noyaux.

Mots clés : �ssion, rendements isobarique et isotopique, spectromètre Lohengrin, spec-
trométrie γ, distributions en charge ionique et en énergie cinétique, isomère nanoseconde

Abstract
In spite of the huge amount of �ssion yield data available in di�erent libraries, more

accurate values are still needed for nuclear energy applications and to improve our un-
derstanding of the �ssion process.

Thus measurements of �ssion yields were performed at the mass spectrometer Lohen-
grin at the Institut Laue-Langevin in Grenoble, France. The mass separator Lohengrin is
situated at the research reactor of the institute and permits the placement of an actinide
layer in a high thermal neutron �ux. It separates fragments according to their atomic
mass, kinetic energy and ionic charge state by the action of magnetic and electric �elds.
Coupled to a high resolution ionization chamber the experiment was used to investigate
the mass and isotopic yields of the light mass region. Almost all �ssion yields of isotopes
from Th to Cf have been measured at Lohengrin with this method.

To complete and improve the nuclear data libraries, these measurements have been
extended in this work to the heavy mass region for the reactions 235U(nth,f), 239Pu(nth,f)
and 241Pu(nth,f). For these higher masses an isotopic separation is no longer possible. So,
a new method was undertaken with the reaction 239Pu(nth,f) to determine the isotopic
yields by γ spectrometry. These experiments have allowed to reduce considerably the
uncertainties.

Moreover the ionic charge state and kinetic energy distributions were speci�cally stu-
died and have shown, among others, nanosecond isomers for some masses.

Keywords : �ssion process, mass yields, isotopic yields, Lohengrin spectrometer, spec-
troscopy γ, ionic charge state distribution, kinetic energy distribution, nanosecond isomer


