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Introduction

Les travaux du groupe Physique des Réacteurs du Laboratoire de Physique Subatomique et de
Cosmologie de Grenoble concernant I’étude par simulation numérique de Réacteurs a Sels Fondus
(RSF) basés sur le cycle thorium-uranium 233 ont mis en évidence I’intérét de cette filiére pour une
production d’énergie qui, dans le cadre du forum international Génération-1V [GENA4], doit satisfaire
certains critéres parmi lesquels :

e Lasdreté [Pe04], afin de réduire au mieux le risque d’accident.

e La minimisation de la production de déchets [Nu02], pour que le besoin de stockage soit mini-

misé.

e La régénération ou surrégenération, qui consiste a générer, en cours de fonctionnement du ré-
acteur, autant ou plus de matiére fissile qu’on en consomme et qui permet une exploitation
optimisée des ressources en combustible. Les deux seuls cycles de combustible permettant ce
critére, sont les cycles fertiles/fissiles 28U /23°Pu et 232Th /233U La régénération avec le cycle
U /Pu n’est possible qu’avec un spectre de neutrons rapide alors qu’avec le cycle Th/U, elle
est atteinte aussi bien en spectre rapide que thermique.

Un RSF type se compose d’une structure en graphite, servant de modérateur, percé de canaux dans
lesquels circule le sel fondu (“LiF 4+ ThF; +UF4) qui joue a la fois le rdle de caloporteur et de
combustible. Les études par simulation numérique d’un RSF en cycle Th/U [Ma05] montrent que
le bilan neutronique, relativement tendu, implique que certaines grandeurs, telles que les taux de
régénération, sont trés sensibles a certaines données neutroniques de base, ce qui met en évidence
la nécessité d’une ré-actualisation de grandeurs dont la précision est jugée insuffisante, telles que les
sections efficaces de diffusion élastique des neutrons sur les matériaux de structures et sur les noyaux
Iégers composant le combustible.

Ces consideérations ont conduit a la création de la Plate-forme d’Etude et de Recherche sur I’Electro-
Nucléaire (PEREN), fonctionnelle depuis 2003 sur le site du laboratoire et dédiee a I’acquisition de
données nucléaires et chimiques de base dont la qualité soit au niveau de I’exigence des simulations
numériques.

Le volet neutronique qui nous intéresse dans ce travail comprend un générateur de neutrons pulsé
pouvant étre couplé a différents massifs ralentisseurs composés de graphite (C), de Téflon (CF,) et
de fluorure de lithium ('LiF). L’étude du ralentissement des neutrons dans ces milieux permettra
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successivement la détermination des section efficaces de diffusion élastique du carbone, du fluor puis
du lithium 7.

Le chapitre 1 présente précisément les motivations de ces mesures ainsi que les données existantes,
expérimentales et évaluées, avant d’énoncer la méthode de mesure, basée sur I’utilisation des massifs
en tant que spectromeétre a temps de ralentissement.

La description complete du dispositif expérimental utilisé aupreés de la plate-forme PEREN est ef-
fectuée dans le chapitre 2. Dans le chapitre 3, nous nous appuyons sur cette description pour construire
les fichiers sources modélisant I’expérience, utilisables par le code de simulation MCNP.

L’aspect théorique de la physique d’un spectromeétre a temps de ralentissement est détaillé dans le
chapitre 4.

L’extraction de données exploitables a partir des données brutes expérimentales et simuleés, ef-
fectuée au chapitre 5, conduit a la détermination explicite, présentée dans le chapitre 6, des sections
efficaces de diffusion élastique du carbone et du fluor avec une précision de I’ordre du pour-cent pour
un domaine énergétique compris entre quelques eV et une centaine de keV.

Enfin, le chapitre 7 est dédié a des mesures complémentaires a plus haute énergie (200 —600keV)
réalisées lors d’une expérience de transmission de neutrons a travers des échantillons de graphite et
de Téflon auprés de I’accélérateur Van De Graaff du CENBG.



Chapitre 1

Interét et principe des mesures

1.1 Intérét des mesures dans le cadre de I’étude des RSF

Parmi les potentialités étudiées dans le cadre des réacteurs de la génération 1V, les Reacteurs a Sels
Fondus (RSF) avec un combustible thorium-uranium 233 sont I’objet de nombreux travaux au sein du
CNRS, et dans le groupe Physique des Réacteurs du LPSC en particulier [Nu05], [Nu02], [Ma05].

Le principe de fonctionnement d’un RSF type est schématisé figure 1.1.

sel (LiF)

graphite (C)

vers le circuit de retraitement

FiG. 1.1 — Schéma du coeur d’un Réacteur a Sels Fondus.

Le squelette du réacteur en graphite assure le réle de modérateur et de structure solide de I’en-
semble. 1l est percé de canaux dans lesquels le sel fondu a haute température (~ 700 °C) circule. Le
sel, de formule chimique ‘LiF + T hF;, assurant la fonction de fluide caloporteur et de combustible,
circule librement dans les canaux vers d’éventuels circuits de retraitements. Le choix du lithium 7
dans la composition du sel est une conséquence du fait que le lithium 6, présent a 7.5% dans le li-
thium naturel, constitue un poison neutronique extrémement pénalisant (sa section efficace de réaction
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6Li(n,t)*He est de I’ordre de 3000 barn & I’énergie thermique).

L’étude d’un tel réacteur est réalisée par simulation numérique avec le code Monte-Carlo N-
Particules MCNP [Br-97] qui évalue des observables physiques par couplage entre un traitement
stochastique et des bases de données nucléaires. Ces derniéres contiennent un grand nombre d’évalua-
tions de grandeurs (sections efficaces, distributions angulaires...) pour une grande quantité de noyaux.

Actuellement, la précision des grandeurs extraites des simulations numériques est telle que I’incer-
titude sur les sections efficaces des matériaux d’intérét d’un RSF (C, F et ’Li) devient une source d’er-
reur non-négligeable. En effet, I’économie de neutrons et le taux de régénération d’'un RSF Th/3U
dépend fortement du spectre de neutrons que voit le thorium fertile, spectre qui dépend du ralentis-
sement des neutrons, donc des section efficaces de diffusion du modérateur et des noyaux légers du
sel.

Le besoin d’actualiser et d’affiner ces données nucléaires de bases ont conduit a la réalisation au
LPSC de la Plate-forme PEREN auprés de laquelle ce travail de thése a été réalisé avec pour but la
détermination précise des sections efficaces de diffusions élastiques de neutrons o, O et oy sur le
carbone, le fluor et le lithium 7 pour un spectre énergétique type d’un RSF.

1.2 Etat des connaissances sur oc, Og et Oy

Nous allons dans ce paragraphe faire un tour d’horizon des différentes mesures et évaluations
sur les trois noyaux nous concernant aprés avoir introduit un modele relativement simple qui nous
permettra d’extraire certaines propriétés sur les sections efficaces recherchées.

L’ensemble des données énoncées dans la suite sont issus de la base de donnée du National Nu-
clear Data Center de Brookhaven [NNDC] qui regroupe les principales bases de données évaluées
(ENDF/B-VI, JENDL, JEFF...) et expérimentales (EXFOR, CINDA). Ces bases nous permettent d’ex-
traire les données évaluées et mesurées sur un grand nombre de grandeurs physiques.

1.2.1 L’interaction neutron-noyau a basse énergie

L’étude de la diffusion d’une particule de masse m1 sur une masse m, se réduit, dans le cas d’un
potentiel qui ne dépend que de la distance entre les deux particules, a la diffusion dans le centre
de masse d’une particule de masse réduite p par un potentiel V (r). Considérons alors une particule
incidente, de direction orientée selon un axe Oz, évoluant dans un potentiel central statique V (T")
a courte portée placé a I’origine du référentiel. La forme asymptotique (c’est a dire pour r grand
devant la limite de portée du potentiel) de la solution de I’équation de Schrédinger s’écrit comme une
combinaison d’une onde plane transmise et d’une onde sphérique diffusée dans une direction (a, ).

eikr

W (T) ~e* + fi(a,0) (1.1)

T
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ou le vecteur d’onde k est relié a I’énergie de la particule incidente dans le centre de masse par
la relation E = 2—u La fonction fy(a,®), appelée amplitude de diffusion, dépend de la direction de
la particule diffusée dans I’angle solide dQ = sin(8)d6d¢ et du potentiel V (7). Elle est reliée a la

section efficace différentielle par la relation suivante :

do
= |fx(a 1.2
1o =@ ) (12)
Dans un cas général, pour un potentiel indépendant du temps, la résolution de I’équation de Schro-
dinger se réduit a la détermination des états stationnaires de diffusion :

(A+K) &(T)=U(T)9(T) (1.3)

o U(T) = %V(_r’). Il est possible [CT73] de déterminer une équation équivalente a I’équa-
tion de Schrodinger qui inclue de plus la forme asymptotique de la fonction d’onde diffusée. Cette
équation, appelée “équation intégrale de la diffusion”, s’écrit :

w(P) = | ( )elk“_?"U(*’)‘P( N (L4)
= ) [P =77 ‘ -

Nous avons ici introduit le vecteur d’onde initiale ki — kU;. Le comportement asymptotique de

cette équation permet, par analogie avec I’équation (1.1) d’extraire I’amplitude de diffusion :

1 Gy

fu(a,0) = = [ M TU (PP &P

4m
ou le vecteur kd vecteur d’onde de la particule diffusé & la position T est tel que ‘kd ‘ =k (conserva-
tion de I’énergie avant et apres I’interaction dans le centre de masse). Le terme de droite de I’équation
intégrale de la diffusion se restreint, dans le cadre de I’approximation de Born, a son premier terme

=

elki T et I’expression de la section efficace obtenue par le carré du module de I’amplitude de diffusion
est de la forme :

do _ ¥

(o T
Q ~ 41eR2 /el(kdkl) VOET

En supposant que la limite d’action r, du potentiel nucléaire est connue, I’intégrale de I’équa-
tion (1.5) s’effectue avec la condition \_r’| <r,. A faible énergie, nous pouvons faire I’approximation

(1.5)

ST T
k \Tﬂ < 1% donc que ef'(kdfk') " < 1. Dans cette approximation, la section efficace différentielle ne
dépend plus de I’énergie ni de I’angle de la diffusion est alors considérée isotrope dans le centre de
masse. Enfin, la section efficace de diffusion élastique intégrée sur tout I’espace est indépendante de

LA titre d’exemple, pour ro ~ 1 fm et pour une énergie incidente de 100keV (resp. 10keV), le produit kro est de I’ordre
de 0.07 (resp. 0.02).



I’énergie.

Une méthode plus rigoureuse, basée sur les déphasages des ondes partielles diffusées a moment
cinétique | donné [CT73], permet dans I’approximation (Q— W) T < 1, d’exprimer la section
efficace de diffusion élastique sur une sphére dure d’une maniére simple. Dans ce cas, les diffusions
selon les ondes de moments cinétique | > 1 sont négligeables devant I’onde s (I = 0) et la section
efficace de diffusion élastique intégrée sur tout I’espace est indépendante de I’énergie :

0 = 412 (1.6)
0

Cette propriété de la section efficace a faible énergie (E <~ 100keV), appliquée au processus
de diffusion élastique de neutrons, se vérifie sur I’ensemble des noyaux légers et constitue une des
conditions de base de la faisabilité de nos mesures.

En terme d’interaction des neutrons avec la matiere, nous pouvons distinguer les diffusions po-
tentielles (que nous avons décrit jusqu’ici) et les réactions d’absorption du neutron conduisant a des
voies de sortie variées. La section efficace totale est définie comme la somme de la section efficace
de diffusion élastique et de la section efficace d’absorption. Pour les noyaux étudiés dans ce travail,
en considérant des énergies de neutrons inférieure a la centaine de keV (c’est-a-dire en dessous du
seuil des résonances), la diffusion élastique, largement favorisée devant les réactions d’absorption, est
quasi-confondue avec la section efficace totale.

Cette propriété qui confere aux milieux étudiés I’appellation de “milieux peu absorbants” consti-
tue la deuxiéme condition de faisabilité des mesures.

1.2.2 Données expérimentales existantes

e LE CARBONE

De nombreuses mesures de la section efficace du carbone sont répertoriées dans la base de don-
nées EXFOR [EXF]. Cependant, une grande majorité de mesures concernent des énergies de neutrons
supérieures au MeV, au-dela de notre domaine énergétique de mesure. La sélection des mesures ré-
pertoriées que nous effectuons ici consiste a conserver uniquement les mesures, postérieures a 1970,
entre 1eV < E < 100keV qui contiennent plus de 10 points en énergie. Cette restriction conserve six
expériences dont nous représentons les résultats figure 1.2.

Deux des six mesures représentées couvrent le domaine épithermique. La plus ancienne [Ha74],
publiée en 1974, met en évidence un plateau en énergie dont la valeur moyenne est de I’ordre de
4.7barn avec une erreur moyenne de 10%. Une mesure récente [Al97], qui bénéficie d’incertitudes
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statistiques de I’ordre de 0.4%, conduit a une valeur moyenne de 4.8barn pour le plateau du carbone
en dessous de la dizaine de keV.

Les valeurs des sections efficaces proches de la borne énergétique inférieure des quatre mesures
restantes permettent de mettre en évidence la valeur mesurée du plateau du carbone tandis que les
points a plus hautes énergies s’accordent a montrer une décroissance de la section efficace en fonction
de E. Les plateaux du carbone déterminés, de la mesure la plus ancienne a la plus récente, conduisent
a (4.76 +0.08) barn [He75], (4.73+0.09) barn [Ni77], (> 4.60 £ 0.05) barn [Po81] (notons que la
borne inférieure de cette mesure n’atteint pas la valeur stable du plateau) et (4.75-+0.10) barn [Ly89].

En définitive, nous observons que les valeurs anciennes s’accordent entre elles et s’écartent d’en-
viron 1% de la valeur récente mesurée.

e LE FLUOR

En comparaison avec le carbone, il existe moins de mesures répertoriées pour le Fluor. Les critéres
précédents sont réutilisées ici et nous obtenons les courbes de la figure 1.3.

Les deux mesures [Si74], [La76] que nous avons extrait de la base EXFOR mettent en avant une
série de résonances de la section efficace totale au-dela de la vingtaine de keV. En dessous de cette
énergie, le caractére constant de la section efficace apparait clairement et I’extraction de la valeur
moyenne des points en dessous de 10keV conduit au valeurs mesurées o = (3.64 +0.03) barn [La76]
et 0 = (3.79+0.06) barn [Si74] pour le plateau du fluor, soit 4% d’écart entre ces deux mesures.

Une unique mesure, plus récente, fournit une information sur la valeur du plateau du fluor. Un
point & une énergie (E = 1970eV), réalisé en 1990 [Ko90], mesure la section efficace totale a (3.59 +
0.01) barn.

e LE LITHIUM 7.

La mesure de la section efficace du lithium 7 constitue I’intérét majeur du programme réalisé
sur la plate-forme PEREN dans le sens ou trés peu de mesure sont répertoriées. Les courbes de
sections efficaces de la figure 1.4 constituent la totalité des mesures répertoriées contenant des points
en énergie en dessous de la centaine de keV .

Trois mesures ([Hi54], [Go56] et [Ha78]) mettent en évidence une résonance dans la section effi-
cace totale vers 250keV . L’ensemble des mesures a plus basses énergies conduisent a un plateau plus
ou moins bien défini. En dehors des mesures réalisées en 1953 [Hi53] qui donnent une section effi-
cace moyenne proche de (0.4+0.2) barn dans le domaine épithermique, les autres valeurs sont plus
cohérentes entre elles et conduisent & une section efficace mesurée moyenne de I’ordre de 1.1barn.
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Néanmoins, les écarts entre cet ensemble de mesures, au-dela des 10%, justifie le besoin de nouvelles
mesures plus précises.

1.2.3 Evaluations

Les tables de données nucléaires évaluées constituent la base des observables physiques utilisées
par les codes de simulations numériques. Les plus utilisées sont ENDF/B-VI (américaine), JENDL
(japonaise), JEFF (européenne), CENDL (chinoise) et BROND (russe). Les calculs sont basés sur
différents modeles d’interaction neutron-noyau éventuellement ré-ajustés en fonction des données
expérimentales.

e LE CARBONE

L’ensemble des bases citées contient des évaluations sur la section efficaces du carbone. Entre
I’eV et le MeV, les bases sont rigoureusement équivalentes. Dans le domaine épithermique, la section
efficace totale s’écarte de la section efficace de diffusion élastique d’environ 0.06%. La figure 1.5
montre la superposition des sections efficaces évaluées pour I’ensemble des bases montrant I’aspect
constant de la section efficace dans le domaine énergétique qui nous intéresse. La valeur du plateau du
carbone issue des données évaluées est égal a 4.74barn. Si cette évaluations s’accorde parfaitement
avec les anciennes mesures présentées au paragraphe 1.2.2, elle s’écarte néanmoins de 1.3% de la
mesure la plus récente [AI97].

e LE FLUOR

L’étude des évaluations fournies sur la section efficace du fluor par les bases de données nucléaires
montre que la section efficace totale est confondue avec la section efficace de diffusion élastique
(I’écart maximal est de 0.02%) en dessous de la centaine de keV. La figure 1.6 met en évidence les
similitudes entre les bases et un plateau est effectivement prédit en dessous de la région des résonances
(E < 20keV) ou la section efficace totale est égale a 3.645barn, en parfait accord avec la mesure
réalisée en 1976 [La76]. Cependant, I’'unique mesure récente [Ko90] différe de 1.5% avec I’ensemble
des évaluations. Notons qu’entre 1keV et 20keV, un écart, de 1.7% au plus, apparait entre la base
JEFF et les autres.

e LE LITHIUM 7
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Fi1G. 1.5 — Superposition des évaluations de la section efficace totale du carbone.

Si I’ensemble des évaluations conduit a la quasi-égalité entre les sections efficaces totale et de
diffusion élastique du lithium 7, nous observons cette fois (cf. figure 1.7) des différences notables,
aux énergies précédant la résonances a 250keV, entre la base JENDL et I’ensemble des autres bases.
Cette derniere évalue un plateau pour la section efficace totale qui se situe a 0 = 0.97 barn, valeur qui
s’accorde bien avec la mesure réalisée en 1978 [Ha78] (o ~ (0.92+0.10) barn). Les autres évalua-
tions présentent une section efficace totale non constante dans le domaine épithermique et sa valeur,
proche de 10keV, donnée par o = 1.06 barn, est en accord avec la mesure la plus récente [Al82] qui
a conduit a 0 = (1.05+0.03) barn. L’intérét de la mesure de la section efficace du fluor est alors
conforté ici ou 8% d’écart est observé entre JENDL et les autres bases.

1.2.4 Discussion sur les données existantes

L’ensemble des résultats et des évaluations présentés jusqu’ici montre que la section efficace du
carbone peut étre considérée comme connue au pour-cent pres. Cette précision offre la possibilité,
dans le cadre de ce travail, de s’appuyer sur la connaissance de o pour valider, et évaluer les limites
de notre méthode de mesure.

L’incertitude, de quelques pour-cents, sur la section efficace du fluor pourra étre ainsi précisée en
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fonction du degrés de précision des mesures sur la plate-forme PEREN.
Enfin, I’essentiel du programme réside dans la détermination de la section efficace du lithium 7,
dont les valeurs mesurées et évaluées sont aujourd’hui peu fiables.

1.3 Principe des mesures de sections efficaces sur PEREN

La mesure des sections efficaces de diffusion élastique est basée sur le ralentissement de neu-
trons a I’intérieur de différents milieux composes des noyaux décrits précédemment. Ceci impose de
connaitre I’instant de création d’un neutron, d’ou I’utilisation d’un Générateur de Neutrons Pulsée
Intense (GENEPI 1I) qui produit des neutrons de 2.5MeV au centre de massifs ralentisseurs com-
posés des noyaux a étudier. L’étude du ralentissement des neutrons dans ces milieux conduira a la
détermination des sections efficaces de diffusion élastique.

Un modele théorique (énoncé en détail chapitre 4) montre que le ralentissement des neutrons dans
un milieu peu absorbant et de section efficace de diffusion élastique constante et quasi-confondu avec
la section efficace totale se fait suivant une loi qui relie I’énergie moyenne des neutrons avec leur
temps moyen de diffusion :

K

E~ o (1.7)

Le parameétre K ne dépend que du milieu diffuseur par I’intermédiaire, entre autre, de sa section
efficace de diffusion élastique et gere I’aspect plus ou moins rapide du ralentissement des neutrons.
Un systeme de détection constitué d’un scintillateur et d’un photo-multiplicateur est disposé a I’in-
térieur du massif. Le scintillateur est couplé a une cible mince d’un noyau dont la particularité est
d’avoir une resonance de réaction (n,y) isolée et intense a une énergie E, connue avec précision. Les
neutrons crées a I’énergie initiale Eg ~ 2.5MeV vont se ralentir selon la loi (1.7) jusqu’a I’énergie
de résonance E, de la cible qui va alors produire au temps correspondant t, une grande quantité de
gammas. La détection de ces photons permet la détermination expérimentale de I’instant de résonance
t, qui contient I’information sur la section efficace du matériaux étudié entre I’énergie de résonance
E, et I’énergie initiale Eg.

Cette méthode ménera a la détermination de la section efficace du carbone puis du fluor par
I’intermédiaire du Téflon?. L’utilisation d’un bloc de lithium 7 sous forme fluorée (“LiF) était ini-
tialement prévue et devait conduire a la mesure de o mais un retard dans la réalisation du massif a
rendu impossible la réalisation de cette mesure dans les délais impartis. Ces mesures seront effectuées
prochainement (fin 2005), notons que I’intégralité de la méthodologie, tant au niveau expérimental,
numérique et analyse des données, de ce travail pourra étre conservée pour la détermination de oy;j.

2| e fait que le fluor n’existe pas a I’état libre justifie I’ utilisation du Téflon. En effet, ayant déterminé o ¢ préalablement,
nous pourrons en déduire o en considérant que le ralentissement des neutrons dans le Téflon est géré par la section
efficace du milieu r = o¢ + 20F.
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Chapitre 2

Description de la plate-forme PEREN

2.1 Les massifs ralentisseurs

Idéalement, un spectrometre a temps de ralentissement est de taille infinie (cf Chapitre 4). Du
point de vue expérimental, il convient de déterminer une dimension et une géométrie optimales pour
la faisabilité des mesures avec un codt acceptable.

Nous allons ici décrire puis discuter les caractéristiques des massifs ralentisseurs équipant la plate-
forme PEREN.

2.1.1 Le massif de graphite

A I’origine, I’acquisition d’un massif de graphite avait deux objectifs :

e La mesure de la section efficace de diffusion élastique du carbone par la méthode du spectro-

meétre a temps de ralentissement.

e Des études de neutronique dans une maille élémentaire du coeur d’un réacteur a sels fondus, ce

qui implique la présence de canaux pouvant contenir ces sels sous forme solide.
Le graphite est produit industriellement sous forme de cylindres. S’est alors imposée une géométrie
ortho-cylindrique de maniére & obtenir la géométrie la plus compacte possible?.

En considérant que le massif de graphite constitue un milieu homogene, nous pouvons calculer
une approximation de la distribution des neutrons a I’intérieur d’un tel massif. En effet, la théorie de
I’age de Fermi [Be64] conduit, moyennant un milieu ou I’absorption est tres faible devant la diffusion,
a une équation différentielle du type :

W0 _ gy 2.1)

LPour une source de neutrons isotrope, le massif idéal est de forme sphérique.
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La fonction continue q(_r>,t) est appelée “courant de ralentissement” [Re03]. Elle est fonction de la
variable espace T et d’une variable T appelée

A

age” qui se définit par :

_ [ AS(E") dE’
Ok s E 0

ou la grandeur A est le libre parcours moyen entre deux diffusions €élastiques dans le milieu et a =
ELQ; avec A, la masse atomique du noyau constituant le milieu. La borne E, de I’intégrale est
I’énergie initiale de création du neutron (ici, E, ~ 2.5MeV) ralenti jusqu’a I’énergie E.

Dans le cas d’un milieu tel que le graphite, nous pouvons faire I’approximation que la section
efficace de diffusion élastique est constante en fonction de I’énergie, donc le libre parcours moyen

peut s’extraire de I’intégrale (2.2) qui se réduita :

A2 in Eo

alna 2 E

3(1+47) (1-=) E

Une solution de I’équation (2.1) menant a la distribution spatio-temporelle dans le milieu considéré
s’écrit, en considérant une source ponctuelle située a I’origine du référentiel :

(P,1) = 1« (—ﬁ) (2.4)
q I - (4T[[)3/2 p 41_ .

Pour T(E) fixé, q(T7)dV représente la densité de neutrons d’énergie E comprise entre E et E +dE
dans un volume dV en . Considérons alors des neutrons d’énergie initiale E, = 2.5MeV et cher-
chons a calculer les distributions spatiales pour différentes énergies finales. Il faut au préalable calcu-
ler la grandeur T(E) pour chacune de ces énergies.

Avec la relation liant le libre parcours moyen As = ﬁ a la section efficace de diffusion élastique
Os, a la densité p du milieu, a la masse atomique A et au nombre d’Avogadro Na, nous déduisons la

valeur numérique du libre parcours moyen d’un neutron dans le graphite :

1(E) = (2.3)

As =2.41cm (2.5)

ol la densité a été prise égale a 1.749g.cm~3.

Nous pouvons alors calculer la valeur numérique de I’age, et ce pour chaque valeur de I’énergie
E d’un neutron ralenti. Nous représentons figure 2.1 la fonction q(_r>), probabilité de présence des
neutrons a la distance r de la source de neutrons pour différentes valeurs de E.

Cette distribution nous permet de constater que pour des neutrons ralentis jusqu’a I’énergie ther-
mique, le flux devient négligeable vers une distance r ~ 50cm. La méme conclusion s’impose pour
des neutrons ralentis jusqu’a 1eV. Notre étude sur le ralentissement des neutrons porte sur un domaine
énergétique s’étendant de I’énergie de création des neutrons jusqu’a I’eV. Dans ces conditions, nous
pouvons conclure qu’un ortho-cylindre de graphite de rayon R = 50cm constitue un spectromeétre a
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F1G. 2.1 — Distribution spatiale des neutrons en fonction de la distance r par rapport a la source des
neutrons d’énergie initiale E, = 2.5MeV ralentis jusqu’aE = 1keV, E = 1eV et E = 0.025¢V.

temps de ralentissement de taille satisfaisante du point de vue de la neutronique.

Le massif de graphite acquis par le groupe physique des réacteurs a été fournit par GrafTech [GT05].
Sa densité moyenne p mesurée a partir de différents échantillons a conduit a une valeur de p =
(1.749 4 0.010) g.cm 3. 1l se compose de deux cylindres de 50cm de rayon et de hauteur 50cm.
Chague cylindre posséde un canal central de 10cm de rayon et six canaux périphériques (de 7.5c¢cm de
rayon) uniformément répartis. Pour les mesures de section efficace, les canaux sont comblés a I’aide
de cylindre de graphite, a I’exception d’un demi-canal central permettant d’introduire le systéme de
production de neutrons (cf. figure 2.2).

FI1G. 2.2 — Photo d’un des deux cylindres composant le massif de graphite.
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Bien que la qualité du graphite en terme de pureté soit trés bonne, il contient de faibles quantités
d’impuretés qui peuvent s’avérer génantes. La détermination de leur nature et de leurs proportions
atomiques a été réalisée par analyse par activation neutronique au CEA Saclay [De05] et a conduit
a la mise en évidence de nombreuses impuretés (une cinquantaine d’éléments) dans des quantités de
I’ordre du ppm. L’analyse par simulation numérique devant reproduire I’expérience le plus fidelement
possible, il convient de déterminer précisément I’influence de ces impuretés sur les mesures. Bien
qu’il apparait évident que quelques ppm d’impuretés ne vont avoir aucune influence sur le ralentisse-
ment des neutrons?, un effet peut apparaitre sur I’absorption des neutrons au cours du ralentissement
via des réactions de capture radiative. La grandeur pertinente pour déterminer I’influence d’une im-
pureté est alors N;aj ou N; est la concentration atomique de I’élément i de section efficace de réaction
(n,y) égale & oj. Ces grandeurs doivent étre comparées a la grandeur équivalente pour le carbone.
La figure 2.3 montre la superposition en fonction de I’énergie de ces grandeurs ou la concentration

atomique du carbone a été fixée & 108. Les N; se réduisent alors & la proportion atomique en ppm de
I’impureté i.
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F1G. 2.3 — Superposition sur un large spectre énergétique de toutes les grandeurs calculées N;oj
pour la cinquantaine d’impuretés présentes comparées a la grandeur équivalente pour le graphite.
Le spectre de gauche est en échelle log et celui de droite, en linéaire.

Nous fixons arbitrairement un critére de sélection des principales impuretés en considérant que
seules les impuretés dont la valeur de Njo; au niveau des principales résonances est supérieure a
10% du No du graphite. Ce critére conduit au tableau 2.1, énoncant les impuretés non-négligeables
présentes dans le graphite.

Nous verrons dans le Chapitre 3, qu’une faible proportion de neutrons peut s’échapper du massif
de graphite, diffuser sur I’environnement expérimental et revenir diffuser dans le graphite perturber

2|’étude de I’influence des impuretés sur le ralentissement des neutrons dans le graphite a montré qu’une diffusion
sur 10000 au plus est réalisée sur une impureté.
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| Elément | Fraction(ppm) | Elément | Fraction (ppm) |

Brome (79) 0.25 Chlore 4

Brome (81) 0.25 Cadmium 0.015

Antimoine 0.08 Germanium (76) 0.22
Indium 0.003 Césium (133) 0.0002

TAB. 2.1 — Fractions atomiques en ppm d’atomes de carbone des impuretés pouvant étre considé-
rées comme non-négligeables dans le graphite. Les chiffres entre parenthéses représentent I’isotope
concerné.

les mesures. Nous avons cependant protegé le cylindre de graphite par une couverture de 0.5mm
de cadmium afin de réduire I’influence de ces neutrons. En effet, le cadmium est transparent aux
neutrons rapides s’échappant du massif mais absorbe efficacement les neutrons thermalisés par I’en-
vironnement. L’aspect finalisé du massif de graphite est montreé figure 2.4.

FI1G. 2.4 — Photo du massif de graphite sous sa forme définitive lorsqu’il est couplé au générateur de
neutrons.

Enfin, le cylindre est posé sur un berceau en acier lui-méme pose sur un rail permettant sa trans-
lation perpendiculairement a I’axe du faisceau. Cela permet de passer aisément d’une configuration
“graphite” a une configuration incluant le massif de Téflon.

2.1.2 Le massif de Téflon (CFy)

Industriellement, le Téflon est produit sous forme de plagues comprimées de densité voisine de
2g.cm—3.
Le libre parcours moyen d’un neutron dans le Téflon pris a cette densité est As ~ 3cm, soit du
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méme ordre de grandeur que celui dans le graphite. Le Téflon se compose d’un atome de carbone
pour deux atomes de Fluor de masse atomique A = 19. Le ralentissement des neutrons dans le Téflon
et le graphite étant comparable, nous optons pour un cube de Téflon de 1 m d’aréte. Il se compose
de vingt plaques de 1 x 1m? et de 5cm d’épaisseur. Un canal central rectangulaire de 10cm d’aréte
a été aménage au centre du massif afin d’insérer la source de neutrons et le systeme de détection.
Pour la méme raison que dans le cas du graphite, nous avons protégé le cube de Téflon par 0.5mm de
cadmium. Enfin, la densité moyenne du massif de Téflon a été mesurée & p = (2.167 +0.010)g.cm =,

La mise en évidence des impuretés principales présentes dans le massif de Téflon a été effectuée au
CEA Saclay [De05] et des calculs similaires au cas du graphite ont mené aux courbes de la figure 2.5.

E 600:1 \
< UE G s :\ \1 fluor
§ i i graphite ,;:I Lc;zc;léea 5500:
Q E + - o o
. Fluor - \ \ lL i *
¥ 1ok / \ . *, 400 graphite
1 o 400
T S ALY o Vo
S qe2 i ! ! 9 200k L silicium
£ F s p
o 10k B H‘\H"‘*‘- 1 " ok \ Pt
s ﬁ S 200 - i s
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& 'E S 1001~ \ i"
-1 14
107 (]= \\h J s o
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F1G. 2.5 — Superposition sur un large spectre énergétique de toutes les grandeurs calculées N;oj
pour la centaine d’impuretés mesurées dans le Téflon comparées aux grandeurs équivalentes pour le
graphite et le fluor. Le spectre de gauche est en échelle log et celui de droite, en linéaire.

Les impuretés principales ont donc été identifiées et sont présentées sur le tableau 2.2.

| Elément | Fraction(ppm) |

Silicium (79) 500
Niobium (93) 0.5
Cobalt (59) 0.01

TAB. 2.2 — Fractions atomiques en ppm de molécules de Téflon des impuretés pouvant étre consi-
dérées comme non-négligeable dans le massif. Les chiffres entre parenthéses représentent I’isotope
concerné.
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2.1.3 Le bloc de fluorure de lithium

Nous avons déja mentionné dans le premier chapitre les problémes liés au retard dans I’élaboration
d’un bloc de fluorure de lithium.

Le conditionnement du fluorure de Li va se faire dans le laboratoire de chimie de la plate-forme
PEREN (courant Novembre 2005). Il est convenu que le fluorure de lithium, fourni sous forme de
poudre, soit fondu dans un creuset cylindrique en graphite de 25cm de hauteur pour 20cm de diamétre
et sera introduit dans le canal central du massif de graphite. Le creuset inclura un “puits” par lequel
le systeme de détection pourra étre introduit [He05].

2.2 Le GEnérateur de NEutrons Pulsé Intense (GENEPI I1)

2.2.1 Description

Le générateur de neutrons GENEPI 1l a été construit au LPSC par le service accélérateur [Ge03].
Il a été congu sur les méme principes que GENEPI I, également construit au LPSC et utilisé de 1999 a
2001 pour des validations de bases de données de sections efficaces a I’aide d’un spectromeétre a temps
de ralentissement au plomb [Pe01]. Le générateur GENEPI | fut ensuite transféré au C.E.N. de Cada-
rache pour étre couplé au réacteur MASURCA dans le cadre des expériences MU SE [Vo04, MUO04].
Le nouveau générateur de neutrons pulsé GENEPI 1l, de fonctionnement similaire au précédent, fut
exploitable dés septembre 2003. Il est montré figure 2.6.

GENEPI produit des neutrons par bombardement d’une cible de noyaux légers (D ou T) par un
faisceau d’ions deutérium. Le courant créte d’une impulsion est de I’ordre de 50mA tandis que la
largeur d’une impulsion est inférieure a 600ns. Sa fréquence de répétition d’impulsion est ajustable
de quelques Hz jusqu’a 4kHz.

Un plan d’ensemble de PEREN montrant le couplage de GENEPI |1 avec les différents massifs
ralentisseurs est représenté figure 2.7. Les deutons sont générés par une source pulsée de type duo-
plasmatron située dans une enceinte a haute tension. Ces ions sont extraits de la source a une énergie
de 40keV puis sont électrostatiquement focalisés et guidés dans un tube accélérateur ou ils atteignent
250keV d’énergie cinétique. Pour éliminer les ions parasites, tels que des ions Dz+ produits dans le
duoplasmatron, le faisceau est analysé par un dipdle magnétique a 45° qui sélectionne les ions D
uniquement. Le faisceau résultant est finalement focalisé puis guidé jusqu’a la cible de noyaux Iégers
(figure 2.6).

Un tube sous vide appelé “doigt de gant” assure I’introduction du faisceau d’ions dans un des
massifs ralentisseurs. Il est de longueur ajustable pour s’adapter aux différentes configurations expé-
rimentales.

La cible de noyaux légers produisant les neutrons est située au bout du doigt de gant. Nous avons
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FI1G. 2.6 — Photo d’une partie du générateur de neutrons GENEPI Il dans une configuration le cou-
plant au massif de plomb.

a disposition deux cibles de production de neutrons :
e une cible de tritium :

d+T —=*He +n (2.6)

Les neutrons ainsi produits sont émis de maniére quasi-isotrope et ont une énergie de I’ordre de
14MeV.
e une cible de deutérium :

d+ D —%He +n (2.7)

Cette réaction conduit a une distribution spatiale non-isotrope et les neutrons obtenus ont une
énergie moyenne de 2.5MeV. Toutes les expériences ont été réalisées avec une cible de deutérium.
La réaction D(d,n)3He produit moins de neutrons que la réaction T (d,n)*He. De plus, la distribution
énergétique et angulaire dans ce cas est bien plus complexe que dans le cas d’une cible Tritium.
Néanmoins, le nombre de neutrons produits par la réaction D(d,n)3He est amplement suffisant pour
assurer une statistique satisfaisante. Par ailleurs, I’énergie du premier état excité du carbone étant de
I’ordre de 4.4MeV, I'utilisation de la réaction d + D nous permet de générer des neutrons d’énergie
inférieure a ce seuil, contrairement a la réaction d + T qui impliquerait alors une forte production de
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F1G. 2.7 — Schéma du générateur de neutrons GENEPI |1 et ses différentes possibilités de couplage.
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gammas de 4.4MeV trés pénétrants. En comparaison, le seuil du premier niveau du 1°F se situe vers
la centaine de keV et produit des gammas de 200keV facilement auto-absorbes.

La cible de production de neutrons utilisée est composée de deutérium adsorbé dans une mousse
de titane. Le rapport 1 = ”\\ll_'ll?l du nombre d’atomes de deutérium sur le nombre d’atomes de titane est
tel que T=1.2540.70 [SOO03]. Il est difficile a déterminer précisément, d’ou la grande incertitude sur
ce rapport. De plus, des deutons s’implantent dans la mousse de titane au cours du fonctionnement et
le nombre d’atomes de deutérium peut donc fluctuer au cours du temps.

Un systéme de monitorage absolu de la source de neutrons est intégré au générateur de neutrons
GENEPI. 1l se compose d’un détecteur semi-conducteur Silicium installé en amont de la cible dans le
doigt de gant a 4cm au dessus de I’axe du faisceau (cf figure 2.8). Ce détecteur de particules chargées
va permettre de déterminer au cours d’une acquisition le nombre de neutrons générés au niveau de la
cible de production de neutrons.

Le principe est basé sur la détection de particules dont I’émission est corrélée a celle des neutrons.
En effet, la réaction d + D conduit & deux voies de réaction, une voie neutron (cf. équation (2.7)) et
une voie proton, quasi-equiprobables. Cette derniere s’écrit :

d+D =T +p (2.8)

Les protons générés ont une énergie moyenne de 3MeV, plus de 10 fois supérieure a I’énergie
initiale du projectile (250keV). Nous pouvons donc considérer que la totalité des protons émis vers
I’arriére, dans la direction du détecteur, peuvent s’échapper de la couche de titane deuterée.

Le schéma de principe du monitorage des neutrons est représenté figure 2.8. L’angle solide de
détection étant connu, il est possible de relier le nombre de protons détectés au nombre total de protons
générés, ce dernier pouvant s’exprimer en fonction du nombre total de neutrons émis au cours d’une
acquisition.

Le détecteur est muni d’un diaphragme de 3.192mm de diameétre, relativement petit, pour limiter
le taux de comptage. En effet, nous devons nous assurer qu’il est faible afin que la probabilité de
détecter un unique proton lors d’une impulsion GENEPI soit trés supérieure a celle d’en détecter
plusieurs.

2.2.2 Evaluation du nombre de neutrons par impulsion

Deux types d’interaction majoritaire vont caractériser le passage du deuton a travers la cible deuterée.
D’une part, le ralentissement de celui-ci par interaction avec les atomes du milieu (caractérisé par
la grandeur %—E(Ed)) et d’autre part, sa disparition par interaction avec le deutérium de la cible, via
les deux voies de réaction décrites dans le paragraphe précedent dont les sections efficaces, op(Eq)
et on(Eq), sont tabulées [Ha99]. Nous en avons extrait les points puis les avons ajustés ces sections
efficaces par deux polynémes d’ordre 3, que nous représentons figure 2.9.
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Fi1G. 2.8 — Schéma de principe du monitorage de la source de neutrons. Une fraction des protons
géneres au niveau de la cible TiD est détectée par le semi-conducteur silicium.

Le nombre de protons créés par impulsion GENEPI s’écrit:

Np/G = /Oecp(Ed (X))ng (X)Npdx (2.9

ou ap(Eq(x)) est la section efficace de réaction de la voie proton pour des deutons d’énergie Eg4
correspondant a la distance X, nq(x) est le nombre de deutons transmis a la profondeur x dans la cible
(avec ng(0) = Ng/G , hombre de deutons pénétrant dans la cible pour une impulsion GENEPI), Np est
la densité atomique par unité de volume en deutérium de la cible et e son épaisseur. Nous pouvons
faire I’approximation [Le84] que le nombre de deutons transmis a la profondeur x est constant jusqu’a
la profondeur R, parcours projeté des deutons dans la cible, puis nulle au-dela (nous avons vérifié que
la condition R < e est respectée). Nous négligeons ici la perte de deutons par réactions nucléaires.
L’intégrale (2.9) se transforme de la maniére suivante:

1

Eo
/G = nd(O)Na/O 09 (Ea) . o dEe (2.10)
T (pTidX)Ti+AD (W)D

ou Ar;j et Ap sont respectivement les masses molaires du titane et du deutérium. pr;j et pp symbolisent
les densités partielles en titane et deutérium et N, est le nombre d’Avogadro. La section efficace de
la voie proton op(Eq) représentée figure 2.9 est connue et les pertes d’énergie sont tabulées [Be05].
Le nombre de deutons envoyés sur la cible par impulsion GENEPI peut étre déduit du courant moyen
mesuré sur celle-ci lors d’une acquisition. En effet, nous avons i = ‘é—? soit dng = '%t ou dnq est le
nombre de deutons traversant une section perpendiculaire a la direction de propagation pendant le
temps dt et e, la charge élémentaire. Nous avons donc:

ng(0) = % (2.11)
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F1G. 2.9 — Sections efficaces des voies neutron et proton en fonction de I’énergie du deuton dans le
référentiel du laboratoire.

Nous calculons le nombre de protons émis par impulsion GENEPI pour une fréquence f =500Hz
et un courant i = 11 pyA. L’application numérique nous donne un nombre de deutons par impulsion
GENEPI ng /g ~ 140.10° deutons/impulsion. Nous avons donc le nombre moyen théorique de pro-
tons issus d’une impulsion GENEPI, aprés le calcul de I’équation (2.10):

Np/c ~ 25000 + 10000 (2.12)

L’incertitude associée est fonction de I’incertitude, trés élevée, sur T uniguement. En considérant
I’équation (2.10) et en I’appliquant a la voie neutron, nous pouvons obtenir le rapport entre le nombre
de protons et de neutrons émis:

Eo l
/0 Gn(E)EdEd
/G = Np/c = (2.13)

Eo 1
0 r

L’intégration numeérique de cette expression nous conduit au nombre de neutrons par impulsion:

Notons que I’évaluation du nombre de protons émis par impulsion GENEPI est une grandeur
tres incertaine du fait de I’incertitude associée au rapport T du nombre d’atomes de titane sur celui
de deutérium. En revanche, le facteur 1.11 entre le nombre de protons émis par rapport aux neu-
trons est fiable (son erreur est inférieure a 0.03%), I’équation (2.13) étant relativement peu sensible a
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I’incertitude sur T. Nous obtenons finalement le nombre de neutrons émis par impulsion GENEPI:

Ny ~ 27750 & 10000 (2.15)

2.3 Le systéme de détection

2.3.1 Le détecteur de gammas

Le détecteur principal utilisé dans nos expériences va fournir I’information relative au temps de
détection des neutrons. Il s’agit d’un photo-multiplicateur couplé a un scintillateur qui permet de
détecter les gammas associés aux réactions de captures radiatives induites par les neutrons sur des
noyaux cibles. Le scintillateur utilisé doit satisfaire plusieurs critéres :

¢ |l doit avoir une section efficace de capture neutronique aussi faible que possible.

e Son temps de réponse doit étre court pour permettre des mesures temporelles précises.

e |l doit avoir un rendement lumineux suffisant.

Le scintillateur retenu est un cristal de type YAP(Ce) [SGO05], de formule chimique YAIO3, dont les
éléments capturent peu. Son temps de réponse est de 30ns. Il bénéficie d’un rendement lumineux ac-
ceptable (30% du rendement lumineux d’un Nal). Le Y AP est de géométrie cylindrique de rayon 1cm
pour une hauteur de 1cm. Une couche de graisse optique assure une bonne transmission lumineuse
entre le YAP et le photo-multiplicateur. Enfin, ce scintillateur émet dans I’'UV d’ou I’utilisation d’un
PM XP 1918 [PHO5] muni d’une fenétre transparente aux UV. On notera que I’embase du PM est
en Téflon de facon a éviter la présence de matériaux hydrogénés (plastiques) qui thermalisent tres
rapidement les neutrons. L’ensemble est maintenu dans un support en Téflon muni de trois bagues de
serrages en dural.

La photo de I’ensemble est donnée figure 2.10.

Le détecteur est ainsi placé dans le canal central du massif de graphite ou de Téflon (en face du
doigt de gant) de sorte que le scintillateur soit a 26 cm du centre des massifs.

Un spectre d’étalonnage obtenu avec une source gamma de 13’Cs mono-énergétique d’énergie
Ey = 661keV est représenté figure 2.11.

Le pic photo-électrique apparait clairement ainsi que le front Compton et le pic de rétro-diffusion.
Le rapport mesuré du nombre d’événements Compton sur le nombre d’événements dans le pic photo-
électrique est de 6.5. La résolution R = % de I’ensemble de détection a été calculé sur le pic photo-
électrique et a conduit a la valeur R = 12%.

2.3.2 Le montage électronique

Le montage électronique est représenté figure 2.12.
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F1G. 2.10 — Ensemble de détection constitué par le scintillateur YAP, le photo-multiplicateur et le
support en Téflon.

Les trois signaux d’entrée indépendants sont :

e Le signal fourni par la jonction silicium.

e Le signal associé a I’'impulsion GENEPI.

e Le signal fourni par le photo-multiplicateur.

La jonction Silicium détecte des particules chargées et fournit un signal proportionnel a I’énergie
déposée. Ce signal est alors distribué sur deux voies. L’une de ces voies fournit apres traitement un
signal logique qui sert a coder I’instant d’arrivée de la particule chargée détectée. L’autre voie contient
I’information sur I’énergie déposée dans le détecteur Silicium.

Le signal délivré par le photo-multiplicateur est distribué sur deux voies de la méme maniére que
précédemment. Une voie contient I’information sur I’énergie déposée dans le scintillateur YAP. La
voie relative au temps de détection des gammas crée un signal logique a partir du signal initial.

A ce niveau, si nous stockons directement les signaux issus du YAP, nous avons constaté que
I’interaction des deutons avec la cible produit un “flash gamma” de courte durée (~ 1ps) introduisant
un temps mort relativement élevé perturbant la détection des événements suivants. Pour pallier ce
défaut, nous avons exclu les événements provenant de ce flash gamma par un VETO électronigue.

2.3.3 L’acquisition

Les signaux obtenus sont envoyés vers un systeme d’acquisition qui se compose d’une carte
ADCV ME 8 voies et d’un module de stockage des données. Chaque voie de la carte comporte une
entrée énergie et une entrée temps. La carte est reliée au module de stockage des données que I’on
peut visualiser en cours d’acquisition via le logiciel OASIS [Bi03]. Une voie est réservée a I’impul-
sion GENEPI. Deux voies couplées sont utilisées pour coder le signal du photo-multiplicateur ainsi
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FI1G. 2.11 — Réponse en amplitude du détecteur Photo-multiplicateur couplé a un scintillateur Y AP
soumis a un faisceau de gamma mono-énergétique.

que celui du détecteur silicium. Le fait de coupler les voies deux a deux permet de réduire le temps
mort d( au codage d’un facteur proche de deux. En effet, lorsqu’une voie traite une donnée et qu’une
autre impulsion arrive, cette derniére bascule sur la voie couplée.

Le module de stockage des données regoit simultanément, pour un signal, une information sur son
temps d’arrivée et sur son amplitude. Le temps absolu par rapport au “zéro” de I’horloge interne du
systéeme d’acquisition est codée sur 42bits. L’horloge interne est cadencée a 40 MHz, ce qui implique
des canaux de 25ns. L’amplitude du signal est codée sur 13bits qui correspondent a une dynamique
de 8V.

Un “bit d’empilement” est associé a chaque signal stocké. Ce bit prend la valeur 1 si un signal
temps arrive pendant le codage de I’amplitude d’un événement signifiant alors que le signal codé est
susceptible d’étre déformé par la superposition de deux événements non résolus.

Nous avons alors pour une acquisition, un fichier de sortie qui contient une suite d’événements.
Chaque événement contient les informations suivantes :

e Le numéro du codeur de la voie utilisée qui indique si I’événement provient du pulse GENEPI,

du photo-multiplicateur ou du silicium.

e L’amplitude du signal détecté, dans le cas du PM ou du silicium, directement proportionelle a

I’énergie déposée par les particules détectées.
e Un temps absolu repéré par rapport a I’origine temporelle de la carte ADCV ME.
e Un bitd’empilement illustrant la perte d’un événement arrivé pendant la détermination de I’am-
plitude de I’événement courant éventuellement altéré.
Ce fichier est écrit dans un format spécifique a I’acquisition, et nécessite un traitement informatique
pour obtenir un format d’écriture lisible par un logiciel d’analyse.
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2.3.4 Les cibles résonnantes utilisées

L’ information sur la section efficace de diffusion élastique du massif ralentisseur est contenue
dans la position temporelle de la résonance observée, qui est fonction du ralentissement plus ou moins
rapide des neutrons.

Nous avons alors trois critéres a imposer a une cible résonnante :

e Elle doit étre mince, afin de ne pas trop modifier le ralentissement des neutrons proches du
systeme de détection. Par ailleurs, au niveau d’une résonance, une cible épaisse conduirait a une
grande quantité de matiére inutile car les absorptions se produiraient au niveau de sa surface.
Nous avons alors choisi des épaisseurs de cible du méme ordre de grandeur que le libre parcours
moyens d’un neutron a I’énergie des résonances principales.

e Elle doit étre relativement proche du scintillateur afin d’éviter les pertes de gammas par atté-
nuation dans la matiére. Le systeme de maintien de I’ensemble de détection permet I’insertion
et le blocage d’une cible autour du scintillateur de sorte que celle-ci entoure parfaitement le
YAP. La figure 2.13 illustre ce montage.

cible d'or

Bagues de
serrage Dura

Systéme de
maintien Téflon

Fi1G. 2.13 — Mise en place d’une cible résonante de maniere a entourer au mieux le scintillateur.

e Les résonances de capture radiative doivent étre relativement bien résolues et suffisamment
intenses pour que les pics en temps attendus soient effectivement observables.
Nous avons sélectionné quatre cibles résonnantes qui correspondent aux critéres énoncés. La fi-
gure 2.14 montre les section efficaces de réaction (n,y) de I’or, de I’argent, du molybdéne et de
I’indium, ainsi que les énergies de leurs principales résonances. Ces caractéristiques proviennent de
la base de données nucléaires ENDF-B. Les épaisseurs des cibles sont mentionnées sur cette méme
figure.
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F1G. 2.14 — Sections efficaces de capture radiative de I’or (en haut a gauche), de I’argent (en haut a
droite), du molybdéne (en bas a gauche) et de I’indium (en bas a droite). Nous avons inséreé sur les
graphiques les énergies des résonances que nous allons exploiter et les épaisseurs des cibles utilisées.
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2.4 Les prises de données

Deux séries d’expériences indépendantes ont été réalisées couplant le générateur de neutrons pulsé
GENEPI avec le cylindre de graphite et le massif de Téflon. Pour les deux configurations expérimen-
tales (graphite ou Téflon), des acquisitions avec chaque cible ont été réalisées ainsi que des acquisi-
tions sans cible pour les mesures de bruit de fond. Chaque mesure, avec ou sans cible, correspond
a une durée d’acquisition de quelques dizaines d’heures. Des acquisitions sans VETO d’un quart
d’heure sont effectuées entre chaque mesure avec VETO afin d’obtenir I’information sur le temps ini-
tial de création des neutrons. La durée d’une série compleéte d’expériences exploitables, c’est a dire en
cas de bon fonctionnement de I’ensemble expérimental, pour une configuration (graphite ou Téflon)
est alors de I’ordre de deux semaines.
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Chapitre 3

Description de la simulation numérique

3.1 Lecode MCNP

Nous avons utilisé dans ce travail le code de simulation MCNP-4C2, développé au Los-Alamos
National Laboratory [Br-97]. C’est un code de simulation Monte-Carlo, c’est a dire qu’il effectue un
traitement stochastique pour décrire les phénomeénes physiques. Le code est concu pour le transport
des neutrons dans un domaine énergétique qui s’étend de 102V jusqu’a 20 MeV. Il peut aussi traiter
le transport des électrons et des photons sous certaines conditions.

Dans le code de calcul MCNP, le transport des particules est géré par leurs probabilités d’inter-
action avec la matiére dans laquelle elles évoluent. Un neutron, par exemple, aura une histoire qui
débute a I’instant de sa création t,. La distance parcourue par ce neutron est générée aléatoirement
en fonction du libre parcours moyen qui inclut toutes les voies de réaction possibles. Lorsqu’il y a
interaction, un tirage aléatoire qui s’appuie sur les probabilités individuelles des différentes voies de
réaction ouvertes (sections efficaces) est réalisé et détermine la réaction entrant en jeu. L’histoire se
poursuit ainsi jusqu’a ce que le neutron soit absorbé par un noyau ou qu’il soit transporté en de-
hors de la zone geométrique définie. Un calcul MCNP se résume donc a une succession d’histoires
indépendantes dont le nombre conditionnera la précision du calcul.

Un fichier d’entrée MCNP comprend :

e La définition du milieu correspondant a la structure de I’ensemble a simuler.

e Cette partie inclut la géométrie de I’ensemble créée par la conjugaison de formes géométriques
pré-définies dans le logiciel MCNP. Elle inclut de plus la définition des compositions des ma-
tériaux présents dans les “cellules” (objets tri-dimensionnels délimités par un ensemble de sur-
faces). Ces matériaux sont définis par la composition isotopique des différents éléments qui les
composent.

e Les sections efficaces des noyaux présents dans les matériaux.
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e Les sources de ces sections efficaces sont des évaluations au format ENDF. Des programmes,
tels que NJOY [NJ98], convertissent ces évaluations dans un format lisible par MCNP. Diffe-
rentes bases de données sont accessibles. Les principales, ENDF-B IV (américaine), JENDL-
3.3 (japonaise) et JEFF-3.1 (européenne), contiennent la plupart des sections efficaces de nom-
breuses réactions nucléaires sur un ensemble complet de noyaux. Il existe néanmoins quelques
différences dans les évaluations entre les bases sur certains noyaux, d’ou I’importance du choix
de la base de données pour un noyau.

e Les grandeurs physiques a extraire de la simulation dans le fichier de sortie géenéré par le calcul
MCNP.

e Ces grandeurs correspondent a I’évaluation d’une observable physique, telle qu’un flux, un
taux de réaction ou une perte d’énergie, associée a une erreur statistique qui dépend du nombre
d’histoires successives réalisées pour la détermination de cette observable. Cette derniére peut
étre exprimée en fonction de I’énergie et/ou du temps de la particule transportée.

De nombreuses options complémentaires peuvent étre ajoutées pour optimiser les résultats. Nous en
mentionnerons quelques-unes par la suite lorsqu’elles s’avereront nécessaires pour comprendre le
calcul numérique.

3.2 Construction de la géométrie expérimentale

Une géométrie parfaite serait une description exhaustive et compléte de I’ensemble du dispositif
expérimental, incluant la totalité des "objets” présents ainsi que des matériaux. Cependant, I’ajout de
chaque nouvel objet a la simulation numérique a pour conséquence d’alourdir les tests liés aux calculs
donc d’augmenter le temps de calcul pour une statistique identique. Il convient alors de bien repérer
les constituants essentiels jouant un réle principal et éventuellement secondaire dans le ralentissement
des neutrons afin d’obtenir un fichier source MCNP optimise, et de limiter le temps de calcul. Ainsi,
I’ensemble du massif ralentisseur incluant le doigt de gant, la protection en cadmium ainsi que le
systeme de détection ont été décrits avec précision. Par contre, des objets d’influence négligeable sur
le flux de neutrons a I’intérieur du massif ralentisseur, telle que, par exemple, une vis située dans le
guide du faisceau de deutons seront ignorés. Les deux massifs complets, représentés figure 3.1, ont
été réalisés avec le logiciel MURE [Me05] développé au sein du groupe Physique des Réacteurs et a
I’IPN d’Orsay.

Nous allons détailler maintenant les différentes parties de cette description géométrique.
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Fi1G. 3.1 — Aspect définitif de la géométrie intégrée a la simulation numérique pour le Téflon ou le
graphite. La vue représentant une coupe horizontale par rapport au plan Ox (I’axe Oz coincidant
avec I’axe du faisceau incident), les geométries graphite et Téflon se confondent.

3.2.1 Les massifs

La description du massif de graphite, composé de deux cylindres de 50cm de hauteur et de dia-
meétre a été reproduite selon les plans du constructeur. Les six canaux périphériques sont définis et
remplis de graphite. Cette prise en compte n’est pas utile pour ce travail mais peut permettre ultérieu-
rement de remplir un ou plusieurs canaux par divers matériaux au choix avec facilité pour de futures
simulations de la plate-forme PEREN. Le canal central contient de I’air au niveau du cylindre du c6té
du doigt de gant. Face a ce canal, est placé un cylindre de graphite percé d’un canal plus petit per-
mettant d’introduire le dispositif de détection. Au niveau de la composition du graphite, nous avons
respecté les teneurs des impuretés principales du graphite énoncées dans le chapitre précédent.

Le Téflon a été concu de la méme maniere en respectant fidelement les aspects expérimentaux.

Avec cette géométrie ainsi définie, nous pouvons extraire un premier résultat simulé. En effet,
nous avons, dans le chapitre précédent, justifié théoriqguement la taille des massifs de graphite et de
Téflon. 1l est possible avec MCNP, d’extraire pour un certains nombre d’histoires générées, la position
par rapport a la source de la particule transportée lorsqu’elle atteint une certaine énergie®. L’ensemble
de ces positions permettent alors de reconstruire la distribution spatiale des neutrons a énergie fixée
dans les massifs ralentisseurs. En effet, ces positions finales extraites conduisent & ng (r)dr, nombre
de neutrons d’énergie comprise entre E et E + dE se trouvant dans un volume délimité par deux
sphéres de rayon r et r + dr. La distribution spatiale des neutrons que nous appelons qg (_r>)dV est

LCe calcul se fait par I’intermédiaire de la carte PTRAC [Gu05]. Elle permet de suivre I’évolution d’une histoire et
d’extraire de nombreuses observables demandées par I’utilisateur. Dans ce cas, nous avons imposé I’extraction, pour
chaque histoire, des coordonnées du neutron lorsqu’il est “tué”. Il suffit de faire varier la coupure en énergie imposée
pour changer I’énergie de la distribution spatiale des neutrons.
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proportionnelle au nombre de neutrons d’énergie comprise entre E et E + dE se trouvant dans un
volume dV = r2drdQ repéré par rapport a la source de neutrons par le vecteur . Le nombre total
de neutrons d’énergie comprise entre E et E +dE dans la géométrie est une constante et conduit a la
proportionnalité des intégrales suivantes :

/qE (F)dv D/nE(r)dr (3.1)
\ r

Cette relation conduit naturellement a I’expression de la distribution spatiale des neutrons en fonc-
tion de ng(r) :

Ne(r
)0 4r§rz) (32)
Deux simulations numériques, avec des spheres de graphite et de Téflon, ont été réalisées et 50000
histoires générées ont mene aux distributions spatiales des neutrons a trois énergies différentes (cf.
figure 3.2). Nous avons ici simulé le transport des neutrons dans une sphére pouvant étre considérée
comme infinie, puis extrait les grandeurs recherchées. Le but est d’observer dans un cas idéal la
distribution gg (7).
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F1G. 3.2 — Distributions spatiales qg (_r>) dans une sphere infinie de graphite (a gauche) et de Téflon
(a droite) a trois énergies de neutrons, E = 1keV, E = 1eV et E = 0.025¢V.

Les distributions obtenues sont relativement proches des distributions théoriques que nous avons
déterminées dans le chapitre précédent. Nous constatons que dans les deux cas, graphite et Téflon, la
densité de neutrons par unité de volume a une distance r de la source tend vers 0 aux alentours de
r = 50cm. Nous Vérifions ainsi que les tailles des massifs sont alors acceptables physiquement.

Deux autres simulations ont été réalisées avec les massifs tels qu’ils ont été décrits en début de
paragraphe. Nous obtenons alors les spectres de la figure 3.3.
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F1G. 3.3 — Distributions spatiales qg (_r>) dans le cylindre de graphite (a gauche) et le cube de Téflon
(a droite) a trois énergies de neutrons, E = 1keV, E = 1eV et E = 0.025¢eV.

Dans le cas de massifs réalistes, les distributions conduisent a la méme conclusion, c’est a dire
que les 50cm de rayon pour le graphite et d’aréte pour le Téflon sont suffisants. Néanmoins, une
différence frappante avec le cas idéal apparait. En effet, la concentration de neutrons est tres faible
pour un rayon compris entre 0 et 10cm. Nous expliquons ce phénomeéne par la présence de vide
dans le canal central (de 10cm de rayon) du coté du doigt de gant GENEPI. Les calculs MCNP
réalisés stockent la distance r entre la source et le neutron lorsque celui-ci subit une interaction. Si
I’interaction fait passer le neutron d’une énergie E’ a une énergie inférieure aE (E = 1keV, E = 1eV
ou E =0.025eV), la distance r est stockée dans un fichier de sortie. Cette méthode induit donc une
chute de la quantité de neutrons dans les zones ou peu de diffusions ont lieu. Dans notre cas, le canal
central contenant du vide, nous comptons moins de neutrons proches de la cible entre 0 et 10cm,
limite du canal central.

3.2.2 Le systéme de détection

Cet ensemble comprend :
e le scintillateur YAP (YAIQO3) ainsi que la graisse optique assurant la bonne transmission de la
lumiere entre le YAP et le photo-multiplicateur.

e le photo-multiplicateur et ses constituants.

e Le support en Téflon assurant le maintien du détecteur.

e Les bagues de serrage en dural assurant le maintien stable de I’ensemble.
La principale difficulté ici réside dans la modélisation du photo-multiplicateur. Nous avons alors sim-
plifié le probléme en cherchant les matériaux a inclure, puis en introduisant la quantité de matiere
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réelle sans chercher & reproduire la géométrie interne du photo-multiplicateur2. Les noyaux princi-
paux présents dans le photo-multiplicateur sont le silicium, I’oxygene (composition du verre) et le
cuivre (pour I’ensemble des dynodes).

La modélisation finale du détecteur est représentée et commentée figure 3.4.

F1G. 3.4 — Modélisation du systéme de détection tel qu’il a été introduit dans la simulation numérique.
Les spécifications des différentes cellules ont été mises en évidence.

Enfin, suivant I’expérience que nous cherchons a reproduire, il convient de rajouter au fichier
MCNP la cible résonnante correspondante. Ces cibles ont été décrites dans le chapitre précédent.
Nous les avons accolées au scintillateur YAP respectant ainsi le protocole expérimental.

3.2.3 Le doigt de gant

Nous nous sommes basés sur les plans fournis par les constructeurs de GENEPI pour décrire le
doigt de gant [Ge03]. Nous avons inclus le guide du faisceau, la cible TiD de production de neutrons
ainsi que son support en cuivre. Le schéma récapitulatif de la modélisation du doigt de gant GENEPI
est représenteé figure 3.5.

3.2.4 Influence de I’environnement

Il reste maintenant a sélectionner les ensembles externes au massif ralentisseur ayant une influence
non négligeable sur le ralentissement des neutrons dans les massifs. Il convient d’intégrer a la simu-
lation numeérique I’ensemble des constituants de la salle dont les principaux, en terme de quantité de
matiere ou de proximité du détecteur sont :

2 Le photo-multiplicateur ayant des dimensions de I’ordre de quelques centimétres, du méme ordre de grandeur que
le libre parcours moyen des neutrons dans le milieu, la définition de la quantité exacte de matiére est alors beaucoup plus
importante que la disposition exacte des matériaux.
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Fi1G. 3.5 - Modélisation du doigt de gant GENEPI avec ses constituants.

e les murs, le sol et le plafond en béton.

e Le support du guide faisceau en granit.

e Le massif de plomb et son socle en plomb et béton.

Il est possible, lors d’un calcul MCNP, de calculer le flux dans une cellule en fonction du temps et/ou
de I’énergie et de ne sélectionner que les neutrons qui traversent une cellule ou une surface donnée. La
quantité de neutrons qui reviennent dans le massif ralentisseur apres avoir diffusé sur I’environnement
expérimental se déduit donc facilement par le calcul du flux de neutrons ayant traversé les surfaces
délimitant le massif. Le rapport entre ce flux et le flux total exprime alors le “taux de retours”. Nous
avons extrait ces données pour une cellule de quelques cm? située au niveau du scintillateur YAP et
les résultats sont représentés figure 3.6 pour le cylindre de graphite et le massif de Téflon.

Les courbes en énergie montrant I’importance des retours sont similaires et font apparaitre un
taux de retours de I’ordre de 0.3% au plus entre 0 et 100eV dans les cas avec et sans cadmium. Sur
les courbes en temps, I’influence du cadmium apparait clairement au-dela de 400ps tandis qu’elle
est moindre en dessous. Le taux de retours dans la plage temporelle d’importance pour nos expé-
riences (0 <t < 100ps) étant de I’ordre de 0.2 %, nous pouvons alors considérer que I’environnement
expérimental n’influera pas sur les simulations numériques des expériences. L’environnement sera
donc omis des fichiers MCNP, ce qui implique un gain de temps considérable au niveau du calcul
numerique.

3.3 La source de neutrons

Un calcul MCNP génére des particules source dont les caractéristiques sont imposées par I’utili-
sateur. Les paramétres par défaut ne permettent pas de reproduire I’émission des neutrons issus de la
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F1G. 3.6 — Représentation du taux de retour au niveau du détecteur exprimant I’influence sur les
taux de comptage de I’environnement expérimental avec ou sans protection cadmium entourant le
massif de graphite (courbes du haut) et du Téflon (courbes du bas). Les courbes de gauche s’étendent
temporellement jusqu’a 1 ms tandis que celles de droite, jusqu’a 100 ps.

réaction D(d,n,)3He. Cette réaction est fortement anisotrope dans le centre de masse. D’autre part,
la distribution temporelle de I’émission de neutrons est une donnée purement expérimentale. Il est
primordial de modéliser fidelement a la réalité la source de neutrons. La fiabilité des résultats est
fortement dépendante de la description de la source de neutrons. Nous allons ici décrire les carac-
téristiques cinématiques puis temporelles de I’émission de neutrons, afin de les intégrer au calcul
numérique.

3.3.1 Description cinematique

Les neutrons sont créés par bombardement de deutons de 250keV sur une cible de deutérium
adsorbé dans une mousse de titane. Comme nous I’avons signalé dans le chapitre précédent, I’inter-
action entre deux noyaux de deutérium a cette énergie conduit a deux voies de réactions quasiment
équiprobables:

e une voie proton qui s’écrit:
D+d— p+3H (3.3)

La chaleur de réaction est Q = 4.03MeV. Par conservation de I’énergie et de I’impulsion, dans
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un référentiel 1ié au laboratoire ou le proton est diffusé a I’angle 6, nous obtenons I’équation
suivante liant I’énergie du proton au cosinus de son angle d’émission [Ke87]:

2
1 2 c0s20
Ep= 5 gx/Edcose-i— = <1+ > >—|—3Q (3.4)

e Uune voie neutron qui s’exprime:
D+d—n+3He (3.5)

Les méme calculs que précédemment appliqués a la voie neutrons nous donnent (pour des
deutons de 250keV) la méme relation que I’équation (3.4) ou Q = 3.27 MeV.

Les deux distributions associées sont représentées figures 3.7 et 3.8.

MeV)

A

Energie du neutron

Figure 3.7: Représentation de I’énergie du neutron émis en fonction du cosinus de son angle
d’émission dans le référentiel du laboratoire et de I’énergie du deuton incident.

La distribution angulaire d’un neutron produit dépend de I’énergie du deuton qui I’a généré. Les
tables de données nucléaires [Ha99] contiennent ces distributions que nous représentons figure 3.9.
Nous remarquons que les distributions angulaires aux énergies incidentes que nous considérons ne
sont pas isotropes et ont une symétrie avant-arriere dans le référentiel du centre de masse.

La distribution angulaire et énergétique de I’émission de neutron a une forme analytique ap-
prochée connue [Ha99] et s’exprime comme une somme de polyndéme de Legendre. Nous pouvons
nous restreindre au premier terme non nul de la somme, I’expression de la distribution normée a
I’unité s’exprime alors:

P(1Eq) =05+ a5(Eq) (34 ~ 1) (36
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Figure 3.8: Représentation (équation 3.4) de I’énergie du proton émis en fonction du cosinus de son
angle d’émission dans le référentiel du laboratoire et de I’énergie du deuton incident.

ou p représente le cosinus de I’angle d’émission dans le référentiel du centre de masse et az(Eq) est
le premier coefficient de Legendre non nul. La méme base de données fournit les coefficients de
Legendre que nous pouvons alors ajuster par un polynéme d’ordre 3 (a2(Eq) = 2.58 Eg‘ —2.02 E§ +
7.07.10~1E4 4 3.87.102). Cette derniére expression nous meéne alors & I’expression analytique de la
distribution angulaire dans le centre de masse en fonction de I’énergie incidente dans le laboratoire.
La relation de passage entre les deux référentiels est de la forme :

P(v,Eq) = P(1Eo) 3o @7)

ou v = cosB. On peut par ailleurs exprimer le cosinus de I’angle d’émission dans le centre de masse
en fonction de celui dans le laboratoire et de I’énergie incidente [Mi64] telle que :

. v —K(v,Eq)

~ /1—2K(v,Eq)V+K(V,Epq)
ou la fonction K, rapport entre la vitesse du centre de masse apres I’interaction et la vitesse du neutron
géneré, est définie par :

u (3.8)

1. /Eq
K(V,Eq) = 5Cy/ = 3.9
(v.Ea) =5C\ £ (3.9)
La constante C = % rapport des masses initiales sur finales est de I’ordre de 1. Ces derniéres
n He

opérations ont pour but d’obtenir les caractéristiques de I’émission de neutrons dans le référentiel
du laboratoire afin de pouvoir intégrer un modele de source dans les simulations numériques des
expérimentations réalisées et décrites dans ce chapitre. Nous pouvons donc maintenant représenter
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Distribution

F1G. 3.9 — Distribution angulaire de I’émission de neutrons. L’angle 0 est exprimé dans le centre de
masse tandis que I’énergie du deuton incident est exprimée dans le référentiel du laboratoire.

pour différentes énergies de deutons incidents la distribution angulaire des neutrons générés (cf fi-
gure 3.10).

-

ey !
2
T

pr%bablht

o

~
T
/.

o Edi= 250 ke —Jq
o.oF Edi= 200 keV —
o_sﬁcen'rr'e de masse Edi= 1ob keV.——
_ :\ Ed 50 ket —_Z2F
N /4

=
0

aF N —
- gg/

-1 -0.8 -0.6 -04 -0.2 -0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
cosinus d'émission (laboratoire)

o
»

=
w

F1G. 3.10 — Distributions angulaires de I’émission de neutrons dans le référentiel du laboratoire pour
différentes énergies de deutons superposées a la distribution dans le centre de masse pour un deuton
de 250 keV.

3.3.2 Description temporelle

La forme temporelle de I’impulsion de neutrons et de protons correspond a la forme temporelle
de I’intensité du flux de deutons incidents d’une impulsion de GENEPI. En conséquence, la distribu-
tion temporelle de I’émission de neutrons est identique a la distribution temporelle de I’émission de
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protons. Cette derniére information est contenue dans la réponse en temps du détecteur silicium décrit
dans le chapitre précédent. Nous allons discuter dans le chapitre suivant de la réponse du détecteur
Silicium. Nous verrons que nous sommes en mesure d’isoler le signal laissé par les protons dans ce
détecteur. La figure 3.11 montre une distribution temporelle typique de I’impulsion de neutrons pour
les acquisitions dans le massif de graphite.
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Fi1G. 3.11 — Distribution temporelle de la source de protons associée aux acquisitions réalisées dans
le massif de graphite. La variance de la distribution est indiquée.

Les acquisitions dans le bloc de Téflon ayant été réalisées avec plusieurs mois d’intervalle par
rapport au graphite, la forme du faisceau, dépendant des réglages de GENEPI et de I’électronique, est
de forme différente (cf figure 3.12), mais avec un écart type Iégerement différent.
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F1G. 3.12 — Distribution temporelle de la source de protons associé aux acquisitions réalisées dans
le massif de Téflon. La forme temporelle de I’émission de neutron est identique. La variance de la
distribution par rapport a la valeur moyenne est indiquée.

3.3.3 Modélisation de la source

Un fichier source MCNP est constitué d’une suite de lignes dont chacune contient les parameétres
suivants :
Les composantes du vecteur position (Xn, Yn, Zn) coordonnées du point de depart du neutron.
Les composantes du vecteur vitesse initial (vy, vy, V,).
L’énergie E, du neutron.
Le temps t, d’émission du neutron par rapport au temps 0 de la simulation numérique.
Le point de départ des neutrons a été imposé au centre de la cible TiD de production de neutrons. En
réalité, il existe une distribution spatiale de I’ordre du cm? au niveau de la cible ol les neutrons sont
produits. Néanmoins, cet étalement est négligeable en terme de flux au niveau du scintillateur.

Le vecteur vitesse initial dépend de la forme de la distribution angulaire de I’émission de neutrons
intégralement décrite par les équations (3.6) a (3.9). Sa détermination ainsi que celle de I’énergie du
neutron se fait de la maniére suivante :

1. Lorsqu’un deuton diffuse dans la cible TiD, sa probabilité de créer un neutron a I’énergie Eg4

s’écrit :
On (Ed)

(%)

ou C est une constante de normalisation. on(Eq) et (%) sont respectivement la section efficace

de la voie neutron et la perte d’énergie des deutons d’énergie E4 dans la cible TiD. L’énergie
du deuton incident qui crée le neutron est déterminée aléatoirement selon cette distribution que

P(Eq)dEq =C dEq (3.10)
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I’on représente figure 3.13.
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Fi1G. 3.13 — Distribution énergétique des deutons qui crées les neutrons dans la cible TiD entre O et
300 keV d’énergie cinétique.

2. La distribution angulaire associée est déterminée par les quatre équations (3.6) a (3.9). L’angle
d’émission du neutron par rapport a I’axe du faisceau est généré aléatoirement en suivant cette
distribution angulaire.

3. L’énergie du neutron est déduite a I’aide de la formule 3.4 appliquée a la voie neutron.

4. L’instant de création du neutron est déterminée indépendemment par un tirage aléatoire selon
la distribution temporelle déterminée expérimentalement (cf figure 3.11 et 3.12).

Ces opérations ont éte exécutées deux millions de fois, ce qui finalement correspond a deux millions
de conditions initiales différentes pour les neutrons source.

3.4 Lesgrandeurs extraites

Cette derniére étape de construction d’un fichier MCNP constitue I’étape finale permettant la
confrontation directe de I’expérience avec la simulation numérique. Expérimentalement, nous détec-
tons en fonction du temps (mesuré par rapport a une origine temporelle imposée par I’instant de I’im-
pulsion GENEPI) le nombre de gammas détectés par le scintillateur YAP. Ceux-ci proviennent des
captures radiatives des neutrons sur les noyaux des différents matériaux qui composent le dispositif
expérimental. Nous avons identifié les sources principales d’émission gammas qui sont :

e Lacible résonnante (Au, In, Ag ou Mo).

e Le scintillateur YAP.

e Le massif ralentisseur.
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e Le cadmium entourant les massifs.

e Lacible de production de neutrons.
Le code de simulation MCNP offre la possibilité de déterminer une grandeur proportionnelle & un taux
de réaction choisi par I’ utilisateur. Nous avons alors extrait de chaque simulation numérique le taux de
réaction (n,y) dans chacune des parties énoncées plus haut. Il faudrait ensuite transporter les gammas
générés pour que ces grandeurs représentent les taux d’événements détectés dans le YAP . MCNP n’est
pas particulierement performant en ce qui concerne les spectres énergétiques des gammas induits par
capture neutronique, le transport des gammas ainsi que leur interaction avec un milieu. Nous avons
contourné cette difficulté en exprimant la proportionnalité entre le taux de réaction (n,y) dans un
matériaux donné et le taux de comptage de gammas issus de ce méme matériaux dans le détecteur. La
démonstration de cette proportionnalité nécessite quelques approximations :

Le temps de transport d’un gamma créé a une distance r du détecteur est au maximum (pour
r ~ 50cm) d’environ 1.5ns. Les temps caractéristiques t que nous allons observer étant de I’ordre
de la dizaine de microseconde, la variation temporelle At induite par la prise en compte du temps de
transport des gammas est tres inférieure a la résolution temporelle qui caractérise nos mesures. Nous
pouvons alors considérer qu’un gamma créé génére instantanément un signal s’il est détecté.

Consideérons alors un élément de volume dV situé a la distance r du YAP contenant un matériau
constitué de m noyaux. Le taux de réaction (n,y) dans cet élément de volume entre les instants t et
t 4 dt s’écrit alors :

T(t, ) dtdV = i_zzr:avli) N;oi(E(t)) g(t, 7) dtdV (3.11)

La somme s’effectue sur I’ensemble des noyaux (indicés par i) présents dans le matériau. Le terme
(M) est la multiplicité gamma moyenne associée & une capture sur le noyau i. Le terme N;dV désigne
le nombre de noyaux i dans le volume dV. o;j(E(t)) est la section efficace de réaction (n,y) au temps
t ol le neutron est & I’énergie E, liée au temps par la relation E —t. Enfin @(t, ") dt représente le flux
de neutrons entre t et t 4 dt.

Le nombre de gammas Ny(t,_r*) dtdV qui interagissent dans le YAP issus d’une réaction (n,y)
dans I’élément de volume dV entre t et t + dt s’exprime ainsi :

i=m

Ny(t, ) dtdV = Zl ((MDN;Gi (E (1)) @(t, T) dtdV) £g(r) Py (Eyi, ) €4 (Eyi) (3.12)

i=
Cette expression indique que lorsqu’un gamma est émis dans le volume dV, il y a trois conditions
pour qu’il interagisse avec le scintillateur :
e Il doit étre émis dans la direction du scintillateur. L efficacité geomeétrique £4(r) prend cette
probabilité en compte et ne dépend que de la distance r entre dV et le YAP.
e |l doit traverser la distance r de matiere entre dV et le YAP, ce que nous prenons en compte par
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le terme Py (Eyi, r), probabilité de diffuser jusqu’au Y AP. Elle dépend de la distance r a traverser
et de I’énergie E,; du gamma créé par le noyau i.
e |l doit interagir avec le scintillateur. Ce phénomeéne est géré par I’efficacité intrinseque de dé-
tection &g (Eyi) qui ne dépend que de I’énergie du gamma traversant le scintillateur.
Il est nécessaire maintenant d’éliminer la variable Ey; des deux probabilités Py (Ey;,r) et €4(Eyi). Il est
demontré [Mo76] que la loi de probabilité d’émission des gammas en fonction de leur énergie Ey peut
étre considérée de la forme suivante :

Eo—E
3 o Ey
Iy_Evexp( 5./ ) (3.13)

ou A est la masse atomique du noyau considéré. E, la somme de I’énergie totale de la cascade gamma
et de I’énergie du neutron qui a induit la réaction de capture. L’énergie totale d’une cascade de gam-
mas induits par capture radiative est de I’ordre de quelques MeV (typiquement entre ~ 5MeV et
~ 12MeV) pour les noyaux qui nous concernent. Or, un neutron ralenti dans un des massif ralen-
tisseurs atteindra une énergie inférieure au keV pour un temps de ralentissement de I’ordre de la ps.
Donc, pour une absorption d’un neutron d’énergie cinétique E inférieure au keV, soit pour un temps
de ralentissement de I’ordre de la ps, Eq se confond avec I’énergie totale de la cascade gammas pro-
duite.
Nous avons tracé cette fonction pour Eq = 7MeV et pour différentes valeurs de A figure 3.14.
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F1G. 3.14 — Distributions énergétiques de I’émission de gammas induits par une absorption neu-
tronique en fonction de I’énergie pour différentes valeurs du nombre de masse A du noyau cible
considéré.

A la vue de cette figure, I’énergie moyenne des gammas émis lors d’une capture radiative varie
entre Ey, ~ 2.5MeV et Ey ~ 7MeV. Dans cette plage énergétique, I’efficacité de détection du YAP
passe de 25% a 20% [SGO05] et dépend donc peu de I’énergie.
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La probabilité de transmission des gammas jusqu’au scintillateur (a I’exception de la cible re-
sonnante et du YAP) est reliée au coefficient d’atténuation linéaire des gammas dans le graphite, car
c’est le seul matériau du dispositif expérimental qui induit une atténuation notable des gammas émis.
Entre Ey ~ 2.5MeV et Ey ~ 7MeV, la variation du coefficient d’attenuation linéaire est de I’ordre de
25% [Be05]. Cette variation peut donc étre considérée comme faible.

Nous pouvons donc considérer que dans tous les matériaux que nous considérons, le produit des
trois probabilités €4 (r) Py (Eyi, r) €4(Eyi) est independant de la variable Ey;. Ce produit peut alors étre
extrait de la somme dans I’équation (3.12) qui se réduita :

i=m

Ny(t, 7) dtdV = &4(r) Py (r) &g Zl ((Mi)N;oi (E () @(t, ) dtdV) (3.14)

En remplacant alors la somme par son expression donnée par I’équation (3.11), nous avons :

Ny(t, 7) dtdV = g(r) Py (r) gg T(t, 7) dtdV (3.15)

Cette équation exprime la proportionnalité entre le taux de comptage des gammas issus d’un
volume dV et le taux de réaction (n,y) dans ce méme volume pour un temps compris entre t et t 4 dt.

I reste alors une derniére étape qui consiste a factoriser le flux @(t, 7")dt en deux fonctions indé-
pendantes telles que @(t, T')dt = @(t). f(T")dt, ce qui conduit & I’égalité :

Ny(t) g(T") dtdV = gq4(r) Py (r) &g f(T)T(t) dtdV (3.16)

Cette factorisation est justifiée pour la cible résonnante, la cible T;D de production de neutrons et le
scintillateur car leurs faibles dimensions impliquent que le flux soit indépendant de la distance r entre
le scintillateur et un élément de volume dV dans ces matériaux. Le cadmium entourant les massifs,
le flux en fonction du temps dans un volume dV situé dans le cadmium sera alors peu dépendant de
la position de cet élément de volume. Enfin, la figure 3.15 montre pour le graphite le rapport des flux
dans deux petites sphéres les plus éloignées possible : une sphere se trouve en périphérie du massif
et I’autre, a proximité de la source. Cette figure nous montre que dans le cas le moins favorable, le
rapport des flux est sensiblement constant de 5us jusqu’a 100us. Dans cette plage temporelle, notre
approximation, qui a menée a I’équation (3.16), est alors justifiée pour tous les matériaux du dispositif
dont nous extrayons le taux de réaction (n,y) simulé?,

L’intégration de la relation (3.16) par rapport a I’espace délimitant les matériaux mentionnés
conduit alors a la proportionnalité entre le taux de réaction (n,y) dans un matériau donné et le taux de
gammas détectés dans le scintillateur YAP :

3 Cette approximation peut paraitre abusive en ce qui concerne le graphite. Néanmoins, la contribution du graphite
(resp. du Téflon) dans le signal temporel du détecteur est relativement faible, comme nous le verrons dans le chapitre 5.
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Fi1G. 3.15 — Rapport des flux dans deux sphéres de 3 cm de diamétres distantes d’une cinquantaine de
centimétres situées dans le massif de graphite. Un ajustement linéaire est représenté en pointillé.

Ny (t)dt O T(t)dt (3.17)

Dans ces conditions, I’extraction individuelle directe des taux de réaction (n,y) dans les diffé-
rentes parties de la géométrie représenterait a un facteur de normalisation prés les taux de réaction
expérimentaux individuels induit par toutes les sources gammas de la géomeétrie. Le probléme résul-
tant réside dans la détermination de coefficients de normalisation relatifs entre toutes les contributions
individuelles et sera traité dans le chapitre 6.
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Chapitre 4

Principe d’un spectrometre a temps de
ralentissement

Nous allons dans ce chapitre développer les bases théoriques permettant de comprendre le principe
de fonctionnement d’un spectromeétre a temps de ralentissement et montrer que la relation obtenue
entre I’énergie d’un neutron et son temps de diffusion permet I’observation de résonances temporelles
associées aux résonances en énergie des cibles utilisées (Au, Ag, Mo et In).

4.1 Cinématique du choc élastique

En dessous du MeV, la caractérisation de la diffusion élastique d’un neutron sur un noyau de masse
atomique A peut étre traitée par la mécanique classique [Re03-2]. Il s’agit alors de considérer les
deux corps comme deux spheéres indéformables (cf figure 4.1) et d’appliquer les lois de conservations
usuelles[BI67].

Nous allons chercher a exprimer I’énergie d’un neutron aprés un choc en fonction de son énergie
initiale et de son angle de diffusion dans le référentiel du centre de masse. Les notations concernant
les vitesses sont celles indiquées sur la figure 4.1. Précisons juste que les indices i et f font référence
a I’état initial et final respectivement avant et apreés le choc; n et N représentent le neutron et le noyau
cible. Enfin, les vitesses par rapport au centre de masse sont mises en évidence par le symbole “*”,

La vitesse du centre de masse s’exprime par? :

—
V—>= Vhi + Wi 4.1)
CM 1+w .

La constante w = M—’;‘ exprime le rapport de la masse nucléaire du noyau cible a la masse du

ILa cinématique du choc élastique est habituellement traitée sans prise en compte de la vitesse du noyau cible. Les
énergies des neutrons dans les massifs s’étendront du MeV jusqu’au domaine thermique ou la vitesse du noyau cible n’est
alors plus négligeable.
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F1G. 4.1 — Représentation de la cinématique du choc élastique d’un neutron sur un noyau dans le
référentiel du laboratoire et du centre de masse. Nous considérons que le noyau cible a une vitesse
initiale non nulle, I’interaction entre les deux particules ayant lieu a I’origine du référentiel.

neutron. Elle ne s’écarte pas de plus de 1% de la masse atomique A du noyau cible pour I’ensemble
des noyaux de la table des éléments2. La formule de passage liant une vitesse par rapport au référentiel
du laboratoire 7 et par rapport au centre de masse \T;est :

V =V —Von 4.2)

A I’aide de ces deux derniéres formules, nous pouvons exprimer la vitesse initiale du neutron dans
le centre de masse :

Vi = o (V= Vi) (4.3)

La définition du centre de masse implique que la quantité de mouvement totale I;k> = Mn\Tn‘Z +

MN\TN’:exprimée dans le centre de masse soit nulle, ce qui est valable avant et apres le choc. Nous

avons donc les relations :
Vhi = Wy (4.4)

Vit = WVt (4.5)

Enfin, nous pouvons exprimer la conservation de I’énergie cinétique dans le référentiel du centre
de masse :

20n a en fait w~ 0.9915.A (14 gzfsz) ol A, I'excés de masse du noyau cible considéré, est borné tel que
—100MeV <A <50MeV.
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V2 4 V2 = V2 4 w2 (4.6)

En remplacant V; et Vy; dans I’équation (4.6) avec les équations (4.4) et (4.5), nous obtenons
I’égalité entre les modules des vitesses finales et initiales du neutron dans le référentiel du centre de
masse :

Vn*iz = Vn*f2 (4.7)
En appliquant la formule de changement de référentiel (4.2) a \m nous avons :

— =P -
Vhi = Vn*f +Vewm (48)

Cette derniére équation élevée au carré puis simplifiée a I’aide des équations (4.7), (4.3) et (4.1)
nous donne la relation cherchée en fonction des énergies initiale et finale du neutron, de I’énergie
initiale de la particule cible puis de I’angle de diffusion 8 du neutron dans le centre de masse.

1+o? 20 w(1—w)
ni+ ———=ENit+———
1+ w)

72E

(1+w) (1+w)
ou ¢ est I’angle initial de la particule cible, B¢y représente I’angle du vecteur vitesse du centre

de masse par rapport a Ox. Cherchons maintenant a déterminer I’énergie moyenne (E,¢) = E¢ d’un

neutron aprés un choc élastique sur un noyau. D’une part nous considérons que la diffusion est iso-

trope dans le centre de masse [Re03-2] soit (cos8) = 0. D’autre part, I’angle 6¢cm a un domaine

de variation pouvant s’étendre de Tt jusqu’a —Ttou entre 3 et —J suivant I’importance relative des

MnVhiVicos ¢ + MVyiVem €os(0 — Bcm) (4.9

nf =

impulsions du neutron et du noyau cible. Dans ces deux cas, la distribution en B¢y est symétrique
par rapport a la valeur B¢y = 0, donc nous pouvons conclure que (sinBcu) = 0. Avec la relation
cos(0—Bcm) = cosBcosBcm +sinBsinBey et le fait que 6 et Bcy sont des variables indépendantes,
nous concluons que la valeur moyenne du dernier terme de I’équation (4.9) est nul. De plus, le mou-
vement de la particule cible avant interaction avec le neutron peut avoir de maniére équiprobable
toutes les directions possibles [Ng88] ce qui impose que la valeur moyenne de cos ¢ soit nulle. Nous
obtenons finalement I’énergie moyenne d’un neutron apres un choc élastique sur un noyau de masse
w (exprimée en masse du neutron) en fonction de son énergie initiale et de I’énergie thermique du
milieu

(Er) = §<Ei>+v<ENi> (4.10)

avec les parameétres [3 et y donnés par :
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_ 1+w | _ 20
P= s VT 1w (4.11)

Afin de commenter rapidement ce résultat, notons que plus w est grand (noyaux lourds), plus
I’énergie moyenne apres le choc est proche de I’énergie initiale. Aussi, si I’énergie initiale est égale
a I’énergie moyenne du noyau cible, alors la perte moyenne d’énergie est nulle, ce qui s’interpréte
naturellement par le fait que le neutron diffuse a énergie moyenne constante dans ce cas.

Enfin, la valeur moyenne de I’énergie du noyau cible (Ey;) correspond & la valeur moyenne de la
distribution énergétique des noyaux a la température ambiante. Cette distribution obéit a la statistique
de Maxwell-Boltzmann et s’écrit :

N(Eni)dEni O +/Eniel #dEn: (4.12)

Nous pouvons alors extraire de cette distribution la valeur moyenne de I’énergie, égale a %kT, soit
1.5 fois I’énergie thermique E¢h, = %ev :
3
(Eni) = 5Eu (4.13)

Et I’énergie moyenne finale d’un neutron apres un choc élastique sur un noyau cible s’écrit alors :

(Et) = %(EO +ngm (4.14)

4.2 Larelation E —t dans un spectromeétre a temps de ralentisse-
ment

La théorie qui va suivre n’est exacte que lorsque certaines conditions sont satisfaites [Ni03]. Tout
d’abord,

e le milieu ralentisseur doit pouvoir étre considéré comme infini.
Celarevient physiquement a dire que le parcours projeté d’un neutron depuis son énergie initiale
jusqu’a I’énergie d’une résonance de capture d’un noyau cible (de I’ordre de quelques eV) doit
étre inférieure aux dimensions du massif ralentisseur. Nous avons montré précédemment que
cette condition est respectée.

e Le milieu ralentisseur doit étre homogene.
Cette hypothese n’est pas parfaitement respectée en raison de la présence du systeme de détec-
tion et du doigt de gant.
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e Lasection efficace de diffusion élastique doit étre un processus dominant par rapport aux autres.
Nous devons donc avoir une quasi-égalité entre la section efficace totale et la section efficace
de diffusion élastique, ce qui est le cas, en premiére approximation, pour le carbone et le fluor.

e Lasection efficace de diffusion élastique doit étre constante sur le spectre énergétique du ralen-
tissement étudie.
Les sections efficaces des deux noyaux considérés sont sensiblement constantes entre I’eV et
une centaine de keV. Au-dela, ¢a n’est plus le cas.

e L’énergie thermique du milieu est faible devant I’énergie des neutrons.
Les énergies qui nous intéressent ici seront supérieures a I’eV, soit 40 fois I’énergie thermique.

Les deux massifs de la plate-forme PEREN sont au premier ordre compatibles avec les hypothéses
énoncées. Nous pouvons alors développer le modéle du ralentissement dans ces milieux [Pe01,
TA99].

4.2.1 Dans un milieu monoatomique

Considérons le massif de graphite, milieu mono-atomique, avant d’étendre cette théorie au cas d’un
milieu moléculaire.

L’énergie moyenne E’ d’un neutron d’énergie E, apres un choc élastique dans un milieu ralentis-
seur de ce type a I’énergie thermique E;,, négligeable devant E, (cf équation (4.14)) est de la forme:

1
E'= @EO (4.15)
Il est alors aisé d’en déduire I’énergie moyenne E (" aprés n chocs successifs:
1
M — @Eo (4.16)

L’expression du temps moyen de ralentissement d’un neutron depuis sa création aprés n chocs
dans le massif ralentisseur s’obtient en considérant que I’instant du n'™ choc est la somme des temps
moyens entre chaque diffusion sur les noyaux du milieu; soit la somme des rapports du libre parcours
moyen au i™ choc, A, sur la vitesse moyenne:

1 /My /B2
m— = s BT
th =515 % E (4.17)

Nous avons simplifié I’expression en prenant en compte une de nos hypotheses de départ qui
impose la constance de la section efficace de diffusion élastique, donc du libre parcours moyen. En

effet, le terme A! se réduit alors & A = % ou N est le nombre d’atomes par unité de volume et o
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la section efficace de diffusion élastique. La somme effectuée, nous pouvons remplacer les termes
en puissance de [3 a I’aide de la relation (4.16). Nous avons aussi isolé et regroupé tous les termes
constants qui ne dépendent pas de E,, dans une unique constante t, qui a la dimension d’un temps.
L’expression obtenue s’écrit, en introduisant un parametre constant K:

M 4y — 1
t +t0_\/R<\/E_n) (4.18)

Nous obtenons donc la relation énergie-temps sous son expression usuelle en passant des variables
énergie et temps discontinues a ces mémes variables continues en enlevant I’indice n :
E= Lz (4.19)
(t+to)
Les parameétres caractéristiques du milieu ralentisseur, K et ty sont donneés par les Eq (4.20) et
Eq (4.21). M, représente la masse du neutron, c la vitesse de la lumiere tandis que A, p et N, re-
présentent respectivement la masse du noyau diffuseur, sa densité et le nombre d’Avogadro. o est la
section efficace microscopique du matériau diffuseur.

2 2
K — M AN T (4.20)
2c2(B—1)> \pNa/ ©?

IMnc2 1 A
to = 4.21
0 2Ey B—1pNac (421)

Il est & noter que K ne dépend que des propriétés du matériau diffuseur, alors que tg est aussi relié
a I’énergie incidente Eq du neutron. Ce dernier parameétre est une illustration de I’ordre de grandeur du
temps nécessaire pour qu’un neutron perde I’information sur ses conditions initiales. En effet, lorsque
t > to, le ralentissement des neutrons, obéissant alors a la loi E = tﬁz ne dépend plus de I’énergie
initiale du neutron.

Appliqués au massif ralentisseur de graphite utilisé expérimentalement, les deux parameétres du
ralentissement K et tg ont pour valeur :

Kgr = 461.12¢V.pis? (4.22)

togr = 1.36.10 % s (4.23)

Nous avons extrait d’une simulation numérique, réalisée avec la source de neutron définie dans le
chapitre précédent, les populations neutroniques n(E,t)d(logE)d(logt) dans un petit volume cylin-
drique (~ 1cm de rayon et de hauteur) proche du systeme de détection (cf figure 4.2). Cette grandeur
correspond au nombre de neutrons, en fonction de I’énergie et du temps, dans une cellule d’énergie
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E et de temps t de largeur d(logE)d(logt). Le fait de prendre une cellule de petite taille et proche
du systeme de détection est important car des simulations nous ont montré que le ralentissement des
neutrons est plus rapide (resp. moins rapide) lorsque la cellule de mesure est proche (resp. éloignée)
de la source.
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Figure 4.2: Population neutronique en fonction de I’énergie et du temps superposée a la relation
E —t tracée a partir des coefficients K et ty calculés pour le massif de graphite dans une petite cellule
cylindrique proche du systéeme de détection.

L’étude de la figure 4.2 nous montre que la fonction E(t), dont les parametres sont donnés par les
équations (4.22) et (4.23), est bien représentative de la valeur moyenne des distributions neutroniques
entre E ~ 1eV et E ~ 100eV. En deca de ce domaine énergétique, les neutrons sont encore dépen-
dants de leurs conditions initiales, liées aux caractéristiques de I’émission de neutrons qui est prise
en compte dans le modele uniquement en translatant le temps t par rapport a la valeur moyenne tem-
porelle de I’impulsion de neutrons. Enfin, le spectre des neutrons s’écarte notablement de la relation
E —t, pourt > 100 us, pour diffuser avec une énergie moyenne constante de I’ordre de %kT. Cette dif-
férence entre le modele et la simulation numérique s’explique par le fait que MCNP inclut en dessous
d’une énergie de I’ordre d’une dizaine d’eV un traitement thermique [Br-97-2] qui tient compte de
I’énergie thermique du milieu puis de I’énergie de liaison des atomes dans le solide. Ce traitement
thermique induit un ralentissement plus faible des neutrons jusqu’a leur énergie d’équilibre.
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4.2.2 Dans un milieu poly-atomique

Nous pouvons étendre la théorie qui précéde au cas ou le milieu serait moléculaire. Cette extension
serait alors applicable au Téflon (CF,). Nous allons considérer ici un milieu ralentisseur constitué de
molécules poly-atomique de type X,Yq. Le modele se généralise aisément a tout type de molécules.

Lors d’un choc élastique entre un neutron et une molécule du milieu, le neutron peut interagir soit
avec le noyau X, soit avec le noyau Y. Appelons ox et oy les sections efficaces de diffusion élastique
d’un neutron sur le noyau X et Y. La section efficace microscopique totale peut alors s’exprimer
OT = pox + qoy. La probabilité P(X) qu’a un neutron d’interagir avec le noyau X peut s’exprimer
ainsi :

_ pox

P(X) == (4.24)

Nous pouvons écrire I’énergie moyenne d’un neutron apres un choc élastique sur la molécule XYy
en fonction de la probabilité d’interaction avec les noyaux X etY.

ox 1 oy 1
el _ (p ><_2+q_Y_2) £ (4.25)
or By o1 B
Dans cette expression, les termes By et By sont les constantes du milieu équivalentes a celles in-
. _ . z . _ 14wy
troduites dans le cas mono-atomique (cf équation (4.11)). Nous avons alors Bx ol avec Wy,
masse nucléaire du noyau X par rapport a la masse d’un neutron. Le parametre lié au noyau Y s’ex-
prime de la méme facon. Nous pouvons alors exprimer I’équation (4.25) d’une maniere équivalente
a I’équation (4.15) en introduisant le parametre By représentatif de la perte d’énergie moyenne d’un

neutron sur une molécule de type XpYy :

1 _pox 1 qoyl
B ot B or B

Et I’énergie moyenne E’ d’un neutron d’énergie E, apres un choc élastique sur la molécule s’écrit :

(4.26)

1
/ [ —
E'= 52 Eo (4.27)
M
Le développement mathématique menant a la relation entre I’énergie d’un neutron et son temps
de ralentissement s’effectue de la méme maniére que dans le cas mono-atomique. Le libre parcours
, - imtilaire o' Anp _ Ay 1
moyen A d’un neutron dans le milieu moléculaire s’ecrivant A = s (PoXaov) (Am, pm et Ng sont
la masse molaire de la molécule, la densité du milieu et le nombre d’Avogadro), nous obtenons la
relation E —t dans le milieu moléculaire sous la méme forme que I’équation (4.19) et les parametres

du ralentissement K et t, s’écrivent :
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2 2
__ Mnc 2( Awm ) 1 ' (4.28)
2¢2 (B —1)° \PmNa/ (pox +qoy)

Mnc2 1 Am
] 4.29
0 2Eo Bm —1pmNac (4.29)

Nous avons ici défini la relation liant I’énergie d’un neutron en fonction de son temps de ralentis-

sement dans un massif constitué de molécules de type XpYj.
L’application numérique déterminant les parametres K et t, pour le massif de Téflon de la plate-

forme PEREN conduit a :

K = 1339.966V.us? (4.30)

to = 2.32.10 s (4.31)

Cette valeur théorique de K est supérieure a celle du graphite, ce qui illustre le fait que le ralen-
tissement des neutrons dans le Téflon est moins rapide. La simulation numérique d’une expérience
dans le massif de Téflon de laquelle nous extrayons la population de neutrons dans un petit cylindre
identique a celui intégré au massif de graphite simulé conduit au spectre de la figure 4.3.
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Figure 4.3: Population neutronique en fonction de I’énergie et du temps superposee a la relation E —t
tracée a partir des coefficients K et ty calculé pour le massif de Téflon.

La valeur moyenne des distributions neutroniques entre E ~ 1eV et E ~ 100eV est en accord avec
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la fonction E(t) représentée avec les paramétres K et ty théoriques. L’évolution de la population de
neutrons en dehors de ce domaine énergétique est comparable aux résultats extraits de la simulation
numérique réalisée dans le graphite.

4.3 Extraction du parametre K par la simulation

4.3.1 Méthode

Nous allons ici décrire une méthode de détermination du paramétre K représentatif du ralentis-
sement des neutrons dans les massifs de la plate-forme PEREN. Nous extrayons de la simulation
numérique la population de neutrons d2N(E,t) dont I’énergie est comprise entre E et E +dlogE
pour un temps de ralentissement compris entre t et t +d logt dans un cylindre proche du systéme de
détection. Nous couvrons énergétiquement et temporellement I’ensemble du ralentissement des neu-
trons dans le massif de I’énergie initiale jusqu’a I’énergie thermique. Nous avons finalement un histo-
gramme a trois dimensions ou chaque cellule de largeur d logE d logt contient le nombre de neutrons
%d logE dlogt passés par I’énergie comprise entre E et E +d log E au temps compris entre t
ett+dlogt dans le petit cylindre de mesure. Cette représentation de la matrice en fonction de E et det
n’est pas commode pour la détermination du parameétre K. La méthode usuelle [Pe01, TA99] consiste
a effectuer le changement de variable t — +/E (t +1o). Cette nouvelle variable, vE (t +to) = VK,
est constante selon le modele menant a la relation énergie-temps. La distribution de la population de
neutrons en fonction de E et de v/K conduit, pour un canal d’énergie donnée, a la valeur moyenne de
v/K. La population de neutrons en fonction de cette nouvelle variable s’exprime ainsi :

d?N(E,vK) _ d?N(E,t) 1
dlogEd(vK) dlogEdlogt t/E

La nouvelle matrice de dimension 2 permet de calculer le paramétre K en fonction de I’énergie.
La projection sur I’axe des /K pour un canal d’énergie E et de largeur A(logE) fixées donne la
distribution d':f\%? dont la valeur moyenne permet de déterminer la valeur de K pour I’énergie E
issue de la simulation numérique. Pour fixer la valeur du parametre tg dans le changement de variables,
nous avons la possibilité de I’imposer égale a sa valeur théorique (équation (4.21)) mais cela conduit
a une fonction K(E) divergente lorsque E — Ep, énergie initiale des neutrons. Cet écart au modéle
s’explique par I’hypothése de la diffusion isotrope des neutrons dans le centre de masse, qui s’avére
étre une mauvaise approximation pour le graphite et le fluor au-dela de quelques centaines de keV.

Nous avons donc choisi d’ajuster le paramétre ty afin d’obtenir la dispersion minimale de K a haute

(4.32)

énergie.
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4.3.2 Application au massif de graphite

Nous allons illustrer la méthode sur le spectre représenté figure 4.2, ou la population neutronique,

2
en fonction de I’énergie et du temps, a été extraite dans le cas du graphite. Les distributions %
transformées par le changement de variables sont représentées figure 4.4. Nous avons été contraints

d’imposer a Ops la valeur du paramétre tg afin de minimiser la dispersion a haute énergie.

(eV)

énergie

/

0 EVK) (ua)

F1G. 4.4 — Illustration de la relation énergie-temps en fonction de I’énergie et de la variable vK =
VE (t+1p) dans le cas du massif de graphite.

Nous observons la portion constante qui correspond au domaine énergétique ou la corrélation
E —t est droite.

Les projections sur I’axe des v/K, pour un canal d’énergie E et de largeur A(logE) de la distribu-
tion représentée sont effectuées, nous en représentons quelques unes a différentes énergies figure 4.5.

Enfin, la valeur moyenne de I’ensemble de ces distributions conduit a I’extraction du parametre K
en fonction de I’énergie dans le massif de graphite (cf figure 4.6). Les incertitudes correspondent a la
propagation des erreurs statistiques des distributions de la population neutronique en fonction de v/K
a énergie fixeée.

Le calcul du parametre K en fonction de I’énergie montre qu’il n’est pas constant sur le spectre
énergétique des neutrons. En effet, les nombreuses hypothéses justifiant la relation entre E et t ne
sont pas rigoureusement respectées ici, d’ou I’écart par rapport au modéle. La valeur moyenne de K
entre 1eV et 1000eV est d’environ 540eV.ps?, soit un écart de 17% par rapport & sa valeur théorique.
Néanmoins, I’important est que nous avons mis en évidence le fait que I’énergie des neutrons dans
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F1G. 4.5 — Projection sur I’axe v/K des coupures en énergie de la population neutronique en fonction
de E et de v/K dans une cellule du massif de graphite.
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F1G. 4.6 — Représentation du paramétre K en fonction de I’énergie dans le cas du massif de graphite.

le massif de graphite est fortement corrélée a leur temps de ralentissement, condition principale de
I’applicabilité de la méthode.

Les cibles résonnantes utilisees vont conduire a I’observation de résonances temporelles explici-
tées tableau 4.1.

| graphite | In | Au | Ag | Mo |
Energie de résonance (eV) 146 | 49 | 5.2 |45.0
temps de résonance théorique (us) | 17.8 | 9.7 | 9.4 | 3.2
temps de résonance simulé (us) | 19.8 | 10.4 | 10.1 | 3.4

TAB. 4.1 — Correspondance entre les énergies de résonance des cibles utilisées et les temps de reso-
nance associés théoriques et calculés a partir de la simulation.

4.3.3 Application au massif de Téflon

Un travail équivalent a été réalisé dans le Téflon et a conduit a la distribution représentée figure 4.7
pour la population neutronique dans une cellule proche du détecteur en fonction de I’énergie et de la
variable v/K avec tg = 0.07 s.

Les projections a différentes énergies sont représentées figure 4.8. Enfin, le paramétre K en fonc-
tion de I’énergie, figure 4.9, montre que sa variation en fonction de I’énergie est comparable au K(E)
du massif de graphite. L’écart par rapport au modele est ici de 4%.

Les valeurs théoriques et calculées des résonances temporelles induites par les cibles résonnantes
sont données tableau 4.2.
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F1G. 4.7 — Illustration de la relation énergie-temps en fonction de I’énergie et de la variable vK =
VE (t +1p) dans le cas du massif de Téflon.

Téflon In | Au | Ag | Mo

Energie de résonance (eV) 146 | 49 | 5.2 |45.0
temps de résonance théorique (us) | 30.3 | 16.5 | 16.1 | 5.5
temps de résonance simulé (us) | 30.9 | 16.8 | 16.3 | 5.6

TAB. 4.2 — Correspondance entre les énergies de résonances des cibles utilisées et les temps de
résonance associés théoriques et calculés a partir de la simulation.
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F1G. 4.8 — Projection sur I’axe v/K des coupures en énergie de la population neutronique en fonction
de E et de v/K dans une cellule du massif de Téflon.

1500

[EARRSNRAN

us?)

1450

1400

K (eV

HHz‘H

1350

[

1300

HH*HH

1250

I

1200

_“H‘i““‘

1 10

5 10°
énergie (eV)

F1G. 4.9 — Repreésentation du parameétre K en fonction de I’énergie dans le cas du massif de Téflon.
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Chapitre 5

Traitement des données expérimentales et
simuléees

Nous allons décrire dans ce chapitre I’ensemble des étapes conduisant aux spectres expérimen-
taux et simulés exploitables a partir des données brutes obtenues tel que nous I’avons décrit dans les
chapitres 2 et 3.

5.1 Les expériences

5.1.1 Meéthode de reconstitution des spectres expérimentaux

Trois étapes sont nécessaires pour obtenir des spectres experimentaux exploitables a partir des
fichiers de données expérimentales décrits dans le paragraphe 2.3.3 :

e Transformer le temps absolu ty en temps relatif t, repéré par rapport au temps de I’impulsion
GENEPI antérieure au signal :
A chaque impulsion GENEPI est codé I’instant absolu de I’impulsion tg, les instants absolus
ta des événements sont alors exprimés relativement a I’instant initial GENEPI tel que t, =
ta — tg. Nous obtenons alors des événements stockés en temps relatif, c’est a dire par rapport a
I’impulsion GENEPI qui devient I’origine temporelle des événements.

e Corriger la perte d’événements due aux empilements :
La correction de la perte d’evénements empilés consiste a créer un événement supplémentaire
lorsque nous trouvons un événement avec un bit d’empilement égal a 1. Le temps de montée
des signaux étant de I’ordre de 100ns, cela signifie que I’événement rejeté a un temps d’arri-
veée compris entre I’instant t de I’événement courant et I’instant t + 100 ns. L’acquisition stocke
les instants des événements sur des canaux de 25ns, le temps de montée correspond alors a
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4 canaux. Un tirage aléatoire est effectué entre 0 et 4 et un événement est rajouté a I’instant
correspondant au canal temporel t; + Atj ou At; est I’entier inférieur du nombre généré aléatoire-
ment. L’énergie associée a I’événement rajouté est fixée arbitrairement, ce qui importe peu car
nos analyses vont concerner les spectres en temps.

e Corriger la perte d’événements due au temps mort.
Il s’agit pour cela de déterminer le temps mort associé a I’ensemble du systéme de détection
et d’acquisition. Un moyen consiste a extraire des données les écarts en temps At entre un
événement et son suivant, méthode que nous appliquons et dont nous représentons les résultats
pour différentes acquisitions sur la figure 5.1.
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F1G. 5.1 — Distribution type des différences temporelles des événements successifs pour les acquisi-
tions dans le massif de graphite a gauche, et de Téflon a droite.

Le temps entre t = 0 et I’apparition d’un taux de comptage non nul correspond au temps mort
total. Nous trouvons alors a I’aide de ces deux figures un temps mort T, = (3.314-0.03) us pour
les acquisitions dans le graphite et T, = (4.04 +0.03) s pour les acquisitions dans le Téflon.
La correction de temps mort se déduit de la fagon suivante [Kn89, Le84-2] :

Une expérience réalisée avec Ny impulsions GENEPI, a un nombre de coups mesurés dans un
canal temporel t de largeur At qu’on appelle Ny (t). Le nombre de coups non mesurés & cause
du temps mort est N (t). Alors, le taux de comptage effectif Ny (t) est :

Ny (t) = Nm(t) +Nc(t) (5.1)

Par ailleurs, les probabilités Py (t) d’enregistrer un coup dans un canal t de largeur At et Py(t)
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de mesurer un coup si le temps mort est nul s’écrivent :

~ Nm(t)
=

CN(t)
-

Pm(t) , Pu(t) (5.2)
La probabilite d’avoir un événement dans le temps mort, donc non mesuré, Py(t) = N,‘\,—S) corres-
pond alors a la détection d’un événement sachant qu’il y a eu un signal détecté et stocké entre

le temps t — 1, et t. Elle s’écrit en conséquence :

Pe(t) = Ry(t) ( S Pm(t)) (5.3)

En combinant les trois dernieres équations, nous pouvons alors extraire le taux de comptage
corrigé du temps mort :

Nm(t
Ny(t) = —T( (5.4)
Nm(t
-5
t—Tm

L’ensemble des corrections énoncées conduisent a des spectres en temps finalisés représentant les
taux de réaction en fonction d’un canal temps. 1l reste finalement a modifier I’axe des abscisses par la
correspondance 1canal = 25ns.

5.1.2 Reponse du détecteur silicium

Le semi-conducteur silicium fournit I’information sur le monitorage direct de la source de neu-
trons. Le signal qu’il fournit est codé de maniére a obtenir le nombre de particules détectées en
fonction de leur temps d’arrivée et de leur énergie. Nous représentons figure 5.2 un spectre type issus
du détecteur Silicium.

L’histogramme en échelle linéaire en z nous montre qu’un pic majoritaire est observable vers le
canal d’amplitude 1100 et pour un canal temporel de I’ordre de 1900. Nous observons aussi deux
distributions plus faibles a un temps équivalent mais a des amplitudes plus faibles. L’histogramme
construit en échelle logarithmique permet d’observer des pics de faibles amplitudes. Nous observons
deux pics secondaires vers le canal temporel 1900, d’énergie plus élevée que le pic principal. Enfin,
des distributions sont observables au canal d’amplitude 1100, semblant se répéter au cours du temps.
Ces derniéres distributions ont été interprétées comme un signal “écho” du pic principal, I’écart en
temps entre elles étant de I’ordre de grandeur du temps de transmission du signal le long de deux
fois la distance des cables coaxiaux. Nous négligerons par la suite ce bruit d’origine électronique qui
représente moins de 0.3% du pic principal.

Il est possible de détecter plusieurs protons simultanément. Si le nombre de protons total généré
par impulsion est Np, alors la probabilité lors d’une impulsion de détecter un et un seul proton est :

73



@ A

Aaux de comptage

1400

1200

1000

800

— 600

400

200

F1G. 5.2 - Signal du détecteur Silicium pour une acquisition réalisée dans le massif de graphite. La fi-
gure du haut est en échelle logarithmique en z afin d’observer toutes les contributions non nulles dans
le détecteur, tandis que celle du bas, en échelle linéaire, met en évidence les contributions majoritaire
du signal.
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P(1) =Npe(1—g)" ! (5.5)

ou le terme € est I’efficacité de détection, probabilité qu’un proton soit émis dans la direction du
diaphragme et détecté. Cette formule se genéralise a la détection de i protons :

P(i) =Cy ¢ (1—g)""' (5.6)
Np!
il(Np—i)!"
Représentons la projection du graphique représenté figure 5.2 sur I’axe des amplitudes, nous ob-
servons alors la figure 5.3. Nous avons pris soin de normaliser le spectre par le nombre d’impulsions

GENEPI, afin de pouvoir relier les histogrammes avec la loi de probabilité décrite par I’équation (5.6).

avec la combinaison C,{,p =
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F1G. 5.3 — Projection sur I’axe des amplitudes du spectre Silicium. Le spectre a été normalisé par le
nombre d’impulsion GENEPI de I’acquisition correspondante (de I’ordre de 40.10%dans ce cas).

Nous observons trois pics distincts dont les maximums extraits par ajustement gaussien sont res-
pectivement 1200.6, 2402.3 et 3602.6. Nous pouvons penser qu’il s’agit d’une simple, d’une double
et d’une triple détection de protons, ce que nous pouvons verifier a I’aide de la loi de probabilité (5.6).

Tout d’abord, il convient de fixer les limites d’intégration des différents pics observés (cf fi-
gure 5.3).

Il reste a déterminer la valeur de I’efficacité €, produit de I’efficacité intrinséque (égale a 1 pour un
détecteur semi-conducteur) par I’efficacité géométrique. Nous avons développé deux méthodes pour
déterminer cette derniere.

La premiére méthode consiste a effectuer un code Monte-Carlo qui génére aléatoirement les pro-
tons issus de la source de TiD en suivant leurs distributions énergétique et angulaire décrite au para-
graphe 3.3.1. Il suffit d’effectuer le rapport entre le nombre de protons qui passent par le diaphragme
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d’intégration ainsi que I’expression de la somme des événements compris dans cette zone. La zone i
correspond a une multiplicité de détection de i protons. Nps; est le nombre total de protons détectes
par impulsion GENEPI.

du moniteur Silicium sur le nombre total de protons généreés.

La deuxiéme méthode consiste a calculer cette efficacité a partir des distributions angulaire et
energeétique de I’émission de protons. Le nombre de protons Npsi genéré par des deutons d’énergie
Eq et émis dans I’angle solide du détecteur (cf figure 5.5) est proportionnel a la section efficace de
la réaction D(d, p)*H (que I’on note op(Eq)) et inversement proportionnel a la perte d’énergie d’un
deuton dans la cible. Il est aussi proportionnel a la probabilité P(vsj, Eq)AQ qu’a un proton créé par
un deuton d’énergie E4 d’étre émis dans I’angle solide du diaphragme AQ = §VSi. Svs; est la surface
apparente du diaphragme vue depuis la source et D est la distance de la source au diaphragme.
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FiG. 5.5 — Schématisation du moniteur.
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Nous avons ici considéré que I’émission de protons est ponctuelle. Le nombre de protons total
N, créés dans tout I’espace par des deutons d’énergie Eq est quant a lui proportionnel aux mémes
grandeurs et a I’intégrale sur tout I’espace de P(v, Eq)AQ. Lefficacité géométrique s’écrit alors :

Ea=Fo | op(Eqg) _ Svs.
/Ed 0 [ (pd—E) SI;Ed)

/E:O [ )/Zan Ed)dv]dEd

Nous remarquons alors que si nous imposons P (v, Eq) constant, nous retrouvons I’expression de
I’efficacité géométrique dans I’approximation des petits angles pour une source isotrope. L’applica-
tion des ces deux méthodes dans la détermination de I’efficacité géométrique a mené a deux valeurs
identiques, nous avons alors :

dEq4

€=

(5.7)

£=(25.74+0.1).10"' (5.8)

L’écart par rapport a un systeme géométrique identique avec une source de protons isotrope est de
I’ordre de 15%.

Nous avons par ailleurs estimé dans le paragraphe 2.2.2 que le nombre de protons N émis par
impulsion GENEPI est de I’ordre de 25000. Nous pouvons donc maintenant calculer les probabilités
de détecter un, deux ou trois protons dans le détecteur, et les comparer aux valeurs mesurées, obtenues
par intégration des pics du spectre expérimental. Le tableau 5.1 indique les résultats obtenus.

expérimental calculé
P(1) 5.7.1072 5.8.10~2
P(2) 1.8.10°3 1.8.10°3
P(3) 3.4.10°° 3.7.10°°

TAB. 5.1 — Tableau explicitant les probabilités de détection d’un, deux ou trois protons déterminées
par le calcul (équation (5.6)) et par la mesure.

Les probabilités expérimentales étant relativement proches du calcul, nous avons alors clairement
vérifié que les trois pics observés sont relatifs a la détection de un proton, de deux protons et enfin,
de trois protons, ce qui nous permet de déterminer expérimentalement le nombre de protons émis par
impulsion GENEPI par la formule suivante :

Np = (P(1) +2.P(2) +3.P(3))¢ (5.9)

qui conduit a la valeur N, = 23500 protons générés en moyenne lors d’une impulsion GENEPI
pour cette acquisition, et & un nombre de neutrons générés (cf. équation (2.14)) :
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Np/G ~ 26000 + 1000 (5.10)

Nous pouvons genéraliser les remarques précédentes et les appliquer a I’ensemble des acquisitions
dans les massifs de graphite et de Téflon, ce qui nous permettra d’observer I’évolution de I’émission
de neutrons au cours des acquisitions successives. La figure 5.6 illustre a ce titre le nombre total de
neutrons émis par impulsion GENEPI pour les acquisitions graphite et Téflon.
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3 o
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F1G. 5.6 — Nombre total moyen de neutrons émis par la source de TiD par impulsion GENEPI dans
I’ensemble des acquisitions graphite (figure de gauche) et de Téflon (figure de droite). Les erreurs
représentées sont uniquement statistiques.

Ces deux histogrammes montrent que I’intensité de la source n’est pas particulierement stable
d’une acquisition a une autre. Nous observons une brusque augmentation de I’émission de neutrons
dans le cas du graphite au niveau de I’acquisition n°®7 qui correspond a une modification des réglages
du faisceau visant a une meilleure focalisation. Les acquisitions Téflon montrent une chute d’une
dizaine de pour-cent entre les acquisitions n° 2 et n° 3. Ce fait s’explique simplement en précisant qu’il
y a eu six jours d’écart entre ces deux acquisitions; les conditions de faisceau ont pu donc se modifier.
Nous observons de plus qu’il existe un facteur de I’ordre de 2.5 entre les nombres totaux de neutrons
émis par la source en acquisition Téflon et graphite. En effet, les expérimentions graphite ont été
réalisées quelques mois apres les acquisitions Téflon et nous avons utilisé une cible TiD de meilleure
qualité réalisée par le laboratoire de chimie du LPSC. La sélection des événements relatifs aux protons
des spectres issus du détecteur silicium permettent aussi de déterminer la distribution temporelle de
I’impulsion de neutrons. Celle-ci, étant intégrée a la simulation numérique, doit étre déterminée avec
précision. Elle se déduit de la projection sur I’axe des temps de la distribution représentée figure 5.2,
en prenant soin d’éliminer les événements non relatifs a I’émission de protons. Nous obtenons alors
la figure 3.11.

Les acquisitions dans le bloc de Téflon ayant été réalisées avec plusieurs mois d’intervalle par
rapport au graphite, la forme du faisceau, dépendant des réglages de GENEPI et de I’électronique, est
différente (cf figure 3.12).

78



Nous justifions ainsi I’introduction de ces deux distributions dans la simulation numérique comme
nous I’avons décrit dans le Chapitre 3.

5.1.3 Réponse du P.M.

Le signal fourni par le P.M. contient I’amplitude et le temps associés aux gammas détectés au
cours d’une acquisition. L’amplitude est proportionelle a I’énergie des gammas détectés ; il n’est pas
nécessaire de détailler cette information. Nous allons donc nous concentrer sur la réponse temporelle
du photo-multiplicateur.

Les acquisitions principales sont réalisées avec un VETO sur les événements qui proviennent
directement de I’impulsion GENEPI (cf figure 5.7). Des séries de courtes acquisitions sans VETO
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F1G. 5.7 — Visualisation du VETO (a gauche) et d’une acquisition sans VETO , a droite.

(~ 15min) encadrent les acquisitions principales afin de permettre la détermination de I’instant de
création des neutrons.

Les acquisitions sans VETO durant I’impulsion GENEPI impliquent un temps mort important.
On peut s’en rendre compte en comparant le flash gamma issu du PM avec la distribution temporelle
de I’impulsion de neutrons déterminée par le signal du détecteur silicium, peu détériorée par le temps
mort (cf figure 5.8).

Nous observons que la correction de temps mort appliquée au flash gamma détecté par le YAP
conduit a un signal identique a celui fourni par le détecteur Silicium. Par suite, il est tout a fait
raisonnable de reconstituer le flash gamma des spectres avec VET O et ce dernier s’interpréte comme
une image temporelle de I’impulsion de neutrons.

Finalement, tous les spectres sont corrigés par les événements empilés puis corrigés du temps
mort. L impulsion initiale est reconstituée, renormalisee par rapport au nombre de protons N, détectés
dans le silicium, puis superposée aux acquisitions principales elles aussi renormalisées par rapport a
Np.
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F1G. 5.8 — Impulsions GENEPI (les deux spectres en trait plein a gauche et a droite) comparée au flash
gamma généré a I’instant du pulse GENEPI et détecté par le scintillateur YAP (courbes pointillées a
gauche et a droite). La courbe de gauche n’est pas corrigée du temps mort, contrairement a celle de
droite.

® ACQUISITIONS GRAPHITE

Les spectres représentatifs des taux de comptages reconstitués pour les acquisitions graphite et
pour toutes les cibles, figure 5.9, permettent de visualiser I’ensemble des résonances temporelles.

Il importe, avant de commenter ces courbes, d’observer I’importance relative des empilements et
du temps mort sur la réponse temporelle du photo-multiplicateur. Nous allons raisonner ici sur des
acquisitions réalisées avec une cible d’or dont I’amplitude de la résonance est supérieure a celles des
autres cibles utilisées. Les spectres montrant la contribution des événements empilés sont représentés
figure 5.10 et montrent qu’au niveau de la résonance de I’or, la proportion de ces événements est de
I’ordre de 2%.

La figure 5.11 indique I’importance de la correction de temps mort par I’intermédiaire du facteur
de correction, en fonction du temps, rapport entre le spectre corrigé et non corrigé. La correction de
temps mort est maximale vers la résonance de I’or et entraine une augmentation du taux de réaction
d’environ 9%.

Enfin, les spectres réponse du photo-multiplicateur montrent que les résonances temporelles ob-
servées sont bien résolues. Les instants de ces résonances, pouvant étre associés aux maximums des
taux de réaction sont en cohérence avec les énergies des résonances des cibles utilisées. L’énergie
de résonance la plus haute, pour le molybdéne (E, = 45¢€V), correspond au temps de résonance le
plus faible, de I’ordre de 4 s par rapport a I’origine de la représentation. De la méme maniere, I’or
(Er = 4.9¢eV) a une résonance observée vers 11 us tout comme I’argent (E; = 5.2¢V). Enfin, I’indium
a I’énergie de résonance la plus basse, a 1.5eV, qui correspond a un instant de résonance de I’ordre de
20ps. Les “flashs gammas” qui correspondent a I’impulsion de neutrons GENEPI sont trés intenses
et d’amplitudes bien supérieures aux résonances observées, ce qui justifie la présence du VETO lors
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F1G. 5.9 — Taux de comptages en fonction du temps pour les différentes cibles utilisées dans le massif
de graphite. Le spectre du bas montre la somme des acquisitions sans cible, représentatives du bruit
de fond au cours d’une acquisition.
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F1G. 5.10 — Taux d’événements empilés en pour-cent dans le photo-multiplicateur (massif de gra-
phite).

de ces acquisitions.

Au niveau du spectre de bruit de fond, nous observons une légére remontée du taux de comptage
au-dela des 20 us qui est caractéristique de la remontée de section efficace du cadmium a basse énergie.
Nous notons de plus la présence de faibles résonances vers les 6 s ainsi que vers les 11 s.

e ACQUISITIONS TEFLON

D’une maniére similaire aux mesures dans le graphite, les spectres totaux représentatifs des taux
de réaction (n,y) sont normalisés par rapport aux nombres de protons détectés dans le silicium. Ils
sont aussi reconstitués en superposant le “flash” gamma initial. L’ensemble des acquisitions avec et
sans cible sont représentés figure 5.12.

La contribution des empilements dans les spectres expérimentaux est représentée pour I’ensemble
des acquisitions avec une cible d’or (figure 5.13). Nous déterminons ainsi la proportion maximale
d’événements empilés au niveau de la résonance de I’or, de I’ordre de 0.35%, plus faible que dans
le cas du graphite. Les acquisitions dans le graphite et le Téflon ont été réalisées avec plusieurs
mois d’intervalle, et le circuit électronique a été reconstitué. Dans le cas du graphite, le seuil du
discriminateur était plus bas que dans le cas du Téflon, ce qui induit plus d’événements détectés par
impulsion GENEPI. Par suite, la proportion d’événements empilés, directement proportionnelle au
taux de comptage par impulsion, est plus faible ici.

En ce qui concerne le temps mort, les remarques précédentes s’appliquent encore et nous trou-
vons (cf figure 5.14) un facteur de correction de temps mort égal a 1.015 au plus. Cette grandeur
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F1G. 5.11 — Représentation de la fonction de correction de temps mort exprimant le rapport entre le
taux de comptage corrigé a celui non corrigé en fonction du temps.

exprime une correction de temps mort maximale de 1.5%, faible devant les 9% de corrections pour
les acquisitions graphite.

Enfin, les mesures réalisées dans le cas du Téflon conduisent a des observations similaires a celles
des mesures dans le graphite. Pour le spectre de bruit de fond, nous observons une similitude avec le
bruit de fond dans le graphite. En effet, un pic est mis en évidence vers les 9 s et un autre, d’amplitude
plus faible, vers les 20 us. Ce fait implique une discussion sur le bruit de fond, car aucun des matériaux
de I’ensemble expérimental n’explique la présence de ces pics.

e ETUDE DU BRUIT DE FOND

Nous avons déterminé les énergies des pics observés a I’aide de la relation E —t dans le graphite
(pourt ~6ps) et le Téflon (at ~ 9us). Il apparait alors que dans les deux cas, ces pics correspondent
a la méme énergie E ~ 19eV. En d’autres termes, un pic commun aux deux spectres de bruit de fond
montre une résonance d’un noyau contenu dans les matériaux constituant le dispositif expérimental.
De méme, la Iégére remontée qui suit les pics est observée pour une énergie de I’ordre de 4eV dans les
deux massifs. Nous avons alors examiné les sections efficaces de réaction (n,y) de tous les matériaux
tabulés dans la base de données ENDF, puis, nous avons sélectionné ceux ayant une résonance isolée
entre 17eV et 21eV suffisamment intense, soit supérieure a environ 1000barns. Parmi ces derniers,
nous n’avons sélectionné que les noyaux dont la résonance vers 19eV est supérieure a d’éventuelles
résonances a plus basse eénergie (ce qui aurait généré un autre pic d’intensité comparable a un temps
supérieur a 9s). Il subsiste apres ces diverses sélections deux candidats :
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sans cible, représentative du bruit de fond au cours d’une acquisition.
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FIG. 5.13 — Taux d’événements empilés en fonction du temps en pour-cent dans le photo-
multiplicateur dans le cas du massif de Téflon.

e le tungsténe 186 présent a 30% dans le tungstene naturel.
e le samarium 147 présent a 15% dans le samarium naturel.

dont les sections efficaces d’absorption sont représentées figure 5.15.

Nous pouvons exclure le samarium 147, car ce noyau a I’état naturel se compose a parts quasi-
égales des isotopes A = 147, A = 148, A = 149, A = 150, A = 154 et de I’isotope A = 152, qui a
une résonance a E = 8eV d’intensité 2.10° barns, soit presque cent fois plus intense que celle que
nous avons représentée. Le tungsténe naturel est composé des isotopes 182, 183, 184 (qui n’a pas de
résonance sur le domaine énergétique observé) et 186. Le tungsténe naturel apparait alors comme le
seul candidat potentiel générant les pics observes dans les bruits de fond expérimentaux.

Les alliages utilisés pour le doigt de gant sont connus avec précision et le tungsténe n’apparait pas
dans leur composition [MWO05]. Il ne peut en conséquent étre présent qu’a I’état de trace, or, il est
exclu qu’une impureté présente au niveau du doigt de gant puisse générer un pic aussi intense. Nous
connaissons les impuretés présentes dans le Téflon utilisé pour le maintien de I’ensemble de détection
et le tungstene n’y figure pas. Enfin, les concepteurs du P.M. [PH05-2] excluent le tungsténe de sa
composition. Il reste alors les bagues de serrage de I’ensemble de détection, usinée dans un dural qui
n’a pas fait I’objet d’analyse d’impuretés. Nous allons raisonner en terme d’ordre de grandeur afin
de tester la cohérence de cette hypothese. Cherchons a déterminer la quantité de tungstene nécessaire
dans la bague qui entoure le scintillateur pour reproduire le pic observé. Nous pouvons approximer,
de part la position de la bague, que I’efficacité géométrique de détection d’un gamma issu de cette
bague est du méme ordre de grandeur que I’efficacité de détection d’un gamma émis par une des
cibles résonnantes lorsqu’elles sont intégrées au systeme. L’instant d’apparition du pic dans le bruit
de fond étant proche du temps de résonance associé a une acquisition avec une cible de molybdene,
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F1G. 5.14 — Représentation de la fonction de correction de temps mort pour une acquisition avec une
cible d’or dans le massif de Téflon exprimant le rapport entre le taux de comptage corrigé sur celui
non corrigé en fonction du temps.

nous pouvons alors estimer la quantité de tungsténe nécessaire a la production du pic observé en
fonction de la quantité de molybdéne dans la cible résonnante. La fraction atomique de tungsténe,
rapport du nombre d’atomes de tungsténe sur le nombre d’atomes na; composant la bague en dural
s’exprime ainsi :

__ NMMoOMmo Nw (tr)

B naiow Nmo(tr)

ou les termes o représentent respectivement les sections efficaces de réaction (n,y) au niveau de

la résonance du molybdene (indicé par Mo), ou du tungstéene (W) éventuellement contenu dans la
bague en dural (indicée par Al). Les grandeurs nyo et na sont respectivement le nombre d’atomes
de molybdéne dans la cible et d’aluminium dans la bague de serrage. Enfin, les termes N(t) sont
représentatifs des taux de comptage expérimentaux sur des noyaux de molybdene et de tungsténe au
niveau de leurs résonances respectives®. Nous représentons figure 5.16 les taux de réaction comparés
du bruit de fond et de la cible de molybdene normalisés par le nombre de protons détectés par le

(5.11)

silicium. Le taux de réaction avec la cible de molybdene nous permet d’extraire une approximation
du nombre Ny, de gammas détectés a I’énergie de sa résonance ( E, = 45eV). Le spectre de bruit
de fond nous permet d’encadrer le nombre de gammas détectés issus d’une éventuelle impureté en
tungstene contenue dans la bague de serrage du systéme de détection entre deux limites, données par
I’amplitude du pic N, par rapport au zéro, puis Ny, par rapport a I’extrapolation du taux de comptage
en I’absence du pic (cf figure 5.16).

INous approximons dans la relation (5.11) I’égalité des flux & deux temps différents mais néanmoins relativement
proches. Cette approximation se justifie car nous cherchons un ordre de grandeur de la quantité de tungstene.
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FIG. 5.15 - Sections efficaces de réaction (n,y) du samarium 147 (en pointillé) et du tungsténe naturel
avec I’origine des résonances dues au tungsténe 186, 183 et 182 (trait plein). La résonance principale
du tungstene se trouve a E = 18.8¢V, celle du samarium a E = 18.3eV tandis que les secondaires
sont respectivement a E = 4.2eV et E = 3.4eV.

En déterminant alors les grandeurs de I’équation (5.11), nous obtenons I’encadrement suivant sur
la quantité de tungstene nécessaire pour observer le pic du bruit de fond :

70ppm < tyw <370 ppm (5.12)

Nous pouvons en conclure que la bague de serrage en dural doit contenir une centaines de ppm
de tungsténe pour expliquer le pic observé dans les spectres bruit de fond a E ~ 19eV. De plus, la
présence de tungstene est également compatible avec la l1égére remontée du taux de comptage vers
les 4eV. En conclusion, nous avons ajouté une centaine de ppm de tungsténe dans la simulation
numérique, pour la composition des bagues.

5.1.4 Temps de référence expérimental

L’étude du ralentissement des neutrons dans les massifs que nous considérons implique la connais-
sance de leur instant de création. Les méthodes de comparaison entre les simulations et les expériences
nécessitent une détermination identique de cet instant de référence.

e DEFINITION DU TEMPS DE REFERENCE EXPERIMENTAL

Nous avons discuté de la forme temporelle du faisceau dans le paragraphe 5.1.2. Nous présentons
a titre de rappel I’impulsion GENEPI issue du moniteur de protons figure 5.17 correspondant a la
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F1G. 5.16 — Comparaison entre les taux de comptage issus d’une acquisition avec la cible de molyb-
déne avec le spectre bruit de fond.

forme réelle de I’impulsion de neutrons ainsi que celle issue du PM.
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FI1G. 5.17 — Spectre en temps de I’impulsion de protons détectés dans le Silicium, donc de neutrons
émis par la cible TiD (courbe pointillé). La courbe noire est I’impulsion détectée par le P.M. lorsque

le VETO sur I’'impulsion GENEPI n’est pas activé. Les deux voies sont indépendantes d’ou le déca-
lage en temps arbitraire entre les deux distributions.

Le fait que les distributions temporelles issues du détecteur Silicium et du P.M. soient identiques
nous permet de choisir I’instant de référence d’un spectre expérimental d’aprés la distribution N(t)
issue du PM sans VETO. En effet, nous savons que le “flash” gamma issu du signal du scintillateur

correspond a la distribution temporelle de I’impulsion GENEPI. Pour déterminer une valeur expéri-

88



mentale du temps initial de création des neutrons, notre choix s’est porté sur la valeur moyenne 1 de
la distribution :

Zti N (ti)
~ OSN()

ou la somme s’effectue sur I’impulsion GENEPI uniquement. Appliquée aux courbes de la figure 5.17,
nous avons To = 47.27 us avec un écart-type de 0.229 s pour la distribution du scintillateur, et T =
47.38 s avec un écart-type de 0.226 us pour celle du silicium. La différence entre les écart-types des
deux distributions est de I’ordre du pour-cent, nous vérifions ainsi que les distributions du Silicium et
du P.M. sont équivalentes.

To (5.13)

e STABILITE DU TEMPS DE REFERENCE EXPERIMENTAL

La notion de temps de référence expérimental n’a de sens que si celui-ci est stable d’une acquisi-
tion a I’autre. Le fait que les acquisitions avec cible résonnante incluent un VET O ne permet pas la
détermination du temps T relatif a cette acquisition, c’est pourquoi nous associons a chaque acqui-
sition avec VET O, une autre acquisition indépendante sans VET O rendant possible la détermination
du temps initial. L’ensemble de ces acquisitions sans VET O doit étre stable, c’est a dire que les fluc-
tuations des To mesurés doivent étre faibles par rapport aux incertitudes. Nous allons vérifier ce fait en
introduisant I’erreur associée a une valeur de 1o mesurée, déduite de la relation (5.13). Les incertitudes
proviennent du terme N(t) dont I’erreur est de la forme AN(t) = /N(t). Nous appliquons alors la
formule usuelle de propagation des erreurs [Le84-3] en postulant I’indépendance des variables. Nous
avons alors :

SN ()
Aty =To ! 5+ (5.14)

Neot
(ztiN (ti))

ou la somme est réalisée sur I’'impulsion GENEPI et ou la grandeur Niq: est définie par Niot = ZN (ti).

Nous représentons sur le tableau 5.2 I’ensemble des 1 ainsi que les erreurs associées pour tOlIJteS les
acquisitions réalisées sans VET O au sein du massif de graphite et de Téflon. L’ensemble de ces points
avec leurs erreurs absolues est tracé figure 5.18.

Nous constatons alors a I’aide du tableau 5.2 et de la figure 5.18 que les valeurs expérimentales
des instants initiaux ont un domaine de fluctuation inférieur aux erreurs statistiques associées. Nous
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graphite
To (Us) | erreur absolue (us) | erreur relative (%)
47.283 0.095 0.20
47.275 0.160 0.34
47.328 0.108 0.23
47.286 0.108 0.23
47.313 0.128 0.27
47.338 0.118 0.25
Téflon

To (us) | erreur absolue (us) | erreur relative (%)
8.933 0.020 0.21

8.888 0.040 0.44

8.930 0.035 0.40

8.908 0.030 0.33

8.923 0.025 0.29

TAB. 5.2 — Détermination expérimentale des temps de référence ainsi que de leurs erreurs absolue et
relative pour I’ensemble des mesures réalisées avec les massifs de graphite et de Téflon.

pouvons alors conclure que notre définition ainsi que notre détermination du temps de référence ex-
périmental sont acceptables.

5.2 Lessimulations numériques

L’ensemble des calculs numériques, décrits au chapitre 3, conduit a des fichiers de sortie directe-
ment exploitables. Nous pouvons simplement représenter et commenter les résultats obtenus.

5.2.1 Les taux de réaction dans les cibles

e SIMULATION DANS LE MASSIF DE GRAPHITE

Le ralentissement des neutrons dans le graphite conduit aux taux de réaction (n,y) dans les cibles
résonnantes utilisées que I’on représentent figure 5.19.

En plus des résonances principales, on observe pour toutes les cibles, des résonances d’amplitudes
plus faibles pour les temps courts, représentatives des résonances résolues d’énergies plus élevées que
la principale. Par ailleurs, alors que les sections efficaces d’absorption évoluent en \% a basse énergie,
les taux de réaction tendent vers zéro apres les résonances. En fait, comme le montre I’évolution du
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FI1G. 5.18 — Représentation graphique des valeurs expérimentales des temps de référence mesurés
avec leurs erreurs absolues lorsque le VETO sur I’impulsion initiale est désactivé. Les acquisitions
dans le massif de Téflon sont a gauche, celles dans le graphite a droite.

flux simulé dans la cible résonnante en fonction du temps (cf figure 5.20), les taux de réaction tendent
vers zéro car le flux est fortement décroissant lorsque le temps de ralentissement augmente.

e SIMULATION DANS LE MASSIF DE TEFLON

Les extraction des taux de réaction (n,y) des simulations des expériences réalisées dans le massif
de Téflon ont conduit aux spectres de la figure 5.21. Les commentaires des taux de réaction mesurés
dans le massif de graphite sont alors applicables au cas du Téflon.

5.2.2 Les taux de réaction dans I’environnement expérimental

Nous verrons dans le chapitre suivant que nous pouvons reconstruire le bruit de fond expérimen-
tal a partir des taux de réaction simulés dans les différents matériaux qui composent le dispositif
expérimental. La figure 5.22 superpose, pour les simulations réalisées dans les massifs de graphite et
de Téflon, les taux de réaction dans le massif ralentisseur lui-méme, le YAP, le cadmium, la bague
de serrage du systeme de détection incluant 100 ppm de tungsténe et la cible TiD de production de
neutrons.

Les spectres de bruit de fond simulés dans le massif de graphite ou de Téflon sont similaires. En
effet, la relation E —t dans ces deux massifs entraine un ralentissement du méme ordre de grandeur
dans les deux cas.

Les taux de réaction (n,y) dans le massif ralentisseur (graphite ou Téflon) ainsi que dans le scin-
tillateur YAP sont peu dépendants du temps entre quelques microsecondes et quelques dizaines de
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92



-
o

flux de neutrons (u.a.)

o] rn———
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50

temps (us)

F1G. 5.20 — Flux de neutrons dans une cible résonnante en fonction du temps de ralentissement.

microsecondes. La cible de production de neutrons évolue de la méme facon a partir d’une dizaine de
microsecondes. Cette constance en taux de réaction s’explique par le fait que pour tous les matériaux
mentionnés, la loi typique en 1/V de la section efficace d’absorption [By94] apparait a relativement
haute énergie (en dessous de 2keV, tous les matériaux cités suivent cette loi), donc a faible temps de
ralentissement. L’évolution en 1/V de la section efficace d’absorption compense la chute de flux en
fonction du temps, ce qui explique les faibles variations des taux d’absorption.

Les taux de réaction dans la bague de maintien de I’ensemble de détection montrent un pic aux
instants t = 6us et t = 9 s respectivement pour les simulations dans le graphite et le Téflon. Au-dela
de ces pics, on observe dans les deux cas une légére remontée. Ce fait est intéressant car I’étude
des spectres de bruit de fond expérimentaux (cf figure 5.9 et 5.12) met en évidence une évolution
similaire.

Enfin, les spectres de capture radiative relatifs au cadmium sont marqués par deux grandes re-
montées d’origine identique vers t = 11 s pour les simulations dans le graphite et verst = 15us dans
le Téflon. Cette évolution était prévisible car la section efficace d’absorption du cadmium est faible
au-dela de 0.2eV puis augmente considérablement en dessous de cette énergie, rendant le cadmium
“opaque” aux neutrons.

5.2.3 Temps de référence de la simulation

Il est maintenant nécessaire de définir un temps de référence des temps de ralentissement simulés.
La définition du temps de référence expérimental 1o a déja été réalisée. Celle du temps de référence
simulé doit alors nécessairement s’appuyer sur cette définition afin de pouvoir les comparer directe-
ment.

A I’aide des taux de réaction (n,y) extraits de la simulation, nous avons pu mettre en évidence
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FiG. 5.21 — Taux de réaction des différentes cibles simulés dans le massif de Téflon.
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F1G. 5.22 — Taux de réaction simulés des principaux matériaux pour le cas des massif de graphite (a
gauche) et de Téflon (a droite).

un taux de réaction qui se superpose parfaitement au “flash” gamma observé expérimentalement.
En effet, le taux de capture a I’intérieur méme de la cible de TiD a des caractéristiques identiques
a I’impulsion de neutrons expérimentale. Nous pouvons Vérifier ce fait en observant la figure 5.23
qui représente les taux de réaction (n,y) simulés dans les différents matériaux qui entrent dans la
simulation numérique réalisée dans le massif de graphite. La distribution en temps expérimentale de
la source de neutrons y est superposeée.
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FI1G. 5.23 — Contributions renormalisées issues de la simulation numérique dont sont extraites les
principales sources de gammas superposées a la courbe en traits gras qui représente le spectre tem-
porel de I’'impulsion GENEPI tel qu’il a été introduit dans le calcul numérique.

Nous observons clairement sur cette figure que la seule contribution extraite du calcul MCNP
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qui semble correspondre & I’impulsion GENEPI est le taux de réaction (n,y) dans la cible TiD. Les
caractéristiques de cette distribution (valeur moyenne et écart-type) sont données par :

(t) =1.132ps; oy =0.228s (5.15)
tandis que ces mémes grandeurs associées a I’impulsion GENEPI sont :
(t) =1.129ps; oy =0.226ps (5.16)

L’écart sur la valeur moyenne étant de I’ordre de 0.3% tandis que celui sur I’écart-type est de
0.9%. Nous pouvons conclure que le flash gamma expérimental observé lors d’une acquisition sans
VETO est parfaitement bien reproduit par le taux de capture (n,y) dans la cible TiD de production de
neutrons. En fait, ce résultat était prévisible car la distribution temporelle de la source de neutron dans
la simulation est définie par rapport a la distribution expérimentale. La source de neutron se trouvant
dans la cible TiD de production de neutrons et celle-ci absorbant peu, le taux de réaction dans la cible
est non négligeable lorsque le flux y est trés important, c’est-a-dire pendant I’impulsion.

Nous avons maintenant la possibilité d’extraire un temps initial To expérimental et simulé qui
sera notre référence temporelle pour le calcul des temps de ralentissement. A titre d’exemple, nous
montrons figure 5.24 la superposition des “flashs” gamma expérimental et simulé que nous avons fait
coincider par rapport a la valeur moyenne des distributions.
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F1G. 5.24 — Superposition de I’impulsion GENEPI expérimentale (trait plein) avec le taux de réaction
simulé (n,y) dans la cible TID (histogramme en pointillé).

La question de la stabilité du temps de référence simulé ne se pose pas car le méme fichier source,
c’est a dire la méme distribution temporelle de I’impulsion de neutrons, est utilisé pour toutes les
simulations dans un massif. Le temps de référence simulé sera donc identique d’une simulation nu-
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mérique a une autre.
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Chapitre 6

Extraction des sections efficaces

6.1 Reconstitution des spectres expérimentaux par simulations

6.1.1 Meéthode

Nous allons ici décrire notre méthode visant a reconstituer les spectres expérimentaux a partir des
taux de réaction (n,y) simulés et extraits des différents matériaux. Nous avons déemontré au chapitre 3
la proportionnalité entre le taux de réaction (n,y) dans un matériau et le taux de gammas détecté par
le scintillateur YAP pour des temps supérieurs a quelques ps. Ceci étant pose, le taux de comptage
expérimental T(t;) est une combinaison linéaire des taux de réaction (n,y) dans les différents maté-
riaux pris en compte dans les simulations numériques. Nous appelons ces derniers T2'(tj) ou I’indice
m est relatif au matériau considéré. m est compris entre 1 et M, nombre de matériaux utilisés dans la
simulation numérique pour reconstruire un spectre expérimental.

Nous pouvons alors exprimer analytiqguement la combinaison linéaire, exprimant le taux de comp-
tage expérimental mesuré te(tj) a I’instant t; en fonction des contributions individuelles :

M
Te(t) = Zl [am T’ (t)] (6.1)

Les constantes de proportionnalité a, sont indépendantes du temps car elles représentent les efficaci-
tés individuelles de détection relatives a un matériau numéro m. Les termes de la somme doivent étre
positifs et inférieurs au terme Tq(t;).

Nous pouvons alors construire une fonction f({am}) de type x? qui dépend uniquement des co-
efficients et qui représente I’écart absolu entre I’expérience et la simulation numérique :

M 2
f({am}) = Z (Te(ti) - [GmT?(ti)]> (6.2)

i m=1

Le critere de minimisation de la fonction f s’énonce de la maniére suivante :
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- = < :
da 0 pourtoutm <M (6.3)

I conduit aux solutions induisant I’écart minimum entre I’expérience et la simulation numérique.
En d’autres termes, la résolution de ce systeme fournira la réponse en temps du détecteur issue du
traitement numérique. Nous allons maintenant imposer une convention d’écriture qui s’énonce de la
maniére suivante :

- soit Te(tj) et T'(ti) le taux de réaction expérimental et simulé parmi les M matériaux de la

simulation numérique. Nous appelons alors [Te Té] = Z (Te(ti).ré (ti)) et [TIS( Té} = Z (Tg(ti).Té (ti)).

Avec cette convention, le développement du critere de minimisation de la fonction f({am})
conduit a un systéme matriciel linéaire de dimension M x M :

( [0 [0 . . . . \ ( oo ( [TeT)]

[t [witd] . . : . ay [Te T3]
= ' (6.4)
: R A e I e ] OM_1 [TeT 1]
\ . N A A | ) \ oty \ [etd] )
gue nous pouvons symboliser par I’équation matricielle :
TX=Y (6.5)

La matrice T est connue et se déduit d’un traitement informatique sur les spectres simulés. Le
vecteur Y se déduit de la méme maniére incluant de plus le taux de réaction expérimental. L’ inconnue
est donc le vecteur X qui contient les coefficients de normalisation des contributions individuelles
simulées. Ce vecteur solution s’exprime a I’aide de la matrice inverse de T :

X=T"1y (6.6)

Ce type d’équation peut se résoudre avec un logiciel de traitement matriciel [Br97]. Notons par
ailleurs que nous avons la possibilité de définir nous-mémes les régions temporelles des spectres
que nous cherchons a faire coincider en jouant sur les bornes temporelles de la somme dans I’équa-
tion (6.2).
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6.1.2 Application au bruit de fond

Afin de tester I’efficacité de cette méthode, nous I’avons appliquée au bruit de fond. C’est-a-dire
que le systéeme matriciel a été résolu en considérant un spectre expérimental sans cible résonnante et
I’ensemble des taux de réaction simulés :

Le scintillateur YAP.

Le graphite ou le Téflon.

La protection Cadmium entourant le massif de graphite ou de Téflon.
La bague en dural contenant 100 ppm de tungstene.

La cible TiD de production de neutrons a une contribution négligeable sur le bruit de fond, elle n’est
prise en compte que pour la détermination de I’instant initial de création des neutrons.

L’application du programme de minimisation, avec une matrice de dimension 4, est réalisée a
partir de t = 4 s pour les mesures dans le massif de graphite et t = 6 us pour le massif de Téflon. Par
rapport a la fin de I’impulsion de neutrons, ces temps correspondent respectivement at = 2.3us et a
t = 3.8us . Ces temps nous assurent qu’aucun neutron d’énergie supérieure au keV n’intervient dans
le traitement.

Les reconstitutions des spectres bruit de fond dans le massif de graphite puis de Téflon sont re-
présentées figure 6.1.

Nous observons un trés bon accord entre les expériences et les reconstitutions simulées, ce qui tend
a montrer que la méthode de minimisation est efficace. Les coefficients associés aux contributions
individuelles simulées sont par ailleurs cohérents. Il apparait que la contribution principale au bruit
de fond est le scintillateur Y AP, ce qui semble logique car I’efficacité géométrique de détection des
gammas est dans ce cas égale a un. Le taux de réaction dans la bague de serrage en dural induit
une contribution dans le spectre bruit de fond au niveau des résonances du tungstene et reproduit
parfaitement les deux pics en temps expérimentaux, dans le graphite et le Téflon. L’ importance du
cadmium apparait alors au niveau des remontees des taux de réaction expérimentaux vers les temps
longs. Enfin, I’importance des massifs ralentisseurs dans le bruit de fond expérimental differe dans
les deux reconstitutions. En effet, si I’importance observée du graphite est faible, celle du Téflon
n’apparait pas. Nous avons remarqué que les spectres simulés des taux de réaction (n,y) dans le
YAP et le Téflon se superposent parfaitement. Dans ces conditions, le programme de minimisation,
qui n’est qu’un traitement mathématique, est inapte a dissocier I’un et I’autre et sa sensibilité a une
faible variation d’un de ces deux taux de réaction est tres élevée. C’est pourquoi le programme de
minimisation a conduit, dans le cas du Téflon, a un coefficient relatif au taux de réaction dans le massif
négatif. Nous I’avons donc imposé a zéro et ré-exécuté le programme avec les trois composantes
restantes. Cependant, la grande similitude entre les contributions du YAP et du Téflon implique une
reconstitution du bruit de fond expérimental identique, quels que soient les coefficients relatifs de ces
deux contributions.
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F1G. 6.1 — Taux de comptage de bruit de fond expérimentaux dans le massif de graphite (en haut a
gauche) et de Téflon (en bas a gauche) avec les reconstitutions simulées. Les contributions indivi-
duelles a la simulation numérique sont représentées a droite.

6.1.3 Application aux spectres avec cible : méthode 1

Une méthode pour reconstituer les spectres avec cibles résonnantes consiste a nous appuyer sur
le paragraphe précédent et a conserver les coefficients individuels des contributions du bruit de fond.
L’argument justificatif est basé sur le fait que les coefficients calculés représentent les efficacités to-
tales de détection pour les matériaux concernés. Les émissions gamma d’un matériau sont les mémes
avec ou sans cible, donc I’efficacité se conserve. Il est important de noter que les taux de réaction
dans I’environnement simulés doivent étre pris pour des simulations numériques incluant la présence
de la cible résonnante. En effet, les spectres temporels d’un matériau dépendent du flux dans ce ma-
tériau. Or, celui-ci peut étre différent selon la présence ou non de la cible. Autour de la résonance en
temps d’une cible, de nombreux neutrons sont absorbes induisant une chute de flux a proximité de la
cible résonnante. Si pour des matériaux lointains, tel que le cadmium, I’influence de la cible est nulle,
pour des matériaux situés a proximité de la cible, tel que le scintillateur, cette dépression du flux est
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importante. En ce qui concerne le massif ralentisseur, une précaution s’impose. En effet, les taux de
réaction (n,y) dans le graphite sont extraits d’une grande quantité de matiere. Or, toute cette matiére
ne sera pas sensible de la méme maniére a cette dépression du flux, ce qui introduit un biais pour la
contribution du graphite au bruit de fond.

Pour tenter d’évaluer ce biais, il convient de déterminer un ordre de grandeur de la distance d par
rapport a la cible au dela de laquelle cet effet est négligeable. Deux simulations numériques dans le
massif de graphite avec une cible d’or puis sans cible ont été réalisées pour des petites sphéres de
graphite a des distances croissantes par rapport a la position de la cible d’or (cf. figure 6.2). Les flux
®(t) dans ces sphéres ont été extraits et nous avons calculé la grandeur 1 — ﬁzg; (Pindice a (resp.
s) indique la présence de la cible (resp. I’absence)) représentée figure 6.3 en fonction du temps pour
les différentes sphéres. Le flux, pour ces deux simulations, dans le cylindre de graphite entourant le
systéeme de détection a aussi été extrait et I’écart relatif entre le flux avec et sans cible a été calculé de

la méme fagon.

FI1G. 6.2 — Géométrie de la simulation MCNP contenant des spheres utilisées pour la mise en évidence
de I’auto-absorption. La sphere n°1 est a 2 cm du centre du YAP et les sphéres voisines sont également
distantes de 2 cm.

L’étude de ces écarts relatifs montre que dans le cylindre, la présence de la cible induit une va-
riation du flux de 0.2% au maximum pour un temps de ralentissement de 20ps. Les écart relatifs
dans les petites spheres ont des fluctuations statistiques plus élevées en raison de leur faible volume.
Néanmoins, pour la sphére n°1, qui est la plus proche de la cible résonnante, un ajustement par une
constante entre 15us et 30ps conduit & un écart moyen de (0.4 + 0.6)%. Cet écart moyen calculé
de la méme maniére sur les différentes sphéres est égal a (1.1+0.6)% pour la sphére n°2. La troi-
sieme sphere conduit & (0.340.6)% et la quatriéme donne (0.1+0.7)%. L’ensemble de ces grandeurs
montre d’une part que la dépression du flux est peu dépendante de la distance par rapport a la cible
résonnante et d’autre part, que c’est un phénomene complétement négligeable pour le massif ralen-
tisseur. En conclusion, les reconstitutions des spectres expérimentaux par la simulation numérique
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prennent en compte le phénomene de dépression du flux dd a la cible résonnante par I’intermédiaire
du scintillateur uniquement.

La reconstitution des spectre expérimentaux en conservant les bruits de fond simulés déterminés
dans le paragraphe précédent sont présentés figure 6.4 pour le graphite et figure 6.5 pour les mesures
dans le massif de Téflon.

Les spectres obtenus dans le graphite et le Téflon sont relativement bien reproduits dans la plage
temporelle utilisée dans le traitement informatique de minimisation. Ceci dit, un trés faible écart entre
les taux de réaction aux temps courts précedant les résonances est mis en évidence pour les recons-
tructions relatives aux cibles d’argent, d’or et d’indium. L’origine de cet écart n’a pas été identifié. On
observe par ailleurs un décalage entre les instants de résonance simulé et expérimental de I’indium
pour les mesures dans le massif de graphite. Ce décalage n’apparait pas sur les autres spectres. Il est
alors nécessaire d’étudier I’impact de ce décalage sur la section efficace mesurée du carbone, nous
discuterons de ce fait par la suite.

6.1.4 Application aux spectres avec cible : méthode 2

La deuxiéme méthode consiste a considérer que les coefficients du bruit de fond calculés ne sont
pas forcément identiques avec ou sans cible. Le programme de minimisation recalcule alors ces coef-
ficients par la résolution du systéeme matriciel de dimension 5.

Les nouvelles reconstitutions sont explicitées figure 6.6 pour les expériences dans le massif de
graphite et figure 6.7 pour celui de Téflon.

Avec cette méthode, les taux de réaction simulés et expérimentaux pour les cibles d’or, d’argent
et de molybdene se superposent parfaitement bien et I’écart aux temps courts entre la simulation
et I’expérience n’apparait plus. Néanmoins, le décalage des instants de résonance de la simulation
numérique et de I’expérience pour les mesures dans le massif de graphite avec une cible d’indium est
toujours présent.

6.2 Reconstitution des résonances simulées a partir des spectres
expérimentaux

6.2.1 Meéthode

Nous allons ici chercher a reproduire les taux de réaction simulés dans les cibles résonnantes
uniquement a I’aide des spectres expérimentaux par soustraction de bruit de fond.

La méthode classique pour construire le spectre expérimental relatif au taux de réaction (n,y) dans
la cible résonnante consiste a soustraire le bruit de fond expérimental d’une acquisition sans cible au
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FI1G. 6.4 — Reconstitution des spectres mesurés dans le massif de graphite avec les cibles d’argent
(en haut), d’or (deuxieme ligne), d’indium (troisiéme ligne) et de molybdéne (en bas). La colonne de
droite montre les contributions de la reconstitution simulée, le bruit de fond étant imposé tel qu’il a
été déterminé dans le paragraphe 6.1.2.
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F1G. 6.5 — Reconstitution des spectres mesurées dans le massif de Téflon avec les cibles d’argent (en
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droite montre les contributions de la reconstitution simulée, le bruit de fond étant imposé tel qu’il a
été déterminé dans le paragraphe 6.1.2.
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FI1G. 6.6 — Reconstitution des spectres mesurés dans le massif de graphite avec les cibles d’argent
(en haut), d’or (deuxieme ligne), d’indium (troisieme ligne) et de molybdéne (en bas). La colonne
de droite montre les contributions de la reconstitution simulée, le bruit de fond est déterminé par la
procédure de minimisation sans contrainte sur les coefficients.
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F1G. 6.7 — Reconstitution des spectres mesurées dans le massif de Téflon avec les cibles d’argent (en
haut), d’or (deuxiéme ligne), d’indium (troisiéme ligne) et de molybdéne (en bas). La colonne de
droite montre les contributions de la reconstitution simulée, le bruit de fond est déterminé par la
procédure de minimisation sans contrainte sur les coefficients.
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taux de réaction total lors d’une mesure avec cible. La difficulté réside alors dans la normalisation des
spectres. Nous allons donc développer deux approches différentes.
Ces deux méthodes difféerent dans la détermination des coefficients a et 8 définis tel que :

Ts(tj) = ate(ti) — BBd fy (1) (6.7)

Cette équation exprime simplement le fait que le taux de réaction simulé 15(t;) (au canal temps t;)
dans la cible résonnante est une combinaison linéaire d’une expérience avec cible t¢(t;) et du bruit de
fond Bd fy(tj). L’indice v illustre le fait que la correction de bruit de fond doit étre effectuée avec le
bruit de fond réel d’une acquisition avec cible, c’est a dire composé de tous les gammas détectés qui
ne proviennent pas de la cible résonnante. Ce bruit de fond différe, a cause de la dépression du flux due
a la cible résonnante, du bruit de fond Bd f (t) mesuré sans cible. Nous devons alors corriger le spectre
de bruit de fond expérimental. Si nous appelons Bd fy(t;) le bruit de fond réel pendant une acquisition
avec cible et Bd f(t;) le bruit de fond effectivement mesuré (sans cible), alors nous pouvons exprimer
la combinaison linéaire en fonction du rapport R(tj) = BB%';V(%‘)) ;

Ts(ti) = ate(ti) — BR(tin)Bd f (t) (6.8)

La fonction Bd f (tj) étant simplement le taux de réaction mesuré sans cible, il reste alors a déter-
miner la fonction R(t;). Dans le paragraphe 6.1.2, nous avons reconstitué le bruit de fond expérimental
avec les contributions individuelles simulées. Cela va nous permettre d’exprimer la fonction R(t;) dé-
finie comme le rapport entre le bruit de fond simulé sans cible a celui avec cible (cf. figure 6.8 pour la
représentation de cette fonction dans le massif de graphite, les courbes dans le Téflon sont similaires)

Nous avons défini maintenant comment reconstruire le taux de réaction dans une cible résonnante
en fonction des spectres expéerimentaux. Il reste alors a déterminer les coefficients de normalisation
o et 3. Nous allons développer deux méthodes de normalisation, une basée sur le nombre de protons
détectés par le détecteur Silicium, puis I’autre, sur un moindre carré entre I’expérience et la simulation
numérique.

6.2.2 Normalisation par le détecteur Si

La premiére approche consiste a normaliser par le nombre de neutrons émis par la source. Le
détecteur Silicium nous permet d’obtenir le nombre de protons générés dans la cible TiD et ayant été
détectés. Ce nombre est proportionnel au nombre de protons ayant été généré, lui méme proportionnel
au nombre de neutrons créés durant I’acquisition (cf. Chapitre 2). La méthode s’énonce ainsi :

e Le taux de comptage total d’une mesure avec cible résonnante est normalisé par le nombre de
protons détectés dans le Silicium pendant cette mesure.

110



1.3 13
1.2[ 1.20
1.1F 14F
r e W r I
— T — |
.k r_,..__,r"'r T S ~ = "__rrl"‘ P G N N
S~ 'ul S
oL oc
0.9F 0.9
C Cible Ag L Cible Au
0.8 0.8
il PP PP PP PR PR P
10 15 20 25 30 35 40 45 50 10 15 20 25 30 35 40 45 50
temps (usec) temps (usec)
1 131
1.2 1.2f
[ )_‘_;'"“"u F
110 r"r 115
—i ,._,a-""J s T = g e |
—— < Fhu
o or ¢
0.9 0.9F
C Cible In n Cible Mo
0.8 0.8F
L Pl PP PR FEUIPE P PR P
10 15 20 25 0 35 40 45 50 (v 10 15 20 25 30 35 40 45 50
temps (usec) temps (usec)

FIG. 6.8 — Fonctions R(t) déterminées par la simulation numérique pour les cibles d’argent, d’or,
d’indium et de molybdéne dans le graphite.

e Le taux de réaction du bruit de fond est normalisé de la méme maniére puis multiplié par la
fonction R(t;).
e Ces deux spectres sont soustraits afin d’obtenir le taux de comptage dans la cible uniquement.
e L’histogramme résultant est renormalisé par rapport au taux de comptage simulé de maniere a
obtenir I’écart minimum.
Représentons alors les taux de réaction expérimentaux reconstitues et simulés pour les différentes
cibles utilisées dans le massif de graphite figure 6.9.

Les reconstitutions obtenues sont satisfaisantes. Néanmoins, I’écart aux temps faibles entre la
simulation numérique et I’expérimentation pour les cibles d’argent, d’indium et d’or apparait, comme
pour les reconstitutions des spectres expérimentaux vues dans le paragraphe précédent.

Les spectres équivalents mesurés dans le massif de Téflon (cf figure 6.10) conduisent aux mémes
observations.

6.2.3 Normalisation par la méthode des moindres carrés

Il est possible de définir une autre méthode de normalisation indépendante du signal fourni par le
Silicium. Cette seconde méthode de minimisation est de principe similaire a celle développée dans
le paragraphe 6.1.1. Elle consiste & exprimer le taux de réaction simulé Ts(t;) & un instant associé au
canal tj comme une combinaison linéaire du taux de réaction expérimental t¢(t;) et du bruit de fond
corrigé par I’auto-absorption Bd fy (t;) :
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F1G. 6.9 — Représentation des taux de réaction simulés (courbes pointillées) et expérimentaux obtenus
par normalisation Silicium (courbes pleines) dans le massif de graphite.
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F1G. 6.10 — Représentation des taux de réaction simulés (courbes pointillées) et expérimentaux obte-
nus par normalisation Silicium (courbes pleines) dans le massif de Téflon.
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Ts(tj) = ate(ti) — BBd fy(tj) (6.9)

Il convient alors d’exprimer la fonction f(a,B) de type x? qui illustre I’écart entre la simulation
numérique et I’expérience telle que :

f(a,B) = Z (Ts(t) — aTe(ti) — BBd fy(t:))? (6.10)

Le critére de minimisation de cette fonction conduit alors aux deux coefficients a et 3 qui rendent
I’écart entre la simulation numérique et I’expérience minimal. Nous conservons les notations du pa-
ragraphe 6.1.1 en posant [A.B] = Z (Ai.Bj), ou A; et B; sont les taux de réaction simulés (ts(t;j)) ou

expérimentaux (Te(tj) ou Bd fy(tj)) & I’instant donné par le canal tj. Nous obtenons alors une expression
analytique donnant les coefficients a et 3 :

_ [1s.1¢] [BA f.Bd f] — [15.Bd f] [Te.Bd f]
 [Te.Te] [Bd f.Bd f] — [1¢.Bd f] [T.Bd f]

(6.11)

O [Te.Te] — [Te.Tg]
b= [Te.Bd f]

Ces coefficients ont été calculés pour toutes les cibles et les mesures correspondantes. Ce calcul

(6.12)

conduit aux histogrammes de la figure 6.11 pour les mesures realisées dans le massif de graphite et
figure 6.12 pour celles dans le Téflon.
Ces reconstitutions sont trés proches de celles déterminées par la normalisation Silicium.

6.3 Extraction des sections efficaces

Nous avons jusqu’ici décrit et appliqué les méthodes d’obtention de spectres simulés et expéri-
mentaux exploitables. La question est maintenant de savoir comment nous allons extraire les sections
efficaces expérimentales a partir de ces données. Nous allons ici développer deux méthodes et les
appliquer aux quatre types de reconstitutions réalisées :

e Les spectres qui représentent les taux de réaction expérimentaux totaux reconstitués par les
différentes contributions de la simulation numérique dont les coefficients de normalisation sont
calculés pour chaque cible.

e Les spectres qui représentent les taux de réaction totaux reconstitués par les différentes contri-
butions de la simulation numérique et dont les coefficients sont imposes par la minimisation de
la fonction f(B,y,€,p,w) sur le bruit de fond.

e Les spectres représentant le taux de réaction dans les cibles résonnantes uniquement et dont la
réduction de bruit de fond est effectuée par normalisation par rapport au détecteur Silicium.
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FI1G. 6.12 — Taux de réaction simulés (courbes pointillées) et expérimentaux (courbes pleines) dans
le Téflon. La normalisation des spectres expérimentaux a été réalisée par la méthode de minimisation
de x2.
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e Les spectres représentant le taux de réaction dans les cibles résonnantes reconstitué par mini-
misation de x? entre la simulation numérique et I’expérimentation.

La détermination de la section efficace de diffusion élastique du carbone ou du fluor est basée sur la
comparaison directe de I’expérience avec la simulation numérique par une étude de type paramétrique
qui consiste a réaliser plusieurs simulations numériques en incluant une variation Ac sur la section
efficace de diffusion élastique du carbone et du fluor. La variable Ac exprime I’écart en pour-cent
entre la section efficace de diffusion élastique utilisée dans la simulation o5 et celle des bases de
données nucléaires oy, :

AG = 100. (5 — 1) (6.13)
Ob

Les deux méthodes d’extraction des sections efficaces se basent alors sur un critére de convergence
de la simulation numérique vers I’expérience. Deux criteres différents ont été testés ici.

6.3.1 Méthode des moindres carrés

Le principe de cette méthode est trés simple : il suffit de considérer que I’écart minimum entre la
mesure et la simulation numérique est atteint pour une section efficace du matériau diffuseur égale a
la section efficace réelle qui gere le ralentissement des neutrons au cours de I’expérience. Pour chaque
simulation numérique associée a une variation Ao et de taux de réaction en fonction du temps Ts(t;),
il convient alors de définir une fonction qui exprime I’écart relatif entre la mesure et la simulation de
la forme :

=5 1 2)

ou le terme Te(t;) représente le taux de comptage expérimental. Il reste ici a définir les bornes de
la sommation t; et t; que nous avons fixées de maniere conventionnelle : la borne inférieure t; est
le minimum local précédent la résonance et la borne maximum t, est symétrique de t; a droite de la
résonance.

L’expression de I’erreur sur la grandeur 6.14 se déduit du raisonnement explicité dans I’annexe A.
Nous considérons alors que Ts(t;) et Te(tj) sont des variables aléatoires indépendantes qui se distri-
buent selon une densité de probabilité quasi-gaussienne, dont les paramétres, os(t;) et oe(ti), repré-
sentent les incertitudes statistiques simulées et expérimentales. Ces derniéres sont simples a extraire,
car MCNP fournit dans son fichier de sortie Ts(t;) £ 8ts(t;) et nous avons la relation dte(ti) = _Telt)

avec Ne(tj), nombre de coups détectés dans le canal tj. La condition 6:6‘9(3‘)) < 1, nécessaire a la validité

du calcul qui va suivre est respectée car les erreurs relatives expérimentales sont de I’ordre du %. En
effectuant le changement de variable suivant :
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(6.15)

nous déduisons I’erreur associée a Vj de la forme :

s (50 ()

Le changement de variable U (tj) = V (tj)? permet de considérer la fonction U (t;) comme I’argu-
ment de la somme dans I’expression (6.14) et son erreur est donnée par :

B (1) = 1/ 28V (t:)* + 48V (1) 2V 2(t) (6.17)

En faisant I’approximation que les taux de comptage aux instants t; et t; sont indépendants pour
tout j # i, ’erreur statistique totale A (X(AO‘)Z) sur la grandeur x?(Ao) se déduit de I’égalité suivante :

A(x(80)2)" = :ZZ&J (ti)? (6.18)

Nous avons alors ici toutes les expressions nécessaires ainsi que les taux de comptages expérimen-
taux et simulés pour effectuer le calcul de la grandeur X2 avec son erreur associée. 1l convient aussi
d’effectuer les simulations numériques avec différentes variations sur la section efficace de diffusion
élastique et de calculer cette grandeur pour chaque Ac. Nous avons imposé une variation allant de
—5% jusqu’a +5% par pas de 1% ce qui correspond alors & 11 points pour chaque cible résonnante?.
Ces bornes seront étendues si le minimum de la fonction x?(Ac) n’est pas observé dans ce domaine
de variation.

6.3.2 Meéthode de la relation E-t

Nous avons développé les aspects du ralentissement des neutrons dans un massif ralentisseur
chapitre 4. Nous rappelons ici le caractére principal qui est que le ralentissement des neutrons dans
les milieux que nous considérons est caractérise par la relation :

K
E="—1% (6.19)
(t+1o)

ou le parameétre K, qui dépend du matériau diffuseur, est inversement proportionnel au carré de la
section efficace de diffusion élastique. Analytiquement, le temps de résonance t, pour une cible dont
I’énergie de résonance est E, est donc de la forme :

!Le domaine énergétique modifié s’étend de I’énergie thermique jusqu’a 100keV .
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K
tr=4/=——t 6.20
=gt (620)

Bien que cette expression soit la conséquence d’approximations et qu’elle ne soit pas parfaitement
exacte appliquée aux massifs, nous pouvons conserver la dépendance en 1/0? du paramétre K. Le
temps de résonance en fonction de la section efficace de diffusion élastique os du milieu s’écrit, en
fonction de a et b, constantes a déterminer :

t(0s) = Oi +b (6.21)
S

Les études par simulation numérique réalisées jusqu’ici font intervenir la variation sur la section
efficace, par I’intermédiaire de la variable Ao = 100. (g—z — 1) . En considérant que le terme Ao <« 1,
il est possible d’exprimer le temps de résonance simulé en fonction de cette variable, soit :

t,(AC) = AAG+B (6.22)

Cette expression est valable pour une variation de la section efficace du carbone pour les mesures
réalisées dans le massif de graphite, et pour une variation de la section efficace du fluor pour les
mesures dans le bloc de Téflon. Cette fonction, prise entre Ao = —5% et Ao = 5% est décroissante
(plus la section efficace de la simulation augmente, plus le ralentissement est rapide et plus I’instant
de résonance est faible). La simulation numérique permet alors la détermination des coefficients A et
B donc d’une fonction continue t,(Ao). L’intersection entre la droite déterminée par I’équation (6.22)
et la droite d’équation t, = t;°, temps de résonance expérimental, conduit & la détermination de la
variation de la section efficace.

La question est de savoir comment déterminer I’instant de résonance associé a une simulation
numérique ou a un taux de réaction expérimental. Lors d’expériences antérieures [Pe01],[TA99], réa-
lisées avec un spectromeétre a temps de ralentissement en plomb, des ajustements gaussiens, éven-
tuellement corrigés par une exponentielle décroissante ont été proposés. Dans notre cas, I’ajustement
gaussien n’est absolument pas satisfaisant car les résonances observées sont trés asymétriques, ce qui
n’est pas le cas pour une résonance dans un massif de plomb. Nous avons déterminé quelques fonc-
tions analytiques qui ajustent relativement bien les résonances. Celle qui s’accorde le mieux avec les
résonances de I’or, de I’argent, de I’indium et du molybdéne est une fonction du type :

2
f(t)=A (t—B)?exp (%) (6.23)

Cette fonction est représentée figure 6.13 avec des coefficients arbitraires et ses parameétres ca-
ractéristiques, maxima et minimum, sont spécifiés. Nous imposons dans la procédure d’ajustement la
condition t > B afin de n’utiliser que la partie droite du minimum de la courbe qui correspond a la
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forme des résonances.
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F1G. 6.13 — Fonction f(t) et valeurs numériques des coefficients utilisés. La partie a droite des poin-
tillés est la partie de la courbe qui va servir a ajuster les résonances expérimentales et simulées.

Nous allons alors comparer la qualité d’un ajustement des résonances des quatre cibles par des
fonctions de type gaussien, polyndme d’ordre 5 et par la fonction que nous venons de définir. La
qualité sera jugée par I’extraction d’un x? réduit. Les bornes des ajustements ont été fixées a 60%
du maximum des résonances. Le tableau 6.1 permet de comparer les valeurs du X2 réduit pour deux
exemples de simulations numériques pour le massif de graphite.

[Ac=0 [ Ac = 2% |

| cible | gaussienne | polynéme5 | f(t) | cible | gaussienne | polyndme5 | f(t) |
Au 4.5 1.01 1.20 Au 2.83 1.09 1.15
Ag 4.31 1.09 1.37 Ag 2.23 0.93 1.11
In 5.94 0.94 1.44 In 1.51 0.99 1.06
Mo 0.80 0.71 1.04 Mo 0.87 0.80 1.11

TAB. 6.1 — Valeurs numériques du X2 réduit associé a des ajustements des résonances des cibles d’or,
d’argent, d’indium et de molybdéne par trois fonctions différentes. Le tableau de gauche est relatif a
des simulation réalisées avec la section efficace du carbone des bases de données nucléaires tandis
que celui de droite correspond a une section efficace supérieure de 2% a celle des bases.

Nous voyons que I’ajustement gaussien n’est pas acceptable, son x2 réduit est largement supérieur
a celui des deux autres fonctions. Les meilleurs ajustements sont réalisés pour un polynéme d’ordre 5
qui est I’ordre le plus bas conduisant a des ajustements acceptables. Néanmoins, un ajustement par un
polyndme de ce type conduit a une détermination relativement compliquée de I’incertitude a associer
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au temps de résonance calculé. La fonction f(t) qui n’a que trois paramétres ajustables, a des valeurs
de X réduit trés acceptables et offre une détermination de I’instant de résonance trés simple. L’erreur
associée s’extrait aussi trés facilement. Nous allons donc utiliser cette fonction pour la détermination
des instants de résonance qui s’exprime alors :

t,=B+C (6.24)

Mty = |/AB2 4 AC? 4 2c0v(B,C) (6.25)

6.3.3 Section efficace du Carbone

e METHODE DES MOINDRES CARRES

Cette méthode est appliquee aux différents spectres obtenus et présentés précédemment. Les
courbes obtenues (cf figure 6.14) mettent en évidence la régularité ainsi que I’allure parabolique de la
fonction xz(Ao). Ceci nous conduit alors a un ajustement par un polynéme du second ordre. Sur cette
figure, les chiffres indiqués représentent le minimum de la fonction x2 avec son erreur associée en
pour-cent. A chaque cible correspond le méme calcul appliqué aux quatre méthodes de reconstitution
de spectres :

e Les deux courbes du haut sont la reconstitution du taux de réaction simulé dans la cible par
réduction de bruit de fond. La normalisation est effectuée par réduction de variance (a gauche)
puis par normalisation avec le détecteur Silicium (a droite).

e Les courbes du bas montrent les reconstitutions des spectres expérimentaux totaux par la simu-
lation numérique avec les coefficients du bruit de fond imposés (a droite) ou non en exécutant
le programme de minimisation sur toute les contributions individuelles (a gauche).

Le minimum de cette fonction et son erreur associée s’extraient simplement et sont présentés sur les
courbes correspondantes. Notons que I’erreur sur Ac que nous avons calculée, liée a la détermination
du minimum fournie par le logiciel de traitement, est d’origine statistique uniquement.

L’ensemble des calculs des variations Ac est cohérent, sauf en ce qui concerne la cible d’indium
qui conduit a des résultats notablement différents des autres cibles ce qui nous a contraints d’exclure
ces quatre résultats du traitement. Nous conservons donc les valeurs relatives aux cibles d’or, d’argent
et de molybdene.

e METHODE DE LA RELATION E —t
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F1G. 6.14 — Grandeur X2 en fonction de I’écart imposé sur la section efficace de diffusion élastique
Op du carbone dans les bases de données nucléaires (la section efficace utilisée dans la simulation
numérique est os). Les quatre graphiques en haut a gauche sont relatifs a la cible d’argent, I’or
est représenté en haut a droite, le molybdene en bas a gauche et enfin, les courbes en bas a droite
représentent I’indium.
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Les ajustements ont eté réalises uniqguement sur les spectres représentant le taux de réaction dans
les cibles résonnantes. En effet, les autres spectres (taux de réaction dans la cible ajouté au bruit de
fond) imposeraient de rajouter a f(t) une fonction caractéristique du bruit de fond, donc des para-
meétres supplémentaires. Nous allons donc extraire la section efficace du carbone par cette méthode
avec les spectres relatifs aux cibles résonnantes reconstituees par les deux méthodes décrites dans les
paragraphes 6.3.1 et 6.3.2. Les droites (cf égquation (6.23)) obtenues sont représentées figure 6.15.

Les résultats présentés sur cette figure sont en accord avec ceux déterminés par la méthode de
minimisation du x? sauf pour la cible de molybdéne. Par ailleurs, les ajustements réalisés sur cette
résonance ont conduit & de grandes valeurs du X2 réduit, donc a des ajustements de faibles qualités.
Nous allons quand méme conserver ces valeurs car les écarts sont faibles et peuvent étre par consé-
quent dus a une source d’erreur systématique. En revanche, comme dans le paragraphe précédent, les
valeurs associées a la cible d’indium sont en désaccord avec les autres cibles et seront ignorées dans
la détermination de la variation de la section efficace du carbone.

e DISCUSSION SUR LE DECALAGE INDUIT PAR LA CIBLE D’INDIUM

Les deux méthodes d’extraction de la section efficace du carbone conduisent a des valeurs di-
vergentes lorsqu’elles sont appliquées aux données relatives a la cible d’indium. La résonance de
cette cible se situe a E = 1.49eV, énergie de résonance plus faible que les autres cibles utilisées.
L’ ensemble des expériences ainsi que les analyses étant réalises de maniére identique pour toutes les
cibles, cet écart semble mettre en cause un aspect du traitement par la simulation numérique. Nous
verrons par la suite que le traitement équivalent appliqué aux expériences dans le Téflon n’entraine
aucune incohérence relative a la cible d’indium. Or, la différence fondamentale entre les deux séries
de simulations numériques réside dans la prise en compte, pour le cas du graphite, d’un traitement
thermique optionnel qui prend en compte la structure moléculaire du réseau cristallin ainsi que les
énergies de liaisons entre les atomes par I’intermédiaire d’une matrice de diffusion ”S(a,B)”. Le
traitement thermique dans le graphite s’active pour des énergies inférieures a 4.5€eV ce qui explique
pourquoi les autres cibles ne sont pas perturbées au niveau des résonances.

Afin d’observer I’influence de ce traitement sur les résultats avec la cible d’indium, nous I’avons
supprimé d’une simulation numérique prise avec une section efficace de diffusion élastique imposée
a Ao = 1%. Enfin, la méthode de la relation E —t a été testée et une extrapolation linéaire a conduit a
une nouvelle valeur pour le Ao qui minimise I’écart entre I’expérience et la simulation :

AC = (2.2 +0.2)% (6.26)

Cette nouvelle valeur est alors cohérente avec les autres cibles résonantes.
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évidence de I’intersection avec le temps de résonance expérimental et qui conduit a la section efficace
mesurée indiquée sur les différents graphes.
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Néanmoins, comme nous le voyons sur la figure 6.16, si le temps de résonance devient raisonable
sans le traitement thermique, il faut noter que la forme générale de la résonance temporelle est moins
en accord avec la résonance expérimentale.
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F1G. 6.16 — Superposition entre le spectre expérimental (trait plein) et la simulation numérique (trait
pointillé) pour la cible d’indium avec (courbes de gauches) et sans traitement thermique (courbes de

droite).

Actuellement, des réévaluations des données thermiques sont effectuées [MAOQ5] sur des maté-
riaux tels que I’hydrogene dans H,O et ZrH et le deutérium dans D,0O. Ces nouvelles évaluations
mettent I’accent sur le fait que la plupart des données thermiques existantes ont été réalisées dans les
années 50 et 60. Le fait mis en évidence dans ce travail montre que le traitement thermique concer-
nant le graphite induit un désaccord important entre I’expérience et la simulation. Il apparait donc la
nécéssité d’une réévaluation des données thermique pour le graphite. En effet, de nouvelles données
telles que I’évolution de la structure du graphite due a différents procédés de fabrication ainsi que la
remise en cause des modeles thermiques pourraient expliquer I’écart observe.

e SECTION EFFICACE MOYENNE EXPERIMENTALE

En I’absence d’arguments décisifs permettant de choisir une méthode de détermination par rapport
a I’autre, nous avons retenu la moyenne des valeurs obtenues par ces différentes méthodes.

De plus, I’ensemble des points que nous avons extraits sont associés a une erreur statistique uni-
quement. Or, des sources d’erreurs ne sont pas prises en compte :

e Les erreurs systématiques liées a I’ensemble expérimental.
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e Les erreurs systématiques dues aux approximations de la simulation numérigue.
e Leserreurs sur la méthode de détermination de la section efficace.

Ces sources d’erreurs ne sont pas déterminables a I’aide de nos données expérimentales et simu-
Iées. Dans ces conditions, la variance par rapport a la valeur moyenne constitue la seule estimation
raisonnable de I’erreur sur la mesure intégrant les erreurs statistiques et systématiques pre-citées.

L’incertitude (cf Chapitre 2) sur la densité du massif de graphite est de 0.57% et doit étre ajoutée
quadratiquement a I’erreur totale sur la variation mesurée de la section efficace du carbone.

Ce calcul conduit a la valeur du Ao expérimental exprimant I’écart mesuré par rapport a la section
efficace du carbone issu des tables de données nucléaires :

Ac = (1.55 + 1.12)% (6.27)

6.3.4 Section efficace du fluor

La détermination de la section efficace du fluor doit s’appuyer sur les résultats précédents par
I’utilisation dans la simulation numérique de la section efficace mesurée du carbone et de son er-
reur associée. Au moments ou les simulations “Téflon” ont été réalisées, les résultats sur le carbone
n’étaient pas définitifs. Nous avons donc, par précaution, effectué les simulation pour le massif de
Teflon avec deux valeurs extrémes, Ac = 0 et Ac = 3%, de fagon a pouvoir interpoler les résultats en
fonction de la valeur finale donnée par la relation (6.27).

e METHODE MOINDRE CARRE

Le processus ici est identique au cas du graphite et conduit a deux séries de courbes (figure 6.17
et figure 6.18) qui différent par la valeur du Ao imposé a la section efficace du carbone.

L’ensemble des points associés aux simulations numériques utilisant la section efficace du carbone
des bases de données , soit Ao = 0, ainsi que les points déterminés pour Ac = 3% sont compatibles
entre eux et seront par conséquent intégralement conserveés.

e METHODE RELATION E —t

Les ajustements sur les taux de réaction avec cible résonnante uniquement sont effectués en consi-
dérant une justification similaire au cas du graphite. Les droites ainsi obtenues sont représentées fi-
gure 6.19, pour une variation Ao = 0 sur la section efficace de diffusion élastique du carbone et
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figure 6.20 pour Ao = 3%.
Ces résultats sont parfaitement en accord avec la détermination par moindre carre.

e SECTION EFFICACE MOYENNE EXPERIMENTALE

Un calcul similaire a celui réalisé pour le graphite et incluant I’incertitude de 0.46% sur la densité
du massif de Téflon a conduit a :

Ao = (—1.39 + 1.55)% pour Ao =0 (6.28)

Aor = (—4.48 £+ 2.66)% pour Ao = 3% (6.29)

Nous remarquons que les 3% imposeés sur la section efficace du carbone sont compensés par la
variation induite sur la section efficace du fluor. Une interpolation linéaire entre les deux valeurs est
alors possible et la variation sur la section efficace du fluor prise pour 1.55% de variation sur la section
efficace du carbone donne finalement :

Ao = (—2.99 & 2.13)%

Le plateau de la section efficace du fluor est ainsi déterminé comme étant 3% plus faible que celui
des bases de donnees nucléaires.

6.4 Discussion des résultats

Nous allons dans ce paragraphe définir un critere pour déterminer le domaine énergétique ou nos
mesures sont valides. Enfin, nous pourrons comparer directement les mesures effectuées avec les
données évaluées et expérimentales existantes.

6.4.1 Domaine énergetique des mesures

La méthode retenue pour évaluer ce domaine consiste a observer la variation induite sur le temps
de résonance associé a une énergie E, par différentes modifications de la section efficace de diffusion
élastique entre une énergie limite E|_ jusqu’a I’énergie initiale des neutrons Eqg = 2.5MeV.

Le chapitre 4 montre que le temps de ralentissement moyen d’un neutron jusqu’au choc n est de
la forme :
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FIG. 6.19 — Fonction t, = f(t) pour I’ensemble des cibles utilisées dans le Téflon, pour une variation
nulle sur la section efficace du carbone, avec la mise en évidence de I’intersection avec le temps de
résonance experimental.
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FIG. 6.20 — Fonction t; = f(t) pour I’ensemble des cibles utilisées dans le Téflon, pour une variation
de 3% sur la section efficace du carbone, avec la mise en évidence de I’intersection avec le temps de
résonance experimental.
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Mo A fmT L
v pNa\/:i;3 o(E)VE: (6.30)

Les termes A, p, Na et m, sont respectivement la masse atomique du noyau diffuseur, la densité du
milieu, le nombre d’Avogadro et la masse d’un neutron. L’énergie E; d’un neutron aprés un i™ choc
est de la forme :

_Eo
=
ou le coefficient (3 est explicité dans le chapitre 4. Nous allons ici raisonner sur le ralentissement des
neutrons dans le graphite puis énoncer les résultats pour le Téflon.

Ei (6.31)

Le développement menant a la relation E —t dans le graphite consiste a imposer la section efficace
de diffusion élastique o(E;) indépendante de I’énergie. Ici, nous allons extraire o(E;) des bases de
données nucléaires et résoudre numériqguement I’équation (6.30). Il sera alors simple de modifier
o(E;) entre E_ et Eq et d’observer I’influence de cette variation sur le temps de résonance ainsi obtenu
par rapport au temps de résonance théorique?. La méthode consiste alors a faire varier E_ a partir de
Eo et d’observer la variation du temps de résonance. Le critére choisi est que la variation sur le temps
de résonance doit étre inférieure & un pour-mille pour une variation donnée sur o(E;). Nous assurons
ainsi une fluctuation maximale sur les sections efficaces mesurées de 0.1%.

Dans le chapitre suivant, des mesures de la section efficace du carbone et du fluor au-dela de
200keV effectuées de manieres indépendantes sont présentées. Nous trouvons un écart mesuré entre
la section efficace du carbone et celle des bases de données de I’ordre de 5%. Nous avons donc imposé
une variation de 5% sur la section efficace du carbone entre Eq et différentes valeur de E_. L’ influence
de cette variation peut alors étre observée sur différents instants de ralentissement. Nous représentons
figure 6.21 le traitement réalisé pour le temps de résonance caractéristique du molybdene a I’énergie
E = 45¢V et celui de I’'argent a E = 5eV. Ces figures mettent en évidence les valeurs de E_ qui
induisent dans les deux cas une variation de un pour-mille sur le temps de résonance observé. Ces
valeurs ont été déterminées a 150keV pour la résonance a E = 45eV et a 20keV pour I’énergie de
résonance de I’argent.

La signification physique de ces résultats est que les mesures du plateau des sections efficaces du
carbone peuvent étre considérées comme valides entre quelques eV et 150keV .

Un travail similaire a été effectué pour le Téflon et a mené a un domaine de validation de la section
efficace du Fluor identique.

2Notons que I’équation (6.30) est issue d’un modeéle, incluant des hypothéses simplificatrices, qui s’écarte de quelques
pour-cents de I’expérience. Néanmoins, la dépendance par rapport a la section efficace de diffusion élastique est trés
fiable et nous avons pu montrer que les écarts relatifs sur les temps de résonances ainsi déduits sont tres précis.
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FI1G. 6.21 — Variation du temps de résonance en pour-mille par rapport au temps de résonance théo-
rique, pour deux energies (E =5eV et E = 45eV) en fonction de I’énergie limite a partir de laquelle
nous avons imposée 5% de variation sur la section efficace de diffusion élastique du carbone. Les
sections efficaces modifiées par rapport a la base ENDF sont représentée telles qu’elles induisent 1
pour-mille de variation sur le temps de résonance.

6.4.2 Visualisation des résultats

Ce paragraphe a pour but de confronter directement les résultats pour le carbone et le fluor avec les
données existantes évaluées ou expérimentales. 1l s’agit de superposer nos mesures avec les courbes
de sections efficaces représentées dans le chapitre 1.

Pour le carbone, ce travail conduit a la figure 6.22 et la représentation de la section efficace mesu-
rée du fluor est effectuée figure 6.23.

La section efficace mesurée du carbone est satisfaisante dans la mesure ou elle s’accorde par-
faitement avec les mesures récentes réalisées par Alexandrov [Al97]. Par ailleurs, les incertitudes
représentées concernant ces mesures sont d’origine purement statistiques.

En revanche, la mesure de la section efficace du Fluor conduit a une valeur qui s’écarte des éva-
luations ainsi que des mesures. Néanmoins, si les erreurs relatives aux mesures de Larson [La76] ne
sont que statistiques, I’évaluations de I’erreur systématique conduit a une valeur de 3% ce qui rend
cette série de mesures cohérente avec la mesure réalisée sur la plate-forme PEREN.
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FI1G. 6.22 — Superposition de la mesure du plateau de la section efficace du carbone effectuée sur la
plate-forme PEREN avec les données évaluées et expérimentales récentes. La courbe du haut s’étend
de 0 & 200 eV et I’erreur associée a la mesure est représentée par la zone grisée. La courbe du bas
montre I’ensemble du domaine énergétique de validité des mesures.
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F1G. 6.23 — Superposition de la mesure du plateau de la section efficace du fluor effectuée sur la plate-
forme PEREN avec les données évaluées et experimentales existantes. La courbe du haut s’étend de 0
a 200 eV et I’erreur associée a la mesure est représentée par la zone grisée. La courbe du bas montre
I’ensemble du domaine énergétique de validité des mesures.
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Chapitre 7

Sections efficaces totales sur le carbone et le
fluor entre 200 et 600keV : validation des
bases de données.

7.1 Introduction

Une serie d’expériences visant a déterminer les sections efficaces totales sur le carbone et le fluor
a différentes énergies de neutrons a été réalisee en collaboration avec le groupe Aval du Cycle et
Energie Nucléaire du CENBG. Ces mesures s’inscrivent de maniére complémentaire a celles effec-
tuées sur PEREN. Les conditions expérimentales au CENBG nous ont permis d’explorer une gamme
énergétique de mesure s’étendant de 200keV a 600keV .

Les sections efficaces totales sur le carbone et le fluor issues de la base de données ENDF sont
représentées Fig 7.1.

Entre 200keV et 600keV, la section efficace totale sur un noyau de carbone se confond avec la
section efficace de diffusion élastique. En revanche, un neutron peut interagir selon trois voies de
réactions sur un noyau de Fluor :

e voie 1 : diffusion élastique.

e Vvoie 2 : diffusion inélastique conduisant au premier état excité du Fluor.

e voie 3 : diffusion inélastique conduisant au deuxiéme état excité du Fluor.

La présente étude est basée sur la transmission de neutrons a travers un échantillon de matiére. Un
ensemble de mesures par transmission a travers des échantillons de graphite pur permettra d’extraire
la section efficace totale sur le carbone oc. Le Fluor n’existant a I’état solide que lié, la transmission
a travers des échantillons de Téflon (de composition chimique CF,) nous menera a la section efficace
totale sur le Fluor définie par I’intermédiaire de la relation suivante :
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F1G. 7.1 - Sections efficaces du Carbone (courbe bleue) et du Fluor (courbe violette) issues de la base
de données ENDF. Les courbes du haut sont représentées sur un large spectre énergétique, tandis que
celles du bas montrent notre domaine de mesure.
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OT = Oc + 20F (7.1)

Nous pourrons donc, ayant préalablement déterminé oc, en déduire la section efficace totale sur
le Fluor of.

Nous allons maintenant décrire le principe d’une mesure par transmission avant d’expliciter les
parties constituantes de I’expérience. Un modele théorique ainsi qu’une modélisation par simulation
numeérique de I’expérience seront réalisés, avant de passer a I’analyse des mesures.

7.2 Description de I’expérience

Nous avons représenté le schéma expérimental figure 7.2 qui nous permet de définir trois en-
sembles distincts :
e la cible de production de neutrons.
e |’échantillon composé de Graphite ou de Téflon, suivant la section efficace que nous cherchons
a mesurer.
e le détecteur de neutrons.
Nous les décrirons aprées avoir introduit le principe de la mesure par transmission.

échantillon

vanhhe de
(Cou CF2) remplissage détecteur
tube d vide P 9 /
faisceau \
_mmmmmme—— < > N :l _________ axe _O_z
cible LiF et son .
support cuivre N support cible —
et détecteur

rail de positionnement

FI1G. 7.2 — Schéma du montage expérimental.

Indiquons les notations qui seront conservées tout au long de ce chapitre :
e Epg est I’énergie d’un proton arrivant sur la cible de LiF.
e EpestI’énergie d’un proton ralenti dans la cible de LiF.
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e Eg est I’énergie d’un neutron émis dans I’axe du faisceau incident et produit dans la cible de
LiF par un proton d’énergie E pg.

e E est I’énergie d’un neutron produit dans la cible de LiF par un proton ralenti a I’énergie E p.

e v est le cosinus de I’angle d’émission du neutron par rapport a I’axe du faisceau dans le refé-
rentiel du laboratoire.

e Le nombre de neutrons détectés, d’énergies comprises entre E et E + dE, lors d’une mesure par
transmission a travers un échantillon de longueur L sera noté N(L, E)dE.

e Le taux de transmission de neutrons d’énergies comprises entre E et E +dE a travers un échan-
tillon de longueur L, défini comme le rapport du nombre de neutrons détectés avec échantillon

N(L, E)dE acelui des neutrons détectés sans échantillon N (0, E)dE, seranoté I' (L,E) = m%g :

7.2.1 Principe de la mesure

Le principe de mesure de la section efficace totale d’un matériau par transmission est relativement
simple. Nous considérons (figure 7.3), un flux de neutrons paralléle a I’axe Oz d’énergie E pénétrant
en z = 0 a I’intérieur d’un matériau diffuseur. Ce flux est alors atténué par les réactions nucléaires
des neutrons sur les noyaux du milieu ; nous cherchons alors a déterminer le flux de neutrons N(L, E)
sortant du cylindre en z = L.

échantillon
(C ou CF2)

flux entrant
N(0.E) flux sortant

N(L.E)

1l
z z+dz

F1G. 7.3 — Schéma de principe de la transmission de particules a travers un matériau. Le taux de
transmission se définit comme le rapport du flux entrant N(L,E) au flux sortant N(0,E) ; il illustre
I’atténuation du flux incident dans le matériau.

Par unité de temps et pour des neutrons d’énergie comprise entre E et E + dE, la différence entre
le nombre de neutrons traversant une surface perpendiculaire a Oz en z + dz et celui traversant une
surface perpendiculaire a Oz en z est proportionnelle a ce dernier. La constante de proportionnalité est
la probabilité d’interaction d’un neutron entre z et z+ dz qui s’écrit % ou A(E) est le libre parcours

moyen du neutron d’énergie E dans le matériau considéreé :
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N(z+dz,E) —N(z,E) = —N(z,E)% (7.2)

Nous pouvons facilement intégrer cette equation différentielleentrez=0etz=1L:

L
N(L,E) = N(0,E)e7®’ (7.3)
Le taux de transmission tel que nous I’avons défini s’exprime donc de la maniere suivante [S062] :

L

M(LE)=¢e *® (7.4)
En explicitant le libre parcours moyen d’un neutron dans un matériau en fonction de I’énergie tel que :

A
ME)= PNao(E)
ou A, p, et N, représentent respectivement la masse molaire du matériau, sa masse volumique et le
nombre d’Avogadro, o(E) étant la section efficace microscopique totale du matériau a I’énergie E,
nous obtenons un expression simple de la section efficace :

(7.5)

o(E) = _pr\/;L In(T(L,E)) (7.6)

La section efficace microscopique totale d’un matériau se déduit donc du taux de transmission a
travers un échantillon de longueur L.

7.2.2 Lasource de production de neutrons

Les neutrons sont produits par la réaction endothermique :

p+ Li > Be +n+0Q (7.7)

Avec une chaleur de réaction Q = —1.64MeV. Les protons incidents fournis par un accélérateur
électrostatique de type Van de Graaff [Gr05] entrent en collision en bout de ligne avec une cible de
Fluorure de Lithium (LiF) déposé sur une rondelle de cuivre de 0.5mm d’épaisseur. La cible de LiF
utilisée durant toute I’expérience a une épaisseur de 400 ug.cm=2.

L’énergie des neutrons est liée a celle des protons incidents et au cosinus de I’angle d’émission du
neutron dans le référentiel du laboratoire par la relation suivante :

2
(1(Ep Ep 7

Cette fonction est tracée figure 7.4 pour une émission dans I’axe du faisceau incident, soit pour v = 1.
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FIG. 7.4 — Energie des neutrons émis & 0° en fonction de I’énergie des protons incidents dans le
référentiel du laboratoire.

7.2.3 Les échantillons de Graphite et de Téflon

Les échantillons sont, pour les deux matériaux, de forme cylindrique. Nous avons quatre échan-
tillons différents (deux en graphites et deux en Téflons) de méme diamétre mais de longueur (orientée
selon I’axe Oz) variable . 1l y a donc, pour un matériau donné, trois configurations expérimentales
possibles dont nous précisons les parameétres table 7.1.

longueur (cm) | densité (g.cm™>)

2.01
Téflon 4.00 2.167+0.010
6.01
2.01
Graphite 3.95 1.870+0.006
5.96

TAB. 7.1 — Caractéristiques des échantillons de graphite et de Téflon.

Le libre parcours moyen A d’un neutron d’énergie E dans un milieu étant donné par la rela-
tion (7.5), nous pouvons en déduire I’ordre de grandeur de celui-ci dans le Graphite et le Téflon.
L’énergie de neutron de notre domaine énergétique menant au plus grand libre parcours moyen est
E ~ 570keV. Nous obtenons dans ce cas Ac ~ 3.5cm et At ~ 3.3cm ou les indices C et T sont re-
latifs au carbone et au Téflon. Pour E ~ 250keV, nous trouvons Ac =~ 2.7cm et At ~ 2.1cm, ce qui
correspond a I’ordre de grandeur du plus petit libre parcours moyen d’un neutron sur le carbone dans
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I’intervalle énergétique expérimenté. Nous avons donc des échantillons dont les longueurs sont de
I’ordre de une a trois fois le libre parcours moyen des neutrons.

7.2.4 Le systeme de détection et d’acquisition

Le détecteur de neutrons est un compteur proportionnel représenté Fig 7.2 et détaillé Fig 7.5.
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F1G. 7.5 — Schéma détaillé du détecteur a protons de recul.

C’est un cylindre d’inox rempli d’hydrogéne a la pression de 4bars. Il détecte les neutrons par
diffusion élastique sur les protons du milieu qui perdent leur énergie en ionisant le gaz. L’amplitude
du signal fourni est proportionnel a la perte d’énergie du proton dans le gaz. Ce type de détecteur a
hydrogene est fréquemment utilisé pour des neutrons d’énergies comprises entre 20keV et 3MeV.

Lorsqu’un neutron d’énergie E entre en collision avec un atome d’hydrogéne du milieu, I’énergie
Ey transférée au proton s’écrit :

En :%(1+COSG)E (7.9)

ou 0 est I’angle de diffusion du proton dans le référentiel du centre de masse. La distribution angulaire
dans le centre de masse étant isotrope , soit P(cos0) = % (ce qui est vrai pour des énergies de neutrons
inférieures a quelques MeV), la distribution énergétique des protons associés a des neutrons d’énergie
E définie par :

d(cos0)
dEn

P(En) = P(cos0) (7.10)
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s’explicite de la forme suivante :

P(En)dEn = édEH (7.11)

Nous pouvons donc conclure de ce qui précéde que dans un cas idéal, la réponse du détecteur
face a un faisceau de neutrons mono-cinétiques d’énergie E se distribuera selon une constante entre
le canal O et celui correspondant a I’énergie des neutrons. Dans la réalité, nous sommes loin de ce cas
idéal, et nous allons maintenant expliquer qualitativement pourquoi.

Une caractéristique physique importante est le parcours projeté des protons dans I’hydrogéne. La
densité du gaz (considéré comme un gaz parfait) dans le détecteur est reliée a la pression par :

AP

p= ﬁ.10 6 (7.12)
ol A est la masse molaire du gaz (égale & 1g.mol ! dans ce cas), P = 4.10°Pa est la pression,
T = 300K, la température et R la constante de Boltzmann. Nous obtenons alors la masse volumique
du gaz p = 1.6.10~*g.cm~2. Nous pouvons alors tracer le parcours issu des bases de données nu-
cléaires [Be05] en fonction de I’énergie transmise aux protons (cf Fig 7.6). Nous remarquons que le
parcours projeté varie quasi-linéairement en fonction de I’énergie entre 0.1 et 2cm. Le volume actif du
détecteur étant de 6 cm de longueur pour une surface d’environ 0.5¢cm?, un nombre non négligeable de
protons ne perdront pas la totalité de leur énergie dans le détecteur. Ce phénomene, que I’on appelle
“effet de bord” entraine la perte de proportionnalité entre I’amplitude des signaux délivrés et I’énergie
des neutrons détectés.

25

parcours projeté (cm)

Pl EPEPEPEME EMEPEPEE B PR P
0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6

Energie proton (MeV)

FI1G. 7.6 — Parcours moyen des protons dans I’hydrogéne a 4bars de pression en fonction de leur
énergie.

Pour une énergie de protons de recul donnée, la réponse du détecteur se distribuera selon une
gaussienne dont la largeur a mi-hauteur dépendra de la résolution de notre détecteur. Cet effet de
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résolution aura pour consegquence une chute progressive et non “piquée” de la réponse du détecteur
vers I’énergie maximale des neutrons. Nous pouvons alors prévoir en premiere approximation la
forme des spectres (cf figure 7.7) en énergie que nous allons obtenir avec notre détecteur.

25

. cas idéal

20 f-....... R PR o N .

15 [—{.---- T Fereereeaeans el ST ELRTTSPPP P
< effets de bord résolution

Taux de comptage

0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6

Energie neutron (MeV5

FI1G. 7.7 — Réponse attendue du détecteur ou est représenté en noir le cas idéal (résolution parfaite
et sans effet de bord). La courbe en violet prend en compte I’effet de bord, d’ou un déplacement
des hautes énergies vers les plus basses, tandis que la courbe grisée montre I’effet d’une résolution
énergétique d’une dizaine de %.

8
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F1G. 7.8 — Schéma de la chaine d’acquisition.

Le montage électronique associé a I’expérience est représenté figure 7.8.
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Une impulsion créée par un générateur a fréquence ajustable est envoyée a travers le systéeme de
mesure, tel que I’est le signal du détecteur. Cette impulsion est stockée simultanément par I’acquisi-
tion de données et par une échelle de comptage indépendante. Le rapport entre le taux de comptage
de I’échelle Ne et de I’analyseur Nacq permet alors de déterminer la correction de temps mort de la
chaine d’acquisition représentée par le parametre T = N,f}zq.

Le taux de comptage issu d’un compteur 3He situé dans I’axe du faisceau derriére le détecteur de
neutron est stocké sur I’échelle de comptage, permettant ainsi une évaluation du flux de neutrons dans
la salle. Le courant généré par le faisceau incident est converti en charge puis intégré afin d’évaluer le

flux de protons au niveau de la cible.

7.2.5 Les mesures : description et normalisation

Pour effectuer nos mesures de sections efficaces, nous avons réalisé, pour une énergie de protons
incidents E pg fixée, une série de treize acquisitions. Les six mesures effectuées avec les six longueurs
d’échantillon, sont encadrées par une mesure sans échantillon. Cela nous permettra d’une part de
prendre en compte I’usure éventuelle de la cible de production et d’évaluer d’autre part I’erreur totale
(statistique et systématique) a associer aux taux de réaction mesurés.

Nous avons expérimenté cing énergies de protons incidents correspondant a cing énergies de neu-
trons dont les valeurs pour un angle d’émission selon I’axe du faisceau incident sont explicitées ta-
bleau 7.2.

[ Epo(MeV) [ 2.299 [ 2.202 | 2.113 [ 2.034 | 2.024 | 1.976 |
[Eo(keV) a0° || 572.4 | 466.1 | 365.9 | 273.2 | 261.1 | 200.8 |

TAB. 7.2 — Valeurs numériques des paramétres énergétiques de I’émission de neutrons. Nous avons
indiqué sur la premiére ligne les énergies des protons des différentes expériences et I’énergie des
neutrons produits dans I’axe du faisceau.

Afin de comparer les taux de comptage a une énergie de neutrons incidente avec ou sans échan-
tillon, il est nécessaire de les normaliser par rapport a une grandeur commune. Les deux possibilités
de normalisation sont la charge intégrée au niveau du support en cuivre de la cible de production de
neutrons et le taux de comptage issu du compteur 3He. Normaliser les spectres par ce dernier est
insatisfaisant car le compteur est situé dans I’axe du faisceau derriere le dispositif expérimental. Le
taux de comptage sera donc dépendant de la longueur de I’échantillon de mesure et ne pourra en
conséquence étre interprété comme un flux absolu (par contre, il pourra étre utilisé pour les mesures
sans echantillons).

La premiére possibilité consiste a prendre pour coefficient de normalisation la charge intégrée
corrigée du temps mort Qim. Lors d’une acquisition, nous définissons le facteur de correction du
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temps mort T = ,qu defini au dessus. Nous relevons ensuite la charge intégrée Q, ce qui nous permet
d’en déduire la charge intégrée corrigée du temps mort telle que :

Qtm = QT (7.13)

La normalisation par cette grandeur peut paraitre critiquable, car Q¢m est en fait lié au flux absolu
du faisceau de protons incidents et non des neutrons produits. Si en cours d’acquisition le faisceau
se décentre ou si la cible s’use, alors le nombre de neutrons produits diminuera tandis que la charge
intégrée n’évoluera pas. Nous pouvons nous assurer que cette normalisation convient en mesurant
le rapport de Qi par le taux de comptage du détecteur 2He corrigé lui aussi du temps mort, pour
tous les spectres acquis sans échantillons a une énergie de neutrons fixée. Nous avons constaté que
ce rapport ne dépasse pas le pour-cent. Le coefficient Qm est alors notre coefficient de normalisation
des spectres expérimentaux.

Nous illustrons figure 7.9, a titre d’exemple, pour une énergie de neutrons incidente Eq = 366 keV
I’évolution de ce rapport en fonction de I’acquisition sans échantillon.

1.02

1.015

renormalise

1.005

0.995

Q’rm/n( He)

0.99

0.985

-
TTTT[TTT T[T I TIT T I T T[T TT[ITTT

0.98

1 2 3 4 5
numéro mesure sans échantillon

F1G. 7.9 — Rapport entre la charge intégrée corrigée du temps mort et le taux de comptage corrigé du
temps mort du détecteur 3He pour une série de six mesures sans échantillon & I’énergie de neutron
366keV. Les erreurs statistiques sont représentées. Le rapport a été renormalisé a I’unité pour la
premiere acquisition. L’écart est au plus de I’ordre de 0.8%.

Nous pouvons maintenant, a titre d’exemple, représenter figure 7.10 un ensemble de spectres en
énergie des neutrons déetectés pour quatre configurations différentes (une mesure sans échantillon et
trois mesures avec les trois longueurs d’échantillon) a énergie de neutron fixée. La méthode d’étalon-
nage en énergie consiste simplement a associer I’énergie maximum des neutrons au dernier canal non
nul du spectre sans échantillon.
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F1G. 7.10 — Spectres expérimentaux normalisés par la charge corrigée du temps mort pour une mesure
sans échantillon (courbe noire), et respectivement en rouge, bleu et violet les acquisitions avec les
échantillons de carbone de 2cm, 4cm et 6¢cm de longueur. Le pic a I’extrémité du spectre correspond
au signal du générateur d’impulsion.

7.3 Modele théorigue de I’expérience

Le modele simple présenté au paragraphe 7.2.1 permet de comprendre le principe physique d’une
mesure de section efficace par transmission. Cependant, de nombreuses corrections non négligeables
sont nécessaires, afin de prendre en compte les phénomenes suivants :

e La source de neutrons n’est ni mono-énergétique, ni isotrope.

e L’anisotropie de la source est fonction de I’énergie des neutrons.

e L’efficacité de détection dépend de I’énergie des neutrons.

e Un neutron n’ayant pas les caractéristiques cinématiques initiales favorables a sa détection peut
diffuser sur I’environnement expérimental et étre détecté. On qualifiera de “retours” ce type de
neutrons déetectés. L’ importance relative de ces retours dépendra du nombre de canaux pris en
compte sur un spectre expérimental pour I’évaluation des taux de comptage.

Il convient maintenant de compléter les notations qui nous serviront a prendre en compte les phéno-
meénes decrits ici. Nous appellerons :

e AEpy, la largeur énergétique des protons dans les 400 ug.cm—2 d’épaisseur de la cible LiF de
production de neutrons.

e AEy, la largeur énergétique des neutrons émis a 0° induite par AE pg ; I’énergie des neutrons
produits dans I’axe du faisceau incident dans la cible s’étend en conséquence de Eg — AEg
jusqu’a Eo.

Un taux de comptage expérimental sera évalué par intégration des spectres sur une largeur énergétique
AE, soit entre Eg — AE et Eg.
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Nous allons introduire progressivement et indépendamment chaque correction en définissant a
chaque étape la nouvelle expression du taux de transmission corrigé.

7.3.1 Bruit de fond issu de la cible de production de neutrons

Les neutrons sont genérés dans la cible de LiF par la réaction suivante :

p+ Li > Be +n+0Q (7.14)

avec la chaleur de réaction Q = —1.64MeV. D’autres réactions nucléaires sont possibles entre un
proton et un noyau de ‘Li. Les deux autres voies possibles sont une voie y (source de bruit de fond
potentielle) et une voie produisant 2a non génante, car la distance parcourue par des a d’énergie
proche de 10MeV dans le support de cible en cuivre est inférieure a son épaisseur. Les autres réactions
permises n’entrent pas en jeu car leur chaleur de réaction est telle que Q > 2.5MeV, tandis que
I’énergie des protons de notre expérience ne dépasse pas les 2.3MeV. Nous pouvons donc conclure
qu’en dehors des y, nous n’aurons pas de bruit de fond lié a d’autres particules générées par la source.

Une acquisition a été réalisée en intercalant entre la source et le détecteur un échantillon de po-
lyéthyléne d’une dizaine de centimétres. Dans ces conditions, les neutrons directs seront tous arrétés
par cet échantillon. Le spectre obtenu figure 7.11 contient alors des évenements relatifs aux gammas
issus du LiF, ou alors aux neutrons ayant diffusés sur I’environnement expérimental pour finalement
atteindre le détecteur.
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F1G. 7.11 — Bruit de fond (courbe claire) mesuré avec I’échantillon de polyéthyléne comparé a une
acquisition sans échantillon (courbe noire) pour une énergie de neutron maximum de Eqg = 200keV .

D’apres les spectres de la figure 7.11, la contribution des gammas, relativement faible, se situe au
maximum a une énergie de I’ordre de 120keV pour des protons de 2MeV . Cette conclusion peut étre
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étendue a toute les énergies des protons utilisées car la voie gamma étant fortement exo-énergétique
(Q =17.26 MeV), I’énergie de ces derniers sera peu dépendante de I’énergie des protons incidents.

7.3.2 Largeur energétique de la source de neutrons

Les protons incidents d’énergie E pg traversant I’épaisseur de fluorure de lithium vont perdre une
certaine quantité d’énergie AE pg dans la cible. Une variation AE pg sur I’énergie des protons va donc
introduire une variation AEq sur I’énergie des neutrons produits, calculable par I’expression (7.8).

La perte d’énergie des protons dans le fluorure de lithium étant tabulée [Be05], nous pouvons
ajuster la courbe, dans le domaine énergétique qui nous concerne (2MeV < Epg < 2.3MeV) par un
polynéme d’ordre 2 de la forme :

dE
pTE —1.91.10 SEp2 — 1.23.10 *Epo + 2.94.10 (7.15)
La perte d’énergie des protons dans la cible s’exprime naturellement par :

dEp

AEpy = | — AX 7.16
o= (50, ° (7.16)

ol pAXx est I’épaisseur de la cible en ug.cm—2. Le tableau 7.3 explicite, en fonction des énergies
de protons utilisées, I’énergie des neutrons émis a 0°, la perte d’énergie des protons ainsi que celle
des neutrons correspondante.

[ Epo(MeV) [ 2.299 [ 2.202 [ 2.113 | 2.034 [ 2.024 | 1.976 |
E(keV)a0° || 572.4 | 466.1 | 365.9 | 273.2 | 261.1 | 200.8
NEpo(keV) | 44.9 | 46.3 | 47.8 | 49.1 | 49.3 | 50.2
AEq (keV)a0° || 48.9 | 51.7 | 55.4 | 60.9 | 61.9 | 69.3

TAB. 7.3 — Perte d’énergie des protons AE pg dans les 400pg.cm—2 de Fluorure de Lithium et perte
d’énergie AEq des neutrons associés pour les énergies de protons E pg utilisées produisant des neu-
trons d’énergie E.

Nous pouvons par ailleurs considérer que le flux de protons a travers la cible est constant, la perte
de protons par réaction nucléaire étant négligeable par rapport au flux incident. Nous comprenons
alors que, pour une énergie de proton incident, il y a en fait dans la cible de LiF toute une distribution
énergétique qui s’étend de I’énergie initiale du proton E pg jusqu’a cette énergie réduite de AE pg. En
conséquence, le nombre de neutrons d’énergie E générés au niveau de la cible LiF sera proportionnel
a la section efficace ap n(Ep) de la voie neutron de la réaction p sur ’Li, que nous avons représentée
figure 7.12.
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FiG. 7.12 — Section efficace de la réaction p sur ‘Li issue de la base de données nucléaires
ENDF [Ha99]. La voie neutron est en trait plein, comparée a une voie alpha, en pointillé.

Nous pouvons extraire les données des bases pour la zone énergétique qui nous intéresse (2MeV <
Epo < 2.3MeV) et ajuster la courbe résultante (cf Figure 7.13) par un polynéme d’ordre 4.

En inversant I’équation (7.8) prise a un angle d’émission paralléle a I’axe du faisceau incident,
soit v = 1, nous obtenons I’expression de E p en fonction de E :

VE 7 .49
Ep(E)=| —— ——Q+—E 7.17
p()<6+ :Q+ 35 (7.17)
Cette transformation nous permet de passer aisément de la section efficace opn(Ep) en fonction
de I’énergie des protons, a cette méme grandeur en fonction de I’énergie des neutrons émis a 0° :
op,n(E) = 0pn(Ep(E)). L’intérét de ce dernier polyndme est qu’il nous permet d’avoir une fonction
continue de E directement proportionnelle au nombre de neutrons d’énergie E émis a 0° au niveau de
la cible LiF.

Le taux de transmission évalué tel que nous I’avons défini, en posant a = ﬁ, se transforme alors
de la fagon suivante :
Eo
/ [0pn(E) 2] dE
Eo—AE
M(L,Eg) = —2 OEO (7.18)
[ [opn(E)]dE
Eo—AEo
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F1G. 7.13 — Section efficace de la voie neutron issue des bases de données nucléaires et son ajustement
dans la zone d’intérét par un polynéme d’ordre 4 d’équation opn(Ep) = —3.57.10°+6.92.10Ep —
5.02.10°E p? + 1.62.10°E p® — 1.95.102E p*.

Cette nouvelle expression exprime le fait que le nombre de neutrons détectés d’énergie E comprise
entre Eg et Eg — AE( avec ou sans échantillon est proportionnel a la section efficace de la voie neutron
op,n(E). Le nombre total de neutrons détectés doit alors étre intégré sur toutes les énergies de neutrons
générées au niveau de la cible LiF.

7.3.3 Distribution angulaire de la source de neutrons

La probabilité d’émission P(v, E)dE d’un neutron d’énergie comprise entre E et E +dE en fonc-
tion de son angle d’émission dans le référentiel du laboratoire par rapport a I’axe du faisceau étant
fortement dépendante de I’énergie Ep du proton I’ayant genéré, il est important de bien décrire la
distribution angulaire afin d’intégrer au taux de transmission la probabilité d’émission d’un neutron
vers le détecteur. En effet, le nombre de neutrons détectés d’énergie comprise entre E et E + dE sera
proportionnel & la probabilité d’émission d’un neutron vers le détecteur, soit pour v =1 1.

Représentons la distribution angulaire dans le centre de masse de I’émission de neutrons en fonc-
tion de I’énergie incidente des protons dans le référentiel du laboratoire issue de la base de données
ENDF [Ha99] sur la figure 7.14.

Ces distributions angulaires ont une forme analytique connue et se présentent sous la forme d’une
somme de polynémes de Legendre :

INotons que nous faisons I’approximation que la probabilité d’émission vers le détecteur est égale a la probabilité
d’émission a 0° ; ce qui est justifié par le fait que la variation énergétique d’un neutron émis a ¢ par rapport aux limites
du détecteur est de 0.3% au plus.
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FI1G. 7.14 — Distribution de I’angle d’émission dans le référentiel du centre de masse des neutrons en
fonction de leur énergie incidente dans le laboratoire.

N2l 41
P(W,Ep) =05 Ep)P 7.19
(L,Ep) +I; 5 a(Ep)P(u) (7.19)

ou p représente le cosinus de I’angle d’émission dans le centre de masse, N, est I’ordre maximum,
a)(Ep) sont les coefficients de Legendre (tabulés [Ha99]) qui ne dépendent que de I’énergie incidente
E p. Dans le cas de la réaction (p,” Li), seuls les deux premiers coefficients de Legendre sont non nuls,
I’expression (7.19) se réduit donc a :

P(LEP) =05+ 2 (Ep)u+ a(ED) (34~ 1) (7.20)

Les deux coefficients a; et ap ont été ajustés par deux polynémes d’ordre 3 et 4, ce qui nous permet
d’obtenir une construction analytique de la distribution angulaire dans le centre de masse telle qu’elle
est représentée dans les bases de données. La derniére étape pour caractériser la distribution angulaire
de la source de neutrons consiste a passer du référentiel du centre de masse a celui du laboratoire pour
obtenir la distribution du cosinus de I’angle d’émission dans le laboratoire en fonction de I’énergie
incidente. Nous avons la relation de passage entre les deux référentiels :

du

P(v,Ep) = p(k, Ep)d—v (7.21)

La relation qui lie le cosinus de I’angle d’émission dans le centre de masse i a celui dans le référentiel
du laboratoire v est donnée par :

. v —K(v,Ep)
V/1—2K(v,Ep)v+K(v,Ep)?

u (7.22)

ou la fonction K est définie par :
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F1G. 7.15—Reconstruction de la distribution angulaire des neutrons dans le référentiel du laboratoire.
La courbe en haut a gauche représente I’énergie des neutrons en fonction de I’angle d’émission dans
le laboratoire pour différentes énergies de protons E p (cf équation (7.8)). Nous avons aussi représenté
en haut a droite la reconstruction de I’équation (7.22). Les distributions angulaires dans le centre de
masse (projection des courbes de la figure 7.14 sur I’axe des cosinus) ainsi que la transformée dans
le référentiel du laboratoire sont représentées respectivement en bas a gauche puis a droite. Cing
énergie différentes explicitées sur la figure ont été tracées.

K(v,Ep) = %C % (7.23)

Mp+M
La constante C = m"T\/L' définie par le rapport des masses initiales sur finales est trés proche de un.

La fonction K dépend de v par I’intermédiaire de E.

Apres calcul, nous obtenons finalement la distribution angulaire dans le référentiel du laboratoire
représentée sur la figure 7.15.

Il est important de noter que la transformation du centre de masse au référentiel du laboratoire
entraine dans tous les cas une anisotropie favorisant les angles avant.
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Nous avons donc maintenant défini la distribution angulaire d’un neutron P(v,Ep) généré par
un proton d’énergie Ep. Prise en v = 1, et en effectuant la transformation Ep — E p(E) définie par
I’équation (7.17), nous obtenons la probabilité d’émission vers le détecteur d’un neutron d’énergie
E que nous appelons P(1,E)dE et que nous intégrons & I’évaluation du taux de transmission expéri-
mental :

E
/0 [P(1E).0pn(E). 2] dE
(L, Ep) = ~0-2E

/ ° P, E).0pn(E)]dE
Eo—AEg

(7.24)

7.3.4 Efficacité de détection

La probabilité de détection d’un neutron d’énergie comprise entre E et E + dE est proportion-
nelle a la section efficace de diffusion élastique du neutron sur I’hydrogéne contenu dans le détecteur
on,H (E). Nous la determinons de la méme maniére que précédemment en ajustant les points issus des
bases de données nucléaires [Ha99] par un polynéme d’ordre 4 de la forme :

OnH(E) =19.5-9.25.10"%E +3.10*E2 — 4.94.107'E3 + 3.12.10~1%€* (7.25)

ou I’énergie des neutrons E correspond au domaine énergétique des protons, soit 2MeV < Ep <
2.3MeV.

Nous allons simplifier le formalisme en introduisant la fonction Z(E) définie comme le produit
des trois fonctions correctives que nous venons de déterminer :

>(E) = P(1,E).Opn(E).Onnu(E) (7.26)

Cette fonction a une forme relativement simple que nous représentons, ainsi que les fonctions qui la
composent, figure 7.16. Le taux de transmission corrigé s’exprime alors par la relation :

JE e, |Z(E) 6720 | dE

) = e

(7.27)

7.3.5 Bornes d’intégration des spectres expérimentaux

Un spectre expérimental représente le nombre de protons de recul détectés en fonction de I’éner-
gie qu’ils ont perdue dans le détecteur. Le taux de transmission évalué va dépendre du nombre de
canaux intégrés entre une énergie Eqg — AE et Eq, en appelant Eq I’énergie maximum transférée a un
proton, et AE I’intervalle d’intégration d’un spectre expérimental. En effet, la contribution du bruit
de fond a faible énergie et des détections éventuelles de neutrons ayant diffusé sur I’environnement
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FiG. 7.16 — Fonction X(E) et les trois fonctions qui la composent. Ces fonctions ont été renormalisées
afin de pouvoir comparer plus facilement leurs influences respectives sur Z. Le taux de transmission
(L, E) s’exprimant comme un rapport, est inchangé par renormalisations.

expérimental est fonction de I’énergie, donc des bornes d’intégration du spectre expérimental. On doit
donc inclure dans I’évaluation du taux de transmission expérimental le fait que nous n’utilisons pas
la totalité des spectres pour la détermination des taux de comptage. En négligeant les effets de bord
et de résolution (le signal expérimental serait donc, pour des neutrons énergie E, constant jusqu’a
I’énergie Ep), la probabilité de détecter un neutron d’énergie E en intégrant un spectre expérimental
entre Eg — AE et Eq est proportionnelle & wag (E) défini par :

E— (Eo—AE
wne(E) = % (7.28)
avec la condition sur E qui s’écrit :
Eo—AE <E <Eg (7.29)

Cette fonction exprime simplement le rapport de I’aire de la réponse (considérée constante) du détec-
teur entre Eq — AE et E sur I’aire de cette méme réponse entre 0 et E.

Le taux de transmission évalué mesuré pour un échantillon de longueur L, pour des neutrons
d’énergie maximum Eq et pour une largeur AE d’intégration de spectre s’exprime maintenant par :

E
/ " [2(E).cne(E) )] dE
e (L, Eg) =~

L e )] de
Eo—AEg

(7.30)
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7.3.6 Diffusion des neutrons sur I’environnement expérimental

En observant le schéma expérimental (figure 7.2), nous constatons que le diametre de I’échan-
tillon est supérieur au diamétre du cone reliant la source de neutrons au détecteur. Autrement dit,
il existe un volume d’échantillon non négligeable qui ne participe pas a I’atténuation des neutrons.
En revanche, comme le libre parcours moyen des neutrons est de I’ordre de grandeur de la longueur
des échantillons, la probabilité de diffusion d’un neutron dans I’échantillon est élevée. On parle de
multi-diffusions dans I’échantillon dans le cas d’un neutron qui n’aurait pas la direction initiale lui
permettant d’atteindre le détecteur, mais qui, aprés une ou plusieurs diffusion dans I’échantillon dont
la derniére I’orientera vers le détecteur, sera détecté. Ces neutrons (figure 7.17) vont tendre a augmen-
ter la transmission telle qu’elle est définie par I’équation (7.24).
Par ailleurs, la mesure ne pouvant évidemment pas se faire dans un environnement vide de matiére,
il convient d’énoncer tous les processus possibles menant a la détection d’un neutron alors qu’il
n’avait pas les conditions cinématiques initiales nécessaires a sa détection. La figure 7.17 résume les
possibilités dominantes & une seule diffusion?.Notons que parmi les possibilités représentées, nous
pouvons regrouper trois courants principaux :
e le courant “naturel”, constitué par les neutrons emis vers le détecteur, directement détectés ou
atténues par I’échantillon dont la transmission obéit a la loi exprimée par I’équation (7.30).

e les diffusions fortuites d’un neutron ayant les caractéristiques cinématiques initiales favorables
pour étre détecté mais qui, en diffusant sur I’environnement, ne va pas atteindre le détecteur.
Ce type de comportement va tendre a diminuer le nombre attendu de neutrons détectés. Les
atténuations de ce type peuvent se produire au niveau du support de la cible LiF en cuivre puis
sur la partie inox du détecteur du coté de I’échantillon. Nous avons montré que la variation
induite sur I’évaluation du taux de transmission par ces atténuations successives est inférieure
a un pour mille, c’est-a-dire que ces coefficients d’atténuation se compensent dans I’expression
du taux de transmission, du fait qu’il s’exprime comme un rapport de deux taux de comptages.

e les diffusions d’un neutron sur I’environnement, qui orientera son vecteur vitesse vers le détec-

teur alors qu’il n’avait pas les conditions cinématiques initiales nécessaires a sa possible détec-
tion. Ceux-ci vont tendre a augmenter le nombre de neutrons détectés. Les neutrons peuvent
diffuser sur le support cible en cuivre, sur le tube a vide en inox du faisceau de protons, sur I’air
présent dans la salle et enfin sur le sol en béton.

Nous regroupons les phénomeénes de diffusion sur I’environnement et de multi-diffusion sur I’échan-
tillon dans un unique terme que nous imposons proportionnel au nombre de neutrons détectés direc-
tement sans prise en compte de ces retours. En appelant la constante de proportionnalité rag (L), qui

2les multiples diffusions sur I’environnement ne sont pas mentionnées mais seront intégrées aux corrections effectuées
par la suite.
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Fi1G. 7.17 — Illustration des processus de diffusions dominants dans I’expérience. Les parcours sché-
matisés en vert sont les processus de base pour la mesure par transmission tandis que les autres
représentent I’ensemble des processus parasites a prendre en compte dans les corrections.

représente le taux de retours par rapport aux neutrons directs pour un échantillon de longueur L et

pour une intégration de spectre expérimental AE, nous obtenons alors I’expression finale du taux de
transmission pour une énergie maximum de neutrons Eg :

[1+rae(L)] /EEOAEO [Z(E).(DAE(E)_e—aLG(E) dE

Fae (L, Eo) = (7.31)

Eo
1+ rag (0)] /E o [EE) one (E)]dE

Notons que le terme rag (L) prend en compte les multi-diffusions sur I’échantillon et I’environne-
ment, tandis que rag (0), étant associé & une mesure sans échantillon ne contient que les diffusions sur
I’environnement.

7.3.7 Détermination de la section efficace

Nous allons maintenant prendre en compte I’ensemble des remarques précédentes pour construire
une méthode de détermination de la section efficace totale d’un matériau. Nous avons besoin de
dissocier le taux de transmission mesuré M3 (L, Eo) du taux de transmission évalué I$2(L,Eo) a
travers un échantillon de longueur L, a I’énergie maximum de neutron Eq de largeur énergétique AEg,
pour une largeur d’intégration de spectre expérimental AE. Le taux de transmission expérimental est

défini par :

Nexp(L)
rZXEp(L7E0) = %
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Il représente simplement le rapport entre le nombre de neutrons transmis a travers un échantillon de
longueur L détectés entre Eg — AE et Eg, au hombre de neutrons détectés lors d’une mesure sans
échantillon pour le méme domaine d’intégration. La transmission évaluée est associée a I'pg (L, Ep)
défini par I’équation (7.31). Du fait de la largeur énergétique AEq intrinséque a la source de neutrons,
nous ne pouvons effectuer qu’une mesure intégrée de o(E) entre Eqg — AEq et Eg. Nous introduisons
donc de maniére ad hoc un degré de variation sur la section efficace contenue dans le taux de trans-
mission évalué donné par I’équation (7.31) en considérant que la section efficace évaluée o(E) entre
une énergie Eg — AEq et Eg est proportionelle & celle issue des bases de données nucléaires oy, (E).
Nous imposons donc :

o(E) =sop(E) (7.33)

Le taux de transmission évalué devient donc fonction de s, d’ou :

[1+ rae (L)] JE°_ae, | Z(E)-0one (E).e~20(E) | dE
[1+ 12 (0)] JE°_pg, [Z(E)-cone (E)] dE

Notre méthode de détermination de la section efficace d’un matériau diffuseur s’énonce ainsi :

rag (L,Eo,s) = (7.34)

e nous évaluons, par la simulation numérique, les corrections rag (L).

e nous évaluons, a une énergie maximum de neutrons source Eg, en fonction de s pour chaque
longueur d*échantillon L, la valeur de I'{#(L, Eo, s)

e nous déterminons la valeur du coefficient s qui minimise I’écart entre les taux de transmis-
sion expérimental et évalué. Cet écart sera mis en évidence par une fonction type X2 que nous

définissons ainsi :
3

2
Xae (Eos) = 3 [MRE(LEos) - Mg (L, Eo)] (7.35)
I=
ou la somme s’effectue sur les trois longueurs d’échantillon utilisées, les L; étant définis table 7.1.

Le minimum de cette fonction pour la largeur d’intégration AE, atteint pour s = sag, méne donc a la
section efficace totale mesurée du matériau entre I’énergie Eqg — AEg et Eq par la formule suivante :

Oexp(E) = sae 0 (E) (7.36)

Le fait que I’épaisseur de la cible de production induit une largeur énergétique AE élevée pour les
neutrons nous contraint & proposer une validation des bases de données nucléaires plutét qu’une
mesure proprement dite de la section efficace.
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7.3.8 Estimation de I’erreur sur la section efficace

Pour ce qui concerne le taux de transmission évalué par I’équation (7.34), les origines des incerti-
tudes quantifiables sont :

e Les erreurs statistiques et systématiques expérimentales.
e La masse volumique des échantillons de mesure.
e La détermination des corrections par la simulation numérique.

Ces derniéres étant du second ordre, leurs erreurs seront d’ordre supérieur donc négligeables de-
vant les autres sources d’incertitudes. L’incertitude sur les masses volumiques des matériaux étant de
I’ordre de 0.5%, nous les négligerons aussi. Nous supposons donc que I’erreur sur la méthode est
d’origine purement expérimentale.

La fonction XiE(Eo,S) définie par I’équation (7.35) étant minimisée pour s = Sag, Nous avons la
relation :

3 o areva
Zl [reva(L, E07S)—rAEp(L, Eo)] 35 ) =0
SAE

i:
Introduisons une petite variation 8 ¢ (L, Eq) positive sur le taux de transmission expérimental I3 (L, Eq)
défini équation (7.32). La fonction XAE(EO,S) se transforme alors de la maniere suivante :

3
xi’E(Eo,so:zl[(reva(L,Eo,so Mo (L, Eo) — 32 (L, Eo))]” (7.37)

La dérivée de la fonction X2 transformée, calculée en s = sae est donc de la forme :

aX ) exp areva)
CAE ) = 25 AL, E) (7.38)
0s Zl 0 Sae

Le terme & 5 (L, Eo) est par définition positif. Le terme I'32(L, Eg,s) représentant le taux de trans-
mission évalué en fonction de L; et de s, pour L et Eq fixés, est par définition une fonction bijective
décroissante entre s = 0 et s — oo ; sa dérivée partielle par rapport a s est donc toujours négative. En
conclusion, la dérivée partielle par rapport a s de la fonction x2' prise en s = Spg associée une variation
positive du le taux de transmission expérimental sera positive :

axi'E
35 >0
SAE

Il s’ensuit naturellement que le minimum de la fonction X3¢ (Eo ) sera atteint pour une valeur de s
inférieure a spe. Nous illustrons par le schéma 7.18 I’ensemble des remarques précédentes.
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FiG. 7.18 — Illustration de la variation de la fonction x4¢ (Eo s) lorsque I’on impose une variation
sur le taux de transmission expérimental. Lorsque cette variation est positive, la fonction tend a se
décaler sur la gauche et inversement.

En introduisant I’erreur sur un taux de comptage expérimental ANeyp(L), nous pouvons définir
I’erreur associée a un taux de transmission expérimental tels que :

ANexp(L) ANexp(O)
Nexp(L) ~ Nexp(0)

Par suite, nous pouvons définir la fonction X4 (Eo,S) avec le taux de transmission expérimen-

tal mesuré '3 (L, Eo), qui aprés minimisation, donc détermination de sag, donnera la section effi-

(7.39)

AP (L Eo) = 121 Eo>\/

cace mesurée. La fonction x4 (Eo.s) calculée avec le taux de transmission expérimental maximisé

Mg (L Eo) + ArRP (L, Eg) donnera la limite inférieure de la barre d’erreur par s,¢, tandis que le

méme calcul avec 'y (L, Eq) — AT A2 (L, Eg) meénera & la limite supérieure de la barre d’erreur de la

section efficace mesurée par I’intermédiaire de s

7.4 Modélisation de I’expérience par le code MCNP

La modélisation compléte et précise de la géométrie comme de la source de neutrons est nécessaire
pour I’estimation des corrections représentées par le terme rag (L) défini au paragraphe 7.3.6. Nous
allons ici déecrire les étapes de construction de la simulation numérique.

7.4.1 Lagéométrie

Nous avons reproduit dans la simulation numérique le schéma expérimental représenté figure 7.2.
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La ligne faisceau a été reproduite incluant le tube a vide du faisceau en inox, la cible LiF ainsi
que le support cible en cuivre. Nous avons aussi inclut a la simulation numérique les échantillons
ainsi qu’un modele de détecteur simplifié composé d’un capot en inox rempli de 4 bars d’hydrogene.
L’environnement est composé d’air ambiant et du sol en béton incluant une fosse a neutrons située a
une cinguantaine de centimetre sous la ligne expérimentale.

La géométrie MCNP est représentée figure 7.19.

FI1G. 7.19 — Représentation a I’échelle de la géométrie MCNP. Nous avons appelé surface virtuelle
de séparation neutrons directs-retours un cone de sommet situé au niveau de la source de neutrons et
dont les limites coincident avec le volume actif du détecteur.

7.4.2 Lasource de neutrons

Il nous a fallu construire un fichier source prenant en compte les caractéristiques cinématiques de
I’émission de neutrons et I’intégrer a la simulation. Nous avons déja défini précisément (8 7.3.2 et
§ 7.3.3) les caractéristiques d’émission de la source de neutrons. En conservant les notations habi-
tuelles, la méthode d’écriture d’une ligne de fichier source se résume ainsi :

e les trois variables position sont imposées au centre de la cible de production de neutrons, ce qui

revient a négliger I’étalement spatiale du faisceau de protons incidents.

e I’énergie du proton E p qui interagit avec le ’Li est déterminée aléatoirement entre E pg et E po —

AE po d’aprés la fonction o(E p).

e nous en déduisons la distribution angulaire dans le centre de masse correspondante (figure 7.14).

e nous effectuons la transformation centre de masse - référentiel du laboratoire décrite para-

graphe 7.3.3, qui nous donne la distribution angulaire dans le référentiel du laboratoire.

e I’angle d’émission 6 du neutron dans le référentiel du laboratoire est genéré aléatoirement

conformément a la distribution précédemment déterminée.

e I’énergie du neutron est déterminée a partir de Ep et de v = cos 0 par la formule (7.8).

e I’instant de création du neutron ainsi que le poids sont imposésat =0 et W, = 1.

Cette opération est répétée un million de fois, ce qui correspond finalement a un fichier source com-
prenant un million de neutrons de conditions cinématiques initiales différentes.
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7.4.3 Réponse modélisée du détecteur

Le code de calcul MCNP ne permettant pas le transport des protons, nous ne pouvons extraire la
réponse du détecteur d’une simulation numérique. En revanche, nous pouvons extraire, en fonction
de I’énergie des neutrons, la distance qu’ils parcourent dans une cellule entre deux interactions. Si
cette cellule est vide de matiere, alors la distance extraite de la simulation numérigue se confond avec
la distance parcourue en ligne droite par un neutron dans cette cellule. Le libre parcours moyen d’un
neutron dans I’hydrogéne contenu dans le détecteur est de I’ordre d’une dizaine de métres, sa proba-
bilité d’interaction avec le gaz est par conséquent relativement faible. Nous pouvons alors considérer
que la probabilité de diffusion d’un neutron sur un proton dans le volume actif du détecteur est pro-
portionelle a la distance que parcourrait le neutron dans ce volume vide de matiere. Il importe donc
d’effectuer la simulation numérique en imposant un volume actif du détecteur vide. L’extraction de
la longueur parcourue par les neutrons en fonction de leur énergie dans ce volume est proportionnelle
au taux de réaction des neutrons n(E)dE sur I’hydrogéne du détecteur en fonction de I’énergie.

Nous pouvons alors nous approcher de la réponse du détecteur moyennant deux approximations
qui consistent & négliger les effets de bord et de résolution du détecteur. En effet, nous avons montré
(cf paragraphe 7.2.4) que dans ces conditions, la réponse du détecteur a une diffusion d’un neutron
d’énergie E sur un proton se distribuerait selon une constante (formule (7.11)) entre le canal O et E.
Nous devons effectuer la transformation suivante sur tous les canaux d’un spectre simulé :

n(E)dE, E€[E,E+dE] = %n(El)dEl, E1€[0,E 4+ dE] (7.40)

Cela revient en fait & distribuer un canal de poids n(E)dE, de largeur dE associé a I’énergie
E sur tous les canaux d’énergie inférieure a E en multipliant le poids n(E)dE par la probabilité %
d’appartenir a un canal d’énergie inférieure.

Nous illustrons la réponse simulée du détecteur wx (E) en fonction de la perte d’énergie des protons
pour le point a I’énergie E = 466keV sur la figure 7.20.

7.5 Analyse

7.5.1 Détermination des retours avec MCNP

Les corrections sont contenues dans le paramétre rag (L) défini paragraphe 7.3.6. Ce dernier re-
présente la proportion des retours par rapport aux neutrons directs détectés sans interaction avec
I’environnement. Nous avons deux méthodes pour I’évaluer a I’aide du code MCNP.

3Cette approximation peut paraitre abusive, mais la modélisation de I’expérience par la simulation numérique nous
servira uniquement a effectuer des corrections du second ordre sur I’évaluation du taux de transmission.
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F1G. 7.20 — Reconstitution des spectres expérimentaux pour une énergie de neutron Eqg = 466keV.
Les courbes noire, rouge, bleue et violette représentent respectivement les simulations numériques
relatives aux mesures sans échantillon et avec échantillons de 2cm, 4cm et 6¢cm de longueur.

La premiére consiste a extraire le taux de comptage des neutrons dans le volume actif du détecteur
en fonction de leur énergie. Les retours étant constitues de neutrons ayant diffusé au moins une fois,
ceux laissant une trace dans des canaux d’énergie inférieure a I’énergie de la source constituent les
retours. Néanmoins, étant donnée la largeur énergétique de la source AEg, nous ne pourrions pas dans
ce cas différencier une partie des retours des neutrons issus de la source.

La deuxieme méthode nécessite I’utilisation de la surface virtuelle introduite dans la géométrie
définie par un céne de sommet coincidant avec la source et dont I’angle solide correspond aux limites
du volume actif du détecteur (cf. figure 7.19). Nous avons la possibilité avec MCNP, de marquer les
neutrons qui traversent une cellule ou une surface donnée. Si nous faisons I’hypothese, a vérifier,
que la totalité des retours sont des neutrons qui ont traversé au moins une fois cette surface, alors la
détermination des retours consiste simplement a calculer le rapport entre le taux de comptage simulé
des neutrons marqués ayant atteint le détecteur sur le taux de comptage des neutrons directs.

Nous allons nous servir de la premiére méthode appliquée a des simulations utilisant une source
de neutrons mono-énergétiques pour Vvérifier I’hypothése de la validité de I’utilisation de la surface
virtuelle. Il convient donc de déterminer dans ce cas précis le taux de comptage des neutrons en
fonction de leur énergie dans le détecteur pour une source de neutron mono-énergétique et isotrope et
de comparer les retours déterminés par la premiére et la seconde méthode.

Illustrons la méthode sur une simulation numérique avec un échantillon de Graphite de 6¢cm de
longueur (pour lequel le taux de retour est maximum) et une source de neutrons d’énergie Eq =
450keV. Nous représentons alors le taux de comptage en fonction de I’énergie pour les neutrons
directs et les neutrons marqueés sur la figure 7.21.

Appelons Ng; le nombre total de neutrons d’énergie Eqg = 450keV. N1 représente le nombre de
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FI1G. 7.21 — Taux de comptage en unité arbitraire des neutrons dans le volume actif du détecteur en
fonction de I’énergie. La courbe pointillée représente la totalité des neutrons ayant traversé le détec-
teur, tandis que la courbe en trait plein représente les neutrons qui ont atteint le détecteur apres avoir
franchi la surface conique. A partir du canal d’énergie 400keV, les deux courbes sont confondues.

neutrons intégré sur toutes les énergies telles que E < Eq. Nous pouvons donc définir le taux de retour
ri(L) pour L = 6cm calculé par la méthode 1 tel que :

_Nn
~ Ng
Le taux de retours par la deuxieme méthode se calcule comme le rapport entre le taux de comptage
des neutrons marqués Ny, intégré sur tout le spectre et le taux de comptage des neutrons directs issus
de la source Ng», défini comme la différence entre le flux total au canal d’énergie Eg et le flux marqué
au méme canal. Dans ce cas, nous avons :

ry(6) (7.41)

_ Nr2
N2

Pour la simulation représentée figure 7.21, nous avons évalué I’écart relatif entre les deux méthodes :

ro(6) (7.42)

1-— r1(6) =0.013 (7.43)
r2(6)
Nous pouvons donc conclure que les deux méthodes de détermination des retours sont équivalentes.
Nous utiliserons donc la deuxieme méthode car elle est la seule applicable dans notre cas.

Dans le paragraphe 7.4.3, nous avons décrit la méthode d’extraction de la réponse du détecteur
par le code MCNP. Nous avons donc, associée a une simulation, la réponse totale simulée wy(E) du
détecteur en fonction de la perte d’énergie des protons. Nous pouvons de la méme maniére extraire la
réponse associée aux neutrons marqués ayant traversé la surface conique que nous appelons wy(E).

A titre d’exemple, nous représentons figure 7.22, pour une énergie de neutron Eq = 466.1keV, la
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réponse totale modélisée wx (E) ainsi que la contribution des retours dans le détecteur wy (E).
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FI1G. 7.22 — Réponse totale simulée du détecteur a Eg = 466.1keV et contribution des neutrons mar-
qués pour une simulation numérique d’une mesure sans échantillon (courbes noires) et avec échan-
tillon de 2cm de longueur (courbes rouges), de 4cm (courbes bleues) et de 6cm (courbes violettes).

Le taux de retour, pour une largeur d’intégration de spectre AE, est défini par la méthode 2 :

/ ® G (E)dE
rag(L) = —g—2 -1 (7.44)

L (o) - (E)dE

o—AE

Il est alors aisé d’évaluer cette grandeur pour toutes les énergies et pour les différentes longueurs
d’échantillon de carbone ou de Téflon. Nous avons tracé rag (L) sur la figure 7.23.

7.5.2 Stabilité de la source de neutrons

Au cours de I’expérience, les réactions nucléaires au niveau de la cible de production de neutrons
ainsi que I’extraction de molécules de LiF due au faisceau incident devraient tendre a diminuer la pro-
duction de neutrons au cours du temps. Nous pouvons visualiser cet effet potentiel, en représentant
toutes les mesures sans échantillon (rangées dans I’ordre temporel croissant) associées a une énergie
de neutron Egp. La figure 7.24 nous montre clairement que la dispersion des taux de comptage (d’ori-
gine statistique et systématique) ne permet pas de mettre en évidence une diminution de la production
de neutrons. Nous la négligerons donc par la suite, ou plut6t I’intégrerons a I’erreur totale sur un taux
de comptage, que nous allons définir maintenant.
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spectre expéerimental.
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FI1G. 7.24 — Représentation des taux de comptage normalisés par la charge intégrée au niveau de
la cible LiF (acquisitions sans échantillon) pour les cing énergies de neutrons. Nous avons choisi
arbitrairement une largeur d’intégration des spectres expérimentaux de 100keV . Les barres d’erreurs
représentées correspondent a I’erreur statistique uniquement.
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7.5.3 Erreur total sur un taux de comptage

L’erreur sur un taux de comptage dépend des incertitudes statistiques et systématiques. Ces der-
niéres peuvent avoir différentes origines telles que :

e La normalisation par la charge intégrée qui dépend de la production de neutrons par I’intermé-

diaire du courant incident.

e La production des neutrons peut fluctuer en fonction de la focalisation du faisceau.

e La position de I’échantillon n’est pas rigoureusement identique d’une acquisition a une autre.
Comme nous n’avons pas acces a la quantification de ces erreurs, nous allons définir une méthode
visant a déterminer une expression moyenne de I’erreur totale sur un taux de comptage.

Pour les cing énergies de neutrons, nous avons représenté, sur la figure 7.24, les taux de comptage
des mesures sans échantillon. Ces mesures étant physiquement identiques, nous pouvons alors définir
une valeur moyenne du taux de comptage pour chaque énergie :

(Nexp(0)) = % i Nexp; (0) (7.45)

ou n représente le nombre de mesures sans échantillon effectuées a une énergie. Nous pouvons aussi
définir I’écart type par :

ANexp(0) = \/ LS (Noy (0) — (Nexp(0)))° (7.46)

Nous montrons sur la figure 7.25, pour chaque énergie de neutrons et pour un ensemble d’acqui-
sition sans échantillon, la moyenne des erreurs statistiques et les écart-type associés en fonction de
la borne d’intégration minimum des spectres expérimentaux. Nous identifierons par la suite I’écart-
type expérimental des taux de comptage sans échantillon avec I’erreur totale associée a un taux de
comptage sans échantillon.

Nous remarquons que les erreurs totales ne dépassent pas les 5%, valeur atteinte pour le domaine
d’intégration de spectre expérimentale minimum du point a 572keV . Un domaine d’intégration un
peu plus grand conduit vite a des erreurs totales ne dépassant pas les 2.5%, ce qui est relativement
satisfaisant.

Il nous reste maintenant a déterminer I’erreur totale a associer a un taux de comptage sur une
acquisition avec échantillon pour laquelle nous n’avons qu’une seule mesure (a une énergie de neutron
donnée). Nous allons donc faire I’approximation que I’erreur relative totale sur un taux de comptage
de mesure avec échantillon est égale a I’erreur relative totale du taux de comptage sans échantillon :

ANexp(L) _ ANeXp(O)
Nexp(L) — Nexp(0)

167

(7.47)




=35 = F
5 E, i, g 4.5F
2 3Fécart-type expérimental = F
5 [des taux de comptage Eo = 245 keV 5 % Ei=272keV
S sans.échantillon =35
4 250 £ 7E  écarf-type expérimental
S © 3F-destaux-de comptage
E 2 " £ °F ) .
S °F /"' * ©, 5F_...sans échantillon ’
- ‘ 5F
15[ o g
1 .’ 15F ‘
.t 1§ " -_o‘
o5ll===7" _ erreur statistique e " =
0 = erreur statistiqu
b b e —————————————— I RSN IR ISR
% 50 100 150 200 250 _ 300 350 % 50 100 150 200 250 300
Eo - AE (keV) Eo - AE (keV)
= ar & ar
8. f f S.F |
=3.5[ . =35F .
5 E Eo = 350 keV S E Eo = 350 keV
2 aF  écart-type expérimental € 3 écart-fype expérimental
5 | LA L = = lAe L
5 F des taux de comptage "] s r des taux de comptage P
£ 2:55ans échantillon j' N £2:5gans échantillon I" e
e C £ c
2F " 2F S
E S E / s
1.5F - 1.5F -
C Pid C ﬂ’
gl - gl o~
- - - - -
05" o 05" o
erreur statistique erreur statistique
° “H00 200 30 700 500 % “H00 200 30 300 500
Eo - AE (keV) Eo - AE (keV)
= [
= T
3
5 [ écart-type expérimental Bo= 572 keV
= 4 . des taux-de comptage
s ab taux de comptag
S [ sans échantillon
£ r
S3
2f !
r ’
ﬂ"\-“ﬁJ o
’
1 e
L = = = =7 "erreur statistique
ol 1 bl ey [SUSRPAN SURRAIN R
0 100 200 300 400 500 600 700 800 900
Eo - AE (keV)

FIG. 7.25 — Estimation de I’écart-type des distributions des taux de comptage sans échantillon
(courbes en trait plein) et statistique (courbe pointillée) pour toutes les énergies expérimentées en
fonction de la largeur d’intégration des spectres expérimentaux. L’erreur statistique représentée est
en fait la valeur moyenne des erreurs statistiques d’un ensemble de mesures sans échantillon a une
énergie de neutron donneée. Les erreurs ont été renormalisées en pour-cent.
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En déterminant la valeur des erreurs sur les taux de comptage, nous introduisant naturellement un
domaine de variation sur le taux de transmission expérimental (cf. équation (7.32)) I'ZXEP(L, Eo) qui
nous permettra de déduire I’erreur a associer aux sections efficaces que nous mesurons par la méthode
définie paragraphe 7.3.8.

7.6 Détermination de la section efficace sur le carbone et le fluor

Nous allons ici développer les étapes de détermination de la section efficace définie paragraphe 7.3.7
sur un exemple précis. Puis, nous présenterons I’ensemble des résultats des mesures avec les échan-
tillons de graphite puis de Téflon. Nous allons nous concentrer sur une mesure de transmission a
travers un échantillon de graphite, pour I’énergie de neutron Eq = 572keV et pour une largeur d’inté-
gration de spectre expérimental AE = 100keV .

Dans ces conditions, nous trouvons expérimentalement une erreur relative sur les taux de comp-
tage :

ANexp(L) = 2.4% (7.48)
p

Cette erreur induit une incertitude relative d’environ 3.4% sur les taux de transmission expérimentaux
mesures :

M05(2,572) = 0.551 £ 0.014 (7.49)
560 (4,572) = 0.300 + 0.007 (7.50)
Mo0(6,572) = 0.161 + 0.004 (7.51)

Toutes corrections effectuées sur I’évaluation de la transmission, nous la représentons figure 7.26
en fonction de la correction s appliquée sur la section efficace totale du carbone issue des bases de
données nucléaires.

Nous pouvons donc calculer (figure 7.27) la fonction x4g (Eo,s), représentative de la variation de
la section efficace mesurée par rapport aux bases de données, pour les taux de transmission expéri-
mentaux mesuré, maximisé et minimiseé.

Nous obtenons donc en extrayant les trois minima des courbes représentées figure 7.27, les correc-
tions mesurée, minimisée et maximisée sur la section efficace issus des bases de données nucléaires.
Nous avons :
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F1G. 7.26 — Evaluation de la transmission & travers les échantillons de différentes longueurs précisées
sur la figure en fonction de la variable s a I’énergie de neutron Eq = 572keV pour une largeur d’in-
tégration AE = 100keV . Les transmissions évaluées sont a comparer avec les taux de transmission
expérimentaux explicités par les équations (7.49), (7.50) et (7.51).

S100 = 0.996 +0.024 (7.52)

soit un écart par rapport aux bases de données nucléaires de 0.4%.

Ce qui finalement nous donne la section efficace totale du carbone mesurée entre Eq = 572keV
et Eg — AEp = 524 keV ainsi que sa limite supérieure et inférieure en appliquant I’équation (7.36). La
section efficace issus des bases de données, ainsi que celles mesurées sont représentées figure 7.28.

Nous trouvons donc dans ce cas de figure une section efficace totale du carbone relativement
proche de celles issus des bases de données nucléaires.

Le paragraphe suivant sera la mise en pratique moins détaillée du protocole utiliseé ici. En re-
vanche, si nous avons pris un cas ou la largeur d’intégration du spectre expérimentale AE est fixée,
nous allons par la suite la faire varier et réaliser toutes les étapes décrites ici en fonction de AE en
cherchant a représenter finalement spg avec ses erreurs associees.

7.6.1 Carbone

Les résultats finals sont représentés pour toutes les énergies expérimentées figure 7.29. Nous
constatons qu’a toutes les énergies, en dessous d’une certaine largeur d’intégration, le coefficient
sae tend a diminuer. En effet, les corrections dues aux retours de neutrons par diffusion sur I’environ-
nement deviennent du méme ordre de grandeur que les taux de comptage eux-méme et les conditions
d’applicabilités de notre méthode ne sont plus respectées. De plus, un bruit de fond y issu de la source
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F1G. 7.27 — Evaluation de la fonction xiE pris pour le taux de transmission mesuré (courbe centrale),
pour le taux de transmission maximisé et minimisé (courbes a gache et a droite) en fonction du facteur
s appliqué a la section efficace des bases de données nucléaires. Les minimums des trois fonctions
correspondent & sag, SAz et Sy déterminant la section efficace totale mesurée ainsi que son erreur
associée.

est aussi envisageable pour certaines énergies. Par suite, il semble raisonnable d’extraire la correction
sur la section efficace a la limite de cette zone, ou sag est sensiblement constant.

Nous obtenons dans ces conditions, la variation sur la section efficace totale du carbone (cf ta-
bleau 7.4).

[Eo(keV) [AE(keV) | sae |

261 136 | 0.953+5050
273 147 | 0.959+5599
366 208 | 0.954+0020
466 284 | 0.954450%2
572 353 | 0.987+005%

TAB. 7.4 — Correction sur la section efficace totale du carbone issus des bases de données nucléaires
ainsi que ses erreurs associées. Les énergies expérimentées sont indiquées dans la colonne de gauche,
ainsi que la largeur d’intégration AE des spectres expérimentaux utilisée pour la mesure du paramétre

SAE -

Nous pouvons alors expliciter les sections efficaces totales sur le carbone mesurées et les comparer
a celles des bases de données nucleaires (cf figure 7.30).

7.6.2 Fluor

La mesure de la section efficace totale du fluor se fait de la méme maniere que pour le carbone.
La section efficace totale du Téflon s’exprime ainsi :
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FI1G. 7.28 — La courbe verte représente la section efficace totale en fonction de I’énergie issus des
bases de données nucléaires, a 0.4% d’écart de la courbe noire, méme grandeur mesuré. Les courbes
rouges et bleues permettent de visualiser I’erreur associée a la section efficace mesurée.

| Eo(keV) | Eo—AE (keV) | sae |
261 173 0.950+0028
273 169 0.900+3533
366 274 0.986+5-5,5
466 303 0.880+9-537
572 353 0.8994055%

TAB. 7.5 - Corrections sur la section efficace totale du fluor des bases de données nucléaires ainsi que
les erreurs associées. Les énergies expérimentées sont indiquées dans la colonne de gauche, ainsi que
la largeur d’intégration AE des spectres expérimentaux utilisée pour la détermination du parametre

SAE -

OT =0Oc + 20F (7.53)

En introduisant les corrections déterminées précédemment sur la section efficace du carbone, nous
obtenons les spectres équivalent a la figure 7.29 pour le fluor (cf figure 7.31).

Nous obtenons dans ces conditions la variation sur la section efficace totale du fluor tableau 7.5.

De la méme maniere que pour le carbone, nous représentons les sections efficaces totales mesurées
en les comparant a celles des bases de données nucléaires (cf figure 7.32).
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FI1G. 7.29 — sag en fonction de la variable Eqg — AE pour toutes les énergies de neutrons de I’expé-
rience. La premiere largeur d’intégration effectuée (point le plus a droite des courbes) correspond
a une intégration des spectres expérimentaux sur la largeur de la source AEg. Les points allant de
gauche a droite correspondent a une largeur d’intégration plus grande.
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F1G. 7.30 — Comparaison de la section efficace totale sur le carbone évaluées par ENDF et mesurées
par transmission aux cing domaines énergétiques expérimentés.

7.7 Conclusion

Nous avons ici décrit le protocole expérimental réalisé au CENBG nous permettant de mesurer
les section efficaces totales sur le carbone et le fluor entre 200 et 572keV . Les conditions de mesures,
telles que la largeur énergétique AEq de la source de neutrons, rendent impossible la mesure directe
des sections efficaces en fonction de I’énergie. Nous avons donc établit un modele permettant de
réaliser une validation des bases de données nucléaires. Un écart de 4 — 5% par rapport a ENDF sur
la section efficace du carbone a pu ainsi étre mis en évidence pour un domaine énergétique compris
entre 199 et 466 keV . Cet écart n’est plus que de 1% entre 523 et 572keV. En ce qui concerne le fluor,
les variations observées sont moins réguliéres et s’étendent entre 1 et 12% suivant I’énergie.
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neutrons de I’expérience.
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F1G. 7.32 — Comparaison de la section efficace totale sur le Fluor évaluée par ENDF, représentée
sur tout le spectre énergétique en haut a gauche, et mesurées par transmission aux cing domaines
énergétiques experimentés (les cing autres spectres).
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Conclusion

Une partie des études actuelles sur les potentialités des réacteurs nucléaires de Génération IV, au
CNRS en général et dans le groupe Physique des Réacteurs du LPSC en particulier, porte sur les
Réacteurs a Sels Fondus (RSF). Certaines grandeurs physiques extraites des simulations numériques
sont sensiblement dépendantes des sections efficaces de diffusion élastique du carbone (matériau de
structure d’un RSF type), du fluor et du lithium 7 (constituants de base du sel fondu étudié) fournies
par les bases de données nucléaires. Les quelques pour-cents d’écart mis en évidence, dans ce tra-
vail, entre les évaluations et les mesures récentes, sur le carbone et le fluor, ainsi que les désaccords
notables entre les données expérimentales et évaluées de la section efficace du lithium 7, justifient le
programme de mesures qui a mené a la création, au LPSC, de la plate-forme d’Etude et de Recherche
sur I’Electro-Nucléaire (PEREN) auprés de laquelle cette thése a été effectuée.

Nous avons décrit précisement les aspects de la plate-forme PEREN en développant les caractéris-
tiques du générateur de neutrons pulsé (GENEPI I1), produisant des neutrons d’une énergie moyenne
de 2.5MeV au centre des massifs ralentisseurs composés des matériaux a étudier. Ainsi, des mesures
ont été réalisées dans un massif de graphite pour la mesure de la section efficace du carbone. Un bloc
de Téflon (CF,) a été utilisé pour la détermination de la section efficace du fluor en s’appuyant sur
les mesures du carbone. Initialement, un bloc de fluorure de lithium 7 devait étre disponible durant ce
travail de these, mais un retard dans son élaboration a conduit au report de cette expérience.

La condition premiére rendant nos mesures réalisables est la constance de la section efficace de
diffusion élastique entre I’eV et la centaine de keV . Cette caractéristique a pu étre vérifiée par I’étude
des données existantes et s’explique simplement dans le cadre du modéle optique. De plus, les milieux
que nous étudions sont peu absorbants, ce qui constitue la deuxiéme condition a la base de la faisabilité
de nos mesures. Ces hypothéses conduisent, comme il a été démontré dans ce travail, a I’existence
d’une corrélation entre I’énergie moyenne des neutrons et leur temps de ralentissement a I’intérieur
des massifs.

En nous appuyant sur cette relation E —t, nous avons alors pu développer notre méthode qui
consiste a mesurer des temps de ralentissement de neutrons générés a un instant initial connu. Ces me-
sures ont été realisées a I’aide d’un détecteur de photons gammas, constitué d’un photo-multiplicateur
et d’un scintillateur de type YAP(Ce) auquel nous avons accolé successivement différentes cibles
minces constituées de noyaux (Au, Ag, Mo et In) sélectionnés pour leurs résonances isolées de cap-
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ture radiative a des énergies connues avec précision. Nous avons ainsi pu observer des résonances
temporelles, relativement bien résolues, correspondant aux énergies de résonance de la cible utilisee.

Les modélisations complétes et exhaustives des expériences ont ensuite été effectuées, afin de re-
produire numeriquement ces résonances temporelles. La possibilité de modifier les sections efficaces
intégrées aux simulations numériques a permis une étude comparative, de type paramétrique, entre
I’expérience et la simulation numérique.

L’extraction des sections efficaces recherchées a consisté a déterminer I’écart minimum entre I’ex-
périence et la simulation numérigue. Deux méthodes indépendantes ont pu étre testées et la cohérence
entre les valeurs obtenues avec les différentes cibles utilisées a ainsi permis de mesurer la section ef-
ficace du carbone, entre I’eV et la centaine de keV, avec une précision de 1%. Cette mesure, en léger
désaccord avec les évaluations, est cependant parfaitement compatible avec une série de mesures ré-
centes, confortant ainsi la validité de I’utilisation d’un spectromeétre a temps de ralentissement comme
outil de mesure de la section efficace de diffusion élastique du matériau constituant le spectromeétre
lui-méme.

La propagation de I’erreur sur la section efficace du carbone a imposé 2% d’incertitude sur la
section efficace du fluor, mesurée de maniére identique par I’intermédiaire du massif ralentisseur en
Téflon, dont la valeur expérimentale s’écarte d’environ 3% des évaluations et des mesures antérieures.
Cependant, la mesure du plateau du fluor est compatible avec les mesures existantes si I’on prend en
compte I’erreur totale, statistique et systématique, sur ces mesures.

La cohérence et la précision des valeurs expérimentales obtenues rendent optimiste quant a la
faisabilité de la mesure de la section efficace de diffusion élastique du lithium 7 par I’utilisation d’un
bloc de fluorure de lithium. Celle-ci sera réalisée fin 2005 et pourra bénéficier de I’ensemble des outils
expérimentaux, numériques et informatiques, congus et utilisés tout au long de ce travail.

Enfin, des mesures par transmission a travers des échantillons de graphite et de Téflon effectuées
au CENBG, dont le domaine en énergie (200keV < E < 600keV) correspond a la borne supérieure
des mesures réalisées sur la plate-forme PEREN, ont permis de tester la validité des bases de données
nucléaires concernant le carbone et le fluor. Aprés avoir corrigé les phénomenes génants induits no-
tamment par la largeur énergétique du faisceau de protons de I’accélérateur Van de Graaff, nous avons
pu mettre en évidence des écarts, par rapport aux bases de données, proches de 5% et de 9% pour la
section efficace totale du carbone et du fluor respectivement.
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Annexe A

Propagation d’erreurs

Soit deux variables aléatoires indépendantes x et y de densités de probabilité respectives normeées
p(x) et q(x) de type gaussiennes :

1 1/Xx—Xo 2

X) = exp| —= A.l
p(x) q’ﬁtp(z( o )) (A1)
()—71 exp [ -1 (y_y°>2 (A.2)

QY—GyTT[P 2\ o, :

Nous allons ici chercher a déterminer I’erreur propagée par x et y sur la grandeur :
2
X

U=(1-—- A3

(-3) A3

Il convient d’abord de découper le probléme et de passer par I’intermédiaire d’une variable aléatoire
V de la forme :
U=V?2 (A.4)

d’ou I’expressionde V :

X
V=1-= A5
y (A.5)

La densité de probabilité de V, si % < 1, est quasi-gaussienne dont les parametres caractéristiques
s’obtiennent par la formule de propagation des erreurs classique [Le84-3] :

Vo~ 1—20 (A.6)
Yo
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2 2
o= () (o) A7

Nous pouvons alors faire I’approximation que la densité de probabilité de V est de la forme :

1 1/V=Vy\?

cette relation est d’autant plus vrai que la condition % < 1 Iest.

Il reste alors a déterminer la densité de probabilité de la variable aléatoire U définie par la rela-
tion (A.4). Si la condition ‘\’,—‘; < 1 est respectée, la distribution de probabilité de la variable U est
quasi-gaussienne et ses parametres s’extrait de la méme maniére que précédemment :

Uo ~ V2 (A.9)

oy =~ 2V,0v (A.10)

En revanche, si la condition i’,—\; < 1 n’est pas justifiée, I’approximation quasi-gaussienne de la densité
de probabilité n’est plus respectée. L’exemple le plus représentatif consiste a prendre V, = 0 avec oy >
0 quelconque. Dans ces conditions, la valeur moyenne U, = 0 obtenue est absurde car pour toutes les
valeurs de V, U est forcément positif ou nul et ne peut avoir en conséquent de valeur moyenne nulle.
Par ailleurs, I’erreur propagée sur U, est nulle aussi, ce qui n’a pas de sens physiquement.

Pour un cas général, c’est a dire qu’aucune condition n’est supposée sur i’,—\; il est nécéssaire de
déterminer la densité de probabilité de U, qu’on appelle g(U), pour avoir accés a sa valeur moyenne
ainsi qu’a sa variance. La fonction g(U), en considérant la relation (A.4) et la densité de probabilité
de V sous la forme donnée par I’équation (A.8), s’écrit [Pr99] :

gU) = f(V+)2‘4\-/;‘(V) (A.11)

ou les termes V™ etV ~ correspondent respectivement a la variable V imposée positive et négative. La
détermination de la valeur moyenne et de la variance de U consiste a calculer les équations suivantes :

UO:/DVZf(V)dV (A.12)
o} :/Dv“f(V)dv - U2 (A.13)

La résolution analytique de ces deux équations conduisent a :
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Up = 0% +V2 (A14)

Oy = /20y + 402 V2 (A.15)

Les conditions aux limites, lorsque V, >> oy, sont cohérentes avec les équations (A.9) et (A.10). Nous
remarquons de plus que si la densité de probabilité qui gére la variable aléatoire V est une gaussienne
centrée en 0, la valeur moyenne ainsi que Ierreur sur le terme U (U, = 07 et 0, = v/20%) s’écarte
notablement des valeurs déterminées par la méthode usuelle de propagation des erreurs.

181



182



Bibliographie

[AI87]

[AI97]

[Be64]
[Be05]

[Bi03]
[BI67]
[Br-97]

[Br-97-2]

[Bro7]

[By94]
[CT73]
[De05]
[EXF]

[Ge03]
[GEN4]

V.P.Alfimenkov, S.B.Borzakov, Vo-Van-Tkhuan, Yu.D.Mareev, L.B.Pikelner, G.Rubin,
A.S.Khrykin, E.l.Sharapov. SPIN DEFENDENCE OF S-WAVE NEUTRON SCATTE-
RING CROSS-SECTION OF LI-7. Journ. : Yadernaya Fizika Vol.35, Issue.3, p.542.
(1987)

Yu.A.Alexandrov, 1.S.Guseva, A.B.Laptev, N.G.Nikolenko, G.A.Petrov,
O.A.Shcherbakov. Measurement of the Neutron Total Cross Sections For Bi, C, Si,
Pb. Conf.Rep. : Joint Inst. for Nucl. Res., Dubna Reports No.213, p.255. (1997)

K.H.Beckurts, K.Wirtz. Neutrons Physics. Springer Verlag (1964). p 145.

M.J. Berger, J.S. Coursey, M.A. Zucker and J. Chang. National Institut of Standards and
Technology (site web : http ://physics.nist.gov/PhysRefData/contents.html) (2005)

A. Billebaud. Syteme d’acquisition de données sur SUN. rapport interne (2003)
D. Blanc. G. Ambrosino, Elements de Physique Nucléaire. Masson (1967). p 137.

J.F. Briesmeister MCNP - A general Monte-Carlo N Particle Transport Code. Los Alamos
Laboratory report LA-12625-M (1997).

J.F. Briesmeister MCNP - A general Monte-Carlo N Particle Transport Code. Los Alamos
Laboratory report LA-12625-M (1997). p 2-28.

R. Brun and F. Rademakers. ROOT - An Object Oriented Data Analysis Framework. (site
web : http ://www.root.cern.ch/). Nucl. Inst. and Meth. in Phys. Res., A 389 :81-86, (1997).

J. Byrne, Neutrons, Nuclei and Matter (1994). p 44.
C. Cohen-Tannoudji, B. Diu, F. Laloé. Mécanique quantique. Vol. 2. Hermann (1973).
R. Delmas, B. Berthier. Communication privée.

Experimental Nuclear Reaction Data (EXFOR [/ CSISRS). (site web
http ://www.nndc.bnl.gov/exfor/exfor00.htm)

GENEPI I1. Rapport Interne. (2003)

Generation IV International Forum : "A Technology Roadmap fo Generation IV Nuclear
Energy Systems"”, Report GIF-002-00 (2002)

183



[Go56]

[GTO5]

[Gro5]

[Gu05]
[Ha74]
[Ha78]

[Ha99]

[He75]

[He05]
[Hi53]
[Hi54]

[Hi68]

[Ke87]
[Kn89]
[Ko79]

[Ko90]

[La76]

[Le84]

G.V.Gorlov,B.M.Gokhberg,V.M.Morozov, G.A.Otroshchenko. The Total Cross Sections
For the Interaction of Neutrons with Li-6 and Li-7 from 10 to 450 KeV. Journ. : Doklady
Akademii Nauk Vol.110, p.963.

GrafTech International Ltd (site web : http ://www.graftech.com)

Cédric Grosjean. Thése de doctorat. Mesure de la section efficace de fission de 233U et
des actinides mineurs induite par neutrons rapides. CENBG (4 mars 2005)

B. Guillon. Communication privée.
J.A.Harvey,D.C.Larson. Private communication Name.Harvey.

J.A.Harvey,N.W.Hill,K.Rush. LI-7 NEUTRON TOTAL CROSS SECTION. Report : U.S.
D.O.E. Nuclear Data Committee Reports No.12, p.229.

G. Hale. d-d reaction evaluation, based on 4He system R-matrix analysis. T2 Nuclear In-
formation Service. Los Alamos (site web : http ://t2.lanl.gov/data/data.html) (1999)

H.T.Heaton li,J.L.Menke,R.A.Schrack, R.B.Schwartz. Total Neutron Cross Section of Car-
bon from 1 keV to 15 MeV. Journ. : Nuclear Science and Engineering Vol.56, p.27.

M. Heusch. Le Volet Chimie de PEREN. Rapport Interne (2005).
C.T.Hibdon. Prog.Rep. : Argonne National Laboratory report series N0.4963, p.3.

C.T.Hibdon,A.Langsdorf Jr. Total neutron cross sections in the keV region. Prog.Rep. :
Argonne National Laboratory report series N0.5175, p.7.

C.T.Hibdon,F.P.Mooring. TOTAL NEUTRON CROSS SECTIONS OF LI-6, LI-7 AND
LITHIUM FROM 10 TO 1236 KEV. Conf. : Nuclear Cross-Sections Techn. Conf., Wa-
shington 1968 \Vol.1, p.159.

Kenneth S. Krane, Introductory Nuclear Physics (1987). p 380.
Glenn F. Knoll, Radiation Detection and Measurement (1989). p 120.

L.Koester,K.Knopf,W.Waschkowski. THERMAL NEUTRON SCATTERING PARAME-
TERS FOR LIGHT NUCLEI (A= 12 TO 27). Journ. : Zeitschrift fuer Physik, Section A
\Vol.292, Issue.1, p.95.

L.Koester,W.Waschkowski,J.Meier. CROSS SECTIONS FOR NEUTRONS OF 1970 EV
AND CONTRIBU- TIONS TO FUNDAMENTAL NEUTRON INTERACTIONS. Journ. :
Zeitschrift fuer Physik, Section A Vol.337, p.341.

D.C.Larson,C.H.Johnson,J.A.Harvey, N.W.Hill. MEASUREMENT OF THE NEUTRON
TOTAL CROSS SECTION OF FLUORINE FROM 5 EV TO 20 MEV. Report : Oak Ridge
National Lab. technical memo No.5612.

W.R. Leo, Techniques for nuclear particle physics and experimentation (1984). p 31.

184



[Le84-2] W.R. Leo, Techniques for nuclear particle physics and experimentation (1984). p 114.

[Le84-3] W.R. Leo, Techniques for nuclear particle physics and experimentation (1984). p 95.

[Ly89]

[MAOS5]

[Ma05]

[Me05]

[Mi64]
[Mo76]

[MUO04]

[MW05]

[Ng8sg]

[Ni77]

[Ni03]

[NJ98]

[NNDC]

D.l.Lyapin, L.V.Mitsina, A.B.Popov, I.M Salamatin,G.S.Samosvat. Scattering of KeV
Neutrons by be, B, C Niclei. Report : Joint Inst. for Nucl. Res., Dubna Reports No.89,
p.408.

M. Mattes. J. Keinert. Thermal Neutron Scattering Data for the Moderator Materials H,0,
D,0 and ZrHyin ENDF-6 Format and ACE Library for MCNP(X) codes. Institute for
Nuclear Technology and Energy Systems (IKE) - Universtity of Stuttgart Pfaffenwaldring
31, P.0.Box 801140, D-70550, Stuttgart, Germany (2005).

L. Mathieu . These de doctorat. Cycle Thorium et Réacteur a Sels Fondus. Institut National
Polytechnique de Grenoble (2005).

O. Méplan et al. MCNP Utility for Reactor Evolution. (Documentation and Download :
http ://Ipsc.in2p3.fr/gpr/MURE/htmI/MURE/MURE.html)

Michalowicz A., Cinématique des réactions nucléaires (1964). p 33.

H. Morimnaga, T. Yamazaki. In-Beam gamma-ray spectrometry. North-Holland Publi-
shing Company, (1976).

R.Soule, W. Assal, P. Chaussonnet, C. Destouches, C. Domergue, C. Jammes, J.M. Lau-
rens, J.F. Lebrat, F. Mellier, G. Perret, G. Rimpault, H. Serviere, G. Imel, G.M. Thomas,
D. Villamarin, E. Gonzales-Romero, M. Plaschy, R. Chawla, J.L. Kloosterman, Y. Ru-
gama, A. Billebaud, R. Brissot, D. Heuer, M. Kerveno, C. Le Brun, E. Liatard, O Méplan,
E. Merle-Lucotte, F. Perdu, J. Vollaire, P. Baeten. Neutronic studies in support of ADS :
The MUSE experiments in the MASURCA facility. Nuclear Science and Engineering, 148
(2004) 124.

Material Property Data. A Division of Automation Creations, Inc. (ACI) of Blacksburg,
Virginia. (site web : http ://www.matweb.com)

H. Ngb. C. Ngb. Physique Statistique, Introduction. (1988). p 211.

K.Nishimura, Y.Yamanouchi, S.Kikuchi, T.Nakagawa. TOTAL CROSS-SECTION MEA-
SUREMENT FOR CARBON, LANTHANUM AND PRASEODYMIUM. Report : JAERI
Tokai Reports N0.6883.

H. Nifenecker, O. Méplan, S. David, Accelerator Driven Subcritical Reactors (2003). p 53.

NJOY 97.0. Code System for Producing Pointwise and Multigroup Neutron and Photon
Cross Sections from ENDF/B-VI Data, RSICC CODE PACKAGE PSR-368 (1998)

National nuclear Data Center. Brookhaven National Laboratory. (site web
http ://www.nndc.bnl.gov/index.jsp)

185



[Nu02]

[Nu05]

[Pe01]

[Pe04]

[PHO5]
[PHO05-2]
[Po81]

[Prog]

[Re03]
[Re03-2]
[SGO5]
[Si74]

[SO03]
[S062]
[TA99]

[Ts95]
[Vo04]

A. Nuttin. These de doctorat. Potentialités du concept de réacteur a sels fondus pour une
production durable d’énergie nucléaire basée sur le cycle thorium en spectre épithermique.
Université Joseph Fourrier Grenoble (2002).

A. Nuttin et al. : Potential of Thorium Molten Salt Reactors : Detailled Calculations and
Concept Evolution With a View to Large Scale Energy Production, Progress in Nuclear
Energy, vol. 46, no. 1, pp. 77-79 (2005).

L. Perrot. Thése de doctorat. Validation des bases de données de sections efficaces par
I’utilisation d’un spectrometre a temps de ralentissement au plomb entre 0,1 eV et 30 keV.
Méthodologie-Résultats. Thése de doctorat, Université Joseph Fourier - Grenoble I. ISN
01-121, (décembre 2001).

F. Perdu. Thése de doctorat. Contributions aux études de sureté pour des filiéres innovantes
de réacteurs nucléaires. Université Joseph Fourrier Grenoble (dec. 2003).

PHOTONIS. Photomultiplier tubes, catalogue (2005).
PHOTONIS. Communication Privée.

W.P.Poenitz,J.F.Whalen,A.B.Smith. TOTAL NEUTRON CROSS SECTIONS OF HEAVY
NUCLEL. Journ. : Nuclear Science and Engineering Vol.78, p.333.

K. Protassov. Probabilités et Incertitudes dans I’analyse des données expérimentales.
(1999). p 53.

P. Reuss. Précis de neutronique. EDP Sciences (2003). p 191.
P. Reuss. Précis de neutronique. EDP Sciences (2003). p 170.
YAP(Ce) Yttrium Aluminium Perovskite. Saint-Gobain CRYSTALS. 3113(01-05) 2005.

U.N.Singh,H.l.Liou,J.Rainwater, G.Hacken,J.B.Garg. Neutron resonance spectroscopy :
Fluorine. Journ. : Physical Review, Part C, Nuclear Physics Vol.10, p.2147.

SODERN. Communication privée.
M. Soutif, Physique neutronique (1962). p 14.

TARC Collaboration. Project report : Neutron-driven nuclear transmutationby adiabatic
resonance crossing. European commission, EURATOM, EUR 19117-EN. (1999).

N. Tsoulfanidis, Measurement and Detection of Radiation. (1995)

J. Vollaire. Thése de doctorat. L’Expérience Muse 4 : Mesure des parameétres cinétiques
d’un systéme sous-critique. These de doctorat, Institut National Polytechnique de Grenoble
- LPSC 04-67, (octobre 2004).

186



Table des figures

11
1.2

1.3

14

1.5
1.6
1.7

2.1

2.2
2.3

2.4

2.5

2.6

2.7

Schéma du coeur d’un Réacteur a Sels Fondus. . . . . . . . . . . . .. . ... ... 3

Sections efficaces expérimentales totales et de diffusion élastiques du carbone réper-
toriéesdanslabase EXFOR. . . . . . . . .. .. ... ... . ... .. . ... 7
Sections efficaces expérimentales totales du fluor répertoriées dans la base EXFOR.
Les courbes de gauche sont en échelle logarithmique pour les ordonnées et celle de
droite,enlinéaire. . . . . . . . . . . 9

Sections efficaces expérimentales totales et de diffusion élastiques du lithium-7 réper-

toriéesdanslabase EXFOR. . . . . . . . .. . .. ... ... ... ... ... 10
Superposition des évaluations de la section efficace totale du carbone. . . . . . . .. 12
Superposition des évaluations de la section efficace totale du fluor. . . . . . . .. .. 13
Superposition des évaluations de la section efficace totale du lithium7. . . . .. .. 14

Distribution spatiale des neutrons en fonction de la distance r par rapport a la source
des neutrons d’énergie initiale E, = 2.5MeV ralentis jusqu’aE = 1keV, E = 1eV et
E=0.0256V. . . . . . 19
Photo d’un des deux cylindres composant le massif de graphite. . . . . . ... ... 19
Superposition sur un large spectre énergétique de toutes les grandeurs calculées N;o;i
pour la cinquantaine d’impuretés présentes comparées a la grandeur équivalente
pour le graphite. Le spectre de gauche est en échelle log et celui de droite, en linéaire. 20
Photo du massif de graphite sous sa forme définitive lorsqu’il est couplé au généra-
teurde neutrons. . . . . ... L e e 21
Superposition sur un large spectre énergétique de toutes les grandeurs calculées N;o;j
pour la centaine d’impuretés mesurées dans le Téflon comparées aux grandeurs équi-
valentes pour le graphite et le fluor. Le spectre de gauche est en échelle log et celui
dedroite,enlinaire. . . . . . . . . .. 22

Photo d’une partie du générateur de neutrons GENEPI Il dans une configuration le
couplantau massifdeplomb. . . . . . . ... ... .. 24

Schéma du générateur de neutrons GENEPI |1 et ses différentes possibilités de couplage. 25

187



2.8

2.9

2.10

211

2.12
2.13
2.14

3.1

3.2

3.3

3.4

3.5
3.6

3.7

3.8

Schéma de principe du monitorage de la source de neutrons. Une fraction des protons
génerés au niveau de la cible TiD est détectée par le semi-conducteur silicium.

Sections efficaces des voies neutron et proton en fonction de I’énergie du deuton dans
le référentiel du laboratoire. . . . . . . . . . ...

Ensemble de détection constitué par le scintillateur YAP, le photo-multiplicateur et le
supportenTéflon. . . . . . . . ...

Réponse en amplitude du détecteur Photo-multiplicateur couplé a un scintillateur
Y AP soumis a un faisceau de gamma mono-énergétique. . . . . . . ... ... ...

Montage électronique de I’expérience. . . . . . . . . . . .. ... ...
Mise en place d’une cible résonante de maniére a entourer au mieux le scintillateur. .

Sections efficaces de capture radiative de I’or (en haut a gauche), de I’argent (en haut
adroite), du molybdene (en bas a gauche) et de I’indium (en bas a droite). Nous avons
inséré sur les graphiques les énergies des résonances que nous allons exploiter et les
épaisseurs des cibles utilisées. . . . . . .. ... L

Aspect définitif de la géométrie intégrée a la simulation numérique pour le Téflon ou
le graphite. La vue représentant une coupe horizontale par rapport au plan Ox (I’axe
Oz coincidant avec I’axe du faisceau incident), les géométries graphite et Téflon se
confondent. . . . . . .

Distributions spatiales qg (?) dans une spheére infinie de graphite (a gauche) et de
Téflon (a droite) a trois énergies de neutrons, E = 1keV, E = 1eV et E = 0.025eV. .

Distributions spatiales qg (_r)) dans le cylindre de graphite (a gauche) et le cube de
Téflon (a droite) a trois énergies de neutrons, E = 1keV, E = 1eV et E = 0.025eV. .
Modélisation du systéme de détection tel qu’il a été introduit dans la simulation nu-
merique. Les spécifications des différentes cellules ont été mises en évidence.

Modélisation du doigt de gant GENEPI avec ses constituants. . . . . .. ... ...

Représentation du taux de retour au niveau du détecteur exprimant I’influence sur les
taux de comptage de I’environnement expérimental avec ou sans protection cadmium
entourant le massif de graphite (courbes du haut) et du Téflon (courbes du bas). Les
courbes de gauche s’étendent temporellement jusqu’a 1 ms tandis que celles de droite,
JUSQUTR Z00HS. .« . o o o e e
Représentation de I’énergie du neutron émis en fonction du cosinus de son angle
d’émission dans le référentiel du laboratoire et de I’énergie du deuton incident. . . .
Représentation (équation 3.4) de I’énergie du proton émis en fonction du cosinus
de son angle d’émission dans le référentiel du laboratoire et de I’énergie du deuton
INCIdeNt. . . . . . .

27

28

30

31
32
33

34

39

40

41

42
43

44

45



3.9 Distribution angulaire de I’émission de neutrons. L’angle 0 est exprimé dans le centre
de masse tandis que I’énergie du deuton incident est exprimée dans le référentiel du
laboratoire. . . . . . . ..

3.10 Distributions angulaires de I’émission de neutrons dans le référentiel du laboratoire
pour différentes énergies de deutons superposées a la distribution dans le centre de
masse pour undeutonde 250 keV. . . . . ..

3.11 Distribution temporelle de la source de protons associée aux acquisitions réalisées
dans le massif de graphite. La variance de la distribution est indiquée. . . . . . . . .

3.12 Distribution temporelle de la source de protons associé aux acquisitions réalisées
dans le massif de Téflon. La forme temporelle de I’émission de neutron est identique.
La variance de la distribution par rapport a la valeur moyenne est indiquee. . . . . .

3.13 Distribution énergétique des deutons qui crées les neutrons dans la cible TiD entre 0
et 300 keV d’énergie cinétique. . . . . . . . ...

3.14 Distributions énergétiques de I’émission de gammas induits par une absorption neu-
tronique en fonction de I’énergie pour différentes valeurs du nombre de masse A du
noyau cible considéré. . . . . . ...

3.15 Rapport des flux dans deux spheres de 3 cm de diamétres distantes d’une cinquan-
taine de centimétres situées dans le massif de graphite. Un ajustement linéaire est
représenté en pointille. . . . . . . ...

4.1 Représentation de la cinématique du choc élastique d’un neutron sur un noyau dans
le référentiel du laboratoire et du centre de masse. Nous considérons que le noyau
cible a une vitesse initiale non nulle, I’interaction entre les deux particules ayant lieu
al’origineduréférentiel. . . . .. ... ... ... .

4.2 Population neutronique en fonction de I’énergie et du temps superposée a la relation
E —t tracée a partir des coefficients K et ty calculés pour le massif de graphite dans
une petite cellule cylindrique proche du systéme de détection. . . . . . ... ... ..

4.3 Population neutronique en fonction de I’énergie et du temps superposée a la relation
E —t tracée a partir des coefficients K et ty calculé pour le massif de Téeflon. . . . . .

4.4 lllustration de la relation énergie-temps en fonction de I’énergie et de la variable
VK = VE (t+1p) dans le cas du massif de graphite. . . . ... ...........

45 Projection sur I’axe v/K des coupures en énergie de la population neutronique en
fonction de E et de v/K dans une cellule du massif de graphite. . . . ... ... ...

4.6 Représentation du parametre K en fonction de I’énergie dans le cas du massif de
graphite. . . . . . . . e

4.7 lllustration de la relation énergie-temps en fonction de I’énergie et de la variable
VK =VE (t+1) dans le cas du massifde Téflon. . . ... .............

189

56



4.8

4.9

5.1

5.2

5.3

5.4

5.5
5.6

5.7
5.8

5.9

5.10

5.11

5.12

Projection sur I’axe +/K des coupures en énergie de la population neutronique en
fonction de E et de v/K dans une cellule du massifde Téflon. . . . .. ... ... .. 69
Représentation du paramétre K en fonction de I’énergie dans le cas du massif de Téflon. 69

Distribution type des différences temporelles des événements successifs pour les ac-
quisitions dans le massif de graphite a gauche, et de Téflona droite. . . . . . . . .. 72
Signal du détecteur Silicium pour une acquisition réalisée dans le massif de graphite.
La figure du haut est en échelle logarithmique en z afin d’observer toutes les contri-
butions non nulles dans le détecteur, tandis que celle du bas, en échelle linéaire, met
en évidence les contributions majoritaire dusignal. . . . . . .. ... ... ... .. 74
Projection sur I’axe des amplitudes du spectre Silicium. Le spectre a été normalisé
par le nombre d’impulsion GENEPI de I’acquisition correspondante (de I’ordre de
40.10%daNS CE CAS). . . . v\t e e e e 75
Projection sur I’axe des amplitudes du spectre Silicium. Nous avons représenté les
zones d’intégration ainsi que I’expression de la somme des événements compris dans
cette zone. La zone i correspond a une multiplicité de detection de i protons. Ns; est
le nombre total de protons détectés par impulsion GENEPI. . . . . ... ... ... 76
Schématisation du moniteur. . . . . . . .. ... 76
Nombre total moyen de neutrons émis par la source de TiD par impulsion GENEPI
dans I’ensemble des acquisitions graphite (figure de gauche) et de Téflon (figure de
droite). Les erreurs représentées sont uniquement statistiques. . . . . ... ... .. 78
Visualisation du VETO (a gauche) et d’une acquisition sans VETO , adroite. . . .. 79
Impulsions GENEPI (les deux spectres en trait plein a gauche et a droite) comparée
au flash gamma généré a I’instant du pulse GENEPI et détecté par le scintillateur YAP
(courbes pointillées a gauche et a droite). La courbe de gauche n’est pas corrigée du
temps mort, contrairementa cellededroite. . . . . . .. ... ... ... ... ... 80
Taux de comptages en fonction du temps pour les différentes cibles utilisées dans le
massif de graphite. Le spectre du bas montre la somme des acquisitions sans cible,
représentatives du bruit de fond au cours d’une acquisition. . . . . . . ... ... .. 81
Taux d’événements empilés en pour-cent dans le photo-multiplicateur (massif de gra-
Phite). . . . . 82
Repreésentation de la fonction de correction de temps mort exprimant le rapport entre
le taux de comptage corrigé a celui non corrigé en fonction du temps. . . . . . . .. 83
Taux de comptages en fonction du temps dans les différentes cibles utilisées pour
I’ensemble des acquisitions dans le massif de Teflon. Le spectre du bas montre la
somme des acquisitions sans cible, représentative du bruit de fond au cours d’une
acquisItion. . . . . . L e 84



5.13

5.14

5.15

5.16

5.17

5.18

5.19
5.20
5.21
5.22

5.23

5.24

6.1

6.2

Taux d’évenements empilés en fonction du temps en pour-cent dans le photo-multiplicateur
danslecasdumassifde Téflon.. . . . . . ... ... ... . . ... ... 85
Représentation de la fonction de correction de temps mort pour une acquisition avec

une cible d’or dans le massif de Téflon exprimant le rapport entre le taux de comptage
corrigé sur celui non corrigé en fonctiondutemps. . . . .. .. ... ... ... .. 86
Sections efficaces de réaction (n,y) du samarium 147 (en pointillé) et du tungsténe
naturel avec I’origine des résonances dues au tungstene 186, 183 et 182 (trait plein).

La résonance principale du tungstene se trouve a E = 18.8eV, celle du samarium

a E = 18.3eV tandis que les secondaires sont respectivement a E = 4.2eV et E =

K 87
Comparaison entre les taux de comptage issus d’une acquisition avec la cible de
molybdéne avec le spectre bruitdefond. . . . . . . ... ... .. L. 88

Spectre en temps de I’impulsion de protons détectés dans le Silicium, donc de neutrons
émis par la cible TiD (courbe pointillé). La courbe noire est I’impulsion détectée par
le P.M. lorsque le VETO sur I’impulsion GENEPI n’est pas activé. Les deux voies
sont indépendantes d’ou le décalage en temps arbitraire entre les deux distributions. 88
Repreésentation graphique des valeurs expérimentales des temps de référence mesurés
avec leurs erreurs absolues lorsque le VETO sur I’impulsion initiale est désactivé. Les
acquisitions dans le massif de Téflon sont & gauche, celles dans le graphite a droite. . 91
Taux de réaction dans les différentes cibles utilisées simulés dans le massif de graphite. 92

Flux de neutrons dans une cible résonnante en fonction du temps de ralentissement. . 93
Taux de réaction des différentes cibles simulés dans le massif de Téflon. . . . .. .. 94
Taux de réaction simulés des principaux matériaux pour le cas des massif de graphite

(agauche) et de Téflon (adroite). . . . . ... ... .. .. ... ... ... . ... 95
Contributions renormalisées issues de la simulation numérique dont sont extraites les
principales sources de gammas superposées a la courbe en traits gras qui représente
le spectre temporel de I’impulsion GENEPI tel qu’il a été introduit dans le calcul
NUMEKIQUE. . . o o o o o e e e e e e e e e e e e e 95
Superposition de I’impulsion GENEPI expérimentale (trait plein) avec le taux de ré-
action simulé (n,y) dans la cible TID (histogramme en pointillé). . . . . ... .. .. 96

Taux de comptage de bruit de fond expérimentaux dans le massif de graphite (en
haut & gauche) et de Téflon (en bas a gauche) avec les reconstitutions simulées. Les
contributions individuelles a la simulation numérique sont représentées a droite. . . 102
Geomeétrie de la simulation MCNP contenant des sphéres utilisées pour la mise en
évidence de I’auto-absorption. La sphére n°1 est a 2 cm du centre du YAP et les
sphéres voisines sont également distantesde2cm.. . . . .. ... ... L. 103

191



6.3

6.4

6.5

6.6

6.7

6.8

6.9

6.10

6.11

6.12

6.13

Ecarts relatifs en fonction du temps entre les flux avec et sans cible d’or dans les
différentes petites sphéres utilisées dans le cylindre entourant le systéme de détection. 104

Reconstitution des spectres mesurés dans le massif de graphite avec les cibles d’ar-
gent (en haut), d’or (deuxieme ligne), d’indium (troisiéme ligne) et de molybdéne (en
bas). La colonne de droite montre les contributions de la reconstitution simulée, le
bruit de fond étant imposé tel qu’il a été déterminé dans le paragraphe 6.1.2. . . . . 106

Reconstitution des spectres mesurés dans le massif de Téflon avec les cibles d’argent
(en haut), d’or (deuxiéme ligne), d’indium (troisieme ligne) et de molybdéne (en bas).
La colonne de droite montre les contributions de la reconstitution simulée, le bruit de
fond étant impose tel qu’il a été déterminé dans le paragraphe 6.1.2. . . . . . . . .. 107

Reconstitution des spectres mesurés dans le massif de graphite avec les cibles d’ar-
gent (en haut), d’or (deuxieme ligne), d’indium (troisiéme ligne) et de molybdéne (en
bas). La colonne de droite montre les contributions de la reconstitution simulée, le
bruit de fond est déterminé par la procédure de minimisation sans contrainte sur les
coefficients. . . . . . .. 108

Reconstitution des spectres mesurés dans le massif de Téflon avec les cibles d’argent
(en haut), d’or (deuxiéme ligne), d’indium (troisieme ligne) et de molybdéne (en bas).
La colonne de droite montre les contributions de la reconstitution simulée, le bruit de
fond est déterminé par la procédure de minimisation sans contrainte sur les coefficients.109

Fonctions R(t) déterminées par la simulation numérique pour les cibles d’argent,
d’or, d’indium et de molybdéne dans le graphite. . . . . . ... ... ... ... ... 111

Représentation des taux de réaction simulés (courbes pointillées) et expérimentaux
obtenus par normalisation Silicium (courbes pleines) dans le massif de graphite. . . 112

Représentation des taux de réaction simulés (courbes pointillées) et expérimentaux
obtenus par normalisation Silicium (courbes pleines) dans le massif de Téflon. . . . 112

Taux de réaction simulés (courbes pointillées) et expérimentaux (courbes pleines)
dans le graphite. La normalisation des spectres expérimentaux a été réalisée par la
méthode de minimisation de X2. . . . . . ... 114

Taux de réaction simulés (courbes pointillées) et expérimentaux (courbes pleines)
dans le Téflon. La normalisation des spectres expérimentaux a été réalisée par la
méthode de minimisation de X2. . . . . . . ... 114

Fonction f(t) et valeurs numériques des coefficients utilisés. La partie a droite des
pointillés est la partie de la courbe qui va servir a ajuster les résonances expéerimen-
talesetsimulées. . . . . . . ... .. 118



6.14

6.15

6.16

6.17

6.18

6.19

6.20

6.21

Grandeur X2 en fonction de I’écart imposé sur la section efficace de diffusion élas-
tique oy, du carbone dans les bases de données nucléaires (la section efficace utilisée
dans la simulation numérique est as). Les quatre graphiques en haut a gauche sont
relatifs a la cible d’argent, I’or est représenté en haut a droite, le molybdene en bas a
gauche et enfin, les courbes en bas a droite représentent I’indium. . . . . . ... ..

Fonction t, = f(t) pour I’ensemble des cibles utilisées dans le graphite avec mise en
évidence de I’intersection avec le temps de résonance expérimental et qui conduit a
la section efficace mesurée indiquée sur les différents graphes. . . . . . ... .. ..

Superposition entre le spectre expérimental (trait plein) et la simulation numérique
(trait pointillé) pour la cible d’indium avec (courbes de gauches) et sans traitement
thermique (courbesdedroite). . . . . . . . . . ...

Grandeur X2 en fonction de I’écart imposé sur la section efficace de diffusion élas-
tique o, du fluor pour une variation nulle sur la section efficace du carbone. Les
quatre graphigues en haut a gauche sont relatifs a la cible d’argent, I’or est repré-
senté en haut a droite, le molybdene en bas a gauche et enfin, les courbes en bas a
droite représentent I’indium. . . . . . . ...

Grandeur X2 en fonction de I’écart imposé sur la section efficace de diffusion élas-
tique oy du fluor pour une variation de 3% sur la section efficace du carbone. Les
quatre graphigues en haut a gauche sont relatifs a la cible d’argent, I’or est repré-
senté en haut a droite, le molybdene en bas a gauche et enfin, les courbes en bas a
droite représentent I’indium. . . . . . . ...

Fonction t, = f(t) pour I’ensemble des cibles utilisées dans le Téflon, pour une varia-
tion nulle sur la section efficace du carbone, avec la mise en évidence de I’intersection
avec le temps de résonance expérimental. . . . . . ... ... L

Fonction t, = f(t) pour I’ensemble des cibles utilisées dans le Téflon, pour une varia-
tion de 3% sur la section efficace du carbone, avec la mise en évidence de I’intersec-
tion avec le temps de résonance expérimental. . . . . . .. ... ... L.

Variation du temps de résonance en pour-mille par rapport au temps de résonance
théorique, pour deux énergies (E = 5eV et E = 45€V) en fonction de I’énergie limite
a partir de lagquelle nous avons imposée 5% de variation sur la section efficace de
diffusion élastique du carbone. Les sections efficaces modifiées par rapport a la base
ENDF sont représentée telles qu’elles induisent 1 pour-mille de variation sur le temps
derésonance. . . . . . . ...



6.22 Superposition de la mesure du plateau de la section efficace du carbone effectuée
sur la plate-forme PEREN avec les données évaluées et expérimentales récentes. La
courbe du haut s’étend de 0 a 200 eV et I’erreur associée a la mesure est représentée
par la zone grisée. La courbe du bas montre I’ensemble du domaine énergétique de
validité desmesures. . . . . . . . . e

6.23 Superposition de la mesure du plateau de la section efficace du fluor effectuée sur
la plate-forme PEREN avec les données évaluées et expérimentales existantes. La
courbe du haut s’étend de 0 a 200 eV et I’erreur associée a la mesure est représentée
par la zone grisée. La courbe du bas montre I’ensemble du domaine énergétique de
validité desmesures. . . . . . . . .

7.1 Sections efficaces du Carbone (courbe bleue) et du Fluor (courbe violette) issues de
la base de données ENDF. Les courbes du haut sont représentées sur un large spectre
énergétique, tandis que celles du bas montrent notre domaine de mesure. . . . . . . .

7.2 Schémadu montage expérimental. . . . . .. ... ... ... ... ... .. ... .

7.3 Schéma de principe de la transmission de particules a travers un matériau. Le taux
de transmission se définit comme le rapport du flux entrant N(L,E) au flux sortant
N(0,E); il illustre I’atténuation du flux incident dans le matériau. . . . . . ... ..

7.4 Energie des neutrons émis & 0° en fonction de I’énergie des protons incidents dans le
référentiel du laboratoire. . . . . . . . . . ...

7.5 Schéma détaillé du détecteur a protonsderecul. . . . ... ... ... ... ....

7.6 Parcours moyen des protons dans I’hydrogéne a 4 bars de pression en fonction de leur
BNEIgIE. . . . e

7.7 Réponse attendue du détecteur ou est représenté en noir le cas idéal (résolution par-
faite et sans effet de bord). La courbe en violet prend en compte I’effet de bord, d’ou
un déplacement des hautes énergies vers les plus basses, tandis que la courbe grisée
montre I’effet d’une résolution énergétique d’une dizainede %. . . . . . . .. .. ..

7.8 Schémade la chaine d’acquisition. . . . . . ... ... ... ... ... . .....

7.9 Rapport entre la charge intégrée corrigée du temps mort et le taux de comptage cor-
rigé du temps mort du détecteur 3He pour une série de six mesures sans échantillon &
I’énergie de neutron 366keV . Les erreurs statistiques sont représentées. Le rapport a
été renormalisé a I’unité pour la premiere acquisition. L’écart est au plus de I’ordre
de 0.8%. . . . ..

7.10 Spectres expérimentaux normalisés par la charge corrigée du temps mort pour une
mesure sans échantillon (courbe noire), et respectivement en rouge, bleu et violet les
acquisitions avec les échantillons de carbone de 2cm, 4cm et 6¢cm de longueur. Le
pic a I’extrémité du spectre correspond au signal du générateur d’impulsion.

194

146



7.11

7.12

7.13

7.14

7.15

7.16

7.17

7.18

7.19

7.20

Bruit de fond (courbe claire) mesuré avec I’échantillon de polyéthylene comparé a
une acquisition sans échantillon (courbe noire) pour une énergie de neutron maximum
de Eg =200KeV. . . . . . . e
Section efficace de la réaction p sur ‘Li issue de la base de données nucléaires
ENDF [Ha99]. La voie neutron est en trait plein, comparée a une voie alpha, en
pointillé. . . . . . .
Section efficace de la voie neutron issue des bases de données nucléaires et son ajus-
tement dans la zone d’intérét par un polynéme d’ordre 4 d’équation opn(Ep) =

—3.57.10% +6.92.10%Ep — 5.02.10°E p? 4+ 1.62.103E p® — 1.95.10%Ep*. . . . . . ..

Distribution de I’angle d’émission dans le référentiel du centre de masse des neutrons
en fonction de leur énergie incidente dans le laboratoire. . . . . ... ... ... ..
Reconstruction de la distribution angulaire des neutrons dans le référentiel du labo-
ratoire. La courbe en haut a gauche représente I’énergie des neutrons en fonction
de I’angle d’émission dans le laboratoire pour différentes énergies de protons E p (cf
équation (7.8)). Nous avons aussi representé en haut a droite la reconstruction de
I’équation (7.22). Les distributions angulaires dans le centre de masse (projection
des courbes de la figure 7.14 sur I’axe des cosinus) ainsi que la transformée dans le
référentiel du laboratoire sont représentées respectivement en bas a gauche puis a
droite. Cing énergie différentes explicitées sur la figure ont été tracées. . . . . . . . .
Fonction Z(E) et les trois fonctions qui la composent. Ces fonctions ont éte renor-
malisées afin de pouvoir comparer plus facilement leurs influences respectives sur
2. Le taux de transmission I' (L, E) s’exprimant comme un rapport, est inchangé par
renormalisations. . . . . . . . ..
Illustration des processus de diffusions dominants dans I’expérience. Les parcours
schématisés en vert sont les processus de base pour la mesure par transmission tandis
que les autres représentent I’ensemble des processus parasites a prendre en compte
dansles corrections. . . . . . . . . . .
lllustration de la variation de la fonction x4c (Eo s) lorsque I’on impose une varia-
tion sur le taux de transmission expérimental. Lorsque cette variation est positive, la
fonction tend a se décaler sur la gauche etinversement. . . . . .. . ... ... ...
Représentation a I’échelle de la géométrie MCNP. Nous avons appelé surface vir-
tuelle de séparation neutrons directs-retours un cone de sommet situé au niveau de la
source de neutrons et dont les limites coincident avec le volume actif du détecteur.

Reconstitution des spectres expérimentaux pour une énergie de neutron Eqg = 466 keV .
Les courbes noire, rouge, bleue et violette représentent respectivement les simulations
numeérigues relatives aux mesures sans échantillon et avec échantillons de 2cm, 4cm
etécmdelongueur. . . . . .
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Résumé

Le Réacteur a Sels Fondus (RSF) en cycle Th/U est un des concepts de nouvelle génération pour
la production d’énergie nucléaire. Un RSF type se compose d’une structure en graphite, servant de
modérateur, percé de canaux dans lesquels circule le sel fondu (“LiF + ThF; +UFs). Les données
neutroniques fondamentales pour les simulations numériques sont les sections efficaces de diffusion
élastique d’un neutron sur des noyaux de carbone (oc), de fluor (of) et de lithium 7 (o) dans le
domaine épithermique.

Le but de ce travail est de déterminer précisément oc et oF entre 1 eV et 100 keV. Ces mesures ont
été réalisées aupres de la plate-forme d’Etude et de Recherche sur I’Electro-Nucléaire (PEREN) du
Laboratoire de Physique Subatomique et de Cosmologie de Grenoble. Elle comprend un GEnérateur
de NEutrons Pulsé Intense (GENEPI) produisant des neutrons de 2.5 MeV au centre de massifs ralen-
tisseurs (C et CF,). Des taux de capture sont obtenus, pour des échantillons composés de matériaux
de référence (Au, Ag, Mo et In) placés dans les massifs, a I’aide d’un scintillateur YAP couplé a un
photo-multiplicateur.

Des simulations précises des expériences, avec le code MCNP, ont été réalisées et la comparaison
entre la simulation et I’expérience a permis de déterminer oc et o avec des précisions de 1% et 2%
respectivement, mettant en évidence des écarts avec les données nucléaires évaluées (ENDF).

Des mesures complémentaires des sections efficaces totales oc et o a plus haute énergie (200
- 600keV) ont éte effectuées au Centre d’Etudes Nucléaires de Bordeaux par une méthode de trans-
mission. Un faisceau de neutrons mono-énergétique est produit par des protons accélérés, dans un
accélérateur Van De Graaff, sur une cible de LiF. Les neutrons transmis sont comptés par un détecteur
proportionnel a hydrogene. Des écarts de 5% (C) et de 9% (F) par rapport a ENDF ont été mis en
évidence.

MOTS-CLES
Réacteur a sels fondus, Carbone, Fluor, Neutrons épithermique, Diffusion élastique, Spectromeétre
a temps de ralentissement, Section efficace, MCNP



TITLE
Neutron elastic scattering cross-sections measurement on carbon and fluorine in epithermal energy
range using PEREN platform.

ABSRACT

Molten Salt Reactor (MSR) based on Th/U cycle is one of the new generation concepts for nuclear
energy production. A typical MSR is a graphite-moderated core with liquid fuel ('LiF +ThFs+UF).
Many numerical studies based on Monte-Carlo codes are currently carried out but the validity of
these numerical result relies on the precise knowledge of neutron cross sections used such as elastic
scattering on carbon (oc), fluorine (oF) and lithium 7 (ay;).

The goal of this work is to obtain oc and og between 1 eV and 100 keV. Such measurements have
been performed at the Laboratoire de Physique Subatomique et de Cosmologie (LPSC) de Grenoble
on the experimental platform PEREN using slowing-down time spectrometers (C and CF,) associated
to a pulsed neutron generator (GENEPI). Capture rates are obtained for reference materials (Au, Ag,
Mo and In) using YAP scintillator coupled to a photo-multiplier.

Very precise simulations (MCNP code) of the experimental setup have been performed and com-
parison with experiments has led to the determination of oc and or with accuracies of 1% and 2%
respectively. These results show a small discrepancy to evaluated nuclear data file (ENDF).

Measures of total cross-sections oc and of at higher energy (200 —600keV ) were also carried out
at Centre des Etudes Nucléaires de Bordeaux using a transmission method. Mono-energetic neutrons
were produced by protons accelerated by a Van de Graaff accelerator on a LiF target and transmitted
neutrons are counted in a proportional hydrogen gaseous detector. Discrepancies of 5% and 9% for
oc and of respectively with ENDF have been shown.

KEY-WORDS
Molten Salt Reactor, Carbon, Fluorine, Epithermal neutrons, Elastic scattering, Time-of-flight
spectrometer, Cross section, MCNP.



