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INTRODUCTION

Introduction

Dans le cadre des recherches sur les réacteurs sous-critiques pilotés par accélérateur,
plus communément appelés ADS pour Accelerator Driven System, dédiés a la transmu-
tation des déchets nucléaires, de nombreuses questions se posent et pour y répondre des
expériences dédiées sont mises en place. Un exemple est le développement d’une cible de
spallation pour un ADS, ou la production de nombreux radioisotopes induite par !'in-
teraction d’un faisceau intense de protons avec une cible liquide est d’une importance

fondamentale, en particulier pour des raisons de streté.

Dans la feuille de route européenne pour le développement des ADS pour la transmu-
tation des déchets nucléaires, le projet clef pour le couplage faisceau-cible est MEGAPIE,
MEgawatt Pllot Experiment. Ce projet est une initiative lancée par le Commissariat a
’Energie Atomique (France), le Forschungszentrum Karlsruhe (Allemagne) en collabora-
tion avec le Paul Scherrer Institut (Suisse) pour concevoir, construire et faire fonctionner
une cible en plomb-bismuth liquide. Le but du projet MEGAPIE était de démontrer la
faisabilité d’une telle cible pour une puissance faisceau record de 1 Megawatt.

Pendant la phase de conception, de nombreux aspects de stireté ont di étre considérés.
L’un d’entre eux concerne la production d’éléments volatiles au cours du fonctionnement.
Lorsque la cible de plomb-bismuth eutectique est en fonctionnement, dans une gamme de
température comprise entre 300 °C et 400 °C, des déchets radiotoxiques sont produits. Une
partie des noyaux produits est plus ou moins volatile dans cette gamme de température.
Les produits volatiles diffusent hors de la cible et sont collectés dans la partie haute de la
cible. Les éléments volatiles produits sont I’azote, ’oxygéne, le mercure, le brome et Iiode
des halogénes ainsi que I’hélium, le néon, I’argon, le krypton et le xénon des gaz rares. On

s’intéresse 3 ces gaz pour plusieurs raisons :
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— quelques gaz stables, en particulier I’hélium 4 et I’hydrogene, sont supposés étre
produits relativement en grande quantité (dans le cas de MEGAPIE, environ 1
litre par mois prédit par simulation numérique) et un systéme dédié a la gestion
des gaz doit donc étre mis en place pour éviter une augmentation de pression trop
importante a l'intérieur de la cible.

— il est important de connaitre le taux de production d’éléments légers pour estimer
les possibles dommages aux matériaux de structure.

— la production de tous ces radioéléments concerne au premier chef la sireté. Les
éléments a durée de vie longue sont bien stir d’'un intérét majeur, mais les éléments

de courte durée de vie sont aussi important en cas d’accident.

Ces derniéres années, un gros effort de recherche a été porté sur les études de physique
nucléaire "basiques" d’intérét pour les ADS. Cet effort a débouché sur un renouveau des
études liées & la production d’isotopes par spallation sur des matériaux lourds. Les expé-
riences en "cinématique inverse" ont permis d’explorer sur une grande région de masse
les sections efficaces de production sur cible mince. Ces expériences, avec le développe-
ment des codes de transport Monte Carlo, ont mené & une meilleur compréhension de la

spallation et de ses processus ainsi qu’au développement de nouveaux modéles théoriques.

Dans le cas d’une cible d’ADS, ou la production des isotopes provient d’un grand
volume de plomb-bismuth, il faut considérer non seulement la production des éléments
volatiles mais aussi leur relachement en dehors de ce volume. Pour MEGAPIE, un systéme
de gaz de couverture a été congu pour gérer efficacement le volume de gaz produit. Une
vérification des taux de production prédits par les codes utilisés pendant la phase de

conception est donc importante.

Il est important de mesurer aussi les taux de production des éléments moins volatiles
comme le cadmium et I’astate. L’astate décroit sur le polonium qui est hautement radio-
toxique. Les isotopes du polonium sont émetteurs alpha avec des durées de vie longues.
Des isotopes du polonium sont aussi produits par spallation a 'intérieur de la cible mais

ne sont pas supposés étre relachés dans la gamme de température de fonctionnement du

projet MEGAPIE.
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Pour étudier la production et le relachement des éléments volatiles produits dans
une cible de plomb-bismuth eutectique, une expérience, IS419, avec une cible liquide de
plomb-bismuth a été réalisée au Centre Européen de la Recherche Nucléaire en Suisse

dans I'installation ISOLDE avec des faisceaux de protons de 1 et 1,4 GeV d’énergie.

Aprés une bréve introduction exposant les motivations principales de ce travail de
thése, le premier chapitre présente le contexte énergétique et nucléaire au niveau mondial
ainsi que la politique de gestion des déchets nucléaires en France et en Europe. Une des
voies explorées pour gérer les déchets de haute activité et & vie longue est leur transmu-
tation dans un ADS. Le développement d’un démonstrateur de la transmutation en ADS
repose, entre autre, sur la conception d’une cible de spallation capable de fournir un flux
intense de neutrons. L’interaction d’un faisceau de protons de haute énergie, typiquement
de 'ordre du GeV, avec une cible liquide de noyaux lourds satisfait & cette tache mais
s’accompagne aussi de la production de nombreux radioisotopes.

Dans le deuxiéme chapitre, les mécanismes de spallation et du relachement des élé-
ments produits dans la cible sont détaillés. Les modéles théoriques de cascade et d’évapo-
ration /fission que nous avons choisis d’utiliser dans les simulations numériques réalisées
avec le code de transport Monte Carlo MCNPX y sont aussi exposés. Le chapitre suivant
introduit le dispositif de 'expérience 1S419 et les techniques de détections utilisées.

Le quatriéme chapitre développe la procédure d’analyse des données accumulées au
cours des différentes campagnes de mesures. Les résultats obtenus concernant la dépen-
dance en température des taux de relachement, les fonctions de relachement et les taux
de production sont alors présentés dans le cinquiéme chapitre. Le dernier chapitre est

consacré a la comparaison des résultats expérimentaux avec les simulations Monte Carlo.
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Chapitre 1

Contexte énergétique et nucléaire

1.1 Production d’énergie et enjeux environnementaux

La production mondiale d’énergie primaire! s’éléve aujourd’hui a plus de 11 Gtep?
[1] pour une population mondiale de 6 milliards d’individus. Le tableau 1.1 donne la

répartition de cette production en fonction de la source d’énergie considérée.

SOURCE PRIMAIRE Gtep/an %
Fossile 9,15 81
dont
Charbon/Pétrole/Gaz 2,8/8,95/2,4 | 24,8/35/21,2
Nucléaire 0,7 6,2
Renouvelables 1,45 12,8
dont
Hydraulique 0,25 2,2
Biomasse, Solaire, Eolien, etc. 1,2 10,6
TOTAL 11,3 100 %

TAB. 1.1 — Production mondiale d’énergie primaire (exprimée en milliards de tonnes
équivalent pétrole ou Gtep) - Année 2004.

Comme on peut le lire dans le tableau 1.1, plus de 80 % de notre production en énergie
fait recours aux énergies fossiles (charbon, pétrole et gaz) qui sont les principales géné-
ratrices de gaz a effet de serre et donc responsables en partie du changement climatique

de la planéte [2]. La part des énergies renouvelables reste faible dans la production ac-

1On appelle énergie primaire I’énergie disponible dans la nature avant toute transformation.
2Gtep = gigatonne équivalent pétrole.
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tuelle malgré leur diversification. Les énergies renouvelables principalement la biomasse,
le solaire et 1’éolien contribuent & hauteur de 13 % dans la production mondiale d’énergie
primaire. La part d’énergie d’origine nucléaire de 1'ordre 6 %, est relativement faible.

Selon les prévisions de ’Agence Internationale de I’Energie (AIE), la production ac-
tuelle sera doublée dans les années 2040 - 2050 [1], soit une production de plus d’'une
vingtaine de Gtep pour une population de 9 & 10 milliards d’habitants. L’augmentation
de la production est une conséquence directe de 1’accroissement des besoins en énergie et
de ’émergence de nouvelles puissances mondiales telles que la Chine, le Brésil ou I’Inde.
Le rythme actuel et la nature de la consommation des ressources énergétiques accroissent
considérablement la charge sur V'environnement mondial. Afin d’assurer un développe-
ment durable, il importe de trouver les moyens nécessaires pour inverser ces tendances ou
meéme les stopper. Il faudra pour cela se doter des outils nécessaires pour batir un ave-
nir énergétique plus intelligent, propre et économique. La plupart des pays industrialisés
devra consentir & de grands efforts en matiére de maitrise de ’énergie. De nombreuses
pistes sont explorées & ce jour telles que le développement des énergies renouvelables,
I’ameélioration des techniques de captation et de séquestration du CO,, 'augmentation de
la part du gaz dans le bilan énergétique ainsi que celle du nucléaire...

Il est probable que le nucléaire occupera dans le futur une place de choix puisque sa

production s’accompagne d’une trés faible quantité de CO,. Le recours a I'énergie nu-

économique, optimisation des ressources, résistances a la prolifération et aux aggressions
externes ainsi que la minimisation des déchets. En effet, la production d’énergie nucléaire
est indissociable d’une production rédisuelle de déchets nucléaires radioactifs dont la ges-

tion constitue un des défis des prochaines décennies.

1.2 La gestion des déchets nucléaires

La gestion de ces déchets s’inscrit en France dans le cadre de la loi Bataille de 1991 [3] et
de celle de 2006 [4]. En Europe, un vaste programme de recherche et de développement sur

la gestion des déchets radioactifs est mené dans le cadre du projet intégrée EUROTRANS
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(European Research Programme for the Transmutation of High Level Nuclear Waste in
an Accelerator Driven System) du sixitme PCRD (Programme Cadre de Recherche et

Développement) [5].

1.2.1 En France

Les déchets radioactifs sont classés suivant leur niveau de radioactivité et leur période
[6]. Lis sont dits & vie longue lorsque leur période dépasse trente ans, & vie courte dans
le cas contraire. La classification, présentée dans le tableau ci-dessous, est établie par
IANDRA (Agence Nationale pour la gestion des Déchets RAdioactifs). Elle permet une
meilleure gestion des déchets radioactifs en affectant & chaque catégorie sa destination,

son mode de conditionnement et sa filiére de gestion & long terme.

Catégorie VIE TRES VIE COURTE (VC) VIE LONGUE (VL)
COURTE < 30 ans > 30 ans
Tres faible
activité Centre de stockage TFA
(TFA)
Faible activité o Centre de stockage de surface | A I'étude (déchets
(TFA) Déchets gérés | (actuellement Centre de stockage) | radiféres, de graphite)
en laissant FMA de I’Aube)
Moyenne décroitre o A Tétude pour les déchets tritiés
activité la radioactivité
(MA) sur place
Haute activité A T'étude dans le cadre de l'article L542-1 a 14
(HA) du Code de I’environnement (loi du 30 decembre 1991)

TAB. 1.2 - Classification francaise des déchets radioactifs et filiéres de gestion & long terme
(existantes ou a I’étude).

La classification des déchets radioactifs selon PTANDRA comporte les catégories sui-
vantes :

- Les déchets de trés faible activité (TFA)

Ils contiennent une trés faible quantité de radionucléides. Leur activité est de 'ordre
de 10 a 100 Bq/g ce qui de fait les exclut de la catégorie des déchets conventionnels. Les
déchets TFA sont issus essentiellement du démantélement des installations nucléaires, de

Pexploitation des installations et d’assainissement des sites. Ils sont composés de bétons,
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gravats, terres (50 a 60 %), déchets métalliques (20 a 40 %), déchets non métalliques
(environ 10 %) et déchets dangereux chimiquement (1 a 5 %).

La gestion de ce type de déchets se fait par décroissance radioactive dans des alvéoles
creusées dans l'argile dans le centre de stockage de Morvilliers dans I’Eure-et-Loir. Ce
centre ouvert en aolt 2003 a une capacité de 650000 m?, soit une durée d’exploitation

d’une trentaine d’années selon les prévisions de ’ANDRA.

- Les déchets de faible et moyenne activité a vie courte (FMA-VC)

Cette catégorie regroupe principalement les déchets solides d’exploitation, de mainte-
nance ou de démantélement compactables. Il s’agit de gants, filtres, sacs vinyl, ferrailles...
Leur nocivité ne dépasse pas 300 ans.

Ces déchets sont placés en surface dans le centre de stockage de la Manche fermé depuis
1994 et en observation depuis 2003. Sa capacité de 527000 m? a été atteinte. Actuellement,
le centre de stockage de I’Aube accueille ce type de déchets. Avec sa capacité de 1 million
de m?, le centre de stockage de I’Aube est concu pour fonctionner pendant une soixantaine

d’années.

- Les déchets de faible activité a vie longue (FA-VL)

Ce sont principalement des déchets radiféres provenant des installations non nucléaires
d’extraction de terres rares, d’yttrium et des déchets graphites issus de ancienne filiére
UNGG, Uranium Naturel Gaz Graphite, en déconstruction.

Leur gestion en sub-surface est & ’étude. La mise en service d’un stockage est prévue
en 2010, en attendant ces déchets sont entreposés sur place, notamment dans les réacteurs

arrétés de la filiere UNGG de Chinon, Marcoule, Saint-Laurent et Bugey.

- Les déchets de moyenne activité et a vie longue (MA-VL)
Cette famille concerne les grappes poisons et de commande, les déchets métalliques
divers activés dans les réacteurs. Leur gestion est a 1’étude dans le cadre de la loi du 30

décembre 1991 présentée dans le paragraphe suivant.
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- Les déchets de haute activité (HA)

Ils sont composés de produits de fission et d’actinides mineurs provenant des combus-
tibles usés. Les principales sources de ces déchets radioactifs sont les réacteurs nucléaires
dédiés a la production d’électricité. La part du secteur de la recherche dans leur production

reste trés faible.

Le devenir de ces deux derniers types de déchets, haute et moyenne activité a vie
longue, est étudié dans le cadre de la loi Bataille du 30 décembre 1991 qui avait fixé
trois axes principaux de recherche pour leur gestion a long terme. Une nouvelle loi sur la
gestion durable des déchets radioactifs, précédemment énoncée dans celle de 1991, conclut
en 2006 quinze années de recherche ponctuées d’'importants progrés. Cette nouvelle loi
confirme I'importance et la complémentarité des trois axes de recherche et précise le
stockage réversible en formation géologique profonde comme la solution de référence. Les
trois axes de recherche sont :

- axe 1 : La séparation et la transmutation

La séparation est antérieure a la transmutation. Elle permet de séparer les actinides
mineurs dédiés & la transmutation des produits de fission. Les produits de fission, dont les
durées de vie tournent aux environs de mille ans seront stockés dans des sites spéciaux.
La transmutation a pour but de recycler les actinides mineurs qui concentrent la plus
grande partie de la radiotoxicité des combustibles usés des réacteurs électronucléaires en
les transformant en des éléments non radioactifs ou a vie plus courte. La transmutation
industrielle des actinides mineurs n’est pas prévue avant 2040. Actuellement, les actinides
mineurs et les produits de fission sont vitrifiés ensemble et entreposés sur leur site de
production a la Hague en Normandie.

Les principaux acteurs des études menées sur I’axe 1 sont le CEA, 'EDF, le CNRS,
L’Université, et AREVA. Ils participent tous & un Groupement de Recherche national
nommé GdR GEDEPEON (GEstion des DEchets pour la Production d’Energie par des
Options Nouvelles). Le GAR GEDEPEON a pour mission de mener et coordonner les
efforts de recherche concernant les solutions au devenir des déchets nucléaires, solutions

basées sur la séparation et la transmutation des isotopes a vie longue. Il s’agit notamment
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d’explorer les potentialités des réacteurs sous-critiques assistés par accélérateur, ainsi que
celles des cycles fondés sur 'utilisation du Thorium et susceptibles d’avoir un impact

radiologique plus faible que celui de cycles basés sur I’Uranium.

Le GdAR GEDEPEON a sélectionné huit opérations scientifiques dont quatre restent
spécifiques aux réacteurs sous-critiques assistés par accélérateur, une opération concernant
les données nucléaires pour la transmutation des corps & vie longue et trois opérations

concernant :

— Les études conceptuelles de systémes innovants.
— Les études de scénarios.

— Les études génériques de cycles dits propres (Thorium ou autre).

On notera donc que la problématique de recherche n’est plus exclusivement orientée
vers la transmutation des déchets, mais celle-ci s'ouvre sur la définition d’un nucléaire
du futur pour une production d’énergie durable, économe des ressources naturelles et
minimisant la radiotoxicité des rejets et des combustibles présents en réacteur ou dans le

cycle du combustible.

Le Programme PACEN (Programme sur I’Aval du Cycle et 'Energie Nucléaire), dont
le GAR GEDEPEON fait partie, organise et pilote la réponse du CNRS aux exigences
législatives liées a la gestion durable des matiéres et déchets radioactifs ainsi qu’au nu-

cléaire du futur en I’associant au dispositif national de recherche coordonné par TANDRA

et le CEA.
- axe 2 : Le stockage en formation géologique profonde

Le stockage géologique en couches profondes est considéré comme la solution de réfé-
rence pour la gestion des déchets ultimes par plusieurs pays dont la France, les Etats-Unis,
la Suéde, la Finlande, I’Allemagne. En France, cet axe de recherche est confié¢ 8 TANDRA
qui méne des études de faisabilité sur 1’argile en France a Bure, en Belgique dans les labo-
ratoires souterrains de Mol et en Suisse dans le Mont Terri. Les résultats obtenus montrent
que l'argile de Bure présente des capacités de confinement favorables et les études d’ingé-
nierie permettent de concevoir un centre de stockage réversible, ot la reprise des colis de
déchets est possible sur une longue période. Les études sont toujours en cours et la mise

en service d’un stockage géologique est prévue entre 2020 et 2025.
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- axe 3 : Le conditionnement et ’entreposage de longue durée

Dans cet axe, d’importants progrés ont été réalisés dans le cadre de la loi de 1991. Le
conditionnement est un ensemble de procédés techniques allant du traitement des déchets
radioactifs jusqu’a 1’élaboration du colis. Le traitement des déchets radioactifs peut se
faire par évaporation s'il s’agit de déchets liquides, incinération, compactage ou la fusion
selon la nature du déchet. Aprés le traitement, le conditionnement consiste a confiner la
radioactivité en insérant les déchets dans une matrice en verre, béton, bitume ou polymére.
Enfin, ’ensemble est placé dans un conteneur adapté, avec des propriétés spécifiques de
rétention des éléments radioactifs. Les conteneurs sont en béton, en acier ordinaire ou
inoxydable. Les déchets ainsi conditionnés sont appelés colis. Le conditionnement permet
de réduire considérablement le volume des déchets, par exemple le volume des déchets de
haute ou moyenne activité a été divisé par dix depuis 1992, par la vitrification des efluents,
le compactage des déchets technologiques et des structures métalliques des combustibles.
L’objectif du conditionnement étant d’assurer un confinement durable pour toutes les
phases de gestion des colis. La résistance des verres a la dissolution pendant plusieurs
centaines de milliers d’années est d’une grande importance pour 'entreposage de longue

durée et méme pour le stockage réversible en formation géologique profonde.

Les déchets de haute et moyenne activité a vie longue sont actuellement stockés dans
des entrepots prévus pour étre opérationnels pendant une durée maximale de 50 ans.
Au regard des nouveaux objectifs d’entreposage de longue durée de 'ordre de plusieurs
siécles (au moins trois siécles), extention de la durée de vie des entrepots actuels et la
construction de nouvelles installations d’entreposage s’imposent. L’entreposage de longue
durée restera une technique transitoire et réversible avec & terme la récupération des dé-
chets pour de nouveaux traitements (recyclage/transmutation ou stockage géologique en
couches profondes). Un entreposage de longue durée pourrait étre mis en service opéra-
tionnel en France d’ici & 2015.

Le schema 1.1 montre ’ordre chronologique prévu pour la mise en service des différents

procédés définis par la loi de 2006 qui sont par nature complémentaires.
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2006 2010 2018 2020 2028 2030 2038 2040
| | i | { | | | ,

i { { | { | { i

2016 20202025 2040

f A | 4

Mise en service
d'un démonstrateur
industriel RNR et
ADS

Transmutation Mise en service de

fa transmutation
industrielle

Sté(;cli;aige Autorisation pour Mise en service d'un

9 gique |14 construction d'un N . .
stockage géologique stockage geologique

Entreposage

de longue Mise en service

durée d'un entreposage

de longue duree

F1G. 1.1 — Les grandes dates et les objectifs de la gestion des déchets radioactifs définis
par la loi de 2006.
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1.2.2 En Europe

Les différentes approches en terme de gestion des déchets en Europe sont basées sur
le retraitement ou non des combustibles usés. Les combustibles usés sont composés essen-
tiellement de produits de fission, d’actinides majeurs et mineurs. Le tableau 1.3 donnent

les principaux radionucléides présents dans un combustible usé produit a la fin d’un cycle

électronucléaire.
) Radionucléide BZr M Te 107pq 126Qp 1297 135Cs
Produits
de fission

Période (année) | 1,5-10° | 2,1-10° | 6,5- 10° 10° |1,6-107| 2-10°

.. Radionucléide 257 267 2387y 28py | P9Pu 242py
Actinides
MAJEUIS | peiode (année) | 7,1-10% | 2,3-107 | 4,5-10° | 87,7 |2,4-10*|3,7-10°
. Radionucléide 2INp | %Am | *®Am |22Cm | *Cm | **Cm
Actinides
MINCUIS | perinde (année) | 2,1-106 | 432,2 | 7380 | 285 | 18,1 8500

TAB. 1.3 — Liste des principaux produits de fission, d’actinides majeurs et mineurs & vie
longue avec leur période de décroissance.

Le tableau 1.4 présente l'inventaire des principaux produits de fission et actinides
mineurs présents dans un combustible usé a I'oxyde d’uranium (UOX) déchargé a 33
GW.j/t.

Des pays comme la France et I’Allemagne ont fait le choix du cycle dit fermé ou le
combustible usé est retraité : les actinides majeurs tels que le plutonium et luranium sont
séparés du combustible irradié. Une partie du plutonium est alors recyclée dans du MOX3
et peut étre ensuite utilisée comme combustible dans un cceur de réacteur. L’uranium une

fois recyclé est stocké pour une éventuelle revalorisation.

3Le combustible MOX, abréviation de Mixed OXide, est un combustible nucléaire fabriqué a partir
du plutonium et de I'uranium appauvri. Il contient les oxydes d’uranium (UO2) et de plutonium (Pu0y).
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Nature Elément | Isotope | Masse (g/t) | Teneur isotopique

Np 237 430 100 %

Am 241 220 67 %

Actinides mineurs 243 100 31 %
243 0,3 1%

Cm 244 24 | 4%

245 1 5%

Se 79 4,7 9%

Zr 93 710 20 %

Te 99 810 100 %

Produits de fission Pd 107 200 16 %
Sn 126 20 40 %

I 129 170 81 %

Cs 135 360 10 %

TAB. 1.4 — Inventaire des principaux éléments a vie longue présents dans un combustible
usé a oxyde d’uranium (UOX) déchargé a 33 GW.j/t.

Les pays ayant fait le choix du cycle ouvert prévoient de stocker directement leur
combustible usé sans retraitement. Par exemple, la Suéde a choisi 'entreposage et le
stockage souterrain dans le socle cristallin, aussi bien pour les déchets radioactifs que pour
les combustibles usés. Dans ce cas, tout le combustible irradié, y compris le plutonium
et uranium, est considéré comme déchet ultime. D’un autre coté, les pays a cycle fermé
conditionnent les produits de fission et les actinides mineurs issus de l'irradiation des
combustibles UOX? usés sous forme de verre réduisant en méme temps le volume, la
charge radiotoxique et thermique des déchets par rapport a ceux du cycle ouvert. Mieux
encore, des recherches sont en cours pour améliorer la séparation des actinides mineurs
et les produits de fission. Cette séparation poussée est intéréssante dans 'optique du
développement de réacteurs de quatriéme génération et de réacteurs rapides sous-critiques
assistés par accélérateurs ou ADS (Accelerator Driven Sub-critical system) capables de

les transmuter.

En Europe, les études sur la transmutation des actinides mineurs dans des ADS se
font principalement dans le cadre du projet intégré EUROTRANS du 6° PCRD. Ce projet

cherche a4 démontrer la faisabilité technique de la transmutation des déchets radioactifs a

1Le combustible UOX, abréviation d’Uranium Oxyde, est un combustible nucléaire constitué de di-
oxyde d’uranium (UOs)

14




1.3. LE CONCEPT D’ADS

haute activité dans un ADS, de réaliser le design d’un démonstrateur expérimental pour
la transmutation et d’étudier le concept d’une installation industrielle européenne dédiée

a la transmutation.

1.3 Le concept d’ADS

1.3.1 Historique

Depuis les années 30, les études menées sur les accélérateurs ont montré que le bom-
bardement d’une cible d’uranium par des protons ou des deutons de trés grandes énergies
produisait un nombre important de neutrons. Ces neutrons étaient a leur tour utilisés pour
produire des éléments fissiles tels que le plutonium par des réactions nucléaires. Ainsi le
terme "spallation" fut utilisé pour la premiére fois en 1937 par Seaborg dans ses travaux
de thése [7] pour caractériser ces réactions nucléaires entre particules légeres et cibles de
noyaux lourds.

Cependant, la premiére idée d’un systéme de couplage accélérateur et milieu sous-
critique fut proposée plus tard par E. O. Lawrence dans les années 50 a Berkeley. Ces
études faisaient suite & la mise au point du générateur électrostatique de Van de Graaff
[8], des accélérateurs linéaires [9] et du cyclotron de Lawrence [10]. Vers les années 90, ce
concept refit surface mais avec des objectifs différents. Ainsi, le groupe de recherche dirigé
par C. Bowman [11] proposa en 1991 un concept détaillé d’un réacteur sous-critique piloté
par accélérateur. Ce concept, utilisant le cycle thorium-uranium, cherchait a réaliser la
transmutation des transuraniens, en particulier celle du plutonium, et des produits de fis-
sion a vie longue en utilisant des neutrons thermiques. Plus récemment, Carlo Rubbia [12]
présentait en 1993 son concept d’amplificateur d’énergie dédié a la production d’énergie
et & la transmutation. Il s’agissait d’un systéme sous-critique basé, lui aussi, sur le cycle
thorium-uranium refroidi au plomb liquide. Ce concept utilisait un cyclotron comme accé-
lérateur de protons & des intensités de 10 & 20 mA et a de trés grandes énergies de l'ordre
du GeV. La source de neutrons externes était alors obtenue par réaction de spallation sur
du plomb par les faisceaux de protons énergétiques. Cet amplificateur d’énergie propulsa

au devant de la scéne I'intérét pour les réacteurs sous-critiques assistés par accélérateur
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et dédiés a la transmutation.

1.3.2 Principe de base

Un systéme hybride est constitué de trois éléments fondamentaux : I’accélérateur, la
cible de spallation et le coeur sous-critique c’est a dire incapable & lui seul d’entretenir

une réaction en chaine de fissions. La figure 1.2 montre une vue schématique d’'un ADS.

L’accélérateur délivre un faisceau de protons de haute énergie qui bombarde la cible
de spallation constituée de noyaux massifs. La réaction de spallation, expliquée en détail
dans le prochain chapitre, permet de produire un grand nombre de neutrons par particule
source incidente. Le flux intense de neutrons ainsi générés alimente le cceur du réacteur
oll sont transmutés les déchets essentiellement des actinides mineurs. La transmutation,
objectif principal des systémes hybrides, consiste a4 transformer les isotopes radioactifs &

vie longue, ici les actinides mineurs, en des isotopes stables ou & durée de vie courte.

"Schéma de principe d'un réactour sous-critique pilote par accalerateur
Fenetre Meutrons Barres de combustibles
. /"“‘ o e dechats [actinidess

Cible de
spaliation
Aplomb et bismuth
Hauides)

 Protons

Reactetr sous-critique

i /Saune | CEA

FIG. 1.2 — Représentation schématique d’un réacteur sous-critique piloté par accélérateur.
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1.3.3 Intérét de la transmutation des actinides mineurs dans les

ADS

Le principal intérét des ADS réside dans leur siireté liée a leur état de criticité maintenu
par un apport externe de neutrons. En effet, les réacteurs critiques voient leurs coefficients
cinétiques et de streté (fraction de neutrons retardés, effet Doppler et coefficient de vide)
fortement degradés en présence d’actinides mineurs [13]. En conséquence, les teneurs maxi-
males admissibles en actinides mineurs dans un réacteur critique est relativement faible,
de l'ordre de quelques %. A titre d’exemple, pour un réacteur a neutrons rapides avec
caloporteur sodium, cette teneur maximale est de 2,5 % pour les cceurs de grandes tailles
et 5 % pour ceux de petites tailles [13]. Les ADS contournent ces difficultés en gardant
une souplesse de pilotage grace a la source externe de neutrons. Ainsi, il est possible en
utilisant des combustibles dédiés d’obtenir des teneurs en actinides mineurs atteignant 50
% [13]. Cependant, il faut mettre en balance l'intérét de la transmutation des actinides
mineurs en ADS avec les défis techniques que représente le couplage de ses trois éléments

constitutifs fondamentaux (accélérateur, cible de spallation et cceur sous-critique).

1.3.4 Programme européen dédié

Plusieurs études de faisabilité sont en cours dans le cadre européen avec le programme
intégré EUROTRANS du 6° PCRD. Le principal objectif de ce projet européen est de dé-
montrer la faisabilité technique de la transmutation dans un réacteur sous-critique assisté
par accélérateur. Dans ce but, chacun des composants de ’ADS a savoir 'accélérateur de
protons, la cible de spallation et le cceur sous-critique doivent étre validés individuellement
ainsi que leur couplage. Ce projet est structuré en cinq domaines (DM) :

- DM1 DESIGN est consacré a la conception avancée d’'un démonstrateur d’ADS
pour la transmutation, le XT-ADS (eXperimental demonstration of the technical feasibi-
lity of Transmutation in an Accelerator Driven sub-critical System), et & la conception pré-
liminaire d’une installation industrielle dédiée & la transmutation des déchets radioactifs,
le EFIT (European Facility for Industrial Transmutation). Les principales caractéristiques

des deux concepts présentés ci-dessus sont indiquées dans le tableau 1.5.

17




CHAPITRE 1. CONTEXTE ENERGETIQUE ET NUCLEAIRE

Caractéristiques XT-ADS EFIT
Puissance du ceeur 80 MW, qq 100 MWy,
Caloporteur Pb-Bi Pb, He*

Interface accélérateur/cible | Sans fenétre, avec fenétre* | Sans fenétre

Design Avancé Conceptuel
Intensité faisceau 3 mA 10 mA
Energie faisceau 600 MeV 800 MeV

J

TAB. 1.5 — Principales caractéristiques des concepts étudiés dans le domaine 1 du projet
EUROTRANS du 6° PCRD (* : Option alternative envisagée).

Pour atteindre les intensités et les énergies faisceau attendues, les accélérateurs li-
néaires ont été retenus préférentiellement aux cyclotrons. Les composants clés de ce type
d’accélérateurs (injecteurs et cavités) sont ainsi développés, construits et testés dans le
cadre du domaine 1. Enfin, des études concernant la stireté en fonctionnement et en pré-

sence d’actinides mineurs sont effectuées dans le but d’étre appliquées au futur XT-ADS.

- DM2 ECATS (Experimental programme on the Coupling of an Acce-
lerator, a Target and a Sub-critical blanket) regroupe un ensemble de travaux
expérimentaux sur le couplage d’un accélérateur, une cible de spallation et un cceur de
réacteur sous-critique. Ce domaine doit apporter des éléments de réponse indispensables

dans la conception et le développement du démonstrateur et de I'installation industrielle.

- DM3 AFTRA (Advanced Fuels for TRAnsmutation systems) est consacré
a I’étude, le développement et la conception du combustible nucléaire pour I'installation

industrielle dans des configurations d’opérations normales ou accidentelles dans le respect

du concept du démonstrateur.
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- DM4 DEMETRA (DEvelopment and assessment of structural materials
and heavy liquid MEtal technologies for TR Ansmutation systems) a pour ob-
jectif I’étude et I’évaluation des matériaux de structure (réacteur et cible) soumis a de
nombreuses contraintes. Nous pouvons citer leur fragilisation et leur corrosion en pré-
sence de métaux liquides ainsi que I'effet des contraintes mécaniques et de I'irradiation

(déplacement des atomes de la structure cristalline et gonflement).

- DM5 NUDATRA (NUclear DAta for TRAnsmutation) cherche & complé-
ter les bases de données nucléaires concernant le combustible, la cible de spallation, le

caloporteur, le cceur du réacteur et les matériaux de structure.

1.4 Cadre et problématique de la thése

Le travail que nous présentons ici a été réalisé au sein du groupe PARI (Physique
nucléaire, Applications et Recherche Interdisciplinaire) du laboratoire de physique sub-
atomique et des technologies associées de Nantes (SUBATECH).

Ce groupe intervient dans le projet EUROTRANS 4 travers le premier domaine (DM1)
sur la partie cible de spallation. Il méne des travaux de conception et de physique nucléaire
en collaboration avec le bureau d’études mécaniques de SUBATECH depuis 1999, date a
laquelle le projet MEGAPIE (MEGAwatt Pllot Experiment) [14] a été initié.

Le projet international MEGAPIES a pour principal objectif de concevoir, réaliser et
opérer une cible liquide de spallation au Pb-Bi liquide pour une puissance de faisceau
de l'ordre de 1 MW (1,75 mA de protons & 575 MeV) dans 'installation SINQ du Paul
Scherrer Institut (PSI, Suisse). Il regroupe aujourd’hui des chercheurs du PSI, du FZK
(Allemagne), du CEA et du CNRS (France), de 'ENEA (Italie), du SCK-CEN (Belgique),
du DOE (Etats-Unis), JAERI (Japon) et KAERI (Corée du Sud).

Ce projet représente un programme clef pour la validation d’une cible de spallation

liquide avec fenétre lorsqu’elle est couplée a un accélérateur de protons de haute énergie.

51 projet international MEGAPIE est présenté de fagon plus étoffée dans I’Annexe A
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Il s’agit du premier couplage entre une cible de spallation et un accélérateur de forte puis-
sance. Plusieurs aspects de stireté et de radioprotection doivent étre pris en considération
avant et pendant la phase d’irradiation d’une telle cible de spallation.

Dans ce travail, nous nous interessons aux aspects de siireté liés a la production d’élé-
ments gazeux et volatiles au dessus de la surface libre de la cible. En effet, cette production
présente des risques sur le bon fonctionnement des ADS pour plusieurs raisons :

- La production d’éléments légers tels que ’hydrogéne et I’hélium peut entrainer des
dommages aux matériaux de structure par gonflement ou par déplacements d’atomes.

- La production de gaz ou d’éléments volatiles au dessus de la surface libre induit
une augmentation de la pression résiduelle. La conception d’un systéme de confinement
et d’extraction efficace des gaz et éléments volatiles produits est nécessaire [15].

- Certains radioisotopes sont importants sur le plan de la radioprotection car suscep-

tibles d’étre produits et relachés en cas de fonctionnement normal ou en cas d’accident.

Le tableau 1.6 présente quelques uns de ces isotopes avec leur durée de vie, leur
coefficient de dose efficace engagée par ingestion®, leur activité pour un pg de leur masse

et leur radiotoxicité” induite. Les données sont tirées de la référence [16].

| Isotope Période Cj (Sv/Bq) Activité (Bq/ug) Radiotoxicité (Sv/ug) |

SH 12,35a 4,20-10°" 3,57- 108 1,50-1072

1311 8,04j 2,20-10°% 4,59 - 10° 1,10 - 10?
%He  99h 9,70-107" 6,00 - 10'0 5,82
23Hg 46,6  1,9-107° 5,11-108 9,70-10""
206pg 8,8 ] 1,3-1077 2,66 - 10° 3,46 - 10?
208py  2,898a 7,7-1077 2,20 - 107 1,69 - 10!
20py 138,38 2,40-10°7 1,66 - 10% 3,99 - 10!
2MAt 7214h  1,10-10°% 7,61-10'0 8,38 - 102

TAB. 1.6 — Liste de quelques isotopes produits par spallation dans les cibles d’ADS avec
leur période (a : année, j : jour, h : heure), leur coefficient de dose efficace engagée par
ingestion C; en Sv/Bq, leur activité en Bq/ug et leur radiotoxicité en Sv/ug.

6Le coefficient de dose efficace engagée par ingestion est la mesure des dommages faits aux tissus
vivants par les rayonnements assiociés a la radioactivité de l'isotope.

"La radiotoxicité d’un radioisotope est par définition la toxicité induite sur des tissus vivants par ses
radiations émises lors d’une exposition interne (inhalation, ingestion) ou d’une exposition externe. Elle
est déterminée par le produit de l'activité en Bq et du coefficient de la dose efficace engagée en Sv/Bq.
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Le tableau 1.6 nous montre qu’il est nécessaire de quantifier I’ensemble des radioiso-
topes, en particulier les isotopes gazeux ou volatiles, afin de mettre en ceuvre les systémes
de sécurité nécessaires qui garantissent une radiotoxicité inférieure a la dose limite légale
pour toutes les catégories de personne (personnel classé ou public). Les isotopes a durée
de vie courte, influant sur le fonctionnement et les interventions sur site, doivent étre gé-
rer efficacement par des systéme de confinement et d’isolation. Les isotopes a trés longue

période doivent étre pris en compte pour le démantélement et le stockage.

Le travail de thése présenté ici porte sur 'expérience IS419 réalisée en prélude a I'ir-
radiation de la cible de MEGAPIE. Elle cherche a fournir des données expérimentales
intéressantes sur la production des éléments volatiles, gazeux ou radiotoxiques pour ME-
GAPIE et au dela pour toutes les cibles de spallation en particulier pour celles des ADS.
Elle s’est déroulée en Suisse dans 'installation ISOLDE au CERN.

Parallélement, les mesures permettront de tester les modéles de spallation utilisés

dans le code de simulation Monte Carlo MCNPX (Monte Carlo N-Particule transport
eXtended) [17].

1.5 Etat de ’art

- Mesures de sections efficaces de production de résidus de spallation

Depuis quelques années, plusieurs campagnes de mesures sur les sections efficaces de
production de résidus de spallation & partir de cibles minces et solides ont été initiées ou
réalisées auprés de I'accélérateur d’ions lourds de GSI-Darmstadt en Allemagne, auprés du
synchrotron SATURNE a Saclay en France ou dans les installations ISOLDE au CERN
et SINQ au PSI en Suisse. Cet intérét accrii pour la réaction de spallation s’explique
d’une part par le développement ou la réalisation de sources de neutrons de spallation
trés intenses en Europe (ESS [18]), SINQ [19]), aux Etats-Unis (SNS [20]) ou au Japon
(NSP [21]) et d’autre part pour une conception sire des ADS. Ces travaux expérimentaux
ont permis d’obtenir des bases de données nucléaires de qualité indispensables pour le

développement des ADS, pour une compréhension détaillée du mécanisme de la réaction
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de spallation et pour la validation des modéles physiques implémentés dans les codes de

simulations Monte Carlo MCNPX largement utilisés dans la conception des ADS.
Parmi ces campagnes de mesures, nous pouvons citer par exemple :

— Les expériences inscrites dans un projet initié au GSI-Darmstadt qui vise & déter-
miner les sections efficaces de production des résidus de spallation jusqu’en dessous
de 0,1 mb & partir des réactions de spallation entre des protons de 0,8 GeV ou 1
GeV et des deutons de 2 GeV sur des noyaux massifs d’or, de plomb et d’uranium
en utilisant la technique de la cinématique inverse |22, 23, 24, 25|.

— Les mesures de taux de production de résidus de spallation par bombardement d’une
cible mince de 2°®Pb avec des protons accélérés a 1 GeV [26]. Les sections efficaces
de production de plus de 114 isotopes ont été mesurées par la spectrométrie gamma.

— Les sections efficaces de production de neutrons, d’hydrogéne et d’hélium induites
par des faisceaux de protons accélérés a 1,2 et 1,8 GeV sur des cibles minces en fer,
nickel, argent, tantale, tungsténe, or, plomb et uranium ont été mesurées par M.
Enke et collaborateurs au centre de recherche nucléaire de Jiilich [27]. Les neutrons
sont détectés par un scintillateur rempli de Gadolinium (0,3 % par masse) et toutes
les particules chargées mesurées avec un ensemble de 162 détecteurs en silicium
arrangés sous forme de sphére de diamétre de 20 cm.

— Dans le cadre du projet HINDAS (High and Intermediate Energy Nuclear Data for
Accelerator-Driven Systems) et de GEDEPEON, S. Leray et collaborateurs ont me-
suré les spectres de neutrons obtenus a I’accélérateur SATURNE de Saclay produits
par des protons de 1,2 GeV sur diverses cibles (Al, Fe, Zr, W, Pb et Th) et par des
protons de 0,8 et 1,6 GeV sur des cibles de fer et de plomb [28]. Les perspectives
de cette étude sur les cibles de spallation se situent dans le sous-projet NUDATRA
du projet IP-EUROTRANS. Dans ce cadre, plusieurs expériences sont prévues ou
en cours pour la plupart au GSI-Darmstadt pour les hautes énergies et 4 Uppsala
pour les énergies intermédiaires. Ces expériences cherchent a répondre aux besoins
de données nucléaires sur la réaction de spallation (mesures des sections efficaces de
production de particules chargées légéres, de fragments de masse intermédiaire, de

produits de fission, de neutrons, ...).
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— Plus récemment, une série d’irradiations effectuée dans les installations de Paccélé-
rateur SATURNE de Saclay, d’Uppsala et du PSI a fourni des données nucléaires
trés intéressantes sur la production des gaz rares (He, Ne, Ar, Kr et Xe) avec des
cibles minces en plomb et pour des faiceaux de protons d’énergies comprises entre
70 MeV et 2,6 GeV [29]. La principale motivation de ces mesures est relative a la

conception et la sireté des ADS.

Paraléllement aux activités expérimentales, d’intenses travaux théoriques sont menés
sur les modéles de simulations. Des progrés importants tant sur le plan expérimental que
théorique ont pu étre obtenus sur la production des composites et des fragments de masse
intermédiaire, sur I’amélioration des modéles physiques décrivant les phases d’évaporation
et de fission de la réaction de spallation.

Au dela de répondre aux questions liées a la production de gaz et d’éléments volatiles
dans une cible d’ADS, 'expérience 1S419 s’inscrit dans une nouvelle approche expérimen-
tale de mesures de données nucléaires intégrales a partir de cibles épaisses et liquides. Cette
approche, plus réaliste pour caractériser les cibles d’ADS, présente plusieurs défis tant sur

la procédure de mesures que sur ’analyse et ’extraction des données expérimentales.

Maintenant, nous allons présenter ’état de I’art sur les études relatives au relachement

des éléments volatiles et gazeux a travers des cibles épaisses et liquides.

- Etudes sur le relachement des volatiles

Plusieurs études ont été réalisées afin de cerner le comportement des éléments volatiles
ou gazeux produits dans les cibles épaisses et liquides comme les cibles au Pb ou Pb-Bi
liquides. Il est nécessaire de savoir pour une conception sire des installations d’irradiation
ou des ADS si les éléments gazeux ou volatiles restent dans la cible ou diffusent partiel-
lement ou totalement hors de la cible dans des conditions normales d’opération surtout
pour les éléments radiotoxiques comme le polonium.

C’est dans ce cadre que J. Neuhausen et collaborateurs ont effectué plusieurs mesures
de relachement en fonction de la température du polonium [30], du mercure et du thallium
[31] ainsi que de I'iode [32] dans du plomb-bismuth liquide. Les mesures sont réalisées en

placant le Pb-Bi liquide dans des environnements gazeux (Ar/H,, Ar/H,0) représentatives
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des cibles irradiées par des faisceaux de protons intenses et énergétiques.

Les résultats des mesures ont montré un faible relachement du polonium dans les
conditions de températures prévues pour la plupart des cibles. Un relachement mesurable
du polonium est obtenu a partir de 700 °C. Le mercure contrairement au polonium est
trés volatile, & 352 °C plus de 80 % du mercure placé dans la cible est relaché tandis que
le thallium présente un relachement presque nul aux températures de mesures comme le

montre la figure 1.3 [31].
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F1G. 1.3 — Taux de relachement du Hg et du Tl & partir de Pb-Bi eutectique sous différents
environnements gazeux et différentes concentrations de Hg.

L’iode est aussi comme ’ensemble des halogénes peu volatile. Dans les mesures effec-
tuées par J. Neuhausen et collaborateurs, 'iode commence a étre relaché a partir de 600
°C. Il faut noter que le relachement des éléments volatiles ou gazeux a partir des cibles
épaisses et liquides dépend de plusieurs facteurs physico-chimiques tels que la diffusion,
'effusion, la désorption des surfaces libres des cibles, la formation de couches d’oxyde
au dessus de la surface libre et les différentes réactions chimiques possibles entre ces élé-

ments volatiles et gazeux d’une part et avec les éléments de la cible d’autre part. Tous
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ces facteurs ont pour conséquence la réduction de la volatilité des éléments.

L’expérience 1S419 qui constitue le cadre de la thése réunit deux aspects fondamen-
taux : la production des résidus de spallation volatiles et gazeux ainsi que leur relachement
a partir de cibles épaisses et liquides au Pb et Pb-Bi. En ce sens, I’expérience 15419 pré-
sente une nouvelle approche de mesures des taux de production de résidus de spallation et
répond aux questions relatives a I’accumulation des gaz au dessus des surfaces libres des
cibles des ADS. Autre aspect innovant, mis & part la mesure intégrale de taux de produc-
tion & partir de cible épaisse et liquide, avec cette expérience, le relachement est étudié
avec des éléments produits suite & I'irradiation de la cible contrairement aux précédentes

mesures de relachement effectuées avec des échantillons dopés avec des produits volatiles.
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Chapitre 2

Expérience 1S419 : mécanismes

physiques et outils de simulations

Nous avons montré dans le chapitre précédent que des mesures précises de produc-
tion de gaz et d’éléments volatiles dans une cible d’ADS doivent étre réalisées. Les deux
phénomeémes physiques mis en jeu sont la réaction de spallation et le processus de relache-
ment gazeux. L’expérience 15419 dont le principe schématique est présenté sur la figure
2.1 a permis d’étudier ces mécanismes. La réalisation d’une expérience dédiée a ces deux
processus permet de s’affranchir des autres phénoménes présents lors du fonctionnement

d’un ADS, et donc d’extraire plus aisément leurs caractéristiques.

""'""\ détection
\ ' 6ffusion igne de transfert

diffusion

faisceau de
protons

cible de Pb-Biou Pb

FiG. 2.1 — Principe schématique de ’expérience 15419.
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15419 : MECANISMES PHYSIQUES ET OUTILS DE SIMULATIONS

Cette expérience consiste & irradier une cible de Pb-Bi ou Pb liquide par un faisceau
de protons de haute énergie. L’interaction des protons avec les noyaux de la cible induit
par spallation la production de la quasi-totalité des éléments du tableau périodique de
numéro atomique inférieur ou égal & celui de la cible. Parmi les isotopes ainsi créés, les
éléments gazeux et volatiles peuvent diffuser jusqu’a la surface libre de la cible liquide puis
effuser a travers la ligne de transfert pour étre détecter. Les phénomenes de diffusion et
d’effusion constituent le mécanisme de relachement. Les deux sections suivantes décrivent
précisément les vprocessus de spallation et de relachement. La derniére section aborde le
code de simulation numérique Monte Carlo MCNPX| les modéles physiques ainsi que le

code d’évolution qui ont servi & simuler la production des résidus de spallation.

2.1 La réaction de spallation

La spallation (figure 2.2) est une réaction nucléaire mettant en jeu un noyau cible lourd
et un hadron ou un ion léger accéléré & des énergies comprises entre quelques centaines

de MeV et quelques GeV. Le mécanisme élémentaire des réactions de spallation peut étre

p{l GeV)
@

évaporation
(noyau excitg)

)
résidu de spallation
o, ﬁ ¥ décroissance

? produits de fission

F1G. 2.2 — Représentation schématique du mécanisme de la réaction de spallation.

décrit en deux étapes caractérisées par des temps différents : la cascade intranucléaire,
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étape rapide de I’ordre de 10722 4 10723 seconde, et la désexcitation, étape plus lente de

durée comprise entre 107! 4 1072 seconde.

Parfois on introduit une étape intermédiaire dite de "pré-équilibre" pour décrire 1’évo-
lution vers la thermalisation du noyau chaud. Cette étape supplémentaire est une transi-

tion qui assure la continuité entre la premiére et la seconde étape.

De part son mécanisme, la spallation est une réaction trés complexe. Cette complexité
s’illustre clairement par la distribution des isotopes produits lors d’une réaction de spalla-
tion, distribution qui peut aller des éléments les plus légers tels que ’hydrogéne jusqu’aux
plus lourds de masse voisine a celle de la cible. En guise d’exemple, nous présentons sur la
figure 2.3 les sections efficaces isotopiques expérimentales des noyaux résiduels produits

par la réaction de spallation ?®Pb (1 A GeV) + H [25].

"I_I_'_’—H-“_g:! a
82
208pp (1 A GeV) + 'H
/
| 25 mb
28 =4 5 mb
20 o] gl 1 mb
1 Bl 200 pb
fz8 | 40 ub
8 B 2 8 pb
4= 20 N —_—
2 8

FIG. 2.3 — Sections efficaces isotopiques des noyaux résiduels produits par spallation du
208ph (1 GeV par nucléon) sur Phydrogeéne. Les niveaux représentent les valeurs des sec-
tions efficaces.
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2.1.1 La cascade intranucléaire

La cascade intranucléaire correspond & une succession de collisions individuelles entre
les nucléons de la particule incidente de grande énergie et les nucléons du noyau cible.
Les nucléons issus de ces collisions (nucléons de cascade) peuvent & leur tour heurter
d’autres nucléons du méme noyau. L’ensemble de ces collisions successives entrainent
I’échauffement du noyau par transmission d’une partie de ’énergie incidente a I’ensemble
des nucléons du noyau et I’éjection de plusieurs nucléons trés énergétiques qui laissent un
noyau diminué et fortement excité (de 'ordre de quelques centaines de MeV).

Cette approche "individualiste" des collisions & haute énergie (supérieure a 200 MeV
par nucléon) a été énoncée pour la premiére fois par Serber [33]. Elle est justifiée par le fait
que la longueur d’onde associée au projectile incident est inférieure & son libre parcours
moyen dans le noyau et a la distance moyenne entre deux nucléons voisins en considérant
le blocage dii au principe de Pauli lorsque la particule incidente a un moment supérieur

a1 GeV/c. Ceci se traduit par les deux équations suivantes :

21h 1
A= — < —— 2.1
p poPpoNN ( )
et
21h
A= —7;7 <d (2.2)

avec po la densité nucléaire du noyau, oy la section efficace d’interaction nucléon
- nucléon et Pp le facteur de blocage de Pauli. d est la distance moyenne entre deux
nucléons voisins.

Par exemple, pour un proton de 500 MeV, la longueur d’onde A qui lui est associée
est de 1,14 107" m donc inférieure au libre parcours moyen du proton dans le noyau
de I'ordre 107'* m et a la distance moyenne entre nucléons d ~ 2,4- 10~ m. La phase
de cascade intranucléaire définit le nombre et I'énergie des particules de hautes énergies
émises, elle fixe aussi les conditions initiales pour la seconde phase de désexcitation selon

les valeurs de I’énergie d’excitation, la charge, la masse et le moment angulaire du noyau

excité.
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2.1.2 La désexcitation

La désexcitation se réalise par différents processus en compétition selon la nature,
I’énergie et le moment angulaire du noyau excité : I’évaporation par émissions de plusieurs

particules légéres (neutrons, protons, deutons, a...), la fission.

L’évaporation de particules légéres

Lorsque 1’énergie d’excitation est plus grande que ’énergie de liaision des nucléons,
alors nucléons et fragments légers (o, d, t, *He) sont émis. Cette émission peut étre
décrite par le modéle statistique de Weisskopf [34] qui est une application du principe
de la balance détaillée. Ce principe s’appuie sur I'invariance par renversement du temps

illustrée par la relation suivante entre I’état final et ’état initial :

Pisypl6) = Proplf) (2:3)

p(%) et p(f) sont respectivement les densités d’état de P’état initial ¢ et de 1’état final
f. Pis est la probabilité par unité de temps de la transition de I’état initial & ’état final
et Ps_,; la probabilité par unité de temps de la capture d’une particule par le noyau excité

pour former un noyau composé. Ps_,; est donnée par :

v
Pf—)'i = O—invv (24)

ou v est la vitesse de la particule incidente, V' le volume dans ’espace de phase et 0;n,
la section efficace du processus inverse & 1’émission de particules, c’est & dire la section
efficace de capture de particules par le noyau excité. Le principe de la balance détaillée
permet donc d’établir une équivalence entre les processus d’émission et de capture. La
probabilité d’évaporation d’une particule j de masse m;, de spin s;.h et d’énergie cinétique
E est définie par la relation suivante :

(2s; + )m; _ ps(Uy)

. _ . EdE 2.5
P;(E)dE 2R3 O pi(U) (2.5)

avec ps(Uj) et p;(U;) les densités nucléaires de niveau a I’état initial et final du
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noyau. U; est 1'énergie d’excitation du noyau qui s’évapore, Uy celle du noyau a I’état
final (Us = U; — F — @, Q; I'énergie de réaction de I'émission de la particule j par le
noyau composé). La largeur d’émission de toute particule j s’obtient par intégration de la

probabilité d’évaporation P;(E) sur toutes les énergies. Elle est donnée par :

r, = / T Py(e) de (2.6)

€min
ol €min est I'énergie seuil pour I’émission d’une particule donnée. Cette énergie seuil
vaut zéro pour les neutrons et est égale a la barriere coulombienne B, pour les particules
chargées. €mqy est I'énergie maximale disponible, elle est déterminée par ¢pey = E§ — B, —
S;, ot Ej I'énergie d’excitation initiale et S; 'énergie de séparation de la particule de

type j.

La fission

Le processus d’évaporation est en compétition avec la fission [35]. Cette derniére est
surtout accentuée dans le cas des noyaux suffisamment lourds. L’énergie d’excitation en-
traine a la fin de la cascade intranucléaire une déformation collective du noyau. Cette
déformation se poursuit rapidement jusqu’a atteindre le point selle. Une fois le point selle
dépassé, la fission se produit de facon irréversible et le noyau se sépare le plus souvent en
deux fragments de masses voisines. La probabilité de fission est aussi décrite par la théorie
statistique de Weisskopf [34, 36]. Elle est égale a la probabilité d’obtention du point selle
puisque ce point conduit inéxorablement & la fission. Bohr et Wheeler [36] développérent
un formalisme statistique permettant d’estimer la largeur de fission (I'r) associée a un

état donné du noyau composé et définie par la relation suivante :

1 1

FF =
27 pyw)

(U-Br)
/0 pu(U — By — E)dE (2.7)

L’énergie d’excitation U avant la fission sera partagée entre I’énergie cinétique relative £
des deux fragments et une énergie d’excitation résiduelle. By la barriére de fission repré-
sente la différence d’énergie entre 1'état fondamental et le point selle, elle peut étre calculée

au premier ordre par le modéle de la goutte liquide mais des effets de couches doivent
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étre pris en compte en méme temps. pr est la densité de niveau du noyau fissionnant au
point selle. La barriére de fission varie avec le paramétre de fissilité défini par —ZA—Z. Pour les
parameétres de fissilité inférieurs & 34, la barriére de fission varie de 5 & 30 MeV par contre
elle reste constante et égale environ a 6 MeV pour %2 > 34 comme le montre la figure
2.4. La fission des noyaux a Z < 70 est négligée dans la plupart des cas, pour les autres
noyaux, la largeur de fission doit étre comparée a celle de ’évaporation pour déterminer

I'importance relative de chacun de ces deux processus.
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F1G. 2.4 - Evolution de la barriére de fission By en fonction de la fissilité.

Cependant, le formalisme de Bohr-Wheeler ne tient pas compte de ’aspect dynamique
de la fission. Il est basé sur des considérations purement statistiques. En 1940, Kramers
[37] décrit la fission comme une évolution des degrés de liberté collectifs en interaction
avec le bain thermique formé par les nucléons individuels. Ceci introduit le concept de la
dissipation, qui représente la transformation du mouvement collectif en chaleur a cause
du mécanisme d’atténuation. La description de Kramers a été tirée de la solution quasi-
stationnaire de I’équation de Fokker-Planck [38]. Cette description dynamique de la fission

entraine d’une part la diminution de la largeur de Bohr-Wheeler d’un facteur K appelé
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facteur de Kramers, qui dépend de la dissipation 3. Et d’autre part, elle entraine aussi la
dépendance en fonction du temps de la largeur de fission : le noyau a besoin d’un certain
temps pour se déformer et franchir la barriére de fission. Ainsi, selon ces deux conditions,

la largeur de fission s’écrit par la relation suivante :

Le(t) =T K - f5(t) (2.8)

avec I'r(t) la nouvelle largeur de fission, I'B" celle de Bohr-Wheeler et K le facteur
de Kramers. La fonction croissante f3(t) introduit la dépendance en fonction du temps

de la fission.

2.2 Le relachement des gaz et éléments volatiles

Les produits volatiles générés par spallation sont d’abord dissous comme impureté
dans la cible liquide. Ensuite, ils peuvent migrer par diffusion ou par convection & travers
la cible. La diffusion dans un liquide est une migration de particule d’'une zone a une
autre sous l'effet d’'un gradient de concentration ou de température dans le liquide, ou
d’une force par exemple éléctrostatique lorsque les particules sont chargées. La diffusion
est décrite par les deux lois de Fick [39]. La premiére loi stipule que le flux de diffusion des
particules ¢ données dans un milieu est proportionnel au gradient de leur concentration
C; (nombre d’atomes par unité de volume) dans le volume considéré. Cette loi s’exprime

dans le cas d’une diffusion isotrope par la relation suivante :

Ji = —D; - grad(Cy) (2.9)

ou j: est le vecteur "densité de courant" des particules i (exprimé en nombre de
particules par seconde et par m?), D; le coefficient de diffusion (en m? - s+ ) dans le

milieu. Le coefficient de diffusion D; est définie par :

By
Di = DiO(i* KT (210)
avec Djg le coefficient de diffusion maximale des particules 7, E,; leur énergie d’ac-
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tivation (en eV), K la constante de Boltzmann (eV-K~! ) et T la température (en K).
Donc, le coefficient de diffusion introduit une dépendance en fonction de la température.
En effet, la diffusion augmente quand la température (’agitation thermique) augmente.

A partir de la premiére loi et en appliquant la conservation des espéces, nous obtenons

la deuxiéme loi de Fick :

0C;
ot

+divd =0 (2.11)

La deuxiéme loi permet de lier la variation temporelle et spatiale de la concentration.
La résolution analytique de ce systéme d’équations, possible seulement dans quelques cas
particuliers, donne la concentration des espéces en fonction du temps et de leur position.

Dans le cas de I'expérience IS419, la diffusion est un processus assez complexe ou
les produits volatiles et gazeux dissous dans la cible peuvent réagir chimiquement avec
I’hydrogéne généré massivement par spallation, avec 'oxygéne également dissous dans la
cible pour former des oxydes, avec les éléments de la cible (Pb, Bi), avec les constituants
des matériaux de structure ou se déposer sur des surfaces froides. Par exemple, le polo-
nium forme des combinaisons moléculaires gazeuses dans les conditions expérimentales

(températures comprises entre 400 et 600 °C) selon les équations bilans suivantes :

Po + Hy <= Hylo (2.12)
5P02 + Hy <= HyPo (2.13)
Po + 2H <= H,Po (2.14)
sPoy + 2H <= H,Po (2.15)

Le polonium peut aussi s’'oxyder pour donner de 'oxyde de polonium PoO, ou former
des polonides PbPo avec le plomb de la cible. Actuellement, diverses études sont en cours
pour investiguer le comportement chimique des composés du polonium (PbPo, PoOs,
...), leur décomposition avec la température et leur enthalpie de diffusion parce que la
stireté des installations d’irradiation est largement affectée par la production d’isotopes

de polonium. La volatilité de I'iode est trés fortement limitée par le fait qu’il peut se
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combiner en I, dans la cible et aussi par son affinité avec les éléments de la cible liquide

(Pb et Bi) avec lesquels il forme du Pbl, ou du Bils [40].

Aprés la diffusion, la seconde étape fondamentale dans le relachement des isotopes
volatiles ou gazeux est l'effusion. Cette étape intervient depuis leur sortie de la cible
liquide au niveau de la surface libre jusqu’a la source d’ionisation. Les isotopes effusent en
suivant des trajectoires rectilignes entrecoupées de collisions avec les parois du cylindre
contenant la cible, de la ligne de transfert et de la source. A chaque collision, I’isotope
pénétre dans les couches atomiques superficielles de la paroi, avant d’étre émis et de
repartir & nouveau en ligne droite jusqu’au prochain obstacle. De ce processus d’effusion

ressortent plusieurs paramétres fondamentaux :

- Le nombre moyen de collisions, x, entre la sortie de la cible et ’entrée de la source

d’ions. Il dépend de la configuration géométrique de ’ensemble cible-source utilisé.

- Le temps de vol moyen, 7,,; (en seconde), entre deux collages successifs sur des parois.
Il est défini par la distance moyenne parcourue entre deux collages, Dy, (en métre), et par
la vitesse thermique de I’élément effusant. Il s’exprime pour des éléments monoatomiques

par :

m
vol = Dyt 5757 2.16
Tyol "\ 3KT ( )

ol m représente la masse de I’élément effusant (en kg), et 7' la température a laquelle

il est thermaliseé.

- Le temps de collage moyen, Teoyqge, représente le temps moyen mis par ’atome pour

ressortir de la paroi. Il est donné par 1’équation de Frenkel [41]

AHg
Teollage = To €XP KT (217)
avec AH,, lenthalpie d’adsorption (en Joule). Elle représente 1'énergie d’activation
pour la désorption de I’élément adsorbé et 75 une constante qui, comme I’enthalpie, dé-
pend de la nature de ’élément adsorbé et de celle de I’élément adsorbant. Cependant,

pour le méme élément adsorbant, la valeur 7y est constante quel que soit 1’élément ad-

sorbé [42].

36




2.3. OUTILS DE SIMULATIONS

Tous ces facteurs permettent de déterminer le temps d’effusion 7effysion des éléments.

Ce temps d’effusion est lié au temps de vol, au temps de collage et au nombre de collisions :

1
Teffusion * X * (Tvol + Tcollage) = ; (218)

avec v une constante caractéristique d’effusion (s7!). Le temps d’effusion intervient
dans le calcul de la probabilité d’effusion & un instant t déterminée par Kirchner [43].

Cette probabilité s’exprime par :

Peffusion(t) = 'Ue—vt (219)

En regardant les relations 2.16 et 2.17, nous voyons que plus la température augmente,
plus le temps de vol et de collage diminuent. Or, le facteur v est inversement proportionnel
& la contribution de ces deux facteurs. Donc, le facteur v augmente avec la température
ce qui a pour conséquence directe de favoriser I'effusion des éléments volatiles ou gazeux
(ref. équation 2.19).

Dans cette section sur la diffusion et 1’effusion, nous pouvons retenir une conclusion
essentielle : pour relacher efficacement des éléments volatiles ou gazeux, il faut augmenter
la température du systéme cible-source et en méme temps éviter des points froids localisés

qui pourront empécher ’effusion de certains isotopes.

2.3  Outils de simulations

Dans cette section, nous présentons les codes de simulation utilisés pour estimer la
production des éléments gazeux et volatiles dans la cible de spallation de 1’expérience

15419.

2.3.1 Le code de transport MCNPX

Le code de simulation MCNPX [17] est développé au Los-Alamos National Labora-

tory, Etats-Unis d’Ameérique. Il est basé sur la méthode statistique de Monte Carlo. Ce
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code permet de simuler le transport des protons et des neutrons pour des énergies qui
s’étendent de 10> eV jusqu’a plusieurs GeV. D’autres particules (électrons, photons, deu-
tons, alpha...) sont traités aussi par ce code. Pour des énergies inférieures & 200 MeV,
presque ’ensemble des sections efficaces des réactions nucléaires est disponible pour la
plupart des isotopes sous forme de librairies évaluées. Parmi ces librairies, on peut citer
ENDF (américaine), JENDL (japonaise) et JEFF (européenne), elles sont réguliérement
actualisées. Pour des énergies plus grandes que 200 MeV, les sections efficaces nécessaires
pour traiter les problémes de transport doivent étre calculées en utilisant des modéles phy-
siques implémentés dans le code MCNPX. Ces modéles physiques permettent de simuler
les différentes étapes impliquées dans la réaction de spallation : la cascade intranucléaire,
Pévaporation et la fission. Nous présentons ici les modéles que nous avons utilisé dans

notre travail.

2.3.2 Les modéles de cascade intranucléaire.

Le modéle de Bertini

Le modeéle de cascade intranucléaire de Bertini [44, 45| a été developpé par H. W. Ber-
tini en 1963 au laboratoire d’Oak Ridge (ORNL, Etats-Unis d’Amerique). Il est basé sur
les travaux de Metropolis [46]. Dans le modéle de Bertini, le noyau est décrit de maniére
totalement continue suivant trois sphéres concentriques (une sphére centrale entourée de
deux anneaux sphériques) qui définissent des zones de densité et de potentiel différentes.
Cette description s’appuie sur les distributions de charges continues établies expérimen-
talement par diffusion d’électrons par Hofstadter [47] et paramétrées par une fonction de
type Woods-Saxon.

Nous pouvons voir un exemple de distribution continue de densité de nucléons de type
Hofstadter pour le noyau de ®*Cu sur la figure 2.5 accompagnée de la distribution en trois
régions différentes adoptée par Bertini et une distribution uniforme en une seule région.

Dans le modéle de Bertini, la densité de nucléon p; de chaque région ¢ est constante

et proportionnelle a la densité centrale py :

pi = Qipo (2.20)
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ot les coefficients «; dont les valeurs standard sont 0,9, 0,2 et 0,01 définissent le rayon
extérieur des sphéres.

q,@«.w‘aiﬂ e S
x”b
Lo i i
i i
f ‘,’ , Gue5 ;
R
¥ L T H
@(&:ﬂ, o Mf i‘ i ;/ e 7'/§
¢y i ! !
. H i
s ! 1
L % S g & SO
S ! ; |
i ; ' §
2 ! g
Fos - 5 ;
g i |
e 1 i !
= o i
'% e i !
! i
g § H F
4 ¥
4 P : 3
& | : |
ar ] H
g ! ' :
'R DO—S—— - ; e i} ek
R ; |
| 3 H H
: H i :
R ?W SO S 1 i 4 «
| |
g %« ] .
5, . S S 0 T :
{ b {
; T ¢ ;
; \ Mo LH‘ 1
QQ RS ‘

< ¥ [ TRy
HUCLEAR BADIMS - tem)

FIG. 2.5 — Comparaison entre trois distributions de densité de nucléons dans le noyau
%Cu : distribution déterminée expérimentalement par Hofstadter (pointillé), distribution

suivant trois régions, adoptée dans le modéle de Bertini (ligne pleine) et distribution de
la densité nucléaire en une seule région (tirets).

Le rapport des densités de protons et de neutrons est conservé d’une région a l'autre
et est égal au rapport du nombre de protons Z et de neutrons N dans le noyau :

Poi _Po _ 2

(2.21)
Pri P N
avec pn; et p,; représentent les densités respectivement de neutrons et de protons dans
la région 4, p, (resp. p,) la densité globale en neutrons (resp. en protons). Le systéme
nucléaire est assimilé dans ce modéle & un gaz de Fermi a température nulle (0 K), les

nucléons sont contenus dans un puits de potentiel constant pour chaque région du noyau.
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Leur potentiel s’écrit par :

L’énergie de liaison du nucléon le moins lié E; est supposée égale & 7 MeV pour toutes
les régions et pour tous les noyaux. Le potentiel a 'intérieur d’un noyau pour chaque
type de nucléons dans chaque région est prise supérieure de 7 MeV a I'énergie de Fermi
Ey, ala température 0 K. L’énergie potentielle des pions est arbitrairement prise égale a
celle du nucléon avec lequel il interagit ; de ce fait la méme valeur de potentiel est utilisée
pour les pions et les nucléons. Le principe d’exclusion de Pauli est traité de telle sorte que
les nucléons produits et diffusés sont ceux avec une énergie plus grande que 1’énergie de
Fermi associée a une zone donnée. La diffusion est interdite dans le cas contraire : on fait
Ihypothése que tout niveau d’énergie inférieure & 'énergie de Fermi est occupé. A la fin

de la cascade, I’énergie d’excitation du noyau résiduel est donnée par :

E*=T,-Ty—T7n—-1) (2.23)

avec T; ’énergie cinétique de la particule incidente, 7 la somme des énergies cinétiques
des particules émises lors de la cascade, n le nombre de particules émises (le facteur (n -
1) tient compte de la particule incidente) et 7 MeV correspond a I'énergie de liaison qui
a été prise constante pour tous les nucléons. Le libre parcours moyen d’un nucléon est
déterminé & partir des sections efficaces totales nucléon-nucléon (ou pion-nucléon) selon

la relation suivante :

M(E) = th( 5 (2.24)

L’évolution de chaque particule mise en jeu dans la cascade est calculée jusqu’a ce que

soit la particule s’échappe du noyau ou soit son énergie devienne inférieure a une énergie
seuil dite énergie de coupure. Si’énergie de la particule est plus faible que le seuil, elle reste
alors bloquée dans le noyau. La cascade est stoppée lorsque tous les nucléons possédent
une énergie inférieure & I’énergie de coupure ou sont éjectés hors du noyau : le critére

d’arrét de la cascade de Bertini est purement énergétique.
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Le modéle de Cugnon

Le modéle de cascade intranucléaire de Cugnon [48, 49|, & 'origine du code de cascade
INCLA [50], est développé a I’Université de Liége en Belgique. L’approche de Cugnon, plus
récente, est complétement différente de celle de Bertini. A 'opposé de Bertini, Cugnon
n’assimile pas le noyau comme un milieu continu mais comme un paquet de nucléons
individuels se déplagant dans un puits de potentiel. Le mouvement des nucléons est décrit
par le modele du gaz de Fermi & 0 K, les nucléons suivent des trajectoires rectilignes
jusqu’d ce que deux d’entre eux atteignent leur distance minimum d’approche d,;,. Si
Amin < \/}—j?t, ot €tant la section efficace totale d’interaction, les deux particules in-
teragissent obligatoirement de fagon élastique ou inélastique en accord avec les lois de
conservation d’énergie et d’impulsion. L’état final est choisi aléatoirement selon les va-
leurs expérimentales des sections efficaces différentielles mises en jeu (voir Ref. [51]). A la
suite d’une interaction, des pions sont produits et les particules A sont excitées selon les

deux mécanismes suivants :

NN & NA (2.25)

et

A=1N (2.26)

Dans le modéle de Cugnon, les sections efficaces utilisées sont parametrées suivant une
distribution angulaire (% )(voir Ref. [52]) sans cesse améliorée dans les versions successives

du modeéle grace a 'amélioration des mesures expérimentales.

Parmi les améliorations apportées sur la cascade de Cugnon, celle concernant le trai-
tement du principe d’exclusion de Pauli est parmi les plus importantes. Le blocage de
Pauli est appliqué selon le principe suivant : si deux nucléons i et j vont interagir & la
position 7;;) en conduisant & I’état final d’impulsion (), la probabilité f; d’occupation
de I'espace de phase sera évaluée en comptant les nucléons voisins dans un petit volume

d’espace de phase. f; est donnée par la relation suivante :
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]' — — — —
fi = DR o > O(rpp — |7 — 7]) x O(pps — |Di — Fi]) (2.27)
3 "PB 3 PPB k%

ou 6 est la fonction de Heavyside. Seuls sont pris en compte dans la somme les nucléons
de méme isospin que la particule ¢ (ou j) considérée. Le facteur % correspond & la non prise
en compte du spin. Les collisions sont interdites quand I’état final du nucléon présumé
est déja occupé. En fait cela est réalisé en comparant le produit P;; = (1 — f;)(1 — f;)
avec un nombre aléatoire compris entre 0 et 1. La collision est bloquée lorsque le produit
P;; est supérieur au nombre aléatoire et est autorisée dans le cas contraire. Le blocage
n’est pas appliqué aux particules A & cause de leur faible densité par contre il ’est pour
les nucléons résultant de la décroissance des A. En pratique, les paramétres de position
et d’impulsion de l'espace de phase rpp et ppp sont choisis assez grands pour assurer
une stabilité des résultats face aux petites variations de ces parameétres. Leurs valeurs de
référence sont respectivement pour rpg et ppp 3,18 fm et 200 MeV /c. L’implémentation
stochastique du blocage de Pauli et la fluctuation de 'occupation de 'espace de phase
dans ’état initial peut conduire a des résultats irréalistes. Pour remédier a cela, dans la
version de la cascade de Cugnon INCLA4 il est introduit une condition supplémentaire aux
collisions : seules sont autorisées les collisions qui conduisent & une augmentation nette
de I’énergie de I'ensemble des nucléons contenus dans la mer de Fermi afin d’éviter la

formation de noyaux dont 1’énergie d’excitation est négative.

En prenant en compte le principe de Pauli, la cascade se poursuit selon une succession
de collisions binaires. Lorsque un baryon frappe la barriére du puits de potentiel, il est
réflechi quand son énergie totale (potentielle et cinétique) est inférieure a 1’énergie seuil
de la barriére. Par contre, si son énergie est plus grande, il peut quitter le noyau avec
une certaine probabilité appelé probabilité de transmission. Ainsi, la cascade se poursuit
jusqu’a un certain temps appelé temps d’arrét ¢, ou la cascacde est arrétée pour faire
place a la phase d’évaporation. Le critére d’arrét alors temporel représente un facteur

important dans le modéle de Cugnon. Le choix du temps d’arrét résulte de I’évolution de

I’énergie d’excitation du noyau cible.
Il a été montré que I'énergie d’excitation augmente rapidement lorsque la particule
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incidente pénétre dans la cible, atteint un maximum aprés quelques fm/c et décroit ensuite
rapidement avec I’émission de particules de hautes énergies. Ensuite, ’énergie d’excitation
continue toujours de décroitre mais trés lentement suivant une pente de telle maniére
que cette étape peut étre apparentée & 1’évaporation. Le temps d’arrét qui correspond
a la fin de la cascade intranucléaire et au début de la phase d’évaporation est choisi
a l'instant ou ’énergie d’excitation amorce la diminution suivant la pente. En plus, ce
temps d’arrét correspond & des changements dans la variation en fonction du temps de
plusieurs autres quantités physiques telles que le nombre de nucléons éjectés, 1’énergie
cinétique emportée par ces nucléons et ’énergie cinétique totale du nucléon incident. Ces
observations permettent alors de déterminer le temps d’arrét plus ou moins précisément
avec des incertitudes de I'ordre de 2 & 5 fm/c. Par exemple, il est de 'ordre de 25 fm/c

pour la réaction p(1 GeV) + Pb pour une collision centrale.

Une fois la cascade terminée, un modéle d’évaporation prend le relai dans la modélisa-
tion de la spallation. Les modéles de désexcitation sont caractérisés par trois importants
paramétres du noyau a la fin de la cascade intranucléaire : sa nature, son énergie d’exci-

tation et son moment angulaire.

2.3.3 Les modéles de désexcitation

Le modéle de Dresner

Le modéle de Dresner [53] initialement développé par Dostrovsky [54, 55, 56| utilise
la théorie statistique de Weisskopf pour faire I’évaporation des protons, des neutrons,
des deutons, des tritons, des hélium 3 et 4. La probabilité d’évaporation des particules
légéres déterminée a partir du principe de la balance détaillée fait intervenir plusieurs
grandeurs physiques telles que la densité de niveaux, le paramétre de densité de niveaux,
le potentiel coulombien et la section efficace de capture. Dresner utilise la formule dite
"simplifiée" sans hypothése sur le modéle nucléaire pour calculer les densités de niveaux

selon 1’équation suivante :

p(E*) =C - eV (2.28)
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ou a est le paramétre de densité de niveaux et E* 'énergie d’excitation du noyau
résiduel et C une constante. Jl existe plusieurs expressions du paramétre de densité de
niveaux a. Dans le code de Dresner, 'expression du paramétre a dépend de I’énergie. A
basse énergie, le paramétre par défaut tend vers celui de Gilbert-Cameron-Cook (GCC)

|57] et vers celui de Ignatyuk [58| a haute énergie d’excitation selon les relations suivantes :

a = Alagee f(E™) + trgnatyur (1 — f(E))] (2.29)

avec

0 quand B* — o0
f(E") — (2.30)
1 quand £E* — 0

et A la masse du noyau. Le paramétre de Gilbert-Cameron-Cook est donnée par :

agee = ag +9,17-103[S5(N) + Sy (N)] (2.31)

Sz(N) et Sy(N) sont des fonctions qui dépendent du nombre de neutrons; elles per-
mettent la prise en compte des effets de couches. aq varie suivant que le noyau est déformeé
ou non.

Le paramétre de densité de niveaux d’Ignatyuk utilisé dans le code de Dresner est :

a=0.1375—-8,36-10"°A (2.32)

a représente la valeur asymptotique de a a hautes énergies et A la masse du noyau.

Dans le traitement de I’évaporation, Dresner utilise des sections efficaces de capture
obtenues expérimentalement et paramétrées par Dostrovsky [54].

Au dela de prédire I'évaporation, le modeéle de Dresner traite aussi la fission dans la
réaction de spallation en s’appuyant sur le formalisme d’Atchison [59]. Selon ce formalisme,
la fission n’est en compétition qu’avec I’émission de neutrons tout au long de la chaine de

désexcitation. Ceci se traduit par une probabilité de fission donnée par :

I'p

Py~ —=
: FF'i'Fn

(2.33)
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avec [', et I'r les largeurs totales d’émission d’un neutron et de fission respectivement.
La largeur de fission est donnée par le modéle d’ Atchison selon deux formulations distinctes
suivant la valeur du numéro atomique Z du noyau considéré. Ceci est dii 4 I’évolution de
la barriére de fission avec la fissilité des noyaux comme l’illustre la figure 2.4. Pour des
noyaux de charge comprise dans l'intervalle 88 < Z < 101, la largeur de fission est donnée

par I'expression semi-empirique de Vandenbosch et Huizenga [60] :

log(2) = (2)(A — ¥(2) (2.34)

ou ¢ et v sont tabulés en fonction de la charge du systéme fissionnant. Il est & noter,
que la largeur de fission est indépendante de I’énergie d’excitation.

Pour les noyaux plus légers, entre Z = 70 et Z = 88, les largeurs d’émission de neutrons
et de fission sont calculées séparément. La largeur de fission utilisée est celle calculée par
Bohr et Wheeler [36]. Elle dépend du paramétre de densité de niveaux ay et de la barriére
de fission By au point selle. La barriére de fission By et le paramétre de densité de niveaux

as sont déterminés expérimentalement et ajustés par les fonctions paramétriques suivantes

[61] :

Z2
Bf = El’n +p1 +p2(p3 — X)Z (235)
et
a
ai = ps + ps(Z2° — ps)? (2.36)

avec p;, 1 = 1 a4 6, les paramétres obtenus lors de 'ajustement. Fy, est I’énergie de liaison
du neutron le moins lié et a, le parameétre de densité de niveau dans I’état fondamental.
La largeur de ’émission de neutrons n’est fonction que du paramétre a, dont la valeur
est fixée a A—S’—l dans les ajustements par les fonctions paramétriques présentées ci-dessus.
Actuellement le modéle de Dresner est en cours d’amélioration sur sa partie évaporation
et fission. Par exemple, le modéle GEM [62] est une forme réactualisée du modele de

Dresner.
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Le modéle ABLA
Le modeéle ABLA [63] a été développé au début des années 80 par K. H. Schmidt

et ses collaborateurs. Comme le modéle de Dresner, le code ABLA traite 1’évaporation
par la théorie de Weisskopf mais seulement les protons, les neutrons et les particules o
peuvent étre évaporés (dans la version implémentée dans le code de calcul MCNPX).
ABLA traite ’évaporation en utilisant le modéle du gaz de Fermi, modéle plus réaliste,
pour déterminer la densité de niveaux p(E*). Ceci est en opposition avec le modéle de
Dresner qui se contente du modéle simplifié pour 'expression de la densité de niveaux.

Cette derniére est implémentée dans ABLA par la relation suivante :

1 2 *
. 7.‘-5 e aE
oEy =" (2.37)
12 g3 ( E'*) 1
avec a le paramétre de la densité de niveaux. Le paramétre a de densité est celui
donné par Ignatyuk [58] et est exprimé dans le cas d’une grande énergie d’excitation par

la relation suivante :

a=o,A+a,A"PB, + a, A'PB + k (2.38)

ol o, = 0,073 MeV !, a, = 0,095 MeV ! et o, = 0 MeV ! sont les coefficients de
volume, de surface et de courbure de la densité de niveaux de particules indépendantes.
Le facteur B; correspond & la surface d’'un noyau déformé et normalisé a celle d’une
configuration sphérique ou non déformée. By, est la courbure intégrée du noyau fission-
nant normalisée aussi & celle d’une configuration de noyau non déformé. Les paramétres
de densité de Ignatyuk a haute énergie d’excitation utilisés dans Dresner et ABLA dif-
férent, leurs valeurs asymptotiques tendent respectivement pour Dresner et ABLA vers
A/8 et A/12. ABLA ne tient pas compte des sections efficaces de capture puisqu’elles
disparaissent lors du calcul de la probabilité d’évaporation des particules légéres.

Contrairement au modéle de fission d’Atchison implémenté dans Dresner qui considére
que la fission n’est en compétition qu’avec I’émission de neutrons, la fission ’ ABLA quant
a elle prend en compte toutes les voies d’évaporation possibles (évaporation de neutrons,

protons et «) en méme temps que la fission. La probabilité de fission Py est donnée alors
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par :

Pr(t) = I (FF(t) (2.39)

t)+ 22 L
La probabilité de la fission dépend du temps puisque la largeur de fission utilisée ici
prend en compte le caractére dynamique de la fission. Ce caractére dynamique ou diffus
de la fission est décrit par 1’équation de Fokker-Planck dont la solution introduit une
dépendance temporelle dans la largeur de fission. Donc ABLA traite la fission comme un
phénoméne diffus au dessus de la barriére de fission. Les barriéres de fission sont obtenues
a partir de celles déterminées par A. J. Sierk [64].
Le code ABLA est en constante amélioration (évaporation étendue, multifragmenta-
tion, fission dynamique), il béneficie aussi des récents travaux expérimentaux réalisés au
GSI en Allemagne qui fournissent des données expérimentales importantes et de qualité

qui permettent d’obtenir des versions de plus en plus réalistes et affinées.

2.3.4 Le code d’évolution CINDER’90

CINDER’90 [65] est un programme FORTRAN, un code de calcul, associé a une base
de données qui permet de calculer la composition isotopique d’un systéme irradié au cours

du temps, développé essentiellement par W.B. Wilson et ses collaborateurs.

(est & partir de 1960 au Betis Atomic Power Laboratory, BAPL, que le développe-
ment du code CINDER commence pour répondre aux besoins de simulations liés a ’essor
des réacteurs nucléaires thermiques. Il est alors utilisé au BAPL et au Los Alamos Na-
tional Laboratory, LANL, pour plusieurs calculs sur les combustibles de réacteurs. De
nombreuses versions se succédent au rythme des améliorations des bases de données et du
codage mais toujours en conservant le méme algorithme. On peut citer d’abord CINDER,
EPRI-CINDER, CINDER-2 puis CINDER-7 et CINDER-10 possédant une gamme com-
pléte de sections efficaces relative aux produits de fissions et des propriétés de décroissance
tirées de la base de données ENDF /B.

Toutes les versions de CINDER, utilisent les chaines de Markov pour déterminer les
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densités de noyaux en fonction du temps. La procédure de formation de la chaine requiert
la comparaison des différentes probabilités de transmutation en compétition. Par exemple,
il est nécessaire de comparer la constante de décroissance radioactive A; avec la probabilité
¢o; pour chaque schéma de décroissance i et voie de réaction j. Les choix adoptés pour
limiter la longuer et le nombre des chaines reflétent I'importance de chaque ¢o;, de chaque

section efficace et du flux caractéristique du probléme.

Les versions précédentes du code étaient plus ou moins dédiées et limitées aux calculs
sur les combustibles car leurs librairies de données n’incluaient seulement que des noyaux
dans la région des produits de fission (66 < A < 172) et des actinides (90 < Z < 96).
Avant 1990, les problémes de transmutation avec un accélérateur de particules étaient
étudiés au LANL avec le code REAC [66] de F. Mann puisqu’il possédait une base de
données regroupant tous les éléments avec un Z < 84 et un algorithme capable de prendre
en compte de fagon formelle la capture neutronique des noyaux et leurs décroissances
radioactives sur plusieurs générations. Les limitations du code REAC, sur la qualité de
ses bases de données et de son algorithme, ainsi que la volonté d’introduire de nouvelles
bases de données, disponibles pour des énergies plus élevées, ont conduit & partir de 1990

a un gros effort de développement autour de la version CINDER’90.

L’algorithme est alors étendu pour intégrer des variables d’entrée supplémentaires
comme les taux de production et de destruction associés a des réactions impliquant des
particules et des énergies dépassant la capacités du code. En conjonction avec d’autres
codes simulant 1’évolution de systémes irradiadiés au cours du temps, CINDER’90 a été
utilisé pour produire 'inventaire des noyaux produits dans de nombreux types d’appli-
cation. La librairie de données nucléaires, constamment étoffée en qualité et en énergie
grace a l'action des programmes expérimentaux internationaux, décrit maintenant plus

de 3400 noyaux dans la gamme 1 < Z < 103.

Le champs d’application du programme a encore été largement accrii en ajoutant des
bases de données et en développant le code pour décrire la transmutation des noyaux de
Z encore plus élévé, la fission spontanée et la fission induite par neutron des actinides.
Dans CINDER’90, plutdt que l'utilisation de structure de chaine prédéfinie, chaque voie

a partir de chaque noyau, défini par I’ensemble des données nucléaires disponibles, est
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suivie. Une observable clef, extraite de la solution analytique donnant le poids du i® noyau
dans la chaine, est la valeur liée a la transmutation intégrée sur le temps de ce noyau.
Cette quantité, appelée "passby", donne la somme des poids de tous les noyaux produits
dans chaque voie possible pour le i° noyau. Une valeur élévée du "passby" est un critére

prépondérant pour décider de la continuation de I’histoire du noyau par cette voie.

Les principaux paramétres d’entrée pour effectuer une simulations s’appuient sur les
caractéristiques statiques du systéme dans son état initial, & savoir :
— le flux de neutrons par particule source incidente d’énergie inférieure 3 25 MeV
— le taux de production isotopique par particule source induit par réaction de spalla-
tion
— la composition isotopique initiale
— le coefficient de normalisation temporelle correspondant au nombre de particules

source par seconde
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Chapitre 3

Expérience 15419 : dispositif et

procédure de détection

L’expérience 15419 a été réalisée auprés de linstallation ISOLDE [67] du CERN
(Centre Européen de la Recherche Nucléaire) en Suisse dans le cadre d’une collabora-
tion regroupant le PSI, SUBATECH et le CERN.

Ce chapitre détaille dans sa premiére section le dispositif expérimental. La deuxiéme
section est consacrée a la procédure expérimentale appliquée pour obtenir les taux de

production des éléments volatiles et gazeux.

3.1 Dispositif expérimental

ISOLDE est 'une des plus grandes installations scientifiques utilisant la technique de
la séparation de masse en ligne des faisceaux d’ions radioactifs, technique appelée ISOL
(Isotope Separation On-Line). ISOLDE offre une grande diversité de faisceaux d’ions ra-
dioactifs permettant par la méme occasion la recherche sur des domaines aussi variés que
la physique nucléaire et atomique, 'astrophysique, les sciences de la vie. Plus de 1000
isotopes d’environ 70 éléments ont déja été produits. La figure 3.1 donne une représen-
tation schématique de l’installation ISOLDE sur laquelle on peut localiser ’arrivée du
faisceau de protons, la cible de spallation et le systéme de détection. Nous allons détailler

les principaux éléments constitutifs de I'installation ISOLDE impliqués dans I’expérience
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I5419.

Faisceau de
protons

Cible de spallation

FI1G. 3.1 - Vue schématique de I'installation ISOLDE.

3.1.1 Le faisceau de protons

L’accélérateur linéaire, LINAC II, délivre un premier faisceau de protons a 50 MeV
au PSB Proton Synchrotron Booster (PSB). Le PSB, formé d’un assemblage de quatre
synchrotrons montés en paralléle, accélére le faisceau de protons jusqu’a des énergies de
1oul,4 GeV.

Le faisceau posséde alors une structure pulsée d’une intensité comprise entre 1010 et
10*3 protons toutes les 1,2 secondes. Une impulsion est constituée de quatre paquets de
protons de durée de 230 ns pour chaque paquet, deux paquets étant séparés temporelle-

ment de 120 ns. Un "supercycle" est composé de 12 ou 14 impulsions successives, la durée
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d’un supercycle est de 14,4 ou 16,8 secondes. La figure 3.2 illustre la structure temporelle

des impulsions et des supercycles délivrés par le PSB.

une impulsion

(i.e,, 4 paquets a 230 ns & 120 ns entre 2 paquets
= 1,25 ps durée d'une impulsion)

&
& .
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FIG. 3.2 — Structure temporelle du faisceau de protons délivré par le PSB.

Le caractére pulsé du faisceau de protons combiné a une intensité de courant élevée
accroit les contraintes thermiques sur la cible et accélére le relachement des isotopes et
améliore en méme tant la production hors cible des isotopes a durée de vie courte [68].
Cette condition de relachement rapide a I’avantage de permettre la détection des faisceaux

d’ions radioactifs & durée de vie courte.

3.1.2 La cible de spallation

La cible est le cceur du dispositif ISOLDE o se déroulent les réactions de spallation.
Dans V’expérience 15419, la cible de spallation choisie est une cible au Pb-Bi liquide en
référence 2 la cible de MEGAPIE. Cependant, un probléme technique sur la cible de Pb-Bi

nous obligea & réaliser une partie des mesures avec une cible en Pb liquide, seule cible de
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numéro atomique comparable et disponible & ce moment 1. Ceci nous a permis d’obtenir
des données expérimentales pour deux types de cible.

La cible est contenue, comme le montre la figure 3.3, dans un cylindre en tantale de
20 cm de longueur et de 1 cm de rayon. Le cylindre est rempli & 75 % de son volume pour
permettre aux produits volatiles formés par spallation de diffuser au dessus de la surface

libre de la cible.

FIG. 3.3 — La cible ISOLDE. A gauche, le cylindre en tantale, conteneur de la cible liquide.
A droite, le cylindre est placé sur son support et connecté a la source d’ionisation. L’axe
du faisceau correspond a celui du cylindre.

Un changement de cible requiert une procédure assez complexe impliquant plusieurs
étapes, a savoir le refroidissement de ’ancienne cible, la mise en zone d’irradiation de la
nouvelle cible et le remplacement de I’ancienne cible a 1’aide d’un systéme robotisé. Aprés
la mise en place de la nouvelle cible, cette derniére va étre chauffée progressivement et
un courant de gaz va circuler a I'intérieur afin de dégager tous les gaz résiduels présents.
Le changement de la cible peut durer alors plusieurs jours. Afin d’assurer Pintégrité de la
cible, il convient d’étre attentifs & deux phénomeénes principaux :

— l'augmentation rapide et localisée de la température peut engendrer I’éjection de
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goutellettes de métal liquide au dessus de la surface libre. Elles peuvent créer un
contact électrique néfaste entre le métal liquide et les électrodes de la source d’io-
nisation. Ainsi, pour éviter d’introduire la cible liquide dans la source d’ionisation,
des écrans ont été installés sur la ligne de transfert.

— le faisceau pulsé de protons soumet le conteneur de la cible & des contraintes ther-

miques cycliques [69] pouvant entrainer sa rupture.

3.1.3 La source d’ions

Au dela des caractéristiques de la cible comme sa température, de 1’énergie et du
type de particules incidentes, le type de source d’ions joue un role de premier plan dans
I’extraction des résidus volatiles. La source d’ions utilisée pendant 1’expérience est une
source & plasma de type FEBIAD (Forced Electron Beam Ion Arc Discharge) [42, 70|. La

figure 3.4 donne une représentation de la source d’ions a plasma utilisée.

H i@ { 5
R SRS

b 3 b B

Ligne de transfert

Cathode .
en tantale - Anodes

g

| o -
| i s

Bobine magnétique

FIG. 3.4 — Vue schématique de la source d’ionisation a plasma connectée a la cible par la
ligne de transfert.
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Elle est formée principalement de deux anodes et d’une cathode. La cathode en tan-
tale est chauffée par pertes ohmiques. Cette cathode est fabriquée de telle maniére qu’elle
s’échauffe en surface et perde progressivement des électrons. Ces derniers vont étre ac-
célérés vers les deux anodes. Entre les deux anodes, constituées d’une grille de carbone
dans une matrice de nitride de bore (BN), ces électrons vont créer un plasma & partir du
mélange de gaz préalablement introduit (du xénon et de 'argon) par ionisations directes
ou échanges de charges. Un champ magnétique est appliqué a la source d’ions pour entrai-
ner les électrons dans une trajectoire en spirale dans le but d’accroitre la probabilité ou
Pefficacité d’ionisation. Ce type de source est trés pratique dans le cas des cibles liquides
et épaisses car elle présente ’avantage d’ioniser un grand nombre d’éléments. Cependant
ce mode n’ayant pas de sélectivité chimique, une contamination isobarique demeure apres
la séparation en masse. La cible de spallation est connectée au plasma de la source d’ions
par le biais de la ligne de transfert. Au cours de l'expérience, la ligne de transfert est
maintenue 4 des températures (comprises entre 300 - 400 °C) inférieures a celles de la
cible pour limiter le transfert des éléments moins volatiles dans la source d’ions et ainsi
améliorer la pureté du faisceaux d’ions radioactifs. En plus, I'utilisation d’une ligne de
transfert moins chaude réduit aussi la transmission de vapeurs de la cible liquide dans
la source d’ionisation, ces vapeurs pouvant empécher le bon fonctionnement de la source
d’ions. Aprés ionisation, les ions sont envoyés aux séparateurs de masse GPS (General

Purpose Separator) ou HRS (High Resolution Separator).

3.1.4 Le séparateur de masse GPS

ISOLDE dispose de deux séparateurs électromagnetiques de masses (cf. figure 3.1)
connectés chacun a son systéme cible-source : le GPS (cf. figure 3.5) et le HRS. Dans
I'experience 15419, seul le séparateur GPS est utilisé (le HRS étant utilisé par une autre
expérience en paralléle). La figure 3.5 montre une représentation schématique du GPS.

Le GPS est congu de telle maniére qu’il est capable de sélectionner trois faisceaux de
masses différentes et de les fournir simultanément dans le hall expérimental via trois lignes
de transmission en paralléle appelées central mass ou ligne centrale, GLM (General Low

Mass) et GHM (General High Mass). Le séparateur GPS utilise un aimant de courbure
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ACCELERATION

Cible et
source d'ions

FIG. 3.5 — Vue schématique du séparateur GPS.

de 70° et présente une résolution en masse d’environ x>~ = 2400. A titre d’information,

le HRS, équipé de deux aimants de recourbement, posséde une plus grande résolution en
masse (22 = 5000) mais ne peut fournir qu'un seul faisceau a la fois. A I'extrémité des

lignes de transmission se situent les dispositifs de détection des faisceaux d’ions radioactifs.

3.2 Détection des faisceaux d’ions radioactifs

La détection des éléments volatiles produits par I'irradiation de la cible au Pb ou Pb-
Bi liquide s’est faite suivant deux maniéres : une détection hors ligne de faisceaux d’ions
radioactifs et une détection en ligne. Le choix de la méthode de détection est basé sur la
durée de vie de I’isotope concerné. Ainsi, il est préferable de mesurer en ligne les isotopes a
courte durée de vie pour minimiser les pertes par décroissance radioactive et hors ligne les
isotopes 3 durée de vie plus ou moins longue. Les mesures expérimentales sont réalisées
dans des conditions de faisceaux de protons stables et en essayant d’obtenir ’équilibre

des radioisotopes mesurés avec leurs parents. A I’équilibre, nous avons une contribution
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réguliére et constante des parents dans les mesures pour les isotopes dont la production
résulte de la somme de la production directe par spallation et de la contribution des

parents.

3.2.1 Détection hors ligne

La détection hors ligne concerne essentiellement des isotopes dont la durée de vie
peut varier de la minute a quelques jours. Le choix concernant cette gamme de durée
de vie se justifie par la procédure de détection qui est présentée maintenant. Une feuille

d’aluminium est insérée sur la ligne GLM (voir la figure 3.6).

Ligne de faisceau

FIG. 3.6 — Implantation des radioisotopes sur feuille d’aluminium. En haut & gauche :
extrémité de la ligne GLM ou sont placées les feuilles d’aluminium pour la collection
de faisceaux d’ions radioactifs. En haut a droite : vue de dessus montrant les feuilles
d’aluminium insérées dans la ligne GLM. La fleche indique la direction et le sens des
faisceaux d’ions radioactifs produits. En bas : feuille d’aluminium sur son support préte
a étre utilisée.

Cette feuille, de longueur 10 cm, de largeur 1 cm et d’épaisseur 0,5 mm, est subdivi-
sée en 8 compartiments. Chaque compartiment est irradié par un faisceau d’ion radioactif
émetteur -y produit dans la cible. Aprés I'implantation successive sur les 8 compartiments,

la feuille d’aluminium est sortie de la ligne, puis découpée en 8 piéces contenant chacun un
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isotope donné. Les 8 échantillons sont enfin placés 'un aprés I'autre & coté du détecteur
germanium en vue d’une y-spectrométrie hors ligne. Au vu du nombre d’opérations a
effectuer (découpage de la feuille, transport jusqu’au détecteur germanium et mesure pro-
prement dite), il est judicieux de travailler avec des isotopes dont la période est supérieure
au temps de préparation, mais pas trop longue pour pouvoir détecter leurs décroissances
radioactives. De facon & optimiser la procédure de mesure, nous placons un a un les 8
piéces devant le détecteur germanium en commencant par les isotopes & plus courte durée
de vie. Cette procédure est répétée plusieurs fois pour réduire les erreurs statistiques.
L’acquisition et I’analyse des données sont effectuées avec le programme GENIE 2000 [71]

développé par CANBERRA.

3.2.2 Détection en ligne

La détection en ligne est réalisée sur la ligne centrale commune aux séparateurs GPS
et HRS. Deux systémes de détection sont utilisés pour effectuer les mesures : un détecteur
germanium couplé avec une bande de transport métallisée et des cages de Faraday. La

figure 3.7 montre le dispositif de la bande de transport avec le détecteur germanium.

| Ligne de faisceau |

Enceinte contenant la bande de transport métallisée | Détecteur Germanium |

FIG. 3.7 — Dispositif installé sur la ligne centrale constitué d'une bande de transport
métallisée et d’un détecteur germanium

La bande de transport permet de collecter efficacement un élément volatile ou ga-
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zeux envoyé par le séparateur de masse. Une seconde aprés la collection, la bande place
I’échantillon devant le détecteur germanium, permettant ainsi d’effectuer les mesures en
ligne des activités des isotopes relachés a trés courte durée de vie (durée de vie de 'ordre
de la seconde & des heures).

Contrairement au détecteur germanium couplé & la bande de transport, les cages
de Faraday mesurent I'intensité des faisceaux d’ions en général stables ou radioactifs a
période trés longue, ces isotopes entrainant une activation nulle ou treés faible des cages
de Faraday. Les cages de Faraday disposent de plusieurs emplacements sur les trois lignes
ou elles peuvent étre placées exactement sur la trajectoire du faisceau a I’aide de petits
vérins pneumatiques. Elles sont reliées par des cables triaxiaux a des pico-ampéremeétres
qui donnent I'intensité du courant mesuré. Un systéme d’acquisition développé au PSI
permet de déclencher la mesure du courant avec larrivée du faisceau de protons sur la

cible.

Le tableau 3.1 résume les deux techniques utilisées avec les détecteurs correspondants.
Pour chaque technique, la période des isotopes détectés est spécifiée ainsi que quelques

exemples d’isotopes.

Méthode de Détecteur Période des Exemple d’
détection iIsotopes mesurés isotopes mesurés
Hors ligne Germanium minutes - qq jours | '%5Cd, 2°Hg, 23Hg
En ligne Germanium secondes - qq heures | ¥1Hg 201At 22X
Cage de Faraday | trés longue ou stables | '9Hg, 19Hg, 124Xe

TAB. 3.1 - Techniques de détection utilisées dans I'expérience 1S419.

3.3 Campagne de mesure

3.3.1 Déroulement des mesures

L’expérience 15419 s’est déroulée suivant trois phases d’irradiation entre 2004 et 2005

Premiére phase
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La premiére phase a eu lieu en mai 2004 avec un faisceau de protons d’énergie de 1,4
GeV. La cible de spallation en Pb-Bi liquide était chauffée entre 400 ° et 600 °C. Elle a duré

environ 60 heures d’irradiation avec un faisceau d’intensité moyenne de 9,45.107° mA.

Seconde phase

La deuxiéme phase a été réalisée au mois d’aotit de la méme année avec la méme énergie
de faisceau de protons. Du Pb liquide a été pendant cette phase portée a la température
de 500°. Initialement du Pb-Bi liquide était prévu comme dans la premiére phase, mais
une cassure observée au début des mesures sur la ligne de transfert connectée a la cible,
nous obligea alors de prendre une cible en Pb fondu, seule cible disponible a4 ce moment

la. Cette cible fut irradiée par un faisceau de protons d’intensité moyenne 1,5.107° mA.

Troisiéme phase
Pendant la troisiéme et derniére phase, effectuée en aott 2005, les mesures sont réalisées

avec une cible de Pb-Bi liquide dont la température variait de 250 ° & 600 °C.

Date début | Date fin | Durée d’irradiation (heures) | Intensité moyenne (mA)
1 GeV
15-08 20 :00 | 16-08 16 :00 20 1,04.101
16-08 16 :00 | 18-08 4 :00 36 2,56.10~*
18-08 4 :00 | 18-08 10 :00 6 0
18-08 10 :00 | 18-08 21 :30 11,5 2,98.10~1
18-08 21 :30 | 19-08 06 :00 5.5 9.88.10 %
1,4 GeV
19-08 06 :00 | 21-08 14 :00 96 2,55.107%
21-08 14 :00 | 22-08 07 :00 17 1,1.107%
99-08 07 00 | 22-08 12 00 5 6,18.10 ™
22-08 12 :00 | 23-08 14 :00 26 9,26.107%

TAB. 3.2 — Valeurs moyennes de courant de protons sur la cible & différents intervalles de
temps pendant la troisiéme phase d’irradiation.

Dans un premier temps, la cible a été irradiée avec un faisceau de protons d’énergie de
1 GeV puis de 1,4 GeV dans un second temps. L’intensité du faisceau de protons a varié

au cours de cette phase d’irradiation comme le montre le tableau 3.2.
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Ces trois phases nous ont permis de faire les mesures que nous présentons dans la

prochaine section.

3.3.2 Bilan des mesures

Le tableau 3.3 récapitule les principaux paramétres des ’expérience 1S419.

Parameétres Phase 1 Phase 2 Phase 3
Energie 1.4 GeV 1.4 GeV 1-1.4 GeV
Durée du supercycle 16.8 s 16.8 s 144 s
Profil faisceau (Gaussien) Oy — 0y — 3.5 mm

Cible Pb-Bi Pb Pb-Bi
Masse cible 47 g olb g 047 g
Taille cible (cylindrique) L=20cm,r—1cm
Température cible 400 “C, 600°C | 500 “C I 250 "C a4 600 °C
Température ligne de transfert environ 300 "C

TAB. 3.3 — Récapitualation des principaux paramétres de 1’expérience.

Nous avons mesuré les activités des isotopes volatiles et gazeux avec les détecteurs
germanium. Les cages de Faraday nous ont permis d’avoir accés & l'intensité du courant
généré par ces isotopes. La variation de ces deux observables physiques en fonction de la
température a finalement été étudiée pour une énergie de 1,4 GeV. Cette derniere étude
fournit des informations sur I'influence de la température sur le relachement d’éléments
volatiles et gazeux dans une cible de spallation liquide. Nous présentons dans les tableaux
3.4 et 3.5 'ensemble des isotopes mesurés avec leurs techniques de détection respecti-
vement pour des faisceaux de protons d’énergie 1 et 1,4 GeV. Le tableau 3.6 donne la
liste des isotopes mesurés pour étudier la dépendance du relachement en fonction de la

température.
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Cible : Pb-Bi liquide, T . = 600 °C, Ep = 1 GeV
Détection en ligne par germanium
Elément Nombre de masse
Ar 41, 43, 44
Kr 77, 85, 87, 88, 89, 90
Xe 121, 123, 125
Hg 186, 188, 190, 192, 193, 195, 197, 203, 205, 206
At 204, 208, 210
Détection hors ligne par germanium
Ar 41
Kr 75, 76, 77, 79, 85, 87, 88
Br 80
Cd 105, 107, 111, 115
Xe 119, 120, 121, 122, 123, 125, 127, 129, 131, 133, 135
I 124, 126, 128, 130
Hg 189, 190, 191, 192, 193, 195, 197, 199, 203, 205
At 201, 202, 203, 204, 206, 207, 208, 209, 210

TAB. 3.4 — Liste des isotopes mesurés avec une cible de Pb-Bi liquide portée & 600 °C et
avec un faisceau de protons & 1 GeV.

Cible : Pb-Bi liquide, T.y. = 600 °C, Ep = 1,4 GeV
Détection en ligne par germanium
Elément Nombre de masse
Ne 23, 24
Ar 44
Kr 81, 88, 89, 90
Xe 120, 121, 122, 125
Hg 184, 186, 188, 190, 192, 193, 195, 203, 205, 206
At 204, 208, 209, 210
Détection hors ligne par germanium
Kr 80, 84
Br 80
Cd 105, 111
Xe 122,123, 125, 127 129, 131, 133, 135
I 124, 126, 128
Hg 189, 190, 191, 192 193, 195, 197, 199, 203, 205
At 204, 205, 206, 207, 208 209, 210, 211
Détection en ligne par cage de Faraday
He 4
Kr 80, 84
Xe 124
Hg 194, 196

TAB. 3.5 — Liste des isotopes mesurés avec une cible de Pb-Bi liquide portée a 600 °C et
avec un faisceau de protons a 1,4 GeV.
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Ep = 1,4 GeV
Détection en ligne par cage de Faraday, Cible : Pb liquide
Teipe = 520 °C,
Elément Nombre de masse
He 4
Détection hors ligne par germanium, Cible : Pb-Bi liquide
T ine — 500 °C
Br 80
Cd 111
Xe 123
Hg 203
At 204, 209
Tipe — 400 °C
Br 80
Cd 111
Xe 123
Hg 203
At 204, 209, 210
T e — 300 °C
Br 80
Cd 111
Xe 123
Hg 203
At 208, 209, 210
Teipe = 250 °C
Ne 24
Kr 87
Cd 111
Xe 123
Hg 190, 203
At 209

TAB. 3.6 — Liste des isotopes mesurés pour différentes températures de la cible.
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Chapitre 4

Analyse des données expérimentales

Le dispositif expérimental et la procédure de détection décrits dans le chapitre précé-
dant, nous ont permis de réaliser des mesures pour plusieurs isotopes gazeux et volatiles.
La figure 4.1 donne une vue schématique du dispositif montrant I'emplacement des cages
de Faraday ayant servi a déterminer les efficacités d’ionisation et de transmission. Les
deux premiéres sections de ce chapitre sont consacrées a la détermination de ces efficaci-
tés. Les deux suivantes présentent I’étalonnage des détecteurs germanium ainsi que I’étude
du bruit de fond. La derniére section détaille le calcul de ’activité au dessus de la surface

libre & partir de Pactivité mesurée.

. At .
Cage de Faraday (CI-;)J,W-«N‘ CF CF N
j SourceN “’dét:gti::\m>
e A N
- v
Faisceau de Efficacité d’ionisation  Efficacité de transmission

FIG. 4.1 — Vue schématique du dispositif expérimental avec une mise en évidence de la
position des cages de Faraday ayant servi a déterminer les efficacités d’ionisation et de
transmission.
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4.1 Efficacité d’ionisation

L’efficacité d’ionisation de la source & plasma mesure sa capacité & produire des fais-
ceaux d’ions et d’en assurer une extraction rapide et sélective. Cette efficacité dépend
principalement du champ magnétique appliqué et des potentiels aux anodes. Afin d’op-
timiser 'efficacité de la source, nous avons réalisé des mesures en introduisant un débit
constant de gaz (constitué de He/Ar/Ne/Kr/Xe) dans la source d’ionisation.

Nous avons cherché, dans un premier temps, 3 déterminer la valeur de I'intensité du
champ magnétique qui maximise le flux de gaz en sortie de la source.

Pour cela, nous avons mesuré avec une cage de Faraday située a la sortie de la source (cf.
4.1), la quantité d’ions de xénon produits en fonction du courant appliqué. Les résultats

obtenus sont montrés sur la figure 4.2.

D03
Anocde 1= 100V, Anode 2 = 180V &
Anode 1= 80V, Anode 2=160V =
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0005 =y &
D i
D 8

1 24 3 4 5
Courant induisant le champ magnétique (A)

FI1G. 4.2 - Courant de *?Xe™ mesuré en fonction du courant appliqué induisant le champ
magneétique a I'intérieur de la source, pour trois valeurs de potentiel 4 ’anode 1.

L’intensité maximale de courant de xénon est obtenue lorsque le courant appliqué
induisant le champ magnétique a I'intérieur de la source est de I'ordre de 4,2 A. Autour de

cette valeur, le courant détecté par la cage de Faraday est relativement stable. Ceci permet
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de nous affranchir d’une légére variation du champs magnétique en cours d’expérience.
L’étape suivante consiste a trouver la valeur optimale de la tension & I'anode 1. Pour
cela, les courants d’ions des différents éléments présents dans le gaz sont mesurés avec
une tension fixe & I’anode 2 (160 V) et une tension variable a ’anode 1 (de 0 & 180
V). Le courant induisant le champ magnétique est fixé a 4,2 A (valeur choisie lors de
I'étape précédente). La figure 4.3 montre les intensités de courant d’ions *?Xe", *He',
A1t et 82 Krt en fonction de la tension appliquée a 'anode 1. Les courbes présentées

sur cette figure sont obtenues pour différentes quantités de gaz introduites dans la source

d’ionisation.

0.06 : ; T
“He* —A—
0.05 N Oprt —m— |
i 84Kr+ S

0.04

0.03

0.02

Courant d’ions détectés (LA)
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e - A/”"‘—‘\
1 L L
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. .100
Tension a I'anode 1 (V)

FIG. 4.3 — Courant mesuré pour différents isotopes en fonction du potentiel 4 ’anode 1.

Les courants détectés sont maximaux pour une tensions de 90 V comme on peut le
voir sur la figure 4.3.

S’appuyant sur ces résultats, nous avons fixé pour la source d’ionisation des tensions
de 90 et 160 V respectivement pour ’anode 1 et 2 ainsi qu’un courant induisant le champ
magnétique de 4,2 A. Ces paramétres sont restés inchangés par la suite au cours de
I’expérience.

Une fois la source d’ionisation réglée, les efficacités d’ionisation en fonction de la nature
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des isotopes sont déterminées en calculant le rapport des courant d’ions mesurés par des
cages de Faraday situées respectivement aprés le séparateur et & l’entrée de la source
d’ionisation (cf. figure 4.1). L’efficacité d’ionisation est, de ce fait, le produit de trois
efficacités différentes : I'efficacité d’ionisation propre de la source, 'efficacité d’extraction
et Defficacité du séparateur. Durant 'expérience 15419, deux techniques de mesure ont

été utilisées : la méthode des gaz rares et la méthode d’implantation.

Méthode des gaz rares
Comme précédemment, nous introduisons dans la source d’ions une quantité connue
d’un mélange de gaz rares (He/Ar/Ne/Kr/Xe). Connaissant le débit d’entrée (en mbar 1/s)
et la proportion de chaque isotope dans le mélange, nous pouvons calculer le courant
associé a chaque isotope en entrée de source en utilisant la formule de Knudsen (4.1) [72].
L A;

"Ny, -

Ii: N
c-R-T 100

(4.1)

ou I; est le courant de I'isotope ¢ introduit dans la source en ampére, L le débit du
gaz en mbar /s, ¢ le facteur de conversion des mbar en atm, ¢ = 1013 mbar/atm, R =
8,2057-1072 1 atm mol~! K~! la constante universelle des gaz, T la température ambiante
en Kelvin, N4, le nombre d’Avagadro, e la charge de I’électron et A; le pourcentage de
I’isotope ¢ dans le mélange.

Le tableau 4.1 présente les résultats obtenus pour efficacité d’ionisation par la mé-
thode des gaz rares. Les résultats sont des valeurs moyennes prises a partir de plusieurs
séries de mesures. Les erreurs sont estimées a partir de la dispersion des résultats autour

des valeurs moyennes.

| Elément | Efficacité d’ionisation (%) |

He 0,13 + 0,01
Ne 0,57 + 0,03
Ar 4,27 + 0,16
Kr 8,32 & 0,57
Xe 12,69 £ 0,97

TAB. 4.1 - Efficacités d’ionisation de la source a plasma obtenues par la méthode des gaz
rares.
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Pour les autres éléments volatiles ou gazeux, nous disposons de données bibliogra-

phiques [73] et d’une seconde méthode appelée méthode d’implantation ou de dépét.

Méthode d’implantation ou de dépoét

Elle consiste & déposer, en fines couches sur une mince feuille d’or d’1 cm?, 37 nmol de
mercure qui correspondent & un équivalant de 296 nA-h de 2°2Hg™. La feuille d’or est alors
introduite dans le cylindre de la cible. La cible est chauffée pour permettre le relachement
complet du mercure vers la source d’ionisation. La mesure d’efficacité est effectuée de

facon identique & la méthode des gaz rares en utilisant les mémes cages de Faraday.

Le courant de 2°?Hg " mesuré en fonction de la température de la cible est représenté sur
la figure 4.4. Nous observons sur cette figure un grand pic de relachement correspondant
a la température d’ébullition du mercure (357°C). Le courant total mesuré est de 66,9

nA-h soit une efficacité d’ionisation de 22,6 % pour les isotopes de mercure. L’incertitude

sur les mesures est estimée & 10 %.
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FIG. 4.4 — Courant de 22Hg" en fonction de la température de la cible.
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Nous avons utilisé la méme procédure avec le thallium en déposant sur la feuille d’or
534 nA-h de 2%TI" correspondant & 28,2 nmol de thallium. Malheureusement, nous ne
pouvons pas utiliser des températures supérieures & 600°C car il y a alors un risque
accrii de rupture de la cible. Dans cette gamme de température, le thallium n’est pas
complétement relaché. Donc seule l'efficacité du 2?Hg' a pu étre déterminée par cette

méthode.

Estimation de l’efficacité d’ionisation pour les autres éléments volatiles
Les efficacités d’ionisation pour les isotopes d’iode, de brome, de cadmium et d’astate
ne pouvant pas étre mesurées, elles ont été estimées sur la base des efficacités d’ionisation

déja mesurées et présentées sur le tableau 4.2 et & partir des données bibliographiques

[43].

Elément | Potentiel de premiére Efficacité
ionisation (eV) d’ionisation (%)

He 24,58 0,13 £ 0,01
Ne 21,56 0,57 + 0,03
Ar 15,75 427 + 0,16
Kr 13,99 8,32 + 0,57
Xe 12,13 12,69 + 0,97
Hg 10,43 226 + 2,3

TAB. 4.2 — Efficacités d’ionisation de la source a plasma associées aux valeurs du potentiel
de premiére ionisation des éléments mesurés

Ainsi, nous nous sommes référés a la courbe de I'efficacité d’ionisation des éléments
en fonction du potentiel de premiére ionisation de la figure 4.5.

Au regard de cette figure, nous voyons que 'efficacité d’ionisation augmente lorsque le
potentiel de premiére ionisation diminue. Des mesures précédentes de P'efficacité d’ionisa-
tion des sources de type FEBIAD [74] ont aussi montré que lefficacité d’ionisation pour
ce type de source est constante & partir des potentiels de premiére ionisation inférieurs
ou égaux a 10 eV. Ces deux constatations, nous ont permis d’attribuer la méme efficacité

d’ionisation aux isotopes de mercure, d’iode, de cadmium et d’astate. Aussi, nous avons
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F1G. 4.5 — Efficacité d’ionisation en fonction du potentiel de premiére ionisation.

choisi la méme valeur d’efficacité d’ionisation pour le xénon et le brome.

4.2 Efficacité de transmission

L’efficacité de transmission représente la capacité des lignes a transporter les faisceaux
d’ions radioactifs jusqu’aux systémes de détection. Elle est égale au rapport des courants
mesurés par deux cages de Faraday, I'une placée auprés des détecteurs et 'autre située
aprés le séparateur (cf. figure 4.1). Il convient de déterminer cette efficacité pour chaque
ligne de détection : celle de la ligne centrale et celle de la ligne GLM.

La figure 4.6 présente les efficacités de transmission pour la ligne centrale en fonction
du nombre de masse des isotopes pour les énergies de 1 et 1,4 GeV.

L’efficacité de transmission varie entre 70 % et 85 % ce qui montre que les faisceaux
d’ions radioactifs sont relativement bien transmis aux détecteurs. Pour rappel, la ligne

centrale a servi aux mesures en ligne et la ligne GLM aux mesures hors ligne.
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FIG. 4.6 — Efficacité de transmission de la ligne centrale en fonction de la masse atomique
des isotopes.

Sur la figure 4.7 sont représentées les efficacités de transmission de la ligne GLM pour

les énergies de 1 et 1,4 GeV.

Les efficacités de transmission mesurées pour la ligne GLM sont comprises entre 60 et
75 %. Les incertitudes expérimentales sur les efficacités de transmission des deux lignes
sont calculées de la méme maniére que celles des efficacités d’ionisation en considérant la
dispersion des résultats autour des valeurs moyennes. Pour la ligne GLM, les incertitudes
expérimentales sont de 'ordre de 5 % des valeurs mesurées (sauf pour ’hélium de 'ordre

de 7 %). Pour la ligne centrale, elles sont estimées a 4 % des résultats des mesures.

La transmission de la ligne centrale est plus élevée que celle de la ligne GLM. Cette
meilleure transmission sur la ligne centrale peut s’expliquer par une meilleure focalisation
du faisceau d’ions sur cette ligne.

Les valeurs d’efficacité obtenues a la fois sur la ligne centrale et sur la ligne GLM, a
1 et 1,4 GeV, varient aussi au cours du temps. Elles ont donc été mesurées réguliérement

au cours de l'expérience pour étre ensuite utilisées dans 1’extraction des résultats.
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FiG. 4.7 — Efficacité de transmission de la ligne GLM en fonction de la masse atomique
des isotopes.

A ce stade, nous avons obtenu les efficacités nécessaires pour corriger les valeurs des
courants d’ions radioactifs qui ont successivement traversés la source d’ionisation, le sé-

parateur de masse et les lignes de transmission.

4.3 Etalonnage des détecteurs germanium

Les détecteurs germanium ont été utilisés pour mesurer hors ligne (avec les feuilles de
collection en aluminium) et en ligne (détection effectuée sur la bande électromagnétique
de transport) D'activité des éléments gazeux ou volatiles. Ce sont des détecteurs & haute
résolution intrinséque et de faibles impuretés.

Pour obtenir une identification des radioisotopes et une mesure correcte de leur acti-
vité, les détecteurs doivent étre étalonnés aussi bien en énergie qu’en efficacité. Des sources
standards d’activités et de spectres connus sont utilisées. Elles sont listées avec les valeurs

des principales raies v dans le tableau 4.3.
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Source | Energie des rayons v (keV)

22Na, | 1275
24N3g, 1369, 2754
“Mn | 835

Co | 122, 137

0Co | 1332, 1173

133Ba, | 356, 81, 303, 384, 276

B2Eu | 122, 344, 1408, 964, 1112, 779, 1086, 245
2Am | 60

TAB. 4.3 — Liste des sources utilisées pour I’étalonnage des détecteurs germanium.

Les figures 4.8 et 4.9 montrent respectivement les courbes d’étalonnage en énergie

obtenues pour le détecteur hors ligne et pour le détecteur en ligne.
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F1G. 4.8 — Courbe d’étalonnage en énergie du détecteur germanium hors ligne.

Cet étalonnage permet d’attribuer a chaque rayonnement vy détecté son énergie cor-

respondante.

Aprés I'étalonnage en énergie, il faut déterminer I'efficacité de détection en fonction

du rayonnement -y détecté.

Les efficacités des détecteurs germanium utilisés pour les mesures hors et en ligne sont

aussi montrées respectivement sur les figure 4.10 et 4.11.
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F1G. 4.11 - Efficacité du détecteur germanium en ligne en fonction de I'énergie.

Il nous est donc maintenant possible d’identifier et de quantifier de maniére correcte

les raies v détectées. Dans la section suivante, nous nous intéressons a ’étude du bruit de

fond.

4.4 Détermination du bruit de fond

4.4.1 Détecteurs germanium

Puisque nos détecteurs germanium sont isolés du faisceau d’ions radioactifs, la seule

source de bruit de fond & laquelle ils sont soumis est la radioactivité naturelle. Le logiciel

que nous avons utilisé (GENIE 2000) intégre une procédure de soustraction de bruit de

fond préalablement mesuré. Cette procédure est apppliquée dans notre schéma d’analyse.
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4.4.2 Cages de Faraday

Les cages de Faraday nous ont permis de mesurer le courant des isotopes stables ou a
durée de vie trés élevée. Ces mesures ne sont pas réalisables avec un détecteur germanium,
ce qui montre la complémentarité des deux techniques. Nous avons évalué le bruit de fond

afin d’estimer sa contribution sur les mesures réalisées.
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FIG. 4.12 — Mesure du bruit de fond.

Pour ce faire, nous avons enregistré avec une cage de Faraday positionnée a 'extrémité
de la ligne centrale pendant quelques secondes le courant d’ions de “Hg* produit en
présence et en absence de faisceau d’ions sur la ligne de transmission. La figure 4.12 donne
'intensité du courant de *Hg" mesurée par la cage de Faraday. Sur la figure, nous voyons
que lorsque le séparateur de masse n’envoie pas de faisceaux d’ions radioactifs sur la ligne
de transmission, alors la mesure du courant d’ions devient trés faible. Le courant mesuré
en présence du faisceau d’ions radioactifs est supérieur de 3 ordres de grandeur au courant
mesuré en ’absence de faisceaux.

La contribution du bruit de fond, dans les mesures faites avec les cages de Faraday,

est par conséquent négligée dans ’extraction de nos résultats.
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A ce stade, nous pouvons calculer I'activité des radioisotopes au dessus de la surface

libre.

4.5 Calcul de P’activité au dessus de la surface libre

Pour obtenir les taux de production des isotopes au dessus de la surface libre de
la cible, on définit efficacité totale e comme le produit des efficacités d’ionisation, de

transmission et de détection :

ET = Eion * Etrans * Edet (42)

avec Eion, Eiranss Eder l€S efficacités respectives de la source d’ionisation, de la ligne
de transmission et du détecteur utilisé. L’efficacité totale e dépend de I'isotope et des
conditions expérimentales.

Il reste maintenant a corriger les pertes par décroissances radioactives pendant le temps
At. Cet intervalle de temps correspond au temps de parcours depuis la source jusqu’a
I’appareil de détection. Sa durée est fixée essentiellement par le temps de collection et de
mesure des isotopes radioactifs.

Le calcul de I'activité d’un isotope au dessus de la surface libre de la cible, Agy,, & partir
de celle détectée, Ap, se fait en prenant en compte l'efficacité totale er préalablement
déterminée mais aussi les schémas de décroissance radioactive. Pour cela plusieurs cas

doivent étre considérés en fonction des modes de décroissance.

Premiére possibilité
L’isotope détecté décroit par émission 8 vers son noyau fils ou il fait une transition
isomérique a partir de son état métastable vers son état fondamental stable.
Nous pouvons citer pour le premier cas, I’exemple de l'isotope '?*I dont ’équation et
le schéma de désintégration (voir figure 4.13) sont montrés ci-dessous :
12A] 124 4 g
Pour le second cas, nous avons I'exemple de lisotope 3'Xe qui passe de son état

isomérique a son état fondamental stable par transition isomérique suivant I’équation :
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124)

4,15 jours
B
FIG. 4.13 — Schéma de désintégration du *I

131mXe — 131Xe + 5.

Son schéma de désintégration est représenté sur la figure 4.14 :
7
BIMXe m— 11,9 jours

Transition isomérigue

B1Xe stable

FIG. 4.14 — Schéma de désintégration du '3'Xe

Dans ces cas, la relation entre les deux activités s’écrit par :

A
A.S'L = iz . e)‘At (43)
€T

avec ) la constante de désintégration de 'isotope mesuré.

Deuxiéme possibilité
L’isotope a un état fondamental et un état métastable. C’est le cas par exemple de
Iisotope "' Hg qui peut décroitre par émission 3 soit a partir de son état fondamental ou
soit & partir de son état métastable.
Les équations et les schémas de décroissance (voir figure 4.15) sont illustrés par :
wimyy 1914y + B+
WHe — 1Ay + gt
Posons respectivement ™\ et 9\ les constantes radioactives de I'isotope dans son état

métastable et dans son état fondamental. L’activité totale au dessus de la surface libre
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1g1ran N 50,8 minutes 1g1gHg 49 minutes

19180 , 191AY “5

FIG. 4.15 — Schéma de désintégration du *'Hg

Asy, s'écrit en fonction des activités détectées de Disotope dans son état fondamental
(YAp) et dans son état métastable (™Ap) :
D 69/\At + _“4D e AAL (44)

Asr, = —
gET mET
avec Jer et "er les facteurs correctifs respectifs pour l'isotope a I’état fondamental et

a I’état métastable.

Troisiéme possibilité
L’isotope décroit & partir de son état métastable par une transition isomérique vers
son état fondamental. De son état fondamental, il fait une décroissance B vers son noyau
fils. Nous pouvons citer comme exemple I'isotope Kr dont les équations et les schémas
de désintégration (cf. figure 4.16) sont donnés par :
PmKy —y 9Ky

PIKr — ™Br 4 gt

YQmKr

50 secondes

Transition isomérique

?ggKr -—4—-\34,9 heures
\ F
[ - [ ——
FIG. 4.16 — Schéma de désintégration du Kr

La relation entre les activités au dessus de la surface libre de la cible et celle mesurée
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est plus complexe. Pour ce faire, donnons les équations de décroissance & partir de I'état

meétastable et I’état fondamental :

d™N = —"\™Ndt (4.5)

et

d9N = ™\™Ndt — 9) INdt (4.6)

La résolution du systéme d’équations donne :

’InA m
"Ast, = ng ce A (4.7)
et
gAD g g)\ m
IAa;y = —2 . AL _ mA (A _ AL 4.
SE™ ger ‘ mep (9N —m A) n(e e ") (4.8)

avec ™Agr et 9Ag; les activités du métastable et du fondamental au dessus de la

surface libre. L’activité totale est la somme de ces deux contributions :

Agr, = ™Agr+ YAst (4.9)

Derniére possibilité
Le dernier cas est celui d’un isotope qui peut faire une décroissance a partir de son état
métastable de deux facons différentes par transition isomérique vers son état fondamental
avec un rapport de branchement RB;,_,, ou par décroissance 3 avec un rapport de bran-
chement de 1 — RB,,,,. Ensuite de son état fondamental, I'isotope fait une décroissance
B vers le noyau fils. C’est le cas des isotopes 85Kr dont les équations et les schémas de
décroissance (voir figure 4.17) sont montrés ci-dessous :
8mKr —» 8%9Kr
8mKr —s 8Rb + -
859Kr — 8Rb + 8~
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F1G. 4.17 — Schéma de désintégration du 3°Kr

Pour le métastable, nous avons

"Agr, = "Ap e A (4.10)
SL = ey e )
et pour le fondamental,
IAp 9\ . a
9 AP P YA A B m AAL _ MAAL
Asy = Iep ¢ mep(9IN — m\) RBp -,y ™Ap(e € ) (4.11)

L’activité totale de I'isotope au dessus de la surface est :

Asr, = MAsr, + YAgy (4.12)

Dans le chapitre suivant, nous présentons les résultats obtenus en appliquant la pro-

cédure d’analyse de données que nous avons explicitée dans ce chapitre.
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Chapitre 5

Reésultats expérimentaux

Durant Pexpérience 1S419, nous avons mesuré les taux de production au dessus de la
surface libre des cibles au Pb et Pb-Bi liquides des isotopes d’He, Ne, Ar, Kr, Br, Cd, I,
Xe, Hg, et At 3 des températures variant de 250° & 600 °C. Les cibles ont été irradi¢es
par des faisceaux de protons d’énergie 1 et 1,4 GeV'. Le choix de ces éléments reléve de
plusieurs facteurs comme la volatilité induisant une augmentation de pression au dessus
de la surface libre, les dommages induits sur les matériaux et la radiotoxicite.

Ce chapitre est divisé en trois sections. La premiére section est consacrée aux résultats
des mesures de la dépendance du relachement en fonction de la température. Dans la
seconde section, nous présentons 1'étude expérimentale sur les fonctions de relachement et
enfin dans la derniére section, nous exposons tous les résultats sur les taux de production

au dessus de la surface libre de la cible au Pb ou Pb-Bi liquide des isotopes volatiles

produits par irradiation des cibles par des faisceaux de protons énergétiques.

5.1 Dépendance en température des taux de relache-

ment

Ces mesures permettent d’estimer la quantité d’ions relachés en fonction de la tempé-

rature. Cette étude est intéressante, par exemple, en cas d’accident ol des températures

11 ’ensemble des résulats que j’ai obtenu en analysant les mesures accumulées au cours de ’expérience
1S419 sont regroupés sous forme de tableaux dans I’Annexe B
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trés élevées peuvent étre atteintes. Ces températures trés élevées favorisent le relachement
d’isotopes moins volatiles & partir de la cible.
Deux techniques de mesures ont été utilisées :
— des mesures hors lignes par y-spectroscopie en collectant les isotopes sur des feuilles
d’aluminium pour des températures de la cible variant de 250° & 600°C
— des mesures en ligne avec des cages de Faraday pour les isotopes stables aux tem-
pératures de 500 ° et 650 °C.

L’ensemble des mesures ont été faites avec des faisceaux de protons d’énergie 1,4 GeV.

5.1.1 Mesures par -y-spectroscopie

Nous avons mesuré par y-spectroscopie le relachement des isotopes 2*Xe, '1™(Cd,
203Hg et 299At pour différentes températures de la cible au Pb-Bi liquide. Les résultats
des mesures sont représentés sur la figure 5.1. Le xénon a été choisi car c’est un gaz rare.
La production de gaz rares influe de fagon non négligeable sur 'augmentation de pression
dans le vase d’expansion. Le mercure est a la fois radioactif et radiotoxique. L’astate a
été choisie car elle décroit sur du polonium hautement radiotoxique. Les isotopes de ces
éléments ont été selectionnés en fonction de leur durée de vie compatible avec la technique
de spectroscopie gamma.

Sur la figure 5.1, nous voyons que plus la température augmente plus le relachement
des isotopes augmente aussi. L’augmentation est plus rapide pour les isotopes de Cd et
d’At dont les diffusions sont trés faibles au début des mesures. A partir de 500 °C, le
relachement de tous les isotopes évolue lentement et tend vers une saturation. Ceci nous
ameéne & supposer qu’ils sont entiérement relachés hors de la cible a cette température.
Cette hypothése reste a confirmer ou a infirmer par I’analyse post irradiation de la cible
au PSI en Suisse dans le courant de ’année 2008.

Cependant, le xénon qui est un gaz rare devrait présenter un relachement constant en
fonction de la température. Les résultats sur le xénon contrastent donc avec le relachement
rapide et complet que 'on s’attendait & obtenir dés le début des mesures. C’est pourquoi
des mesures supplémentaires avec les cages de Faraday ont été effectuées sur d’autres gaz

rares pour essayer de comprendre cette anomalie sur la dépendance en température du
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FiG. 5.1 — Dépendance en température des taux de relachement des isotopes **Xe, '™ Cd,
209,210 At et 203Hg mesurés hors ligne par y-spectroscopie.

relachement du xénon.

5.1.2 Mesures par cages de Faraday

Pour essayer de mieux comprendre le cas du xénon, des mesures additionnelles ont
été réalisées avec le 82Kr a l'aide d’une cage de Faraday pour des températures de la
cible fixées 4 500°C puis & 650°C. Dans le méme temps, nous avons mesuré le ***Hg
pour confirmer son complet relachement a partir de 500 °C. Le choix de ces deux isotopes
stables est compatible avec la technique de mesure de courant avec une cage de Faraday.

Pour faire ces mesures, la cible au Pb-Bi recoit une série de vingt paquets successifs.
Chaque paquet contient environ 5 - 102 protons. Ensuite, les mesures sont effectuées
pendant prés d’une heure durant laquelle aucune nouvelle impulsion n’est émise. Ce temps
de mesure relativement long s’explique principalement par la nature de la cible épaisse et
liquide ot la diffusion dans la cible est relativement lente.

Les résultats des mesures pour le krypton et le mercure sont montrés respectivement

sur les figures 5.2 et 5.3.
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F1G. 5.2 — Courant de ¥Krt mesuré en fonction du temps aux températures de la cible
500° et 650 °C par la cage de Faraday.
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F1G. 5.3 — Courant de *Hg" mesuré en fonction du temps aux températures de la cible
500° et 650 °C par la cage de Faraday.
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Le krypton garde le méme profil de relachement lorsque la température de la cible
varie de 500° & 650 °C. Cependant, nous notons une plus grande diffusion mais trés bréve
3 650 °C a l’instant o le faisceau de protons arrive sur la cible. En calculant la production
intégrale au cours de ces deux mesures, nous trouvons qu’elle est respectivement égale a
1,06 - 10® et 1.17 - 108 atomes/uC a 500 °C et 650 °C. Donc le krypton comme tous les
gaz rares produits dans la cible liquide est déja totalement relaché a 500 °C.

Nous observons sur la figure 5.3 que le relachement du 2**Hg est plus rapide a 650 °C
qu’a 500 °C. Malgré des vitesses de relachement différentes, les productions intégrales du
mercure dans ces deux mesures donnent des valeurs comparables. Elles sont respective-
ment égales & 6,04 - 107 atomes/uC et 6,47- 107 atomes/uC aux températures de mesures
fixées a 500 °C et 650 °C. Le mercure est aussi totalement relaché a 500 °C, seule sa vitesse
de relachement entre les deux températures change.

Sur les figures 5.2 et 5.3, nous constatons que le krypton diffuse complétement hors
de la cible portée & 500 °C au bout de cinq & six minutes aprés I'arrivée du faisceau de
protons sur la cible alors qu’il faut pour le mercure plus d’une demi-heure pour étre libérer
entiérement hors de la cible & la méme température. Les courbes en fonction du temps
de mesure contenues dans les figures 5.2 et 5.3 sont caractéristiques des éléments Kr et
Hg. On les appelle fonctions de relachement, la section suivante est consacrée a leur étude

expérimentale.

5.2 Fonction de relaAchement

Nous avons vu dans le chapitre 2, section 2.2, que le relachement des produits volatiles
dans une cible de spallation liquide est un processus complexe a cause des nombreux
phénomenes physiques (diffusion, effusion et désorption) et chimiques (formation d’oxydes,
réactions sécondaires) impliqués dans le relachement.

Nous avons mesuré avec des cages de Faraday couplées a un dispositif d’acquisition
développé au PSI, les fonctions de relachement des isotopes d’hélium, de krypton, de
xénon et de mercure. Ces fonctions sont représentées sur la figure 5.4. Les mesures ont

6té réalisées avec des faisceaux de protons d’énergie 1,4 GeV sur une cible de Pb liquide
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portée a la température de 400 °C.

L
i

FIG. 5.4 — Fonctions de relachement mesurées en ligne par une cage de Faraday. Ces
mesures ont été réalisées avec une cible de Pb liquide a la température de 600°C et
irradiée avec un faiceau de protons d’énergie 1,4 GeV.

Les mesures sont effectuées quelques secondes aprés I'arrivée du faisceau de protons sur
la cible. Sur la courbe de I’hélium, nous voyons un début de relachement nul correspondant
au temps avant ’arrivée du faisceau de protons et au temps de transport de ’hélium
jusqu’a la cage de Faraday. Ensuite, nous avons un pic de production que V'on attribue
a Parrivée du faisceau de protons. Aprés le pic, la production retombe pour s’annuler
lentement sous la forme d’une queue de distribution.

Pour les autres courbes, 'allure est différente. Ces courbes commencent par une pro-
duction non nulle avant ’arrivée du faisceau de protons sur la cible. Cette production
non nulle correspond a la queue de distribution du précédent relachement. En effet, les
mesures sont réalisées pendant la durée d’un supercycle de 14,4 secondes qui ne suffit pas

pour suivre entiérement le relachement des isotopes tels que le mercure, le krypton ou le
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xénon. Il faut plusieurs minutes pour mesurer la totalité de la fonction de relachement

dans le cas des cibles liquides et épaisses (cf. 5.1.2).

Dans les courbes des isotopes de krypton, de xénon et de mercure, la diminution de la
production est moins brusque que celle de ’hélium puisque pour ces isotopes, les parents
peuvent contribuer au relachement par décroissance radioactive. Les courbes du xénon et
du krypton présentent un creux dii aux fluctuations de la source d’ionisation causées par le
caractére pulsé du faisceau de protons. L’intégration de ces courbes en fonction du temps
donne les quantités produites en atomes par uC présentées sur le tableau 5.2. On remarque

que la production d’hélium est plus de cent fois supérieure aux autres productions.

Isotope | Production intégrale (atomes/uC)
“He 4,81-10"
80Kr 5,33 -10%
BTRy 9,29 101
24X e 3,99 - 100
1y 2,58 - 101
% g 2,88 - 101

TAB. 5.1 — Productions intégrales du *He, 8Kr, 8Kr, 1?*Xe, 1%Hg et '9*Hg tirées de leur
fonction de relachement.

5.3 Mesures des taux de production

Pendant V'expérience 1S419, nous n’avons pas mesuré des sections efficaces de pro-
duction mais des taux de production au dessus des surfaces libres des cibles épaisses et
liquides. Ces taux de production résultent en fait de la somme d’une production directe
par spallation et d'une production par décroissances radioactives des parents. Nous appe-
lons taux de production, le nombre d’atomes produits au dessus de la surface libre de la
cible par uC' de faisceau incident.

Les mesures sont effectuées avec des faisceaux de protons a 1 et 1,4 GeV sur des cibles
épaisses et liquides de Pb et Pb-Bi portées respectivement a des températures de 400°C

et 600 °C.
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5.3.1 Hélium

La production de I’hélium a été mesurée en 2004 avec la cible de Pb liquide irradiée
par un faisceau de protons de 1,4 GeV. La température de la cible était fixée a 400 °C.
La prise en charge de la production d’hélium est trés importante dans la conception des
cibles de spallation car il peut entrainer des dommages aux matériaux de structure par
gonflements ou par déplacements d’atomes et augmenter la pression résiduelle au dessus
de la surface libre de la cible. L’hélium avec I’hydrogéne sont les éléments les plus produits
pendant l'irradiation d’une cible de Pb liquide ou de Pb-Bi liquide.

Sa production est obtenue par intégration en fonction du temps de la fonction de
relachement représentée sur la figure 5.4 et aprés corrections par les différentes efficacités.
Elle est de 4,81 - 10'? atomes/uC. Ce taux de production en *He mesuré a 'aide d’une
cage de Faraday doit étre corrigé des contaminations par des combinaisons moléculaires
entre hydrogéne - tritium (H-T) et deuterium - deuterium (D-D). La contamination est
estimée en calculant le nombre de combinaisons moléculaires a partir des résultats de la

simulation MCNPX.

Soit N;; le nombre de combinaisons moléculaires entre les isotopes ¢ et j. Les indices 4

et j renvoient aux isotopes d’hydrogéne, de deuterium et de tritium. N;; est donné par :

Nu. N+ N
Nij = ;t(“/i]" Ntzt]) (

5.1)

Niot = 3°; N; est la somme des atomes d’hydrogéne, de deuterium et de tritium. Le
facteur a;; est donné par :
1 sii=j

2 sii#j

a;j =
La simulation MCNPX réalisée pour un faisceau de proton de 1,4 GeV sur la cible au
Pb liquide donne le nombre d’atomes par proton source :
- d’hydrogéne Ny = 2,39 atomes,/proton
— de deuterium Np = 0,67 atome/proton
— de tritium Ny = 0,39 atome/proton
— le nombre total d’atomes de H, D et T N,,; = 3,46 atomes/proton
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— d’hélium Ng, = 0,85 atomes/proton

Seuls les combinaisons entre isotopes conduisant a des molécules de masse moléculaire
égale 4 4 nous intéressent. Avec la formule 5.1, nous obtenons 0,06 combinaisons entre
deux isotopes de deuterium et 0,13 combinaisons entre hydrogéne et tritium soit au total
0,19 molécules susceptibles d’étre détectés en méme temps par la cage de Faraday avec
les 0,85 atomes de *He. Ceci nous permet d’obtenir une contamination de l'ordre de 18
% par les combinaisons moléculaires (DD et HT). La correction appliquée & la valeur

expérimentale nous donne un taux de production en ‘He égal a 3,940 - 10'? atomes/pC.

5.3.2 Krypton et xénon

Durant I’expérience, nous avons mesuré les taux de production du xénon et du krypton
alet 1,4 GeV avec la cible de Pb-Bi liquide & 600 °C. Le xénon et le krypton sont produits
par spallation durant la phase de fission et sont totalement relachés dans les conditions
expérimentales. Les résultats des mesures des taux de production d’isotopes de krypton
et de xénon a 1 et 1,4 GeV sont présentés respectivement sur les figures 5.5, 5.6, 5.7 et
5.8.

Les gaz rares représentent les éléments les plus faciles & produire et a extraire par la
méthode ISOL parce que étant des gaz relativement non réactifs. Leur relachement est
supposé complet dans les conditions de température de ’expérience. Donc, les données
expérimentales obtenues sont directement comparables aux résultats de simulations pour

tester les codes.

5.3.3 Mercure

Les figures 5.9 et 5.10 montrent respectivement les taux de production d’isotopes de
mercure obtenus par irradiation de la cible au Pb-Bi liquide par des faisceaux de protons
d’énergie 1,4 GeV et 1 GeV. Les résultats présentés sur ces figures ont été respectivement
obtenus pendant la premiére phase d’irradiation en 2004 et la derniére phase en 2005 par
différentes techniques de mesures. Cependant, la température de la cible est restée fixe &

600 °C pour les mesures données sur les deux figures.
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FIG. 5.5 — Taux de production d’isotopes de krypton mesurés pour un faisceau de protons
de 1 GeV sur une cible de Pb-Bi liquide a 600 °C.
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F1G. 5.6 — Taux de production d’isotopes de krypton mesurés pour un faisceau de protons
de 1,4 GeV sur une cible de Pb-Bi liquide & 600 °C.
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F1G. 5.7 — Taux de production d’isotopes de xénon mesurés pour un faisceau de protons
de 1 GeV sur une cible de Pb-Bi liquide a 600 °C.
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FIG. 5.8 — Taux de production d’isotopes de xénon mesurés pour un faisceau de protons
de 1,4 GeV sur une cible de Pb-Bi liquide & 600 °C.
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Les données expérimentales montrent un bon accord entre elles malgré les méthodes
de détection différentes et les différentes phases. Ceci est un bon exemple de la complé-
mentarité des méthodes de détection.

Les isotopes de mercure sont générés par la réaction de spallation par des collisions
périphériques ou une faible énergie d’excitation est transférée au noyau cible. Les éléments
de numéro atomique voisin 4 la cible, comme le mercure, sont produits en grande quantité
dans les réactions de spallation impliquant des protons trés énergétiques et des cibles
massives telles le Pb ou le Pb-Bi liquide. Dans ces cas, les sections efficaces de production
de noyaux lourds sont trés élevées [25].

En plus de sa production massive, nous notons que le mercure est totalement relaché
hors de la cible dans les conditions de I’expérience. Tous ces facteurs font qu’il est néces-
saire de prévoir des dispositifs de condensation ou de séquestration efficaces du mercure
dans les cibles de spallation comme MEGAPIE ou dans les ADS. En effet, le mercure
avec I’hélium et I’hydrogéne constituent les éléments volatiles qui contribuent le plus a

I’augmentation de la pression résiduelle au dessus de la surface libre.
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F1G. 5.9 — Taux de production d’isotopes de mercure mesurés pour une cible de Pb-Bi
liquide & 600 °C et une énergie faisceau de 1,4 GeV.
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FIG. 5.10 — Taux de production d’isotopes de mercure mesurés pour une cible de Pb-Bi
liquide a 600°C et une énergie faisceau de 1 GeV.

5.3.4 Astate

Les isotopes d’astate ont des durées de vie assez courtes et donc ils ne constituent pas
en soi un probléme sur le relachement des radioéléments volatiles.

Cependant, la décroissance 3 des isotopes d’astate conduit aux isotopes de polonium
qui sont pour la plupart hautement radioactifs. Ils sont émetteurs o et ont des périodes
trés longues. Par exemple, les isotopes 22 Po et 2*°Po, radioactifs c, ont des durées de vie
respectivement égales & 2,9 et 102 années.

Des lors, il est important de mesurer les taux de relachement des isotopes d’astate. Les
figures 5.11 et 5.12 représentent les taux de production expérimentaux d’isotopes d’astate
avec un faisceau de 1 et 1,4 GeV mesurés en ligne et hors ligne par y-spectroscopie. La
température de la cible est fixée a 600°C.

Les mesures d’astate effectuées durant ’expérience IS419 sont d’une grande importance
puisqu’il s’agit de la premiére observation d’isotopes d’astate par la méthode ISOL a

partir de l’irradiation d’une cible épaisse au Pb-Bi liquide par des faisceaux de protons
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F1G. 5.11 — Taux de production d’isotopes d’astate mesurés pour une cible de Pb-Bi
liquide & 600 °C et une énergie faisceau de protons 1 GeV.
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FIG. 5.12 — Taux de production d’isotopes d’astate mesurés pour une cible de Pb-Bi
liquide & 600 °C et une énergie faisceau de protons 1,4 GeV.
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énergétiques.

Durant ’expérience, le polonium produit dans la cible n’est pas relaché hors de la cible.
Ceci a été verifié expérimentalement par les mesures sur la dépendance en température
du relachement du polonium & partir d’une cible de Pb-Bi liquide réalisées au PSI par J.
Neuhausen [30].

Cette étude est réalisée en s’attachant a reproduire les conditions réelles d’irradiation
d’une cible de Pb-Bi liquide par un faisceau de protons énergétiques. Pour ce faire, des
échantillons de Pb-Bi dopés des isotopes de polonium sont introduits dans du Pb-Bi
liquide. La cible, chauffée de 150° & 1032°C, est alors plongée dans un mélange de gaz
Ar/H; ou Ar/H50. Les résultats des mesures pour deux échantillons de masses différentes

sont présentés sur la figure 5.13.
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Fic. 5.13 — Dépendance en température du relachement du polonium & partir de deux
échantillons de masses différentes dans du Pb-Bi liquide.

Pour les deux échantillons, une quantité mesurable ne commence & étre relachée qu’a
700°C. Donc, il n’y a pas de relachement de polonium & partir de la cible au Pb-Bi

liquide pendant I’expérience d’irradiation : en cas de détection hors cible de polonium, la
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décroissance d’isotopes d’astate en est la seule raison possible.

5.3.5 Iode

La figure 5.14 donne les taux de production des isotopes d’iode mesurés avec des fais-
ceaux de protons d’énergies 1 et 1,4 GeV sur la cible de Pb-Bi liquide pour une température

de 600 °C.
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FIG. 5.14 — Taux de production d’iode mesurés a la température de Pb-Bi liquide & 600 °C.

L’iode est trés peu volatile, les mesures des taux de production de ses isotopes dans
'expérience 15419 avoisinent 107 atomes/uC. Ce faible relachement de 1'iode est confirmé
par les mesures de dépendance en température réalisées au PSI par J. Neuhausen [32].
La figure 5.15 représente les résultats des mesures de la dépendance en température du
relachement de 1'iode pour des températures variant de 428 a 1223 K.

Le relachement de I'iode est presque nul pour des températures inférieures a 600 °C.
Un relachement mesurable ne commence a étre obtenu qu’a partir de 600 °C. Pour des
températures supérieures a 700 °C, nous obtenons un plateau montrant un relachement
constant correspondant & un relachement de 85 % de l'iode. Le reste de I'iode non relaché

est piégé dans le Pb-Bi par la formation de divers oxydes sur la surface libre.
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FI1G. 5.15 — Dépendance en température du relachement d’iode dans du Pb-Bi liquide.
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Chapitre 6

Comparaison avec les codes de

simulations

Dans ce chapitre, nous comparons les données expérimentales tirées de ’expérience
[S419 aux résultats de simulations réalisées avec le code de calcul Monte Carlo MCNPX.
Les simulations MCNPX ont été réalisées avec les modéles de cascade intranucléaire de
Bertini et celui de Cugnon développé dans le code INCL4 ainsi qu’avec les modéles d’éva-
poration /fission de Dresner et de Schmidt développé dans ABLA. Le code d’évolution
utilisé est CINDER’90.

6.1 (az rares

6.1.1 Hélium

Il est particuliérement intéressant de pouvoir simuler correctement les taux de produc-
tion d’hélium générés dans les cibles ’ADS comme celle de MEGAPIE. En effet, I'hélium
est parmi les éléments les plus produits par spallation par un faisceau de protons sur des
noyaux lourds tels que le Pb ou le Pb-Bi liquide. II est produit par spallation essentielle-
ment dans la phase d’évaporation de particules 1égéres chargées dont il fait partie et aussi
pendant la cascade intranucléaire.

Pendant ’expérience 15419, la production de *He est déterminée par intégration de

101




CHAPITRE 6. COMPARAISON AVEC LES CODES DE SIMULATIONS

la fonction de relachement (voir figure 6.1) aprés l'irradiation de la cible au Pb liquide par

un faisceau de protons d’énergie 1,4 GeV. La température de la cible était fixée a 400 °C.
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F1G. 6.1 — Fonction de relachement de I"*He généré par un faisceau de protons d’énergie
1,4 GeV sur une cible de Pb liquide portée a la température de 400 °C.

Cette fonction de relachement est mesurée par une cage de Faraday placée sur la ligne
centrale. Expérimentalement, la production intégrale trouvée aprés corrections par les
différentes efficacités et des contaminations isobariques est de 3,940 - 10'? atomes/uC.
La simulation, réalisée avec MCNPX couplé au modéle de cascade intranucléaire de Ber-
tini et a 'option d’évaporation-fission de Dresner prédit une production de 5,217 - 10!2
atomes/uC soit une production deux fois plus élevée que celle estimée par la combinaison
INCL4/ABLA de l'ordre de 2,675 - 10'2 atomes/uC. Des études expérimentales sur les
sections efficaces de production des résidus de spallation a partir des cibles en fer [75] et
en plomb [25] comparées aux simulations faites avec les combinaisons Bertini/Dresner et
INCL4/ABLA ont montré que les modéles physiques implémentés dans ces codes n’ar-

rivent pas estimer correctement la production d’hélium. Ce défaut de prédiction peut
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étre attribué au traitement par ces modéles de Iénergie d’excitation acquise par le noyau

chaud a la fin de la cascade intranucléaire et 4 I’émission de noyaux composites.

6.1.2 Xénon

Comme I’hélium, le xénon doit étre relaché totalement hors de la cible aux tempéra-
tures expérimentales donc les taux de production de ses isotopes mesurés peuvent étre
directement comparés aux résultats des simulations Monte Carlo MCNPX. La figure 6.2
donne les taux de production d’isotopes de xénon pour un faisceau de protons d’énergie

1,4 GeV sur la cible de Pb-Bi liquide portée 4 600 °C.
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FiG. 6.2 — Taux de production d’isotopes de xénon, pour une énergie de 1,4 GeV et
une température de 600 °C, comparés aux résultats des simulations Monte Carlo (Ber-
tini/Dresner et INCL4/ABLA).

Nous avons un bon accord entre les données expérimentales et les résultats des simu-
lations lorsque le code MCNPX est associé au modéle de cascade intranucléaire INCL4
et a I'option d’évaporation/fission ABLA. La derniére version du modéle de cascade de
Cugnon INCL4 associée avec le modéle d’évaporation/fission de K. H. Schmidt ABLA

prédit en général correctement les isotopes produits par spallation-fission.
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La combinaison Bertini/Dresner surestime les taux de production des isotopes de xé-
non & cette énergie. Bien que les isotopes de xénon soient produits par spallation durant
la phase de fission, il est difficile de distinguer la part du modéle de cascade intranucléaire
de Bertini et de celui d’évaporation /fission Dresner sur la surestimation du taux de pro-
duction. Cette surestimation du taux de production par Bertini/Dresner peut étre alors
attribuée d’une part a une trés grande énergie d’excitation cédée au noyau résiduel a la
fin de la cascade intranucléaire décrite par le modéle de Bertini favorisant en conséquence
la fission ou la fragmentation du noyau excité surtout dans le cas des cibles de numéro
atomique élevé. Ceci est bien illustré par des travaux expérimentaux et de simulations
[28, 27] qui montrent que la distribution de I’énergie d’excitation obtenue par Bertini
donne des valeurs largement supérieures aux valeurs expérimentales et a celles du code
INCLA.

Nous comparons dans le tableau 6.1 les valeurs moyennes d’énergie d’excitation obte-
nues expérimentalement avec celles obtenues par simulations avec Bertini et INCL4 pour
les réactions de spallation p(1,2 GeV) + F et p(1,8 GeV) + Au. Ces valeurs sont tirées de

la référence [27].

Réaction de spallation Données experimentales FE* INCL4 FE* Bertini
(MeV) (MeV) (MeV)

1,2GeVp + F 126 129 150

1,8 GeV p + Au 354 296 462

TAB. 6.1 - Comparaison des énergies d’excitation moyennes obtenues expérimentalement
et par simulations avec Bertini et INCLA4.

Nous observons que les simulations avec le modéle de cascade intranucléaire INCL4
s’accordent bien avec les données expérimentales pour des cibles légéres telles que le fer
et des cibles massives comme 'or. Le modéle de Bertini attribue plus d’énergie au noyau
excité & la fin de la cascade particuliérement pour les cibles massives comme 'or ol les
différences entre les simulations et les données expérimentales sur 'énergie d’excitation
peuvent étre supérieures a 100 MeV.

Les différences de traitement de ’énergie d’excitation entre ces deux modéles de cas-

cade resultent de plusieurs facteurs. Le modeéle INCL4 prédit plus d’émission de nucléons
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que Bertini, chaque nucléon émis emporte avec lui une certaine partie de I’énergie d’exci-
tation.

Aussi, le traitement du blocage de Pauli contribue a la diminution de Iénergie d’excita-
tion du noyau résiduel. Le blocage de Pauli tel qu’il est dans INCL4 est moins contraignant
entrainant par la méme occasion plus de cascades et plus de particules émises par rapport
4 une application stricte du principe de Pauli comme dans le cas du modéle de Bertini.
La figure 6.3 illustre bien cette diminution de I’énergie d’excitation lorsqu’on passe d’une

application stricte du blocage a I’application standard présente dans la version INCLA4.
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F1G. 6.3 — Distribution de P’énergie d’excitation dans la réaction de spallation p (1 GeV)
+ Pb calculée avec le modéle de cascade de Cugnon INCL.

Cette surestimation des taux de production des isotopes de xénon peut étre d’autre
part due aux défauts de prédiction que présente Dresner sur la compétition entre évapo-

ration de neutrons et particules légéres chargées [24].

105




CHAPITRE 6. COMPARAISON AVEC LES CODES DE SIMULATIONS

A 1 GeV, les simulations MCNPX avec INCL4/ABLA et Bertini/Dresner reproduisent
bien les données expérimertales (voir figure 6.4). La dépendance en énergie de la combi-
naison INCL4/ABLA semble meilleure que celle de Bertini/Dresner au vu du bon accord

entre résultats et simulations offert par INCL4/ABLA pour les deux énergies 1 et 1,4
GeV.
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FIG. 6.4 — Taux de production d’isotopes de xénon, pour une énergie de 1 GeV et une tem-
pérature de 600 °C, comparés aux résultats des simulations Monte Carlo (Bertini/Dresner
et INCL4/ABLA).

6.1.3 Krypton

Sur la figure 6.5, nous observons que 1’ensemble des simulations reproduit assez bien
les données expérimentales obtenues avec un faisceau de protons a 1 GeV et pour une
température pour la cible égale a 600°C. A 1,4 GeV, les données expérimentales (voir
figure 6.6) sont plus faibles que les résultats des simulations.

Puisque le krypton est totalement relaché hors de la cible et que INCL4/ABLA estime
relativement bien les produits de spallation issus de la phase fission (le krypton comme le

xénon sont produits par spallation/fission), le désaccord entre expérience et simulations
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FI1G. 6.5 — Taux de production d’isotopes de krypton, pour une énergie de 1 GeV et
une température de 600 °C, comparés aux résultats des simulations Monte Carlo (Ber-

tini/Dresner et INCL4/ABLA).
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F1G. 6.6 — Taux de production d’isotopes de krypton, pour une énergie de 1,4 GeV et
une température de 600°C, comparés aux résultats des simulations Monte Carlo (Ber-

tini/Dresner et INCL4/ABLA).
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sur la figure 6.6 ne peut étre attribué qu’a la nature des données expérimentales obtenues
a 1,4 GeV. Donc, les données expérimentales sur la production d’isotopes de krypton a
cette énergie doivent étre prises avec précaution.

A cette méme énergie, nous notons également une différence de prédiction entre
INCL4/ABLA et Bertini/Dresner. Bertini/Dresner donne des valeurs plus faibles par

rapport & INCL4/ABLA pour les isotopes de krypton dont la masse varie entre 80 et 87.

6.1.4 Néon et argon

Nous présentons dans ce paragraphe les isotopes d’argon et de néon mesurés respecti-
vement & 1 et 1,4 GeV a partir de la cible au Pb-Bi liquide portée a 600 °C.

Le tableau 6.2 regroupe les mesures expérimentales des isotopes de néon et d’argon
comparées aux simulations INCL4/ABLA et Bertini/Dresner. Ces isotopes sont produits
par multifragmentation durant la réaction de spallation. La multifragmentation intervient
dans la spallation lorsque 1’énergie d’excitation par nucléon (E*/A) du noyau residuel est
supérieure & 3 MeV. Une énergie d’excitation élevée entraine la multifragmentation du

noyau en plusieurs noyaux de masses intermédiaires.

Isotopes Données exp. INCL4-ABLA INCL4/Exp. Bertini-Dresner Bert/Exp.
(atomes/uC)  (atomes/uC) (atomes/ uC')

2Ne 1,38-108 1,50 - 107 0,11 1,35- 108 0.98

24Ne 1,19 -10% 6,25 - 10° 0,05 1,30- 108 1.09

Y Ar 1,69 - 108 1,94 - 108 1,15 4.47-108 2,64

BAr 3,08 - 107 6,60 - 107 2,14 3,66 - 108 11,88

AL 1,43 - 107 1,63 - 107 1.14 2,96 - 10° 20,7

TAB. 6.2 — Taux de productions des isotopes de néon a 1,4 GeV et d’argon a 1 GeV
comparés aux simulations Monte Carlo.

Nous avons déja remarqué que le modéle Bertini 4 ’opposé du modéle INCL4 surestime
I’énergie d’excitation conférée au noyau résiduel a la fin de la cascade intranucléaire. Ceci a
pour conséquence directe une surproduction par Bertini de noyaux de masse intermédiaire.

Sur le tableau 6.2, le rapport entre les résultats obtenus avec Bertini/Dresner et les
données expérimentales est trés grand pour les isotopes d’argon. Par exemple, Bertini

prédit une production de l'isotope **Ar environ vingt fois plus grande que expérience.
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Par contre, INCL4/ABLA présente des valeurs comparables ou méme plus faibles aux

données expérimentales. Le rapport entre expérience et INCL4 est proche de 'unité pour

les isotopes d’argon sauf pour le cas de I’ 43Ar.

6.2 Mercure

Les figures 6.7 et 6.8 donnent les taux de production des isotopes de mercure respec-
tivement pour des énergies de protons de 1 et 1,4 GeV.

Sur ces figures, on peut constater que le mercure est produit en trés grande quantité :
la production pour certains de ses isotopes peut atteindre 10'! atomes/uC. Le mercure,
élement de numéro atomique voisin de la cible, est généré principalement suite a des
collisions périphériques ou1 une faible énergie d’excitation est transférée au noyau cible par
le proton. Dans sa production, I’évaporation joue un role limité puisqu’un petit nombre
de nucléons est évaporé. La presque totalité du mercure est produite durant la phase de
cascade intranucléaire par émissions de nucléons et c’est dans cette phase de cascade que
les sections efficaces sont plus élevées [25].

Les données expérimentales présentent un bon accord avec les simulations Monte Carlo
MCNPX (Bertini/Dresner et INCL4/ABLA). Les modéles de cascade intranucléaire uti-
lisés estiment correctement 1’énergie d’excitation faible mise en jeu dans le cas de la
formation des résidus de masse voisine de la cible, d’otl leur bonne prédiction des taux de
production dans la zone de masse proche de la cible. Précédentes mesures et simulations
donnent la méme conclusion sur le bon accord de prédiction des simulations MCNPX
(Bertini/Dresner et INCL4/ABLA) pour les taux de production des isotopes voisins en

masses des cibles massives telles que le plomb |75] et fines comme le fer [24].

6.3 Astate

Nous comparons sur les figures 6.9 et 6.10 les taux de production des isotopes d’astate
obtenus expérimentalement respectivement aux énergies de faisceaux de protons a 1 et

1,4 GeV avec les simulations Monte Carlo MCNPX (Bertini/Dresner et INCL4/ABLA).
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FI1G. 6.7 — Taux de production d’isotopes de mercure, pour une énergie de 1 GeV et
une température de 600°C, comparés aux résultats des simulations Monte Carlo (Ber-
tini/Dresner et INCL4/ABLA).
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tini/Dresner et INCL4/ABLA).
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F1G. 6.9 — Taux de production d’isotopes d’astate, pour une énergie de 1 GeV et une tem-
pérature de 600 °C, comparés aux résultats des simulations Monte Carlo (Bertini/Dresner
et INCL4/ABLA).
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FIG. 6.10 — Taux de production d’isotopes d’astate, pour une énergie de 1,4 GeV et

une température de 600°C, comparés aux résultats des simulations Monte Carlo (Ber-
tini/Dresner et INCL4/ABLA).
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La cible au Pb-Bi liquide est portée a 600 °C.

Les taux de production expérimentaux présentés sur les deux figures augmentent avec
la masse des isotopes d’astate. Les simulations présentent par contre une allure tout a fait
différente et en plus elles surestiment largement la production des isotopes d’astate.

Cette surestimation est probablement due 3 la physique implémentée dans les codes de
calcul Monte Carlo MCNPX. Ces codes de calcul restent incomplets dans le traitement du
transport des particules légeres telles que les particules «, 3He et les pions. Ces particules
légéres jouent un role important dans la production des isotopes d’astate [76, 77]. La
production d’astate peut se faire par le biais de la réaction directe du faisceau de protons
sur le bismuth :

— 209Bi(p, m~2n)?0-=At.

Cependant, pour des cibles épaisses comme celle utilisée dans cette expérience, les
réactions sécondaires sont essentielles et doivent étre prises en compte. Ils s’agissent prin-
cipalement de réactions induites par des isotopes d’hélium produits par spallation :

~ 209Bj(3He, zn)?12-7 At

~ 209Bj(*He, xn)?'3-7 At

Méme si ces réactions sont incluses dans la physique des codes de calcul Monte Carlo
MCNPX, des améliorations sont nécessaires au vu des écarts observés sur les figures 6.9

et 6.10 entre données expérimentales et résultats de simulations.

6.4 Iode, brome et cadmium

Nous présentons ici les taux de relachemement des isotopes d’iode, de brome et de
cadmium pour des faisceaux de protons a 1 et 1,4 GeV et pour une cible au Pb-Bi liquide

a 600°C. Ces halogénes (brome et iode) et metal (cadmium) font partie des éléments les

moins volatiles.

L’iode
Le taux de relachement de 'iode 34 1 GeV comparé aux résultats des simulations est

montré sur la figure 6.11.

112




6.4. IODE, BROME ET CADMIUM

1,E+10
«”:a«
[ JTR TS RS P L
1,E"'Dg 3 sazl® AL “u
* ern O O <]
g
ol T *
5}’5‘*{’8 3
¢
£
g |
i 'Y
1E+06 | x -~ BeryDresANCL
- INCLIABLAJCIND
& Donnges Exp
1 E+D5 A . ! : ) . ; z ;
120 121 122 123 124 125 126 127 128 128 130
Nombre de masse {8)

F1G. 6.11 — Taux de production d’isotopes d’iode, pour une énergie de 1 GeV et une tem-

pérature de 600 °C, comparés aux résultats des simulations Monte Carlo (Bertini/Dresner
et INCL4/ABLA).
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Fi1G. 6.12 — Taux de production d’isotopes d’iode, pour une énergie de 1,4 GeV et une tem-

pérature de 600 °C, comparés aux résultats des simulations Monte Carlo (Bertini/Dresner
et INCL4/ABLA).
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Les simulations Monte Carlo présentent un bon accord entre elles et prédisent des
résultats plus élevés que les données expérimentales dans le cas des isotopes d’iode. En
considérant que les simulations estiment toute la production d’iode dans la cible, on peut
alors conclure que le relachement n’est pas complet. Une grande partie des isotopes d’iode
est restée piégée dans la cible liquide & la température de 600 °C. Ce résultat est confirmé
par les travaux de Neuhausen et collaborateurs [31] sur la dépendance en température
du relachement d’iode & partir d’une cible au Pb-Bi liquide. Ces travaux indiquent que le
relachement d’iode & partir d’une cible de Pb-Bi liquide a 600 °C est trés faible et se situe
aux alentours de 10 %.

A 1,4 GeV, la comparaison entre données expérimentales et résultats de simulations
sur la production d’isotopes d’iode présentée sur la figure 6.12 montre que les simulations
avec Bertini/Dresner donne des taux de production plus élevés par rapport a ceux de
INCL4/ABLA. Cette surestimation d’isotopes d’iode comme dans le cas du xénon par
Bertini/Dresner s’explique d’une part par le traitement de I’énergie d’excitation a la fin
de la cascade intranucléaire par Bertini et d’autre part par le traitement par Dresner de
la compétition entre évaporation et fission. En fait, les isotopes de xénon et d’iode sont
semblables : ils sont générés de la méme maniére par spallation-fission et ont des masses

du méme ordre de grandeur.

Le brome et le cadmium.

Seuls quelques isotopes de brome et de cadmium ont été mesurés par y-spectroscopie

hors ligne durant ’expérience 1S419.

Isotopes Données Exp Bertini/Dresner INCL4/ABLA FLUKA
(atomes/uC)  (atomes/puC)  (atomes/uC)  (atomes/uC)

80Br 1,16 - 10° 2,55 - 107 7,15 - 107 5,29 - 10°

197Cd 6,59 - 107 1,34-10° 1,39-10° 1,62 -10°

105Cd 4,27-10° 8,63 - 108 5,36 - 108 2,58 - 108

TAB. 6.3 — Taux de relachement d’isotopes de brome et de cadmium obtenus par

y-spectroscopie hors ligne et comparés aux résultats de simulations MCNPX (Ber-
tini/Dresner et INCL4/ABLA).

Il s’agit du *Br mesuré avec un faisceau de protons a 1,4 GeV et des isotopes 1°7Cd
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et 9°Cd mesurés respectivement avec des faisceaux de protons 3 1 et 1,4 GeV et pour une
cible & la température de 600 °C. Les résultats des mesures et des simulations correspon-
dant sont montrés au tableau 6.3.

Les résultats des simulations sont largement supérieures aux données expérimentales.
Car, en fait, le brome et le cadmium sont trés faiblement volatiles : leur taux de relache-

ment avoisine 0,3 %.

En conclusion, ses données expérimentales sur les taux de production ont permis de
tester le code de simulations Monte Carlo MCNPX lorsqu’il est associé avec les modéles
de cascade intranucléaire de Bertini et INCL4 et aux options d’évaporation-fission de
Dresner et ABLA.

Globalement, la combinaison INCL4/ABLA estime relativement mieux les taux de pro-
duction des isotopes mesurés dans ’expérience 15419 surtout dans le cas des isotopes issus
de la phase de fission. Par contre, pour la production des isotopes 1égérs tels que ’hélium,
les simulations avec INCL4/ABLA sousestiment les taux de production. Pour les isotopes
lourds de masse voisine a la cible comme les isotopes de mercure, leurs taux de production
sont correctement prédits aussi bien par INCL4/ABLA que par Bertini/Dresner. L’ob-
servation des isotopes d’astate et la comparaison de leurs taux de production avec les
simulations ont montré la nécessité d’améliorer les modéles physiques implémentés dans
les codes surtout dans le cas du transport des particules légeéres (les pions, les o, les *He

La confrontation entre données expérimentales et résultats des simulations a permis
aussi de caractériser les isotopes suivant leur volatilité. L’examen post-irradiation de la
cible constitue une perspective intéressante pour tester les codes de simulations Monte

Carlo pour ’ensemble des isotopes produits par spallation volatiles ou non.

115




CHAPITRE 6. COMPARAISON AVEC LES CODES DE SIMULATIONS

116




CONCLUSION

Conclusion

Durant I’expérience IS419, nous avons mesuré ’activité et le courant des isotopes d’He,
Ne, Ar, Kr, Br, Cd, I, Xe, Hg et At & des températures variant de 250 ° 4 600 °C, produits
dans une cible épaisse de Pb liquide ou de Pb-Bi liquide irradiée par des faisceaux de
protons de 1 et 1,4 GeV.

Nous avons extrait des résultats concernant la dépendance du relachement en fonction
de la température, les fonctions de relachement et les taux de production des isotopes
volatiles.

Les comparaisons réalisées avec le code de transport Monte Carlo MCNPX, nous
permettent de conclure que le comportement des isotopes de Kr, Xe, Hg est correctement
reproduit. C’est peut-étre aussi le cas pour le Ne et ’Ar. De plus, il est clair que les autres
éléments ne sont pas complétement relachés. C’est particuliérement vrai pour les isotopes
a courte durée de vie qui décroissent en partie dans la cible.

Dans cette expérience, contrairement aux expériences en cinématique inverse du GSI,
nous utilisons des cibles épaisses. Nous sommes donc sensibles aux réactions secondaires
en plus des réactions primaires. Cela nous permet aussi de pouvoir étudier la dépendance
en température du relachement. Un avantage frappant de 'utilisation d’une cible épaisse
est celul de 'astate. Les prédictions des codes sont en désaccord avec les mesures car la
production d’astate dans notre cas est dominée par les réactions secondaires induites par
les particules alpha. Nous pensons avoir mis en évidence un défaut des codes implémentés
dans MCNPX. Ceci peut avoir des implications fortes sur la siireté en cas d’accident

puisque 'astate décroit sur le polonium.

Au cours de cette expérience, nous avons essayé pour la premiére fois sur I'installation
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ISOLDE de mesurer des taux de production de maniére absolue. Les résultats sont trés
sensibles aux différentes efficacités du dispositif expérimental et aux erreurs systématiques.
Nous sommes, de plus, sensibles a la température. Les mesures qui seront réalisées sur
cible épaisse dans le futur devront si possible étudier de facon plus approfondie cette
dépendance en température. Pour conforter nos conclusions sur le Xe, le Kr et le Hg ainsi
que sur les autres éléments, la collaboration [S419 va procéder dans le courant de 'année

2008 a l'analyse post irradiation de la cible de plomb-bismuth.

Cette expérience nous a permis de valider le code de calcul Monte Carlo MCNPX
utilisé au cours du projet MEGAPIE. Globalement, la combinaison INCL4/ABLA es-
time relativement mieux les taux de production des isotopes mesurés dans ’expérience
[S419 surtout dans le cas des isotopes issus de la phase de fission que la combinaison Ber-
tini/Dresner. Il est & noter que MCNPX, INCL4 et ABLA sont en constante évolution et
développement grice a I’action conjointe des physiciens théoriciens et expérimentateurs.
Pour la production des isotopes légers, les simulations sousestiment les taux de production
contrairement aux isotopes lourds de masse voisine a la cible dont les taux de production
sont correctement prédits aussi bien par INCL4/ABLA que par Bertini/Dresner. L’ob-
servation des isotopes d’astate et la comparaison de leurs taux de production avec les
simulations ont montré la nécessité d’améliorer les modéles physiques implémentés dans

les codes surtout dans le cas du transport des particules légéres (les pions, les «, les 3He

)

Nous étudions avec 1S419 la production et le relachement en méme temps. A plus
grande échelle, avec e projet MEGAPIE, la situation est la méme. Nous montrons que le
relachement effectif au cours de 'irradiation de la cible MEGAPIE est plus faible que celui
obtenu avec I’expérience (dans I’annexe A, nous voyons que seulement quelques pourcents
de gaz rares sont relachés aprés une journée d’opération puisque la cible est beaucoup plus
grosse et que la température est plus basse). Nous avons choisi de mesurer a 600 °C pour
nous placer dans une siutuation défavorable : la logique étant la suivante, si nous ne voyons
aucun relachement a 600 °C, nous ne verrons certainement aussi aucun relachement dans

les conditions d’opération du projet MEGAPIE. L’exemple typique est celui du polonium
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qui n’a pas été détecté au cours de 'expérience IS419 (sauf via la décroissance de Pastate)
et qui ne I’a pas été non plus au cours de MEGAPIE.

Enfin, nous rappelons que ’étude de la production et du relachement des éléments
produits dans la cible de spallation d’un ADS, en particulier dans les projets futurs comme
MYRRHA (Belgique), '’XT-ADS ou I'EFIT (Europe), est indispensable a la fois pour la
conception mécanique (augmentation de pression, déplacement par atome, gonflement) et

en opération (température, incident, accident).
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Annexe A

Projet MEGAPIE et production de gaz

Le projet MEGAPIE a été initié en 2000 dans le but de concevoir, de construire et
d’opérer une cible de spallation au Pb-Bi liquide pour un faisceau de protons de 1 MW au
PSI en Suisse. MEGAPIE représente un programme clef dans la validation des cibles des
ADS au Pb-Bi lorsqu’elles sont couplées & un accélérateur de protons. Il s’agit en fait du
premier couplage expérimental d’un accélérateur de protons a haute puissance (1 MW)
et d’une cible de spallation liquide. L’irradiation s’est déroulée dans I'installation SINQ
au PSI pendant quatre mois. Actuellement la cible est plagée dans les cellules chaudes
en attente d’une analyse post-irradiation. L’irradiation de MEGAPIE a permis aussi de
réaliser plusieurs mesures expérimentales sur les flux neutroniques en différents endroits
de la cible et par différents moyens, sur la production de gaz ou éléments volatiles produits
par la réaction de spallation. La problématique des gaz ou éléments volatiles produits dans
les cibles au Pb-Bi liquide a été I'une des principales motivations de ’expérience 15419
réalisée au CERN (Suisse).

Ce chapitre décrit dans sa premiére partie la cible MEGAPIE, donne ensuite I'historique
de l’irradiation et enfin traite des mesures des gaz et éléments volatiles produits par

spallation dans la cible au Pb-Bi liquide.

121




PROJET MEGAPIE ET PRODUCTION DE GAZ

Description de la cible MEGAPIE

La cible de spallation du projet MEGAPIE est longue de cinq métres et se présente sous
une forme cylindrique avec un diamétre de 20 cm sur sa partie basse et 40 cm de diamétre
sur sa partie haute. Le volume total de Pb-Bi liquide contenu dans la cible est de 82 litres.
La figure A.1 donne une représentation schématique de la cible MEGAPIE avec une mise
en évidence de la partie basse ou zone d’interaction du faisceau de protons avec la cible, de
la zone de transport de chaleur et de la partie haute ou zone d’évacuation de chaleur. La
partie haute regroupe les échangeurs de chaleurs et les deux pompes électromagnétiques.
Le faisceau de protons interagit avec la cible par le bas en traversant une double enceinte
de confinement en AlIMg3 refroidie 4 ’eau lourde. Aprés la double enceinte de confinement,
le faisceau traverse la fenétre en acier T91 pour interagir avec la cible de spallation. La
fenétre en T91 est séparée de la double enceinte de confinement par de ’hélium a 0,5 bar.

Afin d’assurer un refroidissement efficace du dispositif, la circulation du Pb-Bi liquide
est réalisée par deux pompes électromagnétiques. Une premiére pompe remonte le Pb-Bi
liquide par la zone centrale. Le liquide traverse ensuite I’échangeur de chaleur et sort de
I’échangeur refroidi. Il redescend vers la fenétre par la partie périphérique du dispositif.
La seconde pompe électromagnétique reprend une partie du Pb-Bi liquide a la sortie de
I’échangeur pour le diriger vers la fenétre en passant par un tube «by-pass» pour améliorer

le refroidissement de la fenétre en T91.

Historique d’irradiation

L’irradiation de la cible de MEGAPIE a débuté le 14 Aotit 2006 et s’est poursuivie
jusqu’au 21 décembre 2006 soit plus de 4 mois d’irradiation sous des conditions normales
de fonctionnement. Le fonctionnement de la cible peut étre subdivisé en deux étapes.
La premiére étape correspond a la phase préparatoire de la cible et la seconde phase a
I'irradiation proprement dite de la cible. La phase de préparation a été effectuée en trois
jours :

— Le premier jour, la cible avait requ un faisceau stable et constant de protons a 40

pA, pour une charge totale de 60 yA- h.
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FIG. A.1 - Représentation schématique de la cible MEGAPIE.
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— Le jour suivant, 'intensité du faisceau fit augmentée de 40 a 250 A
— Deux jours aprés (soit le 17 Aout), 'intensité du faisceau de protons fat progressi-
vement élevée jusqu’a 1,2 mA.
Aprés cette phase préparatoire de la cible, 'irradiation commenga normalement le 21 aofit

2006. Le tableau A.1 montre ’historique de l'irradiation de la cible MEGAPIE.

Date Intensité du faisceau
Phase préparatoire

14 Aotut 2006 40 pA

15 Aoiit 2006 250 puA

17 Aott 2006 40 pA 4 1,2 mA
Phase d’irradiation

Du 21 - 08 au 25-12-2006 1,241,375 mA

TaB. A.1 — Historique d’irradiation de la cible MEGAPIE.

Production et relachement des éléments volatiles

L’irradiation d’une cible de spallation au Pb-Bi liquide avec un faisceau de protons
énergétiques génére des neutrons et de nombreux résidus de spallation stables ou radio-

actifs. Parmi ces résidus de spallation, la plupart sont volatiles ou gazeux.

Expansion
Volume

£>

F1G. A.2 - Représentation de la partie supérieure de MEGAPIE : le vase d’expansion placé

au dessus de la surface libre de la cible récupére tous les éléments gazeux ou volatiles ayant
diffusé hors de la cible liquide au Pb-Bi.
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Les éléments gazeux ou volatiles produits dans la cible vont diffuser hors de la cible
liquide et vont étre collectés dans le vase d’expansion d’un volume de 2 1 situé dans la
partie supérieure du dispositif au dessus de la surface libre de Pb-Bi. La figure A.2 montre

le vase d’expansion.

Mesure de la pression dans le vase d’expansion

Au cours de Dirradiation, la pression dans le vase d’expansion a été mesurée par deux
capteurs placés a I'intérieur du vase. La figure A.3 donne I’évolution de la pression dans
le vase d’expansion en fonction du temps d’irradiation. La pression augmente au cours de

l’irradiation.
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F1G. A.3 — L’évolution de la pression dans le vase d’expansion mesurée par deux capteurs
au cours de lirradiation de MEGAPIE.

Afin de réduire cette pression, des relachements de gaz sont effectués périodiquement
vers un réservoir de volume plus grand. La phase de relachement correspond a une dimu-
nition significative de la pression dans le vase d’expansion. Nous notons que le compor-
tement des deux capteurs divergent ce qui est dii & un dysfonctionnement du capteur 1.
Les mesures du deuxiéme capteur ont été prises comme référence pour la pression dans le

vase.
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L’augmentation de la pression est essentiellement due & la production et a la diffusion
des éléments légers volatiles tels que I’hydrogéne et I’hélium hors de la cible liquide.
La contribution en terme de pression des autres gaz rares ou du mercure est négligeable.
L’augmentation de la pression au cours de l'irradiation a été simulée avec MCNPX associé
avec INCL4/ABLA. La figure A.4 montre I’évolution de la pression telle qu’elle est mesurée

par le capteur 2 et les résultats de la simulation.
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FI1G. A4 — L’évolution de la pression dans le vase d’expansion en fonction du temps
d’irradiation obtenue expérimentalement et par simulation avec INCL4/ABLA. La ligne
pleine indique les résultats des mesures de pression par le capteur 2 et les pointillés ceux
de simulations INCL4/ABLA.

En regardant la figure A.4, nous voyons que les simulations prédisent une pression plus

faible au début de l'irradiation et qu’au bout de 25 jours d’irradiation elles surestiment
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la pression dans le vase d’expansion. Cependant, les allures des courbes expérimentale et
simulée sont similaires ce qui laissent penser que la différence entre les résultats est due a
des fuites de gaz ou a une défaillance du capteur. Les deux hypothéses sont plausibles.

Une fuite a été confirmée par la détection de 12”Xe dans la partie contenant de ’hélium
et située entre la fenétre et la double enceinte de confinement. L’effet des fuites peut étre
de deux natures. Les fuites peuvent participer & une augmentation de la pression dans le
vase si ’hélium présent dans la partie comprise entre la fenétre et la double enceinte de
confinement migre vers le vase ou une dimunition de pression dans le cas ou les volatiles
diffusent hors du vase vers 1’extérieur.

La seconde hypothése repose sur la qualité des mesures faites avec les capteurs dans
des conditions trés contraignantes : une forte irradiation par des protons énergétiques, des

températures et des pressions élevées.

Identification et mesure de ’activité des éléments volatiles

Deux séries de mesures & partir d’échantillons pris dans le vase d’expansion ont été
réalisées a des dates différentes pendant le fonctionnement de MEGAPIE. Les échantillons
ont été analysés par y-spectroscopie. Les résultats de la y-spectroscopie sont montrés sur
la figure A.5.

Nous notons dans le premier échantillon la présence d’isotopes de mercure et d’or (’or
est produit par la décroissance radioactive de noyaux de mercure.), tandis que dans le
deuxiéme échantillon, ils ne sont pas observés. Une des explication de cette absence des
noyaux lourds dans le second échantillon est liée & la procédure expérimentale de fabri-
cation de I’échantillon. Le second échantillon a été préparé aprés qu’un courant d’argon
ait balayé la ligne ou se trouve ’échantillon. Donc, le courant d’argon a di évacuer avec
lui tous les isotopes de mercure et d’or ou encore ces isotopes ont di se coller sur les
parois des tubes du dispostif avant I’échantillonnage. Le mercure étant parmi les éléments
les plus produits par spallation et trés volatiles, il devrait étre normalement observé au
dessus de la surface libre de la cible liquide de MEGAPIE.

Des mesures réalisées au CERN pendant 'expérience 1S419 ont montrés que le mercure

produit par spallation est complétement relaché hors de la cible & 600 °C. Les résultats
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FIG. A.5 — Mesures par vy-spectroscopie de deux échantillons prélevés dans le vase d’ex-
pansion. La -y-spectroscopie ne détecte pas d’isotopes de mercure et d’or dans le premier
échantillon dont les mesures sont représentées en violet. Les mesures du second échantillon
en bleu montre des raies correspondant & des isotopes d’or et de mercure.

des mesures dans la référence [31] vont dans le méme sens.

Nous présentons sur le tableau A.2 les activités mesurées des isotopes volatiles produits
par spallation dans la cible au Pb-Bi liquide de MEGAPIE 4 I’aide du premier échantillon.
Les activités mesurées sont comparées avec les résultats des simulations faites avec le code
Monte Carlo MCNPX associé au modéle de cascade intranucléaire de Cugnon et a ’option
d’évaporation-fission ABLA.

Sur la figure A.6, nous montrons les prédictions de MCNPX sur la production totale
en grammes d’isotopes de mercure, d’or, d’argon, de krypton et de xénon par spallation

a partir des 82 litres de Pb-Bi liquide de la cible.

Ces prédictions sont comparées aux mesures de relachement au dessus de la surface
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[ Tsotope || Activité Exp (Bq) _Activité INCL4/ABLA (Bq) |

AAr 3,2 - 102 1,0-10*
“Kr 4,5-10° 1,8-10°
8Kr 2,7-10% 1,4-108
12X e 1,4-10* 8,4-10°
125Xe 9,5-10% 3,7-108
127X e 5,0-103 2,0-10°
135X e 5,7-102 1,7-10°
27y 3,4-10% 7,2-108
193 Ay 1,2-10* 6,9-10%
195 Ay 1,2-102 4,5 - 108
192Hg 1,8-10% 2,8-108
97Hg 2,1-10* 4,7-108
203Hg 5,0-10! 1,3-107

TAB. A.2 — Liste des isotopes diffusés dans le vase d’expansion : les activités des isotopes
en Bq est obtenue expérimentalement et par simulation INCL4/ABLA.
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FIG. A.6 — Comparaison entre la production en gramme dans le vase d’expansion pour
les isotopes d’argon, de krypton, de xénon, d’or et de mercure obtenue avec les simula-
tions INCL4/ABLA et les mesures de relachement des mémes isotopes pris a partir d’'un
échantillon dans le vase d’expansion et normalisées au volume total du vase.
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libre de la cible de ces méme isotopes. Nous constatons que les valeurs expérimentales sont
plus faibles que les résultats simulés d’un certain facteur selon I’élément. Par exemple, le
rapport entre les données expérimentales et celles des simulations est d’un facteur égal a
30 dans le cas d’isotopes d’argon et de 40 dans les cas du xénon et du krypton. Mais, la
plus grande différence est notée pour les isotopes de mercure ot les valeurs simulées sont

plus de 34000 fois plus grandes que les données expérimentales.

En considérant que les simulations prédisent correctement les productions en isotopes
volatiles dans la cible de MEGAPIE, nous pouvons conclure que les gaz rares et le mercure
ne sont pas complétement relachés hors de la cible. Seuls 2,5 % d’isotopes d’argon, de
krypton ou de xénon diffusent hors de la cible liquide vers le volume d’expansion. Le
pourcentage est beaucoup plus faible lorsqu’il s’agit d’isotopes de mercure, dans ce cas la

fraction des isotopes relachés est de 2,9 - 10—5.

Au PSI, des calculs de diffusion du mercure hors de la cible de MEGAPIE [32] en
considérant sa pression de vapeur et une température de 250 °C au dessus de la surface
libre de la cible ont donnée une fraction de relachement encore plus faible égale 4 1,57-107°.
En réalité la température dans le vase d’expansion est supérieure & 250 °C et se situe dans
Pintervalle 280 - 285 °C. L’utilisation de la bonne température dans les calculs de diffusion
aura l'effet d’augmenter le facteur de relachement calculé et de réduire la différence avec

le facteur calculé et celui obtenu expérimentalement.

Le faible relachement noté dans le cas du mercure et des gaz rares peut s’expliquer par
la longueur de la cible, 'irradiation de la cible se faisant par le bas la longueur de diffusion
depuis la zone d’interaction jusqu’a la surface libre est trés grande. La température de la
cible aussi joue un roéle important dans la diffusion des éléments volatiles. Dans 'intervalle
de température de la cible de MEGAPIE (300 ° & 400 °C), la diffusion du mercure hors de
la cible est incompléte. Nous avons vu que méme pour une cible moins épaisse telle que
celle utilisée dans I’expérience ISOLDE le mercure n’est pas complétement relaché hors

de la cible dans cet intervalle de température.
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Conclusion

La mesure des relachements d’isotopes volatiles dans le vase d’expansion au dessus
de la surface libre de la cible liquide a montré que la diffusion hors de la cible est trés
faible dans le cas de MEGAPIE. La comparaison des données expérimentales avec les
résultats des simulations montre que seule une trés petite quantité des isotopes volatiles
est relachée jusqu’au vase d’expansion. Cette faible diffusion concerne méme les éléments
gazeux. La diffusion trés faible dans MEGAPIE des éléments volatiles peut s’expliquer
par la température de la cible, sa longueur et sa nature liquide. L’examen post-irradiation
de la cible MEGAPIE cherchera & mesurer la production de tous les isotopes générés par
spallation volatiles ou non. Cet examen est intéressant dans le cas ou il permettra d’une
part de connaitre la production de radioisotopes trés radiotoxiques comme le polonium et

d’autre part a tester les codes de simulations.
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Annexe B

Compilation des résultats obtenus

Cette annexe regroupe 'ensemble des résultats que j’ai obtenu en analysant les mesures

accumulées au cours de I'expérience 15419.
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Cible : Pb-Bi liquide, T . — 600 °C, Ep = 1,4 GeV
Taux de production mesurés | Bertini/Dresner | INCL4/ABLA
Isotopes (Atomes/uC) (Atomes/uC) | (Atomes/uC)
BNe 1,676-107 1,349-108 1,500-107
Z4Ne 1,445-107 1,298-10% 6,247-106
HMAr 1,652-107 2,886-10% 3,889-107
OKr 1,900-10° 3,718-10° 3,817-10°
80Kr 5,330-10'° 6,321-10° 9,248-10°
81Ky 1,498-10° 4,988-109 8,586-10Y
84Kr 9,290-101° 3,415-10° 8,183-10°
BKr 4,283-10° 8,278-10% 8,255-10%
89Kr 8,549-107 4,838-10% 3,707-10%
OKr 2,231-107 4,238-108 4,238-108
80Rr 1,160-108 2,555-109 7,145-10°
105Cd 4,270-10° 8.,631-10% 5,362-108
ICd 2,160-107 2,865-107 5,462-10°
20X e 3,170-108 5,596-108 4,316-108
21Xe 8,034-10° 1,207-10° 8,248-10%
22X e 8,768-10° 2,461-10° 8,971-108
123X e 8,220-10° 3,370-107 1,257-10°
24Xe 3,999-10'° 5,926-10° 1,551-10°
125Xe 1,460-10° 6,809-10° 1,605-10°
127X e 1,430-10° 1,157-10'0 2,029-10?
129X e 8,420-10% 1,670-10'9 2,839-10"
1BlXe 1,540-108 1,177-10° 4,759-108
133Xe 4,480-107 3,210-108 6,842-107
18y 1,843-10° 9,925-108 5,824-108
119y 9,526-10° 2,432-107 8,946-10%

TAB. B.1 — Mesure avec une cible de spallation au Pb-Bi liquide portée a la température
de 600 °C et une énergie faisceau de protons de 1,4 GeV. Les données expérimentales

sont comparées aux résultats des simulations Monte Carlo MCNPX (Bertini/Dresner et
INCL4/ABLA).
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Cible : Pb-Bi liquide, T.. — 600 °C, Ep = 1,4 GeV
Tsotopes Taux de production mesurés | Bertini/Dresner | INCL4/ABLA
(Atomes/uC) (Atomes/uC) | (Atomes/uC)

1201 3,846-10° 3,252-10° 1,321-10°
217 1,441-107 5,014-10° 1,866-10°
131 2,010-108 6,519-10° 2,360-10°
1241 1,000-10® 1,898-10° 9,575-108
1267 8,670-107 8,500-10° 5,625-10°
B1Hg 3,261-10° 5,525-10° 5,746-10°
B6Hg 4,940-10° 4,039-10° 1,590-10'°
188Hg 5,501-10° 1,494-10'° 3,016-10'°
Hg 3,030-10"° 2,958-10"0 4,767-10"
92Hg 7,660-10'0 4,339-10%0 6,451-10"0
93Hg 6,750-10"0 5,901-10" 7,027-10%0
9 Hg 7,570-10"0 9,343-10' 8,570-10'0
Y7Hg 1,250-10*" 1,153-10" 9,827-10"
203Hg 7,420-1010 5,555-10° 8,429-10°
W5Hg 7,540-10% 2,683-10° 3,560-10°
W6Hg 1,897-10% 2,056-10° 1,666-10°
WIAL 1,340-10° 9,380-10" 1,080-10°
W5 At 1,250-107 1,090-108 1,410-108
206 At 1,060-107 8,250-107 1,140-108
07AL 3,590-107 4,500-107 7,130-10°
208 A 1,897-107 2,250-107 4,630-107
2097t 5,480-107 2,500-10° 4,250-107
2107, 5,840-107 Nul 1,250-107

TAB. B.2 — Mesure avec une cible de spallation au Pb-Bi liquide portée a la température
de 600 °C et une énergie faisceau de protons de 1,4 GeV. Les données expérimentales
sont comparées aux résultats des simulations Monte Carlo MCNPX (Bertini/Dresner et
INCL4/ABLA).
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Cible : Pb-Bi liquide, T, = 600 °C, Ep = 1 GeV
Isotopes Taux de production mesurés | Bertini/Dresner | INCL4/ABLA
i (Atomes/uC) (Atomes/uC) | (Atomes/uC)
TAr 1,950-108 4,474-108 1,942-10%
BAr 3,560-107 3,661-10° 6,604-107
“Ar 1,658-107 2,964-10% 1,625-10°
Kr 1,390-107 1,950-10% 8,130-107
TKr 1,000-108 6,787-108 3,340-108
Kr 1,000-107 2,226-10° 2,330-10°
8Kr 1,600-10° 2,708-10° 5,690-10°
87Kr 1,120-10° 1,431-10° 1,870-10°
8Kr 9,960-10° 1,136-10° 8,010-10%

TAB. B.3 — Mesure avec une cible de spallation au Pb-Bi liquide portée a la température
de 600 °C et une énergie faisceau de protons de 1 GeV. Les données expérimentales

sont comparées aux résultats des simulations Monte Carlo MCNPX (Bertini/Dresner et
INCL4/ABLA).
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Cible : Pb-Bi liquide, T . — 600 °C, Ep = 1 GeV
Isotopes Taux de production mesurés | Bertini/Dresner | INCL4/ABLA
- (Atomes/ 1170 ) (Atomes/ HBC ) | (Atomes/uC)
goKr 6,010-107 7,147-10 3,250-108
SomKr 1,184-105 6,691-10° 1,340-10%
o Br 5,730-107 1,819-10° 5,739-10°
111Cd 6,590-107 1,340-10° 1,387-10°
115Cd 1,270-106 1,726-10° 3,929-10°
120Cd 4,610-10 7,976-108 1,488-10°
Xe 1,130-107 1,300-10% 2,012-108
21Xe 1,719-10% 2,488-108 4,037-10%
122X e 5,280-108 4,585-10° 5,910-108
23Xe 7,169-108 6,157-108 8,960-108
zixe 1,293-10° 1,032-10° 1,284-10°
129Xe 1,670-10° 1,267-10° 1,366-10°
Xe 3,790-10% 5,760-10° 6,223-10%
BIXe 1,200-10% 2,290-108 1,459-108
133X e 2,660-107 1,325-108 6,306-107
I35¥Xe 5,380-10° 7,797 - 107 1,260-107
121y 6,703-10° 1,279-10° 1,314-10°
24y 5,530-10° 7,613-108 8,538-108
1261 1,040-107 5,850-108 5,700-10%
186 g 3,949-10° 5,472-10° 1,986-10'0
B8Hg 5,237-10° 1,998-10% 3,675-10%
89Hg 1,870-10'° 2,215-101 4,779-10'
90Hg 2,033-10'° 3,869-10'0 5,586-10'°
g 1,930-10'° 4,207-10'° 6,510-10"°
192Hg 3,630-10'° 5,169-10'° 7,368-10"0
193Hg 3,739-10% 6,429-10'0 7,960-10'0
9 Hg 4,286-10'° 4,854-101° 9,295-10'°
O7Hg 1,120-10 9,793-10" 5,550-10'°
23Hg 3,880-10° 4,983-10° 7,638-10°
5 Hg 5,890-108 2,371-10° 3,308-10°
203A¢ 9,670-10° 9,380-107 1,150-10%
W47, 1,671-10° 1,150-108 1,160-10%
206 A, 7,610-106 5,000-107 1,350-108
27 A 1,310-107 3,630-107 9,500-107
208 AL, 2,096-107 1,250-107 6,250-107
209A¢, 1,870-107 Nul 3,250-107
2I0A¢ 4,954-107 Nul 3,750-10°

TAB. B.4 — Mesure avec une cible de spallation au Pb-Bi liquide portée a la température
de 600 °C et une énergie faisceau de protons de 1 GeV. Les données expérimentales
sont comparées aux résultats des simulations Monte Carlo MCNPX (Bertini/Dresner et
INCL4/ABLA).
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Cible : Pb-Bi liquide
Tipe = 500 °C, Ep = 1,4 GeV
Tsotopes Taux de relachement mesurés
) B (Atomes/uC)
80Br 1,870-10°
"Cd 1,090-108
23Y, 2,900-107
BHg 4,570-108
204AL 8,240-10"
209 At 5,080-10°
Teie = 400 °C, Ep = 1,4 GeV
80Br 2,590-10°
tmcd 6,620-10°
BYe 1,350-107
*BHg 2,130-108
WAL 1,620-10%
206 A g 1,370-10°
NTAL 1,180-107
208 At 8,990-10°
AL 2,710-107
*0At 4,340-107
Teine = 300 °C, Ep — 1,4 GeV
80Br 6,040-10°
Hmcq 7,990-103
125X e 1,580-107
““Hg 1,390-10°
208 A ¢ 1,140-10*
209 3,800-10%
“0AL 7,310-107
Teipe = 250 °C, Ep = 1,4 GeV
*Ne 2,530-10°
STKr 4,650-10°
mcq 1,940-103
" Xe 7,100-10°
0Hg 5,180-107
“®Hg 3,800-107
094 ¢ 2,760-10°

TAB. B.5 — Taux de relachement de différents iIsotopes mesurés pour des température de
la cible au Pb-Bi liquide de 500, 400, 300 et 250 °C.
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Cible : Pb liquide, T . — 520 °C, Ep — 1,4 GeV

Tsotones Taux de production mesurés | Bertini/dresner | INCL4/ABLA
b (Atomes/uC) (Atomes/uC) | (Atomes/uC)
“He 2,81-10" 1-107 2,5 - 10°

TAB. B.6 — Mesure avec une cible de spallation au Pb liquide portée & la température
de 520 °C et une énergie faisceau de protons de 1,4 GeV. Les données expérimentales
sont comparées aux résultats des simulations Monte Carlo MCNPX (Bertini/Dresner et

INCL4/ABLA).
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Résumé

Le projet EUROTRANS (European Research Programme for the Transmutation of High Level
Nuclear Waste in an Accelerator Driven System) du 6éme PCRD (Programme Cadre de Recherche
et de Développement) cherche & démontrer la faisabilité de la transmutation des déchets radioac-
tifs a haute activité dans un ADS (Accelerator Driven Sub-critical system) en définissant le design
avancé d’un démonstrateur expérimental et en étudiant le concept d’une installation industrielle
dédiée. Un ADS se compose de trois éléments fondamentaux : ’accélérateur de protons, le coeur
sous-critique et la cible de spallation, dont ’étude d’un concept, en Pb-Bi (Plomb-Bismuth) liquide
engage une partie des effectifs du laboratoire SUBATECH (physique SUBAtomique et des TECH-
nologies associées) de Nantes. L’irradiation d’une cible de Pb-Bi liquide par un faisceau de protons
énergétiques génére par réaction de spallation une grande quantité d’isotopes radiotoxiques, souvent
volatiles ou gazeux, dont la production nécessite d’étre quantifiée afin d’étre gérée efficacement. Tel
est I'objectif de ce travail de thése qui s’appuie sur 'expérience IS419 réalisée au CERN (Centre
Européen de la Recherche Nucléaire) en Suisse. Les taux de relachement de nombreux éléments
volatiles et gazeux ont été mesurés sur l'installation ISOLDE en fonction de ’énergie du faisceau
de proton et de la température en utilisant des détecteurs germanium et des cages de Faraday.
Les résultats obtenus sont comparés aux simulations du code Monte Carlo MCNPX afin de tester
certains modéles implémentés dans le code comme les cascades intranucléaires de Cugnon et de
Dresner ainsi que les options d’évaporation-fission de Bertini et de Schmidt.

Mots clés : Spallation, ADS, Taux de relachement, Eléments gazeux et volatiles, Cible épaisse,
Plomb-Bismuth liquide, ISOLDE, MEGAPIE, EUROTRANS, MCNPX

Abstract

The integrated project EUROTRANS (European Research Programme for the Transmutation
of High Level Nuclear Waste in an Accelerator Driven System) of the 6th Euratom Framework
Programme aims to demonstrate the transmutation of radioactive waste in ADS (Accelerator
Driven Sub-critical system). It will carry out a first advanced design of an experimental facility to
demonstrate the technical faisability of transmutation, and will produce a conceptual design of an
industrial facility dedicated to transmutation. An ADS consists of three fundamental elements :
the accelerator of protons, the sub-critical core and the spallation target. SUBATECH (physique
SUBAtomique et des TECHnologies associées) laboratory is involved to the study of the chosen
liquid lead-bismuth as a spallation ADS target. The irradiation of liquid lead-bismuth target with
energetic proton beam generates in addition to neutrons, volatile and radioactive residues. In order
to determine experimentally the production rates of gas and volatile elements following a spallation
reaction in a lead-bismuth target, the experiment 15419 was performed at the ISOLDE facility at
CERN (Centre Européen de la Recherche Nucléaire). This experiment constitutes the frame of the
thesis whose main objective is to assess and study the production and release rates of many gas
and volatile element from the irradiated lead-bismuth target with an energetic proton beam. The
obtained data are compared to Monte Carlo simulation code (MCNPX) results in order to test the
intranuclear cascade model of Bertini and of Cugnon, and the evaporation options of Dresner and
Schmidt.

Key words : Spallation, ADS, Release rate, Gas and volatile elements, Thick target, liquid
lead-bismuth, [ISOLDE, MEGAPIE, EUROTRANS, MCNPX
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