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PHYSIQUE DES CIBLES DE SPALLATION : LES CODES ET LEUR VALIDATION

Joél FREHAUT

Service de Physique Nucléaire
CEA/Bruyéres-le-Chdtel
BFP 12, 91680 BRUYERES-LE-CHATEL

RESUME

Des systémes de codes permettent d'étudier les différents aspects du développement et de l'optimisation des cibles de
spallation. Aprés une présentation de la physique de base de ces codes, nous discutons les développements en cours et les
perspectives qui s'offrent. Nous montrons ensuite que la base de données actuelles est trop incompléte pour assurer une
validation satisfaisante des codes et nous présentons le programme expérimental qui a éi€ mis en place pour répondre aux

besoins.

ABSTRACT
Different code system are devoted to development and optimization of spallation targets. The basic physics inciuded in these
codes. as well as improvements in progress and new perspectives, are presented. The existing data basis available for code

validation is revicwed, as well as the recent experimental programs developed (o extend and improve it,

| - INTRODUCTION

La spallation est une interaction entre une particule énergétique et un noyau dans laquelle plusieurs
nucléons rapides sont émis, en laissant un noyau résiduel qui se désexcile par évaporation, ou subit
éventuellement une fission binaire. Elle a été observée dés la fin des années 40, quand les acceleérateurs ont pu
fournir des projectiles d'énergie supérieure a la centaine de MeV. Les principes généraux de linteraction ont été
établis par Serber", les premiers calculs ont été effectués par Goldberger”.

La spallation se préte particuliérement bien A des simulations par la méthode de Monte Carlo. Les
premiers calculs ont é1é effectués dés 1958 par I'équipe de Metropolis®, et ont bien mis en lumiére les principales
caractéristiques de la spallation. Un programme plus général a été écrit par Bertini en 1963” et étendu aux
énergies de projectiles inférieures a 2 GeV en 1969°. C'est cette derniére version qui a été incluse dans le code
HETC (High Energy Transport Code) en 1972% qui est encore largement utilisé de nos jours.
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La spaliation est 'un des mécanismes les plus efficaces pour produire des neutrons. Elle offre aujourdhui
une alternalive plus siire que la fission pour de nouvelles applications telles que Fincinération des déchets
radioactifs, la production d'énergie dans des réacteurs hybrides avec le développement de nouvelles filiéres, la
production de tritium, .....

La conception et I'optimisation des cibles de spaitation, qui sont trés complexes, nécessite des simulations
numeériques multiples. Il ne s'agit plus maintenent d'étudier un phénoméne physique, mais de fournir des réponses
quantitatives qui vont guider la conception des cibles et définir les performances ultimes. Dans le passage de la
recherche aux applications, il y a un aspect économique important. Les codes doivent étre complets et inclure
suffisamment de physique pour fournir des résultats quantitatifs fiables ; mais ils doivent aussi étre suffisamment
simples pour limiter les temps de calcul et permetire ainsi de multiplier les simulations.

En pratique, plusieurs aspects sont & considérer :
» il faut optimiser la neutronique de la cible, c'est-a-dire :
* maximiser la production de neutrons ;
= améliorer le rendement en réduisant les fuites hors cible et les captures stériles de

neutrons.

» Il faul prendre en compte les contraintes liées 3 la réalisation, 1a fiabilité et la sécurité de la
cible. Les codes doivent notamment fournir :

* les dépdis d'énergie dans les différentes parties de la cible (refroidissement) ;

* [lévolution temporelle de la population de noyaux résiduels (corrosion, chaleur
résiduelle) ;

= la fluence et le specire en énergie des particules ainsi que I'énergie de recul des
noyaux dans les différentes parties de la cible {évaluation des dommages) |

= la fluence et le spectre en énergie des neutrons et photons gamma de fuite (calculs
de protection).

Ces contraintes imposent une structuration de la cible qui peut avoir des répercussions importantes sur la
neutronique. Optimiser une cible, c'est trouver le meilleur compromis entre la neutronique, c'est-a-dire les
performances, el les contraintes liées a la réalisation. Cela ne peut étre obtenu qu'avec un ensemble de codes
bien validés. Les différents systémes de codes acluellement développés dans le monde sont tous basés sur les
mémes approches physiques. Dans ce cours, nous prendrons comme exemple, le systéme TIERCE mis en place
au CEA/DAM pour les études préliminaires du programme TRISPAL (production de tritium ﬁar spallation).

Apres une présentation générale de TIERCE, on passera en revue les modéles de physique sur lesquels
reposent les différents codes, en insistant plus particuliérement sur le code HETC. Le chapitre suivant abordera
les développements en cours et les perspectives d'amélioration pour les codes. Ensuite, le chapitre consacré a la
validation des codes se continuera tout naturellement par la présentation du programme expérimental et I'apport
des premiers résultats. Les perspectives d'évolution, 4 court terme et a plus longue échéance, seront présentées

en guise de conclusion,
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Il - LE SYSTEME DE CODES TIERCE

IL.1 - Généralités

Le systéme de codes TIERCE" (Transport des lons Et du Rayonnement en Cibles Epaisses) a été mis en
place au CEA/DAM dans le cadre des études du projet TRISPAL, qui envisage |a production de tritium & partir de
neutrons de spallation. i est articulé autour de 2 codes d'usage général : HETC (High Energy Transport Code)® et
MCNP (Monte Carlo Code for Neutron and Photon transport)®.

Celle dualité résulte du trés large domaine d'énergie 4 couvrir, du thermique (0,025 eV) a quelques GeV.
En dessous de 20 MeV, domaine des réacteurs 4 fission et de la fusion contrdlée, il existe des jeux de sections
efficaces complets pour la plupart des isotopes stables. Des bibliothéques internationales constamment mises a
jour et améliorées sont disponibles (ENDF, JEF, JNDL, ...) : MCNP s'appuie sur ces bibliothéques pour traiter le
transport. Au-dessus de 20 MeV, les données de sections efficaces sont de plus en plus rares, et en tout cas plus
fragmentaires. Les sections efficaces nécessaires pour le transport doivent alors étre calculées par des modeles
inclus dans le code. HETC est f'un des codes les plus complets dans ce domaine. L'amélioration des
performances passe ici par 'amélioralion des modéles physiques, qui sera plus particuliérement abordée dans la

présente étude.

Le couplage de ces deux codes implique une description géométrique compatible, sinon commune, des
cibles complexes qu'on sera amené a modéliser, ainsi que la gestion des interfaces pour la transmission des
données. Des traitements complémentaires sont également nécessaires pour obtenir 'ensemble des informations
utiles pour la conception et I'optimisation des cibles. La structure du systéme TIERCE est présentée sur la
figure 1.

La géométrie de la cible est définie de fagon compatible & partir d’éléments de surface pour MCNP et
d'éléments de volume pour HETC, avec gestion de linterface. La version actuelie de HETC accepte aussi la
description par élémenls de surface de MCNP pour les cibles ne comprenant pas de motifs répélitifs, ce qui
simplifie notablement Finterface. La cible est généralement découpée en blocs pour lesquels on peut obtenir des
informations spécifiques (spectres de neutrons, dépdts d'énergie, résiduels, taux de différentes réactions

nucléaires _...).

HETC effectue le transport des particules incidentes et de toutes tes particules secondaires d'énergie
supérieure 4 20 MeV. Le libre parcours des particules chargées est alors trés court, on admet qu'elies perdent leur
énergie sur place, sans transport. Les neutrons sont ensuite transportés par MCNP. Un module spécifique rajouté
dans HETC permet, pour chaque interaction nucléaire, d'extraire {a fraction de I'énergie de recul des noyaux qui
conduit & des déplacements d'atomes (évaluation des dommages).

La désexcitation des noyaux résiduels de HETC (aprés évaporation de nucléons) et leur decroissance
ultérieure est traitée séparément (DESEX et DECROI). Les photons gamma qui en résultent peuvent étre
transportés par MCNP. Le code MCNP ne fournit pas la population de résiduels créés essentiellement par
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Figure 1 - Organigramme du systéme de codes TIERCE.
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actlivation (réactions (n, xn) et captures neutroniques). Celle-ci est calculée séparément en utilisant les fluences de
neutrons fournies par MCNP et les sections efficaces de réaction correspondantes (ACTIV). Les dommages
induits par les neutrons sont déterminés par une prodédure similaire, & partir d'une bibliothéque de seclions
efficaces de déplacement disponible pour les neutrons d'énergie inférieure 4 20 MeV.

Cet ensembie complexe, mais complet, fournit les données nécessaires pour la conception de cibles de
spallation opérationnelles, dans lesquelles les contraintes thermiques et la tenue des matériaux jouent un rdle

important, 4 cité des performances nucléaires.

1.2 - Le code MCNP

Le code MCNP est essentiellement un code de transport de neutrons et de photons basé sur la technique
de Monte Carlo. Développé récemment, il incorpore toutes les possibilités des techniques de biaisage qui
permetient d'améliorer localement la précision statistique. Les probabilités d'interaction et les distributions en
angle et en énergie des produits de réaction sont déterminées & partir de sections efficaces tabulées et
disponibles dans des banques de données (ENDF, JEF, JENDL ...) qui, pour les neutrons, couvrent la pluparl des
isotopes stables dans le domaine d'énergie inférieur 4 20 MeV. Il est donc particuligrement adapté au domaine
des réacteurs 3 fission et de la fusion. Dans ce domaine d'énergie, les particules chargées ont un libre parcours
moyen faible, et en toute logique leur transport n'a pas été prévu. Les améliorations possibles concement
essentiellement les données de base. Celles-ci sont en général d'excellente qualité pour les éléments utilisés dans
las réacteurs, mais probablement moins bonnes pour tes autres éléments. En tous cas, cet aspect est 4 regarder
pour les matériaux nouveaux utilisés dans le cadre de 1a spailation.

L'extension du code & plus haute énergie pour les neutrons ne pose d'autre probléme que l'extension des
bibliothéques de données et quelques aménagements. Mais il deviendra alors nécessaire de prendre en compte le
transport des particules chargées. C'est une modification imporiante, surtout si lI'on veut bénéficier des mémes

possibilités que pour les neutrons.

1.3 - Le code HETC

Le code HETC assure le transport et l'interaction dans des cibles complexes des projectiles de haute
énergie et des secondaires émis, tant que leur énergie est supérieure 3 un seuil donné généralement fixé a
20 MeV. De conception ancienne et d'une utilisation limitée jusqu'ici, il n'a pas beaucoup évolué. Ce sont les
perspectives nouvelles, liées aux développements techniques, offertes par les sources intenses de neutrons de

spallation qui justifient I'intérét nouveau pour ce code.

Toutes les données nucléaires nécessaires sont calculées dans le code a partir de modéles. Les seules
données extérieures concernent les sections efficaces nucléon-nuciéon. La physique de HETC n'est pas bien
connue, Vinformation est trés dispersée. C'est pourquoi nous la présenterons en détail : la cascade intranucléaire
qui traite linteraction des particules de haute énergie avec le noyau ; la désexcitation du noyau résultant par
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évaporation de nucléons en compétition avec la fission ; enfin le transport des particules primaires et secondaires
dans une cible &paisse.

Un chapitre séparé traitera des développements en cours ou en projet pour améliorer ce code a partir de
modéles physiques plus performants.

11.3.1 - La cascade intranucléaire

A haute énergie, au-dessus de quelques centaines de MeV, la longeur d'onde associée a un
nucléon est du méme ordre de grandeur que la dimension des nucléons dans le noyau. Pour le nucléon incident,
le noyau devient relativement transparent, et ressemble plutt & une sphére de gaz dilué, dans laquelle il va
interagir avec les nucléons individuels que i'on peut considérer comme indépendants moyennant certaines
précautions. Une cascade de collisions va se développer, conduisant a4 I'émission de nucléons et laissant
un noyau résiduel excité : c'est la cascade intranucléaire, dont le temps caractéristique est de l'ordre de 10%%s,
tandis que le noyau résiduel va se désexciter par évaporation de nucléons avec un temps caracléristique de
l'ordre de 10™'%s.

De par sa nature, la cascade intranucléaire se préte bien & une simulation par ia méthode de
Monte Carlo. HETC incorpore le programme développé par Bertini dont nous présentons ici les principales
caractéristiques. Le cours de J. Cugnon développe par ailleurs les aspects plus fondamentaux de la cascade
intranuciéaire.

Densité de nuctéons dans le noyau
Pour les noyaux lourds et de masse moyenne, la densité de charge peut se metire sous la forme :

p
plr) = —ta—
2

e

avec a=0.545fm et cA"” =1.07 fm. A est le nombre de masse et p 1 un paramétre de normalisation.

Dans le code, le noyau se compose de 3 sphéres concentriques de rayon correspondant 3 0.9, 0.2 et 0.01
de la densité maximale. Dans chaque région, la densité est uniforme et définie par la valeur moyenne obtenue 2
partir de la distribution continue. La normalisation est telle que l'intégrale pour les trois régions donne le nombre
de protons du noyau. Le méme découpage est adopté pour les neutrons avec une normalisation similaire, c'est-a-
dire que te rapport du nombre de neutrons au nombre de protons est identique dans chaque région et égal & N/Z.

Distribution de l'impulsion des nucléons
On néglige l'interaction entre nucléons, la distribution des impulsions est une distribution de Fermi & température

nulle, c'est-a-dire que I'on a dans chaque région :

f(p) =C p2 , avec jg’ f(p) dp = Np OU Np ., nombre de protons ou neutrons dans la région.
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P, est l'impulsion correspondant & 'énergie de Fermi

2/3
P n? [Snzn]

Ef=-1 =
f2m2mv

. L N . . X
qui dépend de la densité — de paricules, et qui est donc différenie pour chaque zone et chaque type de
v

particules. La distribution compaosite qui en résulte pour la otalité du noyau (figure 2) n'est pas une distribution de
Fermi a température nulle.

Distribution de I'énergie potentielle dans e noyau
L'énergie de liaison du nucléon le moins lié est prise systématiguement égale a 7 MeV quels que soient le noyau

et la zone considérée. En ajoutant 'énergie de Fermi des nucléons de chaque zone a cette quantité, on obtient |a
distribution de I'énergie potentielle, qui est donc différente pour les prolons et les neutrons.

Sections efficaces nucléon - nucléon

La probabilité d'interaction au cours de la cascade est obtenue & partir des sections efficaces nucléon - nucléon
libres. Elles ont été introduites sous forme paramétrisée 2 partir d'ajustements sur les résultats expésimentaux
alors existants, notamment pour les distributions angulaires. Les sections efficaces nucléon - nucléon introduites
sont |a section efficace élastique et les sections efficaces de production de 1 et 2 pions.

L'interaction des pions avec les nucléons est également traitée (diffusion élaslique, échange de charge,
absorption). Une présentation détaillée des sections efficaces en dessous de 740 MeV et des distributions
angulaires correspondantes est donnée dans la référence 4, une extension jusqu'a 2 GeV apparail dans la

référence 5.

Principe d'exclusion de Fauli

Le principe d'exctusion de Pauli interdit toute interaction dans laguelle I'un des produits correspondrait a un état
déja occupé. Pour un gaz de Fermi dégénéré, tous les états jusqu'd I'énergie de Fermi sont occupés. En
conséquence, le principe d'exclusion de Pauli est pris en compte dans le calcul en négligeant a posteriori toute

collision dans laguelle 'un des produits a une énergie inférieure 4 I'énergie de Fermi.

Déroulement de |a cascade intranucléaire
On peut suivre le déroulement de la cascade a partir de la figure 3 qui correspond  linteraction d'un proton de

400 MeV avec un noyau ne comportant qu'une seule zone de densité uniforme pour simplifier. Dés qu'il pénétre
dans le noyau, le prolon a une énergie augmentée de I'énergie potentielle, 31 MeV. La premiére interaction
conduit 2 2 nucléons de 131 et 313 MeV et est donc autorisée. La différence (313 + 131 - 431 = 13 MeV)
correspond a I'énergie du nucléon rencontré (gaz de Fermi dégénéré). L'un des nucléons s'échappe du noyau en

perdant |es 31 MeV de I'énergie potentielie.
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Figure 2 - Distribution de l'impulsion des nucléons a l'intérieur
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L'autre nucléon poursuit sa course par une interaction interdite par e principe d'exclusion {croix) et
continue donc en ligne droite jusqu'a l'interaction suivante, autorisée, et ainsi de suite.

Les nucléons d'énergie inférieure 4 35 MeV restent dans le noyau. Les 4 MeV au-dessus de I'énergie
potentielle correspondent & la prise en comple d'une bariére coulombienne moyenne pour les nucléons. Dans
HETC, les neutrons sortent s'ils ont une énergie au moins égale & I'énergie potentielle, et on rajoute pour les
protons un seuil égal & la moitié du maximum de {a barriére coulombienne pour tenir compte qualitativement de la
transrnission de celle-ci.

En fin de compte, trois nucléons résultent de la cascade, el le noyau résiduel est excité 3 67 MeV, en
prenant une énergie de liaison de 8 MeV par nucléon.

Ce fagon générale, le nucléon incident perd peu d'énergie dans une collision. Le transfert d'impulsion est

2
h
de l'ordre de «—F\;— ol R est la poriée des forces nucléaires, ce qui implique des transferts d'énergie de l'ordre de

quelques trentaines de MeV tout au plus.

Les nucléons trés rapides issus de la cascade comespondent surtout a des collisions périphériques dans
lesquelles le nucléon incident ne subit qu'un trés petit nombre de collisions, comme dans I'exemple présenté ici.

l.3.2 - L'évaporation

L'évaporalion dans HETC est basée sur la théorie de Weisskopf'™ et utilise pour 'essentiel le cade

EVAP de Dresner'”, qui s'appuie lui-méme sur les travaux de Dostrovsky et al.'?.

La probabilité P (e) qu'un noyau excité & une énergie U émette une particule de type i, de masse

m; et d'énergie € est :

Pi(e) ~ g m; e oci(e) p(E)
ol Gi est le nombre d'états de spin et E est 'énergie d'excitaticn du noyau résiduel
E=U-B;-¢
B, est I'énergie de liaison de la parlicule i, que I'on déduit 4 partir de tables de masses, et p est la densité de

niveaux dans e noyau résiduel. o esl la section efficace de réaction inverse, c'est-a-dire la section efficace de

formation du noyau composé & partir du noyau résiduel bombardé par la particule i d'énergie E.

La densité de niveaux est prise de la forme :

D(E) - e?.,} a(E~5)
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2
oit & est I'énergie d'appariement et a= % [1 +15 (1 - 37_) }

Les sections efficaces de réaction inverse sont des sections géométriques avec un terme

empirique pour la dependance en énergie et une prise en compte simplifiée de la barriére coulombienne pour les
particules chargées.

Pour les neutrons, G¢n(E) = 1 R2 o (1 + %J

avec o =076+193/A"3, ap=166 /AY3 005, R=17AY3.
p 2 KIVI K. \/
Pour les particules chargées, o¢; {E) = nR* (1+¢))[ 1- ) Pour E>KjV et ogi=0 pour E<Kj V.

Cing particules chargées sont considérées : p, d, t. "He, a. el les vateurs de c; et Ki sont les suivantes, en fonction
de la charge Z du noyau cible :

24 Kp Ce K

10 0.6 0.08 0.77

20 0.51 0.00 0.81 Ky = K,+ 0.06 Cq = Cp/2
30 0.60 -0.06 0.85

oo o] Mooz Om Gl
60 0.69 -0.10 0.97

>70 .69 2010 1.00 Kope= K -006 Csye Ca=0

Vi est déterminé par la relation : V,=2;Z 82 / (R +R5), avec R = 0 pour les protons et 1.2 fm pour les

autres particules,

i
La probabilité d'évaporer la particule i est donnée par: B = -é&

i;‘ ()

avec pfi) = jl: ;,B‘—S R(e)de (5 particules chargées + neutron).
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Le spectre en énergie de ia particule évaporée est : F’(ai) =

avec Ej=g-KM et <g>=2T =[_J(1ij :}f‘ﬂa e B(e) de.

Les integrales onl une solution analytique et I'on obtient ;

pour les neutrons p(i) =A% a(l(S)+Blg(S))

, . g m 2 .
pour les particules chargées p(i) = — A< (1+Ci) H(8).

N IOMLIO
T (S)+B Ig(S)

avec 3 =0 pour les particules chargées.

avec: S=2 fa[U- K;Vi- Bi- 3]
IO(S):2—L[1+(S—1)eS]
_ 1 a2 2\ .8
"(S)_E?[S _6 + (6*684-2 s )e ]

L, (S) = 1 [s4_1282+ 120+ (88 — 4882 —120 S -120)eS].
2 3283

[1.3.3 - La fission
La fission a été intrcduite dans HETC par F. Atchinson en 1976 dans le but d'optimiser la source
pulsée de neutrons ISIS pour laquelle I'uranium nature! était une cible possible pour la production de neutrons de

spaltation'.

Probabilité de fission
La fission entre directement en compélition avec I'évaporation de particules. La probabilité de fission peut donc

I -
s'écrire : Pf = f ot I, est la largeur de fission et I'e l2 largeur pour I'évaporation. La probabilité
d'évaporation d'une particule est alors 1 - P,. En pratique I'évaporation de neutrons est largement predominante
et on remplace génératement I'. par I', pour le calcul de P Expérimentalement, on a accés au rapport I/ I
par l'intermédiaire de mesures de sections efficaces de fission et de sections efficaces de réaction (p,x n) ou

(o, xm) 1.
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Figure 4 : Rapport de la largeur d'évaporation de neutrons a |a largeur de fission en fonction

Z 89 90 91 92 93 94
Ao 2216 225.8 230.1 234 4 238.63 241.34
c 0.154 0.175 0.169 0.165 0.165 0.15735
Z 95 96 97 o8 99 100
Ao 243.04 245 52 246.84 250.18 254.0 2578
C 0.16597 0.17589 0.18018 0.19568 0.16313 0.17123

Table | ;: Constantes Ao et C en fonction de Z pour le lissage de ['/T
T
( =C (A- Ao)

par la loi 10g4g

(Tr)




- 127 -

30000 ——— ——
i ) ]
/////)
2500.0 - L )
= 20000 -
S
o
L5
2 1500.0 |
T {
184
S !
o I
“ 1000.0 | ]
® Data
i Theo. ]
500.0 | —— HETC. ]
F JI
0.0 —— : R . e -
10 100 1000

E (MeV)

Figure 5§ - Section efficace de réaction pour Py,
Comparaison des résullats expérimentaux avec le calcul basé sur le modéle de Glauber.
La courbe supérieure est la section efficace de la version standard de HETC,

Pour le calcul des sections efficaces de diffusion élastique et d'excitation des niveaux collectifs discrets, le
modéle oplique et le formalisme des voies couplées sont tout a fait adaptés. Le code ECIS 88 est particuliérement

bien adapté pour ces catculs®®.

Le modéle de pré-équilibre quantique permet de traiter I'émission dans le continum et de calculer les
sections efficaces doublement différentielles en angle et énergie. Le code MINGUS®? est un excellent outit dans
ce domaine. ,

Ces deux codes ont été utilisés pour établir la base de données pour le 2%pp. La figure 8 montre
I'amélioration qu'apporte MINGUS par rapport & HETC pour les sections efficaces doublement différentielles
d'émission de neutrons pour une cible mince de Pb irradiée par des protons de 113 MeV.

Dans le domaine d'énergie considéré, le nombre de voies de sortie possibles est important, et il n'est pas
réaliste de fournir des données détaillées pour chacune d'elles.
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Lorsqu'on étudie la fission en fonclion du paramétre de fissibilité Z°/A, on constate un comportement trés différent
selon que Z/A est supérieur ou inférieur 4 34, ce qui correspond & Z = 89. Pour les aclinides, la barriére de
fission est approximativement constante et égale 4 6 MeV. La probabilité de fission est pratiquement

indépendante de I'énergie d'excitation au- dessus de la barriére, et la fig.4 montre qu'on peut exprimer I, /Ty Sous

I,
ta forme * : logyq E—I_'% = C(A-Ag) ou A estle nombre de masse du noyau, et C et A, des constantes
f

dépendant de Z données dans la table I.

Dans HETC, la probabilité de fission pour les actinides est nulle pour une énergie d'excitation inférieure a
6 MeV et déduite a parlir de |a formule ci-dessus au-dela de 6 MeV.

Pour les noyaux plus légers, I'/T7 dépend fortement de 'énergie d'excitation E et est évalué a partir du
modéle statistique' :

Th_2gm [E_E" eo(z) p[E~Ep—¢)de

It il [ E'EF ps(E-E; - a) de

ol g est un facteur statistique de spin, m la masse du neutron, E, I'énergie de liaison du neutron, E la barriére de
fission, G (€) la section efficace de réaction inverse pour le neutron, p et p, les densités de niveaux dans le puits

et au paint selle.

En utilisant les densités de niveaux et la section efficace de réaction inverse pour les neutrons définies
pour 'évaporation, la relation est intégrable et I'on oblient, avec les mémes définitions pour |, (a,S) et ), (a, S) :

I, _2gmr2A?3 B ly (2, Sp) + h (an, Sn)
T n? ' lo (ar. St)

avec S, = 2,8, (E-Ep) . S = 2Ja(E-Ef), et a = At

L'énergie E, de liaison du neutron est connue d'aprés les tables de masses, la barriére de fission E; et la
densité de niveaux au point selle a; sont obtenues par ajustement sur les données expérimentales existantes :

2N 2
E,-E, =19624+ 0.2185(38.222 —ZT]

a, Z? :
—=10893+0.011| =-31086
a A
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L'utilisation de ces resultats pose des problémes.

Comme a; > a,, la probabilité de fission tend vers 1 & haute énergie d'excitation, alors qu'il serait plus
raisonnable d'utiliser dans cette région a; = a, comme le suggérent les études sur les densités de niveaux'.

Cela a conduit Atchinson & introduire une limitation arbitraire de la probabilité de fission en la multipliant par le
(. QY . . SR
facteur: min} 1, ? , oll Q. est la somme de 1a chaleur de réaction el de I'énergie cinétique des fragmenis de

fission, et E I'énergie d'excitation initiale.

D'autre part, I'émission de particules chargées étant trés réduite par l'introduction de la fission, Atchinson a
introduit une diminution de la barriére coulombienne avec I'énergie d'excitation. De plus, les particules chargées
ne sont en compétition qu'avec les neutrons dans le modéle d'évaporation, la compétition de la fission ne jouant
qu'avec I'émission de neutrons dans une étape ultérieure.

Fragments de fission
Pour les actinides, la fission est asymétrique a faible énergie d'excitation. En accord avec les résultats
expérimentaux, le fragment lourd est choisi sur une gaussienne de variance 6,5 centrée sur A = 140.

A plus haute énergie d'excitation E, une composante asymétrique apparait avec une proportion :

sym
I-‘I

asym
I

=205107 e®**F

_— A .
La distribution en masse esl alors une gaussienne centrée sur —2— et de variance.

o =0.397 + 0.425 (E-E)- 0.0021 (E - EY
22
avec E, =181-0.36—+¢.
A
e= 0.4 : fragments pair - pair
0.7 : fragments impair - impair
0 : fragments pair - impair

En dessous des actinides, la fission est toujours symétrique, avec la variance définie ci-dessus, mais les
valeurs de E; utilisées sont celles des calculs de probabilité de fission.

La charge des fragments est définie en assurant une distance égale par rapport a la vallée de stabilité définie par :

A
2 +0.0153 A™®

Z.(A)=
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La charge du premier fragment est alors :
1
Z1=Z5(A1)+[Z-2Z5 (A1)-Zs(A2)]

avec un lissage par une gaussienne de largeur & mi-hauteur 2 centrée sur Z;
Dans tous les cas, la masse et la charge du deuxiéme fragment sont déterminées par les lois de
conservation. L'énergie d'excitation est répartie proportionnellement a la masse des fragments.

) L'énergie cinétique totale des 2 fragments résulte de la répulsion coulombienne aprés la scission et est
donnée par la relation'®

Zy Z,

— 4+ 201 MeV.
1/3 1/3
/ﬂ\1 + A2

Ext =0.1065

En accord avec les résultals expérimentaux, la distribution est gaussienne, avec une largeur &
mi-hauteur de 16 %. La répartition entre les 2 fragments résulte de I'application de la conservation de I'énergie et
de l'impulsion dans le référentiel du centre de masse. La désexcitation des fragments est alors traitée de fagon
standard par évaporation de particules.

[t.3.4 - Transport dans une cible épaisse
HETC assure le transpoit des particules dans des cibles a géométrie complexe. L'aspect

geométrique ne sera pas détaillé. Disons simplement que la cible est divisée en un certain nombre de blocs, de
composilion homogéne (qui peut étre un mélange), qui constituent les volumes élémentaires pour lesquels on
peut avoir accés 4 une information particuliére.

Toutes les particules du faisceau incident sont transporiées, ainsi que toutes les particules
secondaires issues des cascades intranucléaires. Les parlicules sont suivies jusgu’au moment ol elles atleignent
une énergie seuil, généralement fixée & 20 MeV, si elles n'ont pas quitté la cible.

Le transport d'une particule commence par déterminer & quelle distance aura lieu la prochaine
interaction avec un noyau, en utilisant une section efficace géométrigue moyenne déterminée pour le bloc oll se
trouve cette particule. La géométrie intervient 4 ce niveau. La particule change - 'elle de bloc ? Si oui on la place
a l'interface entre les 2 blocs, on détermine sa perte d'énergie sur le trajet et on boucle le processus. La particule
sort-elle de la cible ? Si oui on détermine son énergie 3 |a sorie et ses coordonnées sont entrées dans le fichier
adéquat. On passe alors a la particule suivante.

Dans les autres cas, la particule interagit dans le bloc considéré et on détermine sa perte d'énergie sur e
parcours. Dans le cas d'un mélange, on détermine le noyau cible en fonction de la composition. L'interaction est
traitée par la cascade intranucléaire ;. ce sont donc en définitive les seclions efficaces nucléon - nucléon qui
déterminent la probabilité dinteraction dans le transport ; la section efficace géométrique ne détermine que la
probabilité de rencontre de la particule avec le noyau cible. HETC fournit en fait la section efficace de réaction &
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parir des sections efficaces nucléon - nucléon. Toutes les particules issues de la cascade et de la désexcitation
par évaporation ou fission du noyau résiduel sont transportées de la méme fagon.

La perte d'énergie des parlicules chargées par diffusion inélastique est traitée par le formalisme classique
avec prise en compte de la dispersion angulaire. Si I'énergie de la particule descend en dessous de 20 MeV, on
considére qu'elle est arrétée dans la cible et le point d'arrét est déterminé en tenant compte de la fluctuation de
parcours ("straggling"). Pour les neutrons d'énergie inférieure 4 100 MeV, la diffusion élastique peut étre traitee &
condition d'entrer les données de base correspondantes. A défaut, et pour les neutrons de plus haute énergie, le
" transport a lieu sans perte d'énergie entre les cascades. Toul neutron émis avec une énergie inférieure a 20 MeV,
ou qui passe en dessous de cetle énergie au cours du transporl, est abandonné. Ses coordonnées spatiales et son
énergie sont stockées dans un fichier ad hoc pour traitement ultérieur.

A chague étape, |'énergie déposée est comptabilisée par bloc. On établit 1a table des noyaux résiduels,
avec leur énergie d'excitation aprés émission de particules. L'énergie de recul de tous les noyaux est
systématiquement déterminée et peut étre utilisée pour les calculs de dommages (d p a, déplacements par
atome).

1.4 - Désexcitation gamma des noyaux résiduels

HETC ne traite pas la désexcitation des noyaux résiduels aprés évaporation de nucléons. L'énergie
disponible est néanmoins comptabilisée et on peut considérer qu'elle est déposée sur place dans une premiére
approche. Cependant la désexcitation se produit essentielement par émission de photons gamma dont le libre

parcours n'est pas négligeable.

L’énergie peut donc étre déposée assez loin du lieu de production des résiduels, et cet aspect doit étre
traité plus correctement si f'on s'intéresse au dépdt d'énergie dans la cible. Le programme DESEX a été
développé pour traiter la désexcitation gamma des noyaux. Le transport de ces photons est ensuite assuré par le
code MCNP. A basse énergie d'excitation, les transitions sont déterminées a parir d'un fichier de niveaux
répertoriés. A plus haute énergie les probabilités de transition sont évaluées & partir de distributions continues
classiques de densités de niveaux dépendant du moment angulaire, et I'énergie des photons est obtenue par la
méthode de Monte-Carlo. Cela conduit A une allure générale typique d'exponenticlie négative pour le spectre en

énergie des photons émis, sur lequel se superposent quelques raies discrétes a basse énergie.

1.5 - Décroissance des noyaux résiduels

HETC fournit la distribution des résiduels de spallation et de fission, MCNP les produits d’activation. Une
partie de ces résiduels sont des noyaux radioactifs dont il faut suivre I'évolution au cours du temps pour
déterminer I'activité de la cible et la chaleur résiduelle. Cet aspect est traité dans le code DECROI. |l fait appel &
des bibliothéques de données de décroissance : 1a bibliothéque américaine ENSDF,complétée par la biblicthéque
locale NUBASE ", qui contient des informations pour 2923 nucléides et prend en compte les états isomériques de
période supérieure 4 la milliseconde.
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On aboutit & un systéme d'équations différentielles linéaires couplées, les équations de Bateman
généralisées, qui incluent a la fois des termes de décroissance et des termes d'alimentation. Ce sysitéme est
résolu par une approche matricielle trés générale qui donne la population de noyaux radioactifs en fonction du
temnps. On peut en déduire I'activité radioactive de la source et la chaleur correspondante déposée en fonction du
temps. Pour linstant, le traitement des produits de fission issus de MCNP n'est pas inclus (cas de cibles fissiles ou
fissibles). It pourrait étre traité au méme niveau que les produits dactivation.

1.6 - Evaluation des dommages d’irradiation

Toute modification du réseau cristallin d'un matériau peut étre considérée comme un dommage. A ce titre,
les noyaux résiduels panticipent aux dommages. La production de gaz (réactions (n,p) et (n,a) en particulier) est
particulierement néfaste. Nous aborderons ici ie déplacement d'atomes de fagon succincte, car les données de
base doivent étre fournies par les codes. Dans toute réaction nuciéaire, le noyau recule, des particules chargées
peuvent étre émises. Un ion perd essentiellement son énergie par ionisation le long de sa trajectoire.

Toutefois, ce mécanisme est beaucoup moins efficace 4 basse énergie, et en dessous d'une énergie de
I'ordre du KeV par nucléon, c'est la diffusion élastique sur les noyaux qui devient prépondérante. Si I'énergie
cédée est supérieure & I'énergie de liaison dans le réseau (de 10 eV pour Al & 90 eV pour W) on a de nouveaux
noyaux de recul en cascade et en fin de compte un ensemble de noyaux interstitiels et de lacunes
complémentaires.

Les sections efficaces de diffusion élastique et dlionisation sont calculables, A parir de I'énergie de recul
T d'un noyau initial, on peut donc en déduire 1a fraction E, = £ T cédée par diffusion élastique et le nombre moyen

04 E

d’atomes déplacés, p = 2 , ou g, est I'énergie de liaison des atomes dans le réseau. Le facteur 0.4 résuite

£p
des interactions pour lesquelles I'énergie transférée est inférieur a €,.C'est I'énergie Eg qui est calculée pour

chaque réaction nucléaire dans HETC en utilisant le code TRIM'® comme intermédiaire.

Une autre fagon de procéder est de calculer la section efficace d'énergie de dommage (barn KeV) :
og=2[0;(E.Eo)E, dE,
1

qui prend en compte les différentes réactions i possibles pour un projectile d'énergie E et les distributions
d'énergies de dommages E, correspondantes, Ces derniéres sont établies & partir du formalisme précédent et des

sections efficaces de réaction tirées des bibliothéques.

0.
On peut en déduire 1a section efficace de déplacement : 04y = —— Gg et le nombre de déplacements
Eo

par atome (dpa), dans une fluence de particules ¢ (E), est alors : dpa = | o4 ¢ (E) dE. C'est cette derniére

procédure qui est utilisée dans le cadre de MCNP.
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Les neutrons sont une source importante de déplacements, car ils ne perdent leur énergie que par
réactions nucléaires, diffusion élastique et inélastique pour I'essentiel.

Le nombre de dpa est la référence pour I'évaluation des dommages. Typiquement le nombre de dpa par
an est de 1 pour la source de spallation LANSCE de Los Alamos (80 pA de p sur W) de 10 pour la cible Trispal
(40 mA de p de 600 MeV) el de 50 pour un réacteur rapide.

Il - DEVELOPPEMENTS EN COURS ET PERSPECTIVES

Le code HETC a été congu il y a plus de trente ans, & une époque ou les moyens de calcul étaient encore
limités, notamment la mémoire disponible. Le formalisme mathématique a é1é simplifié, dans I"évaporation par
exemnple, pour éviter le calcul d'intégrales qui augmentait les temps de calcul. |l y a peu de 1ableaux explicites
pour les données de base, celles-ci apparaissent le plus souvent dans des constantes numérigues ou elles ne sont
plus explicites, ou sous 1a forme d’expressions analytiques paramétrisees.

Il est toujours difficile de reconnaitre le formalisme physique & travers la programmation Fortran
compacte, évidemment sans commentaires. Dés lors I'intervention directe, pour changer une donnee de base ou
améliorer le formalisme, est délicate, surtout dans le module de cascade intranuciéaire. Cela explique en grande
partie I'évolution lente de ce code el les multiples versions existantes, résultant de petites modifications

successives dans chaque laboratoire, dont il esl difficile de faire la synthése.

1.1 - Données de base

La spallation, puis I'évaporation et la fission, font apparaitre un nombre important de nucléides
intermédiaires, souvent loin de la vallée de stabiliié. De bonnes tables de masses sont indispensables pour
évaluer correctement les énergies de liaison. Nous avons adopté Pévaluation expérimentale de Audi'® complétée
par P'évaluation théorique de Duflo™”. L'extrapolation semi-empirique d'origine a é1é abandonnée. D’autre part, la
limite de stabilité (drip line) est prise en comple en interdisant toute émission de particule qui conduirait ala

dépasser.

Dans la version d'origine, le bilan en énergie était déplorable, avec des écarts pouvant atteindre 20%.
Une comptabilisation plus rigoureuse des bilans d'énergie 3 chaque étape, sans changer le formalisme des
interactions, a permis de résoudre ce probléme. L'énergie est maintenant conservée a 10°® prés.

lll.2 - Cascade intranucléaire
Il a été décidé de ne pas intervenir sur la cascade de Bertini telle qu'elle existe actuellement, mais de la

remplacer en bloc par des versions plus modemes que I'on pourra éventuellement faire eévoluer par la suite :
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» La cascade du code CEM 957'%? dont le formalisme est trés proche de la cascade de Betini.

» La cascade développée par J. Cugnon® décrite comme une succession de collisions binaires bien
séparées dans l'espace el dans le temps. Les nucléons se déplacent dans un puits de potentiel
sphérique et ont une certaine probabilité de transmission lorsqu'ils heurtent sa surface.

L'introduction d'un mécanisme intermédiaire de pré-équilibre entre la cascade et I'évaporation, pour traiter
I'émission de nucléons par le noyau non complétement en équilibre thermique, a souvent été évoquée. En
pratique, sa nécessité n'est pas prouvée, son introduction n'est pas toujours bénéfique quand on essaie de
reproduire les spectres en énergie de neutrons émis par des cibles minces & différents angles par rapport & la
particule incidente®”. Le pré-équilibre est inclus dans le code CEM 95.

Les cascades de Bertini et de CEM 95 utilisent les sections efficaces nucléon - nucléon libres, 1andis que
la cascade de J. Cugnon utilise les sections efficaces nucléon - nucléon dans la matiére, notabiement inférieures
aux precédentes en dessous de 400 MeV, et qui semblent plus justifiées. Ces derniéres sections efficaces ont été
introduites dans une version de HETC? et conduisent & des effets similaires a lintroduction du pré-équilibre sur {a
forme des spectres en énergie de neutrons. |l parait donc logique de faire porter les efforts & court ferme sur la
cascade intranucléaire et sur I'évaporation et de ne revenir au pré-équilibre que dans une étape ultérieure si cela
s’avére nécessaire.

lll.3 - Les noyaux légers aprés la cascade :

Pour les noyaux légers, le modéle statistlique de I'évaporation n'est pas du tout adapté. Le modéle plus
réaliste du « Fermi break-up» a é&té introduit®® pour les noyaux de masse A < 21. Si on considére une
fragmentation du noyau initial énergétiquement possible en m corps de masse M, et spin |, qui peuvent étre
eventuellement dans un état excité, le poids statistique de la voie est :

UAm-1m V2 m
(h—a) IIMI I—£ (211 + 1) 3m-5
Wk = 3m) o T 2
m-1) (m g 1
@2 |IM| T mg! F[MJ
j=1 s=1 2

ou V est le volume nucléaire du noyau initial et T est I'énergie cinétique disponible.

Seules les fragmentations & 2 ou 3 corps ont un poids statistique important. Le choix de Ja voie est

determiné aléatoirement avec une probabilité proportionnelle & son poids.

A titre d’exemple, la table I montre I'amélioration obtenue pour la production d'isotopes de Be par {'oxygéne
irradié par des protons de 800 et 1200 MeV,
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Isotope E, MeV Cevaps M Opy, Mb Tuxp, Mb Peovap i T
Texp T exp

800 1.27 7.64 1164 +1.0 0.1 0.66

Be 1200 1.59 7.28 126+ 1.0 0.13 0.58
800 0.36 265 2.87+0.27 0.12 0.92

“Be 1200 0.45 222 3.64 + 0.34 0.12 0.61

Table Il - Production de 'Be et '°Be par I'oxygéne irradié par des protons de 800 et 1200 MeV.
Comparaison des résultals expérimentaux avec un calcul d'évaporation et un calcul de "Fermi break-up”.

Iit.4 - Evaporation et fission
L'amélioration la plus immédiate a concerné le paraméire de la densité de niveaux qui était
pris égal & A/8. A faible énergie d'excitation, on a adopté les paramétres a, de Baba®" qui prennent en
compte les effets de couches. A plus haute énergie d’excitation, on a adopté le formalisme d'ignatyuk® qui

introduit |a disparition progressive des effets de couches. La synthése de celle approche donne :

5 2 1 e ~0.054E
a=(0.154 A-6310"A°)(1-xX)+ay,x avec x= __~
0054 E

ou E est I'énergie d'excitation en MeV.

D'autre part, une élude est en cours, en préparation d'une thése®®, pour délerminer la densité de niveaux

des noyaux (oin de la vallée de stabilité.

Au niveau de |a fission, Atchinson avait éprouvé quelques difficultés pour les noyaux ayant Z < 88, ce qui
l'avait conduit & introduire des remédes peu justifiés. L'adoption des barriéres de fission récemment évaluées

dans cetie région3°’ nous a conduits & revenir sur les choix d'Atchinson :

> Adoption provisoire d’une valeur constante afa, = 1.05 pour le rapport des paramétres de densité de
niveaux au point selle et dans le puits principal. Une étude plus approfondie est en cours.

» Rétablissement de la compétilion évaporation de neutrons, évaporation de particules chargées et

fission au méme niveau.
¥ Suppression de la réduction de la barriére coulombienne pour les noyaux excités.

Comme nous le verrons par la suite, cela permet d'obtenir un bien meilleur accord avec nos récents
résultats expérimentaux sur les distributions en masse des noyaux résiduels de spallation. Par contre Vincidence
est totalement négligeable en ce qui conceme le nombre et |a distribution en énergie des neutrons émis.
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lIL.5 - Sections efficaces de réaction inverse

Les sections efficaces de réaction inverse de la version d'origine pour I'évaporation et la fission ont été
simplifiées & l'extréme de fagon & pouvoir résoudre analytiquement les intégrales. Un ensemble de sections
efficaces plus réalistes est en cours de mise au point, mais cela nécessite un remaniement en profondeur de la
programmation.

Le formalisme repose sur le modéle microscopique de Glauber, développé par Devries et al®”

pour
étre étendu a basse énergie. L'interaction projectile - noyau est considérée comme une somme d'interactions
nucléon - nucléon & Fintérieur du volume de recouvrement. Les potentiels nucléaires et coulombiens sont pris en
compte, ainsi que e mouvement de Fermi des nucléons et e principe d'exclusion de Pauli. Les distributions de
densité de matiére nucléaire ont été calculées pour 400 noyaux pair - pair, allant de ‘He & *°Pu, & Paide du code

Hartree-Fock-Bogolyubov avec contraintes de M. Girod et J.F.Berger.

Pour les autres noyaux, la distribution de densité est obtenue par interpolation entre les noyaux pair -pair
voisins. Au-dessous de 10 MeV, le formalisme de Glauber n'est plus applicable. Il est remplacé par un modéie
géometrique de pénétration coulombienne pour les particules chargées, et par le formalisme du modéle optique
pour les neutrons.

Les sections efficaces de réaction inverse peuvent étre obtenues pour les projectiles p, n, d, t,’He,*He
dans une gamme d'énergie de 0 4 2 Ge\/A. La figure 5 montre le bon accord que l'on obtient avec I'expérience
pour Bpyy, par comparaison avec la section efficace d'origine.

llL.6 - Cascade internucléaire et transport
Lorsque I'énergie du projectile diminue, le modéle de cascade intranucléaire se justifie de moins en moins.
It n'y a pas de limite nette, mais on peut gualitativement la fixer vers 150 MeV. Une grande partie des nucléons

émis au cours de la cascade intranucléaire et la quasi totalité des nucléons évaporés se situent précisément en
dessous de cette limite de 150 MeV.

Dans la version actuelle de HETC, ils sont cependant transponiés et induisent dans les cibles épaisses des
cascades intranuciéaires tant gue leur énergie est supérieure 8 20 MeV. Dans ce domaine d'énergie, le modéle de
pré-équilibre est beaucoup mieux adapté. Plusieurs codes sont disponibles, mais leur mise en oeuvre est trop
lourde pour qu'on puisse raisonnablement envisager de les utiliser comme modules de calcul au sein de HETC.
Une solution plus réaliste est d'uliliser ces codes pour étendre la base de données actuelle entre 20 MeV et
200 MeV. On pourrait alors utiliser le code MCNP pour effectuer le transport en dessous de 200 MeV. Pour les
neutrons, c'est une simple extension des possibilités actuelles de MCNP qui ne demande que quelques
aménagements techniques.

Par contre, le transport des particules chargées n'existe pas dans MCNP, il faut l'inclure et traiter en
particulier le ralentissement par interaction avec les électrons du milieu.




Pour I'émission de neutrons, par exemple, on peut donner les sections efficaces doublement différentielles
en angle et en énergie, ainsi que ia distribution de multiplité des neutrons (probabilité d’émission de i neutrons,
1<i £ inag. Ces données, utilisées dans un code Monte-Carlo comme MCNP, permettront de conserver I'énergie
en moyenne, et non plus pour chaque interaction. C'est déji le cas d'ailleurs pour les réactions (n, xn) en dessous
de 20 MeV dans ce code.

IV - VALIDATION DES CODES

V.1 - Iintroduction

Le code MCNP, développé pour les réacteurs et largement utilisé, peut étre considéré comme bien validé.
Il fait appel a des sections efficaces microscopiques qui somt issues d'évaluations internationales et sont
disponibles en dessous de 20 MeV pour un grand nombre d'isotopes.

Pour HETC par contre, les sections efficaces nécessaires sont calculées en inleme. Le renouveau
d'intérét pour ce code est récent et lié aux perspectives de sources intenses de neutrons par spallation basées sur
des accélérateurs a fort courant. La crédibilité des simulations numériques repose avant tout sur la fiabilité du
code METC, compte tenu des améliorations qui lui sont apportées. Cette fiabilité peut étre démontrée par des
validations sur des résullats expérimentaux incontestables et suffisamment diversifiés pour pouvoir tester sans
ambiguité les différentes possibilités du code.

Des mesures de sections efficaces doublement différentielles, en angle et en énergie, pour la production
de neutrons et de particules chargées de spallation sont un bon moyen de tester la cascade intranucléaire. Des
résultats similaires en neutrons pour des cibles épaisses (capables d'arréter le faisceau incident) de différents
diamétres permettent ensuite de tester le transport dans la cible. Des informations complémentaires sur le
fransport peuvent étre obtenues en mesurant la distribution spatiale de I'énergie déposée dans des cibles

epaisses .

Des mesures globales du nombre de neutrons par proton sortant de cibles épaisses permettent de
contrler (e bilan en énergie, tout en étant sensibles au transport également. Des mesures de noyaux résiduels sur
cibles minces permettent de s'assurer que I'on maitrise bien la désexcitation des noyaux, aprés la cascade
intranucléaire, par évaporation de neutrons et de particules chargées, en compétition avec la fission. Des
distributions de résiduels dans des cibles épaisses sont une autre fagon d'aborder le transport, tout en fournissant

des données utiles pour évaluer l'activalion des cibles.

Aprés avoir fait le point des données actuelles qui nous paraissent suffisamment fiables, nous présenterons

le programme de mesures mis en place au Laboratoire National Satume.
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Figure 6 - Section efficace différentielle pour la production de neutrons pour une cible mince de Pb bombardée

par des protons de 113 MeV. Comparaison des résuitats expérimentaux avec le calcul standard de HETC
(histogramme) et avec le calcul du code MINGUS (courbe continue).
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Figure 7 - Section efficace différentielle pour la production de neutrons pour une cible mince de Pb bombardée
par des protons de 800 MeV - Comparaison des résultals expérimentaux avec le calcul de HETC.
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IV.2 - Base de données expérimentales
IV.2.1 - Neutrons de spallation sur cibles minces
L'ensemble le plus cohérent de données pour les mesures différentielles en angle et en énergie a
été oblenu en protons incidents au LAMPF et est détaillé dans la table lif.

Ep, MeVv Angles Cibles Référence
113 7.5°,30° 60°, 150° |Be,C, O, Al Fe, W, Pb, U NSE102 (1989) 310
258 7.5°, 30° 60°, 150°, §Be, C, O, Al Fe, U NSE 110 (1992) 289
597 30°, 60°, 120°, 150° | Be, B, C, N,, O, Al, Fe, Pb, U NSE 115 (1993) 1
800 30° 60°, 120°, 150° [ Be,B,C, N, O, Al, Fe, Cd, W, Pb, U [NSE 112 (1992) 78

Table Il - Mesures de sections efficaces différentielles de production
de neutrons de spallation 4 Los Alamos.

C'est I'oeuvre d'une seule équipe, qui a utilisé la méthode du temps de vol. La base de vol est
importante (quelques dizaines de métres), ce qui garantit une bonne résolution en énergie, contrairement a d'autres

mesures que Nous avons écartées.

Des mesures de la parlie haute énergie du specire de neutrons émis a 0° pour différentes cibles,
basées sur P'analyse par spectrométric magnétique des protons de recul aprés diffusion quasi élastique des
neutrons sur I'hydrogéne® ont servi entre autres de référence pour déterminer l'efficacité de détection des
neutrons,

Cette efficacité peut poser probléme & haute énergie : des résultats récents obtenus par une autre
équipe“’ utilisant la méme technique , mais des détecteurs différents avec des bases de vol identiques,
également au LAMPF, présentent 4 haute énergie des écarts d'un facteur 2 pour une cible de plomb. |l n'y a pas
de mesures pour des protons incidents d'énergie supérieure 4 800 MeV.

Les figures 6 et 7 présenient des résultats typiques. Aux angles arriére, les simulations sous-
estiment systématiquement I'expérience pour la partie haute énergie du spectre.

IV.2.2 - Protons de spallation
Le spectre en énergie des protons a été mesuré™ au-dessus de 120 MeV & plusieurs angles (20°,

30°, 45°, 60°) dans l'interaction de protons incidents de 450 MeV avec des cibles minces et épaisses de Be, C, Al,
Cu, Co, Pb et Bi.
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Figure 8 - Nombre de neutrons par proton en fonction de {'énergie des protons incidents pour
une cible de plomb de 10 cm de diamétre et 61 cm de longueur - Comparaison du calcul TIERCE
avec les résultats expérimentaux.

IV.2.3. - Neutrons de spallation sur cibles épaisses

Des mesures différentielles en angle et en énergie ont été réalisées a 113 et 256 MeV en méme

temps gue les mesures sur cibles minces déja présentées.

Des mesures intégrales du nombre de neutrons émis par proton ont été réalisées pour une cible

de plomb de 10 cm de diamétre et 60 cm de longueyr ¥+ ¥ %%

La figure 8 montre que les calculs surestiment de 15% ces mesures. Par contre, pour une cible de
20 cmn de diamétre {'accord est bon*” mais les calculs sous-estiment la partie haule énergie du spectre™.

IV.2.4 - Données intégrales

» Expérience FERFICON, mesure de la distribution axiale dans des cibles épaisses de Th et
U de la fission et de la conversion pour des protons incidents de 800 MeV*®,
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» Mesure de la distribution du dépdt d'énergie pour des protons de 0.8 & 1.2 GeV sur différentes
cibles épaisses™. L'interprétation de ces réusltats montre un probléme sur le pourvoir d'arrét
des protons dans Fe, Cu et U*.

IV.2.5 - Noyaux résiduels de spaliation
Un programme important de mesures de noyaux résiduels de spallation sur une trentaine de cibles

minces pour des protons incidents d'énergie comprise entre 150 MeV el 2,6 GeV est en cours sous limpulsion de
Pr. R. Michel. La technique de activation limite la mesure aux seuls noyaux radioaclifs de période supérieure 3
quelques heures. Les mesures sur cibles iégéres sont publiées*™, des mesures plus récentes sur cibles lourdes

sont en cours de dépouillement.

Des mesures en cinémalique inverse sur des cibles d'H, He et C bombardées par une série d'ions
de masse inférieure & 58 et d'énergie comprise entre 300 et 1700 MeV/A ont été réalisées par Weber et al*® et
permettent d'identifier une plus grande variété de noyaux résiduels. Des mesures de ia distribution spatiale des
résiduels par activation ont éié réalisées sur des cibles épaisses de plomb et de tlungsténe, & 800 Mev a
Los Alamos, a 0.84, 1.00 et 1.42 GeV a Brookhaven. Les résultats préliminaires sont disponibies sous forme de

rapports techniques® “®.

V - PROGRAMME EXPERIMENTAL

Les intercomparaisons des codes de calculs en cibles minces et épaisses“g' 0 réalisses par OCDE/AEN,
conduisent & des résultats peu concordants. Cette situation est due en grande partie 4 un manque de données
expérimentales, surtout au-dessus de 800 MeV, sur lesquelles pourraient étre validés les modeles physiques
entrant dans ces codes.

C'est pourquoi un important programme expérimental a été mis en place au Laboratoire National Saturne
pour améliorer ta base de données et I'étendre au-deld de 800 MeV aussi bien sur cibles minces que sur cibles

épaisses.

V.1 - Mesures différentielles en angle et en énergie de production de neutrons

Cette expérience est le fruit d'une collaboration entre LNS, DPTA/PN Bruyéres-le-Chétel, DPNIA/SPhN, et
Université d'Uppsala pour les mesures sur cibles minces a 0°, a laquelie se sont associés la collaboration DEMON
et FIPN Qrsay pour les distributions angulaires sur cibles minces et épaisses.

SATURNE n’est pas une machine puisée, la méthode classique du temps de vol n'est pas utilisable pour
mesurer I'énergie des neutrons. Deux méthodes différentes ont été mises en place : temps de vol avec protons
incidents étiquetés pour la partie basse énergie du spectre (2 - 400 MeV), spectrométrie magnétique des protons
de recul aprés diffusion (n, p) sur une cible d'hydrogéne liquide pour la partie haute énergie du spectre (200 MeV &
I'énergie faisceau). La possibilité d'accélérer des deutérons et des ions *He permet d'obtenir des neutrons quasi
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monoénergétiques par cassure dans une cible de Be. Les sections efficaces de production de neutrons étant bien
connues, cela permet de mesurer 1a fonction de réponse et I'efficacité des systémes de détection in situ. C'est un

avantage essentiel par rapport aux autres mesures.

V.1.1 - Détection haute énergie™”

Le principe de la mesure & haute énergie est schématisé sur la figure 9. Aprés interaction dans la
cible, le faisceau incident (pour les mesures & 0°) et les parlicules chargées de spallation sont éliminés par la
déviation du dipdle MIMOSA. Aprés collimation, les neutrons diffusent sur une cible d’hydrogéne liquide. La
" trajecioire et l'impulsion du proton diffusé sont obtenues A I'aide de 3 compteurs a fils proportionnels Cy , C , Cs et
d'une déflexion magnétique dans le dipdle VENUS, ce qui permet de remonter & I'énergie du neutron. Un temps
de vol entre les scintillateurs S, el S; permel une discrimination entre les protons et les autres particules chargées
de méme impulsion, essentiellement des deuterons el des pions.

Les fonctions de réponse mesurées & 'aide de neutrons monaocinétiques permettent de tenir
compte de la composante de protons de diffusion inélastique pour la déconvolution des spectres expérimentaux.
Les pertes d'énergie des protons dans l'air et les détecleurs limitent celle technique aux énergies superieures
4 200 MeV.

\.1.2 - Délection  basse énergie®?

Le dispositif utilisé est schématisé sur la figure 10. Un scintillateur plastique mince placé devant Ia
cible permet d'étiqueter les protons du faisceau incident, les neutrons sont détectés & l'aide d'un scintillateur
liquide aprés collimation. Le temps de vol entre les deux détecteurs permet d'obtenir I'énergie des neutrons. Cette
technique impose de limiter f'intensité du faisceau incident a environ 10° protons/seconde. Le faisceau incident est
dévié par le dipdle MIMOSA aprés interaction avec la cible.

V.1.3-Mesures 3 0°

Les mesures 3 0° ont été réalisées pour des protons de 800 MeV sur une cible de Pb, de
1600 MeV sur des cibles de Pb et Fe, et de 1200 MeV sur des cibies de Al, Fe, Zr, W, Pb et Th. Les résultats
préliminaires & 1200 MeV sont présentés sur la figure 11. On constate un excellent recoupement entre 200 et
400 MeV entre deux techniques utilisées, qui sont complétement indépendantes. A haute énergie, I'ensemble des
résultals est en assez bon accord avec le code de cascade intranucléaire de J. Cugnon®”. L'évaporation n'étant

pas traitée dans ce code, la comparaison en dessous de ~ 30 MeV est sans objet.

V.1.4 - Distribution anqulaire

La figure 12 présente le nouveau dispositif expérimental mis en place pour la mesure de la
distribution angulaire. La partie haute énergie du spectre peut étre obtenue entre 0 et 85° par rotation du dispositif
de spectrométrie. La partie basse énergie peut étre mesurée simultanément & 6 angles grace aux détecteurs de la
collaboration DEMON (LPC Caen, CRN Strasbourg, Universités de Louvain et de Bruxelles). La cible est entourée
d’un mur de béton semi cylindrique percé de collimateurs permettant des mesures tous les 15° 4 partir de 10°. Les
premiéres prises de données auront lieu en Octobre 1996. Elles sont prévues sur les mémes cibles et aux mémes

énergies qu'a 0°.
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Figure 11 - Spectre en énergie des neutrons de spallation mesuré a 0° sur différentes cibles minces
pour des protons incidents de 1.2 GeV - Comparaison avec la cascade de Cugnon®.

Figure 12 - Dispositif expérimental pour la mesure de la distribution angulaire des neutrons de spallation,
Le dipble CHALUT permet d'éliminer les particules chargées de haute énergie.
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V.1.5 - Mesures sur cibles épaisses

Le dispositif précédent peut aussi étre utilisé pour des mesures sur cibles épaisses de différents
diameétres. Des cibles de Pb et Fe de 10 et 20 cm de diamétre et une cible de W de 15 cm de diamétre sont
prévues. En déplagant les cibles longitudinalement, on pourra mesurer les neutrons émis par différentes parties
des cibles, qui seront suffisamment épaisses pour arréter le faisceau incident. Pour limiter I'activation des cibles,
et compte tenu du ralentissement des neutrons dans celles-ci, on n'utilisera que la méthode du temps de vol avec
prolans étiquetés. Les mesures débuteront en Novembre 1996 et sont prévues pour des protons incidents de 800,
1200 et 1600 MeV.

V.2 - Mesures du nombre de neutrons par proton
Bien qu'effectuées dans un autre cadre, il faut mentionner ies mesures de mulliplicités de neutrons

réalisées 4 Saturne a I'aide du détecteur 47T de grande efficacité ORION™.

Ces multiplicités, obtenues pour des cibles minces de Ag, Au, Bi et U bombardées par des protons de
475 MeV et 2 GeV et par des *He de 2 GeV, donnent Ia distribution de I'énergie d'excitation des noyaux aprés la

cascade intranuciéaire.

La mesure "Sunnyside" du nombre de neutrons par proton, réalisée en 1993 a 800 MeV sur des cibles
épaisses de Ph, Wet Li 4 Los Alamos™, a été transporiée auprés de Satume pour €largir la plage de mesure aux
énergies de protons comprises entre 400 MeV et 2 GeV. Le détecteur est schématisé sur la figure 13.

La cible de plomb de 20 cm de diamétre et 120 cm de longueur est entourée d'un manchon de plomb de
60 cm de diamétre et 200 cm de longueur. L'ensemble est placé dans un réservoir cylindrique de ¢ 250 x 300 ¢cm

rempli d’'une solution d'eau & 1% en poids de sulfate de manganése.

Les neutrons émis dans la cible et multipliés dans le manchon sont thermalisés dans I'eau, une fraction
est capturée par *M,.. Le suivi, aprés une irradiation d'environ 10" protons, de I'évolution temporelie de I'activité
gamma du *°M, {période 2,6 heures) d'un échantillon de solution permet de remonter & la fluence de neutrons
capturés. La fluence de protons étant mesurée par ailleurs par activation de l'aluminium (formation de 24N.=.|), on
détermine de cette fagon le nombre de captures dans le *M,, par proton, ce qui permet de remonter au nombre de

neutrons par prolon en utilisant e resultat des simulations.

Une cible de W de 80 cm de longueus, complétée par un culol de Pb de 40 cm de longueur a8 aussi été
étudiée. Les mesures ont été réalisées en Juin 1996 pour des protons incidents de 400, 800, 1600 et 2000 MeV.
Les résultats préliminaires indiquent un accord satisfaisant entre calcu! et expérience (nombre de captures par
proton) pour la cible de plomb, tandis que les calculs surestiment I'expérience de 10 & 15% pour le tungsténe.
Contrairement au Pb, le W a une section efficace de capture importante pour les neutrons thermiques.
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Figure 13 - Dispositif expérimental pour la mesure du nombre de neutrons par proton

par la technique du bain de sulfate de manganése.

V.3 - Résiduels de spallation

Le programme déja en cours 3 Saturne™ a été étendu aux cibles de spallation potentielles et aux
matériaux de structure. Une vinglaine de cibles minces, montées sur un support léger en aluminium et séparées
de 20 cm pour limiter les interactions, sont irradiées en méme temps. Chaque cible est accompagnee
d’échantillons d'Al pour déterminer la fluence de protons incidents par I'intermédiaire de 1a production de “ZNa. Les
éléments C, N, ©, Na, Cr, Zn, Cu, Y, Zr, Nb, Rh, Ba, Ta, W, Re, Os, Ir, Au, Pb, Bi, Th, U ont été étudiés pour des
protons incidents d'énergie comprise entre 150 MeV et 2,6 GeV. La section efficace de production de noyaux
radioactifs est obtenue par spectrométrie gamma quantitative.

Typiquement, une irradiation dure une dizaine d'heures et la décroissance radioactive des cibles est suivie
pendant plusieurs mois. Les mesures ne concernent donc que les noyaux radioactifs de période supérieure a
quelques heures, directement produits par spallation ou descendant de résiduels de péricde plus courle. Les
sections efficaces données correspondent a la production cumulée des isotopes considérés a 1a fin de |'irradiation.
Les simuiations doivent donc tenir compte de la durée d'irradiation et traiter la décroissance de tous les nucléides
a courte période pour déterminer la population en fin d'irradiation.

La plupart des dépouillements sont effectués en Allemagne. Les cibles de W, Pb, Th et U sont mesurées

a Bruyéres-le-Chatel®. Quelgues mesures de résiduels & vie courte sur Pb et W ont été réalisées pour des
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protons de 1,2 GeV dans une expérience séparée. Lirradiation durait typiquement 1 mn, les comptages
commengcaient 2 mn apreés lirradiation, et les cibles ont été suivies pendant plusieurs jours.

La figure 14 montre |a distribution en masse de la production de résiduels pour une cible de Pb irradiée
par des protons de 220, 312, 512 et 754 MeV. On observe un pic de spailation pour des masses proches de Ia
cible, qui s'élargit quand I'énergie des prolons augmente. Quelques noyaux protégés (non alimentés par la
décroissance de résiduels a vie courte) apparaissent avec une seclion efficace faible dans ce pic. Un pic de
fission symétrique apparait, son intensité croit avec 'énergie des protons incidents.

La figure 15 compare calcul el expérience pour des protons de 754 MeV sur des cibles de W et Pb, et des
protons de 548 MeV sur une cible d'uranium naturel.

Les modifications apportées dans Je traitement de la fission ont des effets importants. Le nouveau jeu de
barrieres de fission améliore en moyenne les sections efficaces de fission, mais les résultats sont plus dispersés.
Une analyse détaillée montre que cette dispersion résulte d'une sous-estimation de 1a production de fragments de
fission riches en neutron, déja présente auparavant mais accentuée maintenant pour W et Pb.

Le rétablissement de la compétition de I'évaporation de particules chargées avec la fission et 'évaporation
de neulrons, ainsi que le rétablissement de la barriére coulombienne & haute énergie d'excitation, permettent de
mieux reproduire le pic de spallation pour Pb et U, Celui-ci reste encore trop large pour W.

Une mesure de la distribution radiale et axiale des résiduels de spallation dans une cible de plomb de 20
cm de diamétre et de 80 cm de longueur & également été réalisée pour des protons incidents de 800 MeV. La
cible est composée de trongons de 15 cm d'épaisseur entre lesquels on a intercalé des cibles minces de Pb sur
lesquelles sont effectués les comptages. Le dépouillement est en cours.

Enfin une mesure de résiduels de spallation par cinématique inverse est prévue 2 GS|, en bombardant
une cible d'hydrogéne liquide par des ions Pb ou U d'énergie 1 GeV/A (collaboration GSI, CEA/DAPNIA,
CENBG). La détection en ligne de tous les résiduels, qui sont émis dans un petit cone (effet relativiste), devrait
fournir des données directement comparables aux calculs,

VI - CONCLUSION

La modelisation de la spallation dans le code HETC d'origine, quoique simplifiée, permet néanmoins de
comprendre les processus physiques mis en jeu et leur imbrication. |l n'y a pas de coniradictions flagrantes entre
les calculs et les résultats expérimentaux, méme si localement I'accord n'est que qualitatif. Dans ce sens, le code

remplit parfaitement son réie d'aide aux études de physique.
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Figure 15 - Rapport expérience / calcul pour 1a production de résiduels de spallation sur des
cibles de W et Pb irradiées par des protons de 754 MeV et une cible de U irradiée par des protons
de 547 MeV. A gauche, version initiaie de HETC, 2 droite version modifiée.
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L'étape actuelle est tout autre. Elle vise & poursuivre I'amélioration des codes de facon 3 ce quiils
fournissent des données quantitatives suffisamment fiables pour qu'ils deviennent prédictifs et puissent &tre
utilisés avec confiance pour la mise au point de cibles complexes.

Deux axes d'etudes sont en cours, D'abord, I'extension, la modernisation et un affinement des modeéles de
base. Ensuite, la limitation de HETC au domaine d'énergie supérieur & 150 MeV pour lequel il est bien adapté, et
Fextension du transport a4 l'aide de codes classiques, tels MCNP ou TRIPOLI, de leur fimite actuelle de 20 MeV
jusgu'a 150 MeV. Cela implique I'extension des bibliothéques de données dans cette gamme d'énergie : des codes
* performants, comportant une description fine de la physique concemée sont disponibles.

En paraliele, il faut disposer d'une base de données expérimentales fiable et variée pour valider ces
améliorations et développements. Un programme expérimental important est en cours auprés de l‘accélérateur
SATURNE. Il comprend des mesures différentielltes en angle et en énergie des neutrons émis par différentes
cibles minces et épaisses, des mesures de résiduels de spallation, des mesures intégrales de neutrons sur cibles
épaisses. Il couvre le domaine utile d'énergie pour la spallation, de 400 MeV & 2 GeV, essentiellement pour des
protons incidents, el compléte la base déja existanie mais surlout limitée aux énergies inférieures a 800 MeV. Les
données concernant les particules chargées émises restent cependant fragmentaires, et pour linstant aucun
programme expérimental n'est prévy, -

L'effort actuel, qui a déj4 conduit 4 des améliorations importantes, devrait déboucher sur la démonstration
graduelle de la prédictibilité du code au cours des prochaines années.
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