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«Expérience CIRENE, description et résultats»

Résumé- La création d'isomeres par capture neutronique a |'énergie des
résonances a été étudiée avec le spectromeétre aralentissement du plomb CIRENE.
La mesure inédite du rapport isomérique de huit noyaux a permis la détermination
du spin des noyaux composés al’ énergie de liaison S,. Une expérience originale
sur le *Lu a mis en évidence I'influence du spin d'une résonance sur la
probabilité d’alimentation de I'isomére. La mesure du flux de neutrons dans le
massif, des projections sur la production d' une cible isomérique par cette méthode
et le fonctionnement en mode pul sé sont présentés.
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«CIRENE experiment, description and results»

Abstract - The creation of isomeric nuclel by neutron capture in the resonances
energy range has been studied with the lead slowing down spectrometer CIRENE.
The isomeric ratio measurement of 8 nuclel allows to determine the spin of the
compound nucleus at the binding energy S.. An experiment on *’Lu underline the
role of the spin of a resonance on the isomeric state alimentation. The neutron flux
measurement inside the lead pile, projections on the production of an isomeric
target by this method and the pul sed working mode are also presented.
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Introduction

La crégtion de noyaux dans un éa isoméique (que nous appellerons isomeres
dans la suite) par cepture neutronique a été éudiée dans le passe avec des neutrons
thermiques [1-2], les irrediations &ant rédisées aupres de réacteurs nucléaires. L'un des
résultats essentids éant dans ce cas la déermination du rapport isoméique RI, défini
comme le rapport de la section efficace de production de I'isomére s™ sur la section
efficace de production des noyaux dans leur éat fondamentd s9 La plupat des
édéments lourds présentent des résonances dans les sections efficaces de capture dans la
zone 0.1eV-1keV environ, les vaeurs de certaines résonances dépassant la dizaine de
milliers de barn. On peut donc envisager un gain important dans la quantité d'isoméres
créés, s les réactions de capture ont bien lieu dans la région des résonances plutdt qu'a
I’ énergie thermique.

Les résonances éant éroites une forte probabilité de capture ne peut ére obtenue
gu'en utilisant des neutrons de haute énergie raentis par de trés petits sauts en énergie,
on pale dors de rdentissement adiabatique. Cet objectif est atteint en utilisant une
source intense de neutrons entourée d'un massif de plomb. En effet le plomb possede b
double propriété d'ére un dément de masse devée (indigpensable au raentissement
adigbatique par diffuson éadtique) e de posséder une tres faible section efficace de
capture. L’énergie initide des neutrons source importe peu car gores quelques diffusons
indadtiques (dés que I'énergie des neutrons et inférieure a environ 500keV) le
raentissement adiabatique commence. L’'énergie du neutron diminue a chague choc
dagique d'environ 1%, et I'énergie thermique n'est ateinte qu gores quelques milliers
de chocs [4-5]. Cette technique a souvent été utilisée par le passe pour des mesures de
sections efficaces [6-8] ou des éudes sur la transmutation des déchets nucléaires [9-11].
Ces mesures utiliset la rdation «énergie moyenne des neutrons - temps de
rdentisssment » permettant d'atteindre des flux beaucoup plus intenses que par une
méhode de temps de vol classque bien que la résolution en énergie soit beaucoup
moins bonne. L’objectif de CIRENE (Création d'lsoméres dans les Résonances
Neutroniques) et d'éudier la création d'isoméres par capture neutronique dans les
résonances.

A titre dexemple, la figure 1 représente la section efficace de capture du tungstéene
186, le spectre des neutrons dans CIRENE aind que le nombre de captures cumulé
obtenu en intégrant tout le domaine en énergie vers les énergies deécroissantes. On
remarque que 89 % des réactions ont lieu dans la résonance, magré un flux neutronique
thermique important.
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Figure 1 : Flux de neutrons dans CIRENE, section efficace de
capture du ***W et nombre de captures intégré.

Dans ce document nous décrivons le dispostif expé&imenta & les méhodes
utilistes pour déerminer le flux de neutrons. Dans les chapitres suivant les isomeres
étudiés sont passts en revue et les mesures inédites de rapports isomeériques pour des
énergies résonantes de neutrons sont présentées. Des projections sur une fabrication de
cibles isomériques sont enslite proposées. Enfin dans un dernier chapitre nous exposons
les mesures réalisées en mode spectrométre ardentissement de plomb.

| Dispositif expérimental

[.1 Le massif de plomb

CIRENE est un massf de plomb cubique de 1,2m d aréte. || est composé de 36
cubes (30" 30" 40 cnt’) de 542 kg pour un poids total de 19t. Les cubes ont é&é coulés &
la fonderie de Gertilly et sont composes de plomb récupéré dans les batteries dont la
compostion chimique et donnée tableau 1.1. L’antimoine, habituelement utilise pour
durcir le plomb, a é&é proscrit & cause des fortes sections efficaces de captures
résonantes que présente cet dément.

Po |Ag |Bi |As |Cd |Cu [Ni [Sb |Sn [Zn |Te |[Se |S |Fe

99.9703] 0.0028 | 0.0223 | 0.0003 | 0.0001 | 0.0001 | 0.0003 [ 0.0003 | 0.0003 | 0.0001 | 0.0001 | 0.0007 | 0.0007 | 0.0010

Tableau |.1 : Composition chimique en pourcentage massique du massif de plomb.

Son inddlation dans la sdle LAO2 (voir photo 1.1) du tandem a nécessité la
congruction d une plate-forme pouvant supporter 50t. Chaque cube est manipulé par un
outil spécidement dédié et manaavré par le pont roulant (voir photo 1.2).




Photo|.1 : Vuedela partie inférieure du massif (en partie
démonté) avec |’ extension faisceau.

Photo I.2 : Outil de manipulation des blocs de plomb.

Lors d'un démontage tota ou partiel les déments sont entreposés au sous-sol de

LAO2. Le massf repose sur une ddle en polyéthyléne de 10 cm d'épaisseur et de 1,2 m
d aréte utiliste a |’ origine comme réflecteur de neutrons. Cette plague a surtout eu pour



effet de produire un intense flux de neutrons thermiques et de briser la symétrie haut-bas
du cube rendant les smulations plus complexes.

.2 La cible de production des neutrons

Une éude prédiminare a montré que la production de neutrons la plus efficace
avec les accdérateurs du DPTA est obtenue en bombardant une cible épaisse de Be
(1 mm) par un faisceau de deutons de 10 412 MeV. Un disque de Be a é¢é brasé sur un
porte cible en duminium spécidement congu (voir photo 1.3) pour cette application.
L’ensamble cible-porte cible devait respecter les conditions suivantes: supporter un
dépbt d'énergie important e ne pas comporter de matériaux risquant de générer des
produits radioactifs rendant toute intervention délicate.

Photo 1.3 : Cible refroidie par liquide.

La premiére condition est rédiste en équipat la chble dun syseme de
refroidissement liquide. Le « coolanol » aété préféré a I'eau pour sa meilleure neutraité
éectrigue. La réfrigération et assurée par un appareill de marque LAUDA d'une
puissance de 500 W. De plus I'utilisation couplée des plaques de déviation faisceau et
d'un générateur de fréquence permet de produire un baayage du fasceau sur la padtille
de béyllium. Le risque d échauffement ponctuel, qui pourrait entrainer une vaporisation
de béyllium dans la ligne de faisceau, et and réduit. Des securités sur la température
et la presson de circulaion du liquide de refroidissement permettent de couper
ingtantanément |e faisceau en cas de dysfonctionnement du systéme de réfrigération.

La seconde contrainte a nécessité la congtruction du corps de la cible et |a partie de
la ligne dtuée a I'intérieur du cube en duminium. En effe, ces déments sont soumis
aux neutrons issus de la réaction d+Be (quelques MeV), aux neutrons thermiques et de
résonance présents dans le cube. Aingd les matériaux comportant du fer, du nicked ou du
cuivre ont di étre écartés au profit de I'duminium. Parmi les déments radioactifs créés
pa irradiaion neutronique sur I'auminium, seul le #*Na peut &re produit en quantité
importante par réection (n,a), mas sa période radioactive est suffissamment courte



(T2 =14.96 h) pour permetire toute intervention sur la cible aprés quelques jours de
« refroidissament ». De plus sa bonne conductibilité thermique (équivdente a cdle du
béryllium) favorise I évacuation de la chaleur déposées dans lacible par le faisceau.

La cible en duminium et isolée dectriquement du reste de I'extenson faisceau
pour rendre possible lamesure du courant induit par le faisceau sur lacible.

Afin de réduire la talle du massf de plomb un préradentisseur en polyéhyléne a
éé concu pour entourer la cible afin de casser rapidement I'énergie des premiers
neutrons. Cet dément a éé abandonné par la suite car il produisait une composante de
neutrons thermiques importante (voir chapitre l1).

[.3 Echantillons et détecteurs

Chague bloc de plomb dispose d'une échancrure rectangulaire de h=5cm «
| =10 cm utile a la manipulaion (voir photo 1.2) et servant de cand dirrediation. Ces
canaux sont dimensonnés pour recevoir des briques de plomb rectangulaires standard
(h=5cm, L=20cm, |=10cm). Certaines briques sont usnées pour recevoir les
échantillons ou pour les détecteurs de neutrons placés dans le massif (voir photos 1.4 et
1.5).

Photo |.4 : Brique porte-échantillons et coupelle en plomb.

Les échantillons a irradier sont déposés par évaporation sur de fines coupelles en
plomb tres pur (I'activation de certaines impuretés peut générer des raies gamma
paradites). La composition chimique de ces coupelles est donnée tableau 1.2.

Elément |Ag |Bi |Cd [Cu [Fe|Mg |[Sn |TI
PPM 20 11002 20 (2 |<1 |70 |5

Tableau |.2: | mpuretés contenues dans le plomb des coupelles.

Une coupele poste sur une brique est visble photo 1.4. Nous avons véifié
théoriquement (smulations MCNP) e expérimentalement que les flux de neutrons dans



CIRENE ne créaient pas d' déments radioactifs génants par réaction sur les impuretés
contenues dans les coupelles.

Des déecteurs & *He sont placés & divers endroits du massif pour suivre les
vaidions du flux de neutrons dans le temps. Un circuit éectronique type conditué d'un
préamplificateur, d'un amplificateur e dun discriminateur et asocié a chague
détecteur. Deux des trois compteurs a hdium 3 sont entourés de 2 mm de cadmium pour
aténuer le flux de neutrons thermiques auxquels les détecteurs sont tres sensibles. Une
échdle de comptage « MCS » permet de suivre les variations de flux durant toutes les
périodes dirradiation et permet égdement une déermination précise des heures de
début et fin d'irrediation

B e e |

- I r. i s o

R B e o -

Photo 1.5 : Détecteur *He dans sa brique spécifique.

[l Détermination du flux de neutrons

La gamme énergétique trés éendue des neutrons (du thermique a 16 MeV) rend la
mesure de leur spectre et de leur nombre impossible par une méthode directe. On a donc
recours a une smulation avec le code de trangport MCNP [12] &fin de déerminer le flux
de neutrons en tout endroit du massf pour un neutron source. Le nombre de neutrons
sources et déduit de ces spectres smulés et de mesures d activations. Dans les trois
paragraphes suivants nous décrivons les mesures hors ligne, les smuldions e la
confrontation des résultats.

[1.1 Mesures

Il Sagit de mesures d'activations d échantillons d’'or et de tungstene. Ce choix a
été dicté par les critéres suivants :

- Une seule résonance de capture avec une section efficace devée.

- Période radioactive supérieure ala durée d irradiation (quel ques heures).

- Une abondance isotopique éevée dans le matériau naturdl.

- Décroissance par un ou plusieurs gamma(s) aisément détectable(s).
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Les caractéristiques des deux candidats retenus, I'*’Au e le ®W, sont
rassemblées dans le tableau 11.1.

Les échantillons, minces dépbts évaporés sur des coupelles en plomb, sont placés
dans les briques prévues a cet effet (voir photo 1.4) a différentes positions du massf
parfaitement repérées par leurs coordonnées X,Y,Z (I'origine du repére éant le centre
du massf). Au cours de Iirradiation les variations de flux (dépendantes des fluctuations
d'intensité du faisceau de deutons) sont suivies par deux détecteurs & *He (voir photo
I.5). Les échantillons sont ensuite extraits de leur logement pour ére placés devant un
détecteur germanium d efficacité connue. La mesure de I'activité et la prise en compte
des vaiations rdatives de flux permet de remonter au nombre de noyaux créés pendant
I"irradiation (voir annexe 2), donc au nombre de captures.

Elément 978y 18w
Abondance isotopique (%) 100 28.6
Période del’élément A +1 2.6943 ] 23.72h
Energie de la résonance 4.906 eV 18.83 eV
principae

S capture (Eres) (DAN) 27400 15000

Tableau |1.1: Caractéristiques des éléments utilisés pour les mesures de flux.

[1.2 Simulations

Le code de transport neutrons e gamma MCNP-4B [12] est utilisé pour cdculer le
spectre de neutrons en tout point du massf. Une représentation fidde du cube, de
I'extendgon de la ligne de fasceau, de la cible de béyllium, du réflecteur et
éventuelement du pré-radentisseur en polyéhylene sont introduits dans la géométrie du
syseme. Les figures 11.1 et 11.2 représentent respectivement le dispogtif en entier et
I’ensemble « extenson de laligne — cible ».

Les neutrons sources, émis par le béyllium, sont générés suivant les données
expérimentaes publiées précédemment (distribution en angle e en énergie) [13]. Pour
réduire les temps de cdcul, les secteurs ou sont disposés les échantillons sont affectés
d importance supérieure. Seule la symétrie gauche droite par rapport a l’axe du faisceau
es utiliste. En effet le réflecteur en polyéthyléne sur lequel repose le plomb induit une
asymérie haut-bas et la didribution de neutrons piquée vers |'avant interdit toute
Syméirie avant — arriere.

11



Figurell.l: Vue dela géométrie du massif dans MCNP. Le
bleu représente le CH, et le gris le plomb.

Figurell.2: Agrandissement de la cible et du pré-ralentisseur en CH, (en bleu). Le
plomb est en gris, I’aluminium en jaune, I’alumine en violet et e béryllium en noir.

Le nombre de captures peut étre alors déterminé de deux manieres :

1. En intégrant |'échantillon avec ses caractéridiques rédles dans la smulation
MCNP. On obtient dors directement le nombre de captures dans la padille, cette
méthode est inutilisable car trop coliteuse en temps de calcul. En effet les épaisseurs des
échantillons sont micrométriques dors que le massif a1,2 métre d' aréte.

2. En convoluant le spectre neutronique smulé par la section efficace de capture
de I'dément. Les caculs se rapportant a I'irredistion d'un disque dans un champ

12



neutronique homogene, développés en annexe 1, donnent un nombre de captures par
neutron source pour un échantillon de dimensons données (surface et épaisseur). Le
flux dans le massf peut ére consdéré homogene car, gorés quelques diffusions, le
neutron a perdu toute mémoire de sa direction origindle.

Une comparaison de ces deux méthodes est rédisée en consdérant une sphére de
plomb de 80 cm de rayon, une source isotrope monocingtique et des échantillons
d épaisseur croissante. Le rapport du nombre de captures obtenu par les deux méthodes
est présentéfigure1.3.

1,60

1,40

1,20

1,00

0,80

MCNP/flux

0,60

0,40

0,20

0,00
0 10 20 30 40 50 60

Epaisseur (mm)

Figurell.3 : Rapport du nombre de captures simulé par MCNP sur le nombre obtenu en
utilisant la méthode exposée en annexe 1 en fonction del’ épaisseur del’ échantillon. Dansce
cas le milieu est une sphére de plomb, la source isotrope de 5MeV est au centre et les
échantillons sont des disques d' or de 4 cm de rayon.

L’accord n'est certes pas parfait mais les résultats tout afait cohérents. Les barres
d ereur représentent les incertitudes satistiques sur le nombre de captures directement
évaué par MCNP, cette incertitude est donc d'autant plus devée que I'échantillon et
mince.

Dans les paragraphes suivants le nombre de neutrons sources mesuré est déduit
des mesures d’ activation et de laméhode 2 exposée plus hauit.

1.3 Résultats

Des mesures de flux ont é&é rédisées dans deux configurations de massf (avec e
sans pré-raentisseur), avec deux types d échantillon (or e tungstene), nus ou entoures
de cadmium & a de multiples emplacements du massif. Rgppelons, que le fait d entourer
le produit & irradier, *°’Au et ®W entre autres, avec du cadmium, supprime la quas
totaité des neutrons d' énergie inférieure a0.2 €V gréce ala tres forte section efficace de
capture du cadmium dans ce domaine en énergie.
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Les réaultats exposées figures 11.4 et 11.5 ont é&é obtenus au cours de différentes
irradiations. Pour les comparer entre eux, une normdisation au nombre de neutrons
sources déduits de la « quantité de faisceau» utiliste et du rendement de la réaction
d+Be est rédisée.

[1.3.1 Evolution avec la distance

Les nombres de neutrons sources, normdisés a la quantité de faisceau, sont
présentés en fonction de la distance a la cible mais la postion rédle des padtilles ext
prise en compte. Le flux diminuant avec la disance et les neutrons perdant rapidement
leur « mémoire» cette variable semble tout a fat indiquée. Les figuresil.4 et 11.5
donnent les résultats obtenus apres irradiation de padilles d'or et de tungsténe nues et
entourées de 0,8 mm de cadmium. Les résultats sont cohérents pour les deux types
d échantillons avec & sans chemisage et pour toutes les positions. Les figures 11.4 et 11.5
correspondent ades irradiations avec et sans pré-raentisseur respectivement.

0,50

0,40 ==@= Au avec CH2 sans Cd

W avec CH2 sans Cd
===H¢==\\ avec CH2 avec Cd
0,30 =@ AU avec CH2 avec Cd [ |

0,20 -_M -

0,10

Neut. sources mesureés (u. a.)

0,0 5,0 10,0 15,0 20,0 250 30,0 35,0 40,
Distance (cm)

Figurell.4 : Nombre de neutrons sources mesurés en fonction de la
distance au centre du cube de plomb, avec pré-ralentisseur.

Un net désaccord, environ un facteur 2, gppardit entre les deux configurations de
CIRENE. Ce phénomene n'est toujours pas compris et pluseurs hypotheses ont éé
envisagées:

- Le CH; condituant le prérdentisseur et dopé d'un éément neutrophage mais

une andyse du matériau a montré que les impuretés n'é&aent présentes qu'a I’ éat

detraces.

- La mesure du courant n'est peut ére pas fiable, nais cela ne pourrait expliquer

une erreur systématique d’ un facteur 2.

- Le code Monte-Calo smule md le trangpoort des neutrons thermiques
(particulierement nombreux avec le pré-raentisseur), la «durée de vie» de ces

14



neutrons éant grande. L’utilisation d’'un code déterministe permettrait peut-étre de
lever cette ambiguii té.

=—®—Auavec Cd |
=8 Au sans Cd
W sans Cd
W avec Cd |

Neut. sources mes(u. a.

0,0 5,0 10,0 15,0 20,0 25,0 30,0 35,0 40

Distance (cm)

Figurel1.5: Nombre de neutrons sources mesuréen fonction deladistance
au centre du cube de plomb, sans pré-ralentisseur.

[1.3.2 Utilisation des sandwiches

La mesure de flux de neutrons a des énergies bien déerminées peut ére rédiste
en utilisant des « sandwiches» de trois feuilles identiques accolées les unes contre les
autres. Les deux pieces extérieures jouent le réle de filtres en aténuant le flux de
neutrons essentidlement a I énergie de la résonance. La partie interne est donc soumise
aun flux de neutrons présentant un « trou » al’ énergie de la résonance principale.

Nous avons utilisé cette technique avec de fines feuilles dor de 20 & 30 microns
dans différentes configurations :

- unefeuille saule (point 7).
- un assemblage de 3 feuilles (points 4 et 5 pour les externes et 6 pour I'interne).

- un assemblage de 3 feuilles entouré de Cd (points 1 et 2 pour les externes et 3
pour I’interne).

La figure 11.6 représente le nombre de captures dans chague feuille pour les trois
configurations éudiées.

Plusieurs congtatations découlent de I analyse des résultats

- Le nombre de captures est plus important dans la feuille seule car il n'y a aucune
atténuation du flux.

- Le nombre de ceptures est identique sur les deux parties externes de chague
assemblage accréditant I hypothese d’ un flux de neutrons homogene.
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- Le nombre plus fable de captures dans la feuille centrde montre que
I'importance de I'atténuation du flux dans les feuilles externes et due a la forte section
efficace de capture dans la résonance principae.

3.00E-07 Captures dans les Sandwich
o 2,50E-07 ;
5
*% 2,00E-07 +
S g N N
o 1,50E-07 ! i T
s :
)
5 LO0EO7 I Au 30 microns
= 5,00E-08 Hl Au 20 microns
0,00E+00 T T T T T T T
0 1 2 3 4 5 6 7 8
Configurations

Figurell.6 : Nombre de captures mesuré dansles feuillesd or au sein d'un sandwich nu
(points1 a 3), d'un sandwich entouré de Cd (points4 a 6) et d’ unefeuille seule (point 7) . Les
points 3 et 6 concernent les feuilles internes.

Les captures sont un peu moins nombreuses dans le sandwich entouré de Cd.
L'effet et dalleurs rdaivement fable, I'atténuation principade et due a la résonance
dans lesfeuilles externes.
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Figurell.7 : Rapport du nombre de captures mesuré sur calculé danslafeuilleinterne d un
sandwich d’ or nu (points 1), d’ un sandwich entouré de Cd (points 2) et d unefeuilled or seule
(point 3). Les deux couleurs représentent deux épaisseurs de feuilles.

La figure 11.7 présente le rapport du nombre de captures mesuré sur le nombre de
captures caculé pour la feuille interne de sandwich dor de 20 et 30 mm d épaisseur
dans les trois configurations exposées plus haut. Le nombre de captures caculé et
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obtenu en appliquant la méhode présentées en annexe 1 e le flux de neutrons smulé
par MCNP.

Une cohérence parfaite des résultats est observée pour les trois configuraions et
les deux épaisseurs de sandwich. Cela vdide les spectres de neutrons smulés par
MCNP. Cependant la vadeur absolue est manifestement fausse, ce désaccord ayant
probablement la méme origine que le décdage observé sur la mesure du nombre de
NEeutrons sources.

[1.3.3 Evolution avec le cour ant

On a vu plus haut que les réaultats obtenus avec des échantillons d'or et de
tungsténe entourés ou non de cadmium sont cohérents et ce quelque soit I’ emplacement
dans le massf. Ced vdide la technique utilisée pour mesurer le nombre de neutrons
sources et confirme les spectres neutroniques smulés par MCNP. Toutefois il subsste
un désaccord sur les flux avec et sans pré-raentisseur. Cela ne remet pas en cause les
études menées sur la mesure de rapports isomériques a |'énergie des résonances e
présentées au chapitre suivant. Les irradiations ont éé rédisées sans le pré-raentisseur
afin de diminuer la composante thermique.
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@ W sans pré-ralentisseur -
4,50E+11 B Ausanspré-ralentisseur
W avec pré-ralentisseur
4,00E+11 Au avec pré-ralentisseur
@D AU sans pré-ralentisseur
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—
\n Au avec pré-ralentisseur
»  3,00E+11 W avec pré_ralentisseur
(3]
o
=
> 2,50E+11
o
2}
o QE+10x - 2,47E+10
S 2,00E+11 >
=} =8,19E-01
(@]
P
1,50E+11
y = 5,563E+09x - 1,48E+08
1,00E+11 R2=9,56E-01 |
i y =6,71E+09x - 2,54E+10
5,00E+10 R2=2,37E-01
0,00E+00
0,0 5,0 10,0 15,0 20,0 25

Courant (mA)

Figurell.8 : Nombre de neutrons sources mesurés en fonction de I’intensité du faisceau de
deutons. Les valeurs sont déduites des irradiations des pastilles d’ or et de tungsténe.

Les mesures de flux sont rassemblées et présentées en fonction de I'intensité du
fasceau de deutons sur la figure 11.8. On observe toujours cet important décalage entre
les irradiations avec e sans pré-raentisseur. La différence entre Au e W, qui e faible
et congtante, est probablement due al’ incertitude sur I’ épaisseur des échantillons.
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L’évolution du flux avec I'intendité du faisceau est linéaire et permet de conclure
que le TANDEM 7 MV de la DIF permet de produire 3.10" neutrons par seconde dans
4p a20 mA de courant de deutons.

1l Création d’'isomeres

I11.1 Critéres de sélection des isomeres

Les isomeres éudiés doivent remplir pluseurs conditions dictées par les
caactéristiques de production (capture neutronique) et de déection utilistes. Les
critéres de slection sont les suivants:

- Le noyau dans ses étas isomériques et fondamental doit pouvoir ére produt par
capture neutronique avec une forte résonance de section efficace.

- Afin d'évaduer le rgpport isomérique nous avons opté pour des cas ou le noyau
A+1 dans son éat fondamenta est ingtable et peut étre caractérisé par détection d'un ou
pluseurs garma. Dans de nombreux cas le noyau se désexcite par émisson b e les
gamma associ és au descendant sont détectés.

- La péiode radioactive de chacun des deux noyaux est égaement un critére
contraignant. Les tres courtes périodes sont exclues car CIRENE n'est pas équipé d'un
syseme dextraction rgpide des échantillons hors du cube couplé a une chaine de
mesure dans la sdle LAO2. Ains le temps nécessare pour pénérer dans la sdle
dirradiation, retirer |'échantillon et le placer devant le détecteur germanium rend
impossble la mesure ddément de péiode inférieure a celle de I'argent 110 (24,6 9).
Les trop longues périodes sont également a proscrire, car le peu de noyaux créés se
traduit par une trés fable activité difficile & mesurer. Un effort important a é&é réaisé
sur le banc de déection gamma afin d abaisser le bruit de fond ambiant. L’ échantillon et
le crigd de germanium sont placés al’intérieur d'un blindage conditué de cuivre (1 cm)
et de plomb (10 cm). Le plomb permet de se protéger tres dficacement des gamma et le
cuivre permet de stopper les X générés dans le plomb. La mise en évidence de I’ ***Ho™
(1200 ans de demi-vie) a ains &é possible mais dans le cas du 1""™Lu la détection a é&é
rédiste auprées des inddlations du Dépatement dAndyse e de Survellance de
I’ Environnement (voir 111.3).

- L’élément évaporé sur la coupele de plomb doit ére isotopiquement abondant et
non toxique chimiquement, le cobat n"apu étre éudié pour cette raison.

- Les isoméres étudiés ne sont donc pas bus des candidats intéressants pour la
crégtion d'une cible mais présentent la caractéritique de n'avoir jamas é&é explorés
dans larégion des résonances.

[Il.2 Mesure de rapports isomériques

Les rapports isomériques sont caculés a patir des activités des échantillons
mesurées par spectrométrie gamma au moyen des formules développées en annexe 3.
Les caculs présentés permettent de traiter le cas générd d'un isomére qui se désexcite
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par trangtion isomérique avec une probabilité p comprise entre O et 1 Pour les noyaux
possédant deux isoméres (*°°Eu par exemple sur la figure 111.1) le traitement est rédisé
en deux temps:

m2 96 min

ml 9,3h
g 13a

151Ry,

Figurelll.1: Schéma de niveaux de I’ **’Eu

s
L’isomére mp en fonction de my on aadors x =—=2
Sm
s
Lisomére m1 en fonction du fondamental : Rl :S—ml
g

On obtient donc pour I'isomeremy @ Rl =x” Rl

Les durées dirradiation ne dépassent pas 3 périodes pour ne pas atteindre
I'équilibre et aing réduire I’ influence d éventudles fluctuations d' intensité.

Lorsque les deux périodes (isomere et fondamental) Ta et Tb sont tres différentes
(Ta>>Thb), deux irradiations sont rédisées. La premiere d'une durée gppropriée a
I'dément B et ala fin de laguelle ce noyau est détecté, suivie d' une seconde plus longue
permettant de caractériser I'dément A. Le nombre de noyaux A en fin de premiére
irradiation est déduit de la seconde mesure par une smple pondération des quantités de
faisceaux des deux irradiations.

Les mesures de trés faible activité sont rédisées avec une distance échantillon
détecteur germanium fable Ceci augmente I'incertitude sur I'angle solide et surtout
rend nécessaire des corrections sur les pertes de comptage dues aux multiplicités
gamma. Ces corrections ateignent 40 % pour les échantillons de Lu qui se trouvaient au
contact mais ne dépassent pas 15 % pour les autres déments mesurés a des distances
toujours supérieures ou égaes a2 cm.

Le tableau Ill.1 rassemble, outre les Rl mesurés (colonne 3), différents
parametres: le Rl a I'énergie thermique, les spins des noyaux meéres (colonne 4), des
éats fondamentad et isomérique (colonnesS et 6), le spin de la résonance et I’ énergie du
niveau isomérique [14].

Les incertitudes associées a la mesure des RI sont égdement mentionnées. Elles
comprennent les incertitudes daidtiques e systématiques. Celes-ci ont pour origine
I'incertitude sur I'angle solide, I'efficacité de détection et le rgpport d embranchement
du gamma consdéré. Les incertitudes datistiques sont données avec un intervadle de
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confiance de 68 % (soit a +s). Lorsque plusieurs comptages sont rédises, une moyenne
avec pondération quadratique des incertitudes est effectuée. Les chiffres en caractéres
gras représentent les cas pour lesquels les RI mesurés a I'énergie des résonances sont
sengblement supérieurs aceux du thermique.

Un gain notable de I'dimentation de I'isomére est observée pour 3 des noyaux
éudiés: I' 1%°Ag, %S et le Y7Lu. Pour les autres noyaux il ne semble pas y avoir
d évolution par rapport & |'énergie thermique. Nous reviendrons sur le cas du "’Lu au

paragraphe suivant.

Noyau | Rltherm | Rlmesure JA-1) | Jond | Jso | Fesonance| Eiso(KEV)
10Ag | 5102 | (115+2,2).10% | 12" | 1* | 6* 1 117,7
122gh | 1102 | (2,42+0,15).10% | 52* | 2- | 8- 3 163
134Cs | 0,094 | (9,39+1.41).102 | 7/2* | 4+ | 8- 3 138,7
152gM| 0559 | (57,3t58).10% | 52* | 3- | 0" 3 48,5
152 M) 6,8.10% | (6,7+10.10% | 52* | 3- | 8- 3 147,8
154y ? (1,33+0,16).10% | 52* | 3- | 8- 3 160
188Re | 0,038 | (3,56+032).10° | 52* | 1- | 6° 3 172,1
Yy | 11.10% | (282¢37).10*% | 7° | 7/2+|23/2°| 152 | 970,22
Tableau 111.1: Rapports Isomériques mesurés au thermique et avec CIRENE.

Caractéristiquesdesisomeéres étudiés : spin du noyau (A-1), du fondamental, del’isomére, de
la résonance principale et énergie du niveau.

Ces réaultats sont trés intéressants car ils permettent de définir le spin du noyau
compose al’énergie de liaison du neutron (S,). Les neutrons impliqués dans les captures
abasse énergie sont des ondes s, le spin du noyau composé ne peut étre que J+1/2 (avec
J le spin du noyau A-1). S le Rl et identique au thermique & ala résonance, le noyau
compost au Sn a le méme spin que le noyau formé a la résonance principade snon il
differede 1. C'est ce qui est résumé dans e tableau 111.2.

Les différences de spin entre thermique & résonance principae semblent prouver
I’'existence d'une résonance « d' énergie négative » proche du S,. Ceci et confirmé dans
le cas du **?Sb mais pas pour '%°Ag [14]. Dans ces deux cas le spin plus devé de la
résonance par rapport au thermique favorise I'dimentation de I'isomére (voir tableaux
.1 etl11.2).
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Noyau J (A' 1) Jrésonance | Jhermi que
1oag 1/2 1 0
122gh 5/2 3 2
134¢cs 712 3 3

s = L I T 3 3

B2gm2 | 512 3 3
ey 5/2 3 3
188Re 5/2 3 3
Ty 7 13/2 13/2

Tableau I11.2 : Spin du noyau (A-1), delarésonanceprincipale, et spin du
noyau composeé a |’ énergie de liaison du dernier neutron (S,).

[11.3 Cas du Lutécium 177

En marge des mesures exposées plus haut, une éude spécifique sur le "Lu
présente une particularité tres intéressante. Le lutécium 176, qui par capture neutronique
conduit aux *’LW® (T=6,71 j) et au *"’Lu™ (T=160,1 j), posside deux résonances de
capture principales a 0,141 eV et 1,565 eV de spin respectifs 13/2 et 15/2. La section
efficace d'absorption du Cd permet de pafaitement occulter la premiére résonance du
Lu (vair figurelll.2).

Section efficace de capture (b)

J=13/2
E=0.141 eV E=1.565eV ™.
r ol L ol L L

vl

10" 1 10
Energie (eV)
Figurelll.2 : Section efficace de capturedu *"°Lu et du Cd. L’ énergieetle
spin des deux principales résonances du *"°Lu sont mentionnées.

Aind deux échantillons de ®Lu (I'un nu et I'atre entouré de Cd) placés dans
CIRENE «voient » des spectres de neutrons différents et les captures s effectuent sur
des résonances de spin différents. L’abondance isotopique naturelle du 1"°Lu n'éant que
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de 25%, du '®Lu, enrici par le séparateur PARSIFAL [15], a é&é utilisé Deux
échantillons d'environ 100ngy sont implantés dans deux containers cylindriques en
carbone et disposés dans CIRENE ades positions symétriques par rapport ala source de
neutrons. Un des containers et chemisé de 0.8 mm de Cd. Aucune normdisgtion de
flux n'est donc nécessaire. Apres une irradiation de 635 heures, et une durée de
refroidissement de quelques jours, la quantité de Y"’Lu® créée dans chague échantillon
et mesurée. Le nombre d'isomeres ne eut ére déterminé avant la disparition totale du
fondamentd et nécessite une détection a bas bruit de fond, les activités éant de I'ordre
du millibecquerdl. Ces mesures ont é&é rédistes par le sarvice Radioandyse Chimie
Environnement avec le déecteur planar GL45 au laboratoire souterrain de Modane. Les
nombres de noyaux de Lu? et MLU" déerminés, les rapports isomériques sont
cdculés avec la formule A.35 de I'anexe 3. Les réaultats sont donnés dans le tableau
[11.3 ci-dessous :

Energie thermique | Sans Cadmium | Avec Cadmium
RI (11,0+30). 10" | (10,6 + 1,7). 10*| (28,2 + 3,7). 10"

Tableau I11.3: RI du *"Lu pour différents spectres neutroniques.

L’incertitude et dorigine essentidlement datistique. La présence de cadmium
induit une modification importante du rgpport isomérique.

o(n,y) du V°Lu

10 4L

RN

10 2

Section efficace (b)

10

1 10 Energie (eV)

Figure 1.3 : Section efficace de capture du *°Lu dansla zone desrésonances. En
fonce, les résonances de spin 13/2, en clair celles de 15/2 [14].

Sans filtre, la vaeur est compatible avec cdle du thermique, dans ce cas | essentie
des captures a lieu dans la premiere résonance de spin 13/2. Avec le cadmium, les
résonances entrant en jeu sont mgoritarement de spin 152 comme en ateste la
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figurelll.3. On observe donc pour la premiere fois I'influence du spin de la résonance
sur I'dimentation de I'é&at isomérique du **’Lu. L’explication pourrat venir en partie du
fat que I'isomere ayant un pin devé (232 voir tableau 111.1) son dimentation est
favorisée par une résonance 15/2 par rapport a une résonance 13/2. On peut également
supposer, d' apres ce résultat, que le spin de la capture au thermique est de 13/2.

IV Production d’une cible isomérique :

V.1 Candidats isomeres

L'éude expérimentde des noyaux isomériques ne peut se fare que par la
rédisation de réactions nucléares mettant en jeu de tds noyaux. Deux possbilités
exigent, utilissr un faisceau isomérique ou avoir recours a une cible condituée de
noyaux dans un éat isomérique sur laguelle des réactions induites par des faisceaux de
paticules chargées peuvent é&re éudiéess Une tdle cible doit posséder les
caractéristiques suivantes :

1- Un nombre de noyaLix isomériques devé (>10%°)

2- Une pureté (noyaux isomériques/ noyaux dans |’ éat fondamenta) maximae

3- Un rapport nombre de noyaux isomériques / nombre de noyaux «mere» le plus
grand possible.

4- Une durée de vie d’ au moins quelques mois

5- Etre déposable en couche mince sur un film fin utilisable sous vide.

Pour répondre au premier point, il faut un fort taux de production des noyaux dans
leur éat isoméique. La capture dans les résonances peut gpporter un gain substantiel
par rapport aux neutrons thermiques pour certains déments qui ont une faible section
efficace de capture a I'énergie thermique mais présentent des résonances de sections
efficaces élevées. Un pardlée peut ére éabli avec les éudes menées au CERN pour
broler le °Tc [11].

Le second point et automatique pour certains ééments dont le fondamental a une
période radioactive beaucoup plus courte que I'isomere @ décroit vers un autre €ément
pa émisson b ou converson interne. Une « ample» séparation chimique suffit dors,
Cest le cas de I'*°Ag ou du *""Lu. Pour les noyaux ne répondant pas a ce critére un
rapport isomérique élevé est absolument nécessaire.

Le troiséme point est crucial et ne peut ére obtenu qu'en faisant «disparaitre » le
plus de noyaux « mére» possble A moins de pouvoir transmuter tous les noyaux par
cagpture (forte section efficace de capture et flux de neutrons trés intense) il faut avoir
recours a une separation isotopique «a chaud ». Cette opération est difficile car les deux
édéments ne different que d’'une masse (A e A+1) et surtout les noyaux sont radioactifs.
Dans toute éude de crégation d'une cible isomérique, les phases de production
(irradiaion dans un cube de plomb) et de séparation ne peuvent étre dissociées.
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Le point numé&o 4 est égdement contraignant et limite demblée le nombre de
candidats. 1l fatt gouter que le spin e I'énergie de I'éat isoméique rendent I'éude
d'un dément plus ou moins dtractif mais &s critéres deviennent presque secondaires au
vue de toutes | es difficultés exposées plus haut pour la production d’ unetelle cible.

Nous nous sommes paticuliérement intéresé & I'isomére de I'*'°Ag dont les
caractérigtiques sont données dans le tableau V.1. Conformément ace qui a &é évoqué
plus haut ¢'est un bon candidat qui possede une trés forte section efficace de capture ala
résonance (23000 barn a 300 K) mais pour lequel une séparation isotopique a chaud et
obligatoire. De plus la mesure du RI (voir tableau 111.1) montre un gain d'un facteur 2
sur la production disoméres a I'énergie des résonances par rapport a |I'énergie
thermique. L’ abondance isotopique de I'*%°Ag n’est pas un obstacle car il est possible de
se procurer facilement et abon marché des isotopes tres enrichis.

109Ag llOAgg 110Agm
Abondance isotopique | 48.161 %
Période radioactive 246s 249.9 |
Soin 12 - 1+ 6+
Décroissance b a99.7% | IT al5%
S thermique (l0@N) 86.3+3.0 | 47+£0.2

Tableau 1V.1: Caractéristiques des isotopes 109 et 110 de I’ argent [16].

Pludeurs feuilles dagent ont é&é irradiées et la quantité disoméres formés
mesurée. On condate que le taux de production de I'isomére diminue quand I’ épaisseur
de la feuille augmente e que la production maximum serait obtenue pour de I'argent
« dilué» dans du plomb (voir annexe 1). La quantité de noyaux isomériques produit et
le rapport M°MAg®Ag en fonction de la durée dirradiation dans CIRENE sont
présentée dans le tableau 1V .2.

Epaisseur | Noyaux d'1®°Ag | Noyaux o 11°Ag™ | H°Ag™/1%Ag
0.15 mm 1,14.10%8 1,3.10%° 108
20 nm 2,0.10%° 3,7.10%° 1,8.10%°
100 m 1,0.10% 110+ 1020

Tableau 1V.2 : Nombre de noyaux obtenus dans 3 échantillons d’ argent d’ épaisseur
croissante dans CIRENE avec 15 mA de deutons de 10 MeV pendant 240000 s.

On congtate que la production d'une cible d''°MAg avec CIRENE n'est pas
envissgeable car le flux de neutrons disponible est insuffisant. En effet 9 la quantité
d'isomére peut ére augmentée en placant plus de matiére le rapport 1°MAg ®Ag égd a
10® est rédhibitoire pour tenter toute séparation isotopique. Il faut donc envisager les
posshilités d optimisation de CIRENE ou la transposition de la technique sur une autre

machine.
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IV.2 Transposition de la méthode ad’autres installations.

Nous venons de voir que les taux de production d'isoméres avec CIRENE ne
permettent pas la rédisation d'une cible. Aucun gain n'es possble sur le nombre de
neutrons source auprés du TANDEM de Bruyéres-le-Chéad. L’augmentation du flux
neutronique utilisable ne peut provenir que de I'optimisation du cube de plomb. Le pré
rdentisseur en CH, permet certes d'intendfier le flux mais en favorisant trés fortement
la partie thermique du spectre ce qui N'est guere intéressant dans le cas de I'argent vue
la fable section efficace de production de I'isomere au thermique (voir tableau 1V.1).
Une augmentation de la talle du cube (3m daréte au lieu de 1,2m) permet un gan
d’ un facteur 3.

L’adaptation de cet instrument a une autre source de neutrons, disponible dans

d autre laboratoire ou en projet, et donc a éudier. Nous avons consdéré deux
ingdlaions : LINAG et une machine aSpdlation.

800 MeV p et cube a=120 cm {1 mAj)

800 MeV p et cube a=300 cm (1 mAj)

CIRENE sans CH, (20 pA)

1 |||||||| 1 |||||||I 1 |||||||I 1 |||||||| L1 ||||||| 1 |||||||| 1 |||||||| 1 |||||||| | WA
w? 1wt 1 10 w0 wt w1t w
Energie (eV)

FigurelV.1: Spectres neutroniques simulés au centre de CIRENE et de deux
cubes de plomb de 1.2 et 3 m d’ aréte avec une source de spallation.

LINAG et un accdlérateur de deutons de 40 MeV et 5mA envisageé pour le projet
SPIRAL phase 2 au GANIL. Le bombardement d'une cible épaisse de béryllium
permettrait d'atteindre un flux neutronique de 4 ordres de grandeur supérieur a cdui de
CIRENE.

Une machine a gspdlation rassemble un accdéraeur ddivrant un faisceau de
protons de quelques centaines de MeV e de forte intensté e une cible en plomb, en
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tungstene ou en mercure. Un proton incident de 800 MeV produisant environ
20 neutrons par réection de spdlation, ces ensembles génerent de gigantesques flux de
neutrons. Une dmulation rédiste avec le systéme de code TIERCE[17] permet
dévduer le gan aur les flux neutrons possbles (figure IV.1). L'intensté (1 mA) «
I'énergie du faisceau (800 MeV) conddérées sinsrivent pafatement dans les
caractéristiques des futures ingtallations ESS en Europe et SNS aux Etats-Unis.

On peut aors réaiser des projections sur la quantité de noyaux isomériques et le
rapport MOMAg®Ag prévisble avec ces différentes instdlations Comme cda a éé
évoqué au paragraphe précédent il faut en pardléle envisager une solution de Séparation
isotopique de I 11°™Ag par rapport a1’ 1®°Ag. L’hypothése (tout afait rédiste) retenue est
cele d'un Séparateur isotopique avec une source de 100 mA. Les taux de production et
de s&pardion journdiers sont caculés pour les trois machines précédentes et les
résultats sont regroupés dans le tableau IV.3. 1l n'a pas éé tenu compte dans ces calculs
de ladiminution du nombre de noyaux « mére » d' 1°°Ag au cours de I'irradiation.

Installation F Durée| Noyaux | Noyaux | Rapport |°Ag" séparé
109 110 . . .
(vslen) | Jours Ag Ad" | isotopique|  par jour
Tandem | 210° | 30 10% 2.10% 2107 5.10%
LINAG | 210% | 30 10% 2.10%8 2103 5.10%
Spdlation | 510" | 30 10% 5.10'° 5.10 6.10'8

Tableau V.3 : Projectionssur laproduction et la séparation journaliéred’ **°Ag™ avec
un cube de plomb auprés de 3 sources de neutrons.

Cda confirme I'imposshilité de produire une cible avec le TANDEM mas
confirme égdement que la méhode de production par capture a I'énergie des
résonances et trés intéressante a condition de posséder une source de neutrons
auffisamment intense. 1l ne faut pas perdre de vue que dans ce cas le facteur limitant et
la Séparation isotopique. Elle nécesste un séparateur a chaud muni d’'une source trés
intense.

V Fonctionnement en spectrometre

V.1 Principe, simulations

CIRENE peut égdement ére utiliss comme un spectrométre a raentissement de
plomb. 1l exige en effet une rdation entre le temps de rdentissement et I'énergie des
neutrons. Cette technique, souvent utiliste par le pase [4,6,11] ne permet pas
d atteindre la résolution d'une méthode de temps de vol cdassique mas permet d avoir
des flux de neutrons trés importants rendant possible la mesure de trés faibles sections
efficaces ou des mesures sur des échantillons en tres faible quantité.
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Le code de transport MCNP permet de smuler I'évolution temporelle des neutrons
et donc aun emplacement donné du cube la relation: temps écoulé depuis I'émisson du
neutron (temps de rdentissement) énergie du neutron. La figure V.1 représente cette
corrdatiion dans le cas d'un cube de plomb sans raentisseur et sans réflecteur en
polyéthyléne. Par gustement on éablit la rdaion suivante entre I'énergie E en keV et le
temps de ralentissement en microseconde:

K

E= avec K=170 keV.n¥* eqV.1

fouf

Cube sans pré-ralentisseur et sans réflecteur

Energie (eV)

107

2

1. 10. 10 10° 10*

Temps (s)

Figure V.1 : Energie des neutrons — temps de ralentissement simulée par le
code de transport MCNP4B pour un cube de plomb et des neutrons produits
par réaction (12 MeV) d + Be.
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Cube sans pré-ralentisseur

Energie (V)
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1 -

I{I-l 1 | 1 | | |
1 iy’ 1! 1. i, in? 14 it
Temps (Ls)

Figure V.2 : Idem que figure V.1 avec le réflecteur en polyéthyléne

Cube avec pré-ralentisseur

Energie (eV)

10" 1. 10. 10

10° 10*
Temps (Us)

Figure V.3 : Idem quefigure V.2 avec le pré-ralentisseur en polyéthylene

Dans le cas de CIRENE il faut tenir compte du réflecteur en polyéthylene et
éventudlement du raentisseur. Les figures V.2 et V.3 représentent les résultats des
smulations avec ces deux objets On condate que S le radentisseur détruit
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completement la relation temps énergie la présence du réflecteur seul laisse I utilisation
en mode spectrométre possible. La zone de vdidité de cette relation, entre 0.1eV et le
keV, correspond a la région des résonances qui nous intéresse. Pour appliquer cette
méhode il est nécessaire d'atteindre des temps de rdentissement de I'ordre de la
milliseconde.

V.2 Application aux mesures par transmission

La technique du spectrométre a été explorée avec CIRENE agpres avoir 6té le pré-
raentisseur en CH,. La pulsation de la source est rédisée en utilisant le déviateur basse
énergie associé a un montage éectronique spécifique. Un signa d' une durée réglable est
genéé par une horloge a la fréquence de 1kHz La lageur de I'impulson et un
compromis entre le flux nécessare a la mesure et la résolution temporelle (donc en
énergie) recherchée. La zone des résonances éant atteinte aprés plusieurs dizaines de
microsecondes une largeur de quelques microsecondes ne dégrade pas la résolution
énergétique. Cette mesure est réaliste en utilisant une carte MCS pilotée par un PC, le
départ et donné par I'impulson commandant la bouffée de faisceau, le stop par le
détecteur. Des mesures de temps par pas de 2 microsecondes sont aors possibles.

Le déecteur utilis® doit é&re sensble aux neutrons dans une trés large gamme en
énergie (du thermique au keV) avec une €efficacité maximde e bien connue
L’utilisstion d'un matériau fissle dans une chambre a fisson ou sur une cdlule solare
permet de mesurer la section efficace de fisson ou de mesurer un flux de neutrons S la
section efficace et connue. Nous avons utilise un déecteur gazeux a hélium 3 (voir
photo 1.5) dont I'efficacité varie avec la section efficace de la réaction *He(n,p)*H soit
en rason inverse de la vitesse du neutron.

Pour recder la mesure en énergie (détermination du tp de I'équation V.1), le
détecteur et entouré d'une feuille d'or, dagent ou dindium et les neutrons sont
détectés gprés transmisson a travers la feuille Le flux est d'autant plus aténué que la
section efficace de capture est devée, les résonances se traduisent donc par un trou dans
le spectre aux énergies consdérées. Les spectres en présence d'or, d'argent et d'indium
(voir figureV.4) sont marqués aux énergies de 4.906, 5.19 et 1.457 eV respectivement
correspondant aux résonances principdes de I''%’Au, du ®Ag e de I''™In. Les
gustements sur ces trois énergies donnent une valeur de b de 5 ns dont la vaeur devée
sSexpliqgue par les retards induits dans les cébles e les tiroirs éectroniques. Les
épaisseurs sont choisies en fonction des feuilles disponibles et des sections efficaces de
capture de chague élément.

Bien que CIRENE n'ait pas é@¢é congruit dans ce but ces résultats montrent que ce
dispogtif peut ére utilise comme un spectrométre a rdentissement au plomb. Toutefois
il serat souhaitable d'enlever le réflecteur en polyéthyléne qui dégrade la corrdation
« énergie-temps de rdentissement ». |l est a noter que le flux digponible ne permet pas
de rivdiser avec les mesures rédisées au CERN [11] dans lesquelles les neutrons sont
produits par réaction de spallation.
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Une éude complémentaire, menée avec un détecteur de fisson composé de cdlule
photovoltai que et o un fin dépdt o' >*°U, a é&é rédisée avec CIRENE et est exposée dans
laréférence [19].

Nbre de neutrons / eV (u. a.)

x10 ¢
2000

1500

1000

SO0

xi0f
2000

1000

2000

1000

Détecte

He

+: 40 m

1 d’or

it

Fid (b L

1 d’ é:ll‘gieflt

i aI_la:eF’a i

n dindig ..

Energie (eV)

2
10

Figure V.4 : Spectres neutrons mesurés en fonctionnement pulsé par un détecteur *He entouré de
feuilles d'or (en haut), d’argent (au milieu) et d'indium (en bas). Les courbes bleues sont obtenues
détecteur nu, lesnoires avec lesfeuilles et les rouges sont la différence des deux courbes précédentes.

Conclusions

Nous avons concu e rédist |'gpparellage expé&imenta CIRENE dans le but
d éudier la fabrication d'isoméres par des réactions de captures neutroniques dans la
région des résonances (0,1eV —1keV). Dans cette gamme d'énergie, les sections
efficaces de captures neutroniques peuvent atteindre quelques dizaines de milliers de
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barns, nettement supérieures aux captures effectives a |’ énergie thermique: d'ou, a flux
égd, une production attendue d'isomeres nettement supérieure.

CIRENE est un cube de plomb de 1,2m d aréte au centre duquel se trouve une
source de neutrons rapides (spectre blanc de 1 a 16 MeV). Les neutrons sont rdentis
adidbatiquement, par les milliers de chocs dadtiques qu'ils subissent sur les noyaux de
plomb, pour findement atendre |’ énergie thermique.

L’utilisstion d'un prérdentisseur hydrogéné autour de la source de neutrons,
envisagée pour augmenter le flux efficace, Sest révélée peu intéressante car sa présence
génére une forte composante thermique. Les flux neutroniques en difféents points du
massf ont &é smulés et leurs intensités mesurées par activation. Une incohérence entre
les résultats avec et sans pré-raentisseur ' a toujours pas éé expliquée.

Nous avons ensuite créé 11 isomeres et mesuré le rapport isomérique RI=S m/S g)
pour huit de ces noyaux. Ces mesures sont tout a fait inédites dans le domaine en
énergie des résonances (0,1 eV — 1 keV). Certains RI different d'un facteur 2 des Rl au
thermique connus de longue date. Ceci permet de conclure, que pour ces isomeres, le
noyau compose a un spin différent en é@ant formé par capture a la résonance (niveau
d énergie S\+Ee) par rapport a une capture au thermique (niveau dénergie S,). Les
neutrons a I’ énergie des résonances éant des ondes s, les spin des noyaux composés ne
peuvent varier que de 1, ceci permet donc une déermination inédite et inambigué des
spins de 8 noyaux composés au S,

Pour la premiére fais, la mesure du RI (pour la capture neutronique sur le lutécium
176) sur des résonances de spin différents a é&é rédiste. Elle montre une nette
différence entre les RI déterminés pour les résonances 13/2 et 15/2 et permet de chiffrer
I"importance du spin des résonances sur I’ dimentation d un niveau isomérique.

I a égdement &é& montré que CIRENE pouvat fonctionner comme un
spectrométre de neutrons en utilisant un faisceau pulse. La corréation entre le temps de
ralentissement d’ un neutron et son énergie a é&é mise en évidence.

Enfin § le tandem Van de Graaff du DPTA possede toutes les qudités requises
pour cette éude, disponibilité, stabilité du faisceau, grande souplesse des modes pulsés,
il nmest pas adapté pour la production d'une cible isomérique (>10'° noyaux).
L’extragpolation du dispostif auprés d'une source de neutrons pluseurs ordres de
grandeur plus intense est éudiée. Aind nous avons montré que CIRENE, couplé ala
source de neutrons de spalation, permettrait de produire plus de 10™° noyaux d'°Ag"
par jour.
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ANNEXE 1 : Calcul du nombre de captures dans un échantillon
soumis aun flux neutronique homogene

1 Echantillon simple

Soit une felille d'épaisseur d, de densité r, placée dans un flux de neutrons F (E)
homogeéne et isotrope et s (E) la section efficace de capture al’ énergie E. Supposant que
le flux ne change pas sur la surface de la feuille & quaucun neutron n'entre sur la
tranche. Le nombre de réactions de capture C(E) et [18] :

() =2 E0; (rpe) =, a2 g

avec

N , . .
d=dr , m=S,/r & S,= rTsalasectlonefflcaned’atténuatlon
] oest unefonction définiepar :j o(m,d)=1- 2 E5(m,d)

¥ 1
Avec E3 lafonction: E,, (x) =¢ju "exp(- ux) du=¢)™ ?exp (- x/t) dt
1 0

__2md

Lafonction j d étre approximée ' d)=
i o(m,d) peut é&re app Parj o(md)= 50

S md<<l [léchatillon et dit mnce & on a: jo(md)=2md dou
C(E)=2myd F, la section efficace dabsorption nintervient plus car le flux
neutronique N’ est pas atténué dans I’ échantillon.

Par contre § m,d>>1 [Iéchatillon est épas on obtient j 5(md)=1 et
C(E) = My d F

2m,

Les courbes présentées figure All mettent en évidence I'effet de I'auto-
aténuation du flux de neutrons dans un échantillon de tungsténe. Les courbes de la
figure du bas représentent le nombre de captures intégré entre 20 MeV et I'énergie en
abscisse pour pluseurs épaisseurs. La courbe noire et le résultat obtenu sans
aténuation donc correpondant & un échantillon infiniment mince. Les différentes
courbes sont normaisés au méme nombre de noyaux et par neutron source. On
remarque que la mgorité des captures a lieu al’ énergie de la résonance 418,83 eV (voir
introduction et tableau 11.1) et que leur nombre d autant plus grand que I’ échantillon est
mince. Les corrections d'aténuation, dont les cdculs sont présentés plus haut, sont
minimes jusgu’ aune épaisseur de 1 micrometre dans le cas du tungstene.
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Figure A1.1: Section efficace de capture du ***W (en haut), flux de neutrons (au milieu) et
nombre de captures par micron d épaisseur dans des échantillons d épaisseurs croissantes.

2 Application au sandwich :

I et égdement intéressant d'utiliser 3 feuilles identiques disposées td un
sandwich. Les felilles extérieures pemettent daténuer le flux de neutrons
principdement al’énergie de la ou des résonances. La différence du nombre de captures
dans la feuille intene (Cin¢ ) e les felilles externes (Cext) correspond aux réactions
réalisées al’ énergie des résonances. On a (ref [18]):

CnlE)=E o oma)- 5 olma)
Cen(E)= 2L fama) - ofoma)+i olma)]

Dans Cirene le flux dépend de I'énergie. Le nombre de ceptures est obtenu en
intégrant les expressions précédentes sur tout |e spectre en énergie soit :
Emin
I= ¢F(E)dE donc Ncaptures=1 = S” Nbreneutronssources
E max
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ANNEXE 2 : détermination du nombre de captures pendant une
irradiation.

Un échantillon compose de noyaux de masse A, de densité r, d épaisseur ep, de
surface S et soumis a un flux de neutrons F (t) pendant une durée t, puis placé devant
un détecteur gamma aprés un temps de refroidissement tr pour une mesure de durée .
Les noyaux A+1, crées par capture neutronique avec une section efficace s, sont
radioactifs avec une période T et leur désintégration peut ére mise en évidence par la
détection d'un gamma avec un rapport d embranchement Ig. Le schéma ci-dessous
représente |’ évolution du nombre de noyaux A+1 dans e temps.

1 Pendant I'irradiation (t<t;)
Le nombre de noyaux radioactifs N(t) est régi par I’ équation :

D ks x -1 N

en posant X :% Sep avec N le nombre d’ Avogadro et | =@

* S leflux et congtant dansle tempson a:

N(t):FS X

D I LGNG) (a2

e G TRy

Remarquons que s la durée d'irradiation est courte devant la période radioactive
(t<<T)ona N_. =N(t,)

créés

* S le flux N"est pas congtant au cours de I'irradiationle traitement précédent n'est
plus vdable et 9 la condition t<<T n'ext pas veérifiée les variaions de flux doivent ére
prises en compte. Découpons la durée dirradiation t; en n intervales de durée Dt
pendant lesquelson aun flux F ;.

Le nombre de noyaux et :
At=0 N,=0
At=Dt N, = F,s x Dt
At=kDt 1£k£n N,=F, sxDt- |1 N,_,Dt

O k=n-1

At=t=nDt N(ti) :Nn: Fn sxDt-s Xakzl (_ |)n-k Fk(u)nﬂ—k

Onaégdement : N, =s x§ |~ F,Dt=s xDt§ _F,

N(t.) (eqA.2.2)
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La connaissance du nombre de noyaux ala fin de I'irradiation N(;) € une mesure
relative en ligne du flux de neutrons permet de déterminer Ncrées.

2 Apreés l'irradiation t>t;
Le nombre de noyaux radioactifs décroit dans le temps suivant I’ équation :

N@=N() e

Le nombre de noyaux se désintégrant pendant la mesure des gammeas (entre ti+t; et
ti+t+Hy,) est:

N +t,)- N(t +t, +t)=N(t )e v @- e'tn)

Le nombre de gammas détectés est : N =[N(t; +t,) - N(t +1t +ty)le Wig

avec
W I’ angle solide soutendu par le détecteur germanium

e I’ efficacité intrinseque du détecteur al’ énergie du g considéré
Ig le rapport d embranchement du g détecté
Le nombre de noyaux présents alafin del’irradiation est donc :

N -1t
e g@-e'm)
Le nombre de noyaux créés pendant I'irradiation est dors déduit de I’ équation

A21ouA22.
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ANNEXE 3: Détermination du rapport isomérique

Soit un échantillon composé de N noyaux A placé dans un flux neutronique F
irradié pendant une durée t;, cet échantillon et ensuite retiré puis gorés un temps de
refroidissement tr il est placé devant un détecteur gamma pendant une durée t,. Par
capture neutronique le noyau A donne le noyau A+1 dans son éat fondamenta et dans
on éat isomérique avec des sections efficaces sy et sm respectivement. Ces déments
sont radioactifs avec des péiodes Tg e Tm. L’'isomere décroit par trangition isomérique
avec une probabilité p. Etablissons le bilan du nombre de noyaux dans I'éat
fondamentd et isomérique au cours deI’irradiation et du refroidissement.

lp

. T, ()
08

A

Figure A.3.1: Schéma d' alimentation des états isomeérique et fondamental.

1 Bilan du nombre de noyaux :

1.1 Pendant I'irradiation (t <ti) :

l.lalesisomeres:
La vaiation du nombre de noyaux isomériques Nn, pendant I'ingant dt est régie
par :
dN=Rs dt- | N.d aec R=F N

Rs

onadonc N,,(t) = (1- €'m') avec N,,(0)=0 eqA.3.1

m
1.1.b Lefondamental :
La variation du nombre de noyaux dans leur éat fondamental N; pendant I'instant
dt est régie par :
dNg=Rs 4dt-1 gNgdt+ pl Ny, dt
dN .
t 220+ gNg(@) =R 4+ ps (- ')
En posant N,(0) = X, on obtient I'éguation A.3.2:

g+psm + &glm"'psmlm Sglg It_ Rpsm

-1t gt
Te e m+Xpe ?
lg g g (g-1Tm) %] (Ilg-1Tm
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1.2 Apresl’irradiation (t > t;) :
l.2.alesisomeres:
La vaiation du nombre de noyaux isomériques N, pendant I'ingant dt est régie
par :
dNp = - | Nt
onadonc N, (t)=NC%e 'mtt) avec N (t=t)=NC eqA.33
1.2.b Lefondamental :
La varigion du nombre de noyaux dans leur éat fondamenta Ng pendant I'instant
dt est régie par :
dNg= -1 gNgdt+pl Ny, dt
soit en posant Ng(t;) = N9

0
Ng (t) =N & 'olt) +%(e'm(t—ti)- &'5-1) eq A 34
g 'm

2 Détermination du rapport isomérique :

2.1 A partir du nombre de noyaux en fin d’'irradiation:

Sm

A patir des éguations A.3.1 et A.3.2 le rgpport isomérique, défini par Rl =

(7]

g
peut ére deduit du nombre de noyaux isomeriques Ny(t) et fondamenta Ng(t) présents
enfindirradiation par lardation:

1- e—lmti el gNg(ti) pl g l.:l p| m I_gx e—'gti (1_ e—lmti) A35

RI-1= & - a+ - 0
1- ¢t @ImNm(ti) lg-Tmg lg-Im Im Nm(ti)(l- e_lgti)

2.2 A partir desmesuresd’ activité:
Nm(t) et Ng(t) sont deduits de la mesure dactivité redlisée apres un temps de
refroidissement tr. Soit S, et § les aires des pics g signant la décroissance de |'isomere

et du fondamenta respectivement obtenus pendant une nesure de durée ty, rédisée apres
un temps de refroidissement tr. Soit e I efficacité globae de détection et | le nombre de

gamma émis par désintégration.
2.2.1 Lesisoméres
Ona Sy=en | m[Nm(ti +t)- Nm(ti+tr+tm)]

dou daprés|'équation A.3.3: S,=e,,| ,Noe ' (1- e !nm) eq A.3.6

38



2.2.2 Lefondamental
Ona §=eglq4 |.Ng(ti H;)- Ng(ti+ i)

d'ou daprés|'équation A.3.4 :
e . i [ ] ) | i . u
Sg:eglgz:aNge 'gtr(l- e Igt”‘)+—I Pl m N,?]e s (1- e 'mtm)- Plm_ Nr?]e Igt*(l- e 'gtm)'

a
g m lg-I'm a
eqA.3.7

Des deux équations précédentes on obtient :

0 It -t & ot atn)C
Ng :e mh 1. @ mmgsgemlm_ plm + plm e’ (l-e ’ )H GQA38

Ng  e'st 1-elamaSeegly Tg-lm lg-lpe'nt (1-e'nin)g

Deséguations A.3.5, A.3.7et A.3.8ontire:

Imfolt) §Snegly  1g-lmg g Im

avec lafonction f4(t) = (1- e"gt)e"gtr (1_ e'lgtm)

Ceréalltat et effectivement le méme que cdlui publié dans laréférence [2].
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