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Introduction

L’énergie nucléaire est confrontée au probleme du stockage en sécurité de déchets radioactifs
a longue durée de vie, en particulier des actinides radiotoxiques. Des propositions ont été faites
récemment pour transmuter (ou “incinérer”) ces déchets, soit dans des réacteurs critiques, soit dans
des réacteurs sous-critiques pilotés par accélérateur. Conjointement, la recherche autour de ces grands
projets a entrainé une forte activité autour des simulations numériques de neutronique. Les simula-
tions, tres completes et rigoureuses, de ces réacteurs complexes ont aussi relancé fortement les travaux
autour des mesures de sections efficaces des matériaux mis en jeu dans de tels systémes puisque la
précision des simulations est maintenant limitée par la précision des données nucléaires. Les évaluations
des données nucléaires trouvent ainsi une place cruciale dans les études de scénarios des réacteurs du

futur.

Les travaux sur l’évaluation des données sont loin d’étre récents, ceux-ci débuterent dans la
deuxieéme moitié du XX giecle. Aussi bien la recherche fondamentale, que la recherche militaire
ou l'industrie nucléaire en fort développement réclamaient déja des données nucléaires précises, princi-
palement des sections efficaces neutroniques et photoniques, mais également des données de structure
nucléaire et de décroissance. Les données pour des réactions nucléaires induites par des neutrons
d’énergie thermique furent évaluées en priorité, mais le champ grandissant de la technologie nucléaire,
des réacteurs a fission thermique et rapide amena une extension correspondante du domaine d’énergie
d’intérét.

Plus récemment, dans le contexte de la loi de 1991 portant sur la gestion des déchets nucléaires [1],
une ouverture s’est effectuée dans le domaine. Elle a permis de donner une forte impulsion aux études
sur la transmutation d’éléments ou leur incinération afin de réduire leur radiotoxicité a long terme.
Les nouveaux concepts de réacteurs avec notamment les ADS (Accelerator Driven System), les RSF
(Réacteurs & sels fondus) et les nouveaux combustibles envisagés étendent la gamme des éléments dont
il est nécessaire de préciser les sections efficaces, ou encore d’en connaitre le degré d’incertitude. D’im-
portantes collaborations se sont créées, constituées aussi bien d’expérimentateurs que de théoriciens et
d’évaluateurs afin de partager et d’améliorer les données existantes. L’informatique prenant une place
croissante depuis une période récente, celle-ci a imposé naturellement une certaine unification de ces
données. Cela a alors permis de mettre clairement en évidence qu’entre certaines données évaluées des

désaccords existaient, et de mettre ainsi 'accent sur leurs insuffisances.

C’est dans cette direction qu’est dirigé ce travail. Nous avons cherché & étudier ces insuffisances



et & y remédier rapidement avec une expérimentation légere et rapidement exploitable. L’acquis du
groupe de Grenoble lors de l'expérience TARC [2] a incité l'acquisition d’un massif de plomb. Ce
spectromeétre a temps de ralentissement en plomb a été couplé & un générateur de neutrons pulsé.
Comme nous le verrons, cela nous a permis d’effectuer des mesures rapides dans une large région
d’énergie comprise entre 0,1 eV et 30 keV. Nous n’avions pas pour objectif d’extraire les sections
efficaces de capture d’échantillons ni de dire pourquoi des désaccords sont observés entre les bases
de données. L’extraction des sections efficaces de capture aurait demandé un trés important travail

supplémentaire. Les deux objectifs que nous avons pu atteindre sont les suivants:
— Développer une méthodologie expérimentale et mesurer des taux de réaction avec un grande
précision.
— Effectuer des simulations du spectrometre & temps de ralentissement en plomb permettant un

calcul tres précis des taux de réaction attendus a partir des bases de données.

— Tester et valider ainsi des sections efficaces de capture et de diffusion extraites de plusieurs bases

de données.

— Obtenir des résultats immédiatement exploitables en termes de calculs neutroniques. Ces résultats
permettent a la fois de dimensionner les erreurs maximales, d’en indiquer la localisation énergétique

et d’en faire une correction au premier ordre.

Notre travail s’inscrit dans le cadre du groupement de recherches GEDEON (Gestion des DE-
chets par des Options Nouvelles) regroupant le Commissariat & I’Energie Atomique, Electricité de
France, la société Framatome et le Centre National de la Recherche Scientifique. Le groupe de Gre-
noble est investit plus particulierement dans les études de la physique des réacteurs hybrides et des
réacteurs a sels fondus a travers des travaux expérimentaux aupres du réacteur MASURCA (MAquette
SURgénératrice a CAdarache) et d’études de scénarios pour le nucléaire du futur ainsi que dans une
collaboration avec le groupe systémes hybrides du Centre d’Etudes Nucléaires de Bordeaux Gradignan
dans le cadre de mesures de sections efficaces du cycle thorium au-dessus de 100 keV.

Dans ce travail, nous détaillerons dans un premier temps la problématique actuelle des données
nucléaires (chapitre 1). Nous décrirons ensuite notre dispositif expérimental ainsi que la méthode de si-
mulation utilisée (chapitre 2). Une étude approfondie du flux de neutrons dans le massif de plomb nous
a permis de montrer notre aptitude & tester la section efficace de diffusion avec une grande précision
(chapitre 4). Le chapitre 5 décrira analyse des mesures de capture nécessaires pour permettre les
comparaisons avec les simulations effectuées avec différentes bases de données. Nous traiterons ensuite
ces comparaisons systématiquement entre les simulations et ’expérience sur différents éléments dans
le chapitre 6. Nous illustrerons I'intérét de disposer de mesures sur plusieurs épaisseurs d’échantillons
pour la validation des bases de données de sections efficaces. Cet ensemble de mesures a permis de
bien mettre en évidence les capacités d’un tel dispositif expérimental qui s’avere pouvoir donner des

résultats expérimentaux avec une précision de I'ordre de 5%.



Chapitre 1

Problématique des données nucléaires

et de la simulation

1.1 Etat des projets des réacteurs nucléaires

du futur

Deux projets tres innovants ont été les nouveaux moteurs dans les dix derniéres années de la
recherche nucléaire civile. Il s’agit des projets de réacteurs sous-critiques pilotés par accélérateur
proposés par C.D. BOWMAN [3] (réacteur & sels fondus dédié & I'incinération de déchets produits par
la filiere REP actuelle) et C. RUBBIA [4] (réacteur refroidi au plomb avec production d’énergie). De
plus, la filiere & sels fondus critique, étudiée a partir des années soixante a Oak-Ridge [5], trouve
aussi en France un important regain d’intérét & travers le concept AMSTER (Actinide Molten Salt
TransmutER) proposé par EDF [6] et dont les potentialités sont aussi évaluées depuis une période
récente par le groupe réacteurs hybrides de 'ISN [7]. Dans ce méme mouvement d’idées, de nouveaux
concepts de réacteurs évaluent les possibilités d’incinération des actinides mineurs et des produits de
fissions a vie longue. Ces projets entrent dans le cadre des choix de filieres pour le réacteur du futur.

Ces projets présentent de grandes variabilités dans leurs objectifs (incinération, production d’éner-
gie ...), leur structure, leurs contraintes, leur géométrie, leurs combustibles possibles, leur spectre de
neutrons (thermique, épithermique, rapide) ... Il ne s’agit bien évidemment pas ici de décrire en détails
ces projets mais bien de mettre en avant un aspect fondamental qui relie I’ensemble de ces projets:
celui du foisonnement des axes (ré)ouverts dans de nombreux domaines de recherche. L’interaction de

I’ensemble des acteurs de la recherche doit logiquement exister : les champs d’études concernent :
— le retraitement : recyclage des combustibles solides ou liquides (sels fondus),
— la chimie en ligne: principalement sur les réacteurs a sels fondus,

— la physique du solide et des matériaux : corrosion induites par le plomb, la fenétre d’entrée du

faisceau pour les ADS, la tenue aux forts burn-up des nouveaux combustibles,

— la physique des accélérateurs: projet IPHI (Injecteur de Protons de Haute Intensité) ...



— la physique des réacteurs : expériences sur réacteur de puissance nulle et étude de scénarios par

simulation,

— la physique fondamentale: mesures de sections efficaces, évaluations, extensions des données
au-dessus de 20 MeV.

Notre axe de travail décrit dans ce manuscrit se rattache a une partie de ce dernier point.

1.2 Un grand nombre de noyaux mis en jeu dans ces grands projets

Ces réacteurs du futur intégrent un grand nombre de matériaux qui peuvent étre classés simplement

de la fagon suivante:

— les combustibles: traditionnels: 23°U-238U, MOX, U-Pu; nouvelles filieres (réacteurs hybrides et

réacteurs & sels fondus dans un spectre & neutrons rapides ou thermiques) : Th-Pu, 232Th-233U [8],

— les actinides: le neptunium, le plutonium, 'américium, le curium. Pour ces noyaux, il faut rap-
peler que certains d’entre eux ont des périodes tres longues et qu’ils auront une radiotoxicité
induite importante. Leur présence dans les coeurs des réacteurs en fonctionnement pourra, par
capture sur ces noyaux, créer des noyaux dont ’activité est importante, leur manipulation sera

plus contraignante,

~ les produits de fissions: d’une part les produits de fission & vie longue (PFVL) tel que le % Tc,
1291 .. dont il faut envisager la transmutation, d’autre part les produits de fission & vie courte

(inférieure & 30 ans) qu’il faudra entreposer pendant 600 ans,

— les modérateurs et caloporteurs: ’eau pour les réacteurs & eau pressurisée, le plomb ou le graphite
dans les réacteurs hybrides et les réacteurs & sels fondus (RSF). Pour I’ensemble des modérateurs,
les propriétés neutroniques, les conditions d’utilisation et de manipulation seront largement

différentes d’un systeme a ’autre.

— les matériaux de structure: les matériaux utilisés sont différents suivant les conditions physico-
chimiques du réacteur : gaine des crayons supportant les combustibles (zircaloy), matériaux uti-
lisés dans les canaux des réacteurs a sels fondus. Les matériaux des alliages des aciers existent
en tres grandes quantités (Fe, Ni, W, Mo, Cr ...). Ces aciers doivent étre résistants & la corrosion

(ex.: le plomb), ils doivent répondre & certains criteres de dommages aux matériaux [9].

Nous pouvons constater qu’un trés grand nombre de matériaux doit étre pris en considération dans
les réacteurs. Une bonne connaissance de leurs propriétés neutroniques est clairement nécessaire pour
leur optimisation et la compréhension détaillée de la neutronique, de ’évolution du combustible, de

Iactivation et de la fatigue des structures.



1.3 Les expériences actuelles

1.3.1 Le réacteur de recherche MASURCA

Le réacteur de recherche MASURCA (MAquette de SURgénérateur & CAdarache), construit au
départ pour les études lides & Superphénix, est maintenant utilisé dans le cadre des études sur les
réacteurs hybrides [10]. Il doit permettre I’étude de la neutronique des nouveaux combustibles dans
un milieu sous-critique avec une injection de neutrons dans le coeur. Il doit permettre aussi de va-
lider les codes de calculs existant et utilisés par la communauté dans le mode de fonctionnement
sous-critique [11]. Dans le cadre des études sur la validation des bases de données des éléments, il
conserve néanmoins la complexité des réacteurs de puissance, c’est & dire d’un tres grand nombre de
matériaux présents. Il apparait donc tres utile d’envisager des méthodes expérimentales qui permettent
de découpler les études neutroniques liées & la validation des codes de simulations des propriétés neu-

troniques des matériaux mis en jeu.

1.3.2 Les expériences de mesure de section efficaces

Les principaux sites ou sont effectuées des mesures de sections efficaces avec une résolution en

énergie importante sont :

~ GELINA! & Geel en Belgique [12] basé sur une méthode de temps de vol.

— n-TOF au CERN dont le programme expérimental débute [13, 14]. La mesure d’une longue liste
de nucléides a été prévue. Celle-ci inclut aussi bien des actinides mineurs que des produits de
fission ainsi que des matériaux de structure et des matériaux absorbants. Ces mesures incluent

les mesures de sections efficaces de capture et de fission.

— l'accélérateur Van de Graaff du Centre d’études nucléaires de Bordeaux ainsi que le Tandem

d’Orsay aupreés desquels se déroule un programme de mesure sur la filiere thorium [15, 16].

— ORELA (Oak Ridge Electron Linear Accelerator) qui fonctionne depuis 1968: plus de 40% des
évaluations de la base de données ENDF/B-VT (cf. section 1.4.1) proviennent de mesures faites

sur cette installation [17].

Ces grands programmes ont une liste importante de noyaux entrant dans la problématique des
réacteurs du futur pour lesquels des mesures sont prévues. Les mesures peuvent réclamer des temps de
faisceau relativement longs. La production de résultats expérimentaux avec une grande résolution en
énergie et exploitable pour I’évaluation demande un travail d’extraction des données et d’analyse qui
peut prendre beaucoup de temps. En effet, les données mesurées sont corrigées de divers effets comme

le bruit de fond, les impuretés, I'efficacité des détecteurs ou encore des diffusions multiples, etc.

1. Geel Electron LINear Accelerator de 'IRMM (Institute for Reference Materials and Measurements)



1.4 Les bases de données

1.4.1 L’état de l’art

La procédure d’évaluation des données nucléaires combine les mesures expérimentales avec les
modeles théoriques proposant une bonne appréciation des valeurs réelles des données des réactions
nucléaires fondamentales. Un effort d’évaluation est mis en ceuvre pour déterminer des sections efficaces
de réaction et pour fournir une complete représentation de toutes les sections efficaces, des rendements
de production et des distributions angulaires et en énergie des produits des réactions induites par
neutrons. Ces évaluations sont nécessaires pour les calculs des performances des systémes nucléaires.
De plus, elles doivent étre dans un format standard lisible par les codes de calcul. Aujourd’hui, la
plupart des évaluations completes utilisent le format ENDF (Evaluated Nuclear Data File) : développé
au départ aux Etats-Unis, ce format est employé maintenant par toute la communauté.

Les évaluations individuelles des éléments sont combinées puis compilées dans des librairies permet-
tant leur emploi par les codes de calculs. Ces librairies sont identifiées par un nom caractéristique avec
un numéro de version pour en faciliter 'identification. Les plus importantes des librairies disponibles

au format ENDF sont les suivantes? :

— ENDF/B-VI: c’est la librairie standard des Etats-Unis. Elle est controlée par le “Cross Section
Evaluation Working Group” (CSEWG) du département & ’énergie américain et elle est main-
tenue au National Nuclear Data Center (NNDC) du Brookhaven National Laboratory (BNL).

Celle-ci propose 408 fichiers évalués (éléments naturels et isotopes)?.

— JENDL3.2 (Japanese Evaluated Nuclear Data Library) est la librairie standard pour les applica-
tions a la fission du Japon. Elle est controlée par le Japanese Atomic Energy Research Institute

(JAERI). Dans cette librairie: 340 évaluations sont accessibles.

— JEF2.2 (Joint Evaluated File) est la librairie standard de la communauté européenne, elle est
administrée par la Nuclear Energy Agency (NEA) Data Bank & Paris [18]. Le projet JEF est
orienté au départ vers les applications nucléaires. Elle propose 313 évaluations d’éléments naturels

et d’isotopes. La version JEF3 doit étre disponible dans le courant de I'année 2002.
— BROND-2 est la librairie russe: elle dispose de 121 fichiers évalués au format ENDF.
— CENDL-2 est le standard chinois proposant ’acces & 54 fichiers d’évaluations.
Il existe d’autres librairies, mais depuis une dizaine d’années une importante homogénéisation tend
a s’effectuer entre ’ensemble des librairies dans le monde a travers de fortes collaborations et des acces

simplifiés aux données. Un effort de cohérence est en cours au niveau mondial, celui-ci est coordonné
par la NEA.

2. Les fichiers évalués au format ENDF de ces librairies sont accessibles sur le site internet:
http://t2.lanl.gov/data/data.html

3. Nous utiliserons la version ENDF/B-VL5 pour les simulations utilisant cette base de données. La version ENDF/B-
VI.6 doit étre tres bientot disponible.



1.4.2 Les difficultés posées par 1’évaluation

L’évaluation des données pour un noyau ou un élément, outre qu’elle requiert naturellement des
données expérimentales, impose un processus complexe de correction et d’analyse de ces données avant
qu’elles soient accessibles aux utilisateurs. De plus, les données expérimentales ne peuvent étre uti-
lisées directement dans les calculs. L’information de ces résultats est fragmentaire. Une évaluation
compléte d’un élément réclame ’ensemble des processus physiques (sections efficaces totales et par-
tielles, décroissance ...) pour chaque élément. Une étape d’analyse est donc nécessaire pour compléter
les mesures et produire le jeu de données cohérentes [19].

De plus, un retour d’expérience (“feed-back”) des données évaluées est nécessaire grace a des bench-
marks simulants les expériences. Cela permet de tester ces évaluations en identifiant leurs insuffisances
éventuelles et de les actualiser au fur et & mesure que de nouvelles données expérimentales sont obte-
nues. Le temps nécessaire & une évaluation auquel s’ajoute le retour d’expérience (“feed-back”) peut

étre de plusieurs années.

1.4.3 Les désaccords entre les bases de données

Les différentes bases de données existantes et disponibles au format ENDF utilisable par la plupart
des codes de calcul présentent parfois des désaccords importants. Ces désaccords sont bien souvent
liés a la région d’énergie des résonances non résolues pour les données inférieures & 20 MeV dans
le cas des sections efficaces élastique et de capture. Certains noyaux de la filiere thorium envisagée
pour les ADS ou les RSF sont bien souvent mal connus, voire dépourvus d’évaluation en raison des
trés grandes difficultés que peut représenter leur expérimentation (par exemple dans les cas du Pa,
Cm, Np ). Il faut noter que les désaccords peuvent également provenir des données expérimentales
sur lesquelles ’évaluateur se base pour produire les données évaluées. Les figures regroupées dans
I’annexe A présentent quelques exemples de sections efficaces de capture extraites des bases de données
ENDF/B-VI, JENDL3.2 et JEF2.2.

1.5 De la nécessité de faire de nouvelles mesures :

mais lesquelles?

Les processus physiques principaux des ADS et des RSF ou plus généralement des réacteurs in-
cinérateurs sont dévolus a la transmutation des actinides et requierent de nouvelles ou de meilleures

données qui peuvent étre classées en quatre groupes:
— les réactions liées & la spallation (région d’énergie au-dessus de 20 MeV): réactions (p,xn+X),
(n,xn) ...
— les réactions de fission, élastique, de capture, (n,2n), inélastiques et les sections efficaces intégrales

différentielles des actinides de durée de vie supérieure & quelques jours. Une bonne précision

(supérieure a 5%) et une bonne résolution est requise.



— les sections efficaces des produits de fission & vie longue afin d’optimiser leur transmutation. Les

sections efficaces & connaitre sont: (n,y), (n,élas), (n,tot) et (n,abs) & toutes les énergies.
— les processus dans le modérateur et le caloporteur et les matériaux de structure: Pb, Bi, Fe ...

Un tel besoin en nouvelles données expérimentales ne peut logiquement pas étre satisfait dans les
délais imposés par la législation francaise par la loi de 1991 [1] imposant aux chercheurs francais des
grandes composantes (CEA, EDF, Framatome, CNRS) de répondre au devenir des déchets produits
dans les centrales nucléaires actuelles. Les scientifiques doivent étre capables de donner des éléments
de réponse a cette problématique d’ici 2006. Nous observons donc bien I'incompatibilité entre les
impératifs (1égitimes) de la loi et ’ensemble du processus “mesures expérimentales+évaluations+simu-
lations”.

Un choix judicieux sur de nouvelles mesures de données nucléaires doit donc étre effectué. Le
programme n-TOF du CERN propose par exemple une sélection de noyaux & mesurer en priorité [14].

Cette liste s’inspire notamment de la “high priority request list” proposée par la NEA [20].

1.6 Apports récents des simulations

Un tres important effort est fait dans le monde pour mieux comprendre et optimiser les différents
projets de réacteurs du futur (ADS, sels fondus ...). Les structures de ces réacteurs sont trés détaillées
et imposent des simulations tres sophistiquées. Ces simulations requierent des algorithmes précis et
compliqués pour décrire en détail les structures a 3 dimensions de ces réacteurs, le transport des neu-
trons dans les cceurs, la modération, les réactions nucléaires induites et les conséquences de I’évolution
des matériaux en différents points des réacteurs [21, 7]. De plus, les méthodes Monte-Carlo alliées
a une augmentation considérables des puissances de calcul disponibles permettent d’envisager des
simulations numériques d’une précision impensable il y a seulement 10 ans. Les algorithmes et les
codes adéquats sont disponibles (par exemple: MCNP) ou vont ’étre (le code SPARTE du CEA). Par
conséquent, la précision des résultats des simulations est maintenant dépendante de celle des bases de

données nucléaires ainsi que de la fagon dont les données sont introduites dans les codes.

1.7 Méthode du spectrometre a temps de ralentissement

Ainsi, la question qui se pose & nous n’est pas de tester ni de valider les codes de simulation et
plus particulierement MCNP [22] mais de chercher & tester les données de bases.

Pour cela, nous avons cherché & découpler la problématique des simulations des coeurs de réacteurs
de celle de la validation des bases de données. Nous avons pu avoir acces a un dispositif expérimental
a I'Institut des Sciences Nucléaires couplant un générateur de neutrons pulsé avec un massif de plomb.
Des simulations tres précises de 'ensemble du dispositif expérimental ont été effectuées avec le code
MCNP. Les comparaisons systématiques des résultats expérimentaux et des simulations utilisant les

différentes bases de données accessibles peuvent alors nous permettre de:

— faire des mesures de profils de taux de réaction sur des temps courts (une douzaine d’heures)



sur des échantillons de dimensions représentatives des matériaux employés dans les réacteurs,
faire des simulations systématiques dans les mémes conditions que ’expérience,

tester la validité des bases de données en fonction de 1’énergie des neutrons,

choisir la bonne base de données a utiliser pour les simulations des scénarios des réacteurs du
futur,

proposer des corrections sur la base de données identifiée comme la plus adaptée. Celles-ci sont
immédiatement applicables dans les codes de calculs. Nous pouvons faire remarquer qu’entre
0,1 eV et 30 keV, quel que soit le type de réacteur, le taux de réaction étant important, des
corrections pourront avoir des effets importants sur la neutronique du ceeur.

d’étudier tres précisément les propriétés de ralentissement des milieux: plomb, carbone-fluor,
mais aussi éventuellement sodium, carbure de silicium ou de tout autre matériau intervenant

dans le coeur ou dans le réflecteur.
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Chapitre 2

Les outils utilisés

2.1 Dispositif expérimental

2.1.1 Le générateur de neutrons

C’est dans le cadre du programme expérimental MUSE (MUltiplication de Source Externe) [23]
auquel prennent part entre autres le CNRS et le CEA que le GEnérateur de NEutrons Pulsé Intense
(GENEPI) a été développé a 'Institut des Sciences Nucléaires de Grenoble [24]. Ce générateur est
destiné a ’étude de la physique relative aux réacteurs hybrides et & I’étude des propriétés neutroniques
par spectromeétre a ralentissement. Il est adapté a l’injection d’impulsions de neutrons au coeur du
réacteur de recherche MASURCA. C’est durant le deuxieme semestre 1999, pendant la qualification
du GENEPI, que les expériences décrites dans le présent manuscrit ont été effectuées. Nous allons
décrire ici les principales caractéristiques d’un tel générateur [25, 26]. Les figures 2.1 et 2.2 illustrent
la ligne de faisceau.

La source d’ions est une source duoplasmatron: elle permet de transformer une partie du gaz
deutérium qui lui est injecté en impulsions d’ions deutons (DT). Les ions ainsi produits sont extraits
par un orifice limitant le flux de gaz provenant de la source. La pulsation de la machine est celle
de la source. La durée des impulsions est celle des décharges entre ’anode et la cathode qui durent
environ une microseconde. Les ions deutérium sont ensuite accélérés a travers un champ statique de
1,4 MVolt/m.

Un séparateur de masses est ensuite placé sur la ligne. Cet aimant spectromeétre de 45° sépare les
différentes masses produites par la source (ions D et D; ). Un diaphragme d’analyse laisse passer les
ions DT. Ce séparateur est indispensable pour les mesures de physique. En effet, les ions moléculaires
D; , dont la vitesse apres la zone accélératrice est plus faible que celle des DT, arriveraient apres
ces derniers sur la cible de production de neutrons et dégraderaient la durée des impulsions. Nous
verrons que cet aimant nous donne une information supplémentaire sur la structure de la source de
neutrons (cf. section 2.1.4).

En sortie de 'aimant sont placés des “beam steerers” permettant le centrage du faisceau horizon-

talement et verticalement. Des quadrupdles sont aussi placés sur le passage des ions permettant leur
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Fia. 2.1 — Photo du dispositif expérimental: une partie du GENEPI en premier plan et le bloc de

plomb au deuzieme plan.

BOITE HT SOURCE DUOPLASMATRON  ACCELERATELR
FAISCEAU DEUTONS ELECTROSTATIOUE ~_ DIAGNOSTICS FAISCEAU

CANNAL DE FOCALISATION

BARRES REACTEUR

ENCEINTE REACTEUR

Fi1Gc. 2.2 — Schéma d’ensemble du GENEPI.
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refocalisation et des diaphragmes & ce niveau limitent 1’extension spatiale du faisceau. L’ensemble se
termine par un tube guide d’ions (“doigt de gant”) transportant les deutons vers la cible, celui-ci est
congu pour un fonctionnement dans le coeur de MASURCA. La focalisation électrostatique interne
tres importante du “doigt de gant” permet de transporter le faisceau sur une distance de deux & trois
metres malgré la forte répulsion coulombienne entre les ions deutérés. La section finale du tube est
contrainte par les spécificités géométriques du ceeur de MASURCA, soit une section rectangulaire de
90x115mm. La focalisation évite les pertes d’ions et ainsi les implantations d’ions produisant par la
suite des réactions D(d,n)3He parasites. Les matériaux utilisés pour la construction du générateur,
principalement du doigt de gant, ont été étudiés pour étre dépourvus de composants hydrogénés,
qui comme nous le verrons dans la section 2.1.6, sont particulierement susceptibles de dégrader nos
mesures.

A Pextrémité du “doigt de gant” se trouve la cible, siége des réactions nucléaires produisant les

neutrons. Deux types de réactions sont accessibles:

— laréaction D(d,n)3He produit des neutrons de 3,1 MeV (4 0°) pour des deutons d’environ 200 keV

d’énergie cinétique,

— la réaction T(d,n)*He produit des neutrons de 15,1 MeV (4 0°) [27].

Les cibles sont fournies par la société Valduc filiale du CEA puis par la société SODERN : elles
sont constituées d’un dépot de titane sur lequel est adsorbé le tritium ou le deutérium, avec des
rapports atomiques tritium/titane ou deutérium/titane compris entre 1,5 et 1,8. Le dépot est fixé
sur un support de Cuivre. L’activité moyenne de la cible de tritium utilisée pour nos expériences a
Grenoble est inférieure & 1 Ci . Cette activité maximale de tritium nous est imposée par le statut
méme du laboratoire. Le dépot de titane est de I'ordre de 200 & 250 pg/cm? pour une surface 5,1 cm?.
Le support de Cuivre a 38 mm de diametre et une épaisseur de 1 mm.

L’énergie des deutons se dégrade le long de leur trajectoire dans la cible. Comme la section efficace
de réaction varie avec ’énergie des deutons incidents, le taux de production de neutrons varie en
fonction de la profondeur ot la réaction a lieu avec le tritium. La section efficace T(d,n)a est maximale
pour des deutons d’énergie cinétique de 125 keV [27]. Compte tenu du ralentissement des deutons dans
la cible, nous obtenons un maximum de rendement énergétique de neutrons pour des deutons d’énergie
cinétique de 200 keV d’ou la gamme d’énergie (0-250 keV) de Paccélérateur. Dans le cas d’une cible
deutérée, pour une méme énergie d’accélération, la production de neutrons est environ 20 fois plus
faible, ce qui demande alors des temps de mesure bien plus longs qu’avec une cible de tritium.

Les principales caractéristiques de GENEPI sont regroupées dans le tableau 2.1.

La détermination du nombre de neutrons produits par impulsion de deutons sur la cible sera exposée

dans les sections 2.1.4 et 4.1.

2.1.2 La production de neutrons

Comme nous 'avons vu précédemment, les neutrons peuvent étre produits selon deux voies. La

premiére est la réaction D(d,n)3He. Il faut rappeler que conjointement & cette réaction existe la réaction

13



Intensité créte ~ 50 mA
Taux de répétition 50 Hz< f<5 kHz
Energie cinétique du faisceau 250 keV
Largeur de I'impulsion 0,7 us<AT <1 ps
(E,,) pour une cible de TiT 14 MeV
Diametre du faisceau & mi-hauteur de ’intensité ~ 13 mm
Cible tritium ou deutérium
Nombre de neutrons produits par impulsion 1,7.10% pour 0,5 Ci de Tritium
Nombre de neutrons produits par seconde 1,7.10° & f=1000 Hz

TAB. 2.1 — Caractéristiques du GEnérateur de NEutrons Pulsé Intense.

D(d,p)T, qui est quasiment équiprobable & la réaction d’émission de neutrons. Comme nous le verrons
dans la section 2.1.4, cette réaction nous sera particulierement utile pour étudier la pollution de la
source par des implantations de deutérium dans la cible de tritium ou plus en amont dans ’accélérateur.

L’énergie libérée par la réaction D(d,p)T prend pour valeur 4.03 MeV, celle de D(d,n)3He 3.27 MeV.
La section efficace totale de production de neutrons dans ce cas vaut environ 25 mb pour une vitesse
d’accélération E; de 125 keV et 35 mb pour E;=200 keV. Pour une énergie moyenne des deutons de
125 keV, les neutrons émis vers 'avant ont une énergie de 2,9 MeV et la section efficace associée est de
lordre de 3,11 mb/st; ceux émis vers P'arriére ont une énergie de 2,11 MeV pour une section efficace
de 2,25 mb/st. Nous observons la dépendance angulaire pour la réaction D(d,n)3He. L’énergie libérée
par la réaction de T(d,n)a vaut 17.59 MeV et la section efficace totale 5 barns. Pour des deutons
d’en moyenne 125 keV dans la cible au moment de la réaction, la section efficace différentielle vaut
375 mb/st & 0° et 336 mb/st & 180° . Dans le cas de cette réaction, nous observons que la production
de neutrons est presque isotrope.

Dans le cas de notre expérience, la dépendance angulaire de ’énergie des neutrons émis est se-
condaire pour des neutrons d’énergie cinétique inférieure & 100 keV (cf. section 4.1.1). La description
angulaire de la distribution énergétique des neutrons jouera un réle important lorsque nous discuterons

de la propagation des neutrons émis par la source dans le bloc de plomb (cf. section 4.1).

2.1.3 Le spectrometre a temps de ralentissement
a - Le bloc de plomb

Les dimensions et la forme du bloc de plomb (cf. fig. 2.3) mis en place & PISN pour cette expérience
sont un compromis entre un gros volume de plomb permettant de se rapprocher le plus possible du
spectrometre & temps de ralentissement idéal (c’est a dire infini) et le cotit d’un tel investissement. Sa
structure a du étre également choisie afin de faciliter la manutention. Il est donc constitué de 8 sous-
éléments cubiques de 80 cm de coté. Ces blocs sont pourvus a leur base de 2 canaux chacun de section

carrée de 10 cm de coté. Ces canaux permettent tout d’abord une manipulation aisée, rapide et siire
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par une fourche de levage de chacun des éléments, mais laissent ainsi des espaces libres pour placer les
détecteurs a I'intérieur du massif une fois I’assemblage fait. Quatre de ces blocs présentent une entaille
le long d’une de leur aréte supérieure pour permettre au “doigt de gant” de GENEPI de s’insérer dans
le massif et placer ainsi la source de production de neutrons au centre du bloc de plomb. Les canaux
utilisés pour placer les détecteurs dans le plan horizontal formé par I'axe du faisceau de deutons sont
remplis au trois-quart de petites briques de plomb de méme nature que les blocs principaux pour
amener la section & 5x5 cm?. Les canaux non utilisés sont totalement remplis de briques de plomb
de 20x10x5 cm? (cf. fig. 2.4). La masse totale de cet assemblage est de I'ordre de 46,5 tonnes. Le
plomb a été fourni par la Société Européenne de Plomberie Industrielle (SEPI). Malgré sa tres grande
pureté (99.99% de plomb), certaines impuretés existent. Les noyaux les plus pénalisants du point de
vue de la capture neutronique, et donc de la modification du milieu ralentisseur, sont regroupés dans
le tableau 2.2.

Elément | Fraction (ppm) || Matériau | Fraction (ppm)
Argent 5.0 Arsenic <1.0
Bismuth 15 Calcium <10.0
Cadmium <10.0 Cobalt <10.0
Chrome <5.0 Cuivre <10.0
Fer <1.0 Manganese <5.0
Nickel <1.0 Soufre <1.0
Antimoine <1.0 Etain <1.0
Tellurium <5.0 Zinc <1.0

TAB. 2.2 — Impuretés dans le bloc de plomb de I’ISN : Noyauz concernés et proportions en ppm (parties

par million).

Nous remarquons que certains taux d’impuretés du plomb sont seulement donnés avec une limite
supérieure. Nous étudierons les effets que peuvent entrainer certaines de ces impuretés lors de la. mesure
de la capture neutronique ainsi que sur le bruit de fond (cf. section 5.1.5). I’élément le plus pénalisant
est sans doute I'argent, dont la section efficace de capture de I'isotope 109 présente une résonance a
5,2 eV de P'ordre de 12000 barns qui bien que présent a environ 5 ppm dans le plomb augmentera
localement le bruit de fond et pourra provoquer une diminution du flux de neutrons a laquelle les
détecteurs pourront étre sensible. Il sera crucial de bien connaitre les impuretés du plomb afin de
décrire tres précisément ’ensemble expérimental dans la simulation.

Le bloc de plomb est entouré de feuilles de cadmium de 0,5 mm d’épaisseur pour limiter le re-
tour des neutrons ayant fui le massif (cf. fig. 2.3). En effet, des simulations ont montré que les neu-
trons s’échappant du bloc de plomb se thermalisent lors de chocs contre les murs en béton de l'aire
expérimentale, et peuvent étre diffusés & nouveau vers le bloc de plomb. La trés grande résonance
de capture du cadmium située a 0,2 eV permet de les absorber. Ces neutrons qui reviennent dans le

massif de plomb ont un temps de ralentissement différent des neutrons restés dans le bloc de plomb,
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ceux-ci viennent alors polluer la relation entre le temps de ralentissement du neutron et son énergie
cinétique, d’ott cette précaution. Il a été calculé que 85% des neutrons s’échappant du bloc de plomb
et qui reviennent dans celui-ci pour contribuer au flux de neutrons & la position de la mesure sont en
fait des neutrons qui sont passés par le socle qui supporte le massif dont une partie est constituée de
plomb. Leur contribution croit avec le temps de ralentissement : négligeable a t = 10 us, elle représente
10% du flux de neutrons & 200 us. A ces temps, Iénergie des neutrons est supérieure a I’énergie de
la résonance de capture du cadmium. Il a été aussi remarqué que les neutrons passés par le socle
de plomb et contribuant au flux de neutrons a la position de mesure avaient la méme relation liant

I’énergie au temps de ralentissement des neutrons. Ces neutrons ne sont donc pas pénalisants.

Fia. 2.3 — Photo du bloc de plomb sur son socle: vue de la face ou les détecteurs sont insérés,

Daccélérateur GENEPI est en arriére plan.

b - Physique du spectromeétre a temps de ralentissement

Caractéristiques fondamentales

La diffusion élastique d’un neutron d’énergie cinétique inférieure & quelques MeV sur un noyau de
masse A est décrite par la mécanique classique. Nous considérons le cas de deux sphéres indéformables.
Par la conservation des vitesses et de ’énergie dans le repere du laboratoire, nous pouvons en déduire
Iénergie cinétique E’ du neutron apres le choc en fonction de son I’énergie Ey avant le choc, de la

masse du noyau A sur lequel la diffusion a lieu, et de I'angle ¢ que forme le noyau de recul avec la
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Fic. 2.4 — Coupe verticale du bloc de plomb.

direction du neutron incident dans le repére du laboratoire. Cette expression prend la forme suivante :

EI = (1 — ﬁ COS2 (p) EO . (21)

Nous pouvons en déduire 1'énergie cinétique moyenne E’ du neutron apres le choc ainsi que la

perte moyenne AFE d’énergie associée en considérant que la diffusion des neutrons est isotrope. En

2
posant o = EQ;BQ, ces deux quantités s’expriment de la facon suivante:
- E —  E
E':70(1+a) et AE:%(l—a). (2.2)

Nous pouvons observer que la perte moyenne d’énergie cinétique du neutron peut varier dans
de grandes proportions suivant la masse du noyau diffuseur. Dans le cas d’un noyau d’hydrogene, le
neutron perd en moyenne la moitié de son énergie. A la différence d’un noyau lourd comme le plomb ot
(A) = 207,2 g.mol !, la perte moyenne relative d’énergie (AFE/FEp) vaut alors 9,56 .10 soit environ
1%.

L’énergie moyenne du neutron aprés n chocs élastiques s’écrit :

E;:EO(HO‘)n . (2.3)

2
Une grandeur utilisée également pour exprimer le ralentissement des neutrons par diffusion élastique
est la léthargie définie par v = In % [28, 29, 2, 30]. On exprime alors I'augmentation de léthargie Au
par le parametre de ralentissement £. Ce parametre ne dépend que du nombre de masse A du milieu

ralentisseur et s’exprime sous la forme:

E=Au=1+

Ina . (2.4)
l-«a
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Dans le cas du plomb, nous pouvons observer que: £ = 9,62.1073 ~ AE:E. Le parametre de ralen-
tissement £ représente bien la méme quantité que la perte moyenne d’énergie relative %—;E du neutron
entre deux chocs.

Le nombre de chocs nécessaires au neutron pour passer de ’énergie Eg a 'énergie E peut alors étre
déterminé. Cette quantité est la somme de augmentation moyenne de léthargie Au. De I'équation
(2.3), nous pouvons déduire de la méme facon le nombre de chocs n qu’effectue le neutron entre E et
E:

Ey 1 Ey

In —~——+1In—
FE lnl_%a

n= (2.5)

1
£

Si nous appliquons (2.5) au cas du plomb, le nombre de chocs élastiques nécessaires pour faire
passer un neutron de I’énergie Fy = 600 keV & 1 eV est environ 1380 collisions. Il apparait que si un
ralentissement lent des neutrons est souhaité, un milieu peu absorbant et de nombre de masse élevé

doit étre retenu.

Propriétés des matériaux

Une des propriétés fondamentales en physique nucléaire et particulierement dans 1’étude des réacteurs
est la section efficace dont 'unité est le barn (1 barn = 10724 c¢m?). Celle-ci décrit les probabilités
d’interaction entre le neutron et le noyau considéré. Suivant le noyau considéré et I’énergie du neu-
tron, certains processus seront plus probables que d’autres. Compte tenu des énergies concernées par
notre expérience (E, <14 MeV), les sections efficaces qui vont intervenir seront o, ¢iq5)(E), 0(n ) (E),
) (B)y 0mon)(E); 0mp)(E), Opnp)(E) et bien évidemment la section efficace totale telle que
On oty () = >_; 0i(E). La figure 2.5 illustre, dans le cas du plomb, les différentes réactions auxquelles
le neutron est sensible dans notre gamme d’énergie.

Les sections efficaces neutroniques sont reliées aux propriétés atomiques du milieu considéré par
I'expression de la section efficace macroscopique ¥ (E) = n.o(E) ayant pour dimension le cm~! ou n
est le nombre d’atomes par unité de volume [31, 32]. Nous pouvons alors définir le libre parcours moyen
comme étant la distance moyenne que peut parcourir le neutron d’énergie E entre deux interactions

dans un milieu de densité atomique n et de section efficace totale associée oy (E), cette quantité

s’exprime sous la forme:

1 (2.6)
Etot(E) n-Utot(E)

A(em)

Dans le cas du plomb, nous pouvons déterminer alors ’ordre de grandeur du libre parcours moyen.
La densité dp, du plomb est de 11,34 g.cm—3. En-dessous de 600 keV, la section efficace totale du plomb
est entierement dominée par la diffusion élastique, celle-ci a pour valeur moyenne dans cette région
d’énergie o0 = 11.1 b (cf. fig. 2.5). Le libre parcours moyen associé prend pour valeur A, ;o) = 2,73 cm.
Nous pouvons maintenant déterminer I'ordre de grandeur de la distance parcourue par un neutron
dans un massif de plomb pour passer de ’énergie Fy = 600keV a 1 eV. Cette distance peut s’exprimer

comme le produit du nombre de chocs (cf. § 2.1.3) et du libre parcours moyen dans le plomb:
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Fia. 2.5 — Sections efficaces de diffusion élastique, inélastique, de capture neutronique et (n,2n) du
plomb extraites de la base de donnée JENDLS3.2.

diot = A x n = 3780 cm. Cette distance parcourue n’est pas a confondre avec la longueur associée au
temps de vol dont nous allons discuter ci-aprés (cf. § 2.1.3). Le choix de ’énergie E,, = 600 keV
correspond a peu pres au seuil de la section efficace de diffusion inélastique du neutron dans le
plomb (cf. fig. 2.5). En effet, si E,, >600keV, la perte d’énergie du neutron est beaucoup plus impor-
tante du fait de 'existence des réactions (n,n’) et (n,2n), le nombre de réactions associées pour passer

de I’énergie initiale de la source (Eg = 14 MeV) a 600 keV est alors faible (cf. section 4.2).

Spectromeétre & temps de ralentissement au plomb

En 1944, E.L Feinberg lors d’un séminaire & ’académie des sciences Russe a exposé qu’en se ralen-
tissant sous l'effet des chocs élastiques dans un milieu de nombre de masse A trés grand, les neutrons
se groupent suivant une gamme de vitesse peu étendue [33]. La vitesse du neutron diminue & mesure
que le temps de ralentissement augmente. Dans le paragraphe 2.1.3 précédent, nous avons vu le traite-
ment des chocs élastiques sur le noyau de masse A. De I’équation 2.2, nous pouvons déduire I’énergie

du neutron apres i chocs en fonction de son énergie initiale. Il est ainsi possible de définir la vitesse

A

rieme .
(144)% "

moyenne v; du neutron au i choc, en posant § =

Ei=FEy(1-28)" et v=uv(1—28)"2. (2.7)

Le temps moyen entre le (i-1)*™¢ et le i*™¢ choc s’exprime par (t;) = (””+S)()

, tel que A(n,élas)

représente la distance moyenne que parcourt le neutron entre deux diffusions. Le temps moyen total
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mis par le neutron pour passer de sa vitesse initiale & la vitesse au n*“"¢ choc s’écrit :

|
-

n—1 n

R
(tn) = > (t:) = (n,elZ;) (E) = ;ﬁ)i o (2.8)

i
=)

i=0 i
Si on considere que la section efficace de diffusion élastique est constante au premier ordre pour

le plomb (cf. fig. 2.5) entre 0.1 eV<E, <100 keV, le libre parcours moyen associé A(, ¢qs) €st supposé

constant. Nous pouvons alors réécrire I’équation 2.8 sous la forme :

. A(n,élas) 1 1
(tn) = 125 71 (E — %> : (2.9)

Dans le cas de neutrons effectuant des chocs élastiques sur des noyaux de plomb, la masse A du
plomb étant trés supérieure a celle du neutron, nous pouvons alors faire ’approximation 8 ~ % et
(tn) = AN, élas) (i — %) Si vy > vy, nous pouvons alors constater que le temps de ralentissement
jusqu’a la vitesse v, est égal au temps de vol du neutron parcourant & cette vitesse la distance
équivalente L = A A, 4145) = 5.65m. Quand du plomb est utilisé comme ralentisseur, le parcours effectif
est donc bien caractéristique d’une dimension utilisable dans les méthodes de mesure de section efficace
par temps de vol. Cette longueur de temps de vol est nettement plus faible que celle de I'installation
n-TOF au CERN (200 m) [13] ou celle de l'accélérateur linéaire d’électrons de Geel en Belgique [12].

L’énergie cinétique moyenne E du neutron, en fonction du temps de ralentissement t,, peut main-
ieme

tenant étre obtenue. Dans I'équation (2.9), la vitesse moyenne v, au n choc est remplacée par

Vp = % et la vitesse initiale vg du neutron est remplacée par vy = % La relation (2.9) peut

donc étre reformulée et prendre la forme proposée par R.E Slovacek et al. [34]:

K
B T (2.10)

Avec les parametres caractéristiques K et ty du transport des neutrons dans le milieu ralentisseur :

2 2 2
K = M”A(n,élaS) -~ Mn}‘(n,ézas) (1-25) 2.11)
- —-1/2 2 232 .
2((1-2p) 1 -1)
ty = A(n,élas) ~ )‘(n,élas) (1 - /8) Mn (212)
B ((1-2p)'2 1) B 2

Dans le cas d’un milieu diffuseur tel que le plomb, A = 207,2 g.mol ' et A(n,élas) = A(tot)» la valeur
de K théorique est 166400 eV.us?, et to = 0,11 pus pour des neutrons dont I’énergie initiale est de
14 MeV. Le parametre £y traduit le fait que 1’énergie initiale des neutrons n’est pas infinie et qu’il
faut un certain temps pour que les neutrons d’énergie Ej aient rejoint la relation énergie-temps. Il
faut rappeler maintenant que les premiers processus physiques auxquels le neutron est confronté a
haute énergie ne sont pas purement élastiques. La section efficace élastique ne domine qu’au-dessous

de 600 keV, qui correspond au seuil en énergie de la section efficace de diffusion inélastique. Il est alors
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possible de considérer cette énergie comme la “vraie” source de neutrons ol ceux-ci ne subiront plus
que des diffusions élastiques: la nouvelle valeur de ¢y associée est alors 0,53 us. Une image équivalente
de la signification de ¢y est de considérer que ce parameétre est le temps nécessaire au neutron pour
passer de I’énergie initiale avec laquelle il est émis jusqu’au seuil des diffusions inélastiques.

En résumé, nous pouvons observer que pour un temps de ralentissement court, I’énergie cinétique
tend bien vers la valeur de I’énergie initiale. Kt pour des temps tres grands, la contribution de %
devient négligeable, le neutron a alors perdu la mémoire des conditions dans lesquelles il a été créé.

Enfin, une des caractéristiques d’un spectrometre & temps de ralentissement au plomb est son
pouvoir de résolution. Celui-ci décrit la dispersion Av des vitesses des neutrons autour de la valeur
moyenne v & un instant donné. Si v < vy et que A, gq5) €st constant, la dispersion des vitesses prend

la forme suivante, ou k est la constante de Boltzmann et T la température exprimée en Kelvin [33]:

Av? 2 kT

D=—=— =" 4>
2 34 1E

(2.13)

Le premier terme du second membre (3%1) de la relation (2.13) exprime principalement la dispersion
statistique du libre parcours moyen de diffusion élastique du neutron dans le plomb. Le terme Z—g
représente la dispersion complémentaire des pertes d’énergie dans la diffusion sous 'effet du mouvement
thermique des atomes du ralentisseur; ce terme ne pourra étre négligé au-dessous de 5 eV.

Dans du plomb & la température T = 293 K, cette dispersion des vitesses (cf. eq. 2.13) peut se

traduire de la méme fagon par une dispersion en énergie des neutrons autour de I’énergie moyenne :

AE 8 3AKT 1.96
F"/g_A’/Hs—E‘_O'H?’“/HT (2.14)

Nous observons clairement que la résolution en énergie est toujours supérieure & environ 11 %

quelle que soit I'énergie du neutron.

2.1.4 Dispositif pour le monitorage de la source de neutrons
La mesure du courant

La mesure de 'intensité du faisceau d’ions sur la cible est effectuée pour différentes raisons. Elle
permet tout d’abord de connaitre & chaque instant le courant moyen de deutons sur la cible. De plus, la
mesure de l'intégrale de la quantité de charges qui frappent la cible pendant les différentes expériences
permet de déterminer I’évolution de la cible et son éventuelle usure en fonction du temps. La mesure
du courant donne aussi la forme de 'impulsion temporelle de deutons.

Cette mesure s’effectue sur le support de cuivre de la cible tritiée ou deutérée (cf. § 2.1.1). La cible
repose en effet sur un joint isolant et est tenue par deux bagues d’isolation électrique. Ceci permet la
mesure du courant d’ions D' et l'intégration de la charge électrique totale. La cible ne constitue pas

une véritable cage de Faraday et elle n’est pas polarisée.
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Monitorage relatif

Dans un réacteur nucléaire tel que MASURCA & Cadarache, les neutrons présents dans le coeur
sont issus de diverses origines. Il y a d’une part les neutrons issus directement de la source de GENEPI,
et d’autre part, les neutrons de la source intrinséque que représente le combustible uranium-plutonium
(réactions (a,n), fissions spontanées ...), auxquels s’ajoutent les neutrons produits par les fissions des
noyaux du combustible. La distribution en énergie de ces neutrons s’étale entre quelques meV et
quelques MeV. De la méme facon, dans 'expérience ou le GENEPI est couplé au spectrometre a
temps de ralentissement au plomb, il est important d’effectuer le monitorage du faisceau.

Comme il a été vu dans la section 2.1.2, les particules chargées produites dans les réactions
nucléaires avec les deutons incidents sur le deutérium ou le tritium de la cible sont respectivement
des >He et des . Nous avons vu également que la réaction avec le deutérium produit avec un rap-
port de branchement de l'ordre de 50% des protons et des tritons. Une possibilité de monitorage de
ces réactions est alors de détecter ces particules chargées induites par les réactions de production de
neutrons.

Pour détecter ces particules, il faut se placer en regard de la cible de TiT, le seul lieu accessible a
cette mesure est le conduit du faisceau. Ces particules étant chargées, celles émises a 180° par rapport
aux deutons incidents peuvent remonter la ligne de guidage et se trouvent focalisées par ’ensemble
des quadrupdles placés en sortie de la chambre d’aimant, d’oi un faible angle solide de sortie de cible
pris en compte [26]. Dans ’aimant spectrometre, 1’effet du champ magnétique (de 'ordre de 0,2 Tesla)
défléchit ces particules d’un angle qui leur permettra d’atteindre I'arriere de la chambre et d’y étre

détectées (cf. tab. 2.3).

Particule DT Dy a p t 3He
Energie cinétique (MeV) 0.220 | 0.22 | 2.63 | 2.46 | 0.51 | 0.40
Rayon de courbure (meétres) | 0.479 | 0.677 | 1.168 | 1.132 | 0.893 | 0.395
Angle de rotation (degré) 45 20 20

TAB. 2.3 — Caractéristiques du dipdle de GENEPI : rayon de courbure associé aux particules chargées

ainsi que leur angle de rotation pour énergie de deutons Eq ~ 220 keV et B ~ 0.2 Tesla.

Compte tenu de la géométrie du systéme (cf. fig. 2.6) et de la position du détecteur a arriere de la
chambre & vide de I'aimant, seuls les « (réaction T(d,n)«) et les protons (réaction D(d,p)T) pourront
étre détectés au méme endroit. A cette position, dans le vide, plus précisément & 1’endroit ou le flux de
particules « et p est maximal dans le plan horizontal, une boite métallique creuse de 60 x 70 x 45 mm?
est placée. Les parois de cette boite ont une épaisseur de 5 mm pour protéger la mesure du bruit de
fond 7y existant dans la chambre de ’aimant suite & des interactions entre les deutons et les parois de la
chambre & vide. Cette boite est percée de deux trous de 8 mm de diamétre dans le plan horizontal pour
permettre aux « et aux protons de passer. L’un de ces deux collimateurs est masqué par une feuille

d’aluminium de 10 pm pour stopper les a tout en laissant passer les protons. Derriere les collimateurs,

deux détecteurs silicium carrés de 1 cm de co6té sont fixés.
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Fic. 2.6 — Schéma de principe du systéme de détection des particules « et p émises par la source de

production de neutrons de GENEPIL.

La détection des « et des protons sur un méme détecteur donne une image de la source totale
de production de neutrons de GENEPI (réactions T(d,n)a et D(d,n)*He). La jonction détectant uni-
quement les protons donne celle relative de la source D(d,p)T résultant des deutons qui s’implantent
dans la cible de TiT au cours de l'irradiation. Ces détecteurs vont également nous donner la forme
temporelle de I'impulsion de neutrons. Les différents temps de vol permettront de déduire les lieux ou

les deutons s’implantent le long du tube de GENEPI (cf. section 3).

Monitorage absolu

La méthode de mesure adoptée pour déterminer le flux de neutrons émis par la cible de TiT
de GENEPI est basée sur les réactions a seuil de noyaux dont les sections efficaces sont connues.
L’isotope 58 du Nickel (68% dans le nickel naturel) est un bon candidat pour ce type de mesure. Dans
un flux de neutrons d’énergie de 1'ordre de 14 MeV, les sections efficaces (n,2n), (n,np) et (n,p) sont
accessibles (cf. fig 2.7). Dans le tableau 2.4, les données physiques utiles pour cette expérience ont été

regroupées.

Réaction | Seuil en énergie (MeV) | Noyaux formés | demi-vie T}
(n,2n) 12 TN 35.6 heures
(n,np) 10 Co 271.74 jours
(n,p) 1 BCo 70.86 jours

TAB. 2.4 — Réactions concernées par les irradiations de l'isotope 58 des cibles de nickel.

Des pastilles de nickel naturel de diameétre 15 mm et 20 mm, d’épaisseur 0.2 mm sont placées soit
directement sur I'extrémité du doigt de gant, soit distribuées en divers points du bloc de plomb. Elles
sont ensuite irradiées par les neutrons émis par la cible de TiT qui se propagent dans le bloc de plomb.
Apres Darrét du faisceau, ces cibles sont placées successivement devant un compteur Germanium

au laboratoire de basses activités de 'ISN [35]. Ce laboratoire est spécialement dédié aux mesures
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FI1G. 2.7 - Sections efficaces (n,np), (n,2n) et (n,p) du 58 Ni tabulées dans la base de données ENDF/B-
VL

d’échantillons de tres faibles activités v, le bruit de fond associé est en effet réduit a 0.056 Hz pour
des v d’énergies comprises entre 30 keV et 3 MeV. L’activité au moment de ’arrét de l’irradiation est
déterminée pour chacuns des noyaux dont les y de désexcitation ont été mesurés (31 Ni, 57Co et 35Co0).

Cette mesure nous donne deux informations:

— le nombre de neutrons émis en moyenne & chaque impulsion de la machine. Cette valeur est
dépendante des conditions de faisceau adoptées pendant I'expérience ainsi que de ’état de la
cible de TiT au moment de la mesure.

— la distribution du flux de neutrons de hautes énergies (E>1 MeV) dans le plomb et son atténuation

en fonction de I’épaisseur de plomb traversée.

La connaissance du nombre de neutrons source émis dans d’autres conditions sera possible grace
a la présence, a chaque expérience, d’autres moniteurs neutron dans le bloc de plomb a une position

fixe: le détecteur (o p) pour le monitorage relatif et le détecteur & gaz hélium 3.

2.1.5 Détecteurs pour la détermination du flux de neutrons
Le détecteur de fissions

Pour la mesure du flux en énergie des neutrons, nous avons utilisé la technique qui avait été élaborée
lors de 'expérience TARC en 1996 [29], c’est & dire la mesure du taux de fission d’un élément fissile
de section efficace connue. L’échantillon utilisé est un oxyde d’uranium 233 de 200 pg.cm ™2 déposé
sur une fine feuille d’aluminium fixée sur un support en Inox de 0.5 mm d’épaisseur. L’ensemble
est monté dans un étui de plomb de faibles dimensions: (37 x 20 x 12 mm3). En regard de la cible
d’?33U, a lintérieur de la boite de plomb, est montée une jonction silicium de 1 cm? et de 300 pm

d’épaisseur. Entre la cible et la jonction est placé un collimateur en inox (cf. fig. 2.8) [36]. Cet étui
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de plomb est fixé dans une petite chambre en Inox afin d’y faire un vide primaire a I'intérieur pour
le bon fonctionnement du détecteur. L’ensemble est monté sur une canne de trois metres de long
pour permettre I'insertion du détecteur dans les canaux du massif de plomb. Les dimensions et les
matériaux utilisés pour ce détecteur ont été étudiés pour minimiser la quantité de matiére afin de
perturber le moins possible la relation entre le temps de ralentissement du neutron et son énergie
cinétique. Les matériaux hydrogénés ont été supprimés dans le circuit imprimé supportant la jonction.
Les matériaux du détecteur présentent des sections efficaces de capture faibles (Al, inox, Pb, téflon).
Le schéma montre la présence d’une cible de fluorure de lithium. Les « et les tritons émis lors de la
réaction des neutrons sur le lithium peuvent aussi étre détectés par la jonction silicium. La section
efficace de la réaction n(°Li,a)t étant trés bien connue, nous pouvons donc déterminer aussi le flux
en énergie des neutrons. Mais les résultats obtenus ne sont pas présentés ici en raison de la trop faible

statistique obtenue lors de ’expérience.

support de cible en ir_10x ) o support de cible
jonctions silicium en aduminium

(300 um, 10x10mM?)  Cible duranium Collimateur

préamplificateur circuits imprimés cibledeLiF

diaphragme en plomb (8x8 mm2) cylindre en inox (@ 25 mm)

Fi1G. 2.8 — Schéma de principe du détecteur silicium utilisant la cible d’?33U. Le dessin n’est pas d

léchelle (la partie inférieure du détecteur ne sert pas ici).

L’avantage de l'utilisation d’une telle cible active est la possibilité d’auto-calibration du détecteur.
En effet, I'isotope 233U est un émetteur a (4,8 MeV) de demi-vie 1.592.10° ans. Le produit du nombre
d’atomes de la cible par 'angle solide de mesure est donc directement obtenu par le rapport du nombre
d’a de désintégration spontanée détectés sur le nombre d’a de désintégration calculés & partir de la
masse de la cible (cf. § 4.1.1). Sous le flux de neutrons du bloc de plomb, I’ 233U fissionne suivant la

réaction type suivante:
n+23U — 2 x PF + xn + 200MeV (2.15)

Lors de la fission, les neutrons émis et les deux produits de fission emportent environ 170 MeV

d’énergie; le reste est partagé par les photons, les électrons et les antineutrinos. La jonction silicium
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doit détecter les « de désintégration et les produits de fission. Pour utiliser I'auto-calibration du
détecteur grace & la détection des «, il faut détecter les produits de fission dans les mémes conditions
géométriques que les a. Il faut donc qu’un produit de fission puisse sortir de la cible d’233U avec
les mémes chances qu'un . Compte tenu que la densité de I'uranium est 18.95 g/cm™3, I’épaisseur
équivalente du dépot d’ 233U est environ 0.1 pm. Il est possible d’estimer les pertes d’énergie et les
parcours associés des a et de produits de fissions typiques dans I'uranium. De la méme fagon, il
est possible de déterminer le parcours de ces mémes particules dans le silicium et de le comparer a

I'épaisseur de la jonction qui est de 300um (cf. tab. 2.5).

Energie initiale Uranium Silicium
Particule (MeV) Parcours (pm) | Perte d’énergie (MeV) | Parcours (um)
o 4.8 8 0.04 22.5
54Xe 72 3.5 2.4 8.5
3891 100 6.5 2.6 14.5

TAB. 2.5 — Parcours et pertes d’énergie des « et de deuz produits de fission dans uranium et le

silicium [37, 38]

Ces particules ont suffisamment d’énergie pour sortir de la cible d’uranium. Les parcours des pro-
duits de fission et des « étant suffisamment grands par rapport a I’épaisseur de la cible, leur détection
s’effectue donc bien de la méme maniere. Les pertes d’énergie dans 'uranium sont relativement faibles
et peu pénalisantes sur la résolution des distributions en masse des produits de fission. Les particules

s’arrétant complétement dans le silicium, les « et les produits de fission sont parfaitement résolus.

Détecteurs *He

Pour effectuer des mesures dynamiques dans le réacteur MASURCA lors des expériences MUSE,
I’ISN a développé une série de compteurs proportionnels a gaz hélium 3. La spécificité de ces compteurs
est leur encombrement réduit: les dimensions étant contraintes par la taille des canaux de mesure
du réacteur de recherche. Dans le cadre des expériences ayant pour objectif de valider des sections
efficaces de capture neutronique sur divers échantillons, la mesure obtenue avec ce détecteur nous
permet d’effectuer le monitorage des neutrons dans le massif de plomb pour chaque expérience de
taux de réaction de capture avec le photomultiplicateur. Ce détecteur est aussi employé pour étudier
la distribution du flux de neutrons en fonction du temps ou de 1’énergie & une position donnée dans
le massif de plomb.

La réaction a la base de la détection est la capture d’'un neutron par un noyau d’hélium 3, ce
qui engendre 1’émission de deux particules chargées, un triton et un proton. Les deux produits de la
réaction emportent la somme de I’énergie incidente du neutron capturé et de I’énergie de la réaction
ici égale a 764 keV :

n+3He — p+t+ 764keV (2.16)
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La mesure de I’énergie des neutrons est donc possible par la collection totale de ’énergie de ces deux
particules. Dans un cas idéal le proton et le triton laissent toute leur énergie dans le gaz stoppeur
(ici de Vargon) du compteur essentiellement par collisions inélastiques avec les atomes du gaz. Les
particules produites par ces ionisations sont accélérées par un champ électrique appliqué entre le fil
axial et la paroi du compteur, produisant & nouveau d’autres ionisations et ainsi de suite ce qui amplifie
la charge finalement collectée sur le fil. La variation de tension engendrée par cette charge fournit donc

un signal proportionnel & I’énergie déposée dans le compteur [39, 40, 36].

Le compteur est décrit sur la figure 2.9. La zone “utile” correspond & un cylindre de rayon 1 cm et
de longueur 6 cm. Une tension électrique de ’ordre de 1200 V est appliquée sur le fil d’inox de 25 pm
de diameétre. La composition du remplissage utilisé dans la plupart de nos expériences menées a I'ISN
était la suivante: 70 mbars d’hélium 3 (cible de la réaction nucléaire), 3.3 bars d’argon (matériau

d’arrét des particules chargées) et 2.5 mbars de dioxyde de carbone (gaz quencheur) [41].

ressort pour contact

avec prise sortie tube cuivre

3 tiges inox de 1,6 serti sur le fil soudures argon

soudures argon / isolant support prise

OI_IF — L.
o B e

vanne

tube entrée gaz ALU prise de sortie

aiguilles serties capuchon en cuivre

ressort tension fil
sur ALU

) support tige
corps inox

Fi1Gc. 2.9 — Schéma du compteur proportionnel a hélium 3.

La section efficace (n,p) de I’hélium 3 varie avec la vitesse des neutrons comme 1/v. Le compteur
est donc plus efficace pour des neutrons tres lents que pour des neutrons rapides. D’autre part, le
compteur étant de dimensions finies, cela implique qu’un certain nombre de protons et tritons heur-
teront la paroi du détecteur avant d’avoir cédé toute leur énergie au gaz. Cet effet de bord conduit
pour une énergie donnée a un étalement du spectre vers les basses énergies ce qui rend plus difficile

son interprétation (cf. section 4.3.2).

Ces détecteurs sont fixés & 'extrémité d’une canne pour permettre leur insertion dans les canaux
du bloc de plomb. Le compteur est alors placé dans le bloc & une position fixe symétrique a celle
du photomultiplicateur (cf. section 2.1.6) par rapport a Paxe du faisceau de GENEPI dans le cas ol
le compteur est utilisé pour le monitorage des neutrons. Pour les mesures de variation du flux de
neutrons en fonction du temps, un deuxieme compteur est utilisé a la place du photomultiplicateur.
Nous pouvons faire remarquer qu'une bonne résolution en énergie du compteur ainsi qu’une analyse
détaillée des spectres en énergie qu’il fournit ne sont pas forcément requises pour I’expérience puisque

seul le spectre en temps est exploité ici.
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2.1.6 Détection des captures neutroniques

Lorsqu’un neutron est capturé par un noyau, il s’ensuit une émission de plusieurs v prompts avec
des temps de 'ordre de 1079 4 10~ s. La détection de ces y avec un systéme composé d’un scintillateur
et d’un photomultiplicateur permet d’estimer le nombre de réactions de capture (n,gamma) en fonction

du temps de ralentissement des neutrons.

Le scintillateur utilisé est de méme nature que celui employé lors de l'expérience TARC par le
groupe de Grenoble [2, 29]. Il s’agit d’un cristal de CeF3 qui a deux constantes de temps de décroissance
trés courtes (5 et 30 ns) [42]. Ces constantes de décroissance sont largement supérieures au temps
d’émission des vy émis lors d’une capture neutronique. Elles restent cependant inférieures ou de ’ordre
de grandeur du temps de I’échantillonage de notre systéme d’acquisition (cf. section. 2.1.7). Il faut noter
aussi que la section efficace de capture de ce scintillateur est relativement faible, ce qui minimisera
le bruit de fond ~ détecté. Le spectre d’émission de ce matériau se situant dans l'ultra-violet, le
photomultiplicateur est choisi en conséquence. Notre choix s’est porté sur un photomultiplicateur
rapide XP-1911 dont la photo-cathode fonctionne dans 'ultra-violet [43]. Ce choix repose aussi sur son

faible encombrement (diametre 19 mm) qui contribue & une réduction du bruit de fond expérimental.

Le scintillateur d’une épaisseur de 3 mm est monté sur la fenétre du photomultiplicateur & 1'aide
d’une graisse optique. Une feuille d’aluminium est appliquée sur le scintillateur pour réfléchir la lumiére
de scintillation. Le corps du photomultiplicateur est entouré d’un premier adhésif en Téflon pour
I’isolation électrique. Un adhésif spécial en tissu de verre, minimisant les matieéres hydrogénées, est
ensuite appliqué sur le scintillateur pour le fixer au corps du photomultiplicateur pour assurer la tenue
mécanique et ’étanchéité a la lumiere. Le photomultiplicateur est ensuite monté sur une base en téflon
spécialement concue pour étre dépourvue de matieres hydrogénées dans laquelle s’insere le circuit im-
primé dont le support est en Téflon également (cf. fig. 2.10). Une étude particuliere sur les capacités de
découplage adoptées par le constructeur a montrée qu’elles étaient la cause de fortes variations du gain
du photomultiplicateur en fonction de 'amplitude détectée. Celles-ci ont donc été modifiées pour avoir
une constante de temps associée 7 = RC de 10 ms: ce temps caractéristique est alors supérieur & trois
fois la période du faisceau de GENEPI, le gain est alors stabilisé. Une LED déclenchée périodiquement
par rapport au faisceau a aussi été montée sur le scintillateur afin de détecter au cours de I'expérience
d’éventuelles variations de gain. Elle envoie périodiquement une impulsion de photons tres courte et
constante sur le scintillateur. Elle est mise en route quelques minutes en début et en fin d’expérience.

Cet assemblage est alors fixé & 'intérieur d’un étui de plomb de méme nature que celui constituant
le massif (cf. section 2.1.3). Cet étui de plomb est parallélépipédique de dimensions 300 x 45 x 45 cm3
dans lequel un cylindre de diametre 30 mm est creusé pour permettre a ’assemblage scintillateur,
photomultiplicateur et base de s’insérer (cf. fig. 2.11). Un porte-échantillons en plomb a été confec-
tionné de maniere & faciliter les manutentions et rendre reproductible les mesures sans étre sensible
aux changements d’échantillons. A I'extrémité de cet étui, il est possible de fixer deux tiges filetées en
Inox pour pouvoir manipuler ’ensemble dans le bloc lors des changements d’échantillons.

Cet ensemble de précautions nous permet donc de ne pas couper la tension appliquée sur le pho-
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Porte-cible: Pb
impurités: Pb, Ag, Al, Te,

€d, b, Ca, Bi, Na, Mg Feuille Aluminium Photomultiplicateur: Cu, SiO> ...

Echantillon

v

v x <

Adhésif tissu de verre

Si0,, CH, +Al

Scintillateur: CeF3 Base + circuit imprimé: Téflon

Adhésif PTFE: F, CHj

FiG. 2.10 — Schéma du photomultiplicateur avec le scintillateur CeF3 et les éléments [’environnant tel

qu’il est décrit dans les simulations (la LED est absente).

base
PM

CeF3
échantillon

-

porte-échantillon
30 cm

étui de Pb

FiG. 2.11 — Photo du photomultiplicateur avec le porte-échantillon monté dans I’étui de plomb dont la

partie supérieure a €té enlevée.
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tomultiplicateur entre deux expériences, d’assurer une variation de gain minime d’une expérience a
I’autre, d’obtenir une bonne reproductibilité des mesures dans le temps du positionnement des cibles

dans le massif de plomb.

2.1.7 Electronique associée et systeme d’acquisition de données

Dans cette expérience, nous avons utilisé des modules électroniques classiquement utilisés en phy-
sique nucléaire. La carte d’acquisition a été spécialement congue pour ce type d’expérience. Cette
carte d’acquisition est un codeur ADC pour VME fabriqué & I'ISN doté d’une horloge de 40 MHz
ou 100 MHz [44]. Elle nous permet d’enregistrer jusqu’a 8 voies qui peuvent étre couplées deux a
deux afin de diminuer de 40% environ le temps mort associé au codage logique des signaux. Une voie
correspond physiquement & une entrée “temps” (signal logique NIM) et & une entrée “amplitude”. Les
signaux des détecteurs sont mis en forme pour fabriquer une impulsion rapide signant l’arrivée d’un

événement, et une impulsion proportionnelle a I’amplitude du signal.

Ce codeur particulier permet d’obtenir 'amplitude du signal codée sur 13 bits (8 V) ainsi que
son temps d’arrivée absolu codé sur 42 bits. Les signaux de tous les détecteurs (photomultiplicateur,
hélium 3, jonctions silicium) sont envoyés sur ce codeur, ainsi que la pulsation du faisceau permettant

de reconstruire les temps relatifs des événements par rapport a leur impulsion source.

Chaque événement est stocké en un mot de 64 bits. Il contient : le numéro de codeur (dans notre cas,
un seul), le numéro de voie sur lequel il a été codé (position sur le codeur), 'amplitude codée du signal,
un bit d’empilement si une nouvelle impulsion logique est arrivée avant la fin de la lecture d’amplitude
en cours, et enfin le temps. Le systéme d’acquisition utilisé dans cette expérience est OASIS développé a
I'IPN d’Orsay pour le contréle-commande des expériences. L’amplitude est visualisée sur 8192 canaux
et le temps relatif sur 65536 canaux. Les données sont écrites sur disques dans un format binaire
spécifique & OASIS ; nous devrons effectuer un changement de format lors de I'analyse. Le schéma 2.12

illustre ’ensemble de la chaine électronique d’acquisition employée a I'ISN lors de cette expérience.

2.1.8 Procédure et conditions expérimentales

Les prises de données se sont réparties de la facon suivante au cours de ’année 1999. Les premieres
mesures ont été effectuées avec une cible deutérée sur GENEPI. Cela nous a permis de nous familiariser
avec le générateur de neutrons dont nous avons utilisé les tout premiers faisceaux. La cible tritiée a
été installée seulement dans un deuxieme temps. Le faisceau de neutrons étant alors environ 18 fois
plus intense qu’avec une cible deutérée, une meilleure statistique dans des temps plus courts a pu étre
obtenue. Les résultats présentés ici résultent donc de l'analyse de données réalisées avec cette cible
tritiée. Compte tenu des divers arréts de la machine pour des raisons de développement progressif de

celle-ci, les prises de données n’ont pu s’effectuer que sur trois mois.
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Fi1G. 2.12 — Schéma de principe de la chaine électronique et de ’acquisition de [’expérience.

Les mesures du flux de neutrons

Deux irradiations de cibles de Nickel ont été effectuées. Une cible a été placée lors d’une premiere
mesure directement a U'extrémité du doigt de gant de GENEPI afin de déterminer le flux de neutrons
émis par la cible de TiT. Les cibles ont ensuite été placées a diverses distances de la source de TiT
dans le massif de plomb. Cette cartographie a pour but 1’étude de la propagation des neutrons de la
source dans le plomb.

Nous avons effectué une seule mesure du taux de fissions sur I’ 233U pour déduire le flux de neutrons
en fonction du temps et de 1’énergie.

Une étude particuliere avec deux compteurs a gaz hélium 3 nous a permis d’étudier la distribution
énergétique des neutrons avec précision dans le massif de plomb ainsi qu’a la position des mesures des
réactions de capture. Toutes les prises de données avec le détecteur CeFs ont été effectué dans une
position unique (environ 30 cm de la cible de TiT). Un détecteur & gaz hélium 3 est présent lors de
chaque expérience. Celui-ci est placé dans le canal du massif de plomb symétrique par rapport a ’axe

du faisceau de deutons (canal gauche).

Les mesures de taux de réaction de capture

Les mesures des taux de capture (n,y) se déroulent de la fagon suivante: entre deux prises de
données effectuées avec un échantillon, une mesure de bruit de fond est réalisée. Cela permet de
controler une nouvelle fois la stabilité du gain du photomultiplicateur par comparaison des spectres

d’amplitude des bruits de fond et d’appliquer d’éventuelles corrections. Il est aussi intercalé un enre-
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gistrement de durée de 'ordre de 5 min en supprimant ’'interdiction de codage pendant le passage de
I’impulsion de neutrons. Cette mesure a pour objet de controéler la position du maximum de I'impulsion
de neutrons.

Lors des mesures (n,y), en plus de la présence de la LED suivant I’évolution du gain du photo-
multiplicateur, le signal d’un générateur d’impulsions est sommé au signal provenant directement du
photomultiplicateur. Ce signal est décorrélé de la fréquence de la machine. Cette méthode permet
de déterminer le temps mort pour ’ensemble de la chaine électronique et d’acquisition de la voie du
photomultiplicateur.

Nous avons fait le choix de ne pas enregistrer les événements se produisant pendant 'impulsion
de neutrons pour limiter le taux d’occupation de I'acquisition pendant les 10 premiéres microsecondes
apres la fin de 'impulsion de neutrons. En effet, un de nos objectifs est d’étudier les profils de taux
de réaction pour les valeurs en énergie des neutrons les plus grandes possibles (c’est & dire aux temps
les plus courts possibles). Il nous est apparu impératif de supprimer les événements se produisant
pendant I'impulsion de neutrons (£0.6 ps du maximum de comptage). Le signal de déclenchement de
la machine a donc été mis en forme (cf. section 2.1.7) pour interdire le codage de ces événements par
lacquisition (veto). Ainsi, cette suppression du codage de 'impulsion de neutrons permet de laisser
libre le systeme d’acquisition immédiatement apres le passage de cette impulsion.

L’intensité du faisceau a aussi été adaptée afin d’avoir un taux de comptage pendant les 10
premiéres microsecondes apres 'autorisation de coder limité & 0,1 cps/impulsion. Cela permet d’ob-
tenir une correction de temps mort maximale de 5% pour ces temps de détection.

Enfin, nous avons travaillé pour les expériences de profils de taux de capture neutronique en
utilisant deux fréquences: 440 Hz et 220 Hz. Les temps entre deux impulsions de la machine sont
respectivement 2,72 ms et 4,54 ms. Si la relation énergie-temps (cf. eq. (2.10)) est supposée valable
pour les énergies inférieures a 0,1 eV, ces deux fréquences nous permettent de mesurer & priori des
taux de capture ayant lieu jusqu’a 0,03 eV et 8.1073eV. A ces énergies, nous sommes assurés que le
flux de neutrons est négligeable et que les éventuels neutrons encore présents dans le massif de plomb
sont tous thermiques. Nous pourrons donc étudier les processus qui ont lieu dans le bloc de plomb

pour de tres faibles énergies.

2.1.9 Structure et stockage des données expérimentales

Nous avons vu que les données d’une expérience sont écrites sur disque dur dans un format binaire
spécifique au logiciel d’acquisition. De plus, ces événements sont définis par le temps “absolu” auquel
ils ont eu lieu par rapport au démarrage de l'acquisition. Il s’agit alors d’étre capable d’identifier a
quelle impulsion de neutrons source I’événement est associé et de déterminer le temps entre I'impulsion
et '’événement. Pour cela il a été développé un premier logiciel d’analyse sous ROOT [45] permettant
simplement de changer de format et d’effectuer le changement d’origine des temps événement par
événement. Chaque fichier associé & une expérience est converti dans ce format dont il est alors

possible d’extraire les données souhaitées. La structure des données dans un fichier est détaillée dans
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le tableau 2.6.

Renseignements généraux sur ’expérience

N° run Date (JJMMAA) Source de neutrons
Courant cible Fréquence GENEPI (Hz) Ay d’un canal
Donnée sur I’événement courant
Nom du détecteur Voie du codeur Nombre de voies (mode couplé)
cible Canal du bloc Position dans la canal
Amplitude (canaux) | Bit d’empilement (0 ou 1) Temps (canaux)

TAB. 2.6 — Structure des fichiers d’une expérience au format binaire ROOT.

2.2 Outils de simulation

2.2.1 Introduction du code de simulation MCNP

Pour les études sur les bases de données qui vont étre discutées ici, nous avons besoin d’un code
de transport de neutrons. Le code MCNP (Monte Carlo N Particles) est un code de transport Monte
Carlo développé au LANL (Los Alamos National Laboratory) par ’équipe de John Hendriks et Judith
Briesmeister [22]. La premiere version MCNP1A date d’aotit 1977, la version MCNP4B avec laquelle
nous travaillons ici est parue en février 1998. Ce code permet de simuler le transport des neutrons
d’énergie inférieure a 20 MeV et il permet aussi de simuler le transport des photons et des électrons.
C’est un code reconnu et validé. Son utilisation intervient dans de nombreux domaines liés & la physique
des réacteurs comme les calculs de criticité, mais aussi en radio-protection, détection ... Il ne sera utilisé

dans ce travail que la partie traitant du transport de neutrons.

2.2.2 Description de ’ensemble du dispositif expérimental dans
le code MCNP

Comme il est souhaité que la simulation décrive le mieux possible la réalité expérimentale, la
géométrie en variable d’entrée du code doit étre détaillée de facon maximale. La structure des fi-
chiers décrivant le dispositif expérimental pouvant devenir complexe, un code a été développé dans
notre équipe pour générer automatiquement cette géométrie dans le format adapté. Le systeme simulé
comprend les murs de protection en béton de laire expérimentale, le doigt de gant de GENEPI, la
structure de la cible de TiT, les blocs constituant le massif de plomb pourvus de leurs canaux, le
socle sur lequel repose le bloc de plomb (cf. fig 2.13). Les détecteurs sont eux aussi décrits & partir
de plans ou de photos. Certains éléments sont composés de matériaux de faible importance en ce qui
concerne la neutronique. C’est le cas par exemple du compteur a gaz hélium 3 ou du détecteur de
fission & 1'233U. A contrario, la description compléte du détecteur CeF3 mesurant les taux de capture

neutronique est treés importante. Il est entendu par détecteur CeF3 ’ensemble constitué par le photo-
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multiplicateur, la base, le scintillateur, les différents adhésifs, le porte-cible, la cible employée et 1’étui
de plomb (cf. fig. 2.10).

Murs d'enceinte: Béton
- |*

: Murs
| r d'enceinte
|
I
|
|
I
|

800 cm |
|
| Cadmium
|
|
I Doigt de gant
I
|
|
: Bloc de Pb
i

100 cm |
A 4

Fia. 2.13 — Schéma de la géométrie entrée dans MCNP avec les murs d’enceinte, le doigt de gant, les

blocs de plomb, les détecteurs.

Mais décrire le systéme uniquement par une géométrie détaillée et juste n’est pas suffisant. Les
matériaux et leur densité décrivant les cellules doivent eux aussi étre les plus proches de la réalité.
Le béton constituant les murs et la structure particuliere du socle du massif de plomb peuvent avoir
une influence sur les résultats (cf. section 4.2). Le massif de plomb est certes d’une grande pureté
mais nous savons qu’il contient des impuretés qui peuvent étre tout a fait visibles dans ’expérience
en raison de sections efficaces de capture importantes (cas de argent). Les réactions sur ces noyaux
pourront modifier le flux de neutrons dans le bloc de plomb, il faut donc bien tenir compte de ces

noyaux perturbateurs dans la simulation (ex: cf. section 5.1.5).

Dans le cas des mesures avec le détecteur CeF3, les v détectés peuvent provenir de la cible mais
aussi de I’environnement proche de la cible. La mesure est donc influencée par la nature des matériaux
proches de la cible. La méme sensibilité doit étre obtenue dans la simulation. Le cas des adhésifs et

leur proportion en atomes d’hydrogéne constituent un excellent exemple (cf. section 5.2.3).

Enfin, certaines imprécisions viennent parfois d’un manque de renseignements donnés par les
constructeurs sur leurs produits. Ce manque peut provenir soit du secret de fabrication, soit de

I’éventuelle trop grande précision que nous réclamons.
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2.2.3 Parametres fondamentaux de la simulation:

les bases de données

Il vient d’étre observé 'importance de la description de la géométrie et des matériaux dans la
simulation. Le dernier point a étudier est le choix de la base de données pour le noyau considéré.
En effet, plusieurs bases de données accessibles décrivent les sections efficaces d’'un méme noyau. Il
s’agit de ENDF/B-VI (Etats-Unis), JEF-2.2 (Europe), JENDL-3.2 (Japon), BROND-2 (Russie) et
CENDL-2 (Chine). Nous avons fait le choix de ne pas travailler avec les bases de données russe et
chinoise car le nombre de nucléides disponibles est d’une part moins important et d’autre part elles
ne présentent bien souvent aucun désaccord avec les trois autres bases plus couramment utilisées.

La plupart des noyaux intervenant dans la simulation sont décrits par la base de données ENDF /B-
VI. C’est le cas des éléments du béton des murs et du socle, des noyaux constituant la structure de
GENEPI, ainsi que de la source de neutrons. Parmi les noyaux présents dans les impuretés du plomb,
seuls 'antimoine et le tellurium sont décrits par la base de données JENDL3.2. Tous les éléments des
détecteurs sont décrits avec la base ENDF/B-VI hormis le cérium du scintillateur pour lequel nous
avons choisi la base de donnée JENDL3.2 en raison d’une description supérieure des sections efficaces
par rapport & ENDF/B-VI.

Le plomb étant un constituant majeur, nous avons fait le choix d’étudier les résultats produits
par deux bases de données: ENDF/B-VI et JENDL3.2 (cf. chap. 4). Les sections efficaces du plomb
de JEF2.2 étant identiques a celles de la base américaine, nous ne ’avons pas utilisée. Nous avons
aussi simulé les taux de fission de 1’ 233U avec ENDF/B-VI et JENDL3.2. Ayant vérifié que les sections
efficaces (n,p) étaient identiques dans les trois bases pour I’hélium 3, il n’a pas été nécessaire d’effectuer
les simulations dans chacun de ces cas.

Pour les taux de capture (n,y) sur les différents échantillons (cf. section. 5.2.1), nous avons pu
effectuer des simulations dans la plupart des cas en utilisant les trois bases de données américaine,

japonaise et européenne.

2.3 Conclusions

La description détaillée de I’ensemble de notre installation a été effectuée. Celle-ci se compose d’'un
générateur de neutrons pulsés et d’un massif de plomb.

Le flux de neutrons est déterminé avec différentes techniques : irradiation de cibles de nickel, fissions
de I’ 23U et réaction (n,p) sur I’hélium 3.

Le monitorage des expériences est possible grace & deux systemes de détection : mesures des « et
des protons émis par la cible de TiT, et détection des protons et des tritons dans le compteur & gaz
hélium 3.

Les mesures de taux de capture sont effectuées avec un photomultiplicateur de faible dimensions
sur lequel un scintillateur CeF3 est monté.

Une grande rigueur a été apportée sur la procédure expérimentale. Le choix d’une redondance sur
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certaines mesures a aussi été choisie afin de permettre une reproductibilité des mesures accrue.

De la description des outils de simulation ressortent différents aspects trés importants. Il a d’abord
été respecté de facon tres précise la géométrie du dispositif expérimental : GENEPI, massif de plomb,
détecteurs ... Nous avons vu aussi les contraintes qu’imposent une description détaillée du dispositif
expérimental. Il a été enfin mis en avant la difficulté des choix des bases de données pour tous les

noyaux mis en jeu.
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Chapitre 3

Forme et qualité de la source de

neutrons

Nous avons vu plus haut que deux jonctions silicium permettaient de monitorer la production de
neutrons induite par les réactions D(d,n)>He et T(d,n)*He (cf. section 2.1.4). Le suivi de I’évolution
de la source de neutrons est fait grace a ces deux détecteurs. Ils détectent les « et les protons associés
aux réactions sur la cible avec un angle de 180° par rapport aux deutons incidents. Ces jonctions
permettent de mesurer le temps d’arrivée des « et des protons avec une précision inférieure a 100 ns.
Nous allons maintenant voir plus en détail toutes les informations fournies par ces détecteurs lorsque

la source est une cible de TiT.

3.1 Spectres en temps et en amplitude

des jonctions silicium

Les figures 3.1 et 3.2 montrent les taux de comptage expérimentaux. Ces spectres présentent les
réponses des jonctions Si sans la feuille d’aluminium (détecteur a-protons) et avec la feuille d’alu-
minium (détecteur protons) en fonction de Pamplitude du signal codée et en fonction du temps par
rapport & une référence liée & I'impulsion de neutrons. L’unité du spectre en temps a été convertie en
microsecondes pour simplifier la lecture ; la position du maximum du pic sur le détecteur (a-protons)

a été prise comme référence.

3.1.1 Spectres en amplitude

Avant de détailler la structure de ces spectres nous constatons que le taux de comptage di aux
réactions T(d,n)*He est beaucoup plus important que celui dii aux réactions D(d,p)t, ce qui se traduit
par un rapport des taux de comptage sur les deux détecteurs de l'ordre de 22. On peut s’attendre
effectivement & ce que les réactions des deutons incidents sur deutérium implanté soient tres peu
nombreuses par rapport aux réactions sur la cible proprement dite. Les nombres de particules détectées

par impulsion sont en moyenne: N, p)/imputsion = 0,06 €t Ny rimpuision = 2,7.1073. Nous pouvons
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remarquer que ces taux d’événements nous assurent un temps mort d’acquisition négligeable mais
qu’en revanche les informations ne seront exploitables que sur un grand nombre d’impulsions.

Il apparait tres nettement sur la figure 3.1 (échelle logarithmique) plusieurs pics correspondant &
la multiplicité de détection des particules sur le détecteur (a-p). Lorsque plusieurs particules arrivent
simultanément dans le détecteur (méme signal temps) leurs amplitudes s’empilent. La détection d’«
étant, comme nous venons de le voir, plus probable, il s’agit essentiellement de la multiplicité des «

détectés. En effet la probabilité P de détecter k particules suit une loi de Poisson de la forme suivante :

P(k) = e_”% ol k est le nombre de particules détectées. (3.1)

Le parameétre p est espérance de la distribution. Pour le détecteur (a-p), 'espérance prend pour
valeur 1 = 2 X Neyis /impuision- Dans le pic correspondant a la détection de une seule particule (k = 1)
sur le détecteur (a-p), les protons se confondent avec les «, nous avons vu que les protons ont & peu
prés la méme énergie (cf. tab. 2.3). Mais ceux-ci sont en bien moins grande quantité. Dans le pic
correspondant a la détection de deux particules, la présence d’un ou deux protons est possible mais la
probabilité est assez faible.

Le pic de la détection & une particule sur le détecteur (p) et celui du détecteur (a-p) présentent
un écart en énergie de 870 keV : 170 keV dus a la différence d’énergie plus environ 700 keV de perte
d’énergie des protons dans les 10 ym d’aluminium. L’élargissement des pics de part et d’autre est sans

doute dii & la détection de rayons X créés dans I’enceinte par les différentes particules.

3.1.2 Spectres en temps

L’enregistrement des temps d’arrivée par rapport au signal logique de déclenchement de 'impulsion
source des particules sur les deux jonctions nous permet de dessiner le profil temporel des sources de
neutrons (cf. fig. 3.2). Cette figure présente deux structures a des temps différents. A bas temps, le pic
semble rempli essentiellement d’événements protons, tandis qu’aux temps plus élevés les o dominent
(réponse du détecteur (a-p)). La comparaison des pics & t = 0 pour les deux détecteurs permet de
montrer que parmi les particules détectées par la jonction (a-p) environ 2% proviennent de réaction
D(d,p)t. On peut par conséquent estimer & 2% également la production de neutrons par réactions
D(d,n)?>He. Nous avons vu plus haut que ces réactions sur le deutérium venaient suite & 'implantation
de deutons du faisceau. La structure en temps peut nous indiquer ou ont lieu ces implantations.

La distance entre 'aimant et ’extrémité du doigt de gant est de l'ordre de 4 metres. 11 faut
environ 0,8 us aux deutons incidents de 200 keV d’énergie pour parcourir cette distance. Les protons
produits ayant environ 2,46 MeV d’énergie cinétique, le temps pour parcourir la distance cible de
TiT au détecteur placé a larriere de ’aimant est d’environ 0,2 ps. La somme de ces deux temps
(0,8 us+0,2 us) est tout a fait du méme ordre de grandeur que le décalage entre les deux maximums des
structures observées sur le détecteur (p). Nous pouvons donc interpréter que le premier pic correspond
a des réactions D(d,p)t ayant lieu dans I’environnement proche de 'aimant. Ces réactions proviennent

probablement d’implantations de deutons, et plus précisément des ions D; triés par 'aimant lors
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du passage du faisceau et qui peuvent étre le siege de réactions de production de protons et de

neutrons (cf. fig. 2.6).

3.2 Forme temporelle de 'impulsion de neutrons

La description de 'impulsion de neutrons délivrée par GENEPI au niveau de la source de TiT peut
étre déduite de la forme du spectre en temps donné par la mesure sur la jonction (a-p). La réponse
temporelle du compteur & gaz hélium 3 peut aussi nous donner le méme type d’information par une
sélection des événements se produisant sur ce détecteur pendant 'impulsion. La structure temporelle
de I'impulsion peut aussi étre obtenue par la mesure du courant cible (cf. section 2.1.4). La figure 3.3

présente la superposition de ces trois impulsions mesurées avec trois méthodes différentes.
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0.04 """" — — = Jonction a+p
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000e==" L NS
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Temps (ns)

F1c. 3.3 — Forme temporelle de ["impulsion de neutrons déduite de diverses méthodes expérimentales :
mesure du courant sur la cible (ligne continue), détection des a+p (ligne discontinue noire), réaction

3He(n,p)t (ligne discontinue grise).

Ces courbes correspondent & une intensité créte de 25 mA, ce qui correspond & I'intensité appliquée
pour les mesures de capture (cf. section 2.1.8). La largeur & mi-hauteur est ici de 600 ns. Nous observons
un trés bon accord sur la forme de I'impulsion de neutrons déduite des différentes méthodes de mesure.
Cette forme de I'impulsion sera exploitée lors de la convolution des spectres en temps des taux de

réactions simulés (cf. section 4.3.1).

3.3 Fraction de neutrons émis hors impulsion

Le détecteur (a-p) peut aussi nous donner une autre information importante pour nos mesures. Il

s’agit du nombre de neutrons, et par conséquent de deutons, émis par GENEPI hors de 'impulsion.
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Ces événements peuvent conduire a une pollution de nos résultats. L’impulsion de neutrons est définie
ici par les événements ayant lieu sur la cible. Les neutrons émis temporellement hors de I'impulsion
de neutrons sont les événements se produisant des la fin de I'arrivée des derniers . ou protons sur les
jonctions, soit T > 1,5us (cf. fig. 3.2). La figure 3.4 présente la réponse en temps de la jonction (a+p)
avec la sélection en amplitude montrée sur la figure 3.5. Cette sélection est effectuée afin que le spectre

ne soit pas affecté par un éventuel bruit de fond.
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F1a. 3.4 — Spectre en temps des a+protons mesuré avec la jonction silicium sans la feuille d’aluminium,
sélection en amplitude telle que 1600 < A <2300 (cette coupure correspond a la probabilité de détecter

une seule particule).

Nous pouvons remarquer que la position du pic des événements émis hors de 'impulsion est décalé
d’environ 130 canaux par rapport au pic des événements émis dans I'impulsion. Ce décalage reste
non expliqué. Néanmoins, ces événements correspondent bien & des a ou des protons détectés dans la
jonction silicium, I’énergie déposée par les particules semblent simplement étre plus faible d’environ
200 keV.

Il est clair que des neutrons sont produits apres le passage de I'impulsion de neutrons. Des coups
sont visibles jusqu’a environ 35 us apres le maximum de I'impulsion. Nous pouvons procéder de la
méme facon pour la réponse de I’autre jonction (détecteur (p)). Les résultat des comptages (N & +v/N)
pour les deux jonctions pendant et apres 'impulsion de deutons sont réunis dans le tableau 3.1.

Moins de un neutron sur 10000 est émis apres 'impulsion de neutrons, ce qui n’affecte pas nos
résultats. Ces événements pourraient étre dus & une irrégularité sur la tension d’extraction dans la

source de GENEPI.
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Fia. 3.5 — Spectre en amplitude des a+protons mesuré avec la jonction silicium sans feuille d’alumi-

nium : sélection du pic de probabilité de détection d’une seule particule.

détecteur (a-p) | détecteur (p)

dans I'impulsion | 1451178+£1205 70908266

apres 'impulsion 133+£12 8+3
Rapport (9,240.8).107° | (11.44).10°5

TAB. 3.1 — Nombre d’événements pendant et aprés 'impulsion de neutrons détectés avec les deuz jonc-

tions silicium ; rapport des comptages pour déterminer la proportion des neutrons émis hors impulsion.
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3.4 Stabilité de la fréquence des impulsions
de GENEPI

La référence en temps de toute notre analyse repose sur l'instant ot 'impulsion du générateur de
fréquences qui pilote la machine est produite. Nous devons donc étudier les variations du décalage
temporel entre l'instant oli sont émis les neutrons et 'instant ou le signal de déclenchement & lieu
pendant les expériences. Pour cela, nous avons étudié systématiquement ce décalage. Cette étude est
menée directement & partir des enregistrements de la fréquence délivrée par la machine pendant les
expériences. L’étude a porté sur les deux fréquences avec lesquelles nous avons essentiellement travaillé :
220 Hz et 440 Hz. Les figures 3.6 et 3.7 présentent les dispersions des temps entre deux impulsions
autour du temps moyen entre deux impulsions pour deux expériences distinctes. Les écarts en temps

sont traduits en fréquence pour illustrer la dispersion des fréquences autour de la fréquence moyenne.
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Fia. 3.6 — Variation de la fréquence autour de la valeur moyenne 433 Hz pendant une expérience.

Nous pouvons observer que la variation de fréquence est en relatif & peu preés identique pour
ces deux fréquences appliquées & la machine. L’écart de fréquence autour de la valeur moyenne est
d’environ 0.5%.

Lors de I’analyse des données, le fait que le temps entre deux impulsions de neutrons varie de 0.5%
au cours d’une expérience ne pose pas de difficultés. En effet, le temps affecté a chaque événement est
un temps relatif par rapport au déclenchement de GENEPI.

Enfin, nous avons vérifié qu’il n’y avait pas de variation du temps entre I'impulsion de déclenchement
d’arc et l'arrivée des deutons sur la cible. Cette variation resterait dans tous les cas trés inférieure a

la largeur temporelle de 'impulsion de neutrons qui est d’environ 1 us.
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Chapitre 4

Etude du flux de neutrons:

validation expérimentale du flux simulé

Les études décrites dans un premier temps portent sur la description du flux de neutrons expéri-
mental émis par la cible de TiT placée a l'extrémité du doigt de gant. Nous étudierons ensuite la
relation énergie-temps (cf. eq. 2.10) obtenue par simulation et sa validation par I'expérience. Enfin,
les spectres expérimentaux des flux de neutrons mesurés avec le détecteur de fissions a I’?33U et le

compteur 3 gaz 3He seront confrontés aux simulations.

4.1 Mesure absolue de la production de neutrons
de 14 MeV

4.1.1 Nombre de neutrons émis par la cible de TiT

Comme nous 'avons déja vu dans la section 2.1.4, I'irradiation de cibles ayant des sections efficaces
(n,p), (n,2n) et (n,np) & seuil et produisant des noyaux dont les durées de vie sont supérieures &
quelques heures nous permet de déterminer le flux de neutrons source dans le bloc de plomb. Les
seuils de chacune de ces réactions sur l'isotope 58 du Nickel sont respectivement 1 MeV, 13 MeV et
12 MeV. Les noyaux produits par ces réactions sont alors %8Co (T2 = 70,86 j), ST N (T1/2 = 35,6 h)
et °Co (T1/2 = 271,74 j). L’énergie des neutrons produits étant comprise entre 15,1 MeV et 13,4 MeV,
nous évaluons le nombre de neutrons & partir des réactions (n,2n) et (n,np). La détermination du flux
absolu de neutrons est effectuée a partir d’échantillons placés tres pres de la cible de TiT afin de
minimiser 'influence du transport des neutrons dans le massif de plomb.

Compte tenu du seuil trop bas (1 MeV) de la réaction (n,p), nous ne pouvons utiliser cette derniére
pour déterminer le flux de neutrons émis par GENEPI avec une cible de TiT produisant des neutrons de
l'ordre de 14 MeV. En effet des réactions dans le plomb sont possibles avant I'interaction dans la cible
de Nickel. Une simulation a montré que la proportion des neutrons d’énergie supérieure au seuil de la

réaction (n,p) qui reviennent dans la cible placée a 'extrémité du doigt de gant est d’environ 15%. Les
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réactions *® Ni(n,2n)°" Ni et 58 Ni(n,np)®"Co dont les seuils de réaction sont élevés, nous garantissent
qu’il s’agira de la premiére interaction du neutron. La cible de nickel naturel de 285 mg a été placée a
7,3 cm de 'extrémité du doigt de gant. L’irradiation a duré 13,4 heures avec une fréquence de 2000 Hz.
Nous allons voir ici comment le flux de neutrons est déterminé par deux méthodes différentes: la
premiére exploite uniquement les résultats expérimentaux et une estimation des sections efficaces (n,2n)

et (n,np) (méthode 1), la deuxiéme méthode conjugue 'expérience et des simulations (méthode 2).

a - Utilisation de la réaction (n,2n)

Une fois irradiée, la cible est placée devant un compteur germanium. Pour la réaction (n,2n), le
noyau produit ®” Ni a une durée de vie de 35,6 heures, et décroit par capture électronique vers le >’ Co.
Le schéma 4.1 illustre les différentes quantités utiles pour I'analyse d’une irradiation. La mesure du

nombre de coups N¢omp dans le pic associé a la raie v de 1224 keV nous permet de déterminer activité

N, . / 1
Ay = % du °"Ni au début de la mesure avec le compteur germanium.
fin
irradiation

L AsaT
2l / 40
-1/
= t
Ne)
8
Iy
g
2
= . L.
s r / Irradiation
<

7/ Comptage

{ N (coups)

1 Il | | | |

irradiation comp Temps: unité arbitraire

Fia. 4.1 — Schéma de principe d’une irradiation et de la mesure des v de désintégration : Activité de

la cible en fonction du temps.

Nous pouvons donc aisément déduire l'activité & saturation, c’est a dire celle a 'arrét de l'irradia-
tion. De plus, si la section efficace de la réaction considérée est notée o, 95,), 'activité d’un échantillon
de Ny placé dans un flux de neutrons ® (quantité a4 déterminer) aprés un temps d’irradiation Tj.,

s’écrit :
Asat = Natg(n,Zn)(I) (1 - e_/\TiM> (4:1)
L’activité & saturation, déduite du comptage des v de désintégration avec le germanium, prend la
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forme suivante:

Ao ANcomp 1
I A T U —_—" (4.2)

Asat

Le facteur # tient compte des désintégrations de I’échantillon entre la fin de l'irradiation et le
début du comptage. Il est négligeable dans le cas du °"Ni si le comptage est effectué rapidement apres
I'irradiation (# ~ 1).

Les équations (4.1) et (4.2) permettent de déduire 'expression du flux @y n; de neutrons dans

I’échantillon :

Asat
Nata(n,2n) (1 - eiATiM)
NeompA

- 2
T Nyo (1 — e Neomp) (1 — e~ Mirr) =M n/em”.sec (4.4)

Pcible Ni (4.3)

Connaissant la surface S,; de la cible de nickel placée a la distance r de la cible de TiT (r = 7,3 ¢m),
nous pouvons déterminer I'angle solide formé par la cible de nickel et I'extension de la source de
neutrons de GENEPI:

A 4qr2

(4.5)

Le flux de neutrons au niveau de la cible de TiT se déduit alors comme le produit du flux de

neutrons traversant la cible de nickel de surface S,; par 4mr?:
Deivie Tir = Peivie Ni X 4mr? (4.6)

Connaissant la fréquence f du faisceau, le nombre de neutrons émis par la cible de TiT & chaque

impulsion du générateur s’écrit donc:
S —— Pcible TiT (4.7)

f

L’activité Ay mesurée avec le compteur germanium déduite de l'intégrale du nombre de coups
Neomp dans le pic du 7y de 1224 keV associé a la réaction B Ni(n,2n)%" Ni est de 60,9 Bq. La valeur
de la section efficace o(, 2,) extraite est de 'ordre de 35 mbarns & 14,5 MeV (cf. fig. 4.2(a)). Le flux
de neutrons ®.;. n; dans la cible de nickel située a environ 5 cm de la cible de TiT est donc de
3,82.10% n/cm?/sec. Le flux total @ . 7i7 émis par la cible de TiT est alors de 2,56.10° neutrons/sec
en 4m. La quantité de neutrons @747 jy,p émise par impulsion de neutrons lors de cette expérience est
donc de 1,28.10% neutrons. L’erreur relative sur cette valeur est estimée a 20% ; elle tient compte de
I’erreur sur la mesure du nombre de coups déterminée avec le compteur germanium, de I’erreur sur la
connaissance de la section efficace (n,2n) du ®®Ni (cf. fig. 4.2(a)) et de 'erreur portant sur la distance

entre I’échantillon de nickel et la cible de TiT.
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b - Utilisation de la réaction (n,np)

L’exploitation des résultats obtenus en considérant la réaction (n,np) sur le > Ni donne les résultats
suivants: le 7 détecté par le compteur germanium est celui & 122 keV du *%Fe. L’activité Ay me-
surée est de 7,19 Bq. La valeur de la section efficace oy, np) extraite de la figure 4.2(b) est 0,6 barns
a 14,5 MeV. On détermine comme précédemment le flux de neutrons dans la cible de nickel soit
®ivie Ni = 4,1.10° n/cm?sec. La quantité de neutrons émise & chaque impulsion de la machine est
alors de: ®pir imp = 1,37.10° neutrons/impulsion. Cette valeur est tout & fait compatible avec le

nombre de neutrons déterminé par 'utilisation de la réaction (n,2n).

¢ - Utilisation des simulations

Le nombre de réactions ayant lieu dans la cible de nickel peut étre calculé avec MCNP. De la
simulation, nous pouvons connaitre le taux de réaction c®, sur le nickel 58 par neutron émis pour la
réaction considérée ((n,2n) ou (n,np)). Les rapports des taux de réaction simulés avec les activités a
saturation A, sont effectués. Le nombre de neutrons émis par impulsion de la machine est calculé de
la facon suivante (f est la fréquence du faisceau) :

Asat

e (4.8)

Qi imp =

Le nombre de neutrons émis par impulsion déduit par la réaction (n,2n) a pour valeur (1,23 +
0,32)10% n/imp, par la réaction (n,np), il est déterminé (1,54 4 0,38)10° n/imp. Ces valeurs restent

compatibles entre elles.

d - Le flux de neutrons absolu: conclusion

Le tableau (4.1) regroupe les différentes valeurs du nombre de neutrons émis par la cible de TiT a

partir des irradiations d’échantillons de nickel déterminées par les deux méthodes.

Méthode 1 Méthode 2
Réaction (n,2n) | (1,28 £0,26)10° n/imp | (1,23 +0,32)10° n/imp
Réaction (n,np) || (1,37 £0,27)10° n/imp | (1,54 £ 0,38)10% n/imp

TAB. 4.1 — Nombre de neutrons émis par la cible de TiT a chaque impulsion, détermination d partir

des réactions (n,2n) et (n,np) sur le * Ni avec deuz méthodes différentes.

Un bon accord est observé entre les deux méthodes pour les deux réactions. Les erreurs sont
relativement importantes en raison des différentes incertitudes lors de la détermination du nombre de
neutrons émis par impulsion. Ces erreurs proviennent principalement de la différence de positionnement
de I’échantillon entre la mesure et la simulation, des erreurs sur les sections efficaces de réaction du
nickel et de la définition de la distribution de la source de TiT dans la simulation.

Les figures 4.2(a) et 4.2(b) illustrent la difficulté de choisir la valeur des sections efficaces & ex-

traire [46]. Nous pouvons observer aussi les écarts entre les bases de données et les valeurs expérimentales
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F1G. 4.2 — Superposition des sections efficaces du ®Ni: comparaison des données expérimentales de

EXFOR avec les bases de données ENDF/B-VI et JENDLS3.2: application auz réactions (n,2n) et
(n,np).

extraites ’EXFOR [47]. La base EXFOR regroupe les données expérimentales de sections efficaces.
Nous avons donc vu que le flux de neutrons est déterminé par des méthodes de mesure simi-

laires en traitant deux réactions distinctes: " Ni(n,2n)5" Ni et * Ni(n,np)>"Co. Du tableau (4.1),

nous pouvons déduire une valeur moyenne du nombre de neutrons émis & chaque impulsion soit:

(1,36 £ 0,16)10°% n/imp.

La détermination du nombre de neutrons ne tient pas compte de la contribution des réactions
D(d,n)3He suite aux implantations des ions deutérium dans la cible en raison des seuils des réactions
traitées. Nous avons vu que leur contribution s’élevait & environ 2% (cf. section 3.1.2). Compte tenu de
I’erreur importante observée sur le nombre de neutrons par impulsion, nous ne sommes pas en mesure
de vérifier cette proportion. Seule une mesure plus précise permettrait éventuellement de connaitre
le flux de neutrons total délivré par GENEPI. Cette mesure devrait étre effectuée sans le massif de

plomb, il serait ainsi possible d’exploiter les mesures d’activité du **Co (réaction *® Ni(n,p)®®Co).

Enfin, nous faisons remarquer qu’il est possible de connaitre le nombre de neutrons émis dans
chacune des autres expériences (®(t), o(,)®(t)) grace & la présence systématique des détecteurs

utilisés pour le controle: compteur 3 gaz *He et détecteur & jonction silicium (« p).

Pour conclure, nous pouvons observer que la détermination absolue du flux des neutrons émis par
GENEPI peut étre effectuée dans le bloc de plomb. Cette méthode est tout a fait transposable aupres
du réacteur de recherche MASURCA. Celle-ci semble méme particulierement adaptée en raison du
flux de neutrons de fission supplémentaire (cf. section 2.1.4). Cette méthode permet de distinguer les

neutrons de la source de ceux de fission dans le réacteur de recherche.
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4.1.2 Propagation des neutrons source dans le plomb

Avec une telle installation, nous pouvons aussi étudier le comportement des neutrons de haute
énergie dans le massif de plomb (cf. section 2.1.4). Pour cela, des échantillons de nickel de diametre
2 cm, d’épaisseur 0,2 mm ont été placés en divers points du bloc de plomb (cf. fig. 4.3). La méthode

d’analyse utilisée est la méme que précédemment (cf. section 4.1.1).

A
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-o----- e - 40
I - lo--1-2 20
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-e-d---- - __: 8
0 - E 0
-®-1---20
I
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Fia. 4.3 — Coupe horizontale du massif de plomb : carte du positionnement des cibles de nickel dans

les canaux.

Une simulation a aussi été effectuée avec MCNP. Les cibles ont été réparties dans le bloc de plomb
de facon & respecter les conditions expérimentales. Dans ces cibles, le calcul des taux de réaction
(n,2n), (n,np) et (n,p) sur le 58Ni est effectué. L'influence de la base de données du nickel a été étudiée
mais n’a pas montré d’écart significatif. Nous ne présentons donc que les résultats simulés avec la base
ENDF/B-VI pour le nickel.

Pour cette simulation, il est important de définir de fagon précise la distribution des neutrons
émis par GENEPI. En effet, les réactions (n,2n) et (n,np) sur le *®Ni ne sont sensibles qu’aux neutrons
n’ayant eu que tres peu (voire aucune) interactions avec le plomb. Elles sont donc une image directe de
la source. Or bien que les effets avant-arriére soient relativement faibles dans la réaction T(d,n)a, les
neutrons émis & 0° sont plus énergiques que ceux émis & un angle supérieur (cf. section 2.1.1) [27]. Les
sections efficaces (n,2n) et (n,np) varient trés rapidement dans cette région d’énergie (E >11 MeV) en
raison de la proximité des seuils de ces réactions. La variation d’énergie avec ’angle d’émission pourra
avoir une influence importante sur nos grandeurs simulées.

Pour une méme base de données du nickel, deux simulations utilisant les bases JENDL3.2 et
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ENDF/B-VI du plomb ont mis en évidence des écarts sur les taux de réaction (n,2n) et (n,np) de
Pordre de 9% aprés 10 cm de plomb.

La figure 4.4(a) présente les activités a saturation mesurées avec le compteur germanium pour
chacune des réactions étudiées en fonction de la distance de plomb traversée entre la cible de TiT et
la position de P’échantillon de nickel. La figure 4.4(b) présente les taux de capture (n,2n), (n,np) et

(n,p) sur le %8Ni simulés dans les échantillons en fonction de la distance de plomb traversée.
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compteur germanium. (n,2n) et (n,np) sur le ®Ni.

Fia. 4.4 — Propagation des neutrons d’énergies supérieures a 3 MeV dans le massif de plomb avec

trois réactions a seuil différentes: simulations et expérience.

Une réduction du flux de neutrons en fonction de la distance de plomb traversée est clairement
observable. La section efficace totale du plomb est de I'ordre de 5,5 barns (cf. fig. 2.5). Le libre parcours
moyen dans le plomb (A = (,—LN) associé est de I'ordre de 5,5 cm au-dessus de 11 MeV. Tant que I’énergie
est supérieure & 10 MeV, les sections efficaces de diffusion élastique et (n,2n) du plomb ont & peu prés
la méme valeur. Le neutron a donc environ une chance sur deux d’effectuer une réaction (n,2n) qui
entraine une perte d’énergie importante pour 'un des deux neutrons. Les neutrons créés auront une
énergie inférieure au seuil des réactions (n,np) et (n,2n) du *®Ni et ne produiront pas ensuite de telles
réactions.

Dans le cas d’une diffusion élastique, le neutron perdant environ 1% de son énergie, celui-ci
possédera encore une énergie supérieure au seuil des réactions sur le nickel. Pour les cibles de ni-
ckel trés proches de la source, la probabilité que ce neutron ait la bonne direction et interagisse avec
la cible de nickel sera faible. Ces processus sont dominants uniquement dans une spheére d’environ
10 cm autour de la cible de TiT. Au-dela, I’épaisseur de plomb traversée devient trop importante, la
probabilité d’avoir encore un neutron d’énergie supérieure au seuil des réactions (n,p), (n,2n) et (n,np)

diminue tres rapidement. La fonction qui décrit le mieux cette réduction du flux de neutrons avec la
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distance de plomb traversée est la suivante:

f(d) = d est la distance de plomb traversée. (4.9)

Nous pouvons maintenant comparer les résultats expérimentaux et simulés. La figure 4.5 présente
la superposition des mesures de l'activité 4 saturation du *’Ni avec le taux de réaction (n,2n) simulé
en fonction de la distance de plomb. Le spectre expérimental est normalisé au point correspondant
a la plus faible distance entre la cible de TiT et ’échantillon de nickel (4,8 cm) de la simulation.
Le facteur de normalisation (1,24.10° n/imp) est directement relié au nombre de neutrons émis par
impulsion @747 jmp. Nous pouvons faire remarquer que cette quantité est parfaitement compatible avec
celles du tableau (4.1).

| |@=—o expérience
| |me———m simulation | |

=
o,
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=
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[
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Distance entrelacible TiT et I'échantillon de Ni (cm)

F1G. 4.5 — Taux de réaction (n,2n) sur le 5 Ni simulé et expérimental en fonction de la distance entre

la cible de TiT et l’échantillon de nickel.

Nous pouvons observer un important désaccord entre I’expérience et la simulation. Un facteur 10
existe entre le calcul et 'expérience pour des distances de plomb entre 15 cm et 40 cm. Différentes
hypotheses ont été émises pour expliquer cet important désaccord. Celui-ci peut étre di au cumul
de différents effets: les incertitudes sur les sections efficaces du nickel ainsi que sur les distributions
angulaires des neutrons mais aussi éventuellement les sections efficaces du plomb au-dessus des seuils
en énergie des réactions (n,2n) et (n,np) du nickel peuvent entrainer d’importantes variations. Les
erreurs sur la définition angulaire et 'extension de la source de TiT peuvent aussi avoir des influences
importantes. Les erreurs sur la position des cibles de nickel dans la simulation par rapport & 'expérience
ne jouent qu’'un role secondaire dans le désaccord. Il s’avérerait nécessaire de refaire cette mesure. Une
des difficultés importantes soulevées par ces expériences, outre le soin a apporter lors de la mesure,
est de connaitre au préalable de facon précise la distribution angulaire des neutrons et ’extension de
la source de neutrons. L’étude de la source de neutrons ne peut étre effectuée qu’en ayant retiré le

massif de plomb. L’expérience de la propagation des neutrons d’énergie entre 1 MeV et 15 MeV ne
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peut étre faite que dans un deuxiéme temps.

Néanmoins, la méthode d’activation de cibles de *®Ni par des réactions & seuil permet d’étudier
la variation de flux de neutrons sur plus de cing ordres de grandeur. Cette méthode semble tout a
fait appropriée pour des mesures de la propagation du flux de neutrons de haute énergie dans des
massifs constitués de matieres différentes. Ce méme type d’étude est aussi envisageable sur le réacteur
sous-critique MASURCA.

4.2 Caractérisation du bloc de Plomb

4.2.1 La relation énergie-temps a partir de la simulation

Nous avons vu précédemment que ’énergie d’un neutron émis au centre d’un massif de plomb était
fortement corrélée & son temps de ralentissement (cf. section 2.1.3). Nous allons étudier ici les aspects
fondamentaux de cette corrélation en utilisant les résultats des simulations.

La description de la source de neutrons adoptée pour ces simulations a été simplifiée par rapport &
celle qui avait été adoptée pour les simulations du flux de neutrons de haute énergie (cf. section 4.1.2).
En effet, le neutron ne connait plus les conditions dans lesquelles il a été créé apres environ 0,5 us
de temps de ralentissement (cf. section 2.1.3). C’est pourquoi nous pouvons nous permettre cette
simplification de la description de la source de neutron. Nous avons alors choisi de supprimer la
dépendance angulaire de ’émission du neutron en fonction de I’énergie. 11 a été vérifié alors par une
simulation que cette modification n’aurait pas d’influence pour les temps de ralentissement supérieurs
4 0,5 ps. De plus la largeur de 'impulsion de neutrons étant de cet ordre de grandeur, nous ne pourrions
donc pas voir expérimentalement 'influence de la géométrie de la source de neutrons.

Le flux de neutrons ®(E,T) a été calculé dans une cellule de section carrée de 2 cm de coté
et d’épaisseur 10 pm. Les dimensions de cette cellule sont tout & fait comparables avec celles des
échantillons sur lesquels les taux de réaction sont mesurés. Elle est placée devant le scintillateur du
photomultiplicateur. Ce flux doit par conséquent étre sensible a I’environnement proche : scintillateur,
photomultiplicateur, étui de plomb.

Les distributions du flux de neutrons en fonction de ’énergie et du temps ont été simulées pour
deux bases de données du plomb: ENDF/B-VI et JENDL3.2. La base JEF2.2 n’a pas fait 'objet de
simulation pour le plomb, I'observation des sections efficaces de ce matériau a montré la similitude de
cette base avec ENDF/B-VI.

a - La matrice du flux de neutrons @ (E.,t)

La figure 4.6 présente la distribution des neutrons & l'endroit de mesure des taux de réactions
(n,y), soit & environ 30 cm de la source de production des neutrons. L’énergie cinétique E et le temps
de ralentissement t des neutrons traversant la cellule sont portés respectivement en ordonnée et en
abscisse.

Le maximum situé & 14 MeV et 1072 us correspond aux neutrons provenant directement de la
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Fic. 4.6 — Distribution des neutrons da ’endroit de mesure des captures neutroniques en fonction de
I’énergie cinétique et du temps de ralentissement dans le bloc de plomb (base de données du Pb:

JENDLS.2).

source de TiT et traversant les 30 cm de plomb sans effectuer d’interaction. Nous pouvons observer
que, des lors que des interactions ont eu lieu & haute énergie, un étalement brutal en temps et en
énergie s’effectue. Ceci est principalement di & des interactions (n,2n) puis (n,n’): le neutron perd
beaucoup d’énergie lors de ces interactions. Cela reproduit bien I'élargissement observé. Des que le
seuil de diffusion inélastique est atteint, nous pouvons observer le regroupement des neutrons suivant
la relation énergie-temps. La dispersion de la distribution pour les temps longs associés aux énergies
inférieures & 0,1 eV rend compte de l'agitation thermique des atomes de plomb. Entre 1 us et 1 ms de
temps de ralentissement, le flux de neutrons est aussi sensible aux diffusions élastiques sur les noyaux
légers tel que ’hydrogene présent dans I’adhésif du photomultiplicateur (cf. section 2.1.6). Cela entraine

une perte d’énergie par choc supérieure pour un temps de ralentissement donné (cf. section 5.2.3).

Une simulation a permis d’étudier la contribution des neutrons s’échappant du bloc de plomb et
revenant dans celui-ci. 99% de ces neutrons ont diffusé sur la partie du socle constituée de plomb. Ils
suivent la méme relation énergie-temps que les neutrons ne diffusant que sur les noyaux de plomb du
massif. Ces neutrons ne sont donc pas pénalisants. Les diffusions dans les murs et la partie en béton
du socle ne contribuent qu’a un pour cent du flux de neutrons dans le massif. Cette faible quantité ne
modifie pas notablement la relation énergie-temps.

K
(t+t0)”
cinétique E des neutrons a leur temps de ralentissement t dans le plomb entre 1 us et 800 us.

La distribution représentée sur la figure 4.6 vérifie la relation moyenne £ = liant ’énergie
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b - Détermination de la valeur de K par la simulation

Si la représentation du flux de neutrons ® en fonction de ’énergie E en ordonnée et de /K (E,t) =
(t +t9)V'E en abscisse est adoptée (cf. fig. 4.7), nous pouvons déterminer la valeur de K pour chaque

valeur d’énergie cinétique E.

IIII|T|'|| IIII|'|TT|

Energie (eV)

Droite des
ajustements gaussiens

10
T | T | T | T | T | T | T
100 200 300 400 500 600 700 800
(t+t0)@ (us.ﬁ/)
Fic. 4.7 — Distribution des neutrons a endroit de mesure des captures neutroniques en fonction de

I’énergie cinétique et de la variable \/ K (E,t) en VeV.us dans le bloc de plomb (base de données du
Pb: JENDL3.2).

En effet, pour une valeur fixée de I’énergie cinétique du neutron, il y a une distribution du flux en
fonction de la variable \/m . Un ajustement par une gaussienne est appliqué & ces distributions,
la position du maximum permet d’accéder & la valeur de K pour I’énergie cinétique E du neutron.
La figure 4.8 illustre ces ajustements pour différentes valeurs d’énergies. Les distributions présentent
un flux non nul pour les valeurs de VK inférieures A 300 VeV .us en raison des diffusions élastiques
sur les atomes d’hydrogene. Les neutrons perdant rapidement de 1’énergie, il est possible d’avoir des
neutrons & des temps de ralentissement plus faibles.

La distribution des valeurs moyennes de ces gaussiennes est ensuite ajustée par une droite entre
0,5 eV et 5 keV. La valeur de cet ajustement permet de déterminer la valeur moyenne du parametre
caractéristique K du bloc de plomb. Le parameétre ty est fixé de facon & minimiser la dispersion des
valeurs de K en fonction de E sur la plus grande gamme d’énergie possible. Ce parametre ¢y prend
pour valeur 0,48 + 0,1 pus.

Pour déterminer le parametre K du massif de plomb, nous avons développé deux approches du

traitement des données simulées avec le code MCNP. Les valeurs des flux extraites des simulations
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Fia. 4.8 — Ajustements pour différentes énergies par une gaussienne des distributions de flux en fonc-

tion de /K (E.t) obtenus par une simulation utilisant la base de données JENDLS3.2 pour le plomb.
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correspondent & des cellules AF x At: ®(AE,At). Dans le cas de la premiére méthode, dite point par
point, la valeur du flux est associée au centroide en temps et en énergie de la cellule, il est donc construit
une matrice ®(FE,,t.). Grace a Péquation: VK = (t + to)VE, on extrait ensuite pour chaque valeur
de I’énergie E., la distribution ®g_(v/K.). Les distributions ®g_(v/K.) sont ensuite ajustées par une
gaussienne selon la procédure décrite précédemment. Dans la deuxieme méthode, dite histogramme, le
changement de variable (t — VK = (t+1t)VE) est effectué directement sur la matrice ®(AE,AVK).
Pour un canal AFE donné, histogramme ®p(AVE) est ajusté pour déterminer la valeur de K dans
le canal d’énergie AFE.

A travers ces deux méthodes, il s’agit de montrer la difficulté d’obtenir la valeur du parameétre
K simulée du bloc de plomb sachant que les deux techniques employées ne donnent pas les mémes
résultats en utilisant néanmoins comme point de départ les mémes valeurs simulées. La figure 4.9
illustre pour la matrice énergie-temps calculée, avec la méme base de données pour le plomb, les écarts

obtenus avec ces deux techniques. Cet écart, d’environ 1,1% (cf. tab. 4.2), est relativement faible.

176000

o———e Méthode histogramme |-
eeeees Fit: K=166600 eV.us2

B V| éthode point par point
o= e= Fit: K=1685006V.US2 |

172000
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K (eV us?)
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Energie (eV)
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FiG. 4.9 — Application des méthodes “point par point” et “histogramme” de traitement des données de
la matrice de ®(E,t) simulée avec la base JENDLS.2 pour le plomb pour la détermination du paramétre

K du massif. On observe un écart de 1,1% entre les deuz méthodes.

Nous pouvons appliquer ces méthodes & chacune des distributions ®(F,t) simulées avec les bases
de données ENDF/B-VI et JENDL3.2. La figure 4.10 montre la variation du parametre K en fonction
de Pénergie cinétique du neutron pour les bases de données ENDF/B-VI et JENDL3.2 du plomb avec
la méthode point par point.

Nous observons une dépendance des distributions K(E) aux deux bases de données. Nous avons

vérifié que cet écart de 'ordre de 2,9% est indépendant de la méthode de détermination du parametre

o7



176000 % % %
rrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrr Pb: JENDL3.2 @]
,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,, = = = Fijt de K(E)= 168500 eV.},ls2 (a)|

Pb: ENDF/BVI (b)
172000
&
3.
5;168000
v

164000

160000 |

10 10° 10! 10° 10° 10"
Energie (eV)

Fic. 4.10 — Détermination de la valeur moyenne du paramétre K en fonction de l’énergie cinétique
du neutron pour les bases de données JENDLS3.2 et ENDF/B-VI du plomb avec la méthode “point par
point”. K = 168500 eV.us* (JENDLS.2) et K = 163700 eV.us?, soit 5K ~2.9%

K employée. Le tableau (4.2) regroupe les valeurs du parameétre K déterminé par les deux méthodes

et avec les deux bases de données. Les écarts relatifs observés entre les méthodes et 'utilisation des

bases de données y sont également présentés.

Méthodes

Ecart relatif

Bases de données (Pb) | Histogramme | Point par point
entre les méthodes

JENDL3.2 166610 £ 20 168500 £ 100 1,13 %
ENDF/B-VI 161830 £ 10 163700 £ 100 1,15 %

Bcart relatif ent
cart relatil entre 2,91 % 2,89 %

les bases de données

TAB. 4.2 — Valeurs du paramétre K déduites des simulations avec les bases de données JENDLS3.2 et
ENDF/B-VI du plomb et calculées par deuz méthodes différentes.

L’effet dii a la méthode n’est pas pénalisant car ’écart relatif est le méme quelle que soit la base de
données choisie. Pour une méme méthode, le désaccord induit reste le méme entre les bases de données
du plomb. Nous pouvons conclure qu’il existe bien une sensibilité du parametre K & la base de données
utilisée pour le plomb. Cet écart relatif provient des différences dans les sections efficaces de diffusion
du plomb de ces deux bases de données. En effet, 'expression de K théorique, dans laquelle o, ¢

est supposée constante (cf. eq. 2.12), montre une dépendance avec le carré du libre parcours moyen de
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diffusion du neutron dans le milieu modérateur. Or d’aprés 1’équation (2.6), le libre parcours moyen
varie comme l'inverse de la section efficace. Le paramétre K du neutron varie donc comme l’inverse
du carré de la section efficace. L’écart relatif de K autour de la valeur moyenne peut alors prendre la

forme donnée par 1'’équation (4.10):

M (1-p) 1 _  AK Ao (4.10)

K~
2[32n? U?iiff K o

Entre 0,1 eV et 1 keV, la section efficace de diffusion du plomb dans la base de données JENDL3.2
a pour valeur environ 11,07 barns, celle extraite de ENDF/B-VI est de 1'ordre de 11,19 barns. L’écart
relatif entre ces deux bases de données dans cette région d’énergie est de 1,1%. Les valeurs théoriques
de K que I’on peut calculer & partir de ’équation (4.10) ont pour valeurs 167530 eV.us? pour JENDL3.2
et 163960 eV.us? pour ENDF/B-VI. Ces deux valeurs calculées sont plus proches des valeurs déduites
de la simulation avec la méthode point par point (cf. tab. 4.2). Nous pouvons observer aussi que 1’écart
relatif induit par les deux valeurs de la section efficace du plomb est environ deux fois ’écart relatif
des sections efficaces de diffusion du plomb.

Il apparait apres cette étude que I'utilisation de bases de données du plomb légérement différentes
ne donne pas les mémes valeurs du parametre K du massif. Ces différences, bien que faibles, sont
amplifiées dans la relation liant I’énergie cinétique du neutron a son temps de ralentissement. Seuls

les résultats expérimentaux peuvent trancher entre ces deux bases (cf. section 4.2.2).

c - Dispersion associée a la relation énergie-temps

Enfin, hormis la détermination des parameétres K et tq du massif de plomb, il faut définir la disper-
sion en énergie de la relation énergie-temps de maniére & rendre compte de la réalité (cf. section 2.1.3).
La dispersion des vitesses Av des neutrons autour de la vitesse moyenne v & un instant donné a
été définie dans la section 2.1.3, nous en rappelons ici ’expression théorique: D = % = 3%1 + %.
L’équation (2.14) exprime la dispersion de ’énergie des neutrons. Il est possible de déterminer cette
dispersion & partir de la matrice du flux ®(E,v/K) simulée. En effet, comme nous l'avons vu, la
détermination de K est effectuée par des ajustements gaussiens des distributions ®(v/K) & I’énergie E.

La variable VK est égale & (t 4 to)v'E, nous pouvons donc dériver, & t fixé, la relation:

VK = (t+t)VE (4.11)
soit @ = ldE

VK 2 E

Nous pouvons donc voir qu’au temps ¢, la dispersion en énergie AFE autour de ’énergie cinétique

(4.12)

moyenne E des neutrons, est fonction de la largeur AvVK (E) portant sur la détermination de la valeur
moyenne de VK (E) soit :
AE 2A\/E
E T VK

La figure 4.11 montre les dispersions en énergie des neutrons en fonction de leur énergie cinétique

(4.13)

obtenues par les simulations avec les bases de données JENDL3.2 et ENDF/B-VI pour le plomb.
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Fi1Gc. 4.11 — Dispersions relatives en énergie % de la relation liant l’énergie cinétique du neutron

avec son temps de ralentissement dans le plomb: simulation avec les bases de données JENDLS.2
et ENDF/B-VI pour le plomb. La courbe en tiret est l'ajustement par les fonctions (4.14) de ces

dispersions.

Les dispersions en énergie simulées avec deux bases de données différentes pour le plomb ne
présentent pas de désaccord entre 0,1 eV et 10 keV. En effet, la dispersion des vitesses des neutrons
autour de la valeur moyenne en énergie est principalement gouvernée par la distribution en énergie des
neutrons apres le choc sur un noyau de plomb (cf. eq. 2.13). La remontée observée au-dessous de 10 eV
est liée & l'agitation thermique des noyaux de plomb. Nous observons donc bien que la dispersion en
énergie n’est plus dominée avant tout par la section efficace de diffusion du neutron sur les noyaux de
plomb.

Une paramétrisation [29] satisfaisante de la dispersion 52 (E) est la suivante:

2
7,4.1073 (1n ﬁ) 40,133 pour 200 eV < E <10 keV
22 (4.14)

0,12544/1 + 110 pour 0,1 eV < E <200 eV

4.2.2 Détermination expérimentale de la corrélation
temps de ralentissement-énergie et comparaison avec

la simulation des taux de capture

Nous venons de montrer qu'une sensibilité aux bases de données du plomb dans la simulation
lors de la détermination du parametre K existait. Nous allons étudier comment grace aux données

expérimentales de capture, il est possible de déterminer quelle est la base de données du plomb qui
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décrit le mieux la diffusion des neutrons dans le plomb du massif.

La détection des v de capture sur divers échantillons ayant des résonances de capture & diverses
énergies est effectuée avec le détecteur CeF3 (cf. section 2.1.6). Nous renvoyons le lecteur au chapitre 5
pour la description de ’analyse des données expérimentales et simulées pour obtenir les spectres en
temps de taux de réaction manipulés ici.

Au temps de ralentissement t, compte tenu de la relation liant 1’énergie cinétique du neutron a
son temps de ralentissement, nous pouvons connaitre aisément I’énergie du neutron au moment de la
réaction de capture sur ’échantillon placé devant le scintillateur. Le neutron d’énergie E, au temps de
détection t, lors de son passage dans 1’échantillon, peut avoir une grande probabilité d’étre capturé
dans celui-ci suivant la section efficace de capture de la cible. Ayant une plus forte probabilité de
réaction (n,y), le nombre de cascades créées augmente, et la probabilité d’avoir un signal & ce temps
de ralentissement est plus importante. On obtient donc un spectre de probabilités de réaction de
capture en fonction du temps pour chaque échantillon placé devant le scintillateur.

De la méme fagon, le code de simulation MCNP peut calculer le taux de réaction en fonction
du temps sur les échantillons ayant les mémes caractéristiques géométriques que celles des mesures
expérimentales. La figure 4.12 présente la superposition du taux de réaction expérimental normalisé
par le nombre d’événements détectés par le compteur & gaz (le moniteur neutron) avec la simulation

sur une cible d’or de 125 pym d’épaisseur.
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F1G. 4.12 — Taux de réaction de capture expérimental et simulé d’une cible d’or de 125 um d’épaisseur.

Nous pouvons observer que la résonance de 'or a 4,9 eV est visible au temps de ralentissement de
I'ordre de 180 ps. Les maximums observés aux temps plus petits ne correspondent pas a des taux de
réaction sur des résonances de ’or unique. La résolution du massif de plomb est telle qu’a ces temps
de ralentissement, dans le cas de I'or notamment, il n’est pas possible de séparer les résonances, il
s’agit de groupe de résonances.

La détermination des couples (FE,,T;) déduits de la simulation utilisant les bases de données

61



JENDL3.2 et ENDF/B-VI du plomb et de 'expérience par une méthode identique doit nous per-
mettre de pouvoir déterminer la base de données la plus satisfaisante. Il est important de noter que si
les énergies des résonances F, sont relativement bien connues dans les tables, les positions en temps ¢,
des résonances doivent étre analysées avec précision. En effet, la dispersion des vitesses des neutrons
(la résolution du massif de plomb) entraine 1’élargissement des résonances en fonction du temps.

Nous avons vu que les simulations avec les bases de données JENDL3.2 et ENDF/B-VI du plomb
ont permis de déterminer deux valeurs de K dont ’écart était seulement de 3%. Il s’agit donc de
déterminer la valeur de K expérimentale a partir des positions temporelles des résonances avec une
erreur inférieure & 1,5% afin de pouvoir connaitre la base de données du plomb qui décrit le mieux la
réalité.

Pour effectuer cette étude, nous n’avons pas pris en compte les noyaux dont la comparaison des
résonances de capture dans la région des résonances résolues extraites des différentes bases de données
n’étaient pas identiques. Cela nous permet d’avoir confiance dans la détermination de la position tem-
porelle des résonances par la simulation. Il a donc été conservé pour cette étude parmi nos échantillons
effectivement mesurés: Au, Ag, Ta, In, Mo.

Différentes fonctions d’ajustement ont été testées, 'ajustement par une gaussienne est la fonction
la plus simple:

(t— Ay)?

20?

Les positions des maximums des résonances (In: 1,46 eV, Ta: 4,28 eV, Au: 4,9 eV, Ag: 5,18 eV et

f](t) = A exp T, = Ay (4]_5)

Mo: 12,1 eV) sont déterminées par I’ajustement gaussien donné dans I'équation (4.15). La valeur de
K & une énergie de résonance est déterminée par K = F, (t, + t0)2, avec tg = 0,48 us. La figure 4.13
rappelle les courbes K(E) déterminées par les matrices énergie-temps simulées avec les bases ENDF /B-
VI et JENDL3.2 du plomb (cf. section 4.2.1.b). Sur cette figure, on peut observer les valeurs de K
obtenues & différentes énergies & partir des taux de capture en temps expérimentaux (triangles) et
simulés avec JENDL3.2 (carrés) et ENDF/B-VI (disques) pour le plomb.

Nous pouvons observer dans un premier temps que la dispersion des valeurs de K obtenues par
I’ajustement des résonances de capture simulées pour une base de données du plomb est supérieure
a Pécart de 1,1% qui a été déterminé par I’emploi des deux méthodes vues dans la section 4.2.1. Les
valeurs de K déterminées par les taux de capture expérimentaux ne permettent pas non plus de fixer
la base de données du plomb décrivant le transport de maniere satisfaisante.

La méthode de I’ajustement des résonances uniques de noyaux connus sur les taux de réaction
temporels o, ,)® simulés et expérimentaux pour déterminer K(E) semble non appropriée. Il n’est pas
possible de déterminer la valeur du K du bloc de plomb avec une précision inférieure & ’écart observé
entre celles de K(E) trouvées par les simulations avec les bases de données JENDL3.2 et ENDF/B-VI
du plomb.

Pour étre capable de déterminer la base de données la plus appropriée pour effectuer la simulation
du transport des neutrons dans le bloc de plomb, il faut nous affranchir des problemes soulevés par les

méthodes d’analyses différentes et par la comparaison de résultats ayant des erreurs trop importantes.
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F1a. 4.13 — Superposition des courbes de K(E) déduites des matrices énergie-temps simulées et des
valeurs de K a différentes énergies déduites par les taux de capture expérimentouz et simulés avec les
bases de données JENDLS.2 et ENDF/B-VI.

Si la relation liant I'énergie et le temps de ralentissement n’est pas identique entre les bases de
données JENDL3.2 et ENDF /B-VI, nous devons alors nous attendre & ce que pour une méme énergie de
résonance d’un échantillon donné, la position moyenne du maximum temporel de la résonance ne soit
pas le méme. Seule I'expérience donne les bonnes valeurs des positions des résonances de capture des
noyaux. La méthode employée est donc la suivante. Il est effectué le rapport des spectres expérimentaux
et simulés pour une base de données du plomb fixée et un noyau donné sur une résonance. Le rapport
de ces deux spectres est ensuite ajusté par une droite. La pente de la droite doit étre la plus faible
possible. Si les maximums des spectres sont décalés, la pente de la droite est non nulle. Le rapport des
taux de réaction simulé et expérimental est réeffectué aprés décalage d’un canal (0,1 pus) du spectre
simulé (cf. fig. 4.14).

Nous obtenons ainsi une valeur At & une énergie de résonance donnée entre les spectres expérimen-
taux et simulés avec les bases de données JENDL3.2 et ENDF/B-VI pour le plomb. Cette méthode
a été appliquée aux résonances de l'indium (1,46 eV), du tantale (4,28 eV), de l'or (4,9 eV), de
largent (5,18 e€V), de 'uranium naturel (6,68 eV), du molybdéne (12.1 eV), du thorium (22 eV) et
du manganese (337 eV). La figure 4.15 présente le regroupement de ces At(E) entre I'expérience et
les deux simulations des taux de capture sur ces échantillons avec les bases JENDL3.2 et ENDF /B-VI
du plomb. La bande grise de largeur 0,2 us centrée a At = 0 us illustre 'incertitude de plus ou moins
0,1 us sur lorigine des temps.

Nous pouvons observer que les taux de réaction sur les échantillons utilisant la base de données
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Fi1G. 4.14 — Exemple d’application de la méthode employée pour déterminer le décalage en microseconde
entre la position de la résonance de Uor a 4,9 eV du taux de capture simulé avec la base de données
JENDLS3.2 du plomb et l'expérience. Le test d’arrét s’effectue sur le passage & zéro de la pente de la

droite d’ajustement
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Fi1c. 4.15 — Ecarts en temps entre les positions des résonances temporelles des a(nﬁ)@(t) extraites
des simulations effectuées avec les bases de données JENDL3.2 et ENDF/B-VI et des spectres

expérimentauz. Taux de réaction de capture utilisés: In, Ta, Au, Ag, Upar, Mo, Th, Mn.
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JENDLS3.2 pour le plomb présentent un décalage négatif dans ’ensemble. C’est & dire que les positions
des résonances expérimentales sont observées & un temps de ralentissement légerement plus petit que
pour la simulation. Pour une méme valeur de ’énergie cinétique du neutron, la valeur du parametre
K est plus petite dans ’expérience que dans la simulation. Dans le cas de 'utilisation de la base de
données ENDF/B-VI du plomb, les positions des résonances dans I’expérience sont observées & un
temps de ralentissement du neutron plus grand que la simulation. Par rapport a la base ENDF /B-VI,
le parametre K expérimental est plus grand. Nous pouvons observer en moyenne que les écarts sont
plus faibles entre Iexpérience et la simulation dans la description des taux de réaction de capture
utilisant la base de données JENDL3.2.

Nous pouvons conclure que la base de données JENDL3.2 semble décrire mieux le transport et
le ralentissement des neutrons dans le massif dans la région d’énergie entre 1 eV et 400 eV. Bien
qu’il soit difficile de déterminer le paramétre K du bloc de plomb expérimentalement, il est possible
de travailler avec une précision de ordre de 2% malgré la faible résolution en énergie du massif de
plomb. L’ensemble des résultats expérimentaux et simulés nous permettent de donner une valeur au
parametre K auquel une erreur volontairement importante est affectée. Les valeurs retenues de ces

parametres sont les suivantes :

K = 168000 + 3000 eV.us®> et to=0,48+0,1 ps . (4.16)

4.3 Le flux de neutrons en fonction du temps et
de I’énergie

Il a été vu que ’évaluation du parametre K n’était pas possible avec une précision inférieure & 2%.
I1 a surtout été constaté que les bases de données JENDL3.2 et ENDF/B-VI n’induisait pas tout a fait
la méme relation énergie-temps en raison de Pécart de 1,1% entre les sections efficaces de diffusion.
Nous allons nous attacher ici a I’étude plus particuliere du flux de neutrons en fonction du temps et de
I’énergie. Apres nous étre assurés de certaines précautions a prendre lors du traitement des données,
il sera alors possible d’analyser les taux de réaction avec trois détecteurs basés sur des réactions de
natures différentes. Nous serons ainsi assurés du choix de la base de données & utiliser pour le plomb

lors des études des captures neutroniques.

4.3.1 Criteres d’analyse des données expérimentales et
des simulations du flux de neutrons

a - Correction de temps mort

Les spectres en temps expérimentaux sont en temps “relatif”. Les temps des événements se produi-
sant sur un détecteur sont connus par rapport a I'impulsion des deutons leur ayant donné naissance.
Le temps mort est défini comme le temps pendant lequel le systéme d’acquisition est incapable de

coder un événement car il est occupé au codage d’un autre événement. Nous avons vu (cf. section 2.1.7)
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que la carte ADC que nous utilisons permet de coupler deux voies d’entrée: ainsi pendant que la
premiere voie est occupée a traiter un événement, la deuxieme reste disponible pour ’enregistrement
d’un second événement. En pratique, le codage des événements s’effectue alternativement sur les deux
voies.

Le temps mort peut se déterminer de la facon suivante. Lors de la lecture des données, il est possible
d’effectuer la distribution des écarts en temps des événements appartenant a la méme impulsion de

neutrons (cf. fig.4.16).
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Fic. 4.16 — Exemple de distribution des décalages en temps des événements appartenant ¢ la méme

impulsion de neutrons pour le compteur 3 He.

Le temps mort est donc le temps minimal pour avoir deux événements effectivement codés sur une
méme voie ou un couple de voies. Cette analyse simple peut étre effectuée systématiquement pour tous
les détecteurs. Le temps mort prend pour valeur respectivement pour les deux modes d’acquisition,

quel que soit le détecteur :
Tmort = 5,8+0,1us Mode couplé (4.17)
Toort = 9,21+0,1us Mode non couplé (4.18)

Nous pouvons alors effectuer une correction de temps mort systématique de tous les spectres de
taux de réaction expérimentaux quel que soit le détecteur et son taux de comptage. Il est a noter par
ailleurs que dans la plupart des mesures, I'intensité du faisceau de neutrons a été adaptée afin de ne
pas dépasser le taux de comptage de 0,1 cps/impulsion pendant les dix premiéres microseconde apres
le début de l'autorisation de coder (cf. section 2.1.8). Si Sy, (%), est le spectre enregistré en fonction du
temps et N le nombre d’impulsions de neutrons pendant I'expérience, le spectre corrigé S.(t) s’écrit :

Sm(t)

t
_ ft—tmort Sm (t)
Ny

Se(t) = (4.19)

1
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Nous avons vérifié systématiquement que la valeur maximale de la fonction de correction de temps
mort ne dépassait pas 3% sur les spectres en temps de taux de réaction quel que soit le détecteur. Nous
faisons remarquer que la correction de temps mort est maximale pour les temps de ralentissement de
I'ordre de la valeur du temps mort. L’énergie cinétique du neutron associée au maximum de correction

est respectivement 4,3 keV (¢,0rt = 5,8us) et 1,8 keV (tymore = 9,215).

b - Roéle de l’origine temporelle de ’impulsion de neutrons

Un parametre important dont il nous faut tenir compte de facon précise est 'instant auquel a lieu
I’émission de neutrons par rapport au signal de déclenchement de I’impulsion de deutons & la source de
GENEPI. Ce temps dépend du détecteur en raison de la nature des signaux & enregistrer qui peuvent
étre différents. Il varie principalement suivant le temps de montée de 'impulsion associée au détecteur.
Il est fixé par le maximum du spectre en temps de la réponse de chaque détecteur pendant I’impulsion
de neutrons. L’erreur sur ce temps est de 1 canal soit 0,1 us dans tous les cas. Ce temps peut aussi
varier de un a deux canaux d’une expérience & l'autre mais il est possible de corriger cette légere
variation grace a une sélection systématique de la position de ce maximum a chaque expérience.

La figure 4.17 montre les 150 premiers canaux du spectre obtenu avec le compteur & gaz 3He, la
méthode est la méme pour les autres détecteurs. On peut observer la brutale augmentation du taux de
comptage associée aux réactions. Le temps appelé origine des temps pour un spectre donné s’exprime
simplement par Tyr; = Copri X Ay 00 Ae_y = 0,1us est la largeur temporelle d’un canal de PADC et

Cyri la position du maximum en canaux.
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Fic. 4.17 — Ezemple d’application de la détermination de ’origine des temps des neutrons pour une

expérience avec le compteur & gaz 3 He.

Cette valeur est trés importante lors de la détermination de I’énergie cinétique des neutrons a
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partir de leur temps de ralentissement. L’influence de I’erreur sur l'origine des temps ne sera en outre
importante que pour les temps de ralentissement courts au méme titre que ’erreur sur la valeur du
parametre ty du bloc de plomb (cf. eq. 2.10). Cette valeur sera utile aussi lors des comparaisons des

spectres avec les simulations.

¢ - Données extraites de la simulation

Le taux de réaction avec le compteur & gaz 3He a été simulé dans les deux canaux ol le détecteur a
été placé. Dans un cas, celui-ci est placé & la méme position que celle des mesures de taux de capture
(canal de droite par rapport au faisceau de deutons), il a aussi été placé & sa position symétrique
(canal de gauche, position du monitorage). Comme dans toutes les autres simulations, le compteur est
décrit de facon complete et précise. Le calcul du taux de réaction *He(n,p)t s’effectue dans I’espace de
la zone utile du compteur comme dans I’expérience.

La procédure est la méme pour le calcul du taux de fission sur la cible d’?33U. La géométrie de ce
détecteur est placée dans le canal de gauche en raison de ’encombrement de la canne permettant sa
manipulation (cf. section 2.1.5).

Les résultats simulés, utiles pour la comparaison avec ’expérience, respectent scrupuleusement la
structure des données expérimentales. Les spectres simulés des taux de réaction sur 1’ He et 233U
sont donc exprimés en nombre de réactions par cm? par neutron source, en fonction du canal temps.
Le calcul est effectué avec des canaux ayant la méme largeur que ceux de D’expérience (100 ns).
Enfin, ces taux de réaction sont calculés pour une impulsion de neutrons infiniment étroite (cf. sec-
tion 4.3.1). Cette structure des données permet d’effectuer le moins de manipulations possibles des
données expérimentales et simulées. La figure 4.18 donne un exemple de taux de réaction simulé en
fonction du canal de temps sur la cible d’233U.

Comme dans I'étude du parametre K (cf. section 4.2), les simulations des taux de réactions
SHe(n,p)t et 233U (n,znf) ont été effectuées en utilisant les bases de données JENDL3.2 et ENDF /B-
VI pour le plomb. Le taux de réaction pour le compteur a gaz a été calculé avec les bases de données
ENDF/B-VI, JENDL3.2 et JEF2.2 pour 'hélium 3. Le taux de fission a été simulé avec les bases
ENDF/B-VI et JENDL3.2 pour I"uranium 233.

d - Convolution et normalisation des spectres simulés

Comme nous l'avons vu, les taux de réaction sont calculés pour une impulsion de neutrons sans
largeur temporelle. Ceux-ci doivent étre tout d’abord convolués par la forme réelle de I'impulsion de
GENEPIT utilisée pendant ’expérience ou les spectres sont mesurés. L’exemple donné dans la figure 3.3
illustre la forme adoptée pour cette convolution.

La procédure de normalisation des spectres simulés n’est appliquée qu’au taux de réaction (n,p) sur
I’hélium 3. Nous verrons pourquoi cette procédure n’est pas employée pour le spectre simulé des fissions

de 1'233U (cf. section 4.3.2). A ce stade, le spectre expérimental du taux réaction (n,p) est exprimé par

mon

., o . N,
un nombre de coups normalisé par 'intégrale du nombre de coups sur le moniteur neutron: T - (c).
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F1G. 4.18 — Ezemple du tauz de fission sur 1?33 U simulé en fonction du canal temps.

Le moniteur neutron est dans ce cas le deuxiéme détecteur hélium 3 placé en position symétrique. Le
taux de réaction simulé est exprimé par un nombre d’événements (n,p) par neutron source pour chaque
canal : a(nyp)(I)(c) /ns. Le rapport des spectres expérimental et simulé est effectué. Ce rapport est ajusté
par une constante dans la région des temps de ralentissement 7, comprise entre les canaux de temps
140 et 4000 (respectivement 2,7 us et 389 us), soit la région d’énergie: 1,1 eV < E, < 15,6 keV. La
valeur de la constante est le facteur par lequel le spectre simulé est multiplié.

Enfin, les spectres expérimentaux et simulés exprimés en fonction du canal temps sont convertis
en fonction du temps de ralentissement des neutrons en microseconde. Le changement de variable est
tel que: f(c) — f(t) avec t = % ot Ac_y = 0,1us et Cyyy; est la position en canaux du maximum

d’intensité de signal du détecteur considéré pendant 'impulsion de neutrons (cf. section 4.3.1.b).

e - Conversion des spectres en énergie

Il a été préféré une visualisation en énergie des spectres car elle permet d’observer les taux de
réaction plus simplement sur six décades d’énergie et en facilite donc ’analyse. En effet, la visualisation
des spectres uniquement en fonction du temps ne permet pas d’observer aisément les différences
éventuelles entre les spectres pour les temps de détection courts. Comme nous venons de le voir, ces
spectres continuent d’étre exprimés dans les mémes unités.

En faisant ’hypothése d’une relation univoque entre I’énergie d’un neutron et son temps t de

détection dans le bloc de plomb, on a EF = (tft( 7 Les parametres K et ¢y sont définis dans la
0
section 4.2.2 tels que:
K = 168000 + 3000 eV.us® et to=0,4840,1 pus (4.20)
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Les spectres en énergie représentent donc le nombre de réactions > He(n,p)t ou
230 (n,znf) normalisé de facon adéquate liées & des neutrons dont I’énergie est comprise entre E et
E+AE.

4.3.2 Description des flux de neutrons expérimentaux et simulés

Nous pouvons maintenant analyser les résultats expérimentaux et simulés pour trois détecteurs
basés sur des réactions différentes mais utilisant des sections efficace connues. L’analyse peut donc
s’orienter sur la description du flux de neutrons par la simulation. Lors de ’étude du parametre K,
nous avons montré des différences de 'ordre de 2,9% sur sa détermination entre les bases de données
JENDL3.2 et ENDF/B-VI (cf. section 4.2) ; nous avons montré que la variation de K simulé utilisant la
base de donnée JENDL3.2 est la plus compatible avec les résultats expérimentaux. Grace aux résultats
qui vont suivre, nous pourrons donc étre assurés de la base de données du plomb la plus adaptée pour

effectuer les simulations des taux de réaction de capture.

a - Comparaison des résultats expérimentaux et simulés du

détecteur & gaz *He

¢ Résultats expérimentaux en amplitude et en temps:
Les spectres d’amplitude et de temps du compteur proportionnel & gaz hélium 3 d’une expérience

sont regroupés dans les figures 4.19(a) et 4.19(b).
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Fic. 4.19 — Réponse du compteur proportionnel a hélium 8 au spectre de meutrons de GENEPI:

P, = 70 mbars

Le pic au canal 1170 du spectre en amplitude correspond au dépot complet de I’énergie du proton
et du triton dans le détecteur lors de la réaction 3He(n,p)t pour des neutrons théoriquement ther-

miques. Les coups visibles aux canaux plus élevés correspondent a des réactions avec des neutrons
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plus énergiques. En effet, I’énergie du neutron se traduit par E,, = E, + E; — Q (cf. section 2.1.5). Les
événements se produisant aux canaux inférieurs & 1000 correspondent au dépot partiel de 1’énergie
des protons et des tritons, ce sont les effets de bord. Nous pouvons observer aussi une remontée aux
canaux inférieurs & 500. Les électrons Compton engendrés par diffusion des v sur le gaz et les parois
amenent une pollution du spectre dans cette région. La quasi totalité de ces événements se produisent
pendant le passage de 'impulsion de neutrons (cas d’une expérience effectuée avec I'autorisation de
coder pendant I'impulsion). Nous pouvons observer que la résolution du pic thermique n’est pas trés
bonne. Les événements de ce pic correspondent donc & des neutrons ayant des énergies allant du ther-
mique jusqu’a quelques dizaines de keV. Mais la faible résolution du compteur utilisé ici ne pose pas
de réelle difficulté puisque nous ne nous intéressons qu’a la réponse temporelle du détecteur.

Le taux de réaction en fonction du temps sur la figure 4.19(b) illustre parfaitement ’atténuation du
flux de neutrons dans le bloc de plomb. Le spectre apparait coupé au canal 45000, ce qui correspond a
la période du déclenchement de GENEPI. La fin du spectre donne une lecture directe de la fréquence
5 ~ 220 Hz avec A,y = 0,1us (cf. section 4.3.1).

appliquée lors de l'expérience: ici f = =550+ Al_txlo—

e Influence des événements & grand temps de ralentissement :

Nous constatons que des événements se produisent donc & des temps de ralentissement 7} supérieurs
4 4000 us. Sil’on considere que la relation énergie-temps est encore valable pour ce temps de ralentisse-
ment, ces événements se sont donc produits avec des neutrons d’énergie cinétique inférieure a 0,01 eV.
La relation énergie-temps n’est bien évidemment pas valable pour des neutrons d’énergie inférieure
a Pénergie thermique (Ey, = 0,025 eV'). Ces événements proviennent en fait des neutrons sortis du
bloc de plomb et qui diffusent dans les murs d’enceinte et le socle de béton puis qui reviennent dans
le massif (cf. section 4.2.1). Les simulations du flux de neutrons en fonction de 1’énergie et du temps
montrent que le flux est non nul jusqu’a environ 10 ms apres I'impulsion de neutrons. L’effet di & ces
neutrons vus a des grands temps de ralentissement n’est en réalité que peu pénalisant. Il est possible
de vérifier expérimentalement la proportion des neutrons susceptibles de perturber les mesures. Pour
cela, nous pouvons comparer les résultats expérimentaux des taux de réaction sur I’hélium 3 & deux
fréquences différentes de GENEPI. La figure 4.20 présente les taux de réaction (n,p) expérimentaux
en fonction du temps pour les fréquences 220 Hz et 440 Hz. La courbe trés claire est la réponse pour
la fréquence de 220 Hz dont la partie du spectre au-dela de T, > ﬁ x 108 ~ 2270 ps est repliée &
I’origine des temps.

La figure 4.20 montre de fagon indirecte ’effet des réactions intervenant sur le gaz a des temps de
ralentissement importants et associables & une impulsion de neutrons antérieure. Le “repliement” du
spectre mesuré a 220 Hz recalé sur le spectre mesuré a 440 Hz montre que la proportion des événements
liés & des neutrons provenant d’impulsions plus anciennes est faible. Cette proportion vers 1 us de
temps de ralentissement représente environ 0,1% des coups. Au temps T, de 'ordre de 2270 us, la pro-
portion est de 7,5% des événements. Nous faisons remarquer que seuls les temps de détection inférieurs
a 500 ps (F > 0,68 V) sont réellement utiles, la proportion de neutrons d’anciennes impulsions est

dans ce contexte toujours inférieure & 2%. Nous pouvons donc conclure que la pollution éventuelle des
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F1a. 4.20 — Tauz de réaction (n,p) dans le compteur d gaz hélium 8 expérimentauz pour deuz fréquences

de GENEPI: f =440 Hz (ligne noire), f = 220 Hz (ligne grise). La courbe en gris clair correspond

au repliement sur lorigine des événements de temps de détection T, supérieur a 2,27 ms.

taux de réaction par les neutrons provenant d’impulsions précédentes n’est pas pénalisante.

e Comparaison des taux de réaction dans les canaux de mesures
symétriques:
Les mesures de taux de réaction de capture ont été effectuées dans le canal de droite par rapport

a l'axe du faisceau de deutons a une trentaine de centimetres de la cible de TiT. Le compteur a gaz
hélium 3 servant pour la normalisation de ces spectres a été placé dans le canal gauche en position
symétrique du photomultiplicateur. Il est apparu utile d’effectuer une mesure du taux de réaction
3He(n,p)t dans ces deux canaux afin de vérifier si le flux de neutrons était bien le méme & ces deux
positions. La figure 4.21 illustre les spectres de taux de réaction mesurés dans ces deux canaux de
mesure. Ces spectres sont présentés en fonction de I’énergie suivant la procédure explicitée dans la
section 4.3.1.

Les taux de réaction mesurés dans les canaux de mesure symétriques sont parfaitement identiques
sur ’ensemble de la gamme d’énergie d’intérét. Les flux de neutrons dans les deux canaux de mesures

sont donc bien les mémes.

e Comparaison des taux de réaction expérimental et simulé sur 1’hélium 3:
Nous avons montré que les taux de réaction (n,p) étaient identiques avec les trois bases de données
ENDF/B-VI, JENDL3.2 et JEF2.2 du 3He (cf. section 2.2.3). Les spectres simulés n’utilisent donc que

la base de données ENDF /B-VI. Nous pouvons donc nous axer sur la comparaison des taux de réaction
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mesures symétriques par rapport a laxze formé par le doigt de gant de GENEPL

simulés avec les bases de données ENDF/B-VI et JENDL3.2 du plomb pour étudier les effets induits
sur la description du flux de neutrons par rapport a ’expérience. La figure 4.22 présente les taux de
réaction en fonction de ’énergie cinétique des neutrons pour I'expérience et les simulations utilisant
les bases ENDF/B-VI et JENDL3.2 du plomb. L’expérience traitée ici est effectuée sans I'interdiction
de coder pendant I'impulsion de neutrons; nous avons vérifié que la correction de temps mort était
faible et qu’il y avait un treés bon accord avec d’autres expériences effectuées avec l'interdiction de
coder pendant 'impulsion.

Au-dessus de 100 keV, le spectre expérimental présente un taux de comptage plus important que
les simulations. Dans cette région d’énergie, associée & l'impulsion de neutrons, le compteur est le
siege de beaucoup d’événements dus aux raies y et d’autres processus non directement induits par des
neutrons. Ces événements ne peuvent étre décrits par la simulation. Mais cette région d’énergie n’est

pas exploitée avec le compteur a gaz.

En dessous de 50 keV, dans la zone ol la simulation est normalisée & l’expérience, le taux de
réaction expérimental est particuliérement bien décrit par la simulation utilisant la base de données
JENDL3.2 du plomb. L’utilisation de ENDF/B-VI présente clairement une sous-estimation de 'ordre
de 15%. En effet, il a été constaté que dans la base de données du plomb naturel extraite de ENDF /B-
VI manquait lisotope 2°*Pb dont la proportion est de 1,4% dans le plomb naturel. Comme il a déja
été vu, les sections efficace totales du plomb extraites de JENDL3.2 et ENDF/B-VI présentent un
écart relatif d’environ 1,1% (cf. section 4.2.1). Ce désaccord avec 'expérience peut aussi provenir
d’une description différente de la zone des résonances non résolues par rapport a la base JENDL3.2.

L’évaluation de la section efficace du plomb dans la base ENDF /B-VI, disponible par défaut pour le
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F1a. 4.22 - Taux de réaction dans le compteur o gaz hélium 3 expérimental (noir) et simulés utilisant
les bases de données JENDLS3.2 (gris fongé) et ENDF/B-VI (gris clair) pour décrire le plomb du bloc.

code MCNP, est déja ancienne et bien antérieure a I’évaluation dans la base JENDL3.2. La description
du flux de neutrons est la méme avec les bases JENDL3.2 et ENDF/B-VI pour la région d’énergie
inférieure a 1 keV.

Enfin, un désaccord de l'ordre de 5% entre les simulations et I’expérience est observé autour de
0,5 eV. Il reste non expliqué. Mais ce désaccord est vraisemblablement dii & une mauvaise connaissance

des taux d’impuretés dans le plomb, comme le cadmium par exemple.

b - Flux de neutrons déduit du taux de fission de 1’233U

e Résultats expérimentaux en amplitude et en temps:

Les réponses en temps et en amplitude de la jonction silicium détectant les produits de fission de
1’2337 (cf. section 2.1.5) sont regroupées dans les figures 4.23(a) et 4.23(b).

Nous pouvons observer que la statistique de cette mesure est relativement faible malgré 21 heures
d’enregistrement a 500 Hz et un courant sur la cible de TiT de 35 mA créte. Cela vient principalement
des faibles dimensions de notre cible d’?33U. Le taux de comptage était d’environ 1,4.10™3 coups par
impulsion de neutrons. Le spectre en amplitude présente la distribution des produits de fission de
I'uranium 233 aux canaux 500 < C' < 3500. Les événements inférieurs au canal 500 et supérieurs au
seuil appliqué sont entre autres des o d’émissions spontanées de 1'233U.

La figure 4.23(b) présente la distribution caractéristique du taux de fission détecté en fonction
du temps de ralentissement des neutrons. Les maximums observables correspondent aux maximums
de résonance de la section efficace de fission de 1’?33U. Il est & noter que le spectre en temps est

conditionné par les événements ayant des valeurs d’amplitude supérieures au canal 500. Ces coups
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F1G. 4.23 — Réponse de la jonction silicium détectant les produits de fission de 1?33 U induits par la

source de neutrons de GENEPI.

correspondent donc bien & des fissions de I’?33U de la cible.

e Détermination expérimentale de 'efficacité de détection :

Comme nous Pavons vu (cf. section 2.1.5), 'avantage de 'utilisation d’une cible d’uranium est
de permettre la détermination du flux de neutrons sans avoir & connaitre au préalable 'efficacité
géométrique de détection des jonctions silicium ni méme la quantité exacte d’uranium qui compose la
cible.

En effet, pour notre cible d’uranium 233, le nombre réel de fissions dn s (E) dans I'intervalle d’énergie

dFE dépend uniquement du nombre N3 d’atomes de 233U :
dng(E) = N3o;(FE) ®(F) dE (4.21)

De plus, activité o de désintégration de la cible par seconde dans un angle solide de 47 pour N3

atomes de la cible s’écrit : A, = A233N3, avec Agzz = 1%1—12 La demi-vie de I'uranium 233 a pour valeur:
3
T: = 1,592 x 10° ans. L’équation 4.21 peut donc se réécrire sous la forme:
2

of(E)®(E) dE (4.22)

Compte tenu de la géométrie du détecteur (cf. section 2.1.5), le nombre dn‘}ic(E) de fragments de
fissions détectés par la jonction silicium est égal au nombre dn f(E) de fissions se produisant réellement

dans la cible corrigé de l'efficacité e; de détection de la jonction:

dn$(E) = €5 dny(E) (4.23)
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De la méme maniere, L’activité A% mesurée par la jonction silicium est égale au nombre d’a de
désintégration % émis par la cible d’uranium 233 dans un angle solide de 27 corrigée de 'efficacité
¢o de détection des o de la jonction: A% = ¢, %.

Les mesures du nombre de fissions sous le flux de neutrons et de l’activité « sont effectuées dans
des conditions géométriques rigoureusement identiques. Nous avons montré que la détection des « et
des fragments de fissions s’effectue dans les mémes conditions géométriques (cf. section 2.1.5), d’ou:
€=€f = €q.

Le nombre de fragments de fissions dn‘}ic(E) détectés dans la jonction silicium peut donc s’exprimer

de facon indépendante du nombre d’atomes de la cible d’?23U et de l'efficacité de détection :

2 d

avec e€N; = A

A233

d 2 AL
nd(B) = o;(E) ®(E) dE (4.24)

A233

Nous pouvons donc remarquer que la détermination absolue du flux de neutrons en fonction de
I’énergie est possible.

L’activité a de I’échantillon d’233U est mesurée en coupant le générateur de neutrons dans les
mémes conditions géométriques que lors de la mesure du taux de fission. La valeur de I'activité détectée

A2 est la suivante :

AL = 14100 £ 120 o/sec (4.25)

Le taux de réaction peut donc étre exprimé de facon absolue, c’est & dire par un nombre de réactions

et par neutron source en fonction du temps ou de I’énergie.

e Comparaison des taux de fission sur ’'uranium 233 expérimental et simulés:

Les sections efficaces de fission de l'uranium 233 extraites des bases de données JENDL3.2 et
ENDF/B-VI sont parfaitement identiques pour 1’énergie inférieure & 60 eV. La base de données
JENDL3.2 décrit la section efficace de fission avec une structure en résonances jusqu’a 150 eV. Au-dela,
les bases de données présentent localement de petits écarts de I'ordre de 10%. Comme pour le taux
de réaction 3He(n,p)t (cf. section 4.3.2), le taux de fission sur I'uranium 233 a été simulé en utilisant
pour le plomb les bases de données JENDL3.2 et ENDF/B-VI.

Le taux de réaction de fission expérimental peut s’exprimer dans les mémes unités que les résultats

0~2% et par neutron source. Le nombre de fis-

des simulations, celles-ci rendent un taux de réaction par 1
sions détectées par la jonction pendant 'expérience peut s’exprimer en fonction du nombre de neutrons
émis par la source de GENEPI. Le nombre de neutrons produits par GENEPI pendant I’expérience
est tel que: Ny = Ny x Ny, ot Ny est le nombre d’impulsions de GENEPI pendant I'expérience et
N, est le nombre de neutrons émis par la cible de TiT a chaque impulsion (cf. section 4.1.1). De
I’équation (4.24), on peut écrire le taux de réaction absolu:

Ao dnf}(E)

o1 E) = 54 B

(4.26)

76



Le nombre d’événements de fission N.,, détectés en fonction du temps par la jonction silicium avec

les unités de la simulation peut alors se mettre sous la forme :

In2 1 1 _
Ne:vp(t) = qu)(t) = T, 2Ad N, N, /b 10-21 Ncps(t) n/10 24/ns (4.27)
3 (e n

La figure 4.24 illustre la superposition du spectre expérimental exprimé dans les unités données
par I’équation (4.27) et des simulations du taux de fission utilisant la base de données JENDL3.2 pour

le plomb.
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Fia. 4.24 — Comparaison des tauz de fission absolus expérimental et simulés avec la base de données

JENDLS.2 pour le plomb en fonction du temps.

Nous pouvons observer que la statistique de ’expérience est faible en raison du flux de neutrons
relativement réduit. De plus, notre échantillon d’uranium a des dimensions réduites. Malgré tout, un
bon accord existe entre la simulation et ’expérience. La simulation décrit trés bien le taux de fission
absolu sur 'uranium 233 sur une tres large gamme de temps de ralentissement. Il n’est pas visible de
différence “&4 premiere vue” entre les deux simulations utilisant des bases de données différentes pour
I'uranium 233. Suivant la méthode de conversion décrite en section 4.3.1, il est préférable de présenter
ces spectres en fonction de 1’énergie des neutrons (cf. fig. 4.25).

Le taux de fission absolu est bien rendu par les simulations entre 0,1 eV et 100 keV d’énergie
cinétique des neutrons. La simulation utilisant la base de données JENDL3.2 pour 'uranium 233 décrit
mieux 'expérience entre 1 keV et 20 keV que la base de données ENDF/B-VI de I’?33U. Le taux de
fission associé aux résonances a 1,78 eV et 2,7 eV, bien que non résolues avec le spectrometre a temps

de ralentissement, sont parfaitement décrites par la simulation. Les simulations avec les deux bases de
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Fia. 4.25 — Comparaison des tauz de fission absolus expérimental et simulés avec la base de données

JENDLS.2 pour le plomb en fonction de l’énergie cinétique des neutrons.

données de I’ 233U rendent bien compte au-dessous de 1 keV du spectre obtenu expérimentalement. Un
faible désaccord est trouvé autour de 200 eV mais le trop faible taux de comptage dans I’expérience
ne permet pas de confirmer la meilleure description du taux de fission par I'une ou 'autre des deux

bases de 1"233U.

° Elargissement des sections efficaces

La grandeur & déterminer est le flux de neutrons ®(E). Cependant, le flux ®(E) ne peut étre
déterminé directement par le rapport du taux de fission en fonction de ’énergie par la section efficace
extraite d’une base de données. Comme nous ’avons vu (cf. section 2.1.3), les propriétés de transport
des neutrons dans le plomb entrainent un élargissement des résonances. Cet élargissement est claire-
ment visible sur le spectre de la figure 4.24. La détermination expérimentale du flux de neutrons ®(E)
nécessite donc d’appliquer la dispersion en énergie de la relation énergie-temps a la section efficace de
fission de 'uranium 233. Il est fait remarquer que la cible d’uranium étant suffisamment fine, les effets

d’auto-absorption dans celle-ci sont négligeables.

On peut définir une fonction générique C'(E,E’) qui illustre & une énergie E donnée, la distribu-
tion des neutrons autour de cette valeur. Cette fonction doit donc tenir compte de l'élargissement
de la relation énergie-temps dans le plomb. L’expression de C'(E,E’) illustre simplement la disper-
sion de I'énergie des neutrons autour de la valeur moyenne en énergie des neutrons dont ’expression
théorique est donnée par I’équation 2.14: ( A—EE = \/??A 1+ % ). En pratique, C(E,E") utilise
la paramétrisation % exploitant les résultats de la dispersion de AT\{CE(E) (cf. eq. (4.14)); nous en
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rappelons ici les caractéristiques:

2
7,4.1073 (1n ﬁ) 40,133 pour 200 eV < E <10 keV
AE 4.2
. (4.28)
0,1254,/1 4 120 pour 0,1 eV < E <200 eV

Nous pouvons donc définir la section efficace moyennée G(E) qui rend compte de la dispersion
de la relation liant I’énergie cinétique des neutrons a leur temps de ralentissement & la position de

mesure. Nous renvoyons le lecteur & [29] pour le détail du calcul. Cette section efficace moyennée est

définie par:

5(E) = / o (E') C(E,E') dEEII (4.29)
0

La figure 4.26 présente la superposition de la section efficace de fission o¢(F) de I'uranium 233
extraite de la base de données JENDL3.2 avec la section efficace moyennée ¢(E). Cette méthode
d’élargissement des sections efficaces est valable pour toutes les sections efficaces de toutes les bases

de données en ayant au préalable effectué la paramétrisation du milieu ralentisseur considéré.

103

— 07 233U JENDL3.2
= Gf 233U moyennée

—_
S
D

Section efficace (barns)

T —— | B _

100 : : : : : :
102 10! 109 10! 102 103 104 105
Energie (eV)

F1G. 4.26 — Superposition des sections efficaces de fission oy(E) de 1’2330 extraite de la base de

données JENDLS3.2 et moyennée 6y(E) en tenant compte de la dispersion de la matrice énergie-temps

du massif de plomb.

e Comparaison des flux absolus de neutrons expérimental et simulés avec deux bases

de données du plomb

Nous avons déterminé les taux de fission absolus expérimental et simulé, la section efficace de fission
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est élargie en tenant compte des propriétés de notre milieu ralentisseur, nous pouvons donc maintenant
effectuer le rapport de ces grandeurs pour obtenir les flux de neutrons expérimental et simulé. Les
résultats précédents ont montré que le taux de réaction était mieux décrit par la simulation utilisant la
base de données JENDL3.2 pour 'uranium 233. Il est alors possible de comparer les flux de neutrons
calculés avec les bases de données JENDL3.2 et ENDF/B-VI du plomb & Pexpérience.

Le flux de neutrons ®(E) est obtenu de la fagon suivante. Dans I'expérience réalisée avec la jonction

silicium, le taux de fission absolu est de la forme suivante (cf. eq. (4.27)) :

Negp(t) = 0p ©(t) <= Negp(E) = 04(E) ®(E) (4.30)
Le flux de neutrons absolu peut alors étre obtenu directement en effectuant le rapport du taux de

fission défini par I’équation (4.30) par la section efficace moyennée :

_ New(B) _ 7,) 3(F)
e R T 43y

La section efficace de fission choisie comme référence est celle de la base JENDL3.2 pour l'ura-
nium 233. La figure 4.27 présente le flux de neutrons absolu dans le canal de gauche obtenu expéri-
mentalement et avec les simulations utilisant les bases de données JENDL3.2 et ENDF /B-VI pour le
plomb.

=== Expérience
e Simulation: Pb JENDL3.2
| == Simulation: Pb ENDF/BVI

—_
<
<

Flux de neutrons (n/ng)
S
(=)}

—_
<
N

108 o 3 3 3 3 3 ;
10! 100 100 102 103 104 105 100
Energie (eV)

F1G. 4.27 - Fluz de neutrons absolus expérimental (ligne continue) et simulés avec les bases de données

JENDLS3.2 (ligne grisée) et ENDF/B-VI (ligne discontinue) du plomb.

Le flux de neutrons est bien décrit par les deux bases de données du plomb au-dessous de 1 keV.
Comme dans le cas des résultats des taux de réactions (n,p) sur le gaz hélium 3, nous observons que le

flux de neutrons absolu entre 1 keV et 100 keV est mieux décrit avec JENDL3.2 pour le plomb qu’avec
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ENDF/B-VI. Compte tenu des erreurs expérimentales importantes dues au manque de statistique
au-dessus de 5 keV, il est malgré tout difficile d’affirmer que la base de données ENDF/B-VI pour
le plomb est totalement non satisfaisante. La base JENDL3.2 est cependant fortement préférable.
La détermination expérimentale du flux de neutrons absolu sur une trés large gamme d’énergie
(0,05 eV < E,, < 100 keV) permet de nous assurer que la simulation rend trés bien compte du ni-

veau de flux dans le bloc de plomb.

c - Confirmation du choix de la base de données par le taux de capture sur ’or

L’analyse des taux de réaction de capture est détaillée dans le chapitre 5. La section efficace de
capture de 1'"7Au est bien connue dans une trés large gamme d’énergie. C’est un corps de référence
utilisé dans un grand nombre d’expériences. C’est pourquoi, nous avons choisi de I'intégrer dans cette
partie de validation du flux de neutrons simulé. Les v de capture sur la cible d’or sont mesurés avec le
détecteur CeF3 (cf. section 2.1.6). La figure 4.28 présente le taux de capture expérimental et simulés
sur une cible d’or de 125 pum d’épaisseur avec les bases de données JENDL3.2 et ENDF/B-VI pour le
plomb. La base de données de la section efficace de 1'or est ENDF/B-VI; toutes les tables présentent
les mémes valeurs de sections efficaces pour lor. Les spectres simulés sont ajustés sur le spectre

expérimental dans la zone d’énergie E,, comprise entre 1 eV et 300 eV.

5 — Expérieﬁce
T — i Simulation: Pb JENDL3.2
: 5 i | m = = Simulation: Pb ENDF/B-VI

—_
S
o8]

Taux de capture normalisé

—_
S

10> 160 10° 100 100 100 10t

Energie (eV)

Fi1G. 4.28 — Tauz de capture expérimental et simulés d’une cible d’or 197 de 125 um d’épaisseur. Les
simulations utilisent la base de données ENDF/B-VI pour I’Au et JENDL3.2 ou ENDF/B-VI pour le
plomb.

Nous pouvons observer que le taux de capture est trés bien décrit par les simulations entre 0,05 eV et
1 keV. La résonance de I’ "7 Au & 4,9 eV est parfaitement décrite par les simulations. L’auto-absorption

est bien prise en compte. Comme dans les mesures de taux de réaction (n,p) sur le gaz hélium 3, ou la
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mesure du taux de fission de 1’ 2*3U, nous pouvons observer que le taux de réaction simulé utilisant la
base de données ENDF/B-VI pour le plomb ne présente pas un bon accord avec 'expérience au-dessus
de 1 keV. La simulation utilisant la base JENDL3.2 pour le plomb induit par contre une excellente
description du taux de réaction de capture expérimental pour 'énergie F,, supérieure a 1 keV. Seul un
petit désaccord de I'ordre de 10% existe entre 2 keV et 5 keV, cela sera discuté dans le chapitre 6. Mais
ce désaccord ne peut étre la cause d’'une mauvaise description du flux de neutrons par la simulation;
aucun désaccord n’est observé dans les résultats des taux de réaction (n,p) sur hélium 3 et dans les

taux de fission sur 'uranium 233.

4.4 FEtude du flux de neutrons: conclusions

Dans ce chapitre, il a été étudié le transport et le ralentissement des neutrons dans le massif de
plomb. Nous avons pu voir lors de la caractérisation du bloc de plomb (cf section 4.2) la difficulté
de déterminer les parametres fondamentaux K et to du massif avec une précision supérieure & 2%
valable sur toute la gamme d’énergie (0,1 eV < E,, < 40 keV'). Néanmoins, nous avons pu voir que
le ralentissement des neutrons était mieux décrit en utilisant la base de données JENDL3.2 pour
le plomb. La comparaison des taux de réactions expérimentaux et simulés a montré une sensibilité
évidente a un écart d’environ 1,1% sur la section efficace de diffusion du plomb.

De plus, le flux de neutrons dans le bloc de plomb a été étudié par des méthodes expérimen-
tales différentes: taux de réaction (n,p) avec le détecteur & gaz hélium 3, taux de fission de 1'233U
mesuré avec une jonction silicium et taux de réaction de capture (n,y) sur I’'*7Au détecté avec un
photomultiplicateur couplé a un scintillateur CeF3. Ces expériences concernent toutes des phénomeénes
physiques utilisant des nucléides dont les sections efficace sont bien connues. Cela nous a donc permis de
découpler certains parametres dans la simulation. L’ensemble des simulations décrivant des processus
expérimentalement différents donnent la méme conclusion. La base de données décrivant de fagon la
plus satisfaisante le flux de neutrons dans la région d’énergie entre 0,05 eV et 100 keV dans le plomb
est la base de données JENDL3.2.

Les simulations qui vont étre exposées lors de la validation de base de données de sections efficaces
de capture utiliseront toutes la base de données JENDL3.2 pour le plomb constituant le massif.

Enfin, le flux de neutrons absolu a été étudié a haute énergie avec les mesures d’irradiation de cibles
de nickel par les réactions a seuils pour £ ~ 14 MeV . Il a aussi été montré la capacité de la simulation
a déterminer le flux de neutrons absolu au-dessous de 100 keV. Nous rappelons que 'incertitude sur
le flux de neutrons émis par la cible de TiT est de 20%. Nous n’avons pas la possibilité d’effectuer des
comparaisons des flux de neutrons expérimental et simulé dans la région d’énergie allant de 100 keV
a 14 MeV. Mais la simulation décrit bien 'expérience & 14 MEV et au-dessous du point d’arrivée de
100 keV. La simulation rend donc compte trés correctement du transport (ou “transfert”) des neutrons

entre ces deux régions d’énergie; l'incertitude sur cette fonction de transfert est de 20%.
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Chapitre 5

Extraction des taux de réaction (n,y)

expérimentaux et simulés

Nous allons décrire ici pas & pas ’analyse des données expérimentales. Les échantillons d’or nous
servirons de référence pour travailler et produire in fine le taux de capture. Nous détaillerons aussi la
méthode d’extraction des données simulées et les divers traitements nécessaires pour permettre de les

comparer avec l’expérience.

5.1 Les données expérimentales

Nous allons décrire pas & pas ’analyse des données expérimentales en mettant plus particuliérement
I’accent sur les traitements et corrections appliqués spécifiquement aux spectres en temps mesurés avec

le détecteur CeFj:
— L’importance de 'origine des temps de I'impulsion de neutrons
— La contribution des événements empilés dans les spectres en temps
— La normalisation des spectres en temps
— La suppression de la radioactivité et du niveau d’activation des matériaux

— Deux corrections des effets de I’échantillon sur le bruit de fond seront appliquées a la mesure de
bruit de fond

— Enfin la soustraction du spectre du bruit de fond & celui avec échantillon

5.1.1 Validation de la reproductibilité des mesures

Les criteres de base pour valider une mesure de taux de réaction avec le CeF3 sont les suivants:

— Les expériences de taux de capture ont toutes été effectuées dans le canal droit, la cible est

positionnée a (30 £ 1) cm de la source de production des neutrons (cf. section 2.1.6).

— La réponse en amplitude du signal de la LED connectée au scintillateur est extraite afin de

controler les éventuelles variations de gain du photomultiplicateur pendant ’expérience mais
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aussi les variations d’une expérience a l'autre. En effet, il ne doit pas y avoir de variation de gain
entre la mesure avec échantillon et les mesures de bruit de fond ’encadrant temporellement. Le
rejet d’une expérience est conditionné par des variations du gain de plus de 20% sur la position

en amplitude de la LED (celle-ci pouvant elle méme étre sujette & des fluctuations).

— Pour deux mesures de bruit de fond consécutives, les réponses en amplitude et en temps nor-
malisées du détecteur CeFs sont comparées afin de déterminer s’il y a pu avoir eu une variation

éventuelle du gain pendant 'expérience avec échantillon (cf. section 2.1.8).

— Les taux de comptage des deux moniteurs (détecteur & gaz hélium 3 et détecteur (a-p)) sont
comparés d’une expérience a 'autre. Cela permet d’isoler les mesures présentant des anomalies
ou des instabilités (variation d’intensité du faisceau, problémes sur I'acquisition). La cohérence
des taux de comptage des moniteurs entre eux et par rapport & l'intensité du faisceau est aussi

vérifiée.

Toutes ces vérifications sont effectuées dans un premier temps et permettent de rejeter les expériences

ne répondant pas a ces criteres.

5.1.2 Origine des temps de I’'impulsion de neutrons

Dans la section 4.3.1, la procédure appliquée pour déterminer la position de I'origine des temps a
été étudiée. Cette origine est le temps entre le signal de déclenchement d’extraction des deutons dans
la source de GENEPI et le maximum de 'impulsion associé au passage des neutrons dans le détecteur
considéré.

Comme nous 'avons déja vu dans la section 2.1.8, pour diminuer la correction de temps mort du
détecteur CeF'3 et pour maximiser l'intensité de I'impulsion de neutrons, il est appliqué un veto sur les
événements appartenant a 'impulsion de neutrons. Le début de 'autorisation de codage des signaux
venant du photomultiplicateur intervient immédiatement apres la fin de 'impulsion de neutrons. La
figure 5.1 illustre les réponses temporelles sur 90 canaux encadrant 'impulsion de neutrons de deux
expériences de taux de capture avec et sans le veto.

L’expérience effectuée sans veto n’est que de courte durée, la correction de temps mort sur les
60 canaux apres le maximum de 'impulsion de neutrons est importante; le taux d’empilement est
également important. Cette mesure n’est exploitée que pour déterminer la position du maximum de
I'impulsion.

La détermination de la position du maximum de 'impulsion est effectuée par cette mesure sans
veto avant chaque expérience (avec ou sans échantillon). La méthode de détermination est la méme
que celle employée lors de la détermination de l’origine des temps des spectres de taux de réaction

(n,p) sur hélium 3 ou du taux de fission de I'uranium 233 (cf. section 4.3.1).

Pour chaque expérience effectuée avec le détecteur CeF3, l'origine des temps est alors connue avec

une erreur de un canal (0,1 us).
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Fi1c. 5.1 — Superposition de la réponse temporelle enregistrée avec le photomultiplicateur pour deux

expérience avec et sans veto de l'impulsion de neutrons.

5.1.3 Spectre en amplitude et en temps du détecteur CeF;

Les figures 5.2(a) et 5.2(b) présentent les réponses en amplitude et en temps d’une expérience
effectuée avec un échantillon d’'°7Au de 4 cm? et de 500 pm d’épaisseur placé devant le scintillateur.
Les échantillons d’or vont étre tres utiles pour décrire pas a pas toute la méthodologie d’analyse des
taux de réaction de capture. Les applications présentées dans le chapitre 6 auront suivi les traitements
décrits dans le présent chapitre.

La réponse en amplitude illustre le cumul des événements en amplitude enregistrés avec le pho-
tomultiplicateur. Le pic centré au canal 3800 est la réponse du signal & la LED. Le niveau de cette
impulsion a été volontairement choisi élevé pour ne pas perturber les événements associés aux y venant
de I’échantillon ou du bruit de fond. Ces événements associés peuvent étre tres facilement supprimés
dans le spectre en temps. La distribution des événements pour les canaux inférieurs a 3500 correspond
aux événements associés aux y de capture sur ’échantillon d’or auxquels s’ajoutent les v du bruit de
fond.

La réponse temporelle est présentée volontairement pour les canaux inférieurs & 3000 pour mieux
visualiser les positions des résonances de I’échantillon dans le spectre en temps. L’importance des
événements se produisant a grand temps de ralentissement sera abordée dans la section 5.1.7.

La distribution des événements de capture observable figure 5.2(b) présente des maximums de
réaction. Ceux-ci sont caractéristiques de I’échantillon d’or. Mais, tous ces maximums peuvent ne pas
correspondre & des résonances de capture de I’échantillon considéré; ils peuvent provenir de noyaux
présents dans l'environnement de la cible. La distribution centrée au canal ¢ = 1960 est associée a la

résonance de 'or 197 & 4,9 eV. En effet, nous pouvons appliquer la relation énergie-temps (cf. eq. 4.20).
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FIG. 5.2 — Réponse du détecteur CeF3 pourvu d’une cible d’'97 Au placée devant le scintillateur.

L’origine des temps d’émission des neutrons est ici au canal c,; = 108. La largeur temporelle d’un
canal est A._; = 0,1 us. Il est donc possible de calculer rapidement la valeur en énergie du neutron

sur les maximums observés sur les spectres en temps. D’otu :

K
E,. = 5 = parex.: E.(c=1960) ~4,9 eV (5.1)
((c = cori) X Ay +to)

Nous pouvons observer aussi que la résolution en temps de cette résonance dans le massif de
plomb est faible. La largeur & mi-hauteur et de ordre de 22%. Le nombre de réactions diminue treés
rapidement & mesure que les temps de détection sont de plus en plus longs. Le flux de neutrons dans

le bloc de plomb décroit en fait tres rapidement avec le temps de ralentissement (cf. fig 4.27).

5.1.4 La contribution des empilements dans les spectres
a - Identification des empilements

Comme nous venons de le voir, le taux de réaction augmente de fagon importante pour les temps
de détection courts. Nous pouvons donc nous attendre & une augmentation du taux d’empilement sur
notre détecteur. Dans la section 2.1.7, nous avons vu qu’un bit attaché a 1’événement était réservé
a la détection d’un empilement. En effet, le codeur met le bit d’empilement & la valeur 1 si une
deuxiéme impulsion logique arrive pendant que le codeur est en train de détecter la créte du signal
analogique [44]. De plus les événements codés n’auront pas I'amplitude associée au premier signal
logique. En effet, Pamplitude délivrée par le convertisseur charge tension est perturbée par l'arrivée
de cette deuxieéme impulsion. Les figures 5.3(a) et 5.3(b) présentent les spectres en amplitude et en
temps de la réponse du détecteur aux événements sans condition sur le bit d’empilement (tous les

événements) et de la réponse en amplitude des événements dont le bit d’empilement est & 1.
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Fic. 5.3 — Réponse du détecteur CeFs avec un échantillon d’or de 1250 pm pour les événements dont

le bit d’empilement est a la valeur 1 superposée o celle sans condition sur ’empilement.

Nous pouvons observer qu’au-dessus du canal 3000, la réponse en amplitude ne contient que des
événements empilés. La probabilité d’avoir des empilements est directement reliée aux taux de comp-
tage du détecteur, nous observons effectivement dans la réponse en temps 'augmentation du taux
d’empilement pour les faibles temps de détection et un peu dans la résonance (cf. fig. 5.3(b)). La
proportion d’empilements est de I'ordre de 6% vers le canal 150 (le temps de ralentissement est de
4,1 us) et dans la résonance de 'or & 4,9 eV positionnée au canal 1800, la proportion n’est plus que
de 0,4%.

b - Correction des empilements

Le spectre des événements empilés est constitué d’événements ayant tous passé le seuil du discri-
minateur sur la voie rapide. Il s’agit donc de vrais événements physiques dont nous devons effecti-
vement tenir compte. Leur amplitude associée est certes détériorée, mais les spectres en temps sont
eux construits par ’accumulation des impulsions logiques de la voie rapide se produisant au temps de
détection %, apres 'impulsion de neutrons. Le spectre en temps “réel” est donc la somme du spectre
sans condition sur I’empilement et du spectre dont le bit d’empilement prend la valeur 1. D’autre
part, afin de tenir compte des événements qui se sont superposés a ceux dont le bit d’empilement était
a 1, nous rajoutons ces coups dans l’intervalle de temps ot a lieu 'empilement et qui correspond au
temps de montée du signal analogique c’est & dire 400 ns. Pour chaque signal empilé, on ajoute donc
sur le spectre en temps un coup distribué statistiquement sur 400 ns en suivant la distribution des
événements sans condition d’empilement. On obtient donc ainsi un spectre corrigé. Cette méthode est
appliquée aussi bien aux spectres en temps mesurés avec échantillon qu’aux mesures de bruit de fond.

La figure 5.4 présente la superposition du taux de réaction total corrigé des empilements avec le taux
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de réaction non corrigé pour un échantillon d’or de 1250 pym d’épaisseur. Ces spectres sont par ailleurs

corrigés du temps mort suivant la procédure décrite dans la section 4.3.1.
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Fic. 5.4 — Spectres expérimentauz des taux de réaction de la cible d’or de 1250 um en fonction du
temps sans condition sur ’empilement et corrigé des empilements. L’encart présente ces spectres entre
les canaux 120 et 220.

Nous pouvons observer clairement que le taux d’empilement est négligeable au-dessus du canal
250. Dans le cas de cet échantillon d’or, la correction est de 5% au maximum sur les 100 premiers
canaux apres le début de l'autorisation de coder, cette plage correspond aux temps de ralentissement

inférieurs & 11 us (soit au-dessus de 1,3 keV).

5.1.5 Identification du bruit de fond

Un point trés important de notre analyse est la mesure du bruit de fond v dans le bloc de plomb. Ce
niveau peut étre trés défavorisant pour les échantillons ayant une section efficace de capture relative-
ment faible. Par contre, dans le cas de 'or, la section efficace de capture est importante dans la région
d’énergie entre 0,1 eV et 40 keV étudiée ici (cf. annexe A.2(a)). La figure 5.5 présente la superposition
des spectres en temps expérimentaux effectués avec une cible d’'%7Au et sans. Ces spectres ont été
normalisés & un méme nombre de neutrons source suivant la procédure décrite a la section 5.1.7. Ils
sont présentés en fonction du temps en microseconde.

Nous pouvons observer que le niveau de bruit de fond est loin d’étre négligeable par rapport au
niveau du spectre mesuré avec un échantillon. Dans les résonances de ’or le rapport signal sur bruit
est grand, dans la résonance a ¢t ~ 180 us celui-ci est de 'ordre de 20. Au temps de détection inférieur
a 10 ps (E, > 1,5 keV'), le bruit de fond 7 devient trés important, le rapport signal sur bruit est de

lordre de deux pour cet échantillon d’or 197 de 125 pm. Nous pouvons observer que le bruit de fond
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Fi1Gc. 5.5 — Spectre en temps d’une expérience réalisée avec un échantillon d’or et de l’expérience de

bruit de fond associée.

décroit & mesure que le temps de détection augmente. Au-dessus de 1000 us de temps de détection, le
bruit de fond domine complétement le taux de réaction mesuré avec I’échantillon. En effet, bien que
la section efficace de capture 0 4,(, ) augmente tres vite au-dessous de 1 eV, les sections efficaces des
autres matériaux et notamment du plomb dominent.

Le détecteur CeFs étant placé directement dans le flux de neutrons, il doit donc étre sujet au méme
titre que le plomb & des réactions (n,y). De méme, les impuretés du plomb constituent autant de sources
potentielles émettrices de v de capture qu’il y a de matériaux mis en jeu dans le systeme. Le nombre de
noyaux contribuant au bruit de fond peut donc étre important. A priori, seul ’environnement proche
du scintillateur va contribuer aux vy du bruit de fond compte tenu de 'absorption des v dans le plomb.
En raison de la complexité du bruit de fond, nous avons choisi d’en effectuer la reconstruction pour

nous permettre de bien le comprendre.

5.1.6 La reconstruction du bruit de fond

Pour mieux connaitre les divers matériaux sur lesquels les réactions (n,7y) ont lieu et qui donnent la
structure en résonances observée figure 5.5, le bruit de fond a été reconstruit. L’ensemble des noyaux
présents dans I’environnement proche du scintillateur susceptibles de contribuer au bruit de fond ont
été identifiés. Par exemple, le maximum observé a t, = 178us correspond a la résonance de I'argent &
5,2 eV (cf. annexe A.2(b)).

Pour effectuer cette reconstruction, un flux de neutron ®(F,t) dans le bloc de plomb en fonction
du temps et de ’énergie a été simulé (cf. fig. 4.6). Grace a cette matrice ®(E,t), il est possible de

construire un taux de capture a épaisseur nulle en fonction du temps pour tous les noyaux présents
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dans le détecteur CeF3 et son environnement. Les sections efficaces de capture en énergie sont extraites
des bases de données. Les taux de capture ainsi calculés ne tiennent pas compte de ’auto-absorption
des v dans la cible. L’hypotheése d’un effet d’auto-absorption négligeable des v du bruit de fond est
justifié par le volume relativement faible de matiére mis en jeu. La procédure peut étre schématisée

ainsi:
O(ny)(E) (tables) == @®(E,t) (simulation) == 0,,)®(t) (épaisseur nulle) (5.2)

Il est alors aisé de manipuler les “pseudo” taux de réaction de capture pour l’ensemble des
matériaux identifiés appartenant au bruit de fond, de les pondérer et de les sommer afin de reproduire
le bruit de fond expérimental. La figure 5.6 présente la superposition des bruits de fond expérimental

et reconstruit.

T l\ T i i T i T
ES 35keV: Ce, Cr, F.Pb e |
/ Er = 1.82keV: Ce, Cr, F, P reconsiruction | 5
| Er =612eV: Cu i
-10 i i i i
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F1a. 5.6 — Superposition des bruits de fond expérimental et reconstruit par la somme pondérée des

taux de réaction calculés sur les matériauz constituant le bruit de fond a partir des bases de données.

Nous pouvons observer que toutes les résonances du bruit de fond ont été identifiées par un matériau
présent dans ’environnement proche du scintillateur. Le tableau 5.1 présente les principaux éléments
constituant le bruit de fond ainsi que les proportions utilisées lors de la reconstruction et la localisation
géographique des éléments dans lesquels ils sont présents.

Les noyaux d’argent ne contribuent au bruit de fond que par la résonance a t, = 178us. Le plomb,
le chrome, le fluor et le cérium sont les principaux éléments produisant la remontée du bruit de fond
en-dessous de 12 ps ainsi que les résonances & 6,6 us et 9,3 us. Le plomb, le chrome et le cérium sont
aussi importants au-dessus de 70 us, ce sont eux qui contribuent au fond de v aux grands temps de
détection. Le cuivre est a l'origine de ’existence de la résonance & 16,3 us dans le bruit de fond.

Enfin le cérium est la cause des résonances & 26 us, 34,5 us et 50 us de temps de détection. Ces
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Elément naturel Proportion localisation
atomique (%)
Plomb 40,9 porte-cible et étui de plomb
Argent 1,611073 impureté du plomb
Cobalt 3,351073 impureté du plomb
Cuivre 0,234 photomultiplicateur et impureté du plomb
Chrome 6,72 photomultiplicateur et impuretés du plomb
Fer 0,335 photomultiplicateur
Aluminium 1,67 porte-cible
Cérium 11,7 scintillateur
Fluor 35,2 scintillateur
Praséodyme 1,671072 impureté du cérium

TAB. 5.1 — Eléments majeurs intervenant dans la reconstruction du bruit de fond.

maximums proviennent de la contribution de l'isotope 136 du cérium. La proportion de cet isotope
dans le cérium naturel est seulement de 0,19%, mais les valeurs des résonances sont toutes supérieures &
200 barns. L’influence de ces résonances sera donc considérable. Seuls les isotopes 140 & 144 du cérium
sont disponibles dans les différentes bases de données ENDF/B-VI, JENDL3.2, JEF2.2, BROND-2.2
et CENDL-2. Les isotopes 136 et 138 sont donc indisponibles au format ENDF nécessaire pour le
code de calcul MCNP. Les courbes des sections efficaces de capture de ces deux isotopes ont donc été
extraites de J. CHANG [48] dans un simple format ASCII (cf. fig. A.1). Les sections efficaces de ces
deux isotopes ne sont exploitables dans notre cas que pour la reconstruction du bruit de fond. Ces
deux isotopes du cérium ne peuvent étre utilisés dans les simulations avec MCNP car il ne semble
pas en exister d’évaluation complete au format ENDF. II manquera donc ces deux isotopes dans les

simulations du détecteur CeF's.

5.1.7 Procédure expérimentale de construction du spectre

de taux de capture
a - La normalisation

Les spectres en temps de ’échantillon et du bruit de fond peuvent maintenant étre normalisés.
Comme nous 'avons vu, les mesures des taux de réaction sont effectuées en placant I’étui de plomb
contenant le détecteur CeF3 et I'échantillon toujours a la méme place dans le canal de droite dans le
plan horizontal contenant 1’axe du doigt de gant. Dans le canal de gauche est placé le compteur a gaz
hélium 3. Celui-ci est utilisé ici pour le controle de I'expérience.

Les spectres en temps mesurés sont intégrés et le comptage du moniteur 3He utilisé pour la nor-
malisation des spectres en temps mesurés avec le photomultiplicateur. Les spectres obtenus seront

nommeés taux de réaction normalisés.
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b - La radioactivité et I’activation des matériaux

Sous le flux de neutrons de GENEPI, certains matériaux peuvent étre activés. Le nombre de
matériaux intervenant dans ’expérience est relativement important. Les durées de vie de certains
noyaux peuvent étre tres différentes les unes des autres. Par exemple, la capture d’un neutron par le
plomb 208 dont I'abondance est de 52,4% dans le plomb naturel produit le plomb 209 de demi-vie
3,253 heures. Les demi-vies des isotopes ®8Ag et ''9Ag suite aux captures sur ’argent naturel sont
respectivement de 2,37 minutes et 24,6 secondes. Certains des échantillons sont aussi susceptibles de
s’activer avec des durées de vie relativement courtes sous le flux de neutrons; c’est le cas par exemple
de l'indium, du molybdéne ou du technétium. Certains échantillons peuvent aussi étre eux-mémes
radioactifs comme c’est le cas des échantillons de 23?Th, uranium naturel ou de **Tc. Tous ces «y de
désintégration sont détectés par le photomultiplicateur de la méme facon que les v de la cascade suite
aux captures. Mais dans tous les cas, les durées de vie mis en jeu sont toutes tres supérieures au temps
entre deux impulsions de GENEPI (au minimum les durées de vie sont 5000 fois plus grandes que le
temps entre deux impulsions).

Dans la démarche d’analyse des données choisie, la méme méthode suivante est appliquée a tous
les types d’échantillon ainsi qu’aux mesures de bruit de fond.

Les niveaux d’activation se présentent sous forme d’un spectre plat que I’on peut observer au-dessus
des temps de détection ¢, de 2000 us sur la figure 5.7. Si la relation énergie-temps était valable pour
un tel temps de ralentissement, ’énergie des neutrons serait de 0,04 eV. Compte tenu de la dispersion

de la relation énergie-temps du massif de plomb, tous les neutrons sont thermiques au-dela de 2 ms.

10 L L L L ML AL AL L L B
: expérience ]
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Fiac. 5.7 — Spectre en temps de la mesure avec un échantillon d’or de 125 pm d’épaisseur, zone

temporelle sur laquelle la détermination de la constante d’activation est effectuée.

L’étude du taux de réaction (n,p) sur hélium 3 a montré que les spectres étaient pollués dans la
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région des grands temps par une faible proportion d’événements associés & des impulsions de neutrons
précédentes. Ce niveau est de Pordre de 7,5% (cf. section 4.3.2). Dans le cas du photomultiplicateur, les
captures de neutrons sur ’échantillon dues & des impulsions antérieures sont compleétement dominées

par les v de désintégration dus aux éléments irradiés.

Cette composante de niveau constant doit étre supprimée dans les spectres en temps. En choisissant
une fréquence de faisceau de 440 Hz soit Tyq, = 2270 ps, il est possible d’observer ce niveau continu
sur une grande plage en temps. Ce niveau est déterminé avec un ajustement par une constante. La
région d’ajustement varie suivant les deux fréquences utilisées pour les mesures de taux de capture:
2000 ps < Ap <2200 ps pour f =440 Hz et 2500 pus < Ay <4000 ps pour f = 220 Hz (cf. fig. 5.7).
La valeur ajustée de la constante de chacun des spectres leur est soustraite. La figure 5.8(a) illustre
pour la cible d’or de 125 pm d’épaisseur le taux de réaction normalisé apres la soustraction due a
lactivation. La figure 5.8(b) présente le spectre du bruit de fond également aprés soustraction du

niveau d’activation.
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Fi1G. 5.8 — Soustraction du niveau constant associé a une éventuelle activation de l’échantillon a laquelle

s’ajoute celle des matériauz environnants.

Les figures 5.8(a) et 5.8(b) montrent que dans le cas de cet échantillon d’or, le niveau constant
n’est probablement qu’une contribution due a 'activation de certains matériaux du bruit de fond. Le
rapport signal sur bruit étant important, le spectre de capture avec I’échantillon n’est pratiquement
pas affecté par cette soustraction au-dessous de 300 ps. Nous verrons dans le chapitre 6 que cette

méthode est valable pour des échantillons radioactifs tel que le thorium.
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¢ - Les corrections du bruit de fond

Lors d’une mesure de taux de réaction effectuée avec échantillon, il a été clairement observé qu’une
importante partie du signal mesuré provenait des y du bruit de fond (v de capture sur les matériaux
du photomultiplicateur, du scintillateur, du plomb et de ses impuretés). La présence d’un échantillon
placé devant le scintillateur doit logiquement modifier la détection des v du bruit de fond, ceux-ci
étant absorbés de fagon différente suivant la nature de ’échantillon. La mesure de bruit de fond sans
I’échantillon surestime probablement le bruit de fond réel associé a la mesure avec la cible. Nous devons
tenir compte de deux effets induits par la présence de la cible.

La premiere correction caractérise la réduction partielle du flux de neutrons dans ’environnement
proche de I’échantillon, elle est directement reliée & la section efficace de la cible considérée et de son
épaisseur. La deuxieéme correction tient compte de 'atténuation des v émis par les matériaux du bruit
de fond dans I’échantillon. Celle-ci est liée plus directement & la composition atomique de la cible et

est indépendante du temps de détection.

e Atténuation du flux de neutrons autour de 1’échantillon :

La premiere correction dont nous devons tenir compte est 'atténuation du flux de neutrons autour de
la cible due a la cible elle-méme. Pour tenir compte de cet effet, deux simulations du flux de neutrons
en fonction du temps ont été effectuées: 'une sans 1’échantillon, 'autre avec. Le flux de neutrons
calculé est la somme des flux dans des cellules autour de I’échantillon contenant le scintillateur, une
partie du photomultiplicateur, le porte-cible et une partie de 1’étui de plomb. Le rapport de ces flux
calculés avec et sans I’échantillon est effectué. Ce rapport tiendra compte de la modification du flux de
neutrons due a la présence de la cible induisant alors une modification du taux de capture en fonction
du temps sur les matériaux contribuant au bruit de fond. Cette correction du bruit de fond sera donc
différente suivant le taux de réaction expérimental auquel le bruit de fond sera déduit en dernier lieu.
La figure 5.9 présente le bruit de fond déduit de I'activation avec la correction apportée par Ueffet de
la modification du flux de neutrons par la présence de la cible dans le cas d’un échantillon d’or de
1250 pm.

Nous pouvons faire remarquer que cette correction est d’autant plus importante aux temps de
détection ou la section efficace du noyau considéré est importante. La modification du bruit de fond
due & la perturbation du flux de neutrons induit par ’échantillon sur les matériaux environnants sera

amplifiée par ’épaisseur de la cible considérée.

e Atténuation des v du bruit de fond dans 1’échantillon :

Le deuxieme effet dont nous devons tenir compte est ’atténuation des v de capture émis par les
matériaux contribuant au bruit de fond dans I’échantillon. La encore, cet effet sera dépendant de la
nature de la cible. Cette atténuation sera différente suivant le lieu d’émission des v du bruit de fond.

La détection des =y s’effectuant dans le scintillateur, la cible représente donc un masque pour la

détection des v produits de 'autre c6té de la cible par rapport au scintillateur. Le schéma 5.10 illustre
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F1a. 5.9 — Superposition du bruit de fond dont la contribution de lactivation éventuelle des matériauz
a €té déduite avec le bruit de fond corrigé de Uatténuation du fluz de neutrons dans ’environnement
proche de ’échantillon d’or de 1250 pm. La réduction est particuliérement visible sur la résonance de

largent du bruit de fond en raison de la proximité en énergie de celle de l’or.

la provenance des v du bruit de fond et ceux qui subiront I'atténuation du fait de la présence de
I’échantillon.

Le modele adopté pour effectuer cette correction est le suivant. L’atténuation des y traversant
perpendiculairement un matériau de densité p, d’épaisseur e ;. et de demi-longueur d’absorption d 1

s’exprime de la fagon suivante:

—PXEcible
N
o = FO =€ d% (53)

La valeur de la demi-longueur d’absorption est choisie telle que d 1= 10 g/cm? pour des y d’énergie
moyenne de l'ordre de 1 MeV [49]. De plus, la surface du scintillateur détectant les y du bruit de fond
est ramenée & un petit cylindre de section égale a la surface de la photocathode du photomultiplica-
teur (S,r = 1,65 cm?) et d’épaisseur ecem, = 0,5 mm (cf. section 2.1.6). La surface totale de ce petit
cylindre inscrit dans le scintillateur est Scer, 1ot = 9,98 em?. Latténuation des ~v du bruit de fond
n’est vraie que pour les 7y traversant I’échantillon sur la surface équivalente de la photocathode Sp.
Seule une fraction des v du bruit de fond vus par le scintillateur subira cette atténuation. Comme les
cibles n’ont pas toutes la méme surface, une fraction de Sy, seulement transmettra des y atténués.
Cette surface effective est notée Sy ofr. Le coefficient d’atténuation Cyy des v du bruit de fond dans
la cible prend la forme suivante:

Copp = a Sat eff +éscef3 tot — Satt eff) (5‘4)
cef3 tot
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Fic. 5.10 — Schéma de principe de l'atténuation des v du bruit de fond suivant I’échantillon placé
devant le photomultiplicateur. Cette atténuation n’est appliquée qu’aux v du bruit de fond traversant

la cible avant d’atteindre le scintillateur.

Pour un échantillon d’or de 1250 pm d’épaisseur, la facteur d’atténuation Cgyy prend pour va-
leur 0,94; dans le cas d’une cible d’or dix fois plus fine, il est trouvé Cy; = 0,99. le coefficient
d’atténuation pour un échantillon de tantale de 3 mm d’épaisseur prend pour valeur 0,92. Pour les
échantillons avec lesquels des mesures ont été effectuées, la comparaison des facteurs de correction

obtenus montre que la valeur maximum est de 0,9 dans le cas de la cible de tantale de 3000 pm.

Le bruit de fond soustrait de l’activation des matériaux est alors multiplié par le coefficient
d’atténuation Cgyy des v dans ’échantillon et par le rapport des flux de neutrons avec et sans cible dans
I’environnement proche du scintillateur sur lequel la soustraction du bruit de fond va étre appliquée.

Le bruit de fond corrigé ainsi déterminé correspond bien & celui mesuré avec 1’échantillon.

d - Soustraction du bruit de fond au signal

Nous pouvons maintenant soustraire le bruit de fond corrigé au taux de réaction mesuré avec
I’échantillon. I1 a été déduit a ces deux taux de réaction le niveau constant associé & des activations
des matériaux et éventuellement de la radioactivité intrinseque de I’échantillon. Le bruit de fond corrigé
est considéré comme reflétant parfaitement le bruit de fond effectivement détecté pendant la mesure
avec I’échantillon. La figure 5.11 présente le taux de réaction de capture normalisé d’un échantillon
d’or de 125 pm d’épaisseur en fonction du temps de détection aprés le maximum de I'impulsion de
neutrons.

Les taux de capture, noté n, . (t), sont normalisés par les événements du moniteur neutrons.
Le taux de réaction sur I’échantillon d’or de 125 pm décrit donc la probabilité de réaction (n,y) en
fonction du temps de détection par rapport au maximum d’intensité de I'impulsion de neutrons. Le

spectre n, ) (t) est le spectre final du taux de capture uniquement sur I’échantillon considéré.
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Fi1a. 5.11 — Tauz de réaction (n,y) normalisé d’un échantillon d’or de 125 pm d’épaisseur en fonction

du temps de détection.

e - Estimation des erreurs

L’expression des erreurs au fur et & mesure de la procédure s’établit de la fagon suivante:

— Si N(t) représente le nombre d’événements initiaux résultant d’une mesure avec échantillon ou
de bruit de fond, I'erreur statistique associée s’exprime par: N (t) = \/N(t).

— La premiere opération effectuée est la normalisation par 'intégrale N,,,,, du nombre d’événements
comptés pendant expérience sur le moniteur & gaz 3He. L’erreur sur N,,,, est notée:
0 Npmon = V' Nimon - L’expression du spectre normalisé N;,y,, pour la mesure avec et sans échantillon

est donc la suivante:

Nmon Nmon N(t) Nmon

Le spectre normalisé de la mesure avec échantillon est noté: N, mm signal(t), celui de la mesure
du bruit de fond est noté: Nporm var(t). Nmon signat € Nmon bdr sont respectivement le nombre

d’événements sur le moniteur pour les mesures avec et sans échantillon.
— Les constantes Cir; gsignal €t Cirr pap associées a I'activation des matériaux sont ensuite retirées

aux spectres normalisés (respectivement Nporm signal(t) € Nporm bar ())-

Nsignal(t) = Nnorm sz'gnal(t) - Oirr stgnal (5 6)
Nbdf (t) = Nporm bdf (t) — Cipr bdf (57)

o C; i C;
L’erreur sur ces valeurs sont définies par: 0Ciy signat = \/ 7L et 0Cipy par = ﬂ/ﬁ'
mon

mon signal

Les erreurs sur les taux de réaction normalisés déduits des constantes d’activation (IV, sz-gml(t) et
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Nigr(t)) s’expriment par:

6Nsignal (t) = \/5Nnorm sz'gna,l(t)2 + 601'27"7" signal (58)

5Nbdf (t) = \/5Nnorm bdf(t)Z + 501'27"7" bdf (5.9)

Le bruit de fond est ensuite corrigé du facteur d’atténuation des v du bruit de fond dans la cible

noté: fapr - = 0 fare 4 avec % = 0,02. La correction de la modification du flux de neutrons

5ffluz(t)
ffluz(t)
du bruit de fond sont traitées comme des erreurs systématiques lors de la détermination du

induite par la présence de la cible s’écrit : ff,,(t) £ 0 f rue(t) ot = 0,02. Ces corrections
spectre de bruit de fond corrigé Npgr cor. Il 1’y a pas de terme de covariance entre ces différentes
corrections et Nygr(t) car fry(t) n’est fonction que des résultats des simulations et la valeur fgs; 4
est déduite du modele développé pour l'atténuation des v du bruit de fond dans I’échantillon.

L’expression du bruit de fond corrigé Nygs cor(t) prend la forme:

Nia cor(t) = fatt v friua(t) Nogr(t) (5.10)
o 6fflum(t)>2 <5fatt 7)2 <6Nbdf(t)>2
5Nbdf cor (t) - Nbdf cor (t)\/< fflux (t) + fatt , + Nbdf (t) (5'11)

Le taux de réaction de capture sur I’échantillon est la soustraction du taux de réaction du

signal Ng;gnq par le bruit de fond corrigé Npg cor. Les relations 5.8 & 5.11 permettent de déduire

l'expression du taux de capture normalisé n, ) (t) en fonction du temps prend la forme suivante :

T (n,y) (t) + 5n(n,7) (t) = Nsignal - Nbdf cor T \/5Nsignal(t)2 + 5Nbdf cor (t)Z (5'12)

5.1.8 Efficacité du détecteur CeF';

L’efficacité du détecteur CeF3 est définie comme étant le rapport du nombre de réactions détectées
sur le nombre de réactions ayant réellement eu lieu dans 1’échantillon. Celle-ci n’a pas fait 'objet ici
d’une détermination absolue. Nous allons discuter de la variation éventuelle de cette efficacité avec
I'énergie des neutrons (corrélée au temps de ralentissement). On sait que efficacité de détection d’une
capture peut dépendre fortement de la cascade y qui suit la capture des neutrons mais également des
variations du gain du détecteur en fonction du temps de ralentissement.

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

Nous avons donc étudié en détail les différentes causes de variation d’efficacité et sélectionné avec

soin les mesures que nous avons analysées.

a - Variations du gain pendant le temps de ralentissement

Pour effectuer cette étude, nous nous placons hors du massif de plomb, nous avons monté sur le

scintillateur, deux LED identiques & celle employée pendant ’expérience (cf. section 2.1.6). La réponse
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du détecteur peut étre étudiée en fonction du temps de déclenchement entre les deux impulsions de
lumiere. La premiére LED simule les y émis pendant 'impulsion de neutrons, la deuxieme LED simule
une capture neutronique se produisant & un temps de ralentissement ¢, que 'on peut faire varier par
rapport a la premiére. La gamme de temps %, entre les deux impulsions sur laquelle I’étude a porté
s’étale entre quelques centaines de nanosecondes et plusieurs centaines de microsecondes.

Les résultats obtenus par cette mesure nous assurent que le gain du photomultiplicateur est stable
quelle que soit la proximité des impulsions précédant celle analysée. La variation de gain a été mesurée
inférieure & 3%. Ainsi la variation rapide du taux de comptage instantané pendant et apres 'impulsion

de neutrons de 14 MeV n’entraine pas de variation notable du gain et donc d’efficacité.

b - Caractérisation du spectre d’amplitude en fonction du temps de ralentissement ¢,

Pour étudier la variation de la réponse en amplitude du photomultiplicateur en fonction du temps
de ralentissement, les données de chaque expérience se produisant au temps de détection ¢, ont été
converties en fonction de I’énergie cinétique des neutrons au moment de l'interaction. Nous pouvons
donc connaitre la réponse en amplitude du détecteur CeF3 en fonction de I’énergie.

Pour étudier les variations de la réponse en amplitude en fonction de I’énergie, nous avons calculé
la valeur moyenne de ’amplitude et la variance de la distribution d’amplitude. Les figures 5.12(a) et
5.12(b) illustrent, pour le signal enregistré avec I’échantillon d’or de 1250 pm d’épaisseur et pour la
mesure de bruit de fond, la variation des valeurs moyennes et des variances de ’amplitude du signal

détecté en fonction de 1’énergie.
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F1c. 5.12 — Courbes de la valeur moyenne et de la variance des distributions en amplitude du détecteur
CeF3 en fonction de ’énergie des neutrons pour un échantillon d’or de 1250 pm d’épaisseur et de 2 cm?

ainsi que pour le bruit de fond
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La bande grise visible sur la figure 5.12(a) représente les limites des variations & plus ou moins
5% de 'amplitude autour de leur valeur moyenne en fonction de ’énergie des neutrons. Nous pouvons
constater que les amplitudes moyennes ne s’écartent pas de plus de 5% entre 0,1 eV et 30 keV d’énergie
des neutrons aussi bien pour la mesure avec échantillon que pour la mesure du bruit de fond. Nous
pouvons observer que la courbe associée au bruit de fond fluctue dans de plus grandes proportions
que celles associées & lor: c’est le reflet des captures sur des éléments tres divers (Pb, F, Ce, Cu,
Ag ...) ayant des contributions variables suivant 1'énergie des neutrons. Nous pouvons aussi observer
que la variance des distributions d’amplitudes associées au bruit de fond traduisent bien cette diversité
de matériaux mis en jeu et donc des différentes cascades vy qui sont détectées. Pour la mesure avec
échantillon, la réponse est plate sur toute la région d’énergie. En effet, dans le cas de l’or, le rapport
signal sur bruit est élevé, I'importance de la diversité des noyaux du bruit de fond est donc faible et
la cascade privilégiée reste celle de l'or.

Nous pouvons maintenant nous axer sur ’observation d’une éventuelle modification de la détection
des 7y de capture d’or. Le spectre bidimensionnel du taux de capture sans échantillon en fonction de
I’amplitude détectée et de I’énergie des neutrons est soustrait au spectre bidimensionnel du taux de
capture avec ’échantillon. Nous pouvons alors déterminer, pour chaque valeur de I’énergie, ’amplitude

moyenne et la variance de la distribution du taux de capture sur l'or; la figure 5.13 présente les résultats
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F1G. 5.13 — Amplitude moyenne du tauz de capture sur 1’197 Au expérimental en fonction de 'énergie

cinétique des neutrons. La variance est montrée en encart.

Nous observons clairement, dans le cas de I'or, que I’amplitude moyenne et la variance ne varient
presque pas. L’amplitude moyenne ne varie pas de plus de 3% entre 0,1 eV et 30 keV. Nous observons

que les v de capture de I’ 197 Au sont détectés toujours de la méme facon, quelle que soit 'énergie des
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neutrons.

Cette étude a été appliquée de facon systématique a tous les échantillons traités et aux différents
bruits de fond mesurés. Les résultats sont similaires a ceux obtenus pour I’échantillon d’or de 1250 pm
d’épaisseur. L’ensemble des résultats sur les échantillons montrent que la dispersion des positions
moyennes des réponses en amplitude du détecteur CeF3 ne dépasse pas 5% entre 0,1 eV et 30 keV

comme nous pouvons l'observer pour quelques échantillons regroupés sur la figure 5.14.
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F1G. 5.14 — Amplitude moyenne du tauz de capture sur 1’197 Au, Uargent et le 18 Ta expérimental en

fonction de énergie cinétique des neutrons. La variance est monitrée en encart.

¢ - Etude théorique de la réponse en amplitude

Pour tenter de comprendre le contenu du spectre obtenu expérimentalement et d’étudier les va-
riations d’efficacité de détection, nous avons développé un modele permettant la reconstruction des
spectres d’amplitude expérimentaux a divers temps de détection ¢,.

En premier lieu, ce modele doit tenir compte de la distribution des 7 primaires émis lors de la
capture d’un neutron par un noyau. Apres la capture d’un neutron, ’énergie d’excitation du noyau
formé est donnée par E* = S, + E, ou S, est I'énergie de liaison d’un neutron dans le noyau final
et E, l'énergie du neutron a l’'instant de la capture. Dans la plupart des cas, la densité de niveaux
autour de cette énergie d’excitation est tres importante et les v de décroissance peuvent étre traités
statistiquement. Nous savons que les cascades de désexcitation -y sont trés différentes pour la plupart
des matériaux [50, 51]. Néanmoins la forme générale de la distribution de I’énergie E. des raies vy
primaires peut étre décrite par [52]:

I(E,) = B3 exp (%) (5.13)
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ou Ej est I’énergie de décroissance (I’énergie d’excitation E* du noyau formé) et T' la température.
Dans notre cas, Ey est la somme de ’énergie libérée ) par la réaction de capture sur le noyau considéré
et de I'énergie du neutron F,, au moment de sa capture soit: Ey = Q+ E,. La température T est reliée
a Ey et & la masse A du noyau considéré tel que: Ey = %TQ. Pour un noyau de masse A, un neutron
d’énergie FE,, et une énergie libérée par la réaction de capture @, il est donc possible de déterminer
I'énergie des 7y de décroissance suivant la loi de probabilité (5.13).

Dans notre modele, nous devons aussi tenir compte de la dispersion en énergie de la relation énergie-
temps. A un temps de détection ¢,, il existe une distribution du flux de neutrons ®(E) (cf. fig. 4.6)
tenant compte de la dispersion des neutrons autour de la valeur moyenne. De plus, chaque distribu-
tion ®(F) doit étre convoluée pour tenir compte de la forme de I'impulsion de neutrons de GENEPIL.

La figure 5.15 illustre pour différents temps de détection %,, ces flux de neutrons simulés et convolués :

Flux de neutrons
=
(@)
I
I
|
i

10
10° 10° 100 o' 100 1°
Energie (eV)
F1a. 5.15 — Distribution en énergie du flux de neutrons simulé pour différents temps de ralentissement.
Ces distributions en énergie permettent de reconstruire a un temps de détection t,, le spectre v émis

par ’échantillon

Nous pouvons remarquer sur la figure 5.15 que la distribution du flux de neutrons a ¢, = 1 us
présente un spectre tres large entre 100 eV et 500 keV, centré a 100 keV. Nous rappelons que les
études des taux de capture sont effectuées pour des temps de détection supérieurs a 1 ps en raison du
veto appliqué pendant I'impulsion de neutrons. La distribution en énergie a ¢, = 2 us montre un flux
de neutrons centré a 30 keV et le maximum en énergie du flux est limité & 100 keV. Nous pouvons
alors nous demander si au temps de détection de 1 us et 2 us, il peut étre produit des noyaux dans
le moment angulaire L = 1 dont la cascade y résultante serait susceptible de modifier notablement

lefficacité pour les temps de détection les plus faibles.
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Pour cela, nous calculons I’énergie seuil nécessaire au neutron lors de sa capture sur un noyau de
masse A pour pouvoir produire un noyau dans le moment angulaire L = 1. Cette énergie seuil est
déterminée classiquement en calculant cette énergie a partir du parametre d’impact maximum sur
le noyau formé de rayon R, 'impulsion minimum pour avoir un noyau dans le moment angulaire 1.
L’expression de cette énergie seuil est donnée par [31]:

h2L2 (he)? L2

Eir_= = 5.14
(L=1) 2MnR2 2MnC2’f’g (A + 1)2/3 ( )

ol fic est 1’énergie de Fermi (197,3 MeV.fm), M,c? est la masse du neutron en MeV, A est la masse

du noyau cible, 7 est la rayon de Fermi (rqg = 1,2 fm) tel que R =1y (A + 1)1/3

, et L est le moment
angulaire du noyau composé qui prendra pour valeur 1. Nous pouvons noter que plus le noyau formé
sera lourd, plus I’énergie E;_,) sera basse. La valeur de cette énergie pour le manganese est de l'ordre
de 1,2 MeV; pour le thorium, on trouve 470 keV et pour I’ 7 Au, on trouve E(1,—1) =510 keV. Nous
pouvons donc conclure que I'énergie des neutrons sera toujours trop faible pour pouvoir former de
fagon significative un noyau composé dans I’état de moment angulaire L = 1. Méme a ¢, = 1 us, qui

est notre limite inférieure d’observation, nous ne formons pas (ou une fraction négligeable) de noyau

composé dans 1’état de moment angulaire L = 1.

Nous pouvons alors maintenant nous axer sur la dépendance éventuelle de la cascade v détectée en
fonction du temps de ralentissement. Pour un temps de détection fixé, la convolution de la distribu-
tion (5.13) en énergie des y de capture par la distribution en énergie des neutrons (cf. fig. 5.15) nous
permet de construire la distribution f(F.,) des v de capture émis par le noyau considéré.

Le dépot d’énergie des -y dans le scintillateur doit ensuite étre simulé. Une simulation GEANT [53]
a donc été effectuée. La géométrie prise en compte pour cette simulation tient compte du scintilla-
teur CeF3 dans lequel le calcul de dépot d’énergie est effectué, d’un échantillon d’or d’épaisseur 100 ym
placé devant le scintillateur et d’un environnement de plomb. Des v d’énergie fixe sont émis dans 47
par Péchantillon. Nous pouvons déterminer pour chaque vy d’énergie F.,, 'énergie déposée D(E,) dans
le scintillateur avec une certaine efficacité.

Connaissant le dépot d’énergie D(E,) pour des y d’énergie E, et la distribution f(FE,) en énergie
des v de capture émis par le noyau considéré & un temps de détection %, fixé, nous pouvons en déduire
le dépot d’énergie D(t,) dans le scintillateur au temps de ralentissement ;.

Les figures 5.16(a) et 5.16(b) présentent les dépots d’énergie dans le scintillateur pour I'or (noyau
lourd) et pour le manganese (noyau léger) & différents temps de ralentissement.

Nous pouvons observer tout d’abord sur les figures 5.16(a) et 5.16(b) que la réponse du détecteur est
indépendante du temps de ralentissement. Le dépot d’énergie des -y est le méme quel que soit le temps
auquel la détection est effectuée (¢, >1 ps). Grace a la relation énergie-temps, nous concluons donc
par simulation que nous avons toujours la méme probabilité de détecter les v de capture quelle que soit
I’énergie cinétique F, du neutron au-dessous de 50 keV. Nous pouvons ensuite observer qu’il y a une
probabilité non nulle de déposer I’énergie de réaction @ (Q 4, = 6,51 MeV et Qprp = 7.271 MeV') dans
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F1a. 5.16 — Dépot d’énergie simulé dans le scintillateur CeFs a différents temps de ralentissement.

le détecteur. Nous remarquons aussi que la probabilité de détection n’est pas la méme pour l'or et le
manganese, les formes des spectres ne sont pas identiques pour les deux noyaux. Nous pouvons vérifier
cela expérimentalement. La figure 5.17(a) présente la superposition des dépots d’énergie simulés dans
le scintillateur pour différents noyaux au temps de détection ¢, = 1 ps. La figure 5.17(b) présente les
spectres en amplitude des taux de capture expérimentaux pour le tantale, I’argent et ’or avec un seuil
analogique autour du canal 600.

Nous pouvons observer sur la figure 5.17(b) que la réponse en amplitude du détecteur CeF3 est
effectivement différente suivant la nature de I’échantillon placé devant le scintillateur. Nous confirmons
expérimentalement cette différence de détection des v de capture pour les échantillons de tantale,
d’argent et d’or. Les grandes amplitudes détectées sont liées a ’énergie totale disponible. Nous pouvons
remarquer que la distribution du dépét d’énergie simulé, pour un noyau donné, ne reproduit pas tres
bien la mesure (cf. fig. 5.17(a)). Mais notre modele simple n’a pas pour objectif de reconstruire de
facon précise le dépot d’énergie dans le détecteur, celui-ci a pour but avant tout de montrer que
la cascade de <y émise est indépendante du temps de ralentissement. Il met néanmoins en évidence
une dépendance de l'efficacité avec le noyau, la cascade y émise est différente suivant la nature de
I’échantillon placé devant le scintillateur. L’effet de la multiplicité des v émis lors d’une capture ne
joue dans ce type d’expérience qu’un role mineur vis & vis d’une éventuelle variation de lefficacité de
détection compte tenu de la précision admise sur nos résultats. En effet, la gamme d’énergie qui nous
est accessible (E, < 30 keV') est, pour chacun des nucléides avec lesquels nous avons travaillé, trés
inférieure & 1’énergie de liaison du dernier neutron. De méme, la résolution du massif de plomb est
suffisamment basse pour que l'effet de la variation de la multiplicité du nombre de neutron dans une

résonance sur lefficacité de détection ne soit pas réellement appréciable.
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Fia. 5.17 — Comparaison des spectres du dépot d’énergie simulés avec les réponses en amplitude

expérimentales des tauzx de capture sur différents échantillons.

d - L’efficacité du détecteur CeF3: conclusions

Dans cette section, il a été traité en détail :

— L’étude du gain du photomultiplicateur: elle a montré que celui-ci ne variait pas apres le pas-
sage de 'impulsion de neutrons dans le détecteur quel que soit le temps entre deux impulsions

successives.

— Les variations de ’amplitude expérimentale en fonction de 1’énergie cinétique des neutrons: la
réponse en amplitude du détecteur pour tous les échantillons ne varie pas de plus de 5% entre
0,1 eV et 30 keV.

— La reconstruction du dépot d’énergie dans le scintillateur: elle a montré que la cascade de 7y
détectée était indépendante du temps de ralentissement (de 1'énergie cinétique du neutron) au-
dessus de 1 ps. Nous avons aussi vérifié expérimentalement que la détection était différente

suivant le noyau considéré et donc suivant la cascade 7.
Nous pouvons donc conclure que:

— L’efficacité du détecteur CeFs n’est pas la méme suivant les échantillons placés devant le scin-

tillateur.

— L’efficacité de détection dans notre expérience ne varie pas de plus de 5% pour tous les échantillons
entre 0,1 eV et 30 keV.
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5.1.9 Caractéristiques des échantillons utilisés

Les caractéristiques des échantillons utilisés avec le détecteur CeFs sont regroupées dans le ta-

bleau 5.2. Le libre parcours moyen A =

ractéristique du noyau dans le domaine des résonances résolues ainsi que la valeur du libre parcours

1
N oot

moyen pour le matériau considéré autour de 500 eV ont été rajoutés.

des neutrons pour l’énergie d’une résonance ca-

Cible Masse (mg) Epaisseur A pm) A (pm)
Eres E ~ 500 eV
1008,6 125 pm
97 Ay 4023,8 500 pm 6,0 (4,9 eV) 1,695.103
10131,3 1250 pm
666,16 100 pm
181y, 1355,4 200 pm 16,0 (4,28 eV) 2,664.103
21062 3000 pm
456,5 300 pm
In pat 1429 500 pm 9,0 (1,46 V) 13,05.10°
5716 2000 pm
420 100 pm
Agnat 1281 300 pm 14,0 (5,2 eV) 5,69.10°
4914 1200 pm
820,4 175 pm
232Th 4669,6 1000 pm | 104,0 (23,43 eV) 16,44.103
4669,6 4000 pm
U nat 1997 180 pm 30,0 (6,7 eV) 10,43.103
mpe-al | 20T 6100 i | 20700 (5,59 V) | 103,1.10°
et 6477 mg (Al)
W at 7720 1000 pm 5,0 (18,8 eV) 15,8.10°
Ni 10682 3000 pm 6,085.10°
Mo nat 4088 1000 pm 82,0 (45 eV) 5,198.10°
%5Mn 2981,6 ~2400 pm | 38,0 (337 eV)

TAB. 5.2 — Caractéristiques des échantillons utilisés avec le détecteur CeFs. Libre parcours moyen des

noyauzr considérés pour une énergie de résonance et autour de 500 eV.

Les échantillons ont tous une surface de (2 x 2) em?. Sauf la cible d’indium de 300 pm dont Ia
surface est de (1,5 x 1,5) em?, celle de thorium de 4000 um de 1 cm? et le fragment de manganése qui
a une surface d’environ (1,3 x 1,3) c¢m?.

Nous pouvons remarquer que ’ensemble des échantillons ont des épaisseurs supérieures aux libres
parcours moyens qui leur sont associés pour la résonance résolue identifiée. La capacité des cibles a

absorber le flux de neutrons et les v de capture sera importante dans ces résonances. A contrario,
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dans la zone des résonances non résolues (E, ~ 500 eV'), seul I’échantillon de tantale de 3000 pm
est supérieur au libre parcours moyen des neutrons dans ce matériau. Dans cette zone d’énergie, les
épaisseurs de tous les échantillons sont inférieures au libre parcours moyen des neutrons.

Le temps de mesure pour un échantillon est de 'ordre de 5 & 10 heures a la fréquence de 220 Hz ou
440 Hz et une intensité du faisceau d’environ 30 mA créte. Le temps de mesure caractéristique pour le
bruit de fond est de 'ordre de 5 heures dans les mémes conditions de faisceau. Une mesure complete

(cible et bruit de fond) nécessite donc environ une douzaine d’heures de faisceau.

5.2 Les simulations : données extraites et traitements

5.2.1 Les données des simulations

L’objectif est de permettre de facon aisée la comparaison des simulations réalisées avec différentes
bases de données aux taux de capture expérimentaux pour le matériau considéré. Le traitement doit
étre le méme pour tous les corps simulés.

Les simulations ont été effectuées avec une base de temps de 3 ms avec une largeur de canal iden-
tique & D’expérience, soit 100 ns de largeur. Les taux de capture que I'on notera o¢(t) résultant des
simulations avec MCNP sont extraits de facon systématique. L’erreur statistique donnée par la simu-
lation est aussi conservée. Le spectre simulé du taux de réaction est décalé de la valeur de I'origine de
I'impulsion de neutrons associée & I'expérience avec laquelle la comparaison va étre effectuée (cf. sec-
tion 5.1.2). L’erreur associée & ce décalage du spectre simulé est fixée & la largeur d’un canal, soit
100 ns. La procédure appliquée lors du décalage est identique & celle utilisée pour le taux de réaction
(n,p) sur hélium 3 simulé et pour le taux de fission de I’2*3U simulé (cf. section 4.3.1).

Les taux de réaction de capture ont été simulés pour une émission de neutrons sans largeur tem-
porelle. Ils doivent donc étre convolués par la forme de I'impulsion de GENEPI. La procédure utilisée
est identique & celle utilisée lors de la convolution des taux de réaction *He(n,p)t et (n,f) sur I'233U

simulés (cf. section 4.3.1). La forme de I'impulsion utilisée est décrite dans la figure 3.3.

5.2.2 La normalisation des taux de capture simulés a 1’expérience

Les taux de réaction simulés sont exprimés en un nombre d’événements par 10?4 cm? et par neutron
émis par la source. Les spectres expérimentaux sont exprimés par un nombre de réactions normalisé
par le moniteur neutron placé dans le canal de gauche. De plus, il a été montré que lefficacité du
détecteur CeF3 ne variait pas de plus de 5% dans la gamme d’énergie entre 0,1 eV et 30 keV. La relation
énergie-temps étant valide entre ces deux énergies; la gamme de temps de ralentissement associée est
donc: 2 us<T, <1296 ps. Les taux de réaction simulés sont donc ajustés sur les spectres expérimentaux
dans la région des temps de ralentissement entre 41 ps <7, <390 us (1 eV < E, <200 eV'). Le rapport
des spectres expérimentaux et simulés est effectué. Ce rapport est ensuite ajusté par une constante
qui nous permettra par la suite de normaliser la simulation. Une erreur relative estimée a 1,5% est

affectée a cette constante pour tenir compte de 'incertitude sur la méthode d’ajustement employée.
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La figure 5.18 présente le spectre simulé en fonction du temps de détection et le spectre expérimental
du taux de capture normalisé n(, ) (t) pour un échantillon d’or d’épaisseur 125 pm. Le taux de capture
simulé utilise la base de données ENDF /B-VTI pour l'or et la base de données JENDL3.2 pour le plomb

du massif (cf. section 4.4).
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Fi1G. 5.18 — Tauzx de réaction de capture dans un échantillon d’or de 125 um d’épaisseur : superposition

du spectre simulé avec celui obtenu dans ’expérience.

Ce type de représentation permet dans un premier temps de vérifier la méthodologie appliquée pour
I’analyse des données expérimentales et simulées. Elle permet dans un deuxieme temps de controler
que la simulation décrit bien les taux de réaction sur les échantillons et qu’il n’y a pas a priori d’erreur
dans la description de la géométrie de ’environnement de I’échantillon. Nous allons observer dans la
section 5.2.3 comment certaines erreurs dues a la méconnaissance de certains matériaux peut perturber
les taux de capture calculés.

Nous pouvons observer un excellent accord des résultats des taux de capture entre la simulation
et I'expérience dans une tres large gamme de temps de ralentissement. La bonne connaissance de la
section efficace de ’or nous a permis de pouvoir décrire de fagon satisfaisante ’ensemble de la procédure
d’analyse. Il aurait été également possible de traiter la description de la procédure en utilisant ’argent

ou le tantale. Les résultats des échantillons listés dans le tableau 5.2 seront décrits dans le chapitre 6.

5.2.3 L’effet hydrogene

La relation liant I’énergie cinétique & son temps de ralentissement a déja été étudiée dans la
section 2.1.3. Nous avons vu que lors d’un choc élastique sur un noyau de plomb, un neutron perd
en moyenne 1% de son énergie cinétique. Nous avons vu également que la diffusion des neutrons dans

un milieu de masse atomique tres supérieure a I'unité entraine le regroupement de ces neutrons dans

108



une gamme de vitesse qui décroit & mesure que le temps de ralentissement augmente. Mais, comme
nous ’avons vu, des matériaux “parasites” peuvent modifier localement notablement la relation liant

I’énergie des neutrons a leur temps de ralentissement.

L’un de ces noyaux pénalisants lors des mesures de taux de capture est ’hydrogene. Celui-ci
est présent uniquement dans le détecteur CeF3. Malgré le choix d’adhésifs spécialement pauvres en
hydrogene, il est impossible de supprimer complétement les matériaux hydrogénés. Il est présent
également dans la graisse optique employée pour le contact entre le scintillateur et la photocathode du
photomultiplicateur. La colle de ’adhésif en Téflon recouvrant le tube du photomultiplicateur et de
I’adhésif aluminisé en tissu de verre assurant I’étanchéité a la lumiere entre le scintillateur et le photo-

multiplicateur contient du silicone, or les silicones contiennent des atomes d’hydrogene (cf. fig. 2.10).

Lorsqu’un neutron effectue une diffusion élastique sur un noyau d’hydrogene, celui-ci perd en
moyenne la moitié de son énergie cinétique (cf. eq 2.2). Les neutrons se ralentissent donc beaucoup
plus vite sur I’hydrogéne que sur le plomb. Les épaisseurs mises en jeu sont relativement faibles,
mais la probabilité qu’'un neutron effectue une diffusion sur un noyau d’hydrogéne n’est pas nulle.
Celui-ci est alors expulsé de la relation énergie-temps. Il est donc possible d’avoir des neutrons d’une
énergie cinétique donnée a un temps de ralentissement inférieur a celui qu’ils auraient di avoir dans un
milieu ralentisseur composé uniquement de plomb. Cela entraine alors une faible diminution du flux de

neutrons au temps de ralentissement théoriquement associé a ’énergie donnée par ’équation (2.10).
La figure 5.19 illustre les flux des neutrons, pour les énergies comprises entre 4 eV et 6,2 eV,
simulés dans I’échantillon d’or avec et sans hydrogéne dans les adhésifs. Les flux totaux avec et sans

hydrogene dans la cellule de ’échantillon sont également présentés (lignes en tirets).
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Fi1c. 5.19 — Fluz de neutrons total et pour 4,0 eV < E,, < 6,2 eV calculés dans I’échantillon d’or de

125 ym d’épaisseur avec et sans hydrogéne dans la graisse optique et la colle silicone.
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Nous constatons que les flux de neutrons totaux (lignes en tirets) des neutrons ne sont pratiquement
pas modifiés par la présence d’atomes d’hydrogene. La comparaison des flux de neutrons avec et sans
hydrogene, sélectionnés dans la bande d’énergie comprise entre 4 eV et 6,2 eV montre que la proportion
des neutrons ayant diffusé sur I'hydrogene représente 37% du flux de neutrons sans hydrogene dans la
méme région d’énergie.

Nous pouvons observer maintenant le taux de réaction de capture en fonction du temps sur
I’échantillon d’or de 125 pm d’épaisseur calculé avec et sans hydrogene. La figure 5.20 présente d’abord
ces taux de capture simulés sélectionnés dans la bande d’énergie comprise entre 4 €V et 6,2 eV (ligne
grise et noire). Il est aussi représenté les taux de capture totaux: la ligne en tiret grise correspond
a la simulation avec hydrogene, la ligne en tiret noire illustre la simulation sans hydrogene. Il a été
rajouté sur cette figure le taux de réaction expérimental sur 1’échantillon d’or de 125 pm d’or (ligne
grise superposant la simulation du taux de réaction total avec hydrogene). La sélection des énergies

cinétiques des neutrons de 4,0 eV < E,, <6,2 eV encadre la résonance a 4,9 eV de lor.

3
10

4eV<En<6,2eV sans hydrogene
4eV<En<6,2eV avec hydrogene
G010t avec hydrogene

G(tot sans hydrogene

Expérience: Au 125 pm

Taux de réaction de capture N/ng

400
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7200 250
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Fic. 5.20 — Tauz de réaction total et pour 4,0 eV < E, <6,2 eV calculés dans ’échantillon d’or de
125 um d’épaisseur avec et sans hydrogéne dans la graisse optique et la colle silicone, superposition

avec le spectre de capture expérimental.

La présence d’hydrogene induit un ralentissement plus rapide des neutrons dans ’environnement
proche de la cible. Le flux associé a la région d’énergie entre 4,0 eV et 6,2 eV est non nul pour des
temps de ralentissement inférieurs & ceux normalement attendus pour cette zone d’énergie cinétique.
Sur les taux de réaction de capture, cela provoque un remplissage entre les résonances des échantillons.
Ce remplissage est d’autant plus visible dans le cas de 'or car la section efficace de la résonance a
4,9 eV est tres élevée et bien séparée des suivantes a plus hautes énergies.

L’accord observé entre ’expérience et le taux de réaction simulé avec hydrogene ne provient pas
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d’un ajustement de la quantité d’hydrogene dans les adhésifs et la graisse optique. Il a été effectué
des mesures par résonance magnétique nucléaire sur différents échantillons de polyéthylene, d’adhésifs,
de circuit imprimé de la base de photomultiplicateur pour déterminer la vraie quantité d’hydrogene

présente dans les matériaux. La description du détecteur CeFs a alors pu étre reprécisée.

5.3 Conclusion

Dans ce chapitre, ’accent a été mis sur:

— L’importance de l'origine des temps de I'impulsion de neutrons

— La correction des spectres en temps par les événements empilés

— L’importance d’une bonne compréhension du bruit de fond

— L’indépendance de Defficacité de détection avec 1’énergie cinétique des neutrons.

Le traitement complet des données expérimentales et simulées a aussi été effectué. Cette méthode
est appliquée de fagon systématique a tous les échantillons listés dans le tableau 5.2 ayant fait ’objet
d’une mesure. A ce stade, nous connaissons les taux de capture expérimentaux et simulés en fonction
du temps de détection. Nous pouvons donc passer a la comparaison systématique des résultats simulés

avec les mesures sur les échantillons.
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Chapitre 6

Analyse des expériences de capture:
comparaison avec les résultats des

simulations

Dans ce chapitre, nous allons discuter de la comparaison des résultats expérimentaux obtenus sur
plusieurs éléments avec les résultats obtenus par simulation & partir de trois bases de données. Les
caractéristiques de ces échantillons sont détaillées dans le tableau 5.2. Tous les taux de capture ont
été calculés en utilisant la base de données JENDL3.2 pour le plomb, en accord avec les résultats du
chapitre 4.

Toutes les expériences et tous les calculs de taux de réaction de capture ont été analysés suivant

la méthode détaillée au chapitre 5 [54, 55].

6.1 Conversion en énergie des spectres expérimentaux et simulés

par la relation E-T

Nous avons pu remarquer déja que le flux de neutrons diminue trés rapidement en fonction du
temps dans le massif de plomb. Le taux de réaction de capture diminue en dehors des résonances et
on observe notamment une forte diminution pour les énergies inférieures & 1 eV. La région d’énergie
d’intérét est 0,5 eV < E,, < 30 keV. D’apres F = ﬁ (cf. eq. (2.10)), la gamme des temps de
ralentissement associée est 1,9 us < T, <580 us. Les paramétres fondamentaux K et tg du massif de
plomb sont ceux fixés dans la section 4.2.2.

La région d’énergie sur laquelle nous allons le plus souvent discuter les résultats est située entre
200 eV et 30 keV. Cette gamme d’énergie correspond aux temps de détection ¢, compris entre 1,9 us
et 29 ps. Il est usuel de présenter les sections efficaces en fonction de l'énergie. Bien que nous ne
déterminions pas les sections efficaces de capture mais les taux de réaction en fonction du temps, il

est apparu plus aisé de discuter les taux de réaction de capture en fonction de I’énergie.

S’il est fait I’hypothese d’une relation univoque liant ’énergie E du neutron & son temps de ralen-
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tissement ¢,, le nombre de captures se produisant dans 'intervalle d’énergie dE est égal au nombre
de captures se produisant dans I'intervalle de temps dt correspondant. Le spectre de taux de réaction
de capture n(, ,)(E) en fonction de 'énergie est donc relié au spectre en temps n, )(t) de la fagon

suivante :

dt
o) (B) = 75 ) () (6.1)

Le pas dt utilisé pour le spectre en temps est fixé par le pas de 'acquisition soit 100 ns. Pour la
représentation des taux de réaction en fonction de ’énergie, le pas dE est défini par un nombre de
points choisis par 'utilisateur et distribués linéairement sur une échelle logarithme entre deux valeurs
extrémes en énergie.

Cette procédure est appliquée de facon identique aux taux de réaction de capture expérimentaux
et simulés. Une illustration en a déja été faite lors de la validation du flux de neutrons par les taux de
réaction sur l'or (cf fig 4.28).

La représentation en fonction de I’énergie présente deux avantages. Le premier est de permettre
d’identifier rapidement les résonances de capture expérimentales pour les comparer avec les valeurs
données dans les bases, d’observer 1’élargissement des résonances et les effets d’auto-absorption dans
celles-ci. Le deuxiéme avantage est de présenter les taux de réaction de capture & hautes énergies dans
la région des résonances non résolues avec la méme lisibilité que dans la zone d’énergie des résonances

résolues (E, <200 eV').

6.2 Principes de comparaison

Nous allons étudier pour chaque échantillon, ’accord entre ’expérience et les simulations utilisant
les différentes bases de données disponibles pour ’élément considéré. Les bases de données qui seront
comparées sont ENDF/B-VI, JENDL3.2 et JEF2.2. Toutes les simulations concernant 1’ensemble des
autres matériaux de la simulation utilisent les bases de données choisies dans la section 2.2.3. Certains
corps ont pu faire 'objet de mesures sur plusieurs épaisseurs. Nous présenterons les enseignements qui
peuvent étre tirés des effets d’auto-absorption dans ces échantillons d’épaisseur variable.

Les rapports des spectres simulés et expérimentaux sont effectués. Ces rapports permettent de
connaitre rapidement les régions d’énergie ol la description du taux de réaction utilisant une certaine
base de données n’est pas en accord avec ’expérience. Un désaccord de la base de données avec
Pexpérience sera considéré comme significatif quand le rapport dépassera plus ou moins 5% dans la
zone d’énergie ou le rapport est calculé (cf. fig. 6.1).

Cette limite de 5% est justifiée par la limite supérieure donnée par des variations éventuelles
de Vefficacité de détection (cf. section 5.1.8). D’autre part, nous avons vu que le flux de neutrons
expérimental est mieux décrit par la base de données JENDL3.2 du plomb que par ENDF/B-VI. Mais
un écart, bien que faible, subsiste avec la base JENDL3.2 du plomb (cf section 4.2.2). Les résonances

de capture des spectres simulés sont donc légerement décalées par rapport aux positions déterminées
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Fi1c. 6.1 — Exemple du rapport du tauxr de capture simulé et du touzx de capture expérimenntal pour

Déchantillon de 500 um d’or.

expérimentalement (cf fig 4.15). Cela induit donc sur les rapports des taux de capture simulés sur

expérimental une incertitude, qui reste néanmoins inférieure & 5%.

Enfin, pour les matériaux, dans les régions d’énergie ot aucune base de données ne présente un
accord suffisant avec 'expérience, il est proposé une table de correction pour la section efficace de
capture. Les facteurs de correction n’ont, comme nous le verrons, une réelle signification que dans les
zones d’énergie ou la section efficace de capture & modifier est décrite par des résonances dans les bases
de données. En effet, dans ces régions d’énergie, les phénoménes d’auto-absorption doivent logiquement
étre bien traités par la simulation. Dans les régions d’énergie o1 une correction est proposée et dans
laquelle la description de la section efficace de capture n’est pas donnée par des résonances, les facteurs
de correction n’ont de sens que pour les faibles épaisseurs d’échantillon. Néanmoins, nous pouvons faire
remarquer que pour ’ensemble de nos échantillons, dans les zones d’énergie ou la section efficace de
capture n’est pas décrite par des résonances, I’auto-absorption est faible. Les résultats des calculs
avec la base de données modifiée seront présentés dans ce contexte. La correction est appliquée a la
section efficace de capture, la section efficace totale est maintenue constante (celle-ci est généralement
supposée correcte). Ainsi, les sections efficaces partielles sont donc aussi corrigées, nous pouvons faire
remarquer qu’au-dessous de 30 keV, seule la section efficace de diffusion est concernée. La correction ne
sera proposée que dans les cas ou un facteur d’échelle est applicable. Lorsque les désaccords observés
entre ’expérience et les simulations sont trop importants, aucune table de correction n’est proposée.
Nous indiquons alors que les bases de données ne sont pas vraiment exploitables et qu’'une mesure doit

étre refaite aprés une éventuelle réévaluation des données existantes.
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6.3 Résultats concernant les matériaux de référence

6.3.1 Résultats avec les échantillons d’or

La section efficace de capture de l'or est trés bien connue dans la gamme d’énergie qui nous est
accessible. Ce matériau est d’ailleurs tres fréquemment utilisé comme référence dans de nombreuses
expériences de mesure de sections efficaces. Nous I'avons beaucoup utilisé dans cette expérience pour
la compréhension des phénomeénes physiques dans le massif de plomb. Les mesures sur les échantillons
d’or ont été tres utiles pour toute la procédure d’analyse des données, aussi bien expérimentales que

simulées.

L’ensemble des résultats de taux de capture en fonction de ’énergie des neutrons sont regroupés
sur la figure 6.2. Trois épaisseurs d’échantillon ont été mesurés: 125 pm, 500 pm et 1250 pm. Les
simulations avec les bases de données ENDF/B-VI et JEF2.2 ont produit les mémes résultats. Seuls
les calculs utilisant la base ENDF/B-VI de l'or sont donc présentés. Nous rappelons que 1'évaluation
de 'or pour la base de données JENDL3.2 n’existe pas.

Nous pouvons observer un tres bon accord sur une trés large gamme d’énergie entre 0,05 eV et
30 keV pour les différentes épaisseurs. Les deux premieres résonances a 4,9 eV et 60 eV sont parfai-
tement identifiées. Compte tenu de la faible résolution en énergie du bloc de plomb, nous ne pouvons
pas séparer les résonances existant a plus haute énergie, mais le calcul reproduit bien les variations de
la section efficace de capture (cf fig A.2(a)). Nous pouvons observer aussi que les phénomeénes d’auto-
absorption des neutrons sont particulierement bien pris en compte par le code de calcul MCNP. La
section efficace vaut 27000 barns dans la résonance a 4,9 eV et le libre parcours moyen des neutrons

dans ’or pour cette résonance est de 6 pm.

Un désaccord est trouvé pour les trois épaisseurs entre l’expérience et la simulation dans la région
d’énergie entre 2 keV et 5 keV. Ce désaccord est de I'ordre de 10% & 15% pour les trois épaisseurs.
La simulation propose un taux de capture inférieur a I’expérience. Lors de I'étude du flux de neutrons
dans le bloc de plomb, il n’a pas été trouvé de désaccord entre le calcul et les taux de réaction (n,p)
sur hélium 3 et de fission sur I’233U dans cette gamme d’énergie. De plus, les spectres expérimentaux
ont été corrigés du temps mort dans cette région du spectre suivant la procédure déterminée dans la
section 4.3.1. Enfin, il a aussi été montré que lefficacité du détecteur CeF3 ne variait pas de plus de
5% sur ensemble de la zone d’énergie étudiée.

Le tableau 6.1 résume, pour la base ENDF/B-VI, les régions d’énergie ou la simulation est en
accord ou en désaccord avec ’expérience.

Ce désaccord systématiquement observé entre les trois épaisseurs de cible mesurées avec les si-
mulations met donc en évidence une sous-estimation de la section efficace de capture de l'or dans
la région d’énergie entre 2 keV et 5 keV de l'ordre de 10%. Le tableau 6.2 présente dans la région
entre 1 keV et 7 keV les écarts relatifs entre ’expérience et la simulation pour chacune des épaisseurs
ainsi que les facteurs de correction proposés. Dans cette région d’énergie, la section efficace est suffi-

samment faible pour que les effets d’auto-absorption soient faibles pour I’échantillon de 1250 pm. Le
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Fic. 6.2 — Tauz de capture normalisés en fonction de l’énergie des neutrons sur les échantillons

d’197 Au pour les épaisseurs 125 pm, 500 pm et 1250 pm mesurés et simulés avec la base de données
ENDF/B-VI pour l'or.
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Base: ENDF/B-VI
accord meilleur que 5%
désaccord de I'ordre de 10% & 15%
proposition d’une correction
accord de 'ordre de 5%

Région d’énergie

0,1 eVK E<2 keV

2 keV< E <5 keV

5 keV< F <30 keV

TAB. 6.1 — Résumé des accords et des désaccords observés entre la simulation utilisant la base de

données ENDF/B-VI de l'or et l’expérience dans les différentes régions d’énergie.

libre parcours moyen des neutrons dans 'or est supérieur & I’épaisseur de toutes les cibles. Les effets
d’auto-absorption n’ont pas d’influence sur le taux de réaction et n’ont pas d’effet sur le désaccord
dans cette région. C’est pour cette raison que les désaccords sont du méme ordre de grandeur pour les
trois épaisseurs. Les facteurs de correction proposés dans le tableau 6.2 pour chaque canal d’énergie

tiennent compte des écarts relatifs entre les expériences et les simulations pour les trois épaisseurs.

Energie (O(ny) (E)) % Facteur de

(eV) (barns) e=125pm | e=500pm | e=1250pum | correction
916.27<E<1156.89 7.35 -4.37e-02 | -3.99e-02 | -8.74e-02 1.00
1156.89<E<1460.68 5.59 -4.81e-02 | -5.69e-02 | -5.22e-02 1.05
1460.68<E<1844.26 4.10 -3.89e-02 | -8.57e-02 | -7.42e-02 1.07
1844.26<E<2328.56 2.64 -1.12e-01 | -1.28e-01 | -1.25e-01 1.12
2328.56<E<2940.04 2.39 -1.43e-01 | -1.61e-01 -1.76e-01 1.16
2940.04<E<3712.10 1.97 -1.47e-01 | -1.25e-01 | -1.35e-01 1.14
3712.10<E<4686.89 1.99 -1.27e-01 | -1.00e-01 | -8.68e-02 1.11
4686.89<E<5917.67 1.89 -3.67e-03 | -1.38e-02 2.88e-02 1.00
5917.67<E<7471.65 1.57 8.52e-03 | 3.39e-02 5.62e-02 1.00

TAB. 6.2 — Proposition de table de correction de la section efficace de capture de l'or de la base de
données ENDF/B-VI dans la région d’énergie 2 keV-5 keV. La section efficace de capture moyenne,
la différence relative entre la simulation (C) et Uexpérience (E) pour chaque épaisseur et le facteur de

correction final sont donnés entre deux valeurs d’énergie.

Nous pouvons faire remarquer que la section efficace de capture de I'or est décrite par une structure
en résonances en-dessous de 5 keV (cf. fig. A.2(a)). L’expérience et la simulation présentent d’ailleurs
un accord pour les trois épaisseurs dans cette région. Comme nous avons pu le voir, le désaccord existe
donc dans une zone d’énergie ou des résonances sont définies. Nous pouvons donc penser & juste titre
que le niveau moyen de la section efficace est insuffisant.

Cette table de correction a été appliquée a la section efficace de capture de 'or extraite de la base
de données ENDF/B-VI. Celle-ci a été multipliée par les facteurs proposés dans le tableau (6.2). La
figure 6.3 présente la superposition des taux de capture expérimentaux et simulés avec la base de

données ENDF/B-VI non modifiée (ligne pointillée), les résultats des calculs avec la section efficace
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modifiée ont été rajoutés (ligne grise). La figure 6.4 présente un grossissement de ces spectres dans la

région d’énergie comprise entre 1 keV et 10 keV et encadrant le désaccord.
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F1G. 6.3 — Tauz de capture normalisés sur les trois échantillons d’'°7 Au mesurés et simulés avec la

base de données ENDF/B-VI pour l'or et modifiée avec les facteurs de correction proposés.

La correction de la section efficace entraine un accord des taux de réaction de capture expérimentaux

et calculés pour les trois épaisseurs dans la région d’énergie entre 2 keV et 5 keV. Nous pouvons conclure

que dans le cas de ’or, pour les épaisseurs mesurées, la méthode appliquée pour les facteurs de correc-

tion est satisfaisante. L’examen des résultats expérimentaux présents dans la base de données EXFOR

montre que cette correction est tout a fait compatible avec ceux-ci (cf. fig. A.3).

L’excellent accord observé entre les expériences et les simulations, mis & part la région entre 2 keV

et b keV, constitue une validation de la méthode expérimentale, d’analyse et de simulation.
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6.3.2 Résultats avec les échantillons d’argent

Les résultats des taux de capture sur les échantillons d’argent de 100 pm, 300 pm et 1200 pm
d’épaisseur sont regroupés sur la figure 6.5. Comme dans le cas de l'or, ceux-ci sont présentés en fonc-
tion de I’énergie des neutrons. Trois bases de données ont pu faire 'objet de simulations: ENDF/B-VI,
JEF2.2 et JENDL3.2. Pour chacune de ces trois bases de données, les sections efficaces de ’argent sont
la pondération des isotopes 107 et 109 de 'argent. Nous avons vérifié dans le cas de la base de données
JENDLS3.2 que la section efficace de capture de 'argent naturel est identique & celle de la composition.
Dans les bases de données ENDF/B-VI et JEF2.2, les fichiers au format ENDF de P’argent naturel
n’existent pas'. Une évaluation de I’argent au format ENDF est néanmoins disponible par défaut pour
le code MCNP [22]. La section efficace de capture est similaire & celle produite par la composition des
isotopes 107 et 109 de la base JEF2.2 et nous avons vérifié que les taux de capture étaient bien iden-
tiques. La comparaison de cette section efficace de capture disponible par défaut avec celle composée
des isotopes 107 et 109 de la base ENDF/B-VI montre en revanche d’importantes différences comme
on peut 'observer sur la figure A.4.

La figure 6.6 présente un grossissement de ces spectres dans la région d’énergie comprise entre
100 eV et 60 keV.

Nous pouvons tout d’abord remarquer l’excellent accord des trois bases de données avec les
expériences pour les trois épaisseurs d’échantillon entre 0,1 eV et 500 eV. Les effets d’auto-absorption
sont tres bien reproduits par le code de simulation et les bases de données.

Nous pouvons aussi remarquer que la base de données ENDF/B-VI décrit incorrectement le taux
de capture expérimental, le désaccord est supérieur & 15%, au-dessus de 600 eV. Le creux trés im-
portant observé autour de 2 keV traduit la structure en résonances de la section efficace de cette
base (cf. fig. A.5(a)), la densité de résonances est insuffisante, les parametres des résonances sont aussi
éventuellement non satisfaisants, enfin, le niveau moyen de la section efficace est plus faible que ceux
extraits de JENDL3.2 et JEF2.2. Les trois bases de données présentent un déficit de I'ordre de 15%
entre 600 eV et 1 keV. Les trois sections efficaces présentent toutes une structure en résonances dans
cette zone, une sous-estimation de la section efficace moyenne de capture en est sans doute la cause.

Nous pouvons faire remarquer que la description en résonances de la section efficace de la base
JEF2.2 g’arréte a 1 keV, le niveau moyen proposé de la section efficace jusqu’a 4 keV entraine proba-
blement la surestimation du taux de capture observée. Au-dessus de 4 keV, cette base présente un bon
accord avec notre expérience. Les simulations utilisant JENDL3.2 estiment bien le taux de capture
entre 1 keV et 3 keV. Au-dessus de 4 keV, la simulation du taux de réaction utilisant cette base de
données montre un désaccord de I'ordre de 15%.

Le tableau 6.3 résume, pour les bases de données ENDF/B-VI, JENDL3.2 et JEF2.2, les régions
d’énergie ou les simulations sont en accord ou en désaccord avec I’expérience.

Dans le cas de ’argent, nous déconseillons l'utilisation de la base de données ENDF /B-VI en raison

du désaccord trop important observé sur une grande gamme d’énergie (F,, >600 eV'). Bien que la base

1. Les fichiers au format ENDF sont disponibles sur le site du LANL: http://t2.1anl.gov/
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Région d’énergie

Bases: ENDF/B-VI

JEF2.2

JENDL3.2

0,1 eV< F <500 eV

accord

meilleur que 5%

accord

meilleur que 5%

accord

meilleur que 5%

600 eV< E'<1 keV

sous-estimation

de 'ordre de 15%

sous-estimation

de l'ordre de 15%

sous-estimation

de 'ordre de 15%

sous-estimation surestimation accord
1 keV< E <3 keV
de Pordre de 40% de V'ordre de 15% de l'ordre de 10%
sous-estimation accord sous-estimation

4 keV< E <30 keV

de ’ordre de 5%

de 'ordre de 10%

supérieure & 15%

TAB. 6.3 — Résumé des accords et des désaccords observés entre les simulations avec chacune des bases

de données de ’argent et l'expérience dans les différentes régions d’énergie.

de données JEF2.2 soit celle dont la description de la section efficace de capture par des résonances
est la moins importante, nous en préférerons 1’utilisation par rapport a la base JENDL3.2 dans le cas
ou 'auto-absorption peut étre négligée. Nous ne proposons pas de table de correction pour la base
JEF2.2 en raison des écarts mentionnés ci-dessus. En effet, ceux-ci ne sont pas de méme ampleur pour
les différentes épaisseurs mesurées et suggerent peut étre la présence de résonances qu’il est impossible

d’identifier par cette expérience.

6.3.3 Résultats avec les échantillons de tantale

Dans le cas du tantale, nous avons effectué des mesures pour trois échantillons d’épaisseurs 100 pm,
200 pm et 3000 pm. Les résultats des taux de capture expérimentaux et simulés avec les bases de
données ENDF/B-VI, JEF2.2 et JENDL3.2 sont regroupés sur la figure 6.7.

Nous pouvons tout d’abord observer un accord & mieux que 5% entre les simulations utilisant
les trois bases de données entre 0,1 eV et 300 eV. Nous pouvons faire remarquer que les résultats
pour I’épaisseur de 3000 pm illustrent parfaitement la trés bonne prise en compte dans cette gamme
d’énergie des phénomeénes d’auto-absorption par le code MCNP. La comparaison des taux de capture
dans la résonance a 4,28 eV du tantale montre une forte réduction du taux de capture expérimental
relatif entre I'épaisseur de 200 pum et celle de 3000 pm, ce dont les simulations rendent parfaitement
compte. Dans les résonances, les neutrons sont dans tous les cas absorbés. Par contre, 'auto-absorption
diminue quand la section efficace diminue, mais en relatif, plus ’épaisseur est grande, plus le taux de
capture augmente.

De plus, nous pouvons observer, pour les épaisseurs de 100 ym et 200 pm, que les taux de cap-
ture simulés avec les bases de données ENDF/B-VI et JEF2.2 décrivent trés bien les taux de cap-
ture expérimentaux au-dessus de 300 eV. Par contre, les taux de capture avec ces bases de données
présentent un désaccord supérieur & 30% avec I'expérience pour I’épaisseur 3000 pm. L’observation de
ces sections efficaces de capture extraites de ces deux bases de données (cf. fig. A.5(b)) montrent que

celles-ci ne sont plus décrites par une structure en résonances au-dessus de 300 eV. A ces énergies,
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Fia. 6.7 — Taux de capture normalisés en fonction de l’énergie des neutrons sur les échantillons de
tantale d’épaisseurs 100 pm, 200 pm et 3000 pm mesurés (ligne noire) et simulés avec les bases de

données ENDF/B-VI (ligne grise), JEF2.2 (ligne discontinue noire) et JENDL3.2 (ligne discontinue
grise).
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leffet d’auto-absorption dans I’échantillon de 3000 pm d’épaisseur est trés mal pris en compte. Ce
désaccord n’est pas di & une mauvaise prise en compte de ces phénomenes par le calcul mais bien &

une description insuffisante de la section efficace dans les bases de données ENDF /B-VI et JEF2.2.

Les taux de capture simulés avec la base de données JENDL3.2, en raison d’une description avec une
structure en résonances jusqu‘a de 2 keV, rendent bien compte des effets d’auto-absorption importants
entre 300 eV et 2 keV. Néanmoins, une sous-estimation du taux de capture est visible au-dessus de
1 keV. Les phénomenes d’auto-absorption étant bien décrits par le code lorsqu’il utilise la base de

données JENDL3.2, nous proposons une table de correction pour celle-ci.

Le tableau 6.4 résume, pour les bases de données ENDF/B-VI, JENDL3.2 et JEF2.2, les régions

d’énergie ol les simulations sont en accord ou en désaccord avec ’expérience.

Région d’énergie | Bases: ENDF/B-VI JEF2.2 JENDL3.2
accord accord accord
0,1 eV< E <300 eV
meilleur que 5% meilleur que 5% meilleur que 5%
accord: E<1 keV
300 eV< E <3 keV désaccord désaccord
désaccord: E>1 keV
sous-estimation
désaccord désaccord
3 keV< E <30 keV de l'ordre de 15%:

de l'ordre de 10% de l'ordre de 10%
table de correction

TAB. 6.4 — Résumé des accords et des désaccords observés entre les simulations avec chacune des bases

de données du tantale et ’expérience dans les différentes régions d’énergie.

Le tableau 6.5 regroupe les écarts observés entre les résultats des simulations utilisant la base
JENDLS3.2 pour les trois épaisseurs et les facteurs de correction proposés pour la section efficace de
capture au-dessus de 300 eV.

Cette table de correction a donc été appliquée a la section efficace de capture extraite de la base
de données JENDL3.2 du tantale. Les simulations avec la section efficace de capture du tantale de
JENDL3.2 modifiée ont été effectuées. La figure 6.8 présente les résultats de ces simulations comparés
aux mesures des taux de capture pour les trois épaisseurs d’échantillon.

Sur la figure 6.9, nous pouvons observer l'effet de la modification de la section efficace de capture
sur les taux de capture simulés. Un bon accord est alors observé entre les simulations et les expériences
pour les trois épaisseurs d’échantillon.

Le cas du tantale nous a permis d’étudier avant tout l’effet directement observable d’une descrip-
tion insuffisamment détaillée des sections efficaces de capture dans les bases de données ENDF /B-VI
et JEF2.2. Nous avons pu clairement mettre en évidence que ces bases de données pour le tantale
conduisent & des résultats erronés au-dessus de 300 eV. C’est la comparaison des résultats obtenus

pour différentes épaisseurs qui a permis de montrer cette insuffisance.
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Energie (O(ny) (E)) % Facteur de

(eV) (barns) | e=100pm | e=200pm | e=3000pum | correction
325.710<E<522.33 15.62 3.01e-05 | -3.78e-02 | -2.70e-02 1.00
522.33<E<837.68 10.56 -3.22e-02 | -6.35e-02 | -6.06e-02 1.05
837.68<E<1343.40 7.25 -7.19e-02 | -1.40e-01 | -1.29e-01 1.11
1343.40<E<2154.44 4.46 -1.01e-01 | -1.33e-01 -9.47e-02 1.11
2154.44<E<3455.11 3.46 -5.02e-02 | -1.02e-01 | -4.22e-02 1.07
3455.11<E<5541.02 2.52 -5.39e-02 | -1.17e-01 | -7.73e-02 1.08
5541.02<E<8886.24 1.73 -6.55e-02 | -1.54e-01 | -1.27e-01 1.12
8886.24<E<14251.03 1.17 -9.49e-02 | -1.77e-01 | -1.67e-01 1.15
14251.03<E<22854.64 0.86 -1.47e-01 | -1.96e-01 -1.92e-01 1.18

TAB. 6.5 — Proposition de table de correction de la section efficace de capture du tantale de la base de
données JENDLS.2 dans la région d’énergie 300 eV-23 keV. La section efficace de capture moyenne,
la différence relative entre la simulation (C) et 'expérience (E) pour chaque épaisseur et le facteur de

correction final sont donnés entre deux valeurs d’énergie.

6.3.4 Résultats avec les échantillons d’indium

Les résultats de taux de capture sur les échantillons d’indium de 300 pgm, 500 pm et 2000 pm
d’épaisseur sont regroupés sur la figure 6.10. Les trois bases de données habituelles ont fait ’objet de
simulations (ENDF/B-VI, JEF2.2 et JENDL3.2).

Un excellent accord est observable pour les trois épaisseurs d’échantillon au-dessous de 1 keV. Les
trois bases de données décrivent tres bien les taux de capture mesurés. Nous pouvons parfaitement
observer 'augmentation de ’auto-absorption entre les trois épaisseurs dans la résonance a 1,45 eV.
Les taux de capture simulés utilisant la base de données ENDF /B-VI présentent une sous-estimation
du taux de capture réel entre 1 keV et 2 keV. Au-dessus de 2 keV, les résultats obtenus avec les bases
de données ENDF/B-VI et JENDL3.2 produisent une surestimation du taux de capture par rapport &
Pexpérience de I'ordre de 15%. Nous pouvons observer que les résultats simulés avec JEF2.2 donnent
une sous-évaluation de 15% & 20% du taux de capture pour les trois épaisseurs au-dessus de 2 keV.
Nous pouvons faire remarquer suite a I’observation des sections efficaces de capture extraites des trois
bases de données (cf. fig. A.6(a)) que:

— les bases de données JENDL3.2 et ENDF/B-VI donnent une description avec une structure en

résonances dont la limite supérieure est 2 keV,

— la section efficace extraite de la base JENDL3.2 estime un niveau moyen légérement supérieur a

celui de ENDF/B-VI entre 2 keV et 4 keV,

— la section efficace de capture de la base JEF2.2 est décrite par des résonances en dessous de

1 keV. Au-dessus de 2 keV, la valeur de la section efficace est environ 30% inférieure & celle de

ENDF/B-VL

Les remarques ci-dessus sont vérifiées par les simulations des taux de capture (cf. fig. 6.10).
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Fic. 6.10 — Tauz de capture normalisés en fonction de ’énergie des neutrons sur les échantillons
d’indium d’épaisseurs 300 pm, 500 um et 2000 pm mesurés (ligne continue noire) et simulés avec les
bases de données ENDF/B-VI (ligne continue grise), JEF2.2 (ligne discontinue noire) et JENDLS.2

(ligne discontinue grise).
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Le tableau 6.6 résume, pour les bases de données ENDF/B-VI, JENDL3.2 et JEF2.2, les régions

d’énergie ou les simulations sont en accord ou en désaccord avec I’expérience.

Région d’énergie | Bases: ENDF/B-VI JEF2.2 JENDL3.2
accord accord accord
0,1 eV< E<1 keV
meilleur que 5% meilleur que 5% meilleur que 5%
sous-estimation sous-estimation
1 keV< E <2 keV accord
de lordre de 10% de l’ordre de 10%
. . sous-estimation ] ]
surestimation surestimation
2 keV< E <30 keV de l'ordre de 10%
de l'ordre de 15% . de lordre de 15%
correction

TAB. 6.6 — Résumé des accords et des désaccords observés entre les simulations avec chacune des bases

de données de lindium et l'expérience dans les différentes régions d’énergie.

Le tableau 6.7 présente les écarts relatifs entre ’expérience et la simulation utilisant la base JEF2.2
pour chacune des épaisseurs entre 1,1 keV et 30 keV ainsi que les facteurs de correction pour la sec-
tion efficace de capture pour la base JEF2.2. Le choix de la correction de JEF2.2 est motivé par
la variation moins brutale des taux de réaction simulés & I’énergie de transition entre la zone des
résonances résolues et la zone non résolue par rapport aux taux de réaction simulés avec ENDF /B-VI
et JENDL3.2.

Cette table de correction a été appliquée sur la section efficace de capture de I'indium extraite de
la base JEF2.2. La section efficace de capture a été multipliée dans chaque région d’énergie sujette
a désaccord par les facteurs de correction proposés dans le tableau 6.7. Nous rappelons que la sec-
tion efficace totale est maintenue constante lors de la modification de la section efficace de capture.
La figure 6.11 présente la superposition des taux de capture expérimentaux pour chaque épaisseur
d’échantillon d’indium et simulés avec la base de données JEF2.2 originale et modifiée. La figure 6.12
présente un grossissement de ces spectres dans la région d’énergie comprise entre 100 eV et 60 keV et
encadrant le désaccord.

Nous pouvons observer le bon accord obtenu avec la base de données JEF2.2 modifiée entre 1 keV

et 30 keV pour les trois épaisseurs d’échantillon.
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Energie (O(ny) (E)) % Facteur de

(eV) (barns) e=300pm | e=500pum | e=2000pum | correction
1156.89<E<1460.68 1.92 1.69e-01 | -5.33e-02 | -6.70e-02 1.00
1460.68<E<1844.26 1.74 -8.78e-02 | -1.28e-01 -1.51e-01 1.14
1844.26<E<2328.56 1.58 -1.29e-01 | -1.65e-01 | -1.60e-01 1.16
2328.56<E<2940.04 1.44 8.41e-02 | -1.45e-01 -1.52e-01 1.15
2940.04<E<3712.10 1.33 -9.02e-02 | -1.31e-01 | -1.36e-01 1.13
3712.10<E<4686.89 1.24 -1.86e-01 | -1.69e-01 | -1.27e-01 1.15
4686.89<E<5917.67 1.15 -2.01e-01 | -1.77e-01 -1.16e-01 1.15
9917.67<E<T7471.65 1.07 -1.95e-01 | -1.91e-01 | -1.31e-01 1.16
7471.65<E<9433.71 1.00 -2.28e-01 | -1.85e-01 | -1.49e-01 1.17
9433.711<E<11911.00 0.91 -2.00e-01 | -1.68e-01 | -1.45e-01 1.16
11911.00<E<15038.84 0.84 -1.95e-01 | -2.07e-01 | -1.62e-01 1.18
15038.84<E<18988.04 0.77 -2.12e-01 | -1.86e-01 -1.76e-01 1.18
18988.04<E<23974.29 0.70 -1.90e-01 | -1.94e-01 | -1.87e-01 1.19
23974.29<E<30269.95 0.62 -2.10e-01 | -2.24e-01 | -1.94e-01 1.21

TAB. 6.7 — Proposition de table de correction de la section efficace de capture de 'indium de la base
de données JEF2.2 dans la région d’énergie 1 keV-30 keV. La section efficace de capture moyenne, la
différence relative entre la simulation (C) et l'expérience (E) pour chaque épaisseur et le facteur de

correction final sont donnés entre deux valeurs d’énergie.
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Fi1c. 6.11 — Taux de capture normalisés sur les trois échantillons d’indium mesurés et simulés avec
la base de données JEF2.2 (ligne en tiret grise) et celle dont la section efficace est modifiée avec les

facteurs de correction proposés (ligne grise).
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la base de données JEF2.2 et celle dont la section efficace est modifiée avec les facteurs de correction

proposés; observation entre 100 eV et 60 keV.
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6.4 Résultats pour des matériaux présents dans

les coeurs de réacteurs

6.4.1 Les échantillons de thorium

Les résultats de taux de capture sur les échantillons de thorium de 175 pm, 1000 pm et 4000 pm
d’épaisseur sont regroupés sur la figure 6.13. Ces épaisseurs sont typiques de celles employées dans les
réacteurs. Les simulations ont pu étre effectuées en utilisant les bases de données: ENDF/B-VI (ligne
continue grise), JEF2.2 (ligne discontinue noire) et JENDL3.2 (ligne discontinue grise).

Nous pouvons observer que le taux de capture est particulierement bien décrit par les simulations
utilisant les bases de données ENDF/B-VI et JEF2.2 entre 10 eV et 30 keV. Les taux de capture
expérimentaux pour les trois épaisseurs présentent de fortes fluctuations en-dessous de 10 eV. En effet,
la section efficace de capture du thorium est inférieure & 1 barn entre 1 eV et 10 eV (cf. fig. A.6(b)). Le
taux de comptage sur le thorium est faible, le rapport signal sur bruit est donc tres faible. La capture
sur des nucléides dont la section efficace est inférieure & 1 barn est difficilement accessible en raison du
bruit de fond  élevé. A ce faible taux de capture se rajoute la radioactivité importante du thorium.
La région d’énergie inférieure & 10 eV ne peut pas étre traitée bien que les taux de capture simulés
présentent des différences. Néanmoins, nous pouvons observer que les simulations utilisant la base
JENDL3.2 présentent une sous-estimation de 10% par rapport aux mesures avec les trois épaisseurs
d’échantillon entre 500 eV et 4 keV.

Le tableau 6.8 résume, pour les bases de données ENDF/B-VI, JENDL3.2 et JEF2.2, les régions

d’énergie ol les simulations sont en accord ou en désaccord avec ’expérience.

Région d’énergie | Bases: ENDF/B-VI | JEF2.2 JENDL3.2
10 eV< E <500 eV accord accord accord
sous-estimation
500 eV< E' <4 keV accord accord
de 'ordre de 10%
4 keV< E <30 keV accord accord accord

TAB. 6.8 — Résumé des accords et des désaccords observés entre les simulations avec chacune des bases

de données du thorium et [’expérience dans les différentes régions d’énergie.

Dans le cas du thorium, nous n’avons pas trouvé de désaccord entre les simulations utilisant
ENDF/B-VI et JEF2.2 et 'expérience dans la région d’énergie comprise entre 10 eV et 30 keV. Nous

préférerons 'utilisation de ces bases de données pour le thorium plutét que JENDL3.2.
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Fia. 6.13 — Touz de capture normalisés en fonction de [’énergie des neutrons sur les échantillons de
thorium d’épaisseurs 175 pum, 1000 pm et 4000 pm mesurés et simulés avec les bases de données

ENDF/B-VI (ligne continue grise), JEF2.2 (ligne discontinue noire) et JENDL3.2 (ligne discontinue
grise).
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6.4.2 La capture sur uranium naturel

Un échantillon d’uranium naturel de 178 pym d’épaisseur a fait 'objet de mesures. Les simulations
avec les bases de données ENDF/B-VI, JENDL3.2 et JEF2.2 de 'uranium ont aussi été effectuées. La

figure 6.14 regroupe ’ensemble des résultats expérimentaux et simulés obtenus.
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Fia. 6.14 — Taux de capture normalisés en fonction de [’énergie des neutrons sur [’échantillon d’ura-
nium naturel d’épaisseur 178 pm mesuré et simulés avec les bases de données ENDF/B-VI, JEF2.2
et JENDL3.2.

Nous pouvons tout d’abord observer sur la figure 6.14 que la statistique du taux de capture
expérimental est faible, de fortes fluctuations sont observables en-dessous de 4 eV et ainsi qu’au-
dessus de 2 keV. En conséquence, nous ne pouvons donner de validation sur la section efficace de
capture de l'uranium extraite de I'une des trois bases de données dans ces deux régions d’énergie.
Néanmoins, nous pouvons remarquer que les taux de capture simulés sont identiques entre les trois
bases de données entre 0,1 eV et 30 keV. Enfin, le taux de capture expérimental est tres bien décrit

par les trois simulations entre 4 eV et 2 keV.

6.4.3 La capture sur le technétium

Le technétium dont nous disposons est dilué dans une matrice d’aluminium de 6400 pm d’épais-
seur (cf. tab. 5.2). La mesure de bruit de fond associée est donc spécifique afin de s’affranchir
d’éventuelles captures sur I'aluminium. Nous avons donc effectué cette mesure avec un échantillon
d’aluminium de méme nature et d’épaisseur identique a celui contenant le technétium. Dans le cas
de cet échantillon, nous n’avons donc pas a effectuer les corrections sur le spectre du bruit de fond

de l'atténuation des v et du flux de neutrons dans I'environnement dus a la présence de la cible. Ces
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corrections sont supprimées car les effets induits par les noyaux de technétium dilués dans aluminium
sur le bruit de fond sont négligeables. Dans ce cas, I’atténuation des v du bruit de fond et la modifica-
tion du flux de neutrons par la présence de la cible peuvent étre considérées identiques dans la matrice
d’aluminium avec et sans technétium. La figure 6.15 regroupe les taux de capture expérimental et
simulés avec les bases de données ENDF /B-VI, JENDL3.2 et JEF2.2.
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F1G. 6.15 — Tauz de capture normalisés expérimental et simulés avec les bases de données ENDF/B-VI,

JEF2.2 et JENDL3.2 en fonction de ’énergie des neutrons sur le technétium.

Nous pouvons observer le trés bon accord des simulations utilisant les bases JEF2.2 et JENDL3.2
entre 0,1 eV et 100 eV. Nous pouvons remarquer aussi que la simulation avec ENDF /B-VT sous-estime
le taux de capture d’environ 15% entre 30 eV et 60 eV. Entre 100 eV et 1 keV, les bases de données
ne sont pas en accord avec I’expérience, la simulation utilisant JEF2.2 donne la description du taux
de capture expérimental la plus satisfaisante malgré une surestimation de 'ordre de 10%. Le taux de
capture est sous-estimé de 20% avec la base de données JENDL3.2 et de 40% avec ENDF /B-VI. Entre
1 keV et 4 keV, la base qui décrit le mieux le taux de capture expérimental est JEF2.2. Nous pouvons
faire remarquer que la section efficace de capture extraite de la base JEF2.2 propose une description de
la section efficace par des résonances jusqu’a 1 keV (cf. fig. A.7(a)). Au-dessus de 4 keV, les erreurs du
taux de capture expérimental sont trop importantes pour pouvoir comparer les résultats. Néanmoins,
entre 0,1 eV et 30 keV, nous montrons que la simulation utilisant la base de données JEF2.2 est celle
qui décrit le mieux le taux de capture expérimental.

Le tableau 6.9 résume, pour les bases de données ENDF/B-VI, JENDL3.2 et JEF2.2, les régions
d’énergie ol les simulations sont en accord ou en désaccord avec ’expérience.

Nous allons maintenant rapprocher nos résultats sur le technétium de ceux issus de ’expérience
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Région d’énergie | Bases: ENDF/B-VI JEF2.2 JENDL3.2

0,1 eV< E <100 eV accord partiel accord accord
sous-estimation
30 eV< E <60 eV accord accord
de l'ordre de 15%
sous-estimation surestimation sous-estimation

100 eV< E <1 keV
de lordre de 40% de l'ordre de 10% de V'ordre de 20%

surestimation sous-estimation
500 eV< E <4 keV accord
de l'ordre de 10% de V'ordre de 15%
4 keV< E <30 keV accord désaccord désaccord

TAB. 6.9 — Résumé des accords et des désaccords observés entre les simulations avec chacune des bases

de données du technétium et l'expérience dans les différentes régions d’énergie.

TARC [2, 29]2 et des mesures réalisées sur I'installation GELINA® par F.Gunsing et al. [56, 57].
Lors de l’expérience TARC, la section efficace corrigée a été déterminée avec le code SAMMY [58,
59] et comparée & une simulation dans le massif de plomb du CERN utilisant la base de données
JENDL3.2 (cf. fig. 6.16). Les résultats montrent une bonne description de la section efficace simulée
en-dessous de 100 eV et une sous-estimation de lordre de 10 & 20% entre 100 eV et 1 keV par rapport
a la mesure. La comparaison des résultats expérimentaux de I’expérience TARC avec ceux de Geel
évalués avec le code SAMMY montrent que les résultats de 'expérience & GELINA sont supérieurs
d’environ 10% & ceux de TARC entre 150 eV et 1 keV. Bien que nous ne puissions pas directement
comparer ces résultats avec les notres, nous pouvons néanmoins remarquer que les écarts observés
entre les expériences TARC et & GELINA par rapport & JENDL3.2 sont en accord avec les écarts de
notre expérience et les résultats simulés avec JENDL3.2. Nos objectifs n’étant certes pas de mesurer
la section efficace de capture du technétium, nous montrons néanmoins que nos résultats sont non

seulement compatibles avec ceux de 'expérience & TARC mais aussi avec ceux de I'expérience réalisée
a4 GELINA.

2. La méthode de mesure est tres similaire a la notre: un détecteur CeF3 est placé dans un canal du massif de plomb

du CERN
3. Geel Electron LINear Accelerator de PIRMM (Institute for Reference Materials and Measurements)
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F1G. 6.16 — Comparaison des résultats de l’expérience, GELINA et de la simulation avec la base de
données JENDLS.2 pour le technétium obtenus par une évaluation utilisant le code SAMMY [2, 59].

6.5 Résultats pour des noyaux présents dans

les structures des réacteurs

Outre 'importance fondamentale que représente la bonne connaissance des sections efficaces des
combustibles, des produits de fission et du caloporteur, les matériaux de structures peuvent étre, du
point de vue de la capture neutronique, la cause d’erreurs sur la neutronique des cceurs des réacteurs
nucléaires ou dans 1’évaluation de ces matériaux de structure. Il nous est donc apparu utile de tester
quelques nucléides présents dans les aciers employés pour les structures [60]. Nous n’avons pas pu
disposer d’échantillons d’épaisseurs suffisantes pour tester les sections efficaces de capture du fer des
bases de données. Néanmoins, nous avons pu effectuer des mesures sur le tungsténe, le molybdeéne, le

nickel et le manganese [61].

6.5.1 L’échantillon de tungsténe

Une mesure sur un échantillon de tungsténe d’épaisseur 1000 pm a été effectuée. Nous avons pu
simuler le taux de capture sur cet échantillon avec les bases de données ENDF/B-VI et JENDL3.2.
Nous avons remarqué que les évaluations du tungsténe naturel ainsi que celles de son isotope 180
(sa proportion est de 0,12%) ne sont pas disponibles dans la base de données JEF2.2%4. Cet isotope
comporte une résonance a 15,9 eV de section efficace 22000 barns [48], il ne peut donc pas étre négligé.

C’est pourquoi, le taux de capture simulé par la reconstruction de I’isotope naturel extrait de la base

4. Les fichiers évalués et disponibles au format ENDF sont accessibles notamment sur le site internet de la LANL:
http://t2.lanl.gov/data/data.html

140



JEF2.2 n’est pas présenté. La figure 6.17 regroupe donc les taux de capture expérimental et simulés
avec les bases de données ENDF/B-VI et JENDL3.2.
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F1G. 6.17 — Tauz de capture normalisés expérimental et simulés avec les bases de données ENDF/B-VI

et JENDLS3.2 en fonction de l’énergie des neutrons sur le tungsténe.

Nous pouvons tout d’abord observer que le taux de capture expérimental est relativement bien
décrit en-dessous de 40 eV. Les résonances a 4,2 eV et 7,6 eV sont bien décrites par JENDL3.2. Nous
pouvons faire remarquer que la simulation utilisant la base de données ENDF/B-VI décrit mieux le
minimum du taux de capture a 10 eV que la base JENDL3.2. Le taux de réaction dans la résonance
double & 20 eV est surestimé d’environ 15% par la simulation avec la base ENDF/B-VI. Entre 40 eV
et 100 eV, les positions des résonances simulées sont satisfaisantes mais les taux de capture sont
sous-estimés d’environ 10 & 15%. Entre 100 eV et 500 eV, les taux de réaction simulés sont en bon
accord avec I'expérience. Au-dessus de 500 eV, nous observons clairement qu’aucune des deux bases
de données ne décrit correctement le taux de capture expérimental. Les désaccords varient de 15% &

30% dans cette zone d’énergie.

Le tableau 6.10 résume, pour les bases de données ENDF /B-VI et JENDL3.2, les régions d’énergie

ol les simulations sont en accord ou en désaccord avec ’expérience.

Dans le cas du tungsténe, nous pouvons noter que le taux de capture expérimental est bien décrit
dans des zones différentes en énergie quel que soit la base de données. Le désaccord au-dessus de
500 eV est estimé trop important pour les deux bases de données pour pouvoir prétendre proposer
une éventuelle correction de la section efficace de capture de 'une d’entre elles. N’ayant eu & notre
disposition qu’un seul échantillon de tungsténe, nous ne pouvons donc pas savoir si ce désaccord est

d{i & une mauvaise description des résonances.
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Région d’énergie Bases: ENDF/B-VI JENDL3.2

0,1 eV< E <400 eV accord partiel accord partiel
désaccord
E~42eVet E~76¢eV accord
de 'ordre de 15%
désaccord
FE ~10 eV accord
de l'ordre de 10%
surestimation
FE ~20 eV accord
de l'ordre de 15%
40 eV< E <100 eV accord accord
surestimation sous-estimation
100 eV< E <500 eV
de l’ordre de 10% de lordre de 15%
désaccord désaccord
500 eV< £ <30 keV
de 15% & 10% de 15% & 10%

TAB. 6.10 — Résumé des accords et des désaccords observés entre les simulations avec chacune les
bases de données ENDF/B-VI et JENDLS3.2 du tungsténe et l’expérience dans les différentes régions

d’énergie.

6.5.2 L’échantillon de molybdéne

L’échantillon de molybdéne a une épaisseur de 1000 pm. La figure 6.18 présente les taux de capture
expérimental et simulés avec les bases de données ENDF/B-VI, JEF2.2 et JENDL3.2.

Nous pouvons observer que le taux de capture expérimental est relativement bien décrit par les
trois bases de données entre 0,1 eV et 30 keV. Nous pouvons remarquer que les spectres simulés avec
les bases de données JENDL3.2 et JEF2.2 sont identiques. Un désaccord de 'ordre de 15% est visible
sur la résonance & 11,5 eV entre 'expérience et les bases JENDL3.2 et JEF2.2; la simulation utilisant
ENDF/B-VI présente un désaccord de l'ordre de 40% dans cette résonance. Nous pouvons aussi obser-
ver un désaccord de l'ordre de 20% entre la simulation avec la base ENDF/B-VI et l'expérience dans
la résonance & 125 eV. Les simulations des trois bases de données présentent un maximum a 400 eV
qui est décalé par rapport a I'expérience dont le maximum est & 350 eV. Au-dessus de 1 keV, les simu-
lations utilisant les bases de données JENDL3.2 et JEF2.2 sont en excellent accord avec I'expérience.
Dans cette région d’énergie, la simulation avec ENDF/B-VI sous-estime de 15% le taux de capture
expérimental.

Le tableau 6.11 résume, pour les bases de données ENDF /B-VI, JENDL3.2 et JEF2.2, les régions
d’énergie ol les simulations sont en accord ou en désaccord avec ’expérience.

Pour effectuer des simulations dans lesquelles le molybdéne est présent, nous conseillerons donc
I'utilisation des bases de données JENDL3.2 ou JEF2.2. Nous pouvons faire remarquer que la section
efficace de capture extraite de la base JENDL3.2 est celle qui propose une description de la section
efficace par des résonances jusqu’a 40 keV (cf. fig. A.8(a)). Nous rappelons I'importance d’une des-

cription de la section efficace par des résonances dans la région des résonances non résolues en cible
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F1G. 6.18 — Taux de capture normalisés expérimental et simulés avec les bases de données ENDF/B-VI,

JEF2.2 et JENDLS3.2 en fonction de l’énergie des neutrons sur le molybdéne.

Région d’énergie | Bases: ENDF/B-VI JEF2.2 JENDL3.2
surestimation désaccord désaccord
E~115¢eV
de lordre de 40% de Pordre de 15% de lordre de 15%
surestimation
E ~ 125 ¢V accord accord
de 'ordre de 20%
décalage en décalage en décalage en
E ~ 300 eV
énergie énergie énergie
sous-estimation
1 keV< FE <30 keV accord accord
de 'ordre de 15%
4 keV< E <30 keV accord désaccord désaccord

TAB. 6.11 — Résumé des accords et des désaccords observés entre les simulations avec chacune des

bases de données du molybdéne et ’expérience dans les différentes régions d’énergie.
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épaisse comme nous 'avons étudié en détail pour les échantillons de tantale.

6.5.3 L’échantillon de nickel

Comme nous pouvons l'observer sur la figure A.8(b), la section efficace de capture du nickel est
faible: en moyenne inférieure & 1 barn dans notre zone d’observation. Nous avons donc effectué une
mesure sur un échantillon de 3000 ym d’épaisseur. Les trois bases de données sont disponibles pour
la simulation. La figure 6.19 regroupe ’ensemble des taux de capture expérimental et simulés sur cet
échantillon. Nous faisons remarquer que I’évaluation du nickel dans la base ENDF /B-VI est identique &
celle dans la base JEF2.2 [18], les résultats sont a ce titre identiques. Néanmoins, il existe une évaluation
du nickel naturel dans la base ENDF/B-V (base disponible par défaut pour le code MCNP4B), les

résultats utilisant cette base de données sont donc présentés.
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F1G. 6.19 — Tauz de capture normalisés expérimental et simulés avec les bases de données ENDF/B-V,
JEF2.2 et JENDL3.2 en fonction de l’énergie des neutrons sur le nickel.

Nous pouvons tout d’abord faire remarquer que les résultats simulés sont tres différents d’une base
a autre au-dessus de 1 keV. Ceux-ci illustrent parfaitement les différences importantes observées entre
les sections efficaces de capture extraites des trois bases de données (cf. fig. A.8(b)). Nous pouvons
ensuite observer que le taux de capture expérimental est parfaitement décrit par les simulations avec
les trois bases de données entre 0,1 eV et 1 keV. Au-dessus de 1 keV, aucun des trois taux de capture
simulés ne sont en accord avec I'expérience. Le taux de capture expérimental est 30% supérieur & la
simulation utilisant la base de données ENDF /B-V & environ 2 keV. Nous pouvons observer aussi que
les simulations ont un maximum de taux de capture & 16 keV ; ce maximum est situé a 13 keV dans

I’expérience.
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Le tableau 6.12 résume, pour les bases de données ENDF/B-V, JENDL3.2 et JEF2.2, les régions

d’énergie ou les simulations sont en accord ou en désaccord avec I’expérience.

Région d’énergie

Bases: ENDF/B-V

JEF2.2

JENDL3.2

0,1 eV< E<1 keV

accord

accord

accord

1 keV< FE <30 keV

sous-estimation

supérieure & 20%

sous-estimation

supérieure a 20%

sous-estimation

supérieure & 20%

TAB. 6.12 — Résumé des accords et des désaccords observés entre les simulations avec chacune des

bases de données du nickel et Uexpérience dans les différentes régions d’énergie.

Dans le cas du nickel, nous observons d’importants désaccords entre ’expérience et les simulations.
Mais il faut rappeler que la section efficace de capture du nickel est faible. Dans le cadre de simulations
précises de scénarios de réacteurs, les erreurs d’évaluation de la section efficace du nickel n’auront
vraisemblablement qu’'une incidence faible sur la neutronique du coeur sauf dans le cas ou le nickel est
utilisé comme réflecteur. Néanmoins, dans le cadre de la validation des sections efficaces extraites des
bases de données appliquée au cas du nickel et réclamant une précision supérieure & 5%, il apparait

de fortes imprécisions dans son évaluation.

6.5.4 L’échantillon de manganese

Le manganese est aussi utilisé dans les aciers des matériaux de structure des réacteurs nucléaires.
Nous avons pu effectuer une mesure du taux de capture sur un fragment de ce matériau d’épaisseur
2400 pm. Les évaluations du manganese sont identiques pour les bases de données ENDF/B-VI et
JENDL3.2 comme nous pouvons l'observer sur la figure A.9. La figure 6.20 présente les résultats
obtenus pour I'expérience et les simulations avec les bases de données ENDF/B-VI et JEF2.2.

Nous pouvons observer le bon accord en-dessous de 100 eV entre les simulations et 1’expérience.
Au-dessus de 100 eV, d’importants désaccords sont visibles. Le taux de capture mesurés est tres bien
décrit par la simulation utilisant la base de données JEF2.2 entre 100 eV et 300 eV, le taux de capture
simulé avec ENDF/B-VI est décalé de facon importante. Aucune des deux bases n’est en accord
avec l'expérience dans la description du maximum a 350 eV. Entre 600 eV et 10 keV, les taux de
capture simulés avec ces deux bases de données ne sont pas en accord avec I’expérience. Nous pouvons
observer qu’il existe un maximum de taux de capture & environ 2,5 keV qui n’est pas bien décrit par
les simulations. Au-dessus de 10 keV, la base de données JEF2.2 est en accord avec I'expérience.

Le tableau 6.13 résume, pour les bases de données ENDF /B-VI, JENDL3.2 et JEF2.2, les régions
d’énergie ou les simulations sont en accord ou en désaccord avec ’expérience.

Bien que la section efficace du manganése soit décrite par une structure en résonances en-dessous
de 100 keV dans la base ENDF/B-VI (cf. fig. A.9), nous pouvons remarquer que celle-ci produit
globalement des résultats moins satisfaisants que la base de données JEF2.2. Dans le cas du manganese,
nous ne pouvons pas proposer de table de correction en raison des désaccords trop importants observés

entre la simulation et I’expérience, notamment sur la position et les parametres de résonances.
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F1G. 6.20 — Tauz de capture normalisés expérimental et simulés avec les bases de données ENDF/B-VI

et JEF2.2 en fonction de l’énergie des neutrons sur le manganése.

Région d’énergie Bases: ENDF/B-VI JEF2.2
accord accord
0,1 eVK E <100 eV
de Pordre de 5% de Pordre de 5%
sous-estimation surestimation
E ~ 350 eV
de l'ordre de 20% de l'ordre de 15%
désaccord et désaccord et
600 eV< E <10 keV
décalage en énergie décalage en énergie

sous-estimation
10 keV< E <30 keV accord
de l'ordre de 40%

TAB. 6.13 — Résumé des accords et des désaccords observés entre les simulations avec chacune des

bases de données du nickel et 'expérience dans les différentes régions d’énergie.
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6.6 Résumé et enseignements

Nous avons confronté dans ce chapitre les résultats expérimentaux et simulés avec trois bases de

données sur une quantité importante d’échantillons. Nous pouvons faire le résumé suivant :

— Les résultats obtenus avec les échantillons d’or de plusieurs épaisseurs nous ont permis de valider
la méthode d’analyse, de comparaison et de validation des bases de données.

— Dans le cas de l’argent, nous avons montré que 'utilisation de ENDF/B-VI était exclue. Une
désaccord d’environ 10% a été observé avec les bases de données JEF2.2 et JENDL3.2 entre
700 eV et 4 keV. Ce désaccord est 1ié & la transition entre la zone des résonances résolues et non
résolues.

— Dans le cas du tantale, nous avons exclu l'utilisation des bases ENDF /B-VI et JEF2.2. Une table

de correction a été proposée pour la base de données JENDL3.2.

— Dans le cas de 'indium, les bases de données ENDF/B-VI et JENDL3.2 sont exclues, I'utilisation
de JEF2.2 est conseillée.

— Pour le thorium, nous conseillons 1'utilisation des bases de données JEF2.2 et ENDF/B-VI avec

lesquelles aucun désaccord supérieur & 10% n’a été observé entre 10 eV et 30 keV.

— Dans la cas de I'uranium naturel, aucun désaccord entre I'expérience et les simulations avec les

bases de données ENDF/B-VI, JENDL3.2 et JEF2.2 n’a été observé.

— Les résultats sur le technétium montrent une meilleure description du taux de capture expérimental
par la simulation utilisant la base de données JEF2.2. De plus, nous avons montré que nos

résultats expérimentaux sont en accord avec ceux de I'expérience TARC et de GELINA.

— L’étude de quelques noyaux présents dans les alliages employés dans les matériaux de structure
des réacteurs nucléaires a montré qu’il y avait non seulement de nombreuses différences entre les
sections efficaces de capture des bases de données mais que les taux de capture simulés résultants

étaient bien souvent en désaccord avec ’expérience.
Nous pouvons dégager différents enseignements relatifs a I'intérét de la méthode de mesure par
spectromeétre a temps de ralentissement :

— La méthode expérimentale et de simulation tres précise avec le code MCNP semble tout a fait

adaptée pour effectuer des validations de base de données entre 0,1 eV et 30 keV.

— La simulation décrit parfaitement bien les taux de capture expérimentaux entre 0,1 eV et 30 keV

tant que la section efficace de capture est bien connue dans cette gamme d’énergie.

— L’étude sur plusieurs épaisseurs d’échantillon valide le traitement des phénomenes d’auto-absorp-

tion par le code de calcul MCNP.

— La comparaison des taux de captures expérimentaux et simulés sur différentes épaisseurs d’échan-

tillon permet d’affiner la validation d’une base de données (cas du tantale).

— Nous pouvons détecter tres rapidement les erreurs ou insuffisances des bases de données pour

certains nucléides.
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— Nous pouvons faire le choix immédiatement de la meilleure base de données, notamment grace
aux mesures a différentes épaisseurs ou la sensibilité & ’auto-absorption est observable dans la

région d’énergie des résonances non résolues.
— L’utilisation d’une base de données est fixée & 5% prés.

— Une table de correction de la section efficace de capture est proposée. Celle-ci réduit les écarts

entre les taux de réaction expérimentaux et simulés dans une fourchette & plus ou moins 5%.
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Conclusion

Nous avons décrit dans ce travail notre capacité a effectuer des tests de sections efficaces a l'aide
d’un spectrometre & temps de ralentissement. Ce travail, effectué & I'ISN, s’inscrit dans le cadre des
études de validation de bases de données de sections efficaces de matériaux employés dans les réacteurs
et dans les projets de réacteurs du futur. Tout au long de ces trois années, notre méthodologie s’est

précisée et affinée.

Le dispositif expérimental utilisé pour ces expériences est, comme nous ’avons vu, relativement
simple. Celui-ci est constitué d’un générateur de neutrons de 14 MeV pulsé intense (GENEPI) trés
stable et souple d’utilisation; ce générateur est a I'heure actuelle couplé au réacteur MASURCA &
Cadarache. Les neutrons sont produits au centre d’un massif de plomb de 46,5 tonnes pourvu de
canaux de mesure. Les détecteurs employés sont parfaitement classiques; d'une part ceux qui nous ont
permis d’effectuer le monitorage (détecteur (a-p), détecteur & gaz 3He) et d’autre part ceux utilisés
pour la détermination du flux de neutrons (détecteur & fissions de 1’ 233U, irradiation de feuilles de
nickel). Un soin important a été pris lors des mesures, notamment concernant leur reproductibilité.
Ces mesures nous ont permis dans un premier temps d’étudier le flux de neutrons dans le massif
de plomb avec une excellente précision entre 0,1 eV et 100 keV. Dans un deuxiéme temps, ’analyse
des spectres (n,y) mesurés a été définie et appliquée & toutes les mesures. Cela nous a permis de
comparer systématiquement les taux de capture simulés avec I’expérience pour plusieurs échantillons
de différentes épaisseurs. Nous rappelons qu’avec ce dispositif expérimental, une mesure complete

(signal et bruit de fond) demande seulement une douzaine d’heures de faisceau.

La comparaison des flux de neutrons simulés pour deux bases de données du plomb avec ’expérience
a montré notre capacité, avec ce dispositif expérimental, & tester la section efficace de diffusion du
plomb avec une précision de I’ordre de 1,5%. Ainsi, la base de données JENDL3.2 du plomb s’est avérée
celle décrivant le mieux le flux de neutrons dans le massif entre 0,1 eV et 100 keV. Les comparaisons
entre les taux de capture simulés et expérimentaux effectuées sur les échantillons d’or de plusieurs
épaisseurs ont permis dans un premier temps de valider 'ensemble de la méthode employée aussi
bien pour la prise de données que pour leur analyse. Nous pouvons effectuer des validations des
sections efficaces de capture extraites de bases de données disponibles au format ENDF avec une
précision de 'ordre de 5% entre 0,1 eV et 30 keV. Nous avons montré aussi que le code de simulation
MCNP prend tres bien en compte les effets d’auto-absorption dans les échantillons pourvu que les

données soient évaluées avec assez de justesse. A ce titre, les études sur plusieurs épaisseurs pour
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un méme échantillon constituent aussi un test de la description de la section efficace de capture
extraite des bases de données (le cas le plus probant est ici le tantale). Nous avons pu aussi constater
que la zone ou des désaccords sont observés est presque systématiquement la région des résonances
non résolues, soit au-dessus de 500 eV environ. Les désaccords observés dans cette région d’énergie
sont tres souvent supérieurs & 15%. Nous pouvons faire remarquer que quel que soit le scénario de
réacteur choisi, de tels désaccords dans cette zone d’énergie ne peuvent étre négligés pour obtenir une
prédiction satisfaisante. Nous avons pu aussi étudier quelques matériaux employés dans les structures
des réacteurs: molybdeéne, tungsténe, nickel et manganeése. Les résultats simulés pour ces matériaux
(sauf le molybdéne) présentent d’importants désaccords avec 'expérience mais aussi entre les bases
elles-mémes; des résonances sont parfois décrites & une position décalée en énergie par rapport a celle
mesurée.

Pour certains matériaux, pour lesquels plusieurs épaisseurs d’échantillon ont pu faire 'objet de
mesures, nous avons fait des propositions de corrections. Ces corrections ont été testées directement
et comparées a nos résultats expérimentaux. Ces tables de corrections sont donc immédiatement
utilisables par les codes de calcul neutronique.

Les performances de ce dispositif expérimental qui ont été obtenues lors de cette campagne de
mesures et employant la méme méthodologie auraient pu étre un peu accrues par une amélioration
de la reproductibilité de amplitude du détecteur CeF3 dans le temps. Cela nous aurait permis sans
doute d’approfondir davantage les études faites sur lefficacité. Il est aussi possible de limiter, compte
tenu de nos nouveaux acquis, les manipulations du détecteur CeF3 lors des changements de cibles.
Nous rappelons que la difficulté majeure est toujours la présence de matieres différentes dans ’envi-
ronnement proche du détecteur; limiter les manipulations du détecteur revient malgré tout a rajouter
des matériaux éventuellement perturbateurs. Dans le cadre des études du flux de neutrons dans le
massif de plomb, une statistique importante de la mesure du taux de fission sur la cible d’ 233U est
requise. L’étude de la propagation des neutrons de la source par des irradiations de cibles de nickel a
clairement montré sa faisabilité.

Une amélioration de la relation énergie-temps peut étre éventuellement apportée en disposant
autour du détecteur CeF3 un bloc de bismuth d’une quinzaine de centimetre [62]. Grace au seuil
de diffusion inélastique & 1 MeV du bismuth (pour le plomb, le seuil est 600 keV), les processus de
diffusion dominent plus t6t que dans le plomb, les neutrons rejoignent donc plus rapidement la relation
énergie-temps dans P'environnement du détecteur. La section efficace élastique du bismuth est 10%
plus faible que celle du plomb, la base de temps de vol est donc légerement plus grande que dans le
plomb. Néanmoins, le bismuth a une résonance de capture de 14 barns et de diffusion de 1700 barns
a 800 eV qui peuvent étre pénalisantes. Cette suggestion réclame auparavant quelques études, comme
par exemple de tester expérimentalement avec notre méthode les sections efficaces de capture et de
diffusion.

Dans le cadre des études des taux de capture, les mesures sur plusieurs échantillons s’étant avérées
tres riches en enseignements, il serait souhaitable d’étendre cette systématique & d’autres matériaux.

Nous pourrons alors donner des tables de correction pour ces éléments. Nous pourrions étendre nos
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mesures au fer, au chrome ainsi qu’a d’autres éléments présents dans les structures des réacteurs.

Du point de vue des simulations, la base de données JEF2.2 ajustée (ERALIB1) utilisée par le
CEA pourrait aussi étre testée. La disponibilité prochaine des bases de données JEF3 et ENDF/B-
V1.6 pourrait permettre de la méme fagon de les valider grace & notre dispositif expérimental et notre
méthodologie.

La nouvelle version du code de calcul: MCNP4C, effectue une reconstruction des résonances dans la
zone des résonances non résolues. La validation de cette procédure du code dans cette région d’énergie
est possible mais n’a pu étre traitée.

Enfin, les acquis de cette expérience du spectrometre & temps de ralentissement couplé & un
générateur ouvre des perspectives tres prometteuses sur les validations des sections efficaces de diffu-
sion d’autres milieux ralentisseurs projetés comme modérateur et caloporteur dans les réacteurs du
futur. Le projet initié par le groupe de Grenoble de la réalisation d’une plate-forme d’études et de
recherche sur 1’électronucléaire (PEREN) est destiné & effectuer des mesures sur des matériaux utilisés
dans les projets de réacteurs a sels fondus. Apres avoir testé les propriétés neutroniques d’un massif de
graphite, il sera possible d’étudier celles de sels typiques des RSF comme le LiF-BeFs par exemple. Une
collaboration avec des chimistes de ’'Ecole Nationale Supérieure d’Electrochimie et Electrométallurgie
de Grenoble (ENSEEG) est créée a cette occasion pour permettre la manipulation des différents sels a
étudier ainsi que pour les études du retraitement en ligne permettant ’extraction des actinides et des
produits de fission. Les études prévues avec la plate-forme PEREN sur les propriétés de ralentissement
des RSF peuvent naturellement étre étendues & toutes sorte de matériaux utilisés dans les réflecteurs
ou encore dans des nouveaux combustibles tels que ceux prévus pour les réacteurs a haute température
(thermiques ou rapides).

La méthodologie expérimentale mise au point dans ce travail de méme que la maitrise complete
des outils de simulation avec notamment la possibilité de faire des études de sensibilité ouvrent donc

de larges possibilités pour une validation rapide de bases de données.
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Annexe A

Sections efficace des nucléides utilisés

dans ’expérience
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F1G. A.1 — Sections efficaces de capture des isotopes 136, 138 [48], 140 et 142 du cérium extraites de
la base de données JENDLS.2.
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Fia. A.4 — Superposition des sections efficaces de capture de [’argent extraites de la reconstruction
de l’argent naturel avec les isotopes 107 et 109 de la base ENDF/B-VI et de ’évaluation de [’argent
naturel de la base par défaut disponible dans le code MCNP.
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Fia. A.5 — Sections efficaces de capture de l’argent et du tantale extraites des bases de données
ENDF/B-VI, JEF2.2 et JENDLS3.2.
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Fia. A.7 — Sections efficaces de capture du technétium et du tungsténe extraites des bases de données

ENDF/B-VI, JEF2.2 et JENDLS3.2.
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F1a. A.9 — Sections efficaces de capture du manganése extraites de ENDF/B-VI, JEF2.2.
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RESUME

Les projets de réacteurs du futur permettent 'utilisation de nouveaux combustibles et montrent
leur capacité & incinérer des déchets nucléaires. Ils ont redonné de 'intérét aux sections efficaces d’un
grand nombre d’éléments dans une large gamme d’énergie. Les désaccords observés entre les bases de
données requierent de nouvelles mesures dans certains cas. Les mesures compleétes des sections efficaces
avec une résolution élevée réclament des temps importants de faisceau et d’analyse. Cependant il est
possible de déterminer un bon profil de section efficace de capture dans la région d’énergie comprise
entre 0,1 eV et 30 keV grace a un spectrometre a temps de ralentissement au plomb associé & un
générateur de neutrons pulsé. Ces mesures ont été effectuées & I'ISN de Grenoble. Le flux de neutrons
est mesuré avec un détecteur de fissions & 1'’*>3U et un détecteur & gaz 3He puis comparé i des
simulations Monte Carlo (code MCNP) trés précises du dispositif expérimental utilisant différentes
bases de données du plomb. Nous avons montré par cette méthodologie que nous pouvons tester la
section efficace de diffusion du plomb avec une précision de l'ordre de 1,5%. Les taux de capture,
mesurés avec un scintillateur CeFs couplé & un photomultiplicateur, sont comparés & des simulations
utilisant différentes bases de données pour les échantillons. Des matériaux de référence (Au, Ag, In,
Ta) ont fait Pobjet de mesures, des matériaux présents dans les coeurs de réacteurs ont pu étre testés:
232Th, U, 9T, ainsi que des matériaux de structure: W, Mo, Ni, Mn. La précision sur la validation des
bases de données est de 5%. Ces tests sont enrichis par des mesures sur plusieurs épaisseurs de cible.
Les accords et les désaccords des bases de données avec I'expérience sont systématiquement décrits.
Enfin, pour certains éléments, une table de correction de la section efficace de capture extraite de la

base de données appropriée est proposée, nous en présentons les résultats.
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tor and an 3He gas detector and the results are compared to very precise Monte Carlo simulations
(MCNP code) of the experimental set up, using several data bases for lead. We have shown that,
with this method, the scattering cross section on lead can be tested with a precision of the order of
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