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Introduction

Le noyau atomique est un ensemble de nucléons, les protons etles neutrons, liés entre eux
par l'interaction forte. Ce noyau peut soit être décrit de façon microscopique en considérant
les nucléons comme des particules individuelles, soit de façon macroscopique en considérant
les nucléons dans leur ensemble. L'un des plus grands succèsde l'approche microscopique
a été le développement du modèle en couches, dans lequel les nucléons évoluent indépen-
damment les uns des autres dans un potentiel central moyen. Par ailleurs, des observations
expérimentales (résonances géantes, ...) indiquent que les nucléons à l'intérieur du noyau
peuvent se comporter de manière cohérente. Le modèle de la goutte liquide proposé en 1930
par Weisskopf [Weisskopf et Wigner, 1930] s'appuie sur cette approche en considérant le
noyau de façon macroscopique. Il est décrit alors comme une goutte liquide chargée.

La �ssion nucléaire à basse énergie d'excitation est l'un des phénomènes nucléaires où
ces deux comportements coexistent ; la déformation du noyau�ssionnant jusqu'à la scission
correspond à un mouvement collectif des nucléons tandis quela formation des fragments de
�ssion est fortement in�uencée par des e�ets de la structureen couches des niveaux d'énergie
des nucléons. La �ssion est alors quali�ée d'asymétrique puisqu'elle conduit à la formation
de deux fragments de masses di�érentes. En e�et, il a été observé que la valeur moyenne de
la distribution en masse des fragments lourds est à peu près constante (A � 140) quel que
soit le système �ssionnant, tandis que les fragments légerscomplètent juste la charge et la
masse manquantes vis-à-vis du noyau �ssionnant. Il en a été conclu que c'est la formation
des fragments lourds qui est in�uencée par des e�ets de couches. Des calculs de corrections
de couches indiquent qu'il existe des gaps en énergie importants dans les couches de neutrons
déformée àN � 88 et sphérique àN = 82 [Wilkins et al., 1976]. Cela permet d'expliquer la
constance de la valeur moyenne de la distribution en masse des fragments lourds du fait de
ces nombres de neutrons privilégiés. L'in�uence du nombre de protons dans les fragments
lourds était rarement discutée jusqu'à récemment. Cela peut s'expliquer par le fait que les
di�érents calculs étudiant l'évolution des niveaux d'énergie en fonction de la déformation
montrent que les gaps entre les niveaux d'énergie associés aux neutrons sont maximaux dans
les régions de déformation que l'on sait être celles des fragments de �ssion aux déformations
de scission tandis qu'aucun gap n'est prédit dans les niveaux d'énergie liés aux protons. Par
ailleurs, au niveau expérimental, le numéro atomique des fragments lourds était di�cilement
mesurable du fait de limitations expérimentales.

Au milieu des années 1990, la technique de la cinématique inverse a ouvert de nouvelles
possibilités. Contrairement à la cinématique directe où l'on accélère un faisceau léger que
l'on envoie sur une cible lourde, en cinématique inverse c'est le noyau lourd qui est accéléré.
Les fragments de �ssion disposent ainsi d'une vitesse plus importante du fait de la présence
de la vitesse d'entrainement du faisceau. La cinématique inverse a donc été utilisée a�n de
mesurer la distribution en charge de l'ensemble des fragments de �ssion pour une vingtaine
de systèmes �ssionnants [Schmidtet al., 2000] montrant ainsi que la valeur moyenne de
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2 INTRODUCTION

la distribution en charge des fragments lourds est à peu prèsconstante autour de Z =
54 [Benlliure et al., 2002] pour une grande gamme de systèmes �ssionnants, suggérant que
les protons aient un rôle à jouer. Cependant, la mesure de la masse n'a pas été possible et
ainsi l'in�uence du nombre de neutrons n'a pas pu être déterminée. Cette thèse s'inscrit dans
cette problématique ; elle s'appuie sur une expérience réalisée au GANIL en 2008 qui vise
à mesurer simultanément la masse et la charge de l'ensemble des fragments de �ssion pour
plusieurs systèmes �ssionnants, espérant alors apporter un éclairage supplémentaire sur le
rôle du nombre de protons et de neutrons dans la formation desfragments.

En plus de la problématique de la description de la �ssion, ceprocessus présente un
intérêt dans la possibilité de produire des noyaux riches enneutrons. Les noyaux riches en
neutrons loin de la stabilité sont un sujet d'étude actuel enphysique nucléaire notamment
pour l'évolution de la structure en couches loin de la stabilité. La �ssion de 238U produit
des fragments de �ssion riches en neutrons du zinc (Z = 30) au néodyme (Z = 60). C'est
d'ailleurs le principe de l'installation SPIRAL 2 qui utili sera la �ssion de l'238U pour produire
des noyaux riches en neutrons qui pourront ensuite être accélérés. La production de noyaux
plus lourds (Z > 60) a été proposée via des réactions de fusion-�ssion [Tarasov et Villari,
2008]. Il est en e�et très di�cile de produire des noyaux riches en neutrons dans la région de
55 . Z . 80 à partir de la �ssion de l'uranium. L'utilisation de réact ions de fusion-�ssion
à haute énergie d'excitation est alors envisagée comme possibilité pour produire des noyaux
riches en neutrons dans cette région di�cilement accessible. Les résultats de cette expérience
seront également développés dans cette thèse.

L'étude de la �ssion nucléaire présente également d'autresintérêts du point de vue des
applications. C'est par exemple le cas pour le développement de réacteurs nucléaires dits de
quatrième génération qui visent à produire de l'énergie en utilisant un autre combustible
que de l'235U et/ou à incinérer les déchets radioactifs. Les rendementsde �ssion précis de
plusieurs actinides mineurs (237Np, 241;243Am et 243;244;245Cm principalement [Nakagawa
et al., 1999]) sont en particulier requis pour la construction de tels réacteurs. Cependant, les
données expérimentales sont soit incomplètes soit inexistantes et les modèles d'évaluation
des données nucléaires ne fournissent pas une prédiction su�samment précise. De nouvelles
mesures sont donc nécessaires pour contraindre davantage ces modèles.

La �ssion présente donc à la fois un intérêt industriel très important, notamment au
niveau de la production d'énergie, mais également un intérêt au niveau de la recherche
fondamentale, a�n de comprendre le rôle des e�ets de couchesprotons et neutrons dans la
formation des fragments de �ssion et pour la production de noyaux lourds riches en neutrons.



1 Motivations

1.1 Description macro-microscopique de la �ssion

1.1.1 Découverte de la �ssion

Suite à la découverte du neutron en 1932 [Chadwick, 1932] et de la description de la
radioactivité � en 1934 [Fermi, 1934 ; Wilson, 1968], les physiciens ont eu l'idée de produire
de nouveaux noyaux plus lourds que l'238U (élément le plus lourd présent sur Terre) en
combinant une capture neutronique suivie d'une décroissance� . Contrairement à ce qui était
attendu (formation d'éléments transuraniens), du baryum fut clairement identi�é comme
voie de sortie de la réaction U+n [Hahn et Strassmann, 1939] en 1939. Une interprétation
du phénomène fut très vite donnée par Lise Meitner [Meitner et Frisch, 1939] qui proposa
le fait que le noyau se divise en deux suite à l'apport d'énergie supplémentaire. Elle donna
une brève description de ce phénomène de �ssion en utilisantle modèle de la goutte liquide
chargée développée par Gamow quelques années plus tôt. Une description théorique précise
fut donnée quelques mois plus tard par Bohr et Wheeler [Bohr et Wheeler, 1939]. Les mesures
expérimentales qui ont suivi ont permis d'a�ner ce modèle théorique. En parallèle, le modèle
en couches se développait [Bethe et Bacher, 1936 ; Feenberg et Wigner, 1937] et permit
de donner une explication à la �ssion asymétrique observée [Mayer, 1948]. Le modèle de
la goutte liquide seule ne prédit en e�et qu'une �ssion symétrique. En s'appuyant sur la
méthode proposée par Strutinsky pour estimer la correctionà appliquer à l'énergie potentielle
de la goutte liquide, il est possible de prendre en compte lese�ets de couches [Strutinsky,
1967] ce qui conduit à la prédiction d'une �ssion asymétrique. En plus d'expliquer la �ssion
asymétrique, la prise en compte des e�ets de couches a permisd'expliquer les isomères de
�ssion [Polikanov et Sletten, 1970]. Au début des années 90,une compréhension assez large
du phénomène de �ssion a été documentée dans le livre de Wagemans [Wagemans, 1991].

1.1.2 Description générale de la �ssion

Pour décrire l'évolution du noyau �ssionnant de son état fondamental à son point de
scission � le point où il se casse en deux fragments � une connaissance précise de l'évolution
de l'énergie potentielle du noyau avec sa déformation est nécessaire. Cette énergie potentielle
est décrite par le modèle de la goutte liquide à laquelle on applique des corrections liées aux
e�ets de couches des fragments.

1.1.2.1 Modèle de la goutte liquide

Le modèle de la goutte liquide traite le noyau comme une goutte incompressible d'un
�uide composé de nucléons liés entre eux par l'interaction forte. Il considère que le noyau

3
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est un objet sphérique avec un rayonr = r0A1=3 où A désigne le nombre de nucléons qui
constituent le noyau et r0 est une constante égale à 1,15 fm et qui correspond classiquement
au rayon d'un nucléon. Cela suggère que la densité nucléaireest constante, quel que soit le
nombre de nucléons, tout comme pour une goutte d'eau. En 1935, von Weizsäcker [Weizsä-
cker, 1935] a proposé une formule semi-empirique permettant de calculer l'énergie de liaison
B d'un noyau en s'appuyant sur cette hypothèse. La relation 1.1 présente la version basique
de cette formule.

B = Ev � Es � Ec � Ea � Ep

= av A � asA2=3 � ac
Z 2

A1=3
� aa

(A � 2Z )2

A
�

ap

A1=2
(1.1)

L'énergie de liaison d'un noyau dépend donc de cinq termes principaux :
� un terme de volume Ev = av A
� un terme de surface Es = asA2=3

� un terme coulombien Ec = acZ 2A � 1=3

� un terme d'asymétrie Ea = aa
(A � 2Z )2

A
� un terme d'appariement Ep = ap

A 1= 2

Terme de volume
L'énergie de liaison du noyau provient principalement du terme de volume ; les autres

termes sont des corrections apportées à l'énergie de volume. Ce terme provient de l'inter-
action forte. Cette interaction agit à la fois sur les protons et les neutrons sur de courtes
distances. Ainsi les nucléons n'interagissent qu'avec leurs plus proches voisins. De plus, en
considérant la densité comme constante, chaque nucléon interagit en moyenne avec le même
nombre de nucléons voisins. Cela signi�e que chaque nucléoncontribue en moyenne au même
niveau à l'énergie totale du noyau.

Terme de surface
L'a�rmation précédente est uniquement vraie pour les nucléons au centre du noyau.

Les nucléons en surface ayant moins de voisins, leur contribution à l'énergie de liaison est
moindre. Cette diminution est proportionnelle à l'aire de la surface, c'est-à-dire proportion-
nelle à 4� (roA1=3)2 / A2=3.

Terme coulombien
Les protons se repoussent mutuellement, ce qui entraine unediminution de l'énergie de

liaison. Toujours en considérant que le noyau est sphériqueet uniformément chargé, l'énergie
potentielle de cette distribution de charge est représentée par Ec � acZ 2=A1=3.

Terme d'asymétrie
L'interaction forte est en compétition avec la répulsion coulombienne pour stabiliser le

noyau lorsque le nombre de protons augmente. Accroitre le nombre de neutrons par rapport
au nombre de protons permet d'augmenter l'interaction forte et de diminuer la répulsion
coulombienne. Toutefois, à cause du principe d'exclusion de Pauli, les neutrons supplémen-
taires se trouvent sur des niveaux d'énergie de plus en plus élevés. L'énergie totale du noyau
est alors plus grande ce qui se traduit par une diminution de l'énergie de liaison. Le terme
d'asymétrie tente de prendre en compte ce phénomène quantique.
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Terme d'appariement
Lorsqu'un noyau possède un nombre pair de protons et/ou neutrons, sa stabilité est ac-

crue. Deux protons (ou neutrons) avec les mêmes nombres quantiques ont un recouvrement
complet de leur fonction d'onde ce qui accroit l'interaction forte entre eux et ainsi l'énergie
de liaison du noyau. Ce phénomène est appelé appariement. Lorsque le noyau est relative-
ment gros, le recouvrement entre les fonctions d'onde est plus petit. Empiriquement, cet
e�et est décrit par l'expression apA � 1=2.

Figure 1.1 � Énergie de liaison par nucléonB=A en
fonction de la masse des noyaux stablesA (masse im-
paire uniquement). Les données expérimentales sont re-
présentées par les points noirs et la courbe représente la
prédiction de la formule 1.1. Issu de [Bohr et Mottelson,
1969].

Les valeurs des paramètresav , as, ac, aa et ap sont ajustées sur les masses expérimentales.
Leur valeur dépend donc de la quantité de données expérimentales utilisées pour réaliser
l'ajustement. Par exemple, Povhet al. [Povh et al., 2008] donnent les valeurs suivantes1 :

� av = 15; 67 MeV
� as = 17; 23 MeV
� ac = 0 ; 714 MeV
� aa = 23; 29 MeV

� ap =

8
<

:

� 11; 2 MeV pour Z et N pairs (noyaux pair-pair)
0 MeV pour A impair (noyaux impair-pair)
+11; 2 MeV pour Z et N impairs (noyaux impair-impair)

Ainsi le noyau de56Fe possède une énergie de liaison deELDM = 494 MeV, soit 8,82 MeV/A
tandis que l'énergie du208Pb vaut ELDM = 1628 MeV, soit 7,83 MeV/A.

La �gure 1.1 illustre le degré de précision obtenu à l'aide dela formule 1.1 qui reproduit
globalement bien les énergies de liaison mesurées expérimentalement. Les déviations obser-
vées (inférieures à 1% pour A>20) proviennent de la structure en couches des nucléons.

1.1.2.2 Application à la �ssion

Utilisons maintenant le modèle de la goutte liquide pour décrire le processus de �ssion.
Le noyau �ssionnant se déformant tout au long de la �ssion, nous allons prendre en compte
la déformation du noyau " dans le modèle de la goutte liquide. Seuls les termes de surface et
coulombien sont concernés par cette modi�cation du fait quele noyau est considéré comme

1. Ces valeurs reproduisent la courbe théorique de la �gure 1 .1.
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incompressible. Ainsi nous pouvons dé�nir l'énergie de déformation Edéf par la relation 1.2 :

Edéf (" ) = B (" ) � B (0)

= Es(" ) + Ec(" ) � Es(0) � Ec(0) (1.2)

où B (0) désigne l'énergie de liaison à déformation nulle décrite à l'équation 1.1 et B (" ),
l'énergie de liaison du noyau déformé.
La déformation du noyau peut être décrite par un développement multipolaire de la surface
du noyau

R(�; ' ) = R0

2

41 +
X

�;�

a�;� Y�;� (�; ' )

3

5 (1.3)

où R(�; ' ) désigne le rayon du noyau à l'angle polaire� et azimutal ' , R0 le rayon du
noyau lorsqu'il est parfaitement sphérique et Y�;� (�; ' ) les harmoniques sphériques. Les
coe�cients a�;� représentent les déformations du noyau ;a00 correspond à une déformation
monopolaire (le volume est modi�é), a10 à une déformation dipolaire (la position du centre
de masse est modi�ée),a20 à une déformation quadrupolaire (élongation le long d'un axe
de symétrie), a30 à une déformation octupolaire,a40 à une déformation hexadécapolaire, ...
La variable " présente dans l'équation 1.2 représente la déformation globale du noyau qui
est une combinaison des paramètresa�;� . Les principales déformations sont représentées sur
la �gure 1.2. Lors du phénomène de �ssion, la déformation quadrupolaire est la principale

� �� � ��

� ��
Figure 1.2 � Représentation des déformations quadrupolaire (� =2), octupolaire ( � =3) et
hexadécapolaire (� =4). Issu de [Hill et Wheeler, 1953].

déformation, tandis que la déformation hexadécapolaire intervient lorsque les deux pré-
fragments sont reliés par un col. La déformation octupolaire, qui correspond à une asymétrie
gauche-droite, n'est pas considérée dans les calculs car lemodèle de la goutte liquide seul
ne prédit qu'une �ssion symétrique.
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En ne considérant que la déformation quadrupolaire, il est possible de montrer que [Bohr
et Wheeler, 1939]

Es(" ) = Es(0)(1 +
2
5

a2
20) et Ec(" ) = Ec(0)(1 �

1
5

a2
20) (1.4)

ce qui donne une énergie de déformation de

Edéf =
a2

20

5
(2Es(0) � Ec(0)) (1.5)

Lorsque Edéf > 0, le noyau possède une barrière de �ssion. Plus précisément, elle n'existe
que dans le cas oùEc(0) < 2Es(0) (voir la relation 1.5). Bohr et Wheeler[Bohr et Wheeler,
1939] ont ainsi introduit le paramètre de �ssilité dé�ni par la relation 1.6.

x =
Ec(0)
2Es(0)

�
Z 2

50A
(1.6)

Ainsi, lorsque x est inférieur à 1, la présence d'une barrière d'énergie potentielle permet
l'existence du noyau. Au contraire, pour des valeurs plus grandes que 1, il n'existe pas de
barrière ce qui signi�e que le noyau n'est pas lié.

Point selle
En considérant l'ensemble des déformations possibles, on dé�nit un paysage multidimen-

sionnel créé par l'ensemble des valeurs de l'énergie de déformation. On considère que le noyau
�ssionnant évolue suivant le chemin le plus favorable énergétiquement parlant. La �gure 1.3
illustre ce processus.

En se référant à celle-ci, on voit que ces calculs conduisentà la formation d'un paysage
d'énergie potentielle dans lequel le noyau �ssionnant évolue suivant le chemin le plus fa-
vorable énergétiquement parlant. La �gure indique également que le modèle de la goutte
liquide prédit un état fondamental sphérique et la présenced'un col ou point selle. Le point
selle tire son nom de l'analogie avec une selle de cheval car c'est cette forme qui est présente
dans le paysage d'énergie potentielle. Lorsqu'une énergiesupplémentaire est disponible suite
à la capture d'un neutron par exemple, le noyau peut franchircette barrière ce qui le conduit
alors à �ssionner. Une fois que le noyau �ssionnant a passé cepoint selle, il suivra, avec une
probabilité très importante, le chemin de la �ssion jusqu'à la scission.

Au-delà du modèle de la goutte liquide
De nombreuses améliorations ont depuis été apportées au modèle de la goutte liquide

proposé par Bohr et Wheeler [Myers et Swiatecki, 1969 ; Pomorski et Dudek, 2003 ; Krappe
et al., 1979 ; Moller et al., 1995]. Bien qu'activement développé, le modèle de la goutte
liquide sou�re de nombreuses limitations pour reproduire les observations expérimentales.
D'une part, la goutte liquide prédit un état fondamental sphérique tandis que la plupart
des noyaux présentent un état fondamental déformé [Hilaireet Girod, 2012]. D'autre part,
le modèle de la goutte liquide prédit uniquement une cassureen deux fragments égaux
alors que la �ssion asymétrique est majoritairement observée à basse énergie d'excitation.
Les divergences entre les prédictions du modèle de la goutteliquide et les observations
expérimentales trouvent leur source dans la structure en couches des nucléons.

Le modèle en couches considère les nucléons comme des particules indépendantes évo-
luant dans un potentiel moyen comportant une composante spin-orbite. La résolution de
l'équation de Schrödinger donne l'énergie des particules individuelles ainsi que les fonctions
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Figure 1.3 � (a) Représentation schématique de l'évolution des contours de l'énergie po-
tentielle en fonction des paramètres de déformation quadrupolaire (a20) et hexadécapolaire
(a40). (b) Évolution de l'énergie potentielle avec la déformation le long du chemin où l'éner-
gie potentielle est minimale (représenté en pointillé sur la �gure (a)). Issu de [Bjørnholm et
Lynn, 1980].

d'onde des nucléons. Tout comme les électrons à l'intérieurd'un atome, les nucléons à l'inté-
rieur d'un noyau s'organisent sur des couches de di�érents niveaux d'énergie. Une évolution
majeure du modèle en couches � qui joue un rôle important dansla formation des fragments
de �ssion � a été introduite par Nilsson en 1955 [Nilsson, 1955]. Il a montré que les gaps
en énergie importants qui dé�nissent les nombres magiques évoluent avec la déformation du
potentiel. Les �gures 1.4 et 1.5 illustrent l'évolution des gaps en énergie avec la déformation
quadrupolaire du noyau.

1.1.2.3 Modèle de Strutinsky

La méthode proposée par Strutinsky [Strutinsky, 1967] permet de combiner les avantages
du modèle de la goutte liquide tout en considérant les e�ets liés à la structure en couche des
nucléons. Ainsi l'énergie totale du noyau composé deA nucléons peut être vue comme la
somme de l'énergie de liaison B et d'une énergie de correction liée à la structure en couches
�E . Cette énergie de correction s'exprime par

�E = U � ~U (1.7)
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Figure 1.4 � Diagramme de Nilsson représentant l'énergie de particulesindividuelles des
neutrons en fonction de la déformation quadrupolaire. Issude [Singhet al., 2002].

où U désigne la somme des énergies individuelles réelles (U =
P A

i =1 ei où ei est l'énergie
d'une particule) et ~U la somme des énergies individuelles d'un système �ctif qui ne présente
pas de structure en couches, c'est-à-dire avec une densité de niveaux uniforme. ~U est dé�nie
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Figure 1.5 � Diagramme de Nilsson représentant l'énergie de particulesindividuelles des
protons en fonction de la déformation quadrupolaire. Issu de [Singh et al., 2002].

par l'équation 1.8.

~U =
Z ~�

�1
e~g(e)de (1.8)
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où ~g(e) est la densité de niveaux uniforme et ~� le niveau de Fermi associé à celle-ci. La
densité de niveaux réelleg(e) est calculée à l'aide d'un potentiel déformé (Nilsson) tandis
que Strutinsky a estimé la densité de niveaux uniforme ~g(e) à l'aide d'une gaussienne de
largeur  égale à quelques MeV (voir l'équation 1.9).

~g(e) =
1


p

�

X

�

e� (e� e� )2 = 2
(1.9)

Finalement, l'énergie de liaison corrigée du noyau est présentée par la relation 1.10.

E = B + �E

= B +
Z �

�1
eg(e)de�

Z ~�

�1
e~g(e)de (1.10)

En calculant les corrections de couches pour chaque con�guration de déformation le long du
chemin de la �ssion, la barrière de �ssion est profondément modi�ée comme présenté sur la
�gure 1.6.

Figure 1.6 � La partie supérieure de la �gure
présente l'évolution de l'énergie potentielle du
240 Pu en fonction de sa déformation quadru-
polaire axiale a20. La courbe en pointillé pré-
sente l'énergie potentielle dans le cas d'une
goutte liquide pure et la courbe en trait plein
l'évolution de l'énergie potentielle lorsque l'on
tient compte des corrections de couches. La
partie inférieure présente l'évolution au point
selle de l'énergie potentielle du240 Pu avec la
déformation asymétriquea30 pour une goutte
liquide pure (pointillé) et corrigée de la struc-
ture en couches (trait plein). Issu de [Nix,
1972].

La prise en compte de la structure en couches fait donc apparaitre une barrière de �ssion
à deux bosses ainsi que deux minima. Le minimum absolu correspond à l'état fondamental
du noyau tandis que le second minimum correspond à l'état occupé par l'isomère de �ssion.
On observe que l'état fondamental est légèrement déformé contrairement aux prédictions de
la goutte liquide.
La partie inférieure de la �gure présente l'énergie potentielle en fonction de la déformation
asymétrique au niveau de la seconde barrière de �ssion. Contrairement aux prédictions du
modèle de la goutte liquide, l'énergie potentielle n'est plus minimale pour une asymétrie
nulle mais pour une valeur dea30 autour de � 0; 75. Dans le chapitre précédent, seulsa20

et a40 sont considérés. Ici,a30 joue un rôle prédominant à cause des e�ets de couches.
La minimisation de l'énergie potentielle conduit donc à la formation de deux fragments
asymétriques (un léger et un lourd).
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Il est intéressant de noter que cette description ne reproduit pas le rapport N/Z des deux
fragments qui sera alors égal à celui du noyau �ssionnant pour les deux noyaux. Cela provient
du fait que l'énergie de déformation décrite par la relation1.2 peut également s'écrire [Nix
et Swiatecki, 1965]

Edéf (" ) = ( BS (" ) � 1)ES (0) + ( BC (" ) � 1)EC (0)

=
�
(BS (" ) � 1) + 2 x(BC (" ) � 1)

�
ES (0) (1.11)

où BS (" ) désigne l'énergie de surface totale en unité d'énergie de surface pour une goutte
liquide non déformée,BC (" ) l'équivalent au niveau de l'énergie coulombienne etx le para-
mètre de �ssilité dé�ni à la relation 1.6.

Au point de scission, le système est composé de deux fragments. L'expression 1.11 devient
alors

Edéf (" ) =
�
(BS;1(" ) + BS;2(" ) � 1) + 2 x(BC; 1(" ) + BC; 2(" ) + VB (" ) � 1

�
ES (0) (1.12)

La fonction BS;i (" ) désigne l'énergie de surface du fragmenti en unité de ES (0), BC;i (" )
l'équivalent au niveau de l'énergie coulombienne du fragment (en unité de EC (0)) et VB (" )
l'énergie de l'interaction coulombienne qui s'exerce entre les deux fragments. Exprimées dans
ces unités, les di�érentes énergies (BS;i , BC;i et VB ) ne dépendent ni du Z ni du A du noyau
�ssionnant ; elles sont uniquement fonction de la forme du système.

1.1.2.4 Modèle du point de scission de Wilkins

Le modèle du point de scission proposé par Wilkins en 1976 [Wilkins et al., 1976] ap-
porte un autre éclairage sur la répartition du nombre de protons et de neutrons dans les deux
fragments. C'est un modèle statique qui repose sur l'hypothèse d'un équilibre statistique des
degrés de liberté collectifs au point de scission. Les distributions de fragments de �ssion sont
ainsi déterminées au point de scission ou proche de celui-cià partir des énergies potentielles
relatives des deux fragments naissants. Autrement dit, l'évolution du noyau �ssionnant de-
puis le point selle jusqu'au point de scission n'a aucune importance dans les rendements de
�ssion calculés par ce modèle.

Au point de scission, le système décrit deux fragments coaxiaux avec une déformation
� 1 et � 2

2 dont les surfaces sont séparées d'une distanced. Les rendements des fragments de
�ssion sont déterminés à l'aide de l'énergie potentielle dece systèmeEp. Celle-ci est donnée
par l'équation 1.13.

Ep(N1; Z1; � 1; N2; Z2; � 2; �; d ) = B1(N1; Z1; � 1) + B2(N2; Z2; � 2)

+ S1(N1; � 1; � ) + S1(Z1; � 1; � ) + S2(N2; � 2; � ) + S2(Z2; � 2; � )

+ P1(N1; � 1; � ) + P1(Z1; � 1; � ) + P2(N2; � 2; � ) + P2(Z2; � 2; � )

+ VC (N1; Z1� 1; N2; Z2; � 2; d) + Vn (N1; Z1; � 1; N2; Z2; � 2; d) (1.13)

L'énergie potentielle comporte di�érentes composantes :
� B i décrit l'énergie de liaison du fragmenti avec une prise en compte de sa déformation.
� Si décrit les corrections liées à la structure en couches pour les protons et les neutrons

du fragment i . La correction est calculée à l'aide de la méthode de Strutinsky (voir la
section 1.1.2.3) en tenant compte de la déformation ainsi que de l'énergie d'excitation
intrinsèque � qui est reliée à la population des niveaux de particules individuelles.

2. Ici le paramètre de déformation � est relié aux demi-grand axe (c) et demi-petit axe (a) d'un sp héroïde
prolate. c = kr 0A 1=3 (1 + 2 =3� ) et a = kr 0A 1=3 (1 � 1=3� ) avec k un facteur de conservation du volume.
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� Pi décrit les corrections liées à l'appariement des nucléons dans le fragmenti . L'énergie
d'appariement est calculée à partir du formalisme BCS standard [Bardeenet al., 1957]
en tenant compte de la déformation et de l'énergie d'excitation intrinsèque du fragment.

� VC décrit l'interaction coulombienne entre les deux fragments chargés.
� Vn décrit l'interaction nucléaire entre les deux fragments. Wilkins a utilisé l'interaction

proposée par Krappe et Nix [Krappe et Nix, 1973].
En plus de � et d, Wilkins a introduit un troisième paramètre dans son modèle, Tcoll

qui représente la température collective du système. Elle est utilisée pour caractériser l'état
de quasi-équilibre. En minimisant l'énergie potentielle au point de scissionEp, on obtient
la répartition la plus probable des fragments de �ssion tandis que les rendements de �ssion
sont obtenus à partir de la formule 1.14.

P(N; Z; �; d ) =
Z � max

� 1 =0

Z � max

� 2 =0
e

� E p ( N;Z;�;d )
T coll d� 1d� 2 (1.14)

Dans ces calculs, la valeur ded a été �xée à 1,4 fm pour l'ensemble des systèmes �ssionnants.
Cette valeur permet de limiter l'in�uence de l'interaction nucléaire Vn au point de scission
qui est alors de l'ordre de l'énergie de liaison d'un nucléon. Concernant la température
collective Tcoll et l'énergie d'excitation intrinsèque � , leurs valeurs ont elles aussi été �xées
à 1 MeV et 0,75 MeV respectivement.

(a) 227 Ra. Les données
expérimentales proviennent
de la �ssion induite par
proton ( Ep =13 MeV) du
227 Ra [Konecny et Schmitt,
1968].

(b) 236 U. Les données ex-
périmentales concernent la
�ssion induite par neutron
thermique de l' 235 U [Reis-
dorf et al. , 1971].

(c) 252 Cf. Les données ex-
périmentales proviennent
de la �ssion spontanée du
252 Cf [Unik et al. , 1974]
(voir la référence 6).

Figure 1.7 � Comparaison des distributions isobariques obtenues par les calculs de Wilkins
(trait pointillé) et les mesures expérimentales (trait plein) pour des noyaux �ssionnants de
227 Ra (a), d' 236 U (b) et de 252 Cf (c). Issu de [Wilkins et al., 1976].

La �gure 1.7 présente les distributions en masse des fragments de �ssion pour trois
systèmes �ssionants di�érents : le 227Ra (�gure 1.7a), l' 236U (�gure 1.7b) et le 252Cf (�-
gure 1.7c). D'une manière générale, le modèle reproduit globalement bien la forme des dis-
tributions qu'elles soient à deux ou trois bosses. Les structures plus précises sont en revanche
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mal reproduites. Ainsi le modèle ne parvient pas à recréer lerapport pic/vallée, ni la largeur
des distributions et la position des pics. Les erreurs observées peuvent intervenir à di�érents
niveaux telles qu'une mauvaise estimation de la déformation ou une erreur sur les correc-
tions de couches. Par ailleurs, une mauvaise estimation de la valeur des paramètresd, Tcol

et � peut également expliquer cette déviation par rapport aux mesures expérimentales, en
particulier sur la largeur des distributions. En�n, la non p rise en compte de la dynamique
de la �ssion peut également expliquer quelques di�érences.

Malgré ses incertitudes, le modèle du point de scission o�rela possibilité de déterminer les
caractéristiques des fragments de �ssion de manière globalement satisfaisante. En particulier,
les nombres de protons et de neutrons varient indépendamment.

1.1.3 Quelques questions ouvertes

Bien que beaucoup de progrès aient été réalisés dans la compréhension du phénomène
de la �ssion, certains éléments restent à expliquer. Certains sont présentés dans la suite et
cette thèse essaiera d'y apporter quelques éléments de réponse.

1.1.3.1 In�uence du nombre de protons et de neutrons dans la f ormation des
fragments de �ssion

Comme expliqué dans la section 1.1.2.3, la prise en compte dela structure en couches des
fragments naissants permet d'expliquer la formation de fragments asymétriques au cours de
la �ssion. Dans les années 70, il a été mis en évidence que la valeur moyenne de la distribution
en masse des fragments lourds reste à peu près constante (A � 139) quel que soit le système
�ssionnant [Flynn et al., 1972]. Les �gures 1.8 et 1.9 illustrent la constance de cette position
moyenne.

L'explication avancée pour expliquer la constance de cettevaleur moyenne de la distri-
bution en masse des fragments lourds est l'existence d'un gap dans les niveaux d'énergie
des neutrons pour des déformations importantes. Ces gaps enénergie apparaissent dans les
fragments de �ssion qui se forment au sein du noyau �ssionnant lors de sa déformation. Cela
peut être compris dans le cadre du modèle du point de scissionproposé par Wilkins et al.
présenté précédemment. En calculant les corrections de couches à l'aide de la méthode de
Strutinsky (voir la section 1.1.2.3) pour di�érentes valeurs de déformation quadrupolaire, il
apparait des gaps importants dans les couches neutrons des fragments de �ssion déformés
(� � 0; 6) à N=88 et à N=82 pour les couches sphériques. La �gure 1.10 présente les correc-
tions de couches calculées à partir de la méthode de Strutinsky en fonction de la déformation
� et du nombre de neutrons et de protons. Les corrections les plus importantes sont visibles
en noir. Ce calcul fait apparaitre des e�ets de couches très importants à déformation nulle
pour N=82 et pour � � 0; 6 à N=88. En revanche, aucun minima n'est observé dans la région
de déformation � � 0; 6 pour les corrections de couches relatives aux protons. Cela suggère
ainsi que la constance de la valeur moyenne de la distribution en masse des fragments lourds
proviendrait des e�ets de couches de neutrons.

Cependant, une expérience réalisée à GSI3 au milieu des années 90 a permis de mesurer
la charge des fragments de �ssion issus de la �ssion induite par excitation coulombienne
pour une soixantaine de systèmes �ssionnants di�érents (del' 205At à l' 238U) [Schmidt et al.,
2000]. La large systématique a permis de mettre en évidence que la valeur moyenne de la
distribution asymétrique en charge des fragments de �ssionest à peu près constante autour
de Z � 54 [Schmidt et al., 2000 ; Böckstiegelet al., 2008]. La �gure 1.11 présente ce résultat.

3. GSI Helmholtzzentrum für Schwerionenforschung GmbH, Da rmstadt
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Figure 1.8 � Distribution en masse des fragments
de �ssion pour di�érents systèmes �ssionnants al-
lant du 230 Th à l' 255 Es. Toutes les �ssions sont in-
duites par neutron thermique. Issu de [Uniket al.,
1974].

Cependant, la masse des fragments n'a pas pu être déterminéeau cours de cette expérience
ce qui implique que la valeur moyenne du nombre de neutrons est estimée à partir de
l'hypothèse UCD [Wahl et al., 1962] (Unchanged Charge Distribution), NH = ZH NCN =ZCN

où NH et ZH désignent respectivement les nombres de protons et de neutrons du fragment
lourd et ZCN et NCN ceux du noyau �ssionnant. Cette valeur moyenne constante ennuméro
atomique n'était absolument pas prédite par la théorie [Strutinsky, 1968 ; Wilkins et al.,
1976 ; Ragnarsson et Sheline, 1984].

En résumé, la théorie ne semble expliquer la constance de la valeur moyenne de la dis-
tribution en masse des fragments lourds qu'au moyen d'e�etsde couches de neutrons tandis
qu'aucun e�et de couches de protons n'est prévu dans la région de déformation � � 0; 6. De
plus, une expérience disposant d'une large systématique a montré que la valeur moyenne de
la distribution en numéro atomique des fragments lourds était à peu près constante autour
de Z � 54. Cette incompatibilité entre théorie et expérience nécessite une mesure simultanée
de la masse et du numéro atomique des fragments de �ssion pours'assurer que la valeur
moyenne de la distribution en neutrons des fragments lourdsest bien variable lorsque le
système �ssionnant est di�érent.

1.1.3.2 Partage de l'énergie d'excitation

Les fragments de �ssion primaires sont produits avec une certaine énergie d'excitation. Ils
vont alors émettre des neutrons et des rayons jusqu'à ce qu'ils atteignent leur état fonda-
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Figure 1.9 � Valeur
moyenne de la distribution
en masse des produits de
�ssion léger et lourd en
fonction de la masse du
noyau �ssionnant. Issu
de [Flynn et al., 1972].
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Figure 1.10 � Corrections de couches calculées en fonction de la déformation � et du nombre
de neutrons (gauche), de protons (droite). Issu de [Wilkinset al., 1976].

mental. Le nombre de neutrons et instantanés (prompt) qui sont émis dépend directement
de l'énergie d'excitation du fragment primaire.

L'énergie disponible à répartir entre les fragments est composée de la valeur Q (Q value)
de la réaction. Elle est répartie entre les deux fragments à la fois en énergie cinétique TKE
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Figure 1.11 � Valeur moyenne de la distribu-
tion en numéro atomique (partie supérieure)
et du nombre de neutrons (partie inférieure)
pour l'ensemble de noyaux �ssionnants où une
distribution asymétrique a été observée. Issu
de [Schmidt et al., 2000].

et en énergie d'excitation E*. L'énergie cinétique provient essentiellement de la répulsion
coulombienne qui s'exerce entre les deux fragments déformés au point de scission. L'éner-
gie disponible en surplus est donc transférée aux fragmentsde �ssion primaire sous forme
d'énergie d'excitation.

L'énergie d'excitation est contenue dans l'énergie collective qui correspond à la déforma-
tion, à la rotation, etc et dans l'énergie d'excitation intr insèque qui correspond à l'énergie
de particule individuelle qui est à relier à la température du noyau. Historiquement, on a
considéré que l'équilibre thermique était atteint au point de scission ce qui signi�e que les
températures des fragments légerTL et lourd TH sont égales [Madland et Nix, 1982]. Cela
conduit alors à un partage de l'énergie d'excitation suivant la densité de niveaux entre les
fragments léger et lourd. Conformément au modèle du gaz de Fermi, les fragments lourds
disposent donc d'une énergie d'excitation plus importanteque les légers. Cependant, il a
été montré que l'utilisation de ce modèle ne permet pas de reproduire les données à basse
énergie d'excitation [Litaize et Serot, 2010 ; Talouet al., 2011] ; la densité de niveaux n'étant
pas correcte pour les faibles énergies d'excitation.

Cependant, une autre approche est possible. Si on considèredeux fragments en contact
thermique par un col � ce qui correspond à la con�guration de s cission �, on peut les assi-
miler à deux thermostats avec deux températures di�érenteset indépendantes de l'énergie,
TL et TH , et une énergie d'excitation totale constante, E*=E*L + E* H [Schmidt et Jurado,
2010a]. Par ailleurs, il a été montré que la température d'unnoyau T peut être paramétrée
comme

T = � 1A � � 1
p

1 �  1�W (1.15)

où �W désigne l'énergie de correction de couches,A la masse du noyau et� 1, � 1 et  1 des
paramètres d'ajustement égaux à 48,07� 1,04 MeV, 0,883 4� 0,0054 et 0,1 MeV� 1 respective-
ment [Kawano et al., 2006]. Le résultat de cet ajustement est visible sur la �gure 1.12. Cela
signi�e donc que la température du fragment légerTL est supérieure à celle du fragment
lourd TH . Cela se traduit par un transfert d'énergie du fragment chaud (léger) vers le frag-
ment froid (lourd). D'un point de vue microscopique, ce transfert d'énergie peut intervenir
par transfert de nucléons d'un pré-fragment à l'autre au niveau du col.

Le fragment lourd possède alors une énergie d'excitation intrinsèque plus grande que
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Figure 1.12 � Évolution de la tempéra-
ture nucléaire en fonction de la masse du
noyau. Les données expérimentales sont
en rouge et la courbe d'ajustement en
bleu. Issu de [Kawanoet al., 2006].

Figure 1.13 � Nombre moyen de neutrons émis par les fragments de �ssion issus de la
réaction 237 Np(n,f) pour deux énergies de bombardement di�érentes (0,8(en bleu) et 5,55
MeV (en rouge)). Issu de [Naqvi et al., 1986].

le léger. Cela a été con�rmé expérimentalement comme le montre la �gure 1.13. La �ssion
du 237Np a été induite par neutron à di�érentes énergies (0,8 et 5,55 MeV) et le nombre de
neutrons instantanés émis par les fragments a été mesuré pour ces deux énergies [Naqviet al.,
1986]. Il a été observé que les fragments légers émettent sensiblement le même nombre de
neutrons quelle que soit l'énergie de bombardement tandis que les fragments lourds émettent
en moyenne un neutron supplémentaire lorsque l'énergie de bombardement est de 5,55 MeV
comparée à 0,8 MeV. Cette émission supplémentaire de neutrons signe la présence d'une plus
grande énergie d'excitation dans le fragment lourd ce qui est compatible avec l'explication
théorique précédente.
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1.2 La �ssion et ses applications

1.2.1 Cycle électronucléaire

L'augmentation de la consommation d'énergie mondiale, la raréfaction des ressources
énergétiques actuelles et l'accroissement de l'e�et de serre provoqué par l'émission de CO2

due à la combustion des énergies fossiles font de la production d'énergie nucléaire une res-
source à considérer dans le contexte énergétique mondial. Cette source d'énergie sou�re
cependant de problèmes au niveau de la sécurité, des ressources limitées en uranium 235,
principal combustible actuellement utilisé dans les réacteurs nucléaires et également au ni-
veau de la gestion des déchets radioactifs.

1.2.1.1 Développement de nouveaux réacteurs

L'Agence Internationale de l'Énergie Atomique (AIEA) esti me actuellement les réserves
mondiales d'uranium à 5,404 millions de tonnes4 tandis que la consommation actuelle est
de 68 000 tonnes chaque année4. Les réserves mondiales peuvent donc assurer 80 années de
fonctionnement au rythme et au prix de la consommation actuelle. Cependant, l'augmenta-
tion de la consommation énergétique mondiale renforcée parle développement économique
important de pays tels que la Chine ou l'Inde pourrait réduire les 80 années restantes de
combustibles nucléaires. Dans cette optique, l'utilisation d'autres combustibles que l'ura-
nium 235 et le plutonium 239 (combustible MOx) doit être envisagée et étudiée.

Cycle thorium
Les réacteurs actuels produisent de l'énergie à travers la �ssion de l'235U, qui est le seul

isotope �ssile � c'est-à-dire qui peut �ssionner sous l'e�e t de neutrons de toutes énergies
(mêmes faibles) � présent dans la nature (0,7% de l'uranium naturel). L'uranium 238
(99,3% de l'uranium naturel) est fertile � c'est-à-dire qui est susceptible de se transformer,
directement ou indirectement, en un isotope �ssile suite à la capture d'un neutron � mais
ne �ssionne pas lorsqu'il est bombardé par un neutron thermique contrairement à l'uranium
235. Ainsi l'absorption d'un neutron par l' 238U suivie par la décroissance� � conduit à la
formation de plutonium 239 � isotope �ssile � comme illustré par la relation 1.16.

238U + n ! 239U
� �

��! 239Np
� �

��! 239Pu (1.16)

Cet isotope du plutonium est �ssile ce qui explique sa présence dans le combustible
MOx utilisé dans les réacteurs à spectre thermique. Cependant, le cycle du combustible
uranium (238U-239Pu) favorise la création d'actinides mineurs représentantla majorité de
la radiotoxicité des déchets radioactifs actuels. Ce problème pourrait trouver un début de
réponse dans le cycle thorium [David, 2005] qui est pris en exemple pour illustrer le besoin
de données nucléaires supplémentaires dans la région des actinides. Tout comme l'238U, les
réserves en232Th sont très importantes comparées à celle de l'235U et le cycle thorium o�re
l'avantage de ne produire que peu d'actinides mineurs contrairement au cycle uranium. Le
cycle thorium suit le même schéma que celui du cycle uranium présenté précédemment.

232Th + n ! 233Th
� �

��! 233Pa
� �

��! 233U (1.17)

4. http ://www.world-nuclear.org/info/inf75.html



20 CHAPITRE 1. MOTIVATIONS

Dans un soucis d'optimisation et de conception de futures centrales qui consommeraient
ce combustible, des mesures précises de sections e�caces etde rendements de �ssion sont
requises.

1.2.1.2 Incinération des déchets radioactifs

Sont considérés comme déchets radioactifs, toute matière radioactive dont aucun usage
n'est prévu. En France, la loi no 91-1381, dite loi � Bataille �, révisée par la loi n o 2006-739,
�xe trois axes de recherches pour gérer le futur des déchets nucléaires : la séparation et la
transmutation des éléments radioactifs à vie longue, le stockage réversible en couche géolo-
gique profonde et l'entreposage. La transmutation consiste à réduire la radiotoxicité ou la
durée de vie des éléments les plus radiotoxiques, en particulier des actinides mineurs. Les
actinides sont des éléments avec un numéro atomique comprisentre 89 et 103. L'uranium et
le plutonium sont quali�és d'actinides majeurs du fait de leur proportion dans le combustible
usé. Les autres actinides sont pour leur part quali�és de mineurs. Bien que peu produits
dans les réacteurs nucléaires (quelques pourcents sur l'ensemble des actinides produits [Sala,
1995]), les actinides mineurs représentent la très grande majorité de la radiotoxicité et de la
génération de chaleur sur une période de plusieurs dizainesde milliers d'années. L'incinéra-
tion 5 consiste à transformer ces actinides en des noyaux atomiques stables ou possédant des
durées de vie plus courtes et compatibles avec une durée de surveillance crédible (quelques
centaines d'années au maximum). La �ssion est l'un des moyens étudiés pour l'incinération
des actinides mineurs. Les produits de �ssion ont en e�et desdurées de vie plus courtes et
sont donc moins radiotoxiques sur le long terme. Certains produits de �ssion, tels que le93Zr
ou le 99Tc, possèdent cependant des temps de demi-vie de l'ordre du million d'années. Il est
alors envisagé de les transmuter, c'est-à-dire de les transformer par capture de particules
(principalement des neutrons) suivie d'une décroissance� en un isotope avec un temps de
demi-vie plus court.

La construction �able de réacteurs visant à transmuter requiert une connaissance précise
des propriétés des actinides mineurs, tels que les sectionse�caces de �ssion ou les ren-
dements isotopiques des fragments de �ssion. Les produits de �ssion peuvent en e�et être
radiotoxiques rendant di�cile la manipulation et la gestio n du combustible usagé en parti-
culier au niveau du stockage. De plus, la radioactivité des produits de �ssion est responsable
de la chaleur de décroissance des réacteurs. Une bonne connaissance des distributions des
fragments de �ssion permet également de connaitre l'évolution du nombre de neutrons à l 'in-
térieur du c÷ur nécessaire au maintien de la réaction en chaine ; d'une part certains isotopes
peuvent avoir une section e�cace de capture neutronique élevée diminuant ainsi le nombre de
neutrons disponibles et d'autre part les distributions isotopiques renseignent sur le nombre
de neutrons retardés, neutrons émis après la désintégration � � des produits de �ssion qui
jouent un rôle extrêmement important dans le contrôle des réacteurs nucléaires [Baeten,
2006].

Cependant, il existe très peu de données concernant les rendements de �ssion des acti-
nides mineurs du fait de leur radiotoxicité importante qui rend leur manipulation délicate et
du fait de limitations techniques dans la mesure de l'ensemble des propriétés des fragments
de �ssion (en particulier le numéro atomique du fragment lourd).

5. Le terme � incinération � est réservé à la transformation d es actinides. Le terme de � transmutation �
est quant à lui plutôt employé pour parler de la transformati on des produits de �ssion en éléments moins
radiotoxiques.
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1.2.2 Faisceaux radioactifs

La physique des noyaux riches en neutrons est un sujet de grande importance en phy-
sique nucléaire. La �ssion de l'uranium produit naturellement des fragments de �ssion riches
en neutrons. Cela vient du fait que le rapport N/Z (le nombre de neutrons divisé par le
nombre de protons) des fragments de �ssion reste sensiblement le même que celui de l'238U.
L'uranium 238 dispose d'un rapport N/Z de 1,59 du fait de son grand nombre de neutrons
nécessaires pour limiter l'in�uence de la répulsion coulombienne en son sein. Ce ratio est à
comparer à celui des noyaux stables dans la région comprise entre Z ' 30 � 60 qui est de
1,35 en moyenne. La �ssion a donc été beaucoup étudiée dans lecadre de la production de
faisceaux radioactifs [Souliotiset al., 1997 ; Lhersonneauet al., 2000 ; Catherallet al., 2003].

Figure 1.14 � Représentation schématique du processus de production desnoyaux lourds
riches en neutrons à SPIRAL 2.

Le projet SPIRAL 2 6 s'appuie sur la �ssion pour produire les noyaux exotiques riches
en neutrons les plus lourds. Le principe est présenté sur la �gure 1.14. Un faisceau de
deutons de haute intensité est d'abord accéléré jusqu'à 40 MeV et envoyé sur une cible
rotative de carbone (convertisseur) qui a pour but de produire un faisceau de neutrons
suite à la cassure des deutons (breakup). Ces neutrons, qui disposent d'une énergie moyenne
d'une quinzaine de MeV [Pichard, 2010], pourront induire la�ssion de l' 238U dans une cible
épaisse ce qui produira un grand nombre de fragments de �ssion. Ces noyaux pourront
alors être sélectionnés avant d'être réaccélérés. Une bonne connaissance des rendements
de �ssion permet d'avoir une bonne estimation des taux de production. La �ssion étudiée
dans l'expérience e516 (décrite à la section 2.2) se dérouleà des énergies d'excitation d'une
dizaine de MeV, très proches des énergies utilisées pour SPIRAL 2. Ces énergies d'excitation
correspondent à la gamme d'énergie qui sera disponible pourinduire la �ssion de l' 238U.

Des travaux proposent également d'utiliser la �ssion pour produire des noyaux jusqu'à
Z=70. [Tarasov et Villari, 2008]. La carte des noyaux est très peu remplie au niveau des
noyaux riches en neutrons pour les éléments compris entre 55. Z . 80. Un autre méca-
nisme de réaction utilisé pour produire des noyaux dans cette région est la fragmentation
froide [Benlliure et al., 1999]. Lors de ces réactions, un noyau stable situé au-dessus de la
région d'intérêt est accéléré à une énergie relativiste et envoyé sur une cible légère. Seules
les réactions consistant en l'abrasion de protons essentiellement avec une évaporation de
neutrons limitée permettent d'atteindre les noyaux richesen neutrons situés en-dessous du
noyau accéléré. Cependant, les sections e�caces des voies correspondant au retrait d'un
proton uniquement décroissent exponentiellement avec le nombre de protons retirés.

L'utilisation de réactions de fusion-�ssion est égalementenvisagée dans la production de
tels noyaux. En e�et, la �ssion d'un noyau plus lourd que l' 238U à grande énergie d'exci-
tation permet de produire des fragments de �ssion globalement plus lourds. Par ailleurs,
l'énergie d'excitation très importante dont dispose le noyau �ssionnant (quelques centaines
de MeV) conduit à un élargissement des distributions isotopiques ce qui permet de produire
des noyaux plus riches en neutrons que lors d'une �ssion avecune énergie d'excitation de
quelques dizaines de MeV. Néanmoins, une grande énergie d'excitation conduit également à

6. Système de Production d'Ions Radioactifs Accélérés en Li gne
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des produits de �ssion avec un nombre de neutrons moyen moinsimportant. Ces deux e�ets
qui se compensent seront discutés en détail dans la section 5.3.

1.2.3 Astrophysique

L'une des questions à laquelle tentent de répondre les astrophysiciens nucléaires concerne
l'abondance des éléments chimiques dans l'Univers. La nucléosynthèse primordiale qui s'est
terminée trois minutes après le Big Bang permet d'expliqueruniquement la formation des
éléments hydrogène, hélium et lithium à l'aide de réactionsde fusion. Ensuite, l'Univers était
trop froid pour permettre aux réactions de fusion de continuer stoppant ainsi la nucléosyn-
thèse. Pour former des éléments plus lourds, il faut attendre la formation des premières
étoiles qui réunissent les conditions nécessaires aux réactions de fusion en leur c÷ur. Ce-
pendant, ces réactions s'arrêtent à la formation du56Fe, les réactions de fusion devenant
énergétiquement défavorables au-delà. La production des éléments plus lourds, qui sont bien
présents dans l'Univers, s'explique à travers des réactions de capture neutronique (processus
r et s), de capture protonique (processus rp) et de photodésintégration (processus p). Ces
processus ont été décrits dès la �n des années 50 [Burbidgeet al., 1957 ; Cameron, 1957].
La �gure 1.15 présente schématiquement sur la carte des nucléides les noyaux qui entrent
en jeu au cours des principaux processus de nucléosynthèse.

Figure 1.15 � Illustration schématique des chemins suivis par les principaux processus as-
trophysiques expliquant la nucléosynthèse stellaire.

Les processus s (� s � pourslow, lent) et r (� r � pour rapid, rapide) consistent en la suc-
cession de captures neutroniques et de décroissances� � se traduisant par une augmentation
du numéro atomique. Dans le cas du processus s, la capture neutronique est supposée se
dérouler sur des échelles de temps de l'ordre du millier d'années contrairement au processus
r qui se déroulerait en quelques secondes [Hillebrandtet al., 1976]. Le processus s se déroule
au c÷ur des étoiles de faibles à moyennes masses à la �n de leurs vies et permet d'expliquer
la formation des éléments jusqu'au209Bi [Burbidge et al., 1957]. Pour expliquer la formation
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des éléments plus lourds (thorium, uranium), il est nécessaire d'envisager le processus r. Les
explosions d'étoiles (supernovae) sont un phénomène où pourrait se dérouler ce processus
où un �ux de neutrons beaucoup plus important est disponible(1032 neutrons/cm2/s pour
une température deT = 109 K [Burbidge et al., 1957]) ; la formation de noyaux très riches
en neutrons très loin de la stabilité est alors possible étant donné que le temps de capture
des neutrons est plus court que le temps de demi-vie de ces noyaux. Des noyaux plus lourds
que le bismuth peuvent ainsi être formés. La �ssion a une in�uence dans l'abondance des
éléments plus lourds que le bismuth ainsi que sur les abondances des noyaux dans la ré-
gion A � 90 � 130 qui participent au cycle de la �ssion [Beun et al., 2008]. En e�et, les
noyaux qui �ssionnent génèrent des produits de �ssion de masse intermédiaire. Si le �ux de
neutrons est su�sant, les produits pourront alors particip er au processus menant à la for-
mation de noyaux �ssiles qui pourront alors �ssionner dé�ni ssant ainsi le cycle de la �ssion.
La formation d'éléments super-lourds lors du processus r est également envisagée [Boleu
et al., 1972 ; Panovet al., 2009]. Par ailleurs, une connaissance précise des abondances des
éléments dans la région des actinides permet d'avoir des informations sur l'âge du système
solaire et de notre galaxie [Cowanet al., 1991]. Bien que la �ssion soit étudiée depuis 70
ans, des données expérimentales plus précises (barrières de �ssion, rendements isotopiques,
...) sont nécessaires pour a�ner les prédictions théoriques [Keli¢ et Schmidt, 2007].
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2 Expériences

Le travail rapporté dans ce document repose sur deux expériences basées sur la tech-
nique de la cinématique inverse, dans laquelle un faisceau d'238U est envoyé sur des cibles
légères. La première expérience avait pour but d'étudier la�ssion d'actinides produits via
des réactions de transfert. Dans la seconde expérience, la production de noyaux lourds (Z
> 60) riches en neutrons a été examinée au travers de réactions de fusion-�ssion.

2.1 Généralités

2.1.1 Technique de la cinématique inverse

Jusqu'au milieu des années 90, la �ssion était étudiée uniquement au moyen de la ciné-
matique directe, technique dans laquelle un faisceau léger(d'ions, de neutrons, de rayons
 ) est envoyé sur une cible lourde (d'actinides). Dans cette con�guration, le référentiel du
laboratoire est pratiquement confondu avec celui du centrede masse (le noyau �ssionnant
est le noyau cible et ne subit pratiquement aucun recul au cours du choc). Par ailleurs, les
fragments de �ssion sont émis dans toutes les directions ce qui implique qu'une fraction limi-
tée de la totalité de ceux-ci est collectée par le système de détection. Leur énergie cinétique
provient essentiellement de la répulsion coulombienne entre les deux fragments chargés en
contact au point de scission. Ainsi l'énergie des fragmentsn'est pas su�sante pour obtenir
la résolution en charge nécessaire à l'identi�cation des fragments lourds (Z>50) (voir le pa-
ragraphe suivant). En conséquence, seuls les fragments légers étaient identi�és en numéro
atomique et en masse, comme le montre la �gure 2.1. Les données présentées sur cette �-
gure ont été obtenues à l'Institut Laue-Langevin de Grenoble qui fournit un �ux intense
de neutrons thermiques. L'utilisation du spectromètre Lohengrin [Moll et al., 1975] permet
d'obtenir une résolution en masse su�sante pour identi�er l 'ensemble des produits de �ssion.
L'identi�cation du numéro atomique est cependant limitée aux produits de �ssion légers.

L'identi�cation isotopique des fragments lourds s'appuie essentiellement sur une détec-
tion des rayons . L'identi�cation des isotopes est cependant limitée du fait de l'e�cacité de
détection des rayons et du temps de vie des fragments produits. Par ailleurs, celanéces-
site une bonne connaissance des niveaux d'énergie des fragments [Bail et al., 2011]. Comme
visible sur la �gure 2.2, cette méthode permet de mesurer certains rendements de fragments
de �ssion lourds mais ne permet pas une mesure complète des distributions isotopiques.

La cinématique inverse (accélération d'un noyau lourd qui est envoyé sur une cible légère),
qui a été utilisée au milieu des années 90 pour l'étude de la �ssion [Bernaset al., 1997],
permet de mesurer le numéro atomique des fragments lourds. En e�et, la vitesse des deux
fragments de �ssion est augmentée du fait de la vitesse d'entrainement du faisceau. Leur
vitesse devient su�sante pour traverser di�érents étages de détection ce qui permet la mesure
successive d'une perte d'énergie et de l'énergie résiduelle. La cinématique inverse induit un
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Figure 2.1 � Distributions isotopiques des fragments de la �ssion du245 Cm induite par
neutron thermique. Les rendements isotopiques sont obtenus uniquement pour les fragments
légers (30 < Z < 47). Issu de [Rochman et al., 2002 ; Friedrichs, 1998].

autre avantage important ; du fait de la vitesse d'entrainement, les deux fragments de �ssion
sont focalisés dans un cône, ce qui augmente l'e�cacité de détection ; l'angle solide dans
lequel les fragments de �ssion sont produits étant réduit.

Amélioration de la résolution en numéro atomique
L'un des grands intérêts de la cinématique inverse est la possibilité d'identi�er le numéro

atomique de l'ensemble des fragments de �ssion, en particulier les fragments lourds. Cela
est rendu possible dans la mesure où la résolution en numéro atomique s'améliore lorsque la
vitesse du fragment augmente.

On peut relier la perte d'énergie et l'état de charge d'un ionà l'aide de la formule de
Bethe-Bloch. Celle-ci permet d'exprimer le pouvoir d'arrêt � c'est-à-dire la perte d'énergie
par unité de longueur � d'une particule traversant un matéri au en fonction de son état de
charge, de sa vitesse ainsi que des caractéristiques du matériau [Bethe, 1932 ; Bloch, 1933].
La formule couramment employée est donnée par la relation 2.1 ([Leo, 1993]).

�
dE
dx

= 2 �N ar 2
emec2�

Z
A

q2

� 2

�
ln

�
2me 2v2Wmax

I 2

�
� 2� 2 � � � 2

C
Z

�
(2.1)

où
� Na = 6 ; 022:1023 mol� 1 le nombre d'Avogadro, re = 2 ; 817:10� 13 cm le rayon classique

de l'électron, me = 9 ; 109:10� 31 kg la masse de l'électron etc = 299 792 458 m.s� 1 la
vitesse de la lumière dans le vide,

� Z le numéro atomique,A le poids atomique,� la densité et I le potentiel d'ionisation
moyen du matériau traversé,

� q = Z1 � ne l'état de charge ionique qui correspond au numéro atomique de l'ion Z1

duquel on soustrait le nombre d'électrons présents dans soncortège électroniquene ;
v la vitesse, � = v

c et  = 1p
1� � 2

le facteur de Lorentz de la particule traversant le

matériau,
� Wmax le maximum d'énergie transférée en une seule collision,
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Figure 2.2 � Rendements isotopiques mesurés sur le spectromètre de masse Lohengrin pour
la réaction 239 Pu(n th , f) (les incertitudes données sont les incertitudes totales). Issu de [Bail,
2009].

� � une correction liée à la densité etC une correction de couches électroniques.
De manière simpli�ée, cette relation nous indique que, pourun matériau donné, la perte
d'énergie est proportionnelle àq2=� 2. Par rapport à la résolution en énergie, cela signi�e
que pour séparer un état de chargeq d'un état de chargeq + 1 présentant la même vitesse,
on a besoin d'une résolution en énergie deRE = (( q + 1) 2 � q2)=q2. Ainsi, pour distinguer
l'état de charge 40 du 41, une résolution en énergie de 5,06% est nécessaire. Cette résolution
est en général atteinte, une chambre à ionisation standard ayant une résolution de l'ordre
du pourcent [Quadeet al., 1988].

Mais la résolution en énergie ne permet pas d'expliquer à elle seule la résolution en numéro
atomique. Lorsqu'un ion chargé traverse un milieu su�samment épais, il y a de multiples
collisions qui entrainent des échanges de charges entre cetion et le milieu environnant.
Après avoir traversé une épaisseur dite d'équilibre, l'ionpossède un état de charge qui suit
une distribution centrée sur l'état de charge moyen�q et avec une largeur qui dépend de la
vitesse de cet ion ainsi que de son numéro atomiqueZ1.

D'une manière générale, deux tendances décrivent la largeur de ces distributions en
état de charge. D'une part, la largeur de la distribution en état de charge augmente avec le
numéro atomique de l'ion pour une vitesse donnée. D'autre part, la largeur de la distribution
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se réduit lorsque la vitesse de l'ion augmente. Ces deux phénomènes sont reproduits par les
di�érents modèles qui prédisent les distributions en état de charge. Le modèle proposé par
Baron [Baron et al., 1993] est l'un de ceux-ci. C'est une paramétrisation baséesur des
mesures de distributions en état de charge faites avec les faisceaux du GANIL. Il prédit une
distribution gaussienne centrée sur un état de charge moyen�q dé�ni par la relation 2.2 et
une largeur � dé�nie par la relation 2.3.

�q = Z1

�
1 � Ce� 83;275�=Z 0; 447

1

�
(2.2)

C est une constante égale à 1 pour les énergies supérieures à 1,3 A MeV. Z1 représente le
numéro atomique de la particule et � = v=c avec v sa vitesse et c la vitesse de la lumière
dans le vide.

� = 0 ; 5
p

�q(1 � (�q=Z1)1;67) (2.3)

Des corrections supplémentaires sont apportées pour les numéros atomiques supérieurs à 54.
Lorsque l'ion possède une très grande vitesse, on se trouve dans le cas limite où�q = Z1

(formule 2.2) et où la largeur de la distribution devient nulle.

Figure 2.3 � Évolution de l'état de charge moyen�q avec le numéro atomique de la particule
Z1 pour di�érentes énergies à partir du modèle de Baron [Baronet al., 1993]. Les données
de Shima (points noirs) [Shima et al., 1988] ont été superposées pour comparaison.

La �gure 2.3 illustre l'évolution de l'état de charge moyen avec le numéro atomique de
l'ion pour di�érentes énergies. Nous avons ajouté des données expérimentales correspondant
à des énergies jusqu'à 2 A MeV [Shimaet al., 1988] (points noirs sur la �gure 2.3) qui
coïncident parfaitement avec les prédictions du modèle.

La largeur de la distribution en état de charge prédite par lemodèle est présentée sur
la �gure 2.4. Celle-ci augmente avec le numéro atomique maisse réduit lorsque la vitesse
augmente.

En cinématique inverse, les fragments de �ssion ont une énergie plus importante qu'en
cinématique directe. Une vitesse plus grande induit alors une distribution en état de charge
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Figure 2.4 � Évolution de la largeur de la distribution en état de charge pour di�érents
numéros atomiques et di�érentes énergies. Le décrochage observé à Z=54 correspond à un
changement de traitement des noyaux avec un grand numéro atomique a�n de mieux repro-
duire les largeurs expérimentales.

moins large. En conséquence, si la distribution en état de charge est plus restreinte alors la
distribution en perte d'énergie qui dépend directement de l'état de charge dans le milieu sera
réduite d'autant. Ainsi, lorsque le fragment traverse le milieu avec une vitesse relativiste, sa
distribution en état de charge est très piquée et sa perte d'énergie ne proviendra que de la
contribution d'un ou deux états de charge. À contrario, pour les très petites vitesses, une
dizaine d'états de charge peuvent contribuer à la mesure de la perte d'énergie ce qui élargit
la distribution en perte d'énergie.

(a) Distribution en charge de noyaux produits
par la �ssion d' 233 U induite par neutron ther-
mique [Quade et al. , 1988].

(b) Distribution en charge de noyaux produits
par la fragmentation ou la �ssion d'un faisceau
d' 238 U à 1 A GeV sur une cible de 208 Pb [Enq-
vist et al. , 1999].

Figure 2.5 � Évolution de la résolution des distributions en charge à relativement basse
énergie (a) et à des énergies relativistes (b).
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Les �gures 2.5a et 2.5b illustrent l'amélioration de la résolution en charge lorsque l'énergie
de la particule augmente d'un facteur 1 000.

2.1.2 Utilisation d'un spectromètre

Pour obtenir la résolution en masse nécessaire à l'identi�cation des produits de �ssion les
plus lourds (A � 160), l'utilisation d'un spectromètre est requise. En e�et, sans spectromètre,
l'identi�cation en masse A repose sur une mesure de la vitessev et de l'énergieE ; ces trois
grandeurs étant reliées entre elles par la relation 2.4.

E =
1
2

Av2 () A =
2E
v2 (2.4)

À partir de la relation 2.4, on déduit que la résolution en masse est donnée par l'expres-
sion 2.5.

� A
A

=
� E
E

+ 2
� t
t

(2.5)

La résolution en énergie typique d'un détecteur silicium sesitue autour de R � 0; 5 �
1% [Knoll, 1989]. La résolution en énergie d'une chambre à ionisation se situe également
autour du pourcent. Cette résolution en énergie totale de l'ordre du pourcent ne permet de
résoudre que les massesA < 100. Ainsi, aussi bonne que soit la résolution en temps de vol,
la résolution en masse sera limitée par la résolution en énergie.

La mesure de la masse à l'aide d'un spectromètre utilise une autre approche qui sera
présentée dans la section 2.2.3.2.

Un fragment de �ssion étant une particule chargée, il est dévié par l'action du champ
magnétiqueB appliqué au dipôle. Sa déviation est caractérisée par le rayon de courbure� .
Une particule chargée évoluant dans un champ magnétique estsoumise à deux forces : la
force de Lorentz et la force centrifuge. La particule suit alors la trajectoire pour laquelle ces
deux forces s'équilibrent ce qui conduit à la relation 2.6.
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Figure 2.6 � Illustration schématique du parcours suivi par 5 états de charge di�érents
de noyau ayant une masse et une vitesse identiques. La particule avec l'état de chargeq
correspond à la trajectoire centrale. Les particules possédant un état de charge plus petit et
donc une rigidité magnétique plus grande sont moins déviéestandis que les particules avec
une rigidité magnétique plus petite (et donc un état de charge plus élevé) sont davantage
déviées. Issu de [Kettunen, 2003].
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B� = 3 ; 107
Av
q

en T.m (2.6)

où v est la vitesse de la particule,A sa masse etq son état de charge. Le facteur 3,107 permet
à la rigidité magnétique B� d'être exprimée en T.m. Cette grandeur est à relier au rayon de
courbure du dipôle � 0 et au champ magnétique qu'on lui appliqueB . Ainsi une particule
qui a une rigidité magnétique égale àB� 0 � qu'on appelle rigidité magnétique nominale �
suit une trajectoire centrale tandis que les particules possédant une rigidité magnétique plus
importante sont moins déviées et inversement une rigidité magnétique plus petite entraine
une déviation plus importante ; une représentation schématique de ce phénomène est visible
sur la �gure 2.6.

La résolution en masse dépend alors de la résolution en tempsde vol, de la résolution
en position et de la dispersion en quantité de mouvement du spectromètre. La résolution en
masse s'exprime alors à l'aide de la relation 2.7.

� A
A

=
� B�
B�

+
� t
t

(2.7)

La dispersion est une quantité caractéristique d'un dipôlequi s'exprime en cm/%. Une
particule chargée traversant un champ magnétique est déviée. La dispersion quanti�e cette
déviation. Par exemple, le spectromètre VAMOS possède une dispersion de 1,8 cm/% au
plan focal [Pullanhiotan et al., 2008]. Cela signi�e que deux noyaux identiques avec une
quantité de mouvement di�érente de 1% sont espacés de 1,8 cm au plan focal de VAMOS.
Ainsi une faible dispersion implique une résolution en position plus grande et inversement
pour obtenir une résolution en masse su�sante.

Dans notre expérience, avec une résolution en temps de vol d'une nanoseconde et en
position de 0,3 mm (x) et 1 mm (y) pour une dispersion de 1,8 cm/%, il est possible
d'obtenir une résolution en A/q d'environ 0,6% ce qui correspond à � A=A � 1=165 avec le
spectromètre VAMOS [Pullanhiotan et al., 2008] (la limitation principale de la résolution
en masse provient de la résolution en temps de vol).

Par ailleurs, les produits de �ssion peuvent être focaliséspar un ensemble de quadrupôles
à l'entrée du spectromètre ce qui permet d'augmenter l'e�cacité de détection ainsi que la
distance de vol.

2.1.3 Production des noyaux d'intérêt

L'étude de la �ssion est souvent limitée du fait des di�culté s rencontrées dans la fabrica-
tion de cibles d'actinides. D'une part, les temps de demi-vie peuvent être relativement courts
(quelques minutes à quelques jours). D'autre part, la radioactivité provenant de ces cibles
rend leur manipulation di�cile. En�n, les cibles produites peuvent présenter des impuretés
et des contaminants qui peuvent compliquer et contraindre l'analyse.

La production des noyaux d'intérêt par des réactions nucléaires permet de s'a�ranchir
de ces di�cultés. L'utilisation de di�érentes réactions nu cléaires telles que la fragmenta-
tion/spallation [Schmidt et al., 2000] ou encore le transfert et la fusion � ces deux dernières
sont présentées dans cette thèse � permettent l'étude de la �ssion de noyaux di�cilement
accessibles, voire inaccessibles, en utilisant une cible d'actinides.

L'énergie du faisceau et la nature de la cible déterminent l'énergie dans le centre de masse
ECM , dé�nie par la relation 2.8.

ECM =
M cible

M faiseau + M cible
Tfaisceau (2.8)
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M cible et M faisceau désignent respectivement la masse de la cible et du faisceautandis que
Tfaisceau est l'énergie cinétique du faisceau.
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Figure 2.7 � Sections e�caces de di�érentes voies de transfert en fonction de l'énergie
incidente du faisceau dans le référentiel du laboratoire pour la réaction 12C + 232 Th. Issu
de [Biswas et al., 1997].

La comparaison de cette énergie par rapport à la barrière de fusion VB permet d'estimer
quel type de réactions, parmi les réactions de transfert et de fusion, est favorisé. La barrière
de fusion permet de quanti�er la répulsion coulombienne quiexiste entre les deux noyaux
chargés au moment de la collision. Ainsi les réactions de transfert sont favorisées lorsque
ECM est inférieure à la barrière coulombienne tandis que les réactions de fusion deviennent
plus favorables pour des énergies dans le centre de masse supérieures.

La �gure 2.7 illustre la discussion en présentant l'évolution des sections e�caces de
transfert (triangles blancs) et de transfert et de fusion (en carrés noirs).

Dans le cas de l'expérience avec le spectromètre VAMOS, un faisceau d'238U a été accéléré
à 6,09 A MeV et envoyé sur une cible de12C. L'énergie dans le centre de masse associée vaut
ECM = 69; 5 MeV tandis que le potentiel coulombien est estimé àVB = 64; 5 MeV [Wilcke
et al., 1980]. Nous nous situons donc environ 10% au-dessus de la barrière coulombienne.
Malgré une contribution importante des réactions de fusion, cette énergie correspond à un
rapport constant de la section e�cace de transfert sur cellede fusion.

Transfert
Les réactions de transfert sont des réactions qui se produisent à grand paramètre d'impact

et qui conduisent à l'échange de quelques nucléons entre lesdeux noyaux impliqués dans la
réaction. C'est pourquoi la section e�cace de transfert estmaximale à l'angle d'e�eurement
(grazing angle) [Karp et al., 1982]. Ce dernier est associé à la trajectoire d'e�eurement qui
correspond à la trajectoire limite pour laquelle le noyau dufaisceau et celui de la cible ne
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Figure 2.8 � Représentation schématique de la trajectoire d'e�eurement (2) en comparaison
avec la trajectoire qui conduit à la formation d'un noyau composé par fusion (1). Adapté
de [Valentin, 1989].

font que se frôler en surface (trajectoire 2 sur la �gure 2.8).
Dans notre cas, le transfert multi-nucléons permet la production de noyaux entre le

neptunium et le curium, la section e�cace de transfert dimin uant avec le nombre de nucléons
transférés [Karpet al., 1982]. Les réactions de transfert conduisent à la production de noyaux
dans un état excité. L'étude de la �ssion d'actinides produits par réaction de transfert repose
sur l'hypothèse que la réaction a conduit à la formation d'unnoyau composé. Cette hypothèse
peut se justi�er dans la mesure où les actinides produits possèdent une densité de niveaux
importante à l'énergie d'excitation qui correspond à la réaction de transfert.

Réaction de fusion
Les collisions les plus centrales conduisent à la formationd'un noyau composé de250Cf

via une réaction de fusion (et de250Cm lorsque la cible de9Be est utilisée dans l'expérience
avec le séparateur LISE). À l'instar de la �ssion, la fusion nécessite le franchissement d'une
barrière de potentiel dont la hauteur correspond à la répulsion coulombienne existant entre
les deux noyaux chargés. Si l'énergie dans le centre de masseest su�sante, un équilibre en
masse et en isospin est alors opéré jusqu'à la création d'un noyau composé, c'est-à-dire ayant
atteint l'équilibre statistique.

Ce noyau est produit avec une certaine énergie d'excitationqui dépend de l'énergie du
faisceau au moment de la collision et de la chaleur de réaction Q. Cette énergie d'excitation
pourra être libérée soit par émission de particules légèreset de rayons , soit par �ssion.

Le noyau composé est également produit avec un certain moment angulaire. Dans le cas
de l'expérience avec VAMOS, sa valeur est estimée à J� 20 ~ [Delaune, 2009 ; Backet al.,
1985].

Après les réactions de di�usion, ce sont les réactions avec les sections e�caces les plus
importantes (de l'ordre du barn).

Quasi-�ssion
La quasi-�ssion est un type de réaction qui peut être considéré comme une réaction in-

termédiaire entre la fusion-�ssion et les réactions profondément inélastiques. La �gure 2.9
présente schématiquement la di�érence entre ces trois types de réactions. Elle montre que
la principale di�érence entre la fusion-�ssion et la quasi-�ssion provient du fait que dans le
cas de la quasi-�ssion, les deux noyaux de la voie d'entrée nefusionnent pas pour former
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Figure 2.9 � Illustration schématique de trois
types de réactions binaires di�érentes pouvant
avoir lieu dans des collisions d'ions lourds [T	oke
et al., 1985].

un noyau composé. Ce type de réaction produit des noyaux typiquement dans la région de
masse des fragments de �ssion. Il est donc nécessaire d'éviter au maximum ces réactions qui
rendraient di�cile la séparation entre les données issues de la fusion-�ssion et celles de la
quasi-�ssion.

Ce genre de réactions est cependant extrêmement rare pour des systèmes très asymé-
triques tel que le nôtre (238U sur 12C ou 9Be) ; un faisceau d'238U à 6 MeV/u envoyé sur
une cible d'16O ne montre aucun signe de quasi-�ssion contrairement à ce même faisceau
envoyé sur une cible d'27Al en étudiant notamment les distributions angulaires obtenues
avec ces deux systèmes qui montrent une anisotropie beaucoup plus importante dans le cas
de la quasi-�ssion [T	oke et al., 1984]. Je n'ai pas trouvé de données concernant un faisceau
d'uranium à 24 A MeV mais les événements de quasi-�ssion ne sont pas non plus attendus
à cette énergie du fait que notre système reste très asymétrique.

D'un point de vue théorique, la fusion de deux noyaux symétriques nécessite une énergie
dans le centre de masse supérieure à la barrière de fusion. Cesurplus en énergie, appelé
extrapush, provient du fait qu'une partie de l'énergie des deux noyauxest dissipée à cause des
frictions qui interviennent lorsqu'ils sont en contact. Swiatecki a proposé une paramétrisation
de l'extrapush � EX [Swiatecki, 1981] résumée par l'équation 2.9.

� EX /
�

Z 2

A

�

ef f
�

�
Z 2

A

�

ef f;crit
(2.9)

avec
�

Z 2

A

�

ef f
=

4Z1Z2

A1=3
1 A1=3

2 (A1=3
1 + A1=3

2 )

Pour le système238U+ 12C, on a (Z 2=A)ef f � 18. Lorsque (Z 2=A)ef f est inférieur au para-
mètre (Z 2=A)ef f;crit , il n'y a pas d'extrapush. Swiatecki ayant calculé une valeur de 26-27
pour ce paramètre, la fusion devrait avoir lieu dès que l'énergie dans le centre de masse est
supérieure à la barrière de fusion.
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2.2 e516, �ssion induite par transfert et fusion avec
VAMOS

Le but de l'expérience est de produire di�érents actinides compris entre l'238U et le 250Cf
grâce aux réactions de transfert ou de fusion a�n d'en étudier la �ssion. En particulier,
la mesure des distributions isotopiques des di�érents systèmes �ssionnants est visée. L'un
des deux fragments de �ssion est identi�é en charge et en masse à l'aide du spectromètre
VAMOS. Cette section a pour objectif de présenter de manièregénérale cette expérience ;
l'analyse étant décrite dans le chapitre 3.

2.2.1 Principe général de l'expérience

���

���

��

� ���

� ���

Figure 2.10 � Représentation schématique d'une réaction de transfert.

L'intérêt majeur de cette expérience réside dans la possibilité de pouvoir identi�er en
masse et en numéro atomique l'ensemble des fragments de �ssion (en particulier les plus
lourds) tout en connaissant le système �ssionnant. Cela repose sur l'hypothèse d'une réaction
de transfert à deux corps dont le principe est représenté surla �gure 2.10. D'une manière
générale, on peut écrire la réaction de la manière suivante

238U + 12 C ! actinide + recul (2.10)

Pour connaitre les caractéristiques de l'actinide produit(masse, numéro atomique, éner-
gie, énergie d'excitation, ...), nous avons identi�é le noyau de recul de la cible.

Toutes les caractéristiques de la voie d'entrée sont connues (masses et énergies du faisceau
et de la cible). Le noyau de recul est détecté par un détecteursitué à la cible ce qui permet
de déterminer sa masse, son énergie ainsi que son angle azimutal � Rec . Ce détecteur est
présenté dans la section 2.2.3.1.

2.2.2 Cinématique

Dans toute cette section, l'énergie cinétique est représentée par T , l'énergie totale par E
et la masse parM . Les calculs présentés par la suite ne sont pas relativistespar soucis de
simplicité, néanmoins l'utilisation de la relativité rest reinte a bien été prise en compte dans
notre analyse et les formules relativistes seront données àla �n des calculs.

2.2.2.1 Cinématique du noyau de recul de la cible

Nous avons vu dans la section 2.1.3 que les réactions de transfert ont lieu autour de
l'angle d'e�eurement. Il est alors important de connaitre c et angle d'e�eurement car c'est à



36 CHAPITRE 2. EXPÉRIENCES

cet angle que sont déviés les noyaux de recul de la cible. Il est possible d'exprimer cet angle
dans le référentiel du centre de masse en fonction de l'énergie dans le centre de masseECM

et de la barrière coulombienneVB à l'aide de la relation 2.11 [Bass, 1980].

sin
� CM

gr

2
=

VB

2ECM � VB
(2.11)

L'énergie du centre de masse s'obtient à partir de la relation 2.8 et vaut 69,5 MeV. Le
potentiel coulombien est décrit à partir de la relation 2.12.

VB =
e2

4�� 0

ZU ZC

d
(2.12)

avec e2

4�� 0
= 1 ; 44 MeV.fm et d la distance entre les centres de charge des deux noyaux.

Le potentiel coulombien entre l'238U et le 12C est évalué àVB = 64; 5 MeV [Wilcke et al.,
1980].

Ainsi, d'après la relation 2.11, l'angle d'e�eurement pour le 238U est de � CM
U = 119; 0�

dans le référentiel du centre de masse. On obtient alors la valeur de l'angle du carbone dans
le centre de masse correspondant à la trajectoire d'e�eurement � CM

C étant donné que

� CM
U + � CM

C = � (2.13)

En�n, on peut donc obtenir une estimation de la région angulaire où seront présents les
noyaux de recul en assimilant l'angle d'e�eurement au cas limite d'une di�usion élastique.
Pour une di�usion élastique relativiste, les angles� lab

C et � CM
C satisfont à la relation 2.14 [Mi-

chalowicz, 1964].

tan( � lab
C ) =

q
1 � � CM 2 tan

� � CM
C

2

�
(2.14)

où � CM = vCM

c avecvCM la vitesse du centre de masse. Ainsi l'angle dans le référentiel du
laboratoire du 12C vaut 30; 3� .

Il est donc nécessaire de placer notre détecteur de noyau de recul de manière à ce qu'il
couvre cet angle. Par ailleurs, il faut véri�er que les fragments de �ssion ne rencontrent pas
ce détecteur.

Vitesse de l'actinide
En mesurant l'énergie du noyau de recul, nous déterminons savitesse. À partir de celle-ci,

nous pouvons alors calculer la vitesse d'entrainement du système �ssionnant. Cette vitesse
se calcule à partir de la relation 2.15 (que l'on obtient par conservation de l'énergie) et vaut
vAct = 3 ; 3 cm/ns dans le cas d'une réaction de fusion (dans le cas où l'actinide est produit
par une réaction de transfert, cette vitesse est légèrementinférieure ; la distribution de la
vitesse d'entrainement est présentée dans la section 3.4.2.1 à la �gure 3.41).

 Act =
 U M U + M C �  Rec M Rec

M Act

vAct =

p
 2

Act � 1
 Act

c (2.15)
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2.2.2.2 Cinématique des fragments de �ssion

Dans le référentiel du noyau �ssionnant1, les deux fragments de �ssion sont émis dos à dos
� du fait de la conservation de la quantité de mouvement � et av ec une énergie cinétique
provenant principalement de la répulsion coulombienne s'exerçant entre les deux noyaux
chargés. L'énergie coulombienneVC , provenant de l'interaction entre les deux noyaux, est
donnée par la relation 2.17.

VC =
e2

4�� 0

Z1Z2

dscission
= T1;f iss + T2;f iss (2.16)

=
1
2

M 1v2
1;f iss +

1
2

M 2v2
2;f iss (2.17)

où Z i et Ti;f iss désignent respectivement le numéro atomique et l'énergie cinétique dans le
référentiel du noyau �ssionnant des fragments de �ssion etdscission représente la distance qui
sépare les deux centres de charge des noyaux au moment de la scission. Pour l'estimer, nous
avons utilisé la relation donnée par Wilkins [Wilkins et al., 1976].

dscission = 1 ; 16
�

1 +
2
3

� 1

�
A1=3

1 + 1 ; 16
�

1 +
2
3

� 2

�
A1=3

2 + 2 (2.18)

avecA i et � i respectivement le nombre de masse et la déformation au pointde scission du
fragment de �ssion i. La déformation est �xée à � = 0 ; 625pour tous les fragments de �ssion.
En utilisant la conservation de la quantité de mouvement, nous avons

M 1v1;f iss = M 2v2;f iss (2.19)

Ainsi l'équation 2.19 montre que le fragment lourd dispose d'une vitesse moins importante
dans le référentiel du noyau �ssionnant que le léger du fait de sa masse plus importante ce
qui est illustré sur la �gure 2.11.

Focalisation vers l'avant
Dans le référentiel du laboratoire, la vitesse des fragments de �ssion est déterminée comme

la somme vectorielle de leur vitesse dans le référentiel du système �ssionnant et de la vitesse
d'entrainement du noyau �ssionnant vAct . Le calcul de la vitesse d'entrainement est présenté
à la relation 2.15. On en déduit alors que la vitesse des fragments de �ssion dans le référentiel
du noyau �ssionnant est de l'ordre de vf iss � 1; 2 cm/ns (la distribution en vitesse des
fragments de �ssion est présentée dans la section 3.4.2.1 à la �gure 3.42).

Les fragments de �ssion sont donc focalisés dans un cône dontla hauteur est dé�nie par
la vitesse du noyau �ssionnant orientée suivant l'axe du faisceau dans le cas de la fusion (et
très proche de cet axe dans le cas du transfert ; par exemple,� U = 2 ; 5� lorsque � C = 30 � )
et dont l'ouverture angulaire est dé�nie par la relation 2.20. Pour une vitesse de �ssionvf iss

donnée, cette ouverture angulaire correspond à l'angle maximum dé�ni par le cas où il existe
un angle droit entre vf iss et vlab (voir la �gure 2.11). On obtient alors la relation 2.20.

� = arcsin
�

vf iss

vAct

�
(2.20)

Ainsi les fragments de �ssion les plus lents, qui ont une vitesse de l'ordre de 0,9 cm/ns,
auront une ouverture angulaire de l'ordre de 15,8� tandis que les plus rapides, avec une
vitesse de l'ordre de 1,5 cm/ns, auront une ouverture angulaire de 27� .

1. Dans le cas d'une réaction de fusion, le référentiel du noy au �ssionnant est confondu avec le référentiel
du centre de masse.
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Figure 2.11 � Représentation schématique de la focalisation vers l'avant des fragments de
�ssion dans le référentiel du laboratoire. Le fragment de �ssion léger est associé à la couleur
rouge et le lourd à la couleur bleue. Les traits pleins représentent les quantités (vecteurs
vitesse, angles azimutaux) dans le référentiel du laboratoire tandis que les traits pointillés,
ces mêmes quantités dans le référentiel du noyau �ssionnant.

Dans le cas d'une émission isotrope des fragments de �ssion,la distribution angulaire
dans le référentiel du laboratoire des fragments de �ssion est présentée sur la �gure 2.12.
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Figure 2.12 � Distribution angulaire des
fragments de �ssion issus de la �ssion du
250 Cf obtenue à partir d'une simulation.

La distribution angulaire est piquée à20� ce qui nous a conduit à placer le spectromètre
à cet angle. Avec une ouverture angulaire de� 7� , une partie importante de la distribution
est collectée. De plus, cette ouverture angulaire est inférieure à l'angle d'e�eurement sur
lequel nous plaçons le détecteur qui est utilisé pour identi�er les noyaux de recul de la cible.

2.2.3 Dispositif expérimental

Le télescope SPIDER2 a pour but d'identi�er le noyau de recul issu de la cible a�n de
remonter à l'actinide produit. Deux détecteurs germanium (clover) de l'équipement EXO-
GAM sont également présents, a�n de détecter les rayons émis par les fragments de �ssion.
Après la cible se trouve VAMOS [Savajols, 2003], un spectromètre utilisé pour identi�er l'un
des deux fragments de �ssion. Une représentation schématique du dispositif expérimental
est présentée sur la �gure 2.13.

2. Silicon Particle Identi�cation DEtector Ring
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Figure 2.13 � Dispositif expérimental de l'expérience e516.

2.2.3.1 SPIDER : détection du noyau de recul de la cible
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Figure 2.14 � Description schématique du détecteur SPIDER. Issu de [Derkx, 2010].

SPIDER est un télescope composé de deux détecteurs annulaires en silicium. Il est placé
de manière à couvrir l'angle d'e�eurement et au-dessus de celui-ci, ce qui couvre environ
50% de la section e�cace. Les deux fragments de �ssion n'interagissent pas avec ce détecteur
� en passant au centre de celui-ci � tandis que le noyau de recu l de la cible émis à l'angle
d'e�eurement est détecté par le télescope. Par ailleurs, avec une énergie de 6,1 A MeV, le



40 CHAPITRE 2. EXPÉRIENCES

faisceau d'238U est dévié au maximum de 3� lors d'une di�usion élastique. L'uranium di�usé
n'endommage donc pas le télescope. Les deux détecteurs en silicium constituant SPIDER
sont identiques, excepté au niveau de l'épaisseur ; l'ensemble formant un détecteur � E-E.

Chaque détecteur composant le télescope est segmenté sur ses deux faces comme présenté
sur la �gure 2.15 a�n d'obtenir une mesure des angles polaires � et azimutaux ' du système
de coordonnées sphériques. Une description précise de la segmentation est disponible dans
la référence [Derkx, 2010].

��

�

Figure 2.15 � Dé�nition du repère et illustration de la segmentation de SPIDER. Di�érentes
parties d'un détecteur sont représentées par di�érentes couleurs : les éléments en noir ont
tous la même valeur pour l'angle polaire� , ceux en rouge possèdent la même valeur pour
l'angle azimutal ' . Issu de [Derkx, 2010].

Au niveau des dimensions, le rayon interne des deux détecteurs est de 24 mm et l'externe
de 48 mm et ils sont espacés de 4 mm l'un de l'autre, distance laplus petite possible du
fait de la présence des connecteurs des détecteurs. Le premier détecteur rencontré par la
particule est su�samment �n (65 µm) pour qu'il soit traversé par les noyaux les moins
énergétiques et le second est beaucoup plus épais (1 007µm) a�n d'arrêter les particules
les plus énergétiques, c'est-à-dire les noyaux de recul de la cible qui possèdent les numéros
atomiques les plus petits.

Le détecteur était placé à une distance de 32 mm de la cible, centré autour de l'axe
du faisceau. Le premier détecteur (� E) couvre ainsi les angles compris entre37� et 56�

tandis que le second détecteur (E) les angles compris entre34� et 53� . Seuls les noyaux
émis entre37� et 53� pourront être identi�és, puisque cela nécessite que les deux détecteurs
soient touchés. Pour rappel, l'angle du12C correspondant à la trajectoire d'e�eurement
vaut 30; 3� ; une partie des noyaux de carbone ne seront donc pas détectéspar SPIDER.
Cependant, les distributions angulaires des noyaux de recul sont relativement larges ce qui
permet au télescope de couvrir environ la moitié de ces distributions [Derkx, 2010].
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2.2.3.2 VAMOS : détection des fragments de �ssion

L'actinide est formé avec une certaine énergie d'excitation (voir la section 3.3.1) ce qui
peut le conduire à �ssionner. Dans ce cas, l'un des fragmentsde �ssion est détecté et identi�é
à l'aide du spectromètre à large acceptance, VAMOS3.

La distance entre le premier quadrupôle et la cible est de 40 cm. Les fragments de �ssion
sont d'abord focalisés dans le plan vertical par le premier quadrupôle puis dans le plan
horizontal par le second.

Les fragments de �ssion étant créés suivant une certaine distribution en vitesse, en masse
et en état de charge, ils possèdent alors une distribution enrigidité magnétique étendue. Une
estimation de cette distribution à l'aide de la cinématique décrite dans la section 2.2.2.2 et
de la distribution en état de charge donné par Nikolaev [Nikolaev et Dmitriev, 1968] est
donnée sur la �gure 2.16. Nous voyons sur cette �gure que entre les angles 14� et 27� , la
rigidité magnétique varie entre 0,8 et 1,4 T.m. Or, le spectromètre possède une acceptance
en rigidité magnétique limitée de l'ordre de� B� � � 7%. Ainsi, pour couvrir un maximum
de la distribution en rigidité magnétique, plusieurs valeurs de champ magnétique ont été
appliquées a�n de collecter di�érentes régions de cette distribution. Au total, huit valeurs
de champ magnétiqueB ont été appliquées ce qui correspond à huit valeurs de rigidité
magnétique (1,015 - 1,055 - 1,099 - 1,143 - 1,190 - 1,251 - 1,302 et 1,355 T.m). Ces valeurs sont
séparées entre elles d'environ 4% ce qui est inférieur à l'acceptance en rigidité magnétique du
spectromètre : cela permet un recouvrement des distributions pour deux valeurs voisines de
B . Ces valeurs ont été choisies à l'aide des résultats d'une simulation qui sont présentés sur
la �gure 2.16. Il aurait été possible de régler des valeurs deB pour collecter les fragments
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Figure 2.16 � Simulation montrant l'évolution de la rigidité magnétique B� d'un fragment
de �ssion lourd ( 136 Xe) et d'un léger (104 Zr) en fonction de leur angle d'émission dans le
référentiel du laboratoire � lab . Les traits de couleur représentent les acceptances angulaires et
en rigidité magnétique réelles pour di�érents réglages deB (chaque couleur représente une
valeur de B ). L'acceptance angulaire varie d'environ 13� à 27� (20� � 7� ) et l'acceptance en
rigidité magnétique d'environ 5% autour deB� 0.

avec une rigidité magnétique plus petite mais cela correspond aux produits de �ssion les
moins rapides et qui s'arrêtent donc dans la chambre à ionisation. Les 8 valeurs de champ
magnétique qui ont été utilisées permettent donc un bon compromis entre le temps de

3. VAriable MOde high acceptance Spectrometer
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faisceau disponible et la partie de la distribution en rigidité magnétique des fragments de
�ssion qui est collectée.

Ensemble de détection
À la sortie du dipôle, le fragment de �ssion traverse di�érents détecteurs, visibles sur la

�gure 2.17 :
� deux chambres à dérive qui mesurent deux positionsx et y,
� un détecteur d'électrons secondaires (SeD) [Drouartet al., 2002], placé entre les deux

chambres à dérive et qui mesure un temps de vol. Ce détecteur correspond au début
de la mesure du temps de vol, l'arrêt correspondant à la fréquence du cyclotron. La
résolution en temps de vol est de l'ordre de 500 ps.

� une chambre à ionisation segmentée en trois pads de 125 mm delongueur chacun et
remplie d'isobutane (C4H10) à 40 mbar a�n de mesurer une perte d'énergie� E,

� et un ensemble de 21 détecteurs en silicium de 500µm d'épaisseur, disposés en une
matrice 3 � 7 a�n de mesurer l'énergie résiduelleErés des fragments de �ssion qui s'y
arrêtent.

La chambre à ionisation et le mur de silicium constituent l'ensemble de détection HAR-
PEE 4 construit spécialement pour assurer la résolution nécessaire à cette expérience.

Figure 2.17 � Ensemble de détection associé au spectromètre VAMOS.

À partir des deux positions mesurées par les chambres à dérive, nous pouvons déterminer
les angles� f et ' f visibles sur la �gure 2.17. Il est alors possible de reconstruire le chemin
parcouru entre la cible et le plan focal par la particuled [Pullanhiotan et al., 2008 ; Rejmund,
2008] à partir des positions et des deux angles (le principe de la reconstruction est décrit
dans le paragraphe suivant). Connaissant la distance de vold, il est possible de déterminer
la vitesse v du noyau à partir du temps de vol qui est mesuré entre la radiofréquence du
cyclotron et le signal donné par le détecteur d'électrons secondaires lorsqu'il est traversé
par une particule. À partir des positions et des deux angles,il est également possible de
calculer la rigidité magnétique B� de l'ion [Rejmund, 2008]. Associée à la vitesse, la rigidité

4. détecteur à HAute Résolution pour la Perte d'Energie et l' Energie
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magnétique nous donne le rapportA=q de cet ion (voir la relation 2.6). Par ailleurs, la
perte d'énergie� E, mesurée par la chambre à ionisation, et l'énergie résiduelle Erés donnée
par le détecteur en silicium permettent de remonter au numéro atomique du fragment Z et
permettent également de remonter à l'énergie cinétique de la particule E . Connaissant son
énergie et sa vitesse, sa masseAE est estimée par la relation 2.21.

AE =
E

m0( � 1)
(2.21)

où m0 = 931; 5 MeV/c 2. Cependant, la résolution en énergie de l'ordre du pourcent(voir
la section 2.1.2) ne permet pas d'identi�er des masses plus grandes queA � 80 comme le
montre la �gure 2.18. Pour résoudre des masses plus élevées,on utilise les informations liées
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Figure 2.18 � Spectre en masse (issue de l'énergie) expérimental pour Z=32.

au spectromètre : en divisantAE par A=q, nous obtenons l'état de charge de l'ionq puis en
multipliant la valeur entière de q par A=q, on obtient �nalement la masse du fragment avec
la résolution du spectromètre.

Tous les fragments sont alors parfaitement identi�és : masse, numéro atomique, état de
charge, vitesse et énergie. Ce travail a été réalisé en grande partie par M. Caamaño [Caamaño
et al., 2009a ; b]. J'ai poursuivi cette analyse et mon travail est présenté dans la section 3.

Reconstruction de la trajectoire
La reconstruction de la trajectoire consiste à trouver les fonctions de transfert qui per-

mettent de calculer les coordonnées initiales d'une particule à partir de ses coordonnées
�nales. Dans le cas du spectromètre VAMOS, les angles polaire � i et azimutal ' i , la rigidité
magnétique relative� = B� � B� 0

B� 0
qui quanti�e l'écart par rapport à la trajectoire de référen ce

et la distance parcourue par la particulel sont recherchés à partir des angles polaire� f et
azimutal ' f , et des positionsx f et yf mesurés au plan focal.

La fonction de transfert est déterminée en utilisant le logiciel de suivi de particules
(ray-tracing ) ZGOUBI [Méot, 1999]. Un ensemble de particules disposant de coordonnées
initiales di�érentes ( � i , ' i , � ) est donné en entrée à ce logiciel qui, à l'aide des équations
du mouvement à travers un champ électromagnétique et des cartes de champ du dipôle,
calcule leur trajectoire et fournit les coordonnées suivantes (x f , � f , yf , ' f , l ). À partir de ce
jeu de données, on remonte aux coordonnées initiales en les exprimant à l'aide de fonctions
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polynomiales dépendantes de (x f , � f , yf , ' f ) comme illustré par l'équation 2.22.

� i = F (x f ; � f ; yf ; ' f )

=
i + j + k+ l =7X

i;j;k;l =0

Cijkl x i
f � j

f yk
f ' l

f (2.22)

Le développement en polynôme jusqu'à l'ordre 7 est nécessaire du fait de la grande
acceptance de ce spectromètre : les angles des particules évoluant dans ce spectromètre
peuvent en e�et être relativement grands (quelques degrés)ce qui implique l'apparition
d'aberrations qui sont prises en compte en augmentant l'ordre du polynôme. Les coe�cients
Cijkl sont déterminés numériquement pour les grandeurs� i , ' i , � et l . Connaissant ces
coe�cients, il est alors possible de déterminer les coordonnées initiales ainsi que la distance
de vol à partir des positions et des angles mesurés au plan focal.

2.2.3.3 Déclenchement de l'acquisition

L'électronique utilisée pour le détecteur SPIDER est décrite dans [Derkx, 2010] et celle
de VAMOS dans [Pullanhiotan et al., 2008]. L'acquisition a utilisé trois déclenchements
(trigger ) di�érents permettant de di�érencier le mécanisme de réaction :

� � SPIDER seul � : seul le détecteur SPIDER a détecté une parti cule. Cela correspond
aux événements où une collision élastique a lieu ou lorsque l'actinide ne �ssionne pas
ou bien lorsque la �ssion n'est pas détectée.

� � VAMOS seul � : VAMOS a détecté une particule tandis que SPID ER n'a rien détecté.
Cela correspond aux événements de �ssion du250Cf formé par fusion complète ou à
un événement où le transfert n'est pas détecté.

� � SPIDER + VAMOS � : VAMOS et SPIDER ont détecté en coïncidenc e une particule.
Cela correspond à un événement où un actinide a été formé par transfert avant de
�ssionner.

Le déclenchement de SPIDER est assuré par un � OU � logique entre toutes les pistes du
détecteur tandis que celui de VAMOS est assuré par le détecteur d'électrons secondaires au
plan focal. À noter que le déclenchement � SPIDER seul � a un taux de déclenchement plus
élevé que les autres du fait de l'abondance des collisions élastiques. A�n de ne pas saturer
l'acquisition par ce type de réactions, un diviseur de 1/300est appliqué à ce déclenchement
(seul 1 événement sur 300 déclenchera l'acquisition).

A�n d'assurer la coïncidence entre SPIDER et VAMOS, une fenêtre de coïncidence de
600 ns (le temps de vol des fragments de �ssion est compris entre 200 et 400 ns) est ouverte
après la détection d'une particule par SPIDER ; si un événement de �ssion a lieu, alors
le fragment de �ssion a su�samment de temps pour parvenir jusqu'au SeD de VAMOS.
Si aucun fragment de �ssion n'est détecté durant les 600 ns, alors le trigger est de type
� SPIDER seul �.

2.3 e547, étude de la fusion-�ssion avec LISE

L'expérience e547 a été réalisée au GANIL en juin 2010. Son but était d'étudier les réac-
tions de fusion-�ssion et la possibilité de former des faisceaux secondaires de noyaux lourds
(Z � 60 � 70) riches en neutrons au moyen de ces réactions à haute énergied'excitation.
Les réactions de fusion-�ssion permettent en e�et d'envisager la production de fragments
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de �ssion lourds qu'il n'est pas possible de produire par la �ssion de l'uranium (voir la
section 1.2.2).

2.3.1 Dispositif expérimental

Un faisceau d'238U58+ a été accéléré à 24 A MeV avec une intensité de 5 à 15 enA avant
d'être envoyé sur des cibles de9Be et de 12C de di�érentes épaisseurs (les résultats avec
les cibles de12C et de 9Be de 15 mg/cm2 sont présentés dans cette thèse). Contrairement
à l'expérience e516, les cibles sont épaisses pour favoriser le nombre de réactions et ainsi
produire davantage de fragments de �ssion ; le nombre d'atomes dans la cible étant plus
important, la probabilité de réaction augmente. Le faisceau était envoyé sur la cible avec un
angle de 3� a�n d'éviter qu'il ne pénètre dans le séparateur.

Les réactions de fusion conduisent à la formation de247Cm et de 250Cf, suivant la cible
qui est utilisée. Le noyau composé �ssionne et l'un des deux fragments de �ssion est identi�é
à l'aide du séparateur de fragments LISE [Anneet al., 1987]. Les fragments traversent une
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Figure 2.19 � Dispositif expérimental de l'expérience e547.

série de quadrupôles pour le focaliser, puis rencontrent deux dipôles, D31 et D32, utilisés
pour sélectionner en rigidité magnétique les particules (voir la �gure 2.19). Tout au long
de l'expérience, les champs magnétiques seront identiquesaux deux dipôles. Entre les deux
dipôles était placée au plan focal dispersif une galette de microcanaux [Odland et al., 1996]
(micro-channel plate). Cette dernière, qui sera appelée Galette31 par la suite, est utilisée
pour mesurer une position enx et y ainsi qu'un signal temps. Le fragment �nit ensuite sa
course au plan focal �nal en rencontrant successivement un �ltre de Wien, une deuxième
galette de microcanaux, qui sera appelée Galette62 par la suite, puis un ensemble de quatre
détecteurs en silicium disposés les uns derrière les autres(Si1, Si2, Si3 et Si4). Les deux
premiers détecteurs sont utilisés pour une mesure de perte d'énergie et disposent donc d'une
épaisseur limitée (69 et 68µm respectivement pour le premier et le deuxième détecteurs). Les
deux derniers détecteurs, avec une épaisseur de 995 et 992µm, mesurent l'énergie résiduelle.

Un �ltre de Wien est un dispositif permettant de sélectionner en vitesse les particules
qui le traversent en appliquant simultanément un champ électrique perpendiculairement à
la direction des fragments et un champ magnétique dans l'autre direction perpendiculaire.
Il a été utilisé durant toute la prise de données a�n de limiter le taux de comptage dans les
détecteurs en silicium dans le but de ne pas dégrader leur résolution. La Galette62 donne
une deuxième position enx et y ainsi qu'un deuxième temps.

Finalement deux détecteurs en germanium étaient placés autour des détecteurs en sili-
cium a�n de mesurer les rayons émis par les états isomères de certains produits de �ssion.
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Chacun des détecteurs est composé de quatre cristaux.
Le déclenchement de l'acquisition est e�ectué lors de la détection d'un fragment par le

premier détecteur silicium.

2.3.2 Cinématique

L'énergie du faisceau plus importante que dans l'expérience e516 conduit à une foca-
lisation renforcée des produits de �ssion. La �gure 2.20 présente l'évolution de la rigidité
magnétique des produits de �ssion en fonction de leur angle dans le référentiel du laboratoire.
L'angle d'émission maximale se situe autour de 10� (à comparer au 20� dans l'expérience
avec VAMOS).

Par ailleurs il n'est pas possible de faire pivoter le séparateur LISE autant que VAMOS.
L'angle entre le faisceau et le séparateur LISE qui a été utilisé est de 3� . L'ouverture angulaire
du séparateur est de l'ordre de� 1� . Une portion extrêmement limitée de la sphère de �ssion
est alors collectée. Cette zone correspond à la région délimitée par les traits rouges sur la
�gure 2.20. La �gure 2.21 présente la sphère de �ssion. L'acceptance restreinte de LISE se
situe à l'intérieur de la zone entourée de noir, au niveau desintersections de la sphère de
�ssion avec la représentation de l'acceptance angulaire (en bleu).
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Figure 2.20 � Simulation montrant l'évolution de la rigidité magnétique B� d'un fragment
de �ssion lourd ( 54Xe) et d'un léger (40Zr) en fonction de leur angle d'émission dans le
référentiel du laboratoire � lab . Les deux traits rouges délimitent l'acceptance du séparateur
LISE.

Nous utilisons une cible épaisse ce qui implique que l'énergie du faisceau n'est pas connue
avec une bonne précision au moment de la réaction. Ainsi, pour une épaisseur de cible de 15
mg/cm2, le logiciel LISE++ [Tarasov et Bazin, 2008] permet d'estimer l'énergie disponible
dans le référentiel du centre de masse selon que la réaction ait lieu à la �n ou au début
de la cible. Ainsi, pour cette épaisseur de cible, les noyauxcomposés de247Cm disposent
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d'une énergie d'excitation dans le centre de masse compriseentre 164 et 208 MeV tandis que
l'énergie dans le centre de masse des noyaux de250Cf varie de 210 à 274 MeV.

L'énergie d'excitation est dé�nie comme E*=E CM -Q où Q désigne la chaleur de réaction.
Il vaut -6,876 MeV [Audi et Wapstra, 1993] dans le cas de la formation de 247Cm (ou -23,862
MeV lors de la formation de 250Cf) ce qui équivaut à une énergie d'excitation comprise entre
157 et 201 MeV dans le cas de la formation d'un noyau composé de247Cm et entre 186 et
250 MeV pour le 250Cf.

Du fait de la grande dispersion en énergie du faisceau (et desfragments de �ssion) dans
la cible, il est impossible de remonter à la cinématique de laréaction.

Figure 2.21 � Représentation de la sphère de �ssion d'un fragment de �ssion. L'acceptance
angulaire du séparateur LISE est représentée schématiquement par la zone entourée de noir.
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3 Analyse de l'expérience avec le spec-
tromètre VAMOS

Mon travail d'analyse sur cette expérience fait suite au travail commencé par Manuel
Caamaño [Caamañoet al., 2009a ; b]. Le travail d'analyse concernant le détecteur SPIDER
a été réalisé lors du doctorat de Xavier Derkx [Derkx, 2010] et le travail sur les rayons 
détectés par EXOGAM a été e�ectué par Aradhana Shrivastava [Shrivastava et al., 2009].
Je reprends donc l'analyse sur le spectromètre VAMOS.

3.1 Identi�cation des produits de �ssion

Le travail d'identi�cation des particules représente une grosse partie du travail déjà réalisé
lorsque j'ai débuté ma thèse. Comme mentionné dans la section 2.2.3.2, l'identi�cation de
chaque particule, dé�nie par un numéro atomique Z, une masseA et un état de charge q, se
fonde sur la mesure de l'énergie totale, la vitesse, la rigidité magnétique et la perte d'énergie.

3.1.1 Identi�cation de l'état de charge q

La masseAE issue de l'énergie est déterminée à partir de l'énergie totale suivant la
relation 3.1 avecm0=931,5 MeV/c 2.

AE =
E tot

m0( � 1)
(3.1)

L'énergie totale E tot provient de la somme de l'énergie collectée dans les siliciums, de la
perte d'énergie dans la chambre à ionisation et des pertes d'énergies estimées dans le reste
de l'ensemble de détection (chambres à dérives, fenêtres d'entrée de la chambre à ionisation,
...) [Caamaño et al., 2009b].

Parallèlement, on détermine le rapport A/q de l'ion à partir de sa rigidité magnétique
B� et de sa vitessev (voir la relation 3.2).

A=q =
B�
v

(3.2)

La valeur de l'état de charge est obtenue à partir du rapport entre la masse AE issue de
la mesure de l'énergie et le rapport A/q qui provient de la rigidité magnétique de la particule
(relation 3.3).

q =
AE

A=q
(3.3)

49
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Figure 3.1 � Distribution en état de charge pour l'ensemble des données expérimentales.

On obtient alors la distribution en état de charge présentéesur la �gure 3.1. La résolution
(FWHM) R=0,87% (pour q=37) n'est cependant pas su�sante pou r éviter une contamina-
tion d'un état de charge par les états de charge voisins. Celainduira alors une dégradation
de la résolution dans le spectre en masse.

L'état de charge dépend à la fois de l'étalonnage en énergie,en vitesse et en rigidité
magnétique comme le montre la relation 3.4.

q =
AE

A=q
=

2E=v2

B�=v
=

2E
vB�

(3.4)

La résolution limitée d'une de ces grandeurs dégrade donc larésolution en état de charge.
La résolution médiocre que l'on observe provient du fait qu'il existe des dépendances de
l'état de charge au niveau de la vitesse et de la masse AE (et donc de l'énergie) (voir les
�gures 3.2 et 3.3). Cela peut provenir des di�cultés rencontrées lors de l'étalonnage en
énergie des détecteurs silicium [Caamañoet al., 2009b] ainsi que d'une mauvaise correction
des aberrations dans la reconstruction de la trajectoire, faussant ainsi le calcul de la distance
parcourue, et donc de la vitesse.

Pour ne pas dégrader la résolution en masse, nous avons alorschoisi d'utiliser des sé-
lections graphiques en état de charge. Pour e�ectuer nos sélections, nous avons regardé la
dépendance de l'état de charge en fonction de l'énergie, de la vitesse et de la rigidité magné-
tique (voir la relation 3.4). Aucune dépendance n'est visible lorsque l'on trace q en fonction
de B� . Une dépendance est cependant présente suivant les deux autres grandeurs.

La �gure 3.2 représente l'évolution de l'état de charge q avec la vitesse dans le laboratoire
du produit de �ssion v. Une légère dépendance de la valeur de l'état de charge avec la vitesse
est observée. Les sélections correspondant aux états de charge 35 à 38 sont représentées sur
la �gure. Au total, nous avons réalisé des sélections de q=25à q=52.

L'état de charge présente également une dépendance avec la masse AE comme le montre
la �gure 3.3. Nous avons ajouté sur cette �gure les événements correspondant au contour
q=34 obtenus à partir de la sélection sur la �gure 3.2. Une contamination est alors visible.
Un autre jeu de sélections est alors obtenu à partir de cette �gure.
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