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ABSTRACT

We describe a method to obtain experimental angular distributions of {ission frag-
ments for (n,f) r Finsion frag ared d in thin foils of polycar-
bonate plastic (Makrofol). The detectors are scanned by the spark method. Et-
ching diti and spark i diti have been studied to obtain the
best signal to noise ratio. We used this method for fimsion study of strong alpha-
emitter actinides like 230Th aad 231pa,
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INTRODUCTION

Dans la région du seuil des { i d'excitation des véacti {n, 1) sur les acti-
nides non fissiles, il apparaft des plateaux ou m&me des structures résonnantss,
L'€tude de ces tésonances dans le cadre de Ia barridre de fission 3 2 maxima pré-
sente un grand intér#t dans )a mesure od i1 est possible d'en extraire des informa-
tions sur la forme de cette barritre et sur les caractéristiques spectroscopiques
des Gtats de vibration quasi-stationnaires du second puits de potentiel qui sont A
l'origine de ces ré es. L'ob ion de ces inf i nécessite A la fois la
megure dea fonctions d'excitation avec une trts bonne résolution en énergie pour
mettre en £vidence les strucrures résonnantes et 1a mesure des distributions an-
gulaires des fragments de fission pour les identifier. Nous avons effectué des me-
sures de ce type dans le cas des réactions 231Pa(n, f), 234U(n, f), 232Fh(n, 1) et
230‘l‘h(n.t) {Sicre, 1976; Barreau, 1977), Pour faire ces mesures, nous avons mis
au point une méthode expérimentale dans laquelle nous employons les détecteurs
plastiques de traces pour enregistrer les fragments de fission.

CONDITIONS EXPERIMENTALES

Les conditions expérimentales trds particulieres des mesures des distributions
angulaires des fragments de fission conduisent A des critdres tris sélectifs pour



le choix du systdme de détection. Pria du seuil de fission, la section efficace de
fission est faible. De plus les différents isctopes £tudiés sont tous émetteurs a,
certaina avec une tres forte activité. Ainsi chaque dépot utilisé émet |,1 x 1070/0
pour 231pa, 4.5 x 10%/s pour 230Th et 1.4x lea/l pour 234y, Le flux de neu-
trona utilis€ &tant de l'ordre de 105n s-1cm=2, et la section efficace &tant de
l'ordre de 100 mb, le rapport du taux de production dea fragments de fission au
taux de production des particules a est alora de l'ordre de 10-3,

Compte tenu de ces conditions expérimentales, les facteurs de qualité que 1'on
recherche paur le détecteur sont :

- une efficacité de détection auesi grande que p ible pour les frag de
fission;
- la possibilité d'avoir un angle solide de détection tris grand;

- une aélectivité par rapport aux particules a;

- une faible wenaibilité aux neutrons et aux rayonnements P .

Les détecteurs qui satisfont le mieux 3 l'ensemble de ces critéres sont les détec-
teurs plastiques de traces et plus particulitrement le polycarbonate vendu sous le
nom de Makrofol. En effet le seuil d'enregistrement critique de ¢e détecteur est :
(:"—E): =8 MeV/mg/cmz {Flaincher, 1964).Or les particules a de radioactivité na-
turelie ayant une énergie de 5 MeV environ, leur taux de .erte d'énergie dans le
Makrofol est de 0,767 MeV/mg/cm2 (Tripier et callaborateurs, 1974). Seules les
traces corr d aux {r. te de fission dont le taux de perte d'énergie est
trés supérieur au seuil d'enregisirement seront révélées par Vattague chimique,

DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Le digpositif expérimental que nous avons utilisé eat schématisé sur la Fig. 1,
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Fig. 1

Dans ce dispositif le détecteur a la forme d'un cylindre dont 1'axe est perpendicu-
laire 2 ]a direction moyenne des neutrons incidents. Afin de permettre le dépauil-
lement par 1a méthode dea décharges €lectriques, le détecteur cat une feuille de



Makrofol de 10 pm d'épaisseur, Cette [euille cst fixée par effet électrostatique

sur une feuille de plastique de 200 pm d'épaisseur formant un cylindre de 18 cm
de diamitre et de 30 cm de hauteur. Au centre du cylindre, deux dépOts du corps

A étudier sont placés dos 3 doa et animés d'un mouvement de rotation autour de
1'axe vertical du eylindre, Cette rotation & pour but de moyenner dans toutes les
directions du plan horizontal les effets dQs »u ralentissement ou i l'absorption dea
fragments dans 1I'épaisseur des dépdta. Un cache métallique A commande extérieure
permet l'escamotage des cibles de fagon A définir avec précision les durées d'irra-
diation. L'ensemble ge trouve dans une chambre cylindrique en acier inoxydable
dont la paroi fait 1 mm d'épaisseur; une pompe maintient cette chambre sous un
vide primaire. La chambre est placée sur un pl orientable le poai-
tionnement correct de l'engemble cibles-Adétecteur par rapport 3 la direction des
neutrons incidents.

Avec ce dispositif, la résolution angulaire est de 10° environ et l'angle solide to-
tal de détection est de 3.43 x r stéradian,

TRAITEMENT ET DEPOUILLEMENT DES DETECTEURS

Principe du dépouillement par décharges €lectriques

Dans le cas des [ragments de fission, le parcours dans le Makrofol est en moyen-
ne de 20,9pm pour le fragment lourd, et de 25,4 pm pour le fragment léger
(Monnin, 1969). Un détecteur de 10 pm d'épaisseur sera donc traversé de part en
part par les fragments de {ission. Si on place un tel détecteur entre 2 électrodes
entre lesquelles exiate une haute tension, il se produit des claquages préférentiel-
lement A l'endroit dea traces qui constitusnt des défaute de diflectrique.

Cette méthode de dépouiilement d'abora propouée par Tommasino et Cross (wsa)
et par Lark {1969) a ite €té perfd enrw 1 1'un dew €1

par un film de Mylar recouvert d'une couche d‘ll\.u'mmum de quelques wm d'épais-
seur (Croms et Tummasino, 1970; Becker et collaborateurs, 1970; Johnson et
Becker, 1970). Quand un claquage se produit A l'endroit d'une trace, la fine couche
d'aluminium est vaporisée ce qui ptche un second clag au m&me endroit.
Lorsqu'un rlaquage a eu lieu pour chacun des trous du détecteur, la feuille de
Mylar aluriinis€ viaualise la distribution des lmpacts des fragments de fiseion sous
1a forme de petits pointe transparents qu'on peut observer 2 l'oeil nu en lumidre
tranemise.

L'efficacité de d ion des frag s de fission dépend des conditiona du traite-
ment chimique utilin€ pour révéler les traces (nature du bain, concentration, tem-
pérature, durée) et des conditions de dépouillement (capacité du condenaateur, ten-
sion de polarisation)., Au cours de mesures préliminaires, nous avons déterminé
cecs paramitres pour obtenir les meilleures conditions de dépouillement.

Conditions du dépouillement €lectrique

Nous avons d'abord déterminé la tension de polarisation permettant de visualiser
le plus grand nombre de traces de fragments sans pour autant introduire un bruit
de fond important. Ce bruit de fond est dd aux claquages qui peuvent se produire
au voisinage de défauts de structure du détecteur. Pour ce faire. nous avons irra-

dié des feuilles Je Makrofol de 10 wm d’épai s Sous une incid normale,
A l'aide d'une source de 232Cf d'activité connue située 2 30 |:m du détecteur. Nous
avons utilis€ dans un premier temps les diti q° :

bain de soude NaOH 6N 3 60" pendant 40 mn. Avec leu détecteurs irradiés,
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nous avons formé un condensateur de 100 cmZ de surface présentant une capacits
de 6rF environ. En utilisant le circuit présenté sur 1a Fig, 2, nous avone fait
varier 1a haute tension de 1000 3 2000 V.
Hath trasion Pour ces tensions, l'impact des fragments
de fivsion est viaualiné sous la forme de
cercles de 2 3 4 mm de diamitre, ce gui
PN rend difficile la discrimination des traces

FoHe M -
Nw-l::_-mo(‘&bv- voisines. Aussi pour chague tenslon, une

235yF —CUVRE seconde épreuve est faite avec une teusion
plus faible puisque les trous du dé
_E_T ont €t€ agrandis par les premiers clagua-
ges, les traces des fragments sont alors
Fig. 2 visualisées sous forme de cercles trans-
parents de 1 mnm de diamitre qu'il cat fa-
cile de dénombrer 3i leur densité ne dépasse pas 25 traces/cm?2, Nous avons fait
varier la tension de 300 A 900 V au cours de ce second claquage, Comme le mon-
tre 1s Fig. 3, sur laquelle nous avons porté le nombre de traces comptées en fonc-
tion de 1a tension Vz du second claguage,
l'efticacité de détection croft d'abord rapi-
dement avec la tenslon Vp et se sature &
partir de 600 V; au-deld de 700 V, le dia-
mitre des cercles augmente rapidement,
ce qui rend plus difficile le décompte des
traces, Nous avons done retenu une tension
=600V,
L'efticacité de détecticn croft avec la ten-
eion V; utiliede au cours dy premier cla-
quage et se sature & partir de 1200 V; le
bruit de fond que nous avons mesuré A l'ai-
de de détecteurs non irradiés, mais soumis
au méme traitement chimigue, varie entre
2 et 6 traces/100 cm? pour une tension V)
cnmprhe entre 1000 et 1200 V ; ac-deld
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Fig. 3
de 1400 V le bruit de fond on Afin d'obtenir une efficacité

optirmale, tout en conservant un tra faible bruit de fond, nous avons utilisé une ten-
sion de 1200 V pour le premier claquage.

Conditiona de l'attaque chimigue

Les détecteurs sont traités par une solution de soude NaOH 6N. Le bain est thermos-
1at€ de telle sorte que les écarts de température soient de l'ordre de 0,5*, Den la
fin du traitement les détecteurs sunt lavés 2 l'eau courante pendant §hr, puis s&chéa,
Nous avonn §tudié Ja variation de l'efficacité de détection der fragments de fiasion
pénérrant dans le détectenur avec différents angles d'incidence ainsi que D'évolution du
bruit de fond, en fonction de la température du buin de soude et de la durée de séjour
des détecteurs dans ce bain. D'aprie la Fig. 4, on constate que 'efficacité décroft
rapidement pour des températures inférieures 3 70°C et plus particulitrement pour
un angle de pénétration de 60°, et ceci quelle que soit la durée du bain. On peut pen-
ser que la vi e d". superficieile esat alors du m@&me ordre de grandeur que

la vitewse de pénétrnmn danae les traccs, En retenant une température de 70°C,
nous avons ajusté le temps de traitement de fagon 3 abtenir le rapport signai/bruit
de fond le meilleur possible. Les conditions de dépouillement des détecteurs condui-
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sant 3 une efficacité optimale sont alors : température du bain de szude NaOH 6N :
70°C ; durée de l'attaque chimique : 20 mn ; tension des premiers claquages :
V] = 1200 V ; tension des seconds claquages : V) = 600 V.

OBTENTION DES DISTRIBUTIONS ANGULAIRES EXPERIMENTALES

Nous pouvons calculer la position sur le cylindre détecteur de 'impact des frag-
ments dont la détection fait un angle & donné avec la direction des neutrons inci-
dents. Ces courbes sont représentées sur la Fig, 5 pour des angles B variant de
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0° A 90° par intervalle de 10°, L'efficacité des détecteurs varie avec l'angle que
fait la direction du fragment avec la normale au détecteur, nous avons donc égale-
ment tracé aur cette figure les courbes correspondant aux différents angles de pé-
nétration \p variant par pas de 10*, Nous obtenons alors une grille correspondant A
une moitié de dStecteur, et le comptage des traces se [ait dana chacune des zones
€l ires ainsi déterminées. Ap:es avoir corrigé€ le nombre de traces Nj(6, 9)
dana chaque zone de 1'efficacité cor-espondante €(y) , on peut calculer le taux de
comptage par unité d'angle solidz pour un angle § donné

%N‘(B.lf)/i_(‘f)

dn_ (g) =
dw €L (0)



APPLICAT.ON DE LA METHODE

La méthode de mesure que nous venona de décrire cst actucllement la plus compé-
titive pour I'étude des distributions angulaires des fragmenta de fission dans les
ré€actiona {n,{), Nous l'avons employée pour obtenir des informations sur le méca-
nisme de fission de plusicurs noyaux : 232p,% , 235y, 231qpt o 233k
Par exemple dans le cas de la réaction 231pa(n, ) nous avions mia en évidence une
résonance trés Etroite dans 1a section efficace de fission pour une énergie de neu-
trons Ep = 160 keV. Comme le montre la Fig. 6, la comparaison de 1a distribue
tion angulaire mesurée A cette énergie
avec les distribytions angulaires calculéen
nous a duit ¥ identifier la ré
23 observée comme correspondant 3 un état
Pafnr} ¥ K¥ = 3% (Sicre et collaborateurs, 1979).
3 Ep21600¥ Les calculs actuels concernant la forme de
la barridre de figsion semblent montrer
qu'elle est plus complexe que la simple
barritre & 2 maxima utilisée jusqu'd main-
tenant. En particulier, les calculs pré-
voient pour la régian du Thorium un 32me
puits de potentiel correspondant i une asy-
- métrie :n masse (Moller et Nix, 1973).
* Des mesures récentes de la seciion effica-
— ce de fission du 231 Th (Blonu et collabo-
L rateurs, 1978) montrent l'existence de
w [ a - structures qui pourraient confirmer ces
Fig. 6 hypothiees, Nous avons entrepris, pour ce
B noyau, une medure des distributions angu-
laires des fragments de fission qui sont le compl¢ment indispensable des mesures
de section efficace; I'ensemble de ces informatior's expérimentales devrait permet-
tre de clarifier la situation.
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