our décrire le cheminement des neutrons dans la matiére,
les réactions en chaine* et les modifications de la composi-
tion de la matiere dues aux réactions nucléaires, la neutro-
nique a besoin de données de base : sections efficaces
microscopiques* caractérisant les probabilités d’interaction
entre les neutrons et la matiere, observables post-fission
(spectre et multiplicité des neutrons émis par fission*, rende-
ments de fission*), données de décroissance radioactive*

Les données nucléaires

des radionucléides formés par les réactions nucléaires en jeu,
nature et énergie des rayonnements émis. La détermination
de ces données se fait a 'aide d’expériences et de modeles
théoriques de physique nucléaire. Le travail complexe d’ana-
lyse de 'ensemble de ces données est mené par des experts
évaluateurs*. Il conduit a la production de bases de données
nucléaires internationales.






Les données nucléaires

es besoins en données nucléaires évaluées pour la phy-
sique des réacteurs nucléaires s’expriment au travers des
études liées aux réacteurs actuels, mais aussi au travers de
concepts innovants de réacteurs de générations Il (par
exemple EPR*) et IV (ASTRID*). Les conclusions des dos-
siers de qualification* des formulaires* et outils de calcul
fondés sur la bibliotheque de données nucléaires évaluées
JEFF* (Joint Evaluated Fission and Fusion file) permettent de
déterminer les précisions cibles sur les parameétres neutro-
niques et de pointer les biais provenant des données
nucléaires. Plusieurs actions doivent donc étre menées de
front : (i) la participation/initiation/soutien aux mesures micro-
scopiques des sections efficaces auprés d’installations exis-
tantes ou nouvelles, (ii) le développement de nouveaux outils
et codes d’évaluation des données nucléaires pour une mai-
trise croissante en termes de modélisation physique et d’esti-
mation des incertitudes (le code CONRAD*), (iii) I'évaluation
des données nucléaires associées et (iv) le traitement de ces
données nucléaires, afin de les utiliser dans les codes de cal-
cul de neutronique (le systtme GALILEE).

La mise en ceuvre se fait dans un contexte de collaboration
étroite au sein du CEA (DAM-DEN-DSM), ainsi qu’avec des
organismes nationaux et internationaux. Lensemble de ces
travaux est promu via le groupe JEFF [1] de TOCDE/AEN.

Les sections efficaces

dans le domaine des résonances
résolues, non résolues

et le continuum

La modélisation des sections efficaces neutroniques est fon-
dée sur des modéles de réactions nucléaires dont les para-
meétres (e.g. les caractéristiques des résonances*) ne sont
pas prédits avec suffisamment de précision a I'heure actuelle
par des théories physiques microscopiques. lls sont donc ajus-
tés sur un jeu d'observations (mesures). On analyse alors trois
types d’expériences, les expériences microscopiques, les
expériences intégrales analytiques qui ciblent l'influence d’un
nucléide particulier et des expériences maquettes qui sont
représentatives de concepts de réacteurs. Ces derniéres
seront détaillées dans le paragraphe consacré a la qualifica-
tion des données nucléaires (voir infra, p. 162-182).

La neutronique
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Les expériences microscopiques par « temps de vol »

Parmi les données de base nécessaires aux calculs de neutro-
nique, les sections efficaces jouent un réle essentiel. Les sec-
tions efficaces en fonction de I'énergie du neutron incident sont
dites « microscopiques », par opposition ici aux sections effi-
caces intégrales dont les résultats sont des quantités intégrées
sur le spectre en énergie des neutrons incidents. En Europe,
seules deux installations permettent d’effectuer ce genre de
mesures : I'accélérateur linéaire GELINA (GEel LINear
Accelerator) de I'Institut des Matériaux et des Mesures de
Référence (IRMM) installé a Geel (Belgique) et l'installation n-
TOF située au CERN a Geneve (Suisse). Toutes deux utilisent
la technique du « temps de vol », qui consiste a mesurer préci-
sément le temps mis par un neutron entre le moment de sa créa-
tion et le moment ou il interagit avec une cible. La connaissance
de ce temps de vol du neutron et de la distance parcourue par
celui-ci permet d’en déduire son énergie. Nous allons décrire
brievement l'installation de Geel avec laquelle le CEA entretient
depuis de nombreuses années une collaboration trés fructueuse.

Linstallation GELINA

Cette installation est 'une des plus puissantes sources de neu-
trons au monde, qui se caractérise a la fois par sa trés grande
résolution en énergie, mais aussi par son large spectre en
énergie (de quelques milli-électronvolts a plusieurs millions
d’électronvolts). Son principe de fonctionnement (voir fig. 3)
repose sur I'accélération d’un faisceau pulsé d’électrons tres
intense qui vient heurter une cible rotative d’uranium.
Typiquement, ces bouffées d’électrons (d’'une durée de
quelques nanosecondes) sont émises 800 fois par seconde.
En pénétrant dans une cible rotative d’uranium naturel, les
électrons perdent leur énergie en créant un rayonnement de
freinage*, dit « de Bremsstrahlung* », qui produit des réac-
tions produisant un neutron [réactions (y, n)] ou créant une fis-
sion [réaction de photofission (y, f)]. Les réactions (y, n) don-
nent naissance a un spectre de neutrons pouvant aller jusqu’a
plusieurs dizaines de MeV, alors que les réactions (y, f) four-
nissent un spectre de fission dont I'énergie moyenne est d’en-
viron 2 MeV. Afin de créer des neutrons de plus basse énergie
(notamment pour couvrir la zone thermique), les neutrons sont
ralentis dans deux conteneurs en béryllium contenant de I'eau
et placés au-dessus et en-dessous de la cible rotative. Une fois
émis puis ralentis, les neutrons passent dans les bases de vol
ou des dispositifs de plomb, de cuivre et de paraffine assurent
la collimation du faisceau. Environ 4,3 x 10'° neutrons par bouf-
fée d’électrons sont créés [2].
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Fig. 3. Schéma général de la partie accélératrice des électrons
(haut) de linstallation GELINA a Geel (Belgique). La salle des cibles
ou sont créés les neutrons (bas) débouche sur les bases de vol dont
les longueurs varient de 8 a 400 m (photos IRMM).

Parmi les mesures réalisées par temps de vol, celles « de
transmission », consistant a mesurer la fraction de neutrons
transmise a travers un échantillon placé sur le trajet du fais-
ceau de neutrons, sont indispensables a I'évaluation des sec-
tions efficaces induites par neutron. La figure 4 montre un
exemple d'une telle mesure réalisée avec des échantillons
d’hafnium naturel de trois épaisseurs différentes [3]. Lanalyse
des résonances clairement visibles sur cette figure consiste a
modéliser, a I'aide de la théorie de la matrice R (voir para-
graphe ci-apres), les structures observées en tenant compte
de nombreuses corrections expérimentales.
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Transmission

Energie (eV)

Fig. 4. Mesures de transmission réalisées avec trois échantillons
d’hafnium naturel de 15 mm, 2 mm et 1 mm d’épaisseur [3].

Les structures observées correspondent aux résonances des
six isotopes du hafnium.

Les mesures intégrales analytiques de sections
efficaces

Le projet Mini-Inca a I'Institut Laue Langevin (ILL)
de Grenoble

Dans le cadre de I'étude de faisabilité de la transmutation*
d’un certain nombre d’actinides mineurs*, le CEA, en colla-
boration avec I'Institut Laue Langevin (ILL) de Grenoble
(France), a mis en place un dispositif capable de mesurer les
sections efficaces (capture et fission) intégrées sous différents
spectres neutroniques [4]. Ce projet expérimental « Mini-
Inca » s’est déroulé aupres du réacteur de I'Institut Laue
Langevin qui délivre un flux de neutrons parmi les plus élevés
au monde (1,5 x 105 n/s/cm?). Ces mesures de sections effi-
caces dites « intégrales », c’est-a-dire « moyennées » sur un
spectre d’énergie du neutron incident, utilisent différents
canaux d'irradiation placés dans le coeur du réacteur. Selon la
position de I'échantillon a l'intérieur de ces canaux; il est pos-
sible de faire varier l'intensité et le spectre des neutrons inci-
dents, comme [’illustre la figure 5.

Ainsi, dans le canal V4, un échantillon placé a une hauteur de
100 cm sera irradié par un flux de neutrons purement ther-
miques*, tandis qu’a 0 cm (trés proche du combustible du
réacteur), une composante de neutrons épithermiques*
apparait (environ 15 %).

Aprés l'irradiation, le taux de capture* de I'échantillon peut
étre mesuré par spectroscopie alpha et/ou gamma, afin d’en
déduire la section efficace de capture. De méme, I'utilisation
de chambres a fission miniaturisées fabriquées par le Service
de Physique Expérimentale (SPEX) du CEA permet de déter-
miner le taux de fission* a partir duquel la section efficace
de fission peut étre calculée.

De la mesure a I’évaluation des données nucléaires



s
1013
£
2
© - V4/75cm
= " V4/100 cm
1012 \ V4/0cm
l"'“"v“ ’ V4/25cm
Yl"\‘t‘"n'[hl‘\”,hq‘hwu L Jw
V4150cm ¥ r
1011 i / " ('f 1‘
"‘ﬁf Wing \ 1 i
| \ l‘ !
1010 ‘ ﬁ ‘ H
10° 10® 107 10¢ 10°% 104 103 102 107 1 10
Energie (eV)

105 —
Résonances résolues

Résonances
non résolues

104

10° Continuum
-
102 _|
10" |
100 |
10|

102_|

Section efficace de capture de I’ U 238 (barn)

103

104 ! ! : ; ; ! ! !
102 100 104 105 105 107

Energie du neutron incident (eV)

Fig. 5. Variation de I'intensité et du spectre de neutrons servant

a irradier un échantillon dont on veut mesurer la section efficace.
Selon le canal (V4 ou H9) et selon la position de I'échantillon a
l'intérieur du canal, différents flux d'irradiation peuvent étre obtenus
(figure de O. Bringer [5]).

Les modéles de réactions nucléaires

Dans les domaines d’énergie de 0 eV a 20 MeV, domaine
d’énergie de la physique des réacteurs, le calcul des sections
efficaces neutroniques est fondé sur le modéle du noyau com-
posé qui suppose que linteraction neutron-noyau se déroule
en deux étapes distinctes : la formation du noyau composé du
noyau-cible et du neutron incident, puis sa décroissance, sup-
posée par ailleurs indépendante du mode de formation.

La section efficace neutronique d’un noyau caractérise la pro-
babilité qu’a un neutron d’interagir avec ce noyau. Cette pro-
babilité peut devenir trés grande, lorsque I'énergie du neutron
incident est telle que I'énergie conférée au noyau composé
est proche de I'énergie de I'un de ses niveaux d’excitation.
Cela se traduit par une brusque remontée de la section effi-
cace d'interaction entre le neutron et le noyau au voisinage de
ces énergies. On dit alors que, pour ces énergies, le noyau
« présente des résonances » ou bien qu’il est « résonnant ».
Ces résonances sont bien séparées en énergie a basse éner-
gie d’excitation (domaine des résonances résolues). Leur
espacement diminue quand I'énergie d’excitation augmente
(domaine des résonances non résolues) jusqu’a s’annuler
(domaine du continuum).

Une des grandes difficultés de I'évaluation des données
nucléaires vient de ce caractére résonnant des sections effi-
caces neutron-noyau, qui leur confére une dépendance en
énergie a la fois complexe et tres forte (fig. 6).

Le travail d’évaluation des sections efficaces neutroniques
consiste a établir avec les codes CONRAD [6], ECIS* [7] et
TALYS* [8], un ensemble cohérent de parametres de modeles
de réactions nucléaires permettant de décrire le domaine des

La neutronique

Fig. 6. Représentation de la section efficace de capture de I'U 238
(JEFF-3.1.1) et des flux de neutrons représentatifs d’'un Réacteur a
Neutrons Rapides (RNR) refroidi au sodium (courbe rouge) ou d’'un
Réacteur a Eau sous Pression (REP) [courbe bleue]. Les trois
grands domaines en énergie (résonances résolues, résonances non
résolues et continuum) sont également représentés.

résonances (résolues et non résolues) et le « continuum » jus-
qu’a quelques dizaines de MeV.

La figure 6 présente les limites de chaque région dans le cas
de la section efficace de capture de I'uranium 238.

CONRAD, un outil pour I’évaluation
des sections efficaces

Le développement du code CONRAD, pour « COde for
Nuclear Reaction Analysis and Data assimilation », corres-
pond aux efforts déployés au sein du CEA pour se doter d’un
outil moderne de modélisation des réactions nucléaires pre-
nant en compte la propagation des incertitudes associées. Ce
code permet de produire des évaluations utiles a la physique
des réacteurs. Plus précisément, il permet 'analyse et I'éva-
luation des sections efficaces neutron-noyau totales et par-
tielles (capture radiative, fission...) dans le domaine d’énergie
allant de I'électronvolt au méga-électronvolt. Les parametres
de modéles de réactions nucléaires (matrice R, modeles
optiques) sont estimés par ajustement des résulats de calcul
sur des expériences microscopiques (transmission, rende-
ment de capture...) et intégrales. CONRAD fournit, de surcroit,
un cadre pour 'amélioration des modeles associés a la fission.
Enfin, il permet I'estimation des incertitudes sur les parameétres
de modeéles de réactions nucléaires, en tenant compte de I'en-
semble des incertitudes expérimentales, puis I'estimation des
covariances sur les sections efficaces.

Les modeles de réactions nucléaires évoqués ont été soit
développés dans I'outil (matrice R), soit intégrés via des inter-
faces (codes ECIS et TALYS). Lobjectif majeur de CONRAD
est de permettre 'intégration des différents modéles de phy-
sique nucléaire dans un cadre générique.
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Matrice de collision et sections efficaces

Les deux étapes de formation et de décroissance du noyau
composé peuvent étre définies par la notion de voie de réac-
tion [9], dénommée c et caractérisée par :

¢ les paires de particules, avant ou apres la réaction ;

e leurs spins* (i et ) ;

¢ leur moment angulaire orbital relatif (¢) et sa projection (m) ;
* le spin de la voie (s = i + I) et sa projection (m,) ;

* le moment angulaire total (J).

Le calcul des sections efficaces fait intervenir la matrice de
collision U qui décrit la transition entre les fonctions d’onde
entrantes et sortantes.

La section efficace partielle d’une voie d’entrée ¢ vers une voie

de sortie ¢’ s’exprime alors par :

Oeer = TH )16 0 = Uo (1)
_ 2] +1

I @I DEi+ Y

IC étant la longueur d’'onde réduite associée a la voie c.

La section efficace totale de la voie c est une fonction linéaire
de la matrice de collision :

avec

Oc = 2”;{% Z .g](l — Re(Uce))

Z @
Les modeéles de réactions nucléaires fournissent alors la forme
et le comportement, en fonction de I'énergie de cette matrice
de collision.

Domaine des résonances résolues

Le formalisme de la matrice R [9] permet de déterminer la
forme des éléments de la matrice de collision dans le domaine
des résonances résolues.

Pour des neutrons, celle-ci s’exprime par :

1
2

1
Ucc’ = e_l(¢C+(pc') {6Cc’ + ZLPC [(1 - RLO)_lR]CC/PCZ,}

avec LY., = (S.+iP.-B.)S,. 3)
ou ¢, estle déphasage de sphére dure, P_et S, sont respec-
tivement le facteur de pénétrabilité et de décalage de la bar-
riere de potentiel et B_est une condition aux limites. Enfin, les
éléments de la matrice R sont définis par :

YacYacr

Ree =
= E;,—E

(4)
ou y,. représente les amplitudes de voie, £, I'énergie du
niveau A et E I'énergie cinétique (dans le référentiel du labo-
ratoire) de la particule incidente.

Les amplitudes de voie et les énergies des niveaux (pris réels

et indépendants de I'énergie par un choix judicieux des valeurs
des conditions limites B,) sont ajustées par comparaison avec

24

des mesures de sections efficaces. Les largeurs de voie I,
sont données par : Ty, = 2y2.P, .

La structure résonnante apparait explicitement dans les termes
(E; — E) qui se trouvent au dénominateur de la matrice R.

Domaine des résonances non résolues et continuum

Le domaine en énergie des résonances non résolues est un
domaine intermédiaire entre le domaine des résonances réso-
lues et le « continuum ». Sachant que I'espacement entre les
résonances, ainsi que la résolution temporelle des spectro-
metres par temps de vol ne permettent plus I'analyse indivi-
duelle des résonances, le travail d’évaluation consiste alors a
décrire le comportement des sections efficaces en fonction de
plusieurs paramétres appelés « paramétres moyens ». A plus
haute énergie, les calculs reposent sur la résolution de I'équa-
tion de Schrdédinger en utilisant un potentiel complexe, V+ iW
(contrairement a la matrice R qui utilise un potentiel carré réel),
représentant l'interaction neutron incident avec I'ensemble des
nucléons* de la cible. Ces potentiels sont appelés « poten-
tiels optiques » par analogie avec I'optique quantique. Cette
résolution directe de I'équation de Schrédinger* est implé-
mentée dans les codes CONRAD (pour les noyaux sphé-
riques) et ECIS.

L'évaluateur doit s’assurer que la formulation « moyennée »
de la matrice R et I'utilisation des calculs de modeles optiques
permettent une continuité des sections efficaces sur ces deux
domaines d’énergie.

La section efficace totale moyenne

Dans le domaine des résonances non résolues, la section effi-
cace totale moyenne peut s’obtenir a I'aide de la matrice de
collision moyennée (U, :

. = 2mAzg;(1 — Re(U,)) (5)

Les éléments de la matrice de collision « moyennée » dans le
cadre de la théorie de la matrice R sont obtenus en fonction
des paramétres moyens, comme I'espacement moyen des
niveaux <D,>, la fonction densité <S,>, la largeur neutronique
réduite moyenne <gl",f>. Une premiere estimation de ces para-
metres est possible en réalisant une analyse statistique des
résonances. Cette analyse permet, de surcroit, de mettre en
évidence des niveaux manquants, des spins de résonances
mal assignés ou encore des résonances dues a des impure-
tés dans I'échantillon.

A plus haute énergie, les calculs de modéles optiques fournis-
sent directement une valeur en fonction de I'énergie de cette
matrice de collision, U_.(E), et ce uniguement pour une voie
d’entrée c de la réaction nucléaire (par exemple, la voie neu-
tron). La section efficace totale de la voie d’entrée ¢ s’écrit :

G, = 2m22g;(1 — Re(Uc,)) (6)

Les sections efficaces partielles moyennes
Le modeéle statistique Hauser-Feshbach est utilisé pour décrire
le processus de désexcitation du noyau composé (section effi-

De la mesure a I’évaluation des données nucléaires



cace de capture radiative, section efficace de fission, section
efficace de diffusion élastique et inélastique). Il utilise la notion
de transmission de voie de réaction T,.

Dans le cadre de la théorie de Hauser et Feshbach, les sec-
tions efficaces partielles s’écrivent en fonction des coefficients
de transmission de la maniere suivante :

TeTe

ZC TC

Eccr = 6p6ccr + T[/Eg] VVccr (7)

Le premier terme 0,5, concerne la réaction directe (shape

T.T,, _

ST provient de la composante noyau com-
c 'c

posé et W, est un terme correspondant aux fluctuations et

elastic), Tz g,

interférences entre les voies.

Pour chaque voie de réaction, les transmissions sont calcu-
|ées a partir de modéles nucléaires. Pour la voie neutron,
par exemple, nous avons : T (E) = 1 — |U_.|* (ou encore

T.(E)=1~-|U_.|* pour le domaine des résonances non réso-

lues).

Pour la fission, la notion de pénétrabilité de barriere de fission
permet le calcul de ces coefficients avec plus ou moins de
finesse : formalisme rudimentaire de type Hill-Wheeler ou plus
perfectionné (approximation WKB* ou Cramer-Nix).

Modélisation des sections efficaces de fission

Leffort de recherche actuel porte sur I'utilisation, dans les éva-
luations [10], de la théorie de Lynn relative au traitement de la
matrice R moyenne qui permet un calcul plus exact des sec-
tions efficaces moyennes des actinides dans le domaine des
résonances non résolues (parameétres moyens plus adaptés et
plus représentatifs de la voie de fission). Par ailleurs, on
s’oriente dans CONRAD et TALYS vers ['utilisation accrue de
données microscopiques (niveaux collectifs, orbitales de
niveaux individuels, densité de niveaux du continuum) asso-
ciées a une modélisation soit phénoménologique, soit plus

V(B

Etats de
classe Il

Energie d’excitation

Déformation g Probabilité de fission

Fig. 7. Barriere de fission a deux bosses, en fonction
de la déformation du noyau fissionnant (gauche) et probabilité
de fission associée (droite).
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fondamentale des barriéres de fission en fonction de I'appli-
cation. Lapproche fondamentale repose sur des calculs de
surface équipotentielle, éventuellement multidimensionnelle.

Le calcul d’'une barriere & deux bosses (voir fig. 7) en utilisant
un formalisme de type Cramer-Nix [11] met en évidence la
présence d’'états du noyau dans le deuxieme puits de poten-
tiel qui se manifestent sous forme de résonances dans la pro-
babilité de fission (visibles expérimentalement). Celle-ci, habi-
tuellement voisine de zéro pour les noyaux fertiles avec une
énergie d’excitation en dessous du seuil de fission est alors
amplifiée ponctuellement (en énergie). Ces approches per-
mettent, par conséquent, un calcul plus précis des transmis-
sions de la voie de fission.

Incertitudes sur les données nucléaires

La part la plus importante de 'incertitude sur les résultats des
calculs de neutronique provient de l'incertitude sur les don-
nées nucléaires de base. Pour valider les marges prises sur
les paramétres de conception des futurs réacteurs ou assu-
rer une propagation des incertitudes sur les paramétres neu-
troniques des réacteurs existants, il faut donc assurer une mai-
trise a priori des incertitudes sur les données nucléaires. Afin
d’inclure des matrices de variance/covariance explicitant les
corrélations entre les diverses données nucléaires dans les
prochaines évaluations, un travail conséquent de ré-analyse
des mesures microscopiques, de développement de
méthodes mathématiques d’évaluation de toutes les compo-
santes des incertitudes, qu’elles proviennent des expériences
ou des modeles, est en cours et devra se concrétiser pour les
futures bases de données nucléaires.

CONRAD : un outil d’analyse des incertitudes

Dans le cadre de CONRAD, I'estimation des parametres de
modeéle repose sur le concept d’inférence bayésienne. Si 'on
suppose que I'on cherche la probabilité d’obtenir les para-
metres X, que U est la connaissance préalable sur ces para-
metres et que y est un nouveau jeu de mesures, le théoreme
de Bayes généralisé aux variables continues donne la relation
entre les densités de probabilité [ p(.)] suivantes :

p (21U)pGIZ, V)
fd?p()?lU)p(ﬁl?, U)

8)

p (m, u) =

La densité de probabilité p (xX|U) est appelée a priori. La quan-
tité p (y|x, U) représente la fonction de vraisemblance qui
nous indique la vraisemblance des mesures sachant U si les
parametres x sont inconnus. La quantité p (X|y, U) est la den-
sité de probabilité a posterioride x. Cette relation (8) peut donc
étre comprise comme étant I'actualisation d’'une connaissance
a priori par une fonction de vraisemblance (likelihood) de nou-
velles mesures :

posterior [p (flﬁ U)] « prior [p (J?I U)] likelihood [p(ﬁlf, U)]
©)
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Fig. 8. Analyse de la section efficace inélastique et totale du sodium
[14].

Lobjectif de I'estimation des paramétres des modéles
nucléaires est d’obtenir leur distribution a posteriori (valeurs
moyennes et valeurs de la matrice de covariance, dans le cas
d’une résolution analytique).

Dans 'évaluation de ces données, les mesures apportent, en
outre, leur lot de parameétres propres (normalisation, résolu-
tion, etc.). Ces derniers sont utiles pour simuler 'expérience et
ainsi rendre possible I'ajustement. Les parametres de ce type
sont dénommeés « paramétres de nuisance ». Linfluence des
incertitudes des paramétres de nuisance sur la matrice de
covariance des parametres de modele (résultant de 'ajuste-
ment) est considérable. C’est pourquoi des méthodes mathé-
matiques originales de marginalisation [12][13] ont été déve-
loppées dans CONRAD.

La figure 8 présente un exemple de marginalisation d’une nor-
malisation expérimentale réalisée lors d’'une analyse du
sodium [14]. Les incertitudes obtenues pour cette analyse
sans utiliser de méthodes de marginalisation auraient été tota-
lement irréalistes : inférieures au %.
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Les observables post-fission

Spectre et multiplicité des neutrons prompts
de fission

Les caractéristiques des neutrons prompts de fission émis lors
de la désexcitation des fragments de fission font partie des
données essentielles utilisées dans les calculs de neutronique.
Ces caractéristiques figurent, par conséquent, dans les biblio-
théques internationales de données nucléaires. Des efforts
importants, tant sur le plan expérimental que théorique, sont
toujours en cours pour affiner notre connaissance du spectre
des neutrons prompts émis. La photographie située en haut
de la figure 9 montre un dispositif tres simple utilisé récem-
ment dans le cadre d’'une collaboration CEA/IRMM [15].

Ce dispositif comprend une chambre a ionisation (dédiée a la
détection des deux fragments de fission), ainsi qu’un scintilla-
teur de type NE213, dédié a la détection des neutrons de fis-
sion. Une cible mince (quelques nanogrammes par cm?2) de
Cf 252 était déposée au centre de la chambre. La mesure en
coincidence des deux fragments issus de la fission sponta-
née du californium et d’'un neutron prompt de fission permet de

5— ® Varapai, 2006
© Budtz-Jorgensen, 1989
= Calculs Monte-Carlo, 2010

Multiplicité des neutrons prompts de fission

T T T T T T T T T
80 100 120 140 160
Masse du fragment émetteur

T 1
180

Fig. 9. Dispositif expérimental pour la mesure des neutrons prompts
en coincidence avec les fragments de fission [15]. La figure du bas
montre la multiplicité mesurée [15, 16] des neutrons en fonction

de la masse du fragment émetteur (courbe dite « en dents de scie »)
que la simulation Monte-Carlo de la décroissance des produits de
fission (courbe bleue [17]) reproduit correctement.
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déterminer des corrélations entre les propriétés du fragment
émetteur (masse, énergie cinétique...) et les caractéristiques
du neutron (multiplicité, spectre...).

Par ailleurs, une approche de type Monte-Carlo permettant de
suivre en détail la décroissance des fragments par émission
de neutrons et de rayons gamma, et ce sur 'ensemble de la
distribution en masse, en charge et en énergie cinétique des
fragments, a également été initiée par le CEA [17]. Pour les
spectres de neutrons de fission, cette approche permet d’al-
ler au-dela du modele de Madland-Nix [18] (modéele sur lequel
reposent la plupart des évaluations présentes dans les biblio-
théques de données) qui ne considére qu’une vue globale du
processus de désexcitation des fragments, sans prendre en
compte explicitement toute la chaine de décroissance. Les
premiers résultats du code Monte-Carlo FIFRELIN sont tres
encourageants, comme le montre la partie inférieure de la
figure 9 ol le nombre moyen de neutrons prompts (multipli-
cité) émis en fonction de la masse du fragment émetteur a été
calculé et comparé aux données expérimentales. La simula-
tion de la totalité de la cascade de décroissance des frag-
ments émis lors du processus de fission permet, en outre,
d’accéder a d’autres observables utiles pour les applications:
les spectres de rayonnements gammas prompts, leur multipli-
cité moyenne [19], ainsi que la distribution du nombre de
quanta émis, les rendements de fission ou encore la compo-
sante prompte des énergies dégagées.

Rendements de fission

La connaissance des rendements indépendants et cumu-
latifs* de certains produits de fission émis lors des réactions
de fission induite par neutrons est trés importante pour la phy-
sique des réacteurs (calculs de puissance résiduelle, produc-

tion des neutrons retardés par calcul de sommation, normali-
sation du taux de fission dans un réacteur, a partir de la
mesure d’émission gamma d’un produit de fission...). Dans
les bibliothéques de données nucléaires (JEFF, ENDF/B-VII
ou JENDL), ces rendements présentent des différences
importantes, avec parfois des incertitudes associées souvent
trop grandes, compte tenu des exigences actuelles et des pro-
grés accomplis, par ailleurs, sur d’autres données nucléaires
(sections efficaces). Dans ce contexte, de nouvelles cam-
pagnes de mesures auprés du spectrométre de masse
« Lohengrin » de I'Institut Laue Langevin de Grenoble (ILL) —
fruit d’une large collaboration entre I'ILL, le Laboratoire de
Physique Subatomique et de Cosmologie (LPSC) et le CEA —
ont été initiées [20, 21].

Le spectrometre de masse « Lohengrin » (représenté sché-
matiquement sur la partie gauche de la figure 10), est un ins-
trument particulierement bien adapté a I'étude des rende-
ments des produits de fission, notamment grace a son
excellente résolution en masse. Sous 'action combinée d’un
champ magnétique et d’'un champ électrostatique, cet instru-
ment permet la sélection des produits de fission en fonction
de leur masse et de leur énergie cinétique. En rajoutant une
chambre a ionisation a I'extrémité du spectromeétre, 'informa-
tion sur la charge nucléaire du produit de fission sélectionné
devient accessible. Dés lors, il est possible d’étudier les ren-
dements isotopiques et isobariques, ainsi que les distributions
en énergie cinétique des produits de fission émis lors d’'une
réaction de fission induite par neutrons thermiques (ny,). Un
exemple de distribution en masse des produits de fission issus
de la reaction U 235 (ny,.f) est donneé sur la partie droite de la
figure 10.

Dispositif expérimental Position de la cible

(faisceau direct)
Dispositif expérimental Enceinte Ceceur
(faisceau dévié) du réacteur du réacteur

Introduction d’une nouvelle cible

Aimant RED

§

Condenseur

- - >
Ligne de faisceau pour
la tomographie neutron

Aimant principal

Réservoir pour cibles utilisées Piscine
d’eau

Piscine d’eau légére lourde

Rendement de fission (%)

10 -
=0~ Lohengrin (Lang, 1980)
=O~— Lohengrin (Bail, 2009)
8 =O— Hiawatha (Tsoukatos, 1968)

Masse (uma)

Fig. 10. Vue schématique du spectrométre de masse « Lohengrin » situé & I'Institut Laue Langevin de Grenoble (gauche). Distribution en masse

des produits de fission émis lors de la réaction U 235 (ny,, f) [droite].
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Fig. 11. Source de I'échauffement photonique dans un réacteur
nucléaire.

L’amélioration de 'évaluation
des échauffements nucléaires

Léchauffement des matériaux dans les réacteurs (barres de
commande* en B,C, Hf..., combustibles, baffle lourd, dispo-
sitifs expérimentaux) est un des parametres dimensionnant
'EPR, le réacteur d’irradiation Jules Horowitz RJH*, ainsi que
les concepts de réacteurs de quatrieme génération. On entend
par échauffement nucléaire, au sens large, le dépdt d’énergie
des particules chargées, suite aux processus nucléaires. Ainsi,
on distingue : les dépbts locaux d’énergie des réactions neu-
troniques (fragments de fission, a des réactions (n, @), noyaux
de recul...), les dépbts d’énergie photonique et les dépbts
d’énergie des désintégrations radioactives (a, ). Trois gran-
deurs intégrales seront concernées : dose* et débit de dose*
pour les échauffements, dpa* et production de gaz via les
réactions (n, a), fissions et décroissance radioactive  des acti-
nides pour I'estimation des dommages d'irradiation dans les
matériaux du réacteur.

La figure 11 montre les différentes sources de production pri-
maire de I'échauffement photonique dans les composants du
réacteur (coeur, réflecteur). Les gammas de fission sont res-
ponsables de plus de 60 % de I'échauffement photonique en
cceur (20 % pour les captures et un peu moins pour les inélas-
tiques). Lévaluation des données nucléaires de production
gamma est un préalable a toute interprétation d’expériences
intégrales et se fondera essentiellement sur des données et
modeles de structure nucléaires et des données et modéles
de désexcitations électromagnétiques des niveaux (qu’ils
soient discrets ou dans le continuum).
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Conclusion

Les données nucléaires pour la physique des réacteurs doi-
vent permettre la caractérisation précise (données qualifiées
et incertitudes réduites) des grandeurs physiques des sys-
témes nucléaires électrogenes (réacteurs et cycle de GEN II,
Il et IV), des réacteurs expérimentaux (RJH, EOLE,
MINERVE, MASURCA, CABRI...) et des réacteurs de propul-
sion navale. Cela demande de poursuivre une activité a la fois
de mesures (intégrales ou différentielles), d’évaluation (pour
la base de données JEFF), de modélisation et de validation.
La collaboration, au CEA, entre les directions s’avere étre
essentielle afin de mutualiser les compétences. Les défis
associés a la future bibliotheque nucléaire JEFF-4 portent sur
des modeles de réactions nucléaires qui comporteront de plus
en plus d'ingrédients microscopiques, sur I'évaluation des don-
nées associées aux observables post-fissions, sur les don-
nées nucléaires relatives aux échauffements nucléaires et,
enfin, sur I'évaluation des incertitudes.
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Le projet JEFF de création d’'une base de données nucléaires de référence internationale

Les données nucléaires de base (sections efficaces, spectres
de particules émises...) initialement utilisées en Physique des
réacteurs nucléaires proviennent de diverses compilations,
parmi lesquelles la compilation anglaise UKNDL : United
Kingdom Nuclear Data Library [1]. Lévaluation d’origine améri-
caine ENDF/B-IV, délivrée en 1975 par le Nuclear Data Center
du Brookaven National Laboratory, a été également large-
ment utilisée jusque dans le courant des années 80 [2]. Elle com-
porte les sections efficaces pour 90 nucléides allant de I'hydro-
gene au Curium 244.

C’est en 1981 que débute, sous les auspices de 'Agence pour
I’Energie Nucléaire (AEN) de 'OCDE, le «Joint Evaluated
File Project » (JEF) regroupant les efforts des Européens et des
Japonais pour constituer une base de données nucléaires de
référence dans le domaine des applications de la fission
nucléaire. Les domaines visés sont la physique du cceur, la
radioprotection, le cycle du combustible, le démantelement des
réacteurs nucléaires.

La premiere «Joint Evaluated File », « JEF-1», est produite en
1985. Elle comporte les données nucléaires de base pour 300
nucléides. Elle est le fruit de la collaboration entre I'’Autriche, la
France, la République Fédérale d’Allemagne, I'ltalie, le Japon,
les Pays-Bas, le Royaume-Uni, la Suéde et la Suisse. Les don-
nées de JEF-1 sont au format américain ENDF-5. Les bénéfi-
ciaires de JEF-1 sont exclusivement les membres de la Banque
de Données (Data Bank) de 'AEN, [3].

Le CEA, sous l'impulsion initiale notamment de Massimo
Salvatores, a activement travaillé a I'élaboration des évaluations
successives : JEF-1, JEF-2 [4], JEFF-3 [5]. Lévaluation JEFF-3
— Joint Evaluated Fission and Fusion File — résulte du regrou-
pement en une «file » unique des évaluations JEF et EFF —
European Fusion File —, I'élaboration de cette derniére ayant
été conduite par Harm Gruppelaar de I'Energy Research
Center of the Netherlands (ECN) de Petten aux Pays-Bas a
partir de 1985. Plus récemment, la European Activation File
(EAF) contenant les valeurs de sections efficaces pour plus de
15000 réactions d’activation induites par un neutron et dont I'éla-
boration a été initiée par EURATOM/UKAEA, a aussi été inté-
grée dans JEFF-3. Cette évaluation s’est conformée au format
ENDF-6 américain.

Les contributions du CEA, son lien fort avec les applications
électronucléaires et ses capacités d’essais physiques, consti-
tuent I'un des atouts du projet JEFF. Dans le futur, les objectifs
principaux du projet seront de préserver ou d’améliorer les per-
formances de la base de données pour les réacteurs actuels et
en projet (EPR, RJH*), et pour les applications RNR, en particu-
lier ASTRID*, de proposer des matrices de covariance réalistes
couvrant les applications ci-dessus, de réaliser des avancées
conséquentes sur la connaissance physique des principaux
noyaux (Actinides, Produits de fission) répercutées dans des
fichiers de qualité toujours plus grande.

Récemment, a l'initiative du Laurence Livermore National
Laboratory, une réflexion internationale a été engagée pour défi-
nir un nouveau format modernisé et mondialement partagé des
données nucléaires de base [6].
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Les données nucléaires

aboutissement du travail de mesures et d’analyse décrit
précédemment est la production de fichiers d’évaluations
nucléaires, plus simplement appelés «évaluations*». Ces
fichiers contiennent, sous la forme la plus compacte possible,
les informations permettant de reconstruire toutes les données
nucléaires nécessaires a la modélisation d’'un systéme
nucléaire. Ces évaluations partagent, en général, un méme
format informatique d’origine américaine qui a été adopté au
plan international : c’est le format dénommé ENDF-n ou n est
un chiffre arabe spécifiant la version de ce format. Les évalua-
tions produites actuellement sont au format ENDF-6
(Evaluated Nuclear Data Format, version 6) [1].

Les données présentes
dans les évaluations

Les données présentes dans les évaluations concernent :

¢ |es réactions nucléaires induites par les neutrons ;

¢ les réactions nucléaires induites par les photons ;

¢ |es interactions électromagnétiques induites par les photons
dites « réactions photo-atomiques » ;

¢ les données de décroissance radioactive ;

¢ les rendements de produits de fission pour une fission spon-
tanée ou induite par un neutron ;

* les données relatives au transport des particules chargées
(protons, deutons, tritium, hélium 3...) ;

e les incertitudes associées.

Tableau 8

Le traitement des données nucléaires

Les réactions nucléaires induites par les neutrons

La majorité des données décrivant les réactions nucléaires
induites par les neutrons se trouvent dans des sous-biblio-
theques (sub-libraries) des fichiers internationaux d’évalua-
tion. Ces données sont décrites dans le tableau 8. Elles sont
fournies pour environ 400 nucléides dans le domaine d’éner-
gie allant de 105 eV a au moins 20 MeV. Les bibliotheques
d’évaluations les plus récentes sont : ENDF/B-VII [2], JEFF-
3.1.1 [3], JENDL-4.0 [4], CENDL-3.1 [5], ROSFOND [6].

La descriptions des produits issus de la fission induite par cap-
ture d’un neutron nécessite des données supplémentaires :
les rendements de fission*, pour chaque noyau fissile. Ces
rendements se trouvent dans les « files » dites « Fission
Yields » (FY) des fichiers d’évaluation précédemment cités.

La figure 12 (page suivante) permet de comparer les rende-
ments en nombre de masse des produits de fission pour une
fission induite par un neutron thermique sur un noyau d’ura-
nium 235 ou de plutonium 239.

Pour traiter les liaisons chimiques de certains noyaux liés dans
un édifice moléculaire (hydrogéne dans I'eau, hydrogene dans
I’hydrure de zirconium, zirconium dans I’hydrure de zirco-
nium...) dans le domaine thermique, des données de therma-
lisation peuvent étre fournies dans des « files » spécifiques.

Toutes ces données servent essentiellement a calculer la pro-
pagation des particules (neutrons, photons...) et les
sources de particules secondaires.

Nature de Pinformation contenue dans la sous-bibliothéque « réactions nucléaires induites par les neutrons »

Numéro de « file » (MF)

Nature de Pinformation stockée

1 Informations générales sur le contenu de I'évaluation.

2 Parametres de résonance*.

3 Sections efficaces* des neutrons.

4 Distributions angulaires des neutrons secondaires.

5 Distributions en énergie des neutrons secondaires.

6 Distributions énergie/angle des particules secondaires.

7 Données pour les lois de diffusion des neutrons thermiques.

8 Production d’états isomériques.
12 Multiplicité des photons issus des réactions neutroniques.
14 Distributions angulaires des photons issus des réactions neutroniques.
15 Distributions en énergie des photons issus des réactions neutroniques.
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Fig. 12. Rendement de masse des produits de fission pour I'U 235
et le Pu 239.

Remarque

Il existe des évaluations particulieres, contenant uniquement
des sections efficaces, qui sont dédiées a des domaines d’ap-
plication particuliers.

¢ Lactivation des structures sous flux neutronique. On
peut citer I'évaluation EAF 2010 [7] qui donne, pour 816
noyaux cibles, les sections efficaces de pres de 66 000 réac-
tions d’activation (sections efficaces partielles) pour un
domaine d’énergie allant de 105 eV a 60 MeV.

* La dosimétrie. Dans I'évaluation IRDF-2002 (International
Reactor Dosimetry File) [8] se trouvent des sections efficaces
d’activation particulieres utilisées, par exemple, pour I'éva-
luation de la fluence neutronique regue par les structures
sous irradiation.

Les réactions induites par les photons

Les photons peuvent interagir avec I'atome (interactions
photo-atomiques [9]) ou avec le noyau (interactions photo-
nucléaires [10]). Dans le domaine d’énergie allant jusqu’a
20 MeV, les interactions photo-atomiques sont largement pré-
dominantes pour résoudre I'équation du transport* (effet pho-
toélectrique, diffusions cohérentes et incohérentes et création
de paires e*, e7). En revanche, les interactions photo-
nucléaires sont a l'origine de sources secondaires de neutrons
qu’il faut évaluer.

Ces données servent essentiellement a calculer la propaga-
tion des photons et les sources secondaires de neutrons.

Les données de décroissance radioactive

La matiére peut contenir des radionucléides naturels ou deve-
nir radioactive suite a des réactions nucléaires.
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Les données relatives aux noyaux radioactifs sont les sui-
vantes :

* Les sections efficaces des noyaux radioactifs, en distinguant
I'état fondamental des états isomériques ;

* les modes de décroissance (8-, f*, CE, T.I, a, ...) ;

* les périodes de désintégration ou demi-vies ;

* les rapports de branchements entre plusieurs voies possibles
de désintégration ;

¢ les rendements de fission spontanée ;

* les multiplicités neutroniques de la fission spontanée ;

* les énergies moyennes mises en jeu dans les transitions
radioactives ;

e les intensités et les spectres en énergie des particules
émises.

Ces grandeurs peuvent étre trouvées dans différentes sous-
bibliotheques. Il faut noter la création, en Europe, de la base
de données NUBASE [11], « A Database of Nuclear and
Decay Properties », qui comporte les données de structure
(spin, masse, parité...) pour plus de 3 000 noyaux. Un autre
ouvrage de référence est « Atomic Mass Evaluation » [12].

Ces données sont indispensables pour calculer I’évolution
isotopique au cours du temps d’un combustible.

Les données relatives au transport des particules
chargées

Les particules chargées apparaissent a la suite des proces-
sus d'interaction nucléaire ou photo-atomique. Ces particules
sont, par exemple, les alpha et béta pour les processus radio-
actifs, les électrons de recul de I'effet Compton ou photo-élec-
trique, les paires (électron-positon) issues de la matérialisa-
tion des rayons gamma. Ces phénoménes donnent naissance
a ce que I'on appelle la cascade électromagnétique qui est
une sorte de propagation arborescente d’électrons, de posi-
tons et de gammas.

Les données sont essentiellement :

¢ Les sections efficaces des réactions nucléaires induites par
les particules chargées ;

* |les sections efficaces de bremsstrahlung (ou rayonnement
de freinage) ;

* les sections efficaces de diffusion des électrons/positons
dans la matiére ;

* les pouvoirs d’arrét des électrons/positons et des ions dans
la matiére.

Ces données sont disponibles soit sous forme de valeurs tabu-
lées (évaluations EEDL [13], pour les sections efficaces
induites par électrons), soit déterminées par des programmes
informatiques permettant de les calculer (ESTAR, PSTAR,
ASTAR [14] pour les pouvoirs d’arrét et les parcours des élec-
trons, positons et alphas).

Le traitement des données nucléaires



Les incertitudes sur les données nucléaires

Dans la mesure du possible, on cherche a attribuer une incer-
titude a la valeur calculée d’une grandeur physique. Cette
incertitude résulte d’incertitudes de natures différentes : incer-
titudes sur les données physiques de base, incertitudes dues
a la méthode de calcul, incertitudes sur les données techno-
logiques, etc. La connaissance de ces incertitudes est cruciale
pour la slreté, I'optimisation d’'un dimensionnement. Ces
incertitudes ont aussi une incidence économique. Dans la plu-
part des calculs de neutronique, les incertitudes sur les don-
nées nucléaires de base sont prépondérantes, d’ou lintérét
de bien les connaitre et de disposer de méthodes permettant
d’évaluer leur impact sur lincertitude associée a la grandeur
physique recherchée.

C’est en vue de tels calculs d’incertitudes que sont constituées
les sous-bibliothéques 30 a 40 des évaluations en format
ENDF. Elles contiennent les données de covariances (c’est-a-
dire d’incertitudes avec les corrélations éventuelles) relatives
aux données nucléaires décrites dans les « files » 1 a 10 du
tableau 8 (voir supra, p. 31).

Le traitement des données
nucléaires

Pour étre utilisables dans les codes de modélisation des sys-
témes nucléaires (codes de transport et d’évolution), les don-
nées nucléaires présentes dans les évaluations doivent géné-
ralement subir un traitement a la fois physique, numérique et
informatique. Celui-ci découle de la nature des informations
stockées dans les évaluations, de la nature du probléme phy-
sique étudié et des méthodes numériques mises en ceuvre
dans les codes utilisés. Le produit final du traitement est une
bibliotheque de données physiques (bibliothéque d’appli-
cation) exploitable par le code de modélisation concerné.

La représentation des données nucléaires

De fagon générale, les données nucléaires caractérisant I'in-
teraction d’'un neutron ou d’un photon avec un nucléide ou un
élément dépendent de I'énergie E de la particule incidente et
de la température T de la cible. Dans les bibliotheques d’ap-
plication, la dépendance en énergie peut étre représentée de
facon continue (ponctuelle) ou discréete (multigroupe), alors
que la dépendance en température est généralement traitée
de facon continue.

Représentation ponctuelle

La donnée nucléaire D est représentée par un ensemble de
couples de valeurs (x;, D(x;)) ol x; caractérise le paramétre dont
dépend la donnée D et D(x;) est la valeur de la donnée pour ce
parameétre. A cette description est associée une loi d’interpola-
tion permettant de recalculer la donnée pour nimporte quelle
valeur du paramétre x (énergie incidente ou température).

La neutronique

Représentation multigroupe

Cette représentation est associée a la dépendance en éner-
gie (de la particule incidente) d’une donnée D. Le domaine en
énergie est subdivisé en intervalles appelés « groupes*
(d’énergie) », les bornes en énergie de ces intervalles formant
alors un maillage multigroupe*. Sur chacun de ces groupes
g, la donnée nucléaire ponctuelle D est représentée par une
valeur moyenne D9 appelée « valeur multigroupe ».

Dans le cas des sections efficaces, une autre représentation
est aussi couramment utilisée : la représentation par tables de
probabilité multigroupes.

Représentation par tables de probabilité
multigroupes

Cette représentation [15] nécessite aussi la définition d’un
maillage multigroupe. Sur chaque groupe, la section efficace
ponctuelle est représentée par un certain nombre de couples
(p;» o), 0;décrivant les paliers pouvant étre atteints par la sec-
tion efficace dans ce groupe et p; la probabilité que le palier o;
soit atteint.

La figure 13 montre les trois représentations de la section effi-
cace pour 'uranium 238.

Section efficace multigroupe de I'uranium 238 dans le groupe
d’énergie compris entre 6,16 eV et 7,52 eV.

10000 -

1000

100

Section efficace totale (barn)

- Section efficace ponctuelle
— Section efficace a 172 groupes

t t t t t t t t t t
6 62 64 66 68 7 7,2 74 7,6 7,8 8 Energie(eV)
Table de probabilité de I'uranium 238 dans le groupe
d’énergie compris entre 6,16 eV et 7,52 eV.
Probabilité
0,2114844
Valeur moyenne | g 1953071

Energie (eV)

0,1857504
0,1234463
0,09798345

0,06033000

0,03128316

™1 0,02785035
m-| 0,02646968

T T
100 1000 10 000
Section efficace totale (barn)

Fig. 13. Différentes représentations d’une section efficace : en haut,
représentations ponctuelle et multigroupe ; en bas, représentations
ponctuelle et par table de probabilité multigroupe.
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Les différentes étapes du traitement des données
nucléaires

On distingue deux grandes étapes dans le traitement des don-
nées : la génération des données ponctuelles a une tempéra-
ture donnée et la génération des données multigroupes. Pour
les sections efficaces, il faut ajouter I'étape de génération des
tables de probabilité.

Dans la suite sont détaillées les étapes du traitement sur deux
types de données : les sections efficaces et les distributions
en angle et en énergie des neutrons secondaires.

Le traitement des sections efficaces

Sections efficaces ponctuelles

Quelle que soit la représentation finale des sections efficaces
dans un code de modélisation, la premiere étape de traitement
est toujours la reconstruction des sections efficaces nucléaires
ponctuelles en fonction de I'énergie du neutron incident E dans
le référentiel du laboratoire pour un noyau-cible au repos,
c’est-a-dire pour T = 0 Kelvin. Cette reconstruction est faite en
utilisant divers formalismes nucléaires. Les plus usités sont le
formalisme de Breit et Wigner simple niveau ou multiniveaux
et le formalisme de Reich et Moore, approximations dérivant
du formalisme général de la « matrice R » [16]. Les données
de ces formalismes sont les parameétres des résonances stoc-
kés dans les évaluations. La grille de points en énergie sur
laquelle la section efficace est reconstruite est associée a une
interpolation linéaire permettant la reconstruction a n’importe
quelle énergie E avec respect d’un critére de précision imposé
(écart relatif entre la valeur interpolée et la valeur exacte).

La section efficace ponctuelle & T Kelvin est ensuite calculée
en tenant compte de I'effet Doppler* par convolution de la sec-
tion efficace a 0 Kelvin avec la distribution de vitesses du
noyau cible.

Cette description est la plus précise. C’est celle qui est utili-
sée dans les codes de transport des neutrons par la méthode
de Monte-Carlo «a énergie continue » pour décrire le
domaine des résonances résolues* des nucléides.

La figure 14 montre I'effet Doppler sur les sections efficaces de
I'uranium 238, en fonction de la température.

Sections efficaces multigroupes

La valeur moyenne sur chaque groupe g d’une section effi-
cace est obtenue en pondérant sur le groupe g la section effi-
cace ponctuelle par un flux de pondération @, « représenta-
tif » du spectre neutronique du systéme nucléaire a modéliser
et ne dépendant que de I'énergie. Par exemple, pour traiter un
réacteur a neutrons thermiques, le flux de pondération est, au-
dessus de 1 MeV, un spectre de fission, entre 1 MeV et
quelques eV un spectre de ralentissement et en dessous, un
spectre thermique (maxwellien).
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Fig. 14. Section efficace ponctuelle totale de 'uranium 238 a diffé-
rentes températures.
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Cette description est utilisée par les codes de transport multi-
groupes des particules, Monte-Carlo et déterministes. Cette
technique tres simple de mise en groupes peut s’avérer insuf-
fisamment précise pour les nucléides résonnants quand le
maillage en énergie est relativement large. Dans ce cas, les
sections efficaces multigroupes sont recalculées dans le code
de transport avec une fonction de pondération (appelée « fac-
teur de structure fine ») prenant en compte les résonances de
tous les noyaux présents dans le cas particulier a traiter. Ce
probléme sera repris dans le paragraphe traitant du phéno-
mene d’autoprotection dont la modélisation nécessitera des
données supplémentaires qui seront alors décrites.

Tables de probabilité

Les paliers des tables de probabilité (TP) sur un groupe g peu-
vent étre vus comme les points d’'une formule de quadrature
sur le groupe g dont les poids sont proportionnels aux proba-
bilités associées. Il y a donc différentes fagons d’établir ces
tables suivant le choix des fonctions pour lesquelles on impose
que la formule de quadrature soit exacte. Lorsque 'on choisit
de préserver les moments de la fonction section efficace
totale, les tables de probabilité conduisent a des formules de
quadrature de Gauss, ce qui leur confere des propriétés
mathématiques tres intéressantes.

Cette troisieme représentation peut étre utilisée dans les
codes Monte-Carlo « a énergie continue » pour décrire le
domaine des résonances non résolues des nucléides et dans
les codes Monte-Carlo et déterministes multigroupes pour
décrire tout le domaine en énergie.

Le traitement des données nucléaires
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La figure 15 donne le schéma simplifié d’élaboration des
bibliothéques de sections efficaces pour les codes de trans-
port Monte-Carlo et déterministes.

Le traitement des distributions en angle
et en énergie des neutrons secondaires

Apres une collision élastique ou inélastique, correspondant a
un niveau d’excitation discret du noyau résiduel, entre un neu-
tron et un nucléide, on peut déduire de la distribution en angle
des neutrons secondaires dans le référentiel du centre de
masse leur distribution en énergie dans le référentiel du labo-
ratoire. Ces distributions sont données dans les évaluations
nucléaires pour plusieurs valeurs de I'énergie incidente et sont
associées a une loi d’interpolation.

Elles sont utilisées telles quelles ou transformées en plages
équiprobables de cosinus de déviation u par les codes de
transport Monte-Carlo. La figure 16 décrit la distribution en
angle du neutron diffusé par collision élastique sur un noyau
d’oxygéne 16 pour une énergie du neutron incident de 18 MeV
dans le référentiel du laboratoire. Laxe des abscisses repré-
sente le cosinus de I'angle de déviation dans le référentiel du
centre de masse (CdM). Les énergies indiquées sont les éner-
gies correspondantes du neutron émergent dans le référen-
tiel du laboratoire.

En ce qui concerne les codes de transport déterministes, la
représentation la plus courante est le développement en poly-
némes de Legendre des matrices décrivant le transfert d’éner-
gie d’un groupe vers un autre.

Le traitement des données de décroissance

Le traitement des données de décroissance conduit a I'élabo-
ration des chaines de décroissance radioactive*. La figure
17 page suivante montre, par exemple, la chaine de décrois-
sance de I'uranium 238 qui conduit a I'isotope stable du plomb
de nombre de masse 206. Les durées indiquées a gauche des
nucléides donnent leur demi-vie.

La neutronique

Fig. 16. Distribution en angle a la suite de la collision élastique
d’un neutron de 18 MeV sur de 'O16.

Les systémes de traitement
des données nucléaires

Il existe dans le monde plusieurs systemes de codes capables
de réaliser partiellement ou en totalité ce traitement des don-
nées nucléaires neutron et gamma. On peut citer :

e Le systeme NJOY [17] élaboré au Centre de Los Alamos,
distribué par RSICC (Radiation Shielding Information and
Computational Center) d’Oak Ridge aux USA et
'OCDE/AEN :

* le code CALENDF [18] développé au CEA et également dis-
tribué par TOCDE/AEN ;

* le systeme AMPX [19] développé au centre d’Oak Ridge et
distribué par RSICC (Radiation Shielding Information and
Computational Center) d’Oak Ridge aux USA ;

* e systeme PREPRO [20], maintenu et distribué par ’Agence
Internationale de I’Energie Atomique, a Vienne, en Autriche.

Le développement du systéme de traitement des données
nucléaires pour les codes de transport, d’évolution et de radio-
protection, GALILEE [21], compléte I'effort déployé au CEA
(avec le développement du systeme CONRAD) pour disposer
d’'un ensemble d’outils propres visant a évaluer et traiter les
données nucléaires et leurs incertitudes qui sont a la base de
toute modélisation neutronique. Le systéme GALILEE s’ap-
puie sur le nouveau code TREND (Treatment and
Representation of Evaluated Nuclear Data) dont les modeles
physiques sont essentiellement issus du code CALENDF.
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Fig. 17. Schéma simplifié de la chaine de décroissance radioactive de 'uranium 238.

Avec les outils CONRAD et GALILEE, le CEA se dote donc
d’un dispositif complet et cohérent permettant a la fois de créer
et de traiter les données nucléaires, ce qui fait de lui un acteur
majeur du domaine.

, Conrad

( )

Galilee ©

» Références

[1] ENDF-6 Formats Manual, Edited by A. Trkov, M. Herman and D.A.
Brown, BNL-90365-2009 Rev.2, 2011.

[2] M. B. CHAabwicK et al., « ENDF/B-VII.O: Next Generation of
Evaluated Nuclear Data Library for Nuclear Science and. Technology »,
Nuclear Data Sheets, 107, 2931-3060, 2006.

[3] A. SANTAMARINA et al., The JEFF-3.1.1 Nuclear Data Library -
Validation Results from JEF-2.2 to JEFF-3.1.1, JEFF Report 22,
OECD 2009 NEA No 6807, 2009.

[4] K. SHiBATA et al., « JENDL-4.0: A New Library for Nuclear Science
and Engineering », J. Nucl. Sci. Technol. 48(1), 1-30, 2011.
http://www.jstage.jst.go.jp/article/jnst/48/1/48_1/_article/

[5] R. Xu et al., « The Updated Version of Chinese Evaluated Nuclear
Data Library (CENDL-3.1) », International Conference on Nuclear Data
for Science and Technology, Jeju Island, Korea, April 26-30, 2010.

36

[6] http://www-nds.iaea.org/ndspub/download-endf/ROSFOND-2010/
backup/

http://www.ippe.ru/podr/abbn/english/libr/rosfond.php

[7] J.C. SuBLET et al., The European Activaion File : EAF-2010 neu-
tron-induced cross section library, EASY documentation Series CCFE-
R (10) 05.

[8] http://www-nds.iaea.org/irdf2002/
[9] http://www-nds.iaea.org/indg_phat.html
[10] http://www-nds.iaea.or.at/photonuclear/

[11] G. Aupl, O. BERSILLON, J. BLACHOT, A.H. WAPSTRA, « The NUBASE
evaluation of nuclear and decay properties », Nuclear Physics A, vol.
729, 2003, pp. 3-128.
http://csnwww.in2p3.fr/amdc/web/nubase_fr.html

[12] G. Aupi, A.H. WAPSTRA et C. THIBAULT, « The AME2003 Atomic
Mass Evaluation », Nucl. Phys.Vol. 729, Issue 1, pp. 129-676, 2003.

[13] http://www.oecd-nea.org/dbdata/data/manual-endf/nds_eval_
eedl.pdf

[14] http://physics.nist.gov/PhysRefData/Star/Text/contents.html

[15] P. RiBoN, J. M. MAILLARD, Les Tables de probabilité. Application au
traitement des sections efficaces pour la neutronique, Note CEA-N-
2485, CEA/Saclay, France, 1986.

[16] A.M. LANE and R.G. THOMmAS, « R-Matrix Theory of Nuclear
Reactions », Rev. Mod. Phys., 30, 2, pp. 257-353, 1958.

Le traitement des données nucléaires



Le traitement des sections efficaces pour les codes de physique des réacteurs nucléaires au CEA

Pour les besoins de ses premiers codes de calcul de neutro-
nique le CEA a développé des outils de traitement des sections
efficaces. Parmi ceux-ci, on peut citer les codes [1] :

* MICRAL et CELADON ayant pour fonction I'élaboration de
sections efficaces multigroupes a partir de compilations de
données de base ;

AUTOSECOL regroupant deux codes antérieurement écrits,
CARLRESONNE et SECOL dédiés au traitement des sec-
tions efficaces dans le domaine des résonances ;

SEFAC, dérivé de CARLRESONNE, calculant des facteurs
d’autoprotection dans le domaine des résonances et utilisé
pour le calcul des réacteurs a neutrons rapides ;

SEMUL et MODERATO chargés d’élaborer des matrices de
thermalisation ou de fonctions utilisées dans des modeles de
thermalisation.

C’est au début des années 80 que le systeme de traitement des
sections efficaces NJOY [2], produit par Robert E. MacFarlane
du Los Alamos National Laboratory (LANL) aux Etats-Unis et
distribué par le Radiation Shielding Information Center (RSIC
aujourd’hui RSICC : Radiation Safety Information Computational
Center) d'Oak Ridge (ORNL), a été introduit au CEA. Sous I'im-
pulsion de Jean Gonnord, c’est sur la base du systeme NJOY
que le CEA développera et maintiendra jusque dans les années
1990 le systeme de traitement des sections efficaces baptisé
THEMIS [3], assurant d’une part la cohérence des sections effi-
caces (origine, traitement : reconstruction, élargissement
Doppler, mise en groupes...) entre les voies de calcul de trans-
port déterministe et probabiliste Monte-Carlo tant pour les appli-
cations de neutronique (REP et RNR) que de radioprotection et
d’autre part offrant des fonctionnalités inédites de consultation,
de manipulation, de conversion de format de stockage ainsi que
de visualisation sur écran des données nucléaires traitées.

C’est a la méme époque que le code frangais de traitement des
évaluations nucléaires, CALENDF [4], a vu le jour. Ce code,
développé au CEA par Pierre Ribon, est essentiellement dédié
a la production de tables de probabilité de sections efficaces
dans les domaines résolu et non résolu des résonances.
Loriginalité de ce code réside dans le traitement du domaine
non résolu par reconstruction d’'un ou plusieurs échantillons de
«pseudo sections efficaces ponctuelles », et dans la méthode
d’établissement des tables de probabilité par conservation des
moments des sections efficaces. Ce code, toujours en dévelop-

pement, est distribué en France depuis 2002 par TOCDE/AEN
[5]. Les premiers codes de transport utilisant CALENDF ont été
le code déterministe ECCO [6] pour sa méthode de sous-
groupes et le code de Monte-Carlo TRIPOLI-3 [7] pour le traite-
ment du domaine non résolu.

Le systeme NJOY et le code CALENDF sont encore, aujour-
d’hui, les outils de production des bibliothéques des codes de
transport et d’évolution du CEA.

Cependant, en raison notamment de I'évolution de I'environne-
ment informatique et des exigences accrues en matiére de mai-
trise des outils d’évaluation et de traitement des données
nucléaires de base, de cohérence, de tracabilité et de souplesse
dans I'utilisation qui en est faite, le CEA est conduit a refondre
son systeme de traitement des données nucléaires dédiées au
calcul des réacteurs nucléaires : GALILEE est le nom de ce nou-
veau systeme fondé sur le code TREND en cours de dévelop-
pement.
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Les données nucléaires

la spallation

ans un réacteur de fission et méme de fusion, les réac-
tions nucléaires impliquent essentiellement des neutrons
dont I'énergie s’étend, au grand maximum, jusqu’a une ving-
taine de MeV. C’est pourquoi, jusqu’a une date récente, les
bibliotheques de données nucléaires ne concernaient que
ces réactions.

Il existe cependant d’autres applications qui mettent en jeu
des réactions nucléaires de plus haute énergie ou d’autres
types de particules. C’est le cas, par exemple, des réacteurs
sous-critiques assistés par accélérateurs (ADS*), envisagés
pour la transmutation des déchets nucléaires ou comme
outils d’irradiation, et des sources de spallation qui fournis-
sent des neutrons pour les besoins de la recherche sur les
matériaux. Ces systémes font appel a un faisceau de protons
acceélérés jusqu’a une énergie de I'ordre du GeV bombardant
une cible constituée d’un élément lourd (tungsténe, mercure,
plomb-bismuth). Il s’y produit alors un processus appelé
«spallation*», au cours duquel de nombreuses particules,
essentiellement des neutrons, sont éjectées laissant un
noyau plus petit que le noyau initial. Certaines des particules
émises ont une énergie suffisamment élevée pour induire une
nouvelle réaction avec un noyau voisin (fig. 18). De proche en
proche, dans une cible épaisse, cela conduit a la génération
d’un grand nombre de neutrons dont la plupart vont s’échap-
per de la cible. On peut ainsi produire des flux intenses de
neutrons utilisables directement, aprés ralentissement, dans
une source de spallation ou pour com-
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neutrons créés lors des réactions de spallation ont un spectre
en énergie s’étendant jusqu’a des valeurs trés supérieures a
ce que 'on trouve dans des réacteurs, méme de fusion. Bien
qu’en proportion du nombre total de neutrons, ils soient peu
nombreux, les neutrons de haute énergie sont susceptibles
de poser des problemes de blindage.

Tous ces aspects doivent étre évalués de fagon précise dés
la conception. Pour cela, on utilise généralement des codes
de simulation dits « codes de transport de haute énergie » qui
décrivent la propagation, le ralentissement et les interactions
de toutes les particules, incidentes et secondaires, dans 'en-
semble du systeme. Pour traiter les interactions nucléaires, le
code de transport fait intervenir les probabilités de réaction
(sections efficaces*) et les caractéristiques (nature, énergie,
angle) de toutes les particules et noyaux produits dans ces
réactions. Deux gammes différentes en énergie doivent étre
distinguées : les énergies intermédiaires, entre 20 et 200 MeV,
et les hautes énergies au-dela. Aux énergies intermédiaires,
les codes utilisent, comme a plus basse énergie, des biblio-
théques de données évaluées qui contiennent des données
tabulées de sections efficaces, spectres en énergie et angles
des particules légeres et taux de production des résidus pour
toute la gamme d’énergie et de noyaux considérés. En fait, les
bases de données sont produites grace a des codes qui
contiennent un ensemble de modeéles de réactions nucléaires
dont les paramétres sont ajustés sur des expériences bien

penser la sous-criticité dans un ADS.

Dans ces systémes se posent des pro-
blémes spécifiques dus aux réactions de
haute énergie qui ont lieu dans la cible,
mais aussi dans les matériaux environ-
nants. Dans la cible, chaque proton inci-
dent, directement ou lors des réactions
secondaires, conduit a la production, par
spallation, de prés de 25 neutrons et 3
noyaux résiduels en moyenne, dont la d
plupart sont radioactifs. Les noyaux de
période courte posent un probléme de
radioprotection en cas d’intervention ou
d’accident : en particulier, les éléments
volatils dans le cas d’une cible liquide.
Les noyaux de période longue doivent °
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Fig. 18. Le mécanisme de la spallation dans une cible épaisse.
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choisies et qui produisent ensuite 'ensemble des données sur
toute la gamme en énergie et pour toutes les voies de réac-
tion. En revanche, aux énergies supérieures a 200 MeV, le
nombre de voies de réaction possibles est trop important pour
utiliser des bibliothéques : les sections efficaces et les carac-
téristiques des particules émises sont alors calculées a
chaque interaction par des modéles de physique nucléaire
inclus directement dans le code de transport. Lamélioration
de la qualité et de la fiabilité des codes de simulation néces-
site, dans les deux cas, a la fois des mesures expérimentales
de qualité qui permettent de contraindre les modeles de phy-
sique décrivant les réactions, des développements théoriques
permettant d’'améliorer ces modeles et des validations, grace
a des mesures intégrales.

La modélisation de la spallation

La spallation est généralement décrite comme un processus
en deux étapes : la premiére, rapide (quelques 102%s), est
une succession de collisions entre le projectile et les nucléons
du noyau, comme des chocs entre boules de billard. On I'ap-
pelle « cascade intranucléaire ». Ces collisions conduisent a
I’éjection d’'un certain nombre de particules énergétiques
(nucléons, pions*). A la fin de ce processus, I'énergie inci-
dente est distribuée sur 'ensemble des nucléons du noyau,
et celui-ci se retrouve dans un état excité. La seconde étape,
beaucoup plus lente, est la désexcitation. Elle se traduit par
I’émission de particules de basse énergie (des neutrons sur-
tout, mais aussi des protons, des alphas ou méme des frag-
ments plus lourds). Dans le cas des noyaux lourds, la fission
en deux noyaux plus petits entre aussi en compétition avec
I’émission de particules. En fin de désexcitation, des photons
(9gammas) sont aussi émis.

La modélisation consiste donc, le plus souvent, a coupler
deux modeles : un modéle de cascade intranucléaire et un
modele de désexcitation. Dans le premier, les ingrédients
principaux sont l'interaction nucléon-nucléon, bien connue, le
potentiel retenant les nucléons dans le noyau et le traitement
semi-classique du principe de Pauli. La désexcitation est trai-
tée par un modeéle statistique qui évalue la probabilité d’émis-
sion d’une particule, a partir des états disponibles et de la
probabilité de la réaction inverse (capture de la particule par
le noyau). Dans le cas de la fission, interviennent les barrieres
de fission et la fagon dont se séparent les deux fragments.
Ces ingrédients peuvent étre des paramétrisations phénomé-
nologiques ou peuvent étre obtenus a partir de modéles plus
microscopiques.

Lobjectif est d’aboutir a un couple de modeles dont les ingré-
dients et les parameétres auront été déterminés a partir de
I'analyse de données expérimentales, puis confrontés a I'en-
semble des données disponibles afin de les valider et de les
fixer une fois pour toutes.
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Les mesures élémentaires

On ne peut atteindre cet objectif que si 'on a une bonne com-
préhension des mécanismes de la réaction de spallation. Pour
cela, il faut disposer de données élémentaires expérimentales
de qualité couvrant 'ensemble du domaine en énergie et en
masse. Aux énergies considérées, contrairement a ce qui se
passe a plus basse énergie ou les effets de structure jouent un
plus grand réle, les variations selon la nature du noyau ou
selon I'énergie de la réaction sont lentes. On peut donc se
contenter d’explorer quelques régions du tableau périodique
des éléments, avec des pas en énergie relativement grands.
En revanche, si I'on veut bien maitriser les différentes étapes
du mécanisme, il est nécessaire d’avoir des données concer-
nant les taux de production et les caractéristiques de tous les
produits de la réaction (neutrons, particules chargées, rési-
dus). Lidéal serait, en fait, de mesurer simultanément tous ces
produits, événement par événement. De nombreuses expé-
riences ont été réalisées dans le cadre de programmes euro-
péens permettant une coordination des résultats. Les diffé-
rentes équipes du CEA ont plus particulierement participé a
I'obtention de données concernant la production de neutrons
sur accélérateur SATURNE (désormais fermé) et la mesure
des résidus auprés de I'accélérateur du GSI en Allemagne
(fig. 19). Pour la production des noyaux résiduels, des avan-
cées considérables ont été réalisées grace a la technique de
la cinématique inverse qui a permis de mesurer simultané-
ment 'ensemble des noyaux produits dans une réaction et leur
vitesse de recul. Cette méthode utilise un faisceau d’ions
lourds bombardant une cible de protons, en fait de 'hydrogene
liquide. Lavantage est que les noyaux ainsi produits sont for-
tement focalisés vers 'avant, du fait de la vitesse d’entraine-
ment. Il devient alors facile de les identifier grace a une suc-
cession d’aimants et de détecteurs. Les distributions
isotopiques mesurées a GSI ont notamment aidé a tester le
comportement des modéles nucléaires, en ce qui concerne la
compétition entre I'’émission de neutrons, de particules char-
gées et la fission. On est passé ensuite a une seconde géné-
ration d’expériences, toujours en cinématique inverse au GSlI,
de mesure simultanée de différents produits de la réaction,
par exemple résidus et particules légéres, qui permettent d’ac-
céder aux caractéristiques du noyau avant désexcitation et,
par conséquent, de mieux contraindre séparément les
modeles de cascade et de désexcitation.

Plus généralement, la qualité des données expérimentales a
permis une meilleure compréhension du mécanisme de la
réaction et des raisons des défauts des modeéles existants. De
nouveaux modeles ont donc été développés en collaboration
avec des théoriciens, en particulier, le modele de cascade
intra-nucléaire de Lieége, INCL4, et le modéle de désexcitation
ABLA, du groupe de GSI a Darmstadt. Cette combinaison
INCL4-ABLA a été introduite dans des codes de transport de
haute énergie, couramment utilisés pour la conception des
ADS et se trouve donc maintenant disponible pour 'ensemble
de la communauté. Récemment, une inter-comparaison des
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Fig. 19. Les nombreux noyaux dont le taux de production a été
mesuré dans une expérience utilisant un faisceau de plomb de 1 GeV
par nucléon au GSI, Darmstadt. Les carrés représentent les noyaux
stables.

modéles de spallation utilisés dans les codes de transport,
organisée par I'AIEA, a montré que INCL4-ABLA était le
modele donnant le meilleur accord avec 'ensemble des don-
nées disponibles, en particulier en ce qui concerne les taux
de production des résidus.

Les mesures intégrales

Une fois les modeles de physique intégrés dans les codes de
transport, il est nécessaire de tester ceux-ci sur des expé-
riences intégrales afin d’évaluer leur degré de prédictibilité des
grandeurs utiles pour les applications. On fait alors des
mesures sur des cibles, dites « épaisses », représentatives
d’une cible de spallation. Par exemple, une expérience de
mesure des produits de fission volatils sur une cible épaisse
de Plomb-Bismuth, réalisée au CERN, a confirmé que les nou-
veaux modeéles reproduisent de fagon bien meilleure que les
anciens les taux de production observés. De méme, les
spectres en énergie des neutrons s’échappant d’une cible
épaisse sont relativement bien reproduits par les modéles. Cela
indique que les calculs de fuites de neutrons de haute énergie,
importants pour les problémes de blindage et de radioprotec-
tion, peuvent étre considérés comme suffisamment fiables. La
cible de spallation, MEGAPIE, en plomb-bismuth, qui a été irra-
diée avec succes pendant quatre mois par le faisceau intense
de protons de la source SINQ a I'Institut Paul Scherrer de
Zirich, a été le premier test en vraie grandeur d’une cible en
métal liquide telle que celles envisagées pour les ADS. Apres
une période de décroissance de la radioactivité, de nombreux
échantillons ont été prélevés et sont en cours d’analyse, ce qui
permettra de répondre aux questions concernant les résidus
produits et les dommages causés aux matériaux.

La neutronique

Lensemble de ces études, originellement motivées par les
ADS et les sources de spallation, devrait conduire, a terme, a
des codes de simulation fiables pouvant étre utilisés dans de
nombreux autres domaines : spatial, pour la radioprotection
des astronautes, les dégats sur les composants électroniques
(en effet, le rayonnement cosmique est constitué majoritaire-
ment de particules légeres dont le spectre présente un maxi-
mum autour du GeV), médical dans le cadre des traitements
par hadronthérapie ou la production d’isotopes, astrophysique,
radioprotection aupres des accélérateurs de particules...
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