
%mlluiilllll IH!!l!IIISEIiIII!|iHf!!!î!il!Pill!l i i i M HP 

• * * 

^ 

CENTRÉ D'ETUDES NUCLEAIRES DE CADAfiACHE 



DIVISION ETUDES ET DEVELOPPEMENT DES REACTEURS 

Département des Réacteurs à Neutrons Rapides 

RAPPORT TECHNIQUE 
D R N R / P / N » 241 

EVALUATION DES SECTIONS EFFICACES NEUTRONIQUES DE 
237 N p ^STSE 5 ^ y £ T 1 6 M e V E T U D E PARTICULIERE 

DE LA RECTION (n, 2n) POUR L'APPLICATION AUX CALCULS 
DE PRODUCTION DE 2 3 6 P u 

E. FORT, H. DERRIEN, J.P. DOAT 

RESUME : L'importance de 2 3 7 N p résulte de la réaction de fission 
utilisée dans les opérations de dosinetrie et de la réaction 
(n, 2n) qui conduit à 2 3 6 N p puis à 2 3 6 P u . Ce dernier noyau 
est le point de départ d'une chaîne de décrô-'.ssance qui 
conduit à 2 0*Te éaetteur d'une raie a à 2.614 MeV. Le diaen-
sionnesient optimisé des protections nécessaires lors du 
retraitement et du transport du combustible demande un 
calcul aussi exact que possible de la production de 2 3 8 P u 
lors de l'irradiation. 

Antwerp (BELGIUM) 
1982, 6-10 Sept. 
CEA-CONF— Ç^'Wy 



I . Introduction 

L'importance da z , T S p résulta da l a réaction da f i s ­
sion u t i l i s é s dans las opérations da doaiaitrie at da 
la réaction (n,2n) qui conduit 1 * ] ( 3 p puis à 2 3 *Pu. 
Ce dernier noyau *st Is point de départ d'une chaîna 
de décroissance qui conduit 1 I , ' t t émetteur d'une 
raie Y a 2.614 MeV. La disaMsioanassent optimisé dea 
protections nécessaires lors du rttr ai testent at du 
transport du connus tibia demande un calcul aussi 
exact que possible <1« la production da 2 1 *Pu lors de 
l'irradiation. 

II - Méthode d'évaluation «t formalisa» 

II.1 - Calcul da la section efficace da la réaction 
I , 7 Np(n,2n) *"Sp 

Aux énergies supérieures à 6.8 MeV l'émission da 
particules multiples devient possible : (n,n'f ) , (n,2n), 
(n,2nf), (n,3n), . . . ) . 

Dans la cadra du formalise» chois i , la section e f f i ­
cace d'un* réaction sur un noyau A,, f ia s i l e ou f e r t i ­
l e , qui donne l ieu a x neutrons pour 1 neutron i n c i ­
dent, s'exprime par : 

c " ^ • V ^ - ' ^ i - * » (!) 

i • Y ou f iss ion 
avec des notations évidentes. 

. A*I a*** - (a v • a1 , + a c o a 9 0 t i ) 
p » (il) m c nj a,Z. n.n n.f. 

c a.n 

P(E xn.) 
v AH, i ; 

f >Vl ^n V ' • • • •* 
[e oA*l (e)pA(E*-e)]B (£SE*).P(E" (x-l)n.)de 

A • •.,.» ' t A . I 

r^i-.^wx-vj*, (3) 

Dent les quantités entra crochets ne figura pas la 
composante de prééquilibra. On peut tenir compte de 
ce l le -c i d'une façon phénoménologique en suivant 
l'approcha suggérée par O.INE at BLANK / ! / , adoptée 
par JAK 121 «t crans former la quantité 

o£ (e) s £*?"*) * n l a luivanca : 

[(l-R(E) £ a**](c) pA(E* - e ) ] 

A*. - %
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or ( E ^ . ) T - 3 2 T J a c ( c ) x ^ "AH' 

XZ h(hH) 
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où les diverses variables ont la signification donnée 
en / ! / . 

Lea largeurs partiel les sont calculées da la façon 
suivante : 
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0(e) représente le facteur de forme de 3RINCK-AXEX. 
u t i l i s é dans le cadra du modela dipolaire électrique. 

Tequi r t p r 4 „ n t , l a penétrabilité d'une barrière 
unique équivalente a 2 barrières traitées dans* la 
cadre da l'amortissement total du couplage entre 
états I et états II . 

En s'inspirent das travaux da UYHN IV qui montrent 
qua lea densités de voies de f i ss ion concernant ce 
typa da noyaux pour la barrière "intérieurs" l sont 
la doubla da cel les da la barrière "extérieure" 2, on 
a : 

*fo 
3 

7 
T T l l 2 

* 7 T 2 
Y: ( u ) 

i 

Les différentes constantes permettent de normaliser 
les largeurs partiel les 1 leurs valeurs \ "Basse 
énergie", obtenues par la mesure ou la systématique. 



Lea ssetlons «ffleeces composées sont calculés» par 
modèle optique déformé a l 'aide du cods BCIS / 4 / . Lss 
aucrss ssccioas «fficaces dans P n € sont calculées par 
modèle statist ique ds HAUSER-FE1BACH à l 'a ids du cods 
FISXNGA 111. 

calcul i ss . La courba (-) représente una Interprétation 
théorique dss valeurs expérimentales tandis que l ' I n ­
terprétation das valsurs ds «action s f f icscs da fission 
. S u ­ds Sp jugées Iss ae i l l suras conduit 1 la courba (—>. 

I l «at X remarquer qua las quantités intervenant 
dans ? (E* + 1 ,xni) sont prisas indépendantes du Spin 
st da la parité. Una comparaison avec dss cs lculs 
•ifactués a l 'aida da codas te l s que CRASH ou STAPRE 
permettrait da chiffrer l'Importance ds l ' s f f s t "Jit" 
qui sst 1 coaparsr avec l'éconoals da temps da calcul 
(probablaaant considérabls) qua l'approximation ef-
fsctuée paraat da réal iser . 

I l s s t fac i le da aontrar qua les vrais psraaètres 
ds l'évaluation sont las probabilités de f i s s ion . 

En effet , 1 condition da négliger les largeurs Y 
(ce qui est j u s t i f i é lorsque l'énergie d'excitation 
du noysu sst supérieurs 1 l 'énergie da l iaison du der­
nier neutron), l es sections efficaces de f i s s ion , de 
réactions (s,2a) st(n,3n) s'expriment en fonction des 
probabilités da fission F**l, P*. P*-l, 
la sens ibi l i té a ces parsastrss étant iaportants. 

Quand aux autres quantités intervenant dans la calcul 
des sections sff icaess aantioanéas plus haut, e l l e s 
sent ou bien connues ou & 1'origins de faibles sen­
s i b i l i t é s . C'est l s cas dss sections sff icaess coa-
poséss s t dss densités de niveaux. 

s référés aux vslsurs 
2 J , * p et 

Pour nos calculs nous nous 
expérimentales de probsbiliti ds f ission ds 
2 3*Xp obtenues par WILHELMT st a l /6 / 1 LOS 
psr réaction (3Hs,d) sur " ' 
(Fig. l et 2). 
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Dans l s csdrs de 1» méthodologie u t i l i s é e l s comparai­
son de la section eff icacs calculée avec lss vslsurs 
expérimentales de section efficace de réaction de f i s ­
sion est un t s s t da cohérence des divsrsss sections 
efficaces entre e l l e s pour 2 , 7 N p . (Fig.3) . 
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Flg.3. La courba (-) représente l s section efficace de 
fission ds *' Np calculés suivsnt la aéthode proposés. 
Ls courbe (—) correspond aux vslsurs jugées l s s 
Bailleures. 

Ls figure 5 aontvs la section sff iesce calculés pour 
la réaction (n,2n) a ins i que, en t i r e t s .ce l le qui est 
obtenus en iaposant a la ssetion sff icscs de f i ss ion 
calculée d' i tre strictement égale aux valeurs expérl-
asntalas. Ls comparaison ds ess deux courbas i l lus tre 
bien l s sens ib i l i té iaportsnts ds O^.za a « 2 5 7 N » » 1* 
probabilité ds fission ds "*Np. 

II .2 - Calcul ds la section eff icscs ds production ds 
2 1 i P u 

Dans la production ds 2 , , P u par décroissance 3" ds 
2 Np deux états sont concernés : l ' é t s t fondamental 
(6~) a vis longue (1.15.105 a) (contribution i.9t) s t 
un étst (1-) a vie courte (22R5) (contribution 482) 3 
uns énergie d'excitation de 0.0446 MeV selon la version 
réesnts ds ENSDF. La section efficacs de production de 

?u, 
2 î 7 Np(n,2n) 2 1 *Sp - 2 , , ? u , et que nous noterons 

a Pux est uns fraction ds la ssetion «fficacs (n,2s). 
Soient R(E) e s t t s fraction st r(E) l s rapport lsoaé-
rlque de 2 ï*Np pour la réaction (n,2n). 

g'"?n« 
3n.2n 

• R(E) • 48 x r(E) , _ . , , , 
, ., . / . » ' , où E sst l'énergie l * r ( E ) 

d'excitation ds 2 , *3p l i é e a l 'énergie Incidents 
E inc p " : B " E 

inr. - 6.3. 

rsçr 

En prlnclps R(E) peut Itre évalué : 

- psr l s calcul théorlqus ds r(E), cris iaprtcis 
eoapts-csnu du manqua d'informations sur la densité «c 
la spectroscopic des alvesux dss noyaux ds la faa l l l e 
dss Mo. 

Fig . l . et Fig.2. Vslsurs txpérlaentales de probabilité 
ds fission, ds 2 1 ' î lp et de Np comparés aux vslsurs 



- 1 partir da données expérimentales. Cel les-c i sont 
raras, puisque saule una valeur a E, » 14,8 MaV à 
icé assurée par LAHDRUM et al / 8 / . m c 

R(E*8) - J7TÏ 
- 0.362. 

Face a La pauvreté dea inforaationa disponibles, i l 
a'ast posalble qua d'estimer 1 l ' o e i l un* courba R(E) 
1 partir de principes de contlnuiti et da aonotostia 
et das considérations supplémentaires suivantes : 

- au seuil da la réaction n,2n, 
6.8 < E. < 6.8 * O.0446, R - 0 inc 

Four daa énergies E comprises antra 0.0446 et 0.1 MaV 
(énergie prévisible pour la aiveau suivant), la rap­
port iaomérique varia conn* la rapport da la section 
efficace inélastique du l * r niveau a la section 
efficace élaatiqua. La calcul effectué a l 'aida da 
FISIIKA montre qua S(E) reatt faible sur cette plage 
d'énergie. 

. La donnée da MISHI / 9 / s EinC - 9.6 MaV (E* 2.8 MaV) 
permet d'évaluer R en supposant qua la valeur calculée 
pour a - eat correcte. R(2.8> - 0.312. 

Cette valeur est confortée par lea résultats obtenue 
en 1972 par LECOQ et VEYSSXEU /11/ qui, par daa ma­
sures da sectiona efficaces pbotonucléairee sur 2 3 7 Np 
ont montré que pour daa énergies da photons supérieures 
a 9 MsV la section efficace de formation de l ' é tat 
(1~) é ta i t deux fois plus grande qua c e l l e de l ' é ta t 
(6") r(2.7) - 2.33, R(2.7) - 0.336). 

- La rapport isonérique et per suite R(E) (fig.4) doit 
vraisemblablement varier lanternant pour dea énergies , 
Incidentes comprises antre 10 et 15 MeV. 
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Flg.5. La section efficace da production da Pu 
résulte da l 'application de R(E) 2 la section eff icace 
totale da réaction (n,2n) recommandée ( - ) . 
A noter pour cette dernière l' influence de l ' u t i l i s a ­
tion de probabilités da fission différentes pour 
2 , , S p < - ) . 

III - Cohérence avec les données lntéaraiea 

L'expérience de PAULSON et HEHNELY /10/ est une expé­
rience d'Irradiation de 2 , *U pour laquelle 2 3 7Mp est 
un sous produit. La quantité de Pu formée et ana-
lvsée provient des réactiona 2 3 7Np(Y,n) 2 3*Np ï 
2 3 , P u tt : 3 7 Np(n,2n) 2 3 S p £~ 2 3 , P u . Compta tenu des 
faibles concentrations d'Isotopes sucres que 2 3 !TJ 
(<1 X) la spectre énergétique de la population neutro-
nlqua a été assimilé i un spectre de f iss ion de 2 Î 5TJ. 
Dans un te l spectre la section efficace 2 3 7Mp a été 
mesurée égala a 0.063 barn et la section efficace da 
production da n * P u 10.0315 = 0.03. 

Pour les conditions spectrales, la section ef­
ficace da production de 

'20 

23 t 

< a 2 M Pu* > - A : 

?u calculée est égale à : 

8*<E> * a „.2n 
2 ) 5 

(E) x (E) d£ 

y 6 . 8 

• 0.0345 b 

'X(E)dE 

IV - Conclusion 

L'accord acceptable entre valeur calculée et valeur 
expérimentale awntre que la cohérence des données 
Intégrales et aicroscoplques peut êcre assurée aux 
conditions suivantes : 

Fig.4. Evolution avec l'énergie du rapport de la sec­
tion efficace productrice de 2 , *?u 1 la section e f f i ­
cace totale (n,2n) de 2 , 7 S p . 

II.3 - Est last ion des incertitudes 

Compte tenu des Incertitudes expérimentales (*10X) et 
de la procédure u t i l i s ée pour l 'évaluation, las Incerti­
tudes estimées sur les valeurs évaluées sont l es sui ­
vantes : 

- Section efficace fe,2a):sl0Z sur tout le domaine 
- Section efficace de production de 2 " ? u 

10 %, intervalle d'énergie 6.8 MeV - 7 MsV 
î 20 
î 30 : 
i 20 î 
: 15 T. 

7 MeV - ? MeV 
9 MeV - Il MeV 

Il MeV - 13 MeV 
13 MeV - 16 MeV 

1) Le niveau a vie courte est le nlvesu (1") à une 
énergie d'excitation de 0.0446 MeV. 

2) Le rapport de l e section efficace productrice de 
2 " ? u et de l e réaction (n,2n) totale ainsi que le 
rapport isomerIque sont des fonctions appropriées de 
l 'énergie. 

Il convient de souligner le ceractért spéculatif a t ­
tache 1 la fonction R(E). Pour le faire disparaître 
de nouvelles mesures sont nécessaires, Intégrales et 
microscopiques s a i s en remarquant pour ces dernières 
que l e domaine de plus grande sensibi l i té correspond 
aux énergies Inférieures a 10-U MeV. 
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