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Introduction

Ce mémoire présente l'état de ma ré�exion sur la thématique des � données nucléaires � sur laquelle je
suis engagé depuis maintenant dix ans. Ce travail se veut être un document utile pour notre thématique où
l'analyse statistique joue une rôle prédominant dans l'interprétation des résultats. Le diplôme d'Habilitation
à Diriger des Recherches a la particularité de valider a posteriori la capacité à encadrer des travaux de thèse.
Depuis 2009, date de l'obtention de mon poste de maître de conférences à Grenoble INP/LPSC, j'ai eu la
chance de co-encadrer deux thèses avec Olvier Serot et Herbert Faust sur des travaux initiés auprès du spec-
tromètre Lohengrin à l'ILL. Ces thèses ont été réalisées au sein d'un programme expérimental que j'ai initié
au LPSC avec le soutien et l'expérience de la collaboration et en particulier avec mon collègue Christophe
Sage qui nous a rejoint de manière permanente en 2012 au LPSC.

Mon approche de la thématique a d'abord été la mesure de précision et la compréhension des biais des
observables mesurées. Si cette problématique est considérée par bon nombre de chercheurs comme un travail
ingrat, elle est en réalité garante de la validation des modèles par le test des hypothèses sous-jacentes. Cette
discussion sur la précision et l'analyse statistique a été nourrie de l'émulation des thématiques éclectiques du
LPSC qui partagent ces questions de vraisemblances et représentativités des résultats. Ce que nous apprend
la statistique c'est qu'il n'est pas possible d'identi�er un modèle vrai mais simplement de rejeter les modèles
faux. Cela paraît anodin mais cette perception de la physique est à l'origine de beaucoup de dissensions
dans la physique nucléaire. Les � écoles � sont encore très présentes et la place au doute oubliée au pro�t de
certitudes sur des approches certes intéressantes mais dont la robustesse n'est pas testée.

Néanmoins, si la méthodologie est importante et reste la clé de la recherche, la satisfaction est portée par la
compréhension des phénomènes ou la découverte d'observations nouvelles. De ce point de vue, la thématique
de la �ssion, ou des données nucléaires en général, est à la fois riche et laborieuse. Riche de la pluralité des
physiques qui la composent, laborieuse devant le fossé qui sépare encore les expériences des modèles après
plus de 75 ans d'études. Si le phénomène dans sa globalité est bien compris, la modélisation précise et la
prédiction buttent encore sur le problème à N corps non-perturbatif qui reste le � drame � et l'enjeu de la
physique nucléaire. Ce faisant, ce mémoire se veut optimiste en proposant des démarches d'analyses nouvelles
en physique nucléaire et en particulier pour le processus de �ssion.

Ce manuscrit est donc naturellement organisé en trois parties. Un premier chapitre présente la problé-
matique des Données Nucléaires et les outils statistiques utilisés, pour certains, développés dans le cadre des
données nucléaires en précisant les prérogatives propres à cette thématique. Le cadre des méthodes d'ana-
lyses, les notions d'indépendance des résultats, de corrélations de variables et d'observables sont présentés et
illustrés par des exemples expérimentaux de nos collaborations avec le CENBG et le CEA. Le dernier para-
graphe dessine les limites des approches actuelles et tente d'initier une ré�exion sur les évolutions nécessaires
de la thématique.

Le second chapitre est consacré au programme réalisé au LPSC en collaboration avec le CEA sur les
mesures de rendements de �ssion dans la région des fragments lourds. Un rappel du cadre du programme et
les objectifs des mesures sont détaillés avant de proposer une nouvelle méthode de mesures de rendements
de �ssion auprès du spectromètre Lohengrin de l'ILL a�n de limiter les biais expérimentaux et de quanti�er
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les e�ets systématiques. Les limites du programme actuel sont détaillées et les perspectives donnent lieu à
un nouveau projet détaillé dans le chapitre suivant.

Le dernier chapitre présente les projets de recherche engagés ou à venir en détaillant la faisabilité et les
perspectives des sujets abordés. Ce programme s'oriente vers des études sur le processus de �ssion a�n de
s'ouvrir à la validation de modèles via les tests d'hypothèses. Les outils utilisés, s'appuyant sur le formalisme
succinctement rappelé dans le premier chapitre, prennent toute leur importance dans ces projets. L'objectif
des études de physique nucléaire dans le cadre des données nucléaires est d'identi�er les modèles utiles à la
construction de bases de données pour les applications. Pour cela, trois projets sont proposés sur la base
de résultats préliminaires sur deux sujets centraux : l'origine du moment angulaire induit par �ssion et le
questionnement de l'existence de mécanismes dans la �ssion. Un dernier projet porte sur de nouvelles mesures
di�érentielles de la puissance résiduelle des fragments de �ssion.

Si aujourd'hui ces bases de données s'appuient fortement sur les données expérimentales, l'avenir doit ren-
forcer le poids des modèles dans ce programme a�n d'initier un saut en précision utile à tous les noyaux pré-
sents dans les cycles du combustible. Cet enjeu est particulièrement crucial pour les noyaux non-majoritaires
et/ou non-prioritaires dans les cycles. C'est en particulier le cas pour tous les cycles innovants pour lesquels
les expériences en réacteur sont parcellaires voire inexistantes, ne permettant pas une validation des données
évaluées.



Chapitre 1

La problématique des données nucléaires

Ce premier chapitre présente la problématique des observables de physique nucléaire dans le cadre du
programme de mesures de données nucléaires pour les applications. Si cette problématique se base sur les
équipements et les formalismes de la physique fondamentale, les prérogatives des applications doivent être
considérées à leur juste niveau. Celles-ci sont la �abilité des mesures en valeur absolue avec la prise en
compte des e�ets systématiques et l'étude des possibles biais. En e�et si l'interprétation de la physique
utilise souvent les mesures relatives, les outils de calculs dédiés à la physique des réacteurs considèrent ces
observables en valeur absolue pour étudier les di�érents cycles de combustibles dans des scénarii complexes
et variés. Ce caractère absolu des données impose de se pencher sur les questions des normalisations et des
références, questions à la base de l'existence de cohérences dans les données mais aussi d'interdépendance.
Cette dépendance est usuellement quanti�ée par l'estimation de corrélations. Toutes ces questions supposent
un rappel du paradigme gaussien et de ses limites, omniprésents en physique et dans la théorie de la mesure.

1.1 Les besoins de la thématique : données nucléaires directes et
indirectes

Les études sur la �ssion à l'IN2P3 ont connu une nouvelle impulsion depuis 1991, date à partir de laquelle
la thématique �données nucléaires� est née au sein de l'IN2P3. Cette thématique, bien plus large que la seule
�ssion, englobe toutes les réactions et désexcitation de noyaux (ou d'atomes) d'intérêt pour les applications
nucléaires. Cependant il est indispensable de redé�nir la sémantique du nom de la thématique qui résonne
di�éremment à l'IN2P3 ; à la DEN, la DAM ou la DSM. Pour les applications, les données nucléaires sont
les résultats des évaluations utilisables dans un schéma de calcul. Ces � données nucléaires évaluées �, com-
munément appelées évaluations par la communauté à l'IN2P3 ou de la DSM, constituent l'objectif �nal de
l'ensemble des actions ou projets engagés à la DEN ou la DAM. Ces évaluations résultent d'une comparaison
entre les modèles disponibles et les résultats expérimentaux. En Europe, ces évaluations sont le fruit d'une
collaboration portée principalement par le CEA (DAM, DEN), le NRG (Pays-Bas) et le Royaume-Uni. Jus-
qu'ici, la DSM et l'IN2P3 ne sont pas impliqués notablement dans cette étape d'évaluation en réservant leur
champ d'action aux programmes de �données nucléaires expérimentales�.

La communauté des � évaluateurs �, liée à celle des théoriciens, est historiquement organisée dans le cadre
de la NEA autour des ateliers � JEFF-meeting � 1 dans le but d'orchestrer un échange entre les participants à
cette thématique et la physique des réacteurs. Depuis 2012, le GDR Gedepeon 2 puis le DEFI NEEDS 3 font �

1. Groupe de travail piloté par l'OECD/NEA sur les problématiques de l'évaluation des données nucléaires.
2. Groupement de recherche � Gestion des Déchets et Production d'Energies Nouvelles � réunissant le CNRS, Le CEA,

l'ANDRA, AREVA, EDF
3. Programme interdisciplinaire du CNRS en collaboration avec le CEA, EDF, l'Andra et l'IRSN sur la problématique de
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CHAPITRE 1. LA PROBLÉMATIQUE DES DONNÉES NUCLÉAIRES 9

Figure 1.1 � Schéma relatant l'organisation des sous-items de la thématique données nucléaires (ND) et
leurs intrications.

chaises communes � lors d'un atelier JEFF de �n d'année pour permettre une discussion entre � expérimen-
tateurs � et � évaluateurs �. L'objectif est de faire sortir les communautés de leurs seules prérogatives a�n
de considérer la problématique de la thématique dans sa globalité. L'évaluation ne consiste pas simplement à
un ajustement de paramètres phénoménologiques dans le but de reproduire les données, le but est de fournir
la description la plus crédible d'une observable avec son degré de con�ance associé. Néanmoins, l'interpréta-
tion des paramètres des modèles phénoménologiques doit se faire au regard des modèles microscopiques a�n
d'interpréter les éventuels désaccords ou, dans un cas positif, tenter de contraindre les incertitudes associées.

Dès lors, ce travail d'évaluation et de comparaison de modèles doit s'appuyer sur une �approche ob-
jective� 4 a�n de ne pas biaiser les décisions ou éliminer des solutions possibles d'un problème. L'approche
statistique permet d'apporter un indicateur sur la con�ance des solutions possibles et de sélectionner la plus
�able avec ses marges sans pour autant rejeter d'autres solutions et/ou interprétations. Les tests statistiques
peuvent être divers (e.g. estimateur de moyenne pondérée), ad hoc ou tenter de suivre une approche géné-
rale. Dans tous les cas, les biais des estimateurs constituent la limite inhérente de cette méthode. Validé,
le test reste cependant � l'approche objective � dans la description d'un ensemble d'observables complexes.
Une large bibliographie dans des domaines aussi variés que l'économie ou la Biologie a été à l'initiative de
l'utilisation de cet outil mathématique [1][2].

La �gure 1.1 est une représentation schématique de la thématique � Données Nucléaires �. Les évaluations
sont conjointement alimentées par des mesures et des modèles a�n d'estimer dans sa complétude une obser-
vable (variables continues : énergie, angle. . . ; ou discrètes : masses, isotopes, isomères. . .). L'interprétation
des � mesures directes � nécessite dans la majorité des cas des modèles connexes à l'observable souhaitée 5.
Aux observables demandées explicitement pour les applications, � des données nucléaires indirectes � sont né-
cessaires pour valider et �abiliser les évaluations et leurs interprétations. Comme nous le verrons dans le �1.2,

l'énergie nucléaire et des question environnementale et sociétale.
4. Le terme objectif en statistique est usuellement réservé à l'approche � fréquentiste � qui sera développée dans le �1.2.1.4.
5. Pour n'en citer que quelques uns, e.g. modèles de densité de niveau, de fonction de force gamma, de répartition de l'énergie

d'excitation, du spin induit par une réaction (e.g. capture neutronique, pick-up, stripping, �ssion. . .)



CHAPITRE 1. LA PROBLÉMATIQUE DES DONNÉES NUCLÉAIRES 10

la possibilité de �xer même partiellement certains paramètres libres via des données indirectes va permettre
d'augmenter le nombre de degrés de liberté et ainsi de contraindre les marges des observables souhaitées. In
�ne, l'évaluation correspond à la modélisation réalisant à la fois un test satisfaisant au regard des données
expérimentales microscopiques (mesures di�érentielles dans un spectre de neutrons mono-énergétiques) et
présentant le meilleur benchmark à l'échelle des systèmes nucléaires testés (sphère critique, test d'irradiation
de combustibles dans des réacteurs expérimentaux . . .).
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1.2 Des données expérimentales aux données évaluées

Dans cette partie, nous n'aborderons que les outils statistiques nécessaires et mis en pratique dans le
cadre des travaux réalisés au LPSC et au CENBG. Ces outils font suite à ceux développés dans ma thèse
de doctorat sur la propagation des incertitudes systématiques dans les expériences de mesures de sections
e�caces et de probabilités de �ssion. Depuis 2008, les travaux réalisés au LPSC sur la plateforme PEREN,
à l'ILL auprès du spectromètre Lohengrin ou en collaboration avec le CENBG, m'ont permis d'élargir la
compréhension et l'impact des incertitudes dans le processus d'évaluation d'une observable. Ce paragraphe
ne se veut aucunement exhaustif mais souhaite permettre une lecture claire et compréhensible des résultats
obtenus et présentés aux chapitres suivants.

1.2.1 Outils statistiques mis en ÷uvre - Illustrations sur les mesures de sections
e�caces de réactions réalisées au CENBG et au LPSC

Dans le cadre de notre thématique, l'objectif est de comparer des données mesurées aux évaluations
existantes et de retenir la modélisation la plus représentative de la connaissance actuelle des observables. Un
� a priori � nous fait souvent considérer les mesures comme l'information la plus vraisemblable par rapport aux
modèles, encore faut-il que ces informations ne soient pas biaisées et les incertitudes réalistes. La comparaison
d'un modèle à des données est principalement réalisée par les méthodes des moments, du χ2 ou de moindres
carrés. Cette dernière est régulièrement utilisée pour les régressions. Néanmoins l'interprétation physique
des valeurs extraites dépend complètement de la manière dont est construit l'estimateur et des hypothèses
sous-jacentes. Pour réaliser une évaluation, la question initiale est celle du choix de l'estimateur. Celui-ci n'a
pas de caractère absolu et, en physique, la fonction de vraisemblance reste la plus utilisée car elle fournit
toujours des estimateurs de variance minimum ou asymptotiquement minimum. Néanmoins cet estimateur
n'est pas toujours non-biaisé [1]. Nous ne reviendrons pas sur cette discussion qui est largement reprise dans
les ouvrages de référence en statistique [55]. Dans le cadre de la comparaison � modèles - données �, les
deux grands types d'opérations réalisées sont les ajustements ou marginalisations et les tests statistiques.
Ces deux opérations sont malheureusement trop souvent indi�érenciées ce qui apporte une ambiguïté quant
à leur utilisation. Les paragraphes suivants ont pour objectif de clari�er les idées et les notations utiles pour
discuter des résultats présentés dans les chapitres suivants.

1.2.1.1 Les estimateurs utilisés

La fonction de vraisemblance

La fonction de vraisemblance, notée L est dé�nie comme le produit des probabilités de recouvrement
des n mesures avec un modèle suivant la distribution de probabilité associée aux mesures :

L
(−→
θ ;E(xi)

)
=
∏
i=1,n

%
[
Th(
−→
θ , xi);E(xi)

]
avec

−→
θ

 θ1

...
θp

 (1.1)

où % représente la densité de probabilité associée à la mesure,
−→
θ correspond aux p paramètres du modèle

Th en fonction de la variable observée xi=1,..n ; E représente l'observable mesurée. La gestion des paramètres
systématiques d'une analyse est considérée comme une nuisance −→η et ceux-ci sont intégrés sur la plage de
validité :

L
(−→
θ ;E(xi)|~η

)
=

ˆ
~η

%(~η)
∏
i=1,n

%
[
Th(
−→
θ , xi);E(xi)

]
d~η (1.2)

où %(~η)correspond à la densité de probabilité associée aux paramètres de nuisances ~η. Cette méthode est
utilisée généralement lorsque les statistiques sont faibles et suivent une distribution de Poisson. Dès lors, les
paramètres systématiques de l'expérience sont pris en compte en tant que nuisances. Dans ce cas, l'analyse
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en � pro�l likelihood � se fait en négligeant au premier ordre les corrélations dans les systématiques puis en
permutant les corrections des incertitudes systématiques (i.e. l'intégration des paramètres de nuisances ~η,
méthode dite � pro�ling �). Le but est de véri�er que le pro�l �nal n'est pas trop di�érent d'une permuta-
tion à l'autre, autrement dit, que les corrélations des paramètres n'in�uencent pas trop les résultats. Cette
démarche permet de prendre en compte des pro�ls de systématique non-gaussiens mais pose problème dans
la prise en compte explicite des corrélations des paramètres. Pour résoudre explicitement la question des
corrélations des paramètres de nuisances, il faut diagonaliser la matrice de corrélations pour faire varier les
paramètres indépendants et propager ceux-ci (cf. � 1.3). Sans le dire explicitement, écrire une matrice de cor-
rélations (linéaires) suppose que l'on se place dans le paradigme de la loi gaussienne des erreurs systématiques.

La méthode du χ2

La méthode du χ2 généralisé correspond à l'application de la fonction de vraisemblance à un � monde
gaussien �. Il est alors possible de prendre en compte de manière déterministe les corrélations des paramètres
systématiques et statistiques. Dans le cas où la distribution associée à la mesure suit une loi gaussienne (ie
les incertitudes sont décrites par une distribution gaussienne), de manière générale la densité de probabilité
Gaussienne s'écrit :

ρGauss

[−→
Th(
−→
θ );
−→
E
]

=
1

(2.π)n|Cov|1/2
.exp

[
−1

2

(−→
Th−

−→
E
)∗
.Cov

−1

.
(−→
Th−

−→
E
)]

(1.3)

en utilisant les notations vectorielles pour décrire l'ensemble des n points mesurés
−→
E , des calculs du modèle

considéré
−→
Th et la matrice de covariances 6 Cov de dimension [n;n] entre les mesures :

−→
E

 E(x1)
...

E(xn)

 ;
−→
Th


Th(
−→
θ , x1)
...

Th(
−→
θ , xn)

 ;Cov

 Cov(E1;E1) . . . Cov(E1;En)
...

. . .
...

Cov(En;E1) . . . Cov(En;En)

 (1.4)

La variable xi correspond à un paramètre dans l'espace des phases de l'observable E (e.g. énergie, angle,
masse...) 7. On posera la notation abrégé E(xi) = Ei par la suite. On peut alors dé�nir la grandeur χ2

comme proportionnelle au logarithme de la fonction de vraisemblance :

χ2 = −2.ln
(
L
(−→
θ ;E(xi)

))
(1.5)

χ2 =
(−→
Th−

−→
E
)∗
.Cov

−1

.
(−→
Th−

−→
E
)
− 2.ln

(
1

(2.π)n|Cov|1/2

)
(1.6)

Le second terme de cette équation est une constante pour une mesure
−→
E (xi=1,n) donnée et ne sera plus

considérée par la suite. Dans le cas où les n mesures sont indépendantes i.e. les termes de la matrice de
covariances sont nuls en dehors de la diagonale, on peut alors simpli�er la relation précédente :

χ2 =
∑
i=1,n

(
Th(
−→
θ , xi)− E(xi)

)2

V ar(E(xi))
(1.7)

où V ar(E(xi)) = σ2
i est la variance de la mesure E(xi) correspondant au carré de l'écart-type σi associé à

la ième mesure. On retrouve alors l'expression usuelle du χ2. La fonction de vraisemblance et la méthode du

6. On introduit ici uniquement les covariances linéaires. Néanmoins celles-ci peuvent prendre des formes beaucoup plus
compliquées qui ne seront pas traitées ici [5].

7. La variable xi peut aussi décrire le numéro de la mesure dans le cas où l'on a répété n fois la même mesure de l'observable
E.
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χ2 donnent des résultats identiques sous condition de normalité [1].

Pour des probabilités de détection Pdet élevées (classiquement Pdet ? 5%), la distribution de probabilité
associée aux taux de comptage des évènements est gaussienne. Dès lors l'utilisation de l'estimateurχ2 est
légitime. Dans le cas pratique où la probabilité de détection est faible, on doit associer aux taux de comptage
une distribution de probabilité de Poisson (voir � 1.2.2). Dans l'absolu, l'estimateur χ2 est biaisé. Pour des
mesures longues permettant d'obtenir un nombre � su�sant � 8 d'évènements N , l'approximation gaussienne
est réalisée par l'application du théorème central limite. Dans la pratique des données nucléaires, la recherche
de précision (quelques %) nous amène à dimensionner les expériences pour avoir une statistique su�sante
pour nous placer dans l'hypothèse gaussienne (mais celle-ci reste à véri�er dans la pratique, cf. les études des
rapports isomériques � 3.3.1).

Discussion

Dans le cas où la statistique est faible avec une distribution poissonnienne des évènements (i.e. Pdet ≪ 1),
il paraît alors intéressant de privilégier l'approche � likelihood � car on peut penser que la systématique
(supposée gaussienne dans la plupart des cas) ne sera pas dominante. Dès lors le pro�l de vraisemblance sera
principalement sensible à la distribution statistique. En revanche, lorsque la systématique est majeure comme
dans les expériences autour de la �ssion et des données nucléaires en général, l'approche du χ2 généralisé
semble judicieuse pour ne pas être biaisée par les corrélations. La comparaison des deux méthodes est par-
fois utilisée pour véri�er la convergence des pro�ls des densités de probabilité des résultats. Cette question
importante dans les études � fréquentistes � (cf. � 1.2.1.4) me semble toutefois éludée par la méthode bayé-
sienne (cf. � 1.2.1.5) qui a pour objectif de construire la distribution de densité de probabilité (PDF ) d'une
observable.

1.2.1.2 Outputs de l'analyse - Inputs de l'évaluation

Outputs de l'analyse

Quel que soit le type de mesure, celui-ci est le résultat d'une réduction de données. Cela paraît évident
mais on oublie trop souvent l'idée de base : fournir l'ensemble des informations permettant de décrire ou
rejouer l'expérience avec l'ensemble des éléments fournis. Il apparaît donc qu'une réduction de données doit
fournir une description des quantités suivantes :

- variances (ou écart-types) : La description des incertitudes par groupe permet d'identi�er les incerti-
tudes communes (ou systématiques) en vue de reconstruire rapidement les covariances des observables.
Ces informations sont indispensables pour pouvoir � re-normaliser � les mesures suite à un changement
d'évaluation de réactions standards, de schéma de structure nucléaire ou de correction/réduction des
e�ets systématiques de l'expérience (etc...) ;

- covariances des mesures : Fournir la matrice de covariances permet d'illustrer les choix d'analyse,
de comprendre et présenter la cohérence des données. Le ré�exe habituel considérant la covariance
comme un � défaut � de l'analyse ou du modèle est un leurre. La covariance fournit des contraintes
qui sont une source d'acuité pour la comparaison modèles-expériences. Quelle qu'elle soit, même nulle
par construction, préciser sa valeur est indispensable. Néanmoins la covariance nulle est rarement le
cas dans une série de mesures même s'il arrive parfois que celle-ci s'annule en moyenne par le jeu des
normalisations (cf. � 1.2.2) ;

- degrés de liberté : ceux-ci correspondent au nombre de points signi�catifs (n). Le rapport de la
covariance sur les écart-types des mesures dé�nit la corrélation. Celle-ci permet de fournir le nombre
de degrés de liberté (i.e. le nombre de mesures considérées comme indépendantes) apporté par une

8. L'approximation gaussienne est réalisée lorsque la distribution de probabilité des évènements devient symétrique et tend
vers une répartition gaussienne des évènements à 1, 2 ou 3 écart-types.
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expérience. Dans un modèle, cela permet de mettre en exergue les paramètres contraints par le modèle
lui-même ;

- distributions de probabilité des mesures (PDF) : Dé�nir le caractère gaussien ou non d'une mesure
peut se révéler indispensable pour rejeter ou valider un modèle. C'est tout l'intérêt de l'approche �Total
Monte-Carlo � (TMC) qui explore l'espace des paramètres pour reconstruire la densité de probabilité ;

- les standards : la problématique des standards qui corrèlent l'ensemble des données (évaluées ou me-
surées) apporte son lot d'avantages et d'inconvénients. Ces standards sont nécessaires pour avoir une
cohérence des mesures mais ne doivent pas pour autant être l'unique référence a�n de limiter les biais
et réduire les incertitudes systématiques.

In Fine même si les e�ets physiques peuvent souvent se discuter sur les grandeurs relatives qui minimisent
les incertitudes systématiques, la thématique des données nucléaires a pour objectif de fournir une valeur
absolue des observables. C'est typiquement le cas des sections e�caces de réactions qui se basent sur les
réactions de références (standards). S'il est possible de discuter des e�ets de structures (en énergie, angle...)
des observables au regard de la barrière de �ssion 9, l'incertitude �nale sur l'observable utile pour les appli-
cations découle de l'analyse des grandeurs absolues. Dès lors les questions sur la précision des mesures et
des corrélations expérimentales sont incontournables pour pouvoir évaluer la PDF de l'évaluation (moyenne,
écart-type, gaussienne ou non...) et la matrice de covariances associées.

Inputs de l'évaluation

Néanmoins les modèles ne sont pas dispensés de ces mêmes questions. Un classement des di�érents modèles
peut être fait dans cette démarche d'évaluation :

- modèles ab initio : qu'ils soient microscopiques ou phénoménologiques sans paramètre à �xer, la com-
paraison de ceux-ci avec les mesures est réalisée à travers un test statistique (cf. � 1.2.1.4). L'issue de
cette comparaison est l'acceptation ou non du modèle.

- modèles paramétriques validés à l'� extérieur � : Il est possible d'avoir des modèles pour lesquels les
paramètres ont été �xés sur d'autres expériences que celles à évaluer présentement. C'est typiquement
le cas des densités de niveaux nécessaires pour évaluer les réactions mais qui sont � juste � utilisées
en reprenant les valeurs de paramètres dans une base (e.g. RIPL3 [56]). Dès lors ces modèles sont
indépendants des données expérimentales mais possèdent (ou devraient posséder) leur propre matrice
de covariances 10. Ces paramètres sont �xés avec leurs marges et o�rent donc une plage de validité. Si
ces paramètres doivent être de nouveau contraints, il est nécessaire de se placer dans le cas suivant.

- modèles paramétriques non-validés ou partiellement validés 11 : un modèle nécessitant la détermination
de p paramètres impose une contrainte sur le nombre de degrés de liberté du test statistique. Celui-ci
est dé�ni par la relation :

r = n− p− 1 (1.8)

Cette équation correspond à la dé�nition d'un hyperplan de dimension r d'un hyperespace à (n −
p) dimensions.

Dès lors la question des degrés de liberté devient centrale. Pour un modèle ab initio ou � paramétrique
validé �, la matrice de covariances intervenant dans l'équation du χ2 généralisé (eq. 1.6) correspond à la

9. Si des calculs microscopiques permettent de modéliser la section e�cace de formation du noyau composé, la dé-
�nition de barrière de �ssion, non-ab initio, pilote complètement la compétition entre les réactions (principalement
(n, f), (n, n′), (n, γ), (n, xn)) et donc l'évaluation des sections e�caces.
10. e.g. section e�cace en fonction de l'énergie du neutron incident ; un autre exemple est l'énergie d'excitation du fragment

de �ssion
11. Tout l'intérêt de la méthode bayésienne discutée par la suite est d'utiliser la connaissance partielle déjà accumulée dans la

détermination de ces paramètres pour en préciser leurs marges (cf. � 1.2.1.5).
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matrice de covariances du vecteur
(−→
Th−

−→
E
)
. Celle-ci s'écrit comme la somme des matrices de covariances

des deux quantités en appliquant la théorie des perturbations [7] :

Cov ((Thi − Ei); (Thj − Ej)) = Cov(Thi;Thj) + Cov(Ei;Ej) (1.9)

Le nombre de degrés de liberté est obtenu en déterminant les valeurs propres de la matrice de corrélations.
La manière de déterminer ces quantités est décrite dans le paragraphe suivant (cf. � 1.2.1.3). Dans certains
cas, les corrélations entre les mesures ou les paramètres du modèle impliquent que le nombre de degrés de
liberté r∗ puisse varier. Dans tous les cas celui-ci est borné par la relation :

r∗ = n∗ − p∗ − 1 (1.10)

n∗ − 2 ≤ r∗ ≤ n∗ − p− 1 (1.11)

où n∗ est le nombre de degrés de liberté associé aux n mesures et p∗ ≥ 1 le nombre de paramètres indépen-
dants des modèles.

1.2.1.3 Degrés de liberté associés à une série de mesures - décomposition en composantes
principales

Les degrés de liberté ou nombre de points indépendants d'une série de mesures sont déterminés en ana-
lysant la matrice de corrélations. Pour mémoire la corrélation de deux observables fi et fj est dé�nie par la
relation suivante :

Corr (fi; fj) =
Cov (fi; fj)√
V ar(fi).V ar(fj)

(1.12)

où V ar(fi), respectivement V ar(fj), est la variance associée à fi, respectivement fj . Pour cela, il convient
de déterminer les éléments diagonaux de la matrice de corrélations via la relation suivante :

Corr = U.D.U t (1.13)

où Corr, U ,U t et D sont de dimension n × n (n correspondant au nombre de mesures) et représentent
respectivement la matrice de corrélations, la matrice des vecteurs propres, la transposée de la matrice des
vecteurs propres et la matrice diagonale des valeurs propres de Corr. On désigne par di les éléments diagonaux
de la matrice D. Le nombre de points indépendants est le rang de la matrice (la dimension de la matrice) égal
à n si la matrice est régulière et (n− k) si la matrice est irrégulière (à proprement parler singulière), k étant
le nombre de valeurs nulles sur la diagonale de la matrice. Contrairement aux mathématiques, en physique
une valeur propre non-nulle mais plus petite que la précision numérique dans le calcul de la corrélation n'a
pas de sens. Dès lors, seules les valeurs propres supérieures à la précision ε du calcul ont une signi�cation
physique 12. Dans le cas où les valeurs diagonales ne sont pas réelles 13, le recours à la décomposition en valeurs
singulières s'impose 14. Pour déterminer la matrice inverse, il faut nécessairement régulariser la matrice en

12. Dans le cadre de nos expériences, les incertitudes principales sont de l'ordre du % ce qui nous amène à ne pas considérer
celles inférieures à 10−3. Dès lors la précision sur la construction des corrélations est de l'ordre de ε ∼ qque10−3, ce qui implique
que l'on ne conserve que 2 décimales pour décrire cette quantité.
13. Certains algorithmes fournissent parfois des valeurs négatives pour une matrice dé�nie positive et symétrique. Cela indique

un biais numérique dans la détermination des valeurs propres.
14. Pour un grand nombre de � solvers � d'équations, numériquement la diagonalisation demande le calcul du déterminant

de la matrice (et pour une matrice singulière, c'est un problème). Par conséquent il faut passer par une décomposition plus
générale, la décomposition en valeurs singulières dé�nie comme suit :

Corr = U.D.V t (1.14)

Corr−1 = V.S−1.Ut (1.15)



CHAPITRE 1. LA PROBLÉMATIQUE DES DONNÉES NUCLÉAIRES 16

retirant les valeurs propres nulles (Dreg) et les vecteurs propres associés (Ureg). Cette opération est réalisée
par la relation suivante :

Corr−1 = Ureg.D
−1
reg.U

t
reg (1.18)

Interprétation

La détermination des valeurs propres et vecteurs propres correspond à une décomposition en composantes
principales. Pour une matrice de corrélations diagonale correspondant à n mesures indépendantes, le rang de
la matrice correspond au nombre de mesures (n) et la valeur propre est 1 avec une dégénérescence de n. Pour
des données complètement corrélées, la matrice de corrélations correspond à l'unité ( 6=identité) pour laquelle
les valeurs propres sont 0 et n avec, respectivement, une dégénérescence de n− 1 et 1 (cf. Tab. 1.1). Le rang
de la matrice de corrélations (et non covariances) fournit un estimateur de l'information apportée par une
expérience.

Pour comprendre ce que veut dire cette décomposition en composantes principales, il faut regarder l'impor-
tance d'une valeur propre par rapport aux autres, ie l'importance d'un sous-espace par rapport à l'ensemble
de l'espace exploré. Alors le poids cumulé Pi de l'information apportée par une composante (i.e. une valeur
propre di) peut se dé�nir de la sorte 15 :

Pi =

n∑
k=0

dk (1.19)

Une illustration est donnée aux � 1.3.

1.2.1.4 Approche fréquentiste

Que la comparaison soit faite avec un modèle paramétrique ou non, il convient dans tous les cas d'évaluer
l'adéquation entre les mesures et le modèle. C'est l'objectif de la quantité nommée � P-value �, information
usuellement fournie par la plupart des codes d'ajustement. Dans cette partie nous rappellerons les grandes
lignes de cet indicateur important pour valider les analyses expérimentales et interprétations.

Dans le cas qui nous concerne, pour une distribution gaussienne des incertitudes des mesures, le calcul du
χ2 correspond à une somme quadratique d'une variable aléatoire gaussienne. Cette somme quadratique suit
une distribution de χ2 fonction du nombre de degrés de liberté. Pour la variable aléatoire X suivant une loi
de χ2 à r degrés de liberté, la densité de probabilité suit une relation :

X : xi=0,...n →
n∑
i

(
xi − µi
σi

)2

=

k∑
i

y2
i (1.20)

%(X; r) =
1

2
r
2 Γ( r2 )

·X r
2−1 · e−X

2 (1.21)

Où V est la matrice de passage à droite associée à la matrice diagonale S de valeurs singulières, U matrice de passage à
gauche. La transformation possède les propriétés suivantes :

U.Ut = 1 (1.16)

V.V t = 1 (1.17)

avec les matrices U et V orthogonales.
15. Le terme d'importance statistique que je dé�nis ici ne doit pas être confondu avec le poids statistique associé à une mesure

(e.g. dans un calcul de moyenne ou de χ2) qui est dé�ni comme l'inverse d'un écart type au carré. Ici on discute de l'information
apportée par la ième mesure en fonction de son degré de corrélation avec les n autres mesures..
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Table 1.1 � Présentation de cas limites de matrices de corrélations pour guider l'interprétation. Le tableau
fournit pour quatre matrices type leur déterminant (det), leur rang (rg), les valeurs propres (di) avec leur
dégénérescence (dg) et la somme des valeurs propres

∑
i di.

Corr


1 ... 0

1.
...

0 1


det(Corr) = 1
rg(Corr) = n

[di]
dg : [1]

n ;
∑
i di = n

U =


1 0 ... 0
0 1 ... 0
... ... ... ...
0 0 ... 1



Corr

 1 1 1
1 1 1
1 1 1


det(Corr) = 0
rg(Corr) = 1

[di]
dg : [0]

n−1
; [n]

1 ;
∑
i di = 3

U =

 1/
√

6 1/
√

2 1/
√

3

1/
√

6 −1/
√

2 1/
√

3

−2/
√

6 0 1/
√

3



Corr

 1 0.5 0.5
0.5 1 0.5
0.5 0.5 1


det(Corr) = 0.5
rg(Corr) = 1

[di]
dg : [0.5]

2
; [2]

1 ;
∑
i di = 3

U =

 1/
√

6 1/
√

2 1/
√

3

1/
√

6 −1/
√

2 1/
√

3

−2/
√

6 0 1/
√

3



Corr


1 0.5 0.5 0.5
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Cette loi tend asymptotiquement vers une gaussienne de moyenne r et de variance 2r. La p-value correspond
à la probabilité que la variable X soit supérieure au χ2 du test ou au χ2

min de l'ajustement :

p− value = P
(
X > χ2

min

)
(1.22)

La �gure 1.2 représente le cas d'un ajustement de la variable θ. Le test est réalisé pour un niveau de con�ance
(CL) donné, généralement à 68%, 90%, 95% ou 99%. Si la p − value est supérieure à 1 − CL, alors on ne
peut rejeter le test pour ce niveau de con�ance. Si la p− value est inférieure à 1−CL, alors on rejette le test
avec une probabilité de 1− CL de � se tromper � i.e. de rejeter un faux-négatif.

Figure 1.2 � Représentation graphique d'ajustement par la méthode du χ2 et de la distribution de χ2

associée pour réaliser le test de compatibilité.

Dans le cas d'un ajustement d'une variable
−→
θ de dimension p, la détermination des intervalles de con�ance,

pour un niveau de con�ance CL = 1 − α donné, est obtenue en sélectionnant toutes les valeurs de
−→
θ pour

des χ2 suivant la relation : χ2 ≤ χ2 + ∆(p). La valeur ∆(p) (voir Fig. 1.3) est obtenue de manière suivante :

P
(
X < χ2

min + ∆(p)
)

= CL = 1− α (1.23)

Figure 1.3 � Représentation graphique de la détermination des intervalles de con�ance Iθ sur les paramètres
θ par la méthode du χ2 pour un niveau de con�ance de 1− α.
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Dans le cadre de l'évaluation des probabilités de �ssion des 243Cm∗, 244Cm∗ et 242Am∗ [12], les incertitudes
associées aux paramètres des barrières ont été �xées par cette méthode. Nous reviendrons dans le paragraphe
� 1.4 sur l'utilité de ces outils pour quali�er les mesures réalisées.

1.2.1.5 Approche bayesienne

A la di�érence de l'approche fréquentiste, souvent quali�ée d'objective, ayant pour but de dé�nir un
contour sur les paramètres pour un niveau de con�ance donné, l'approche Bayésienne propose de dé�nir une
distribution de probabilité associée à l'observable d'intérêt. Cette méthode s'appuie sur le théorème de Bayes
permettant de dé�nir la relation liant les probabilités conditionnelles. Ces probabilités s'expriment sur des
ensembles usuellement notés A et B suivant la relation :

P (A|B) · P (B) = P (B|A) · P (A) (1.24)

Appliquée à l'analyse de données et à l'inférence 16, nous pouvons dé�nir les ensembles A, respectivement
B, comme l'ensemble des hypothèses H : Hi → P (Hi) (paramètres ou modèles) à dé�nir et, respectivement,
l'ensemble des données à évaluer data : Ei → P (Ei). Dès lors le théorème de Bayes permet de dé�nir la
probabilité d'une hypothèse suivant la relation :

P (Hi|data) =
P (data|Hi) · P (Hi)

P (data)
(1.25)

La probabilité de l'hypothèse sachant les données P (Hi|data) est appelée posterior de l'analyse. Elle dé�nit
la densité de probabilité associée à l'hypothèse Hi sachant le lot de données utilisées data. Il reste alors à
dé�nir les di�érents termes de l'équation (eq. 1.25). Pour ce faire, il est naturel de vouloir utiliser la notion
de test abordée précédemment a�n de quanti�er au mieux la probabilité conditionnelle P (data|Hi). Cette
quantité vise à dé�nir une hiérarchie dans l'adéquation des données par rapport à une hypothèse Hi. La
fonction de vraisemblance (cf. (eq. 1.1)) répond à cet objectif mais ne dé�nit pas une probabilité (c'est un
produit de probabilités et non une probabilité). Dès lors on suppose la relation suivante :

P (data|Hi) ∝ L (data|Hi) (1.26)

La probabilité P (Hi) constitue la connaissance initiale dont on dispose sur cette hypothèse. Elle est appelée
prior et constitue souvent un élément de discussion important. En e�et, de l'objectivité de son évaluation dé-
pend le résultat de l'analyse P (Hi|data) nommé posterior. C'est la raison pour laquelle l'approche bayésienne
est souvent quali�ée de subjective. Néanmoins cette méthode puissante permet de prendre en considération la
connaissance et les contraintes déjà connues sur un modèle, un paramètre ou une hypothèse indépendamment
de l'évaluation en cours.

Le dernier terme de cette discussion porte sur la probabilité des données. Celle-ci est complexe et di�cile
à appréhender. Néanmoins la dé�nition de la probabilité totale permet de décrire celle-ci via l'équation
suivante : ∑

i

P (Hi|data) · P (data) = P (data) =
∑
i

P (data|Hi) · P (Hi) (1.27)

On peut alors dé�nir le posterior de l'analyse via les équations (eqs. 1.25,1.26 et 1.27) :

P (Hi|data) =
P (data|Hi) · P (Hi)∑
i P (data|Hi) · P (Hi)

=
L (data|Hi) · P (Hi)∑
i L (data|Hi) · P (Hi)

(1.28)

Néanmoins certaines réserves sont à émettre quant à l'utilisation de cette relation. Pour que la probabilité
totale (eq. 1.27) soit correctement dé�nie, il est nécessaire de s'assurer que toutes les hypothèses, utiles à
défaut d'être complètes, ont été émises. En terme de physique, cela veut dire que l'on a exploré su�samment

16. Def : déduction de caractéristiques inconnues d'une population à partir d'un échantillon issu de cette population.
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l'espace des phases d'un paramètre pour pouvoir dire que l'apport de la région inexplorée ne perturbe pas la
dé�nition de la probabilité totale et donc le résultat nommé posterior (cf. Fig. 1.4).

Figure 1.4 � Représentation graphique des ensembles des data et des hypothèses Hi. Pour extraire le
posterior de l'analyse P (Hi|data), il convient d'évaluer l'ensemble des hypothèses nécessaires à la description
de P (data) avec la précision requise.

Figure 1.5 � Exemple d'analyse bayésienne sur la validation de la section e�cace de di�usion élastique du
graphite mesurée sur PEREN [57]. (A gauche) résultats pour un prior constant i.e. toutes les hypothèses
sont équiprobables ; (à droite) résultats en intégrant comme prior les données expérimentales existantes i.e.
la connaissance initiale sur la section e�cace. On observe que le résultat global de l'analyse des trois mesures
(courbes noires nommées postérior)) présente une amélioration notable avec un gain en précision de 1.07 %
à 0.80 % en utilisant comme prior la connaissance actuelle sur la section e�cace.

La précision dépend de l'espace des hypothèses qui n'a pas été exploré et s'évalue comme la probabilité
cumulée du posterior. Cette quantité est non-linéaire et peut avoir des conséquences drastiques dans l'éva-
luation des évènements rares. Néanmoins la distribution a priori des hypothèses (prior) permet en général
de limiter l'impact de ces hypothèses dans le résultat de l'évaluation du modèle (cf. Fig. 1.4). Utilisant un
prior constant, cette méthode donne (et doit donner) des intervalles de con�ance identiques à la méthode
fréquentiste pour une précision demandée (68%(σ) ; 95%(2σ) ; 99.5%(3σ)). Néanmoins la force de la méthode



CHAPITRE 1. LA PROBLÉMATIQUE DES DONNÉES NUCLÉAIRES 21

est de pouvoir intégrer une connaissance a priori à travers la distribution de probabilité du priorP (Hi). Dès
lors les contraintes imposées permettent de valider ou d'exclure des hypothèses ou modèles en faisant la
synthèse des connaissances accumulées. On voit donc clairement que cette méthode constitue un avantage
indéniable pour notre thématique puisqu'elle permet de tester des résultats expérimentaux et d'en extraire
une nouvelle évaluation de la distribution de probabilité (pdf ) d'un paramètre ou d'une observable évaluée.
Un exemple de résultats sur la mesure de la section e�cace de di�usion élastique du graphite avec et sans
prior est donnée �gure 1.5. Le principe de l'expérience consiste à mesurer le temps de ralentissement des
neutrons dans une milieu homogène ou (partiellement hétérogène). Le spectre en temps de ralentissement
des neutrons est comparé à des calculs par simulations (MCNP dans notre cas) tenant compte des sections
e�caces de di�usion du milieu modérateur (milieu de ralentissement par collisions élastiques ou inélastiques).
L'objectif de cette comparaison est d'en déduire la valeur de la section e�cace intégrale dans un spectre de
ralentissement 17. Les résultats sont présentés relativement à l'évaluation JEFF3.1.1 sur la di�usion élastique
du carbone naturel natC(n,el). Pour chacune des trois mesures du temps de ralentissement, nous obtenons
non pas une valeur de section e�cace mais la distribution de probabilité associée à la mesure de section
e�cace. Ceci permet de dé�nir tous les moments de la mesure et non seulement la moyenne et l'écart-type.
La �gure de droite illustre parfaitement la puissance de la méthode ; considérant l'incertitude avant l'analyse,
le résultat de l'analyse est une nouvelle évaluation tenant compte de l'ensemble de la connaissance existante.

17. En d'autres termes, on compare globalement les sections e�caces en ne supposant qu'un facteur de proportionnalité entre
les di�érentes hypothèses. Ceci est justi�é par le fait que les sections e�caces de di�usions élastiques sont quasiment constantes
dans le spectre de neutrons qui nous intéresse En < 1 eV .
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1.2.2 Origine des termes de covariances dans les données

En physique nucléaire, usuellement, deux sources d'incertitudes sont considérées : la première porte sur
la statistique de détection i.e. le nombre d'évènements accumulés lors d'une expérience ; la seconde provient
des corrections instrumentales que l'on quali�e d'incertitudes systématiques. Dans la logique des mesures de
précision, nous sommes amenés à minimiser les incertitudes statistiques en dimensionnant les expériences
ad hoc. Dès lors, la prédominance des incertitudes systématiques a conduit la communauté à travailler
sur la dé�nition des corrélations entre les mesures venant des corrections instrumentales. Néanmoins, le
dimensionnement des détecteurs pour maximiser les e�cacités nous a conduit à devoir évaluer la corrélation
statistique des évènements jusqu'à lors négligée.

1.2.2.1 Covariance d'origine systématique

La problématique de la propagation des incertitudes systématiques est détaillée (entre autres) dans ma
thèse de doctorat [7] pour ce qui concerne notre thématique ou dans des références spéci�ques [10]. Celle-ci
fait intervenir la théorie des perturbations qui est développée dans la limite gaussienne et linéaire. Pour des
coe�cients de sensibilité constants sur la plage de variation des paramètres, cette propagation est quasi exacte.
Si ce n'est pas le cas, la méthode la plus utilisée actuellement est le recours à une propagation numérique via
la méthode Total Monte-Carlo (TMC). Celle-ci permet de prendre en compte les non-linéarités du problème
et d'estimer la fonction de densité de probabilité (PDF) associée à une observable.

Même dans un cas linéaire avec des paramètres distribués suivant une loi gaussienne, la PDF associée à une
observable n'est pas nécessairement gaussienne. L'exemple type est celui d'un rapport de deux observables
gaussiennes qui suit une loi de Cauchy dans le cas général. Néanmoins, seules quelques observables sont
le résultat d'un rapport de seulement deux quantités. C'est le cas en particulier des mesures de rapports
isomériques (�3.3) pour lesquelles cette approximation n'est pas toujours réalisée. Ce dernier point est traité
en détail dans la thèse de doctorat d'A.Chebboubi [3]. Pour la plupart des observables d'intérêt pour la
thématique, l'objectif est de dé�nir des grandeurs absolues et non relatives. Par conséquent le nombre de
variables impliquées dans le processus de normalisation de la mesure permet en général de tendre vers la
limite gaussienne. Si le théorème central limite s'applique uniquement pour la somme de variables aléatoires
(et non les produits ou quotients), il apparaît en général que le résultat converge vers une PDF de variance
compatible avec la théorie des perturbations 18.
Les travaux réalisés sur les mesures de sections e�caces de réactions et les mesures de rendements de �ssion
ont montré qu'il n'existe pas une matrice de corrélations pour une observable mais qu'il existe autant de
matrices de corrélations que d'analyses. Le choix de la normalisation, du type de correction, d'ajustement
(etc...) implique un e�et systématique que seul celui qui analyse est capable de propager de la prise de
données à la valeur de l'observable. Le simple fait de déplacer le dispositif ou de changer de sources de
particules 19 implique une rupture dans les e�ets systématiques qui peut se concrétiser par une décorrélation
par changement de référence ou au contraire une corrélation par normalisation croisée des données. Il est
donc indispensable de faire un inventaire exhaustif des paramètres dans l'analyse, de leurs incertitudes et de
leur propagation suivant la prise de données.

1.2.2.2 Covariance d'origine statistique : distribution de probabilité associée à un ensemble

Positionnement du problème :

La question posée est quasiment un cas d'école. Dans notre domaine, la mesure d'observables par la
méthode de coïncidences nous amène à réaliser des rapports de grandeurs statistiques obtenues simultanément
lors de la prise de données. Si usuellement on considère les variables statistiques indépendantes, dans l'absolu
cela n'est pas toujours véri�é. C'est le cas en particulier pour les mesures de probabilités de réactions par
�ssion [13, 12], de rapports isomériques [3, 11] ou de la mesure d'une e�cacité d'un détecteur [14]. Pour

18. On peut bien sûr avoir deux PDF di�érentes mais de même variance, il en résulte que l'hypothèse gaussienne correspond
à la réduction aux deux premiers moments de la PDF exacte obtenue par Total Monte-Carlo.
19. e.g. source D(d,n), T(p,n) T(d,n) pour les expériences sur accélérateur ou les cibles d'actinides sur le spectromètre Lohengrin
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prendre un cas concret, je propose de discuter cette question sur l'analyse qui a mis en exergue ce problème,
celui de la mesure de l'e�cacité de la chambre à �ssion du CENBG pour les mesures des sections e�caces
de �ssion et de capture de l'233U . Le problème se pose en ces termes : pour un nombre d'évènements �ssion
générés par l'expérience Nev, le principe consiste à vouloir identi�er simultanément le nombre de fragments
de �ssion détectés Nf et le nombre de neutrons prompts détectés Nn. Dès lors, Le rapport R du nombre de
coïncidences � neutron-fragment � Ncoinc et du nombre de neutrons détectés Nn aboutit à l'égalité suivante :

R =
Ncoinc

Nn
=
Nev.Pn.Pf
Nev.Pn

= Pf (1.29)

où Pn est la probabilité de détecter un neutron i.e. l'e�cacité du détecteur neutron et Pf la probabilité
(ou e�cacité) de détecter un fragment de �ssion. La �gure 1.6 présente une représentation schématique des
ensembles auxquels sont associées les observables de l'expérience.

Figure 1.6 � Représentation schématique des ensembles auxquels sont associées les observables pour les
mesures en coïncidence.

La précision de la méthode repose sur l'estimation de l'incertitude associée à la mesure du rapport R. En
appliquant la théorie des perturbations, on obtient :

V ar(R)

R2
=
(σR
R

)2

=
V ar(Ncoinc)

(Ncoinc)2
+
V ar(Nn)

(Nn)2
− 2.

Cov(Nn, Ncoinc)

Ncoinc.Nn
(1.30)

En utilisant l'hypothèse usuelle selon laquelle les incertitudes statistiques sont indépendantes, il en résulte
que le terme de covariance est nul et l'incertitude sur le rapport R suit la relation suivante :

Ncoinc −−−−→
Pf→1

Nn (1.31)

V ar(R)

R2
=

V ar(Ncoinc)

(Ncoinc)2
+
V ar(Nn)

(Nn)2
−−−−→
Pf→1

2 · V ar(Nn)

Nn
>
V ar(Nn)

N
(1.32)

Ce dernier résultat est incohérent : si l'on s'approche d'une e�cacité totale du détecteur �ssion Pf ∼ 1, le
rapport de R tend vers 1 mais l'incertitude sur la mesure est deux fois plus grande que l'incertitude statistique
sur le nombre de neutrons détectés Nn. On arrive à une situation où l'on observe sans ambiguïté tous les
fragments de �ssion mais la mesure de l'e�cacité n'exprime pas cette certitude. Cette incohérence provient
de l'application de méthodes inappropriées pour des probabilités de détection importantes 0� Pf . 1.

Interprétation statistique du problème :

Les détails de cette analyse sont décrits dans l'annexe A avec une illustration sur les résultats expéri-
mentaux. Le premier constat à faire est le suivant : dans le cas général, la distribution associée à un nombre
d'évènements détectés par un détecteur simple est une distribution binomiale et non poissonnienne. La dis-
tribution binomiale est dé�nie par la relation suivante :

P (k) = CkNev
pk · (1− p)Nev−k (1.33)

où Nev est le nombre d'évènements réalisés (dans notre cas le nombre de �ssions), k le nombre d'évènements
observés et p la probabilité de détecter un évènement. La valeur moyenne de cette distribution et sa variance
sont dé�nies par les relations suivantes :
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N̄ = Nev · p −−−−−→
Nev→∞

µ (1.34)

V ar(N) = Nev · p · (1− p) −−−→
p�1

Nev · p −−−−−→
Nev→∞

µ (1.35)

où µ est la limite de la valeur moyenne mesurée lorsque le nombre d'évènements tend vers l'in�ni.

Cette étude porte sur les distributions de probabilités que l'on doit associer aux ensembles statistiques
avec un éclairage particulier pour les ensembles non-disjoints. Les conclusions d'annexe A nous conduisent à
devoir toujours considérer les termes de covariances entre les observables puis d'en discuter leurs estimations
suivant la loi de probabilité associée à un ensemble ou sous-ensemble. Dès lors, il est nécessaire de redé�nir
précisément les variables aléatoires associées au problème en décrivant l'ensemble des évènements � �ssion �
par les sous-ensembles suivants :

- �fragment � auquel est associée la variable aléatoire Nf ;

- �neutron� auquel est associée la variable aléatoire Nn ;

- �fragment seul� auquel est associée la variable aléatoire Nfs ;

- �neutron seul� auquel est associée la variable aléatoire Nns ;

- �coïncidence� auquel est associée la variable aléatoire Nc ;

- �nul� correspondant à aucune détection de particules d'un évènement �ssion, on associe la variable
aléatoire N0 ;

Dans le cas général, on obtient la relation générale suivant la théorie des perturbations :

Nf = Nfs +Nc ; Nn = Nns +Nc (1.36)

Cov(Nc;Nn) = E [∆Nn ·∆Nc] (1.37)

Cov(Nc;Nn) = V ar(Nc) + Cov(Nc;Nns) (1.38)

où E[] correspond à l'opérateur de l'espérance mathématique sur l'argument susnommé.

Figure 1.7 � Schémas illustrant la contrainte imposée par la connaissance du nombre total d'évènements
Nev. Les �uctuations sont illustrées par les traits dédoublés ; le trait plein illustre la contrainte sur le nombre
total d'évènements. (Fig. haut) Dans ce cas, la règle de somme s'applique comme contrainte de l'ensemble
Nf +Nn +N0 = Nev = cte. Dans ce cas, le nombre total d'évènements est �xé par l'expérience ou l'analyse.
(Fig. bas) Schéma illustrant l'absence de contrainte imposée par la connaissance partielle du nombre total
d'évènements détectés (et non pas produits) Nf +Nn. Les �uctuations sont illustrées par les traits dédoublés.
Dans ce cas, la règle de somme qui s'applique de manière incomplète est Nf +Nn = Nev −N0. Dans ce cas,
le nombre total d'évènements ne peut être �xé par l'expérience (voir Annexe A).
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Dans cette partie, nous revenons sur l'interprétation physique de l'hypothèse considérant la valeur du
terme Cov(Nc;Nns) (cf. Chap. A, eqs.A.22 & A.23). Ce terme de covariance varie suivant que l'on se place
dans un ensemble où le nombre d'évènements Nev est connu (contraint) ou non :

- Si le nombre d'évènements Nev est connu, on est sur une approche multinomiale et par conséquent
une augmentation d'un sous-ensemble engendrera une diminution des autres sous-ensembles (cf. Fig. 1.7 en
haut). Ainsi, la distribution multinomiale possède des termes de covariances négatifs entre sous-ensembles.
L'interprétation physique correspond au fait que l'on travaille à un nombre total d'évènements �xé, Nev,
équivalent à un volume �xé. Une autre façon de voir le problème correspond au fait d'ajouter une contrainte
supplémentaire car le nombre total d'évènements est connu : c'est la règle de sommeNf+Nn+N0 = Nev = cte.
L'illustration parfaite correspond à l'analyse dans des expériences de physique des particules où le nombre
de collisions considéré est sélectionné durant l'analyse des di�érents canaux de désintégrations. L'analogie à
la physique statistique peut être faite en considérant le système comme canonique pour lequel le nombre de
particules est �xé.

- Si au contraire on ne connaît pas le nombre d'évènements au total Nev, alors on se place dans une ap-
proche où toutes les variables aléatoires doivent être a priori binomiales. Dans ce cas il est impossible d'avoir
une certitude sur le nombre total d'évènements Nev et donc de �xer une contrainte (règle de somme) sur ce
nombre Nev (cf. Fig. 1.7 en bas). Ainsi, on se place dans le cas où une �uctuation d'un sous-ensemble fait
varier le nombre d'évènements détectés et le nombre total d'évènements Nev. La règle de somme incomplète
est la suivante Nf + Nn = Nev − N0. L'analogie physique correspond au fait que l'on ne contraint pas le
volume du système. Di�érentes méthodes d'analyse sont proposées dans l'annexe A, la plus simple consiste
à redé�nir des sous-ensembles Nfs, Nns, Nc, N0 et Nev en les considérant comme indépendants suivant une
loi binômiale. L'analogie à la physique statistique peut être faite en considérant le système comme grand-

canonique pour lequel le nombre de particules n'est pas �xé.

Mise en application sur des cas concrets : E�cacité des chambres d'ionisation

Les calculs de la probabilité de détecter les fragments dans la chambre d'ionisation ont été réalisés suivant
trois approches :

- méthode 1 : les quantités mesurées auxquelles sont associées des variables aléatoires sont Nf , Nn et Nc
suivant une approche binomiale ; les variables déduites de l'analyse sont Nfs et Nns ;

- méthode 2 : les quantités mesurées auxquelles sont associées des variables aléatoires sont Nfs, Nns et
Nc suivant une approche binomiale ; les variables déduites de l'analyse sont Nf , Nn ;

- méthode 3 : les quantités mesurées auxquelles sont associées des variables aléatoires sont Nfs, Nns et
Nc suivant une approche multinomiale ; les variables déduites de l'analyse sont Nf , Nn ;

Pour chaque méthode, le tableau 1.2 présente les incertitudes des variables aléatoires dé�nies (cases blanches)
et les grandeurs déduites de l'analyse (cases grises). Les résultats de chaque méthode sont aussi présentés
dans l'approximation poissonnienne. La première remarque porte sur l'estimation de la probabilité de détec-
tion : suivant la méthode 1, ne pas considérer les corrélations entre les sous-ensembles revient à surestimer
l'incertitude sur la probabilité de détecter un fragment Pf d'un facteur 4,5. Concernant l'incertitude sur la
probabilité de détecter les neutrons Pn , la di�érence est de l'ordre de 1%. Cette di�érence vient directement
de la valeur de probabilité. Pour de faibles probabilités de détection, les variables aléatoires sont faiblement
corrélées ce qui implique une faible di�érence dans les méthodes ; pour des probabilités proches de l'unité,
l'estimation des incertitudes suppose une attention particulière des corrélations.

Si maintenant on s'intéresse aux incertitudes des variables aléatoires elles-mêmes, plusieurs points sont
à remarquer : i) l'approximation poissonnienne implique naturellement un large biais dans l'estimation des
incertitudes lorsque les probabilités de détections s'écartent des valeurs négligeables. ii) Les incertitudes sur
les variables déduites de l'analyse peuvent présenter des grands écarts : e.g. l'erreur de Nfs passe de 0.4% par
la méthode 1 à 1.5% par les méthodes 2 & 3, soit une sous-estimation d'un facteur 3. De même l'incertitude
sur Nf varie de ∼ 1.46% par la méthode 2 à ∼ 1.01% par la méthode 1 & 3. Ces résultats ont permis (entre
autres) de réduire drastiquement les incertitudes sur les mesures d'e�cacités de la chambre à �ssion dans le
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cadre du programme des mesures des sections e�caces de capture et de �ssion de l'233U [14].

Table 1.2 � Tableau récapitulatif du calcul des incertitudes des di�érentes grandeurs mesurables dans
l'analyse. Les résultats de chaque méthode sont proposés dans l'approche rigoureuse (binomiale ou multino-
miale) ou dans l'approximation poissonnienne. Les cases blanches représentent les incertitudes calculées des
variables aléatoires dé�nies, les cases grises sont les incertitudes des observables déduites suivant la dé�nition
des variables aléatoires. Les nombres en rouge tentent de mettre en exergue les di�érences dans l'estimation
des incertitudes (A).

Les conclusions de ces calculs montrent que la prise en compte des corrélations d'origine statistique est
indispensable à l'évaluation correcte des incertitudes sur les mesures en coïncidence. De plus, les choix dans la
dé�nition des variables aléatoires de l'analyse ont un impact sur la précision des résultats. L'incertitude d'une
expérience peut dépendre fortement de la prise de données (grandeurs enregistrées dans l'acquisition) et de
la manière de construire les évènements. Il est donc nécessaire de dé�nir dans quel type d'ensembles l'analyse
est faite. Pour les expériences utilisant des chambres à �ssion en coïncidence avec d'autres détecteurs, la
connaissance du nombre moyen d'évènements et de la probabilité de détection des fragments, est indispensable
pour extraire l'incertitude sur le nombre de fragments détectés et le nombre d'évènements �ssion Nev qui se
sont produits durant l'expérience : des valeurs moyennes des taux de comptage, on détermine les probabilités
de détection (i.e. les e�cacités) et de ces probabilités on déduit les variances des observables mesurées.{

N̄f = E [Nf ] ≡ Nev · pf
pf = Nc

Nn
≡ 1− V ar(Nf )

N̄f

}
→

{
V ar(Nf ) = N̄f (1− pf )

Nev =
N̄f

pf

(1.39)

Ce qu'il faut comprendre, pour une e�cacité totale de détection d'un des détecteurs, c'est que la distribution
de probabilité tend vers une distribution de Dirac de variance nulle. Pour un nombre d'évènements Nev
donné, il n'y a pas de �uctuation du nombre de particules détectées. Ce cas s'applique uniquement dans le
cas où il est possible de dénombrer le nombre d'évènements Nev. Dans le cas où Nev n'est pas �xé, l'exacte
reproductibilité de l'expérience n'est pas assurée et par conséquent on voit apparaître une �uctuation du
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nombre de particules détectées par la �uctuation de Nev :

- A Nev donné, Nf suit une distribution binomiale qui tend vers une distribution de Dirac pour une
e�cacité totale de détection ;

- A Nev non-�xé par l'expérience, Nf suit la distribution de probabilité suivante :

P (Nf |Nev).P (Nev) −−−−→
Pf→1

P (Nev) (1.40)

Conclusion

L'objectif de cette étude est de véri�er les calculs sur les incertitudes statistiques dans un cas connu
puisque les probabilités d'évènements sont dé�nies. Les résultats obtenus montrent que les évaluations des
écart-types statistiques selon les di�érentes méthodes sont cohérentes lorsque l'on se place dans le cas où les
probabilités de détecter des évènements sont faibles devant l'unité. Ce dernier point valide l'utilisation d'une
loi de poisson pour décrire ces évènements en coïncidence. Lorsque l'on s'écarte des probabilités faibles devant
l'unité, le recours aux distributions binomiales et multinomiales est indispensable pour évaluer correctement
les variances et les corrélations des paramètres statistiques. Le choix de la méthode d'analyse statistique doit
être fait en parfaite adéquation avec les observables physiques mesurées et les observables reconstruites in
�ne. Nous verrons dans la suite que les mesures de rendements de �ssion (cf. Chap. 2) sont naturellement
dé�nies dans un ensemble fermé suivant une loi multinomiale.
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1.3 Interprétation géométrique des covariances et méthode de pro-
pagation

Le but de cette partie est d'interpréter la décomposition en valeurs singulières a�n de mettre en avant
l'intérêt physique de ce travail. Pour faire le lien avec les notions développées dans les précédents paragraphes
(cf. � 1.2.1.1 & 1.2.1.3), nous pouvons réécrire l'équation du χ2

g généralisé (eq. 1.6) de manière à faire apparaître
la matrice de corrélations :

χ2
g =
−→
C ∗.Corr−1.

−→
C (1.41)

avec ~C le vecteur associé à la comparaison 20 du modèle ~Th et des mesures ~E réduit à l'écart type, d'élément
Ci = Thi−Ei

σi
. En faisant apparaître la matrice de corrélations, il est possible alors d'interpréter cette quantité

normalisée qui lève l'ambiguïté due à la di�érence de précision de chaque mesure.

Une illustration peut être faite sur les expériences de mesures de section e�cace de �ssion de l'243Am(n, f)
réalisées au CENBG durant ma thèse (Fig. 1.8). Pour mémoire, ces mesures de sections e�caces de réac-
tion de �ssion ont été réalisées en référence à trois réactions standards : 235U(n, f), 238U(n, f) et 1H(n, p).
Le principe repose sur la juxtaposition de deux cibles placées dans le même �ux de neutrons pour limiter
les erreurs systématiques. Plusieurs expériences ont été réalisées soit à l'IRMM soit sur AIFIRA utilisant
des sources de neutrons di�érentes. Les neutrons sont produits soit par la réaction T (p, n) via des cibles
solides de TiT soit par la réaction D(d, n) via des cibles de deutérium gazeux. A chaque changement de
sources de neutrons (pour changer de gamme d'énergie de neutrons produits), le dispositif est déplacé par
rapport à la source. Par conséquent les incertitudes géométriques sont di�érentes et ne se propagent plus
d'une série de mesures à une autre. La matrice de corrélations des mesures de section e�cace est présentée
Fig. 1.8. La question restée en suspens portait sur la corrélation entre l'angle solide de la (ou des) cible(s)
d'243Am et l'angle solide de la cible de polypropylène, lieu de la di�usion (n, p). Cette question n'est pas
simple et n'avait pas été élucidée à l'époque. Les résultats ont été publiés en considérant les deux options
quant à cette corrélation : la première considère la corrélation des angles solides nulle puisqu'un neutron
interagissant avec un américium n'interagira pas avec un proton du polypropylène ; la seconde option a pour
but d'évaluer la corrélation maximale entre les angles solides pour que la corrélation entre les mesures de
section e�cace ne dépasse pas l'unité 21. Le résultat aboutit à une corrélation maximale entre les deux angles
solides de λ1 = 1 pour les mesures avec une cible d'américium et λ2 = 0, 61 pour les mesures avec deux
cibles d'américium. La �gure 1.8 présente les résultats expérimentaux, les matrices de covariances associées
suivant les valeurs extrêmes des paramètres (λ1;λ2) et les valeurs singulières associées aux matrices (Tab.1.3).

La décomposition des matrices de corrélations associées à ces mesures a permis de mettre une image sur ce
travail. En observant les premiers vecteurs propres (cf. Fig. 1.8 (en haut à droite) & Tab. 1.4) correspondant
aux valeurs propres les plus importantes, on peut considérer l'interprétation suivante :

- la première valeur propre correspond à la moyenne des mesures.
∼ −0, 27.(D_AIFIRA+D_Geel + T_Geel)

- la seconde valeur propre correspond principalement à la di�érence des mesures utilisant une source de
neutrons TiT (p, n) et celles utilisantD(d, n)à AIFIRA :
∼ 0, 32.T_Geel − 0, 29.D_AIFIRA− 0, 09.D_Geel

- la troisième valeur propre correspond principalement à la di�érence des groupes de mesures via D(d, n)
réalisées à Geel en Belgique et celles via D(d, n) réalisées sur AIFIRA à Bordeaux.
∼ 0, 22.D_AIFIRA− 0, 43.D_Geel + 0, 1.T_Geel

20. En statistique, le test du χ2 est parfois vu comme la somme quadratique d'une variable gaussienne centrée réduite.
L'argument de la somme est alors considéré comme un changement de variable pour se ramener à une gaussienne centrée
réduite.
21. Par dé�nition, toute corrélation est bornée entre -1 et 1 (inégalité triangulaire). La valeur maximale des corrélations des

angles solides est �xée par les limites possibles sur la matrice de corrélations des mesures de section e�cace σi à l'énergie neutron
Ei : −1 ≤ corr(σi;σj) ≤ 1.
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- la quatrième valeur propre et les suivantes illustrent les structures entre les points qui ne sont pas
considérées par les trois premières composantes décrivant les moyennes des trois séries de mesures.
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Figure 1.8 � (haut gauche) Résultats des mesures de section e�cace de �ssion de l'243Am ; (haut droit)
Valeurs singulières des matrices de corrélations suivant le degré de corrélation entre les angles solides ; (bas
gauche) matrice de corrélations des mesures de section e�cace de �ssion de l'243Am en référence à la di�usion
élastique 1H(n, p) sans corrélation entre les angles solides ; (bas droite) idem avec corrélations entre les angles
solides. Le code couleur permet d'identi�er les séries de mesures avec les sources de neutrons utilisées pour
les di�érents points en énergie ; les colonnes grises représentent les covariances entre les di�érentes séries de
mesures.

La prise en compte des corrélations maximales entre les angles solides nous conduit au premier ordre à
inverser les poids associés aux deuxième et troisième vecteurs propres (cf. Fig. 1.8 (en haut à droite)). Du
fait de la normalisation de la corrélation à l'unité sur la diagonale de la matrice, il existe un e�et de balancier
entre les covariances : l'introduction d'une covariance positive entre les angles solides diminue les incertitudes
systématiques au sein d'une série de mesures (colonnes vertes, jaunes ou roses). Dès lors la diminution des
incertitudes (variances i.e. diagonale de la matrice) tout en concernant la part d'incertitude systématique
entre les mesures de deux séries di�érentes (éléments hors diagonaux en gris) implique une augmentation de
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la corrélation (un numérateur constant sur un dénominateur diminuant).

Table 1.3 � Résultats des mesures de section e�cace de �ssion de l'243Am induite par neutrons [15].
Le nombre de points indépendants dans ce travail était présenté relativement aux 21 points de mesures.
L'évaluation du nombre de degrés de liberté est dorénavant établie en valeur absolue (cf. texte)
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Table 1.4 � Vecteurs propres associés aux valeurs singulières des matrices de corrélations pour des
corrélations nulles entre les angles solides ou maximales [7].

Figure 1.9 � Poids cumulatif des valeurs singulières en fonction du nombre de mesures/valeurs propres
considéré pour les expériences de mesures de section e�cace de �ssion de l'243Am(n, f) en fonction des
valeurs des corrélations des angles solides (λ1;λ2). Les carrés rouges pleins et les triangles verts présentent
les valeurs singulières cumulées pour toutes les mesures. Les autres points correspondent uniquement aux
mesures en référence à la di�usion (n,p).

La �gure 1.9 présente les résultats de la décomposition en valeurs singulières en fonction de la corrélation
des angles solides restés libres dans l'analyse. Si nos � mesures vraies � (i.e. valeurs expérimentales) étaient
indépendantes (corrélations nulles) avec des incertitudes proches, chaque mesure aurait la même importance
dans la détermination du nombre de degrés de liberté et toutes les valeurs singulières seraient égales à 1
(cf. droite rouge sur la �gure 1.9). On pourrait en conclure que chaque mesure apporterait une information
supplémentaire. Si maintenant on considère la corrélation des mesures, alors chaque valeur propre (ou singu-
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lière) n'apporte pas la même information. La �gure 1.9 présente le poids cumulé de l'information apportée
en fonction du nombre de valeurs propres considérées pour deux expériences réalisées. L'interprétation �ne
des corrélations a été réalisée par la suite au LPSC en collaboration avec le CENBG.

Les vecteurs propres s'interprètent alors simplement comme la transformation d'un espace de mesures
~E non-orthonormal en un espace de pseudo-mesures 22 ~E′ orthonormal. La prise en compte des di�érentes
pseudo-mesures par ordre décroissant de valeurs propres permet de décrire la complexité d'un hyper-espace
en le détaillant élément par élément (ou plus exactement mode par mode). On comprend alors que les valeurs
propres les plus petites apportent une information � locale � ou relative à de petites structures alors que les
valeurs propres principales vont décrire les grandes structures de la réaction (à l'instar de l'analyse modale
des images). Considérant la précision numérique dans l'évaluation des incertitudes, le nombre de degrés de
liberté apparaît naturellement lorsqu'il est impossible de prétendre qu'une information supplémentaire est
apportée compte tenu de la précision du calcul. Le tableau 1.3 indique la précision des mesures réalisées et
le nombre de degrés de liberté déterminé dans les deux cas extrêmes où la corrélation entre les angles solides
est négligée ou maximale. On remarque que le fait de �xer les corrélations entre les angles solides change
notablement le poids cumulé des mesures (cf. Fig. 1.9) et le nombre de degrés de liberté associé aux mesures.

Figure 1.10 � Poids cumulés des valeurs propres en fonction du nombre de mesures/valeurs propres consi-
dérées pour les expériences sur les probabilités de �ssion mesurées par réactions de transfert.

A titre de comparaison, la �gure 1.10 illustre le poids cumulé des mesures de probabilités de �ssion par
mécanisme de transfert obtenues avec le CENBG [12, 13]. On observe deux grandes régions de mesures :
la première colinéaire à la droite de corrélation nulle (en rouge) indique qu'une partie des données sont
quasi-indépendantes, à l'erreur systématique près de la géométrie du détecteur de �ssion (seuil de �ssion). La
seconde partie est toujours représentée par une droite mais de pente plus faible (plateau de première chance
�ssion). Le fait que cette pente reste constante indique que l'apport des dernières données n'est pas négli-
geable et qu'une progression dans la précision de la méthode est possible. Pour les mesures sur le 244Cm∗,
cette pente diminue lorsque le nombre de valeurs singulières augmente signant la quasi-impossibilité d'ex-
traire davantage d'informations que ce qui a été fait. L'information apportée est limitée par l'incertitude
systématique correspondant à la correction des réactions sur les contaminants légers de la cible.

22. Attention encore à la terminologie, ici le terme de pseudo-mesures est associé à la quantité déterminée par la diagonalisation
de la matrice de corrélations. Ce même terme est aussi utilisé dans la problématique des méta-données sur laquelle nous
reviendrons dans les perspectives de reconstruction de matrices de covariances des rendements de �ssion.
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A l'inverse dans le cas des mesures de la réaction 243Am(n, f), on observe sur la �gure 1.9 que la pente du
poids cumulé ne fait que décroître au fur et à mesure que l'on considère les valeurs singulières. Dans le cas où
les corrélations sur les angles solides sont nulles (λ1 = 0;λ2 = 0), on observe une saturation de l'information
extraite avec un nombre de degrés de liberté maximal identi�é à 18. Dans le cas où les corrélations des angles
solides prennent des valeurs maximales (λ1 = 1;λ2 = 0, 61), le nombre de degrés de liberté est 22, 5. A mon
sens, ce nombre de degrés de liberté non-entier supérieur au nombre de mesures égal à 21 n'est pas lié à une
�uctuation numérique, il indique que la matrice de corrélations porte une information en plus des mesures
elles-mêmes

La di�érence entre les deux matrices de corrélations (Fig. 1.8 en bas) et in �ne les incertitudes des
mesures réalisées (Tab. 1.3) sont directement liées à l'évaluation de la corrélation entre les angles solides.
Le fait que le paramètre λ2 soit borné 23 (λ2 ≤ 0, 61) indique que l'incertitude sur les angles solides est
probablement surestimée ou que leur corrélation n'est pas réaliste. Les �gures 1.11 présentent la corrélation
des angles solides en fonction des incertitudes associées à ces derniers. La plage de représentation couvre les
valeurs utilisées dans ce travail. Nous constatons que les angles solides sont nécessairement corrélés à plus
de 50% avec une grande probabilité d'une corrélation proche de l'unité. On peut donc penser que même si
l'évaluation des incertitudes associées aux angles solides n'est pas très précise, ceux-ci sont très corrélés. Par
conséquent les incertitudes les plus réalistes sur les mesures de section e�cace sont celles correspondant aux
paramètres (λ1 = 1;λ2 = 0, 61) dans le tableau des résultats (Tab. 1.3). Ce dernier paragraphe permet de
�naliser l'interprétation des calculs de corrélations sur ces mesures tout en illustrant leur intérêt. Au �nal,
ces considérations sur les corrélations des angles solides permettent de conclure à une diminution de près de
1% sur les incertitudes des résultats (cf. Tab. 1.3).

Figure 1.11 � Corrélations entre les angles solides des cibles d'Américium 243Am (Am1 et Am2) et du �lm de
polypropylène en fonction des incertitudes associées à la distance � source de neutrons-cible � et des distances
� cible Am1 - cible Am2 � (�gure de gauche) ou � cible Am1- �lm de polypropylène � (�gure de droite).

23. pour respecter la limite admissible de la corrélation entre les mesures de sections e�caces
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* Où cela nous conduit-il ?

Outre la régularisation des matrices de covariances et leur inversion, l'interprétation de cette quantité
permet de la propager dans l'évaluation des incertitudes utilisant l'approche Monte Carlo. Cette méthode
consiste à échantillonner les paramètres suivant une loi de probabilité appropriée a�n de déterminer la dis-
tribution de probabilité (pdf ) de l'observable. Dès lors, la matrice de covariances transforme un espace de

variables aléatoires indépendantes
−→
X− <

−→
X > (en physique nous dirions isotrope) en un espace corrélé

−→
Y :

−→
Y + < −→µ >= [Cov]

1/2−→
X +−→µ (1.42)

où
−→
Y est le vecteur des variables aléatoires corrélées de dimension (n × 1),

−→
X le vecteur des variables

aléatoires indépendantes centrées réduites N(0; 1)) de dimension (n× 1), −→µ le vecteur des valeurs moyennes
de dimension (n× 1) et Cov la matrice de covariances de dimension (n× n). Celle-ci peut être décomposée
en valeurs propres suivant la relation :

Cov = V.D.V t (1.43)

où V , V t etD sont de dimension n×n correspondant à nmesures et représentent respectivement la matrice des
vecteurs propres, la transposée de la matrice des vecteurs propres et la matrice diagonale des valeurs propres
de Cov. Dès lors, considérant un ensemble de variables aléatoires indépendantes

−→
X distribuées suivant une

distribution centrée et normalisée, on obtient l'ensemble des variables aléatoires corrélées
−→
Y centrées et non

normalisées auxquelles on additionne les valeurs moyennes des variables aléatoires −→µ :

−→
Y + < −→µ >= V.D1/2.V t.

−→
X +−→µ (1.44)

Cette démarche est la base de la propagation des incertitudes par la méthode Total Monte Carlo qui
devient nécessaire dès lors que les sensibilités des observables aux paramètres ne sont pas constantes. Dès
lors on atteint les limites de la théorie des perturbations (au premier ordre) et la méthode numérique devient
(quasi-) incontournable. L'apport principal de cette méthode est dans le développement de méta-analyses ou
la génération de méta-données. La logique est d'associer à chaque point de mesure � brute � une variable
aléatoire pour � rejouer � l'expérience. A chaque tirage, une analyse complète est réalisée a�n d'en déduire
la distribution de probabilité associée à la mesure ou observable. A la di�érence de la méthode Total Monte

Carlo où les paramètres sont échantillonnés, dans la meta-analyse, on échantillonne les prises de mesures elles-
mêmes suivant la loi de distribution statistique des évènements (Poisson, Gauss, binomiale, multinomiale...).
Cet aspect a été développé dans la thèse de A.Chebboubbi (soutenance prévue le 28 oct. 2015) pour l'analyse
des rendements en masse de l'233U dans la région de la symétrie. Néanmoins l'équipe n'abandonne pas
l'analyse déterministe comme l'atteste l'analyse des mesures de rendements de �ssion du 239Pu(nth, f) par
S.Julien-Laferrière et al. (Master 2, en thèse LPSC - CEA 2015-2018). Mon choix est de développer le plus
grand nombre de méthodes d'analyse pour pouvoir comparer les résultats, mais aussi de laisser aux étudiants
qui viennent travailler dans notre équipe le choix de la méthode qu'ils préfèrent et la liberté d'ouvrir de
nouvelles voies.
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1.4 Le futur des données nucléaires : pérennisation des données
libres de toute normalisation

Si la terminologie � données nucléaires � a dé�nitivement pris place dans les thématiques de l'IN2P3,
l'activité n'est pas pour autant nouvelle : elle reste celle des réactions nucléaires et de la structure nucléaire
des noyaux �ssionnant. La structure nucléaire correspond à l'étude des propriétés des noyaux et celle-ci ne
se résume pas au seul domaine de la spectroscopie nucléaire comme on l'entend trop souvent. Qu'on l'ap-
pelle Fission, Super/Hyper déformation, réactions nucléaires ou aujourd'hui Données Nucléaires, la physique
sous-jacente reste identique. Le vrai changement est le contexte des études, opéré dans les années 1991-95
avec le groupement de recherche GEDEON puis GEDEPEON. D'aucuns pourraient penser que justi�er le
nom via le contexte signe une certaine légèreté scienti�que mais il n'en est rien. Le contexte des études est
justement ce qui fait la spéci�cité de la thématique. Dans des études de structure nucléaire ou de mécanisme
de réactions, l'objectif est de signer une transition, un e�et local. On pourra bien sûr penser aux seuils de
réactions, aux résonances, aux distributions angulaires. Dans la plupart des cas, une mesure relative permet
de signer l'e�et. Je ne peux m'empêcher de penser au travail de Gérard Barreau et al. sur la signature de
résonances au seuil de �ssion dans la région des thorium et protactinium. La di�érence de peuplement de
ces résonances par réactions induites par neutrons ou par transfert permettait de signer à la fois les états de
transition au-dessus de la barrière de �ssion et le moment angulaire transféré par la réaction.

Néanmoins les études de la thématique des Données Nucléaires se di�érencie du spectre des études passées
pour plusieurs raisons. La première et la plus importante est la nature de la mesure. Pour être utilisable dans
un code de calcul, les observables d'intérêt doivent être dé�nies de manière absolue. C'est pour cette raison
que ce premier chapitre propose de redé�nir les outils statistiques nécessaires à la thématique. Déterminer
des mesures absolues pose la question des � standards � ou réactions de références a�n de normaliser les ob-
servables. Il est clair que cette question est naturelle lorsque l'on étudie des réactions induites par neutrons.
La mesure du �ux et du spectre de neutrons (ou champ neutronique) est un sujet complexe qui demande de
nombreuses études pour a�ner la précision des réactions et notamment des standards.
La seconde raison porte sur le spectre des noyaux à étudier. Celui-ci est bien sûr orienté vers la région des
actinides puisqu'ils sont les seuls à avoir une barrière de �ssion comparable à l'énergie de liaison du neutron.
On peut y voir une contrainte, mais en réalité la mise en lumière de noyaux � phares � permet d'exiger un
ra�nement sans précédent en physique nucléaire. Le but de la thématique n'est pas de savoir identi�er un
e�et structurel a�n de mettre en avant un mécanisme particulier ou innovant ; la question posée ici est la
modélisation la plus précisément possible de la réaction en vue de pouvoir fournir aux physiciens des réac-
teurs des limites de �abilité sur les observables utiles. La complémentarité entre la structure nucléaire et les
réactions nucléaires, n'est pas seulement à souhaiter, elle est nécessaire pour l'étude des réactions. D'un côté,
la structure nucléaire est nécessaire pour mettre à pro�t la spectrométrie gamma comme sonde d'un état ou
d'un isotope ; de l'autre les observables déduites de di�érentes méthodes utilisant la structure nucléaire sont
autant de tests de cohérence des schémas de niveaux et des mécanismes de peuplement des états nucléaires. A
titre d'exemple, on peut voir les mesures de rapports isomériques comme une mémoire du moment angulaire
emporté par l'isotope lors d'une réaction ; ces mesures sont aussi un test ou une � mesure intégrale � (dans le
jargon de physique des réacteurs) permettant de tester l'ensemble du processus de production d'un isotope.
Dans cette problématique, les études de spectroscopie nucléaire sont les � données nucléaires de bases � pour
la physique des réactions nucléaires. Chaque domaine peut se revendiquer d'un caractère fondamental, mais
ce fondamentalisme ne re�ète que la non-connaissance des sujets connexes et la volonté de rester immergé
dans son environnement.

L'utilisation de méthodes indirectes (e.g. réactions de transfert) est l'une des spéci�cités de la recherche
académique (CNRS/Universités et par extension une partie du CEA) dans les données nucléaires. La re-
cherche publique se doit de développer des méthodes nouvelles à la limite des connaissances actuelles. La
mesure simple sans interprétation ne peut pas être l'objectif des organismes des recherches. L'interprétation
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des mesures ne se veut pas une évaluation, mais elle correspond à un test de l'évaluation 24. Si les paramètres
utilisés pour l'évaluation sont incompatibles avec ceux �xés par les réactions indirectes, cela permet de mettre
en lumière les incompatibilités soit sur les données expérimentales, soit sur les modèles i.e. les hypothèses
sous-jacentes. Une analogie peut être faite dans la thématique des scénarii. Pourquoi le CNRS développe
son propre code de scénarii ? Pour maîtriser et tester les hypothèses sous-jacentes à la modélisation d'un
parc de réacteurs. La logique est exactement la même. S'il n'était pas nécessaire d'évaluer et de faire des
� Benchmark � entre les modélisations, alors il ne serait pas nécessaire d'élargir les outils d'évaluation. Ce
n'est clairement pas le cas. Les réactions de transfert restent une voie innovante, fondamentale et spéci�que
de la recherche publique à la thématique des données nucléaires. Elles sont à la fois un test global des éva-
luations et un test local du comportement de la matière nucléaire.

Pérennisation des données

A l'heure actuelle, la plupart des données mesurées sont dépendantes des évaluations passées, en particulier
pour les sections e�caces des réactions. Il est donc nécessaire d'avoir un historique clair des normalisations
pour faire évoluer des résultats présentés en valeur absolue. C'est particulièrement le cas pour les données
obtenues par spectrométrie gamma. L'évolution des schémas de niveaux est nécessaire mais cette évolution
peut être la cause dans la durée d'incohérences dans les résultats. Il en va de même de l'e�et de somme,
des corrections de conversion électronique ou des sections e�caces de références. Toutes ces données peuvent
être des éléments apportant de la corrélation entre les résultats mais encore faut-il que ces corrélations soient
bien évaluées. La pérennisation des données, c'est la conservation des données réduites d'analyse, libres des
normalisations extérieures. Cela demande donc une structuration de l'analyse avec pour objectif de dé�nir
ce qui est intrinsèque à l'expérience ou à l'analyse et ce qui vient de l'extérieur (évaluations de réactions,
données de structure nucléaire...). De ce fait, penser une expérience revient à penser l'analyse sous l'angle
des corrélations. Pour des e�ets de structure, avoir des résultats avec des corrélations fortes mais néanmoins
décorrélés des mesures antérieures est la bonne stratégie puisqu'elle permet de signer un e�et physique
avec une grande précision. C'est par exemple le cas des mesures de probabilités de �ssion ou des rapports
isomériques qui constituent des mesures absolues par méthodes relatives auto-normalisées. C'est également
le cas des mesures de rendements de �ssion pour peu que l'on mesure l'intégralité d'une région de masses
(cf. Chap. 2).

Identi�er et quanti�er les limites accessibles pour l'évaluation : exemple sur les probabilités de
�ssion

Dans ce processus de mesures de précision répondant à la demande de la physique des réacteurs [16],
notre travail n'est pas seulement de faire des expériences les plus précises possibles mais il est de fournir les
limites accessibles des mesures et de leur interprétation via des modèles. Il n'existe pas encore de modèle ab
initio ou même de modèle phénoménologique permettant d'évaluer les noyaux d'intérêt ne serait-ce que dans
la région des actinides. De nombreuses études ont été réalisées pour déterminer les propriétés des barrières
de �ssion via la spectroscopie des noyaux super-déformés et notamment des isomères de forme de classe II
[17]. Si l'approche de Strutinsky [58] joue un rôle prépondérant dans l'évaluation des sections e�caces, il n'en
reste pas moins que l'on est uniquement capable de reproduire la forme générale des probabilités de �ssion
mais toujours incapable de les prédire 25. De plus, les travaux réalisés sur les probabilités de �ssion dans la
région des curiums par réactions de transfert [12] (Fig. 1.12) ont montré la présence de résonances bien en

24. NB : une évaluation est une modélisation des mesures di�érentielles qui valide un � benchmark � avec les mesures intégrales
(réacteur, boule critique...). Par le jeu des compensations d'erreurs, ces évaluations peuvent ne pas toujours être la modélisation
la plus crédible d'un point de vue physique. C'est tout l'enjeu de la thématique de faire le lien entre les données microscopiques
et macroscopiques.
25. La modélisation de la section e�cace de formation du noyau composé est obtenue indépendamment de la probabilité de

réaction dans l'approche de Bohr. Dès lors toute la problématique repose sur la modélisation des barrières de �ssion a�n d'en
déduire les di�érentes probabilités de réactions.
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dessous du seuil de �ssion. Par le passé, des résonances sous le seuil de �ssion ont été observées dans les
248Cm∗, 250Cm∗, 240Pu∗ et 242Pu∗ par B. B. Back et al. [18]. Dans le cas du 243Cm∗, ces résonances ont
des intensités beaucoup plus importantes ne serait-ce que par rapport aux autres noyaux.

Si la modélisation de la première chance de �ssion ne pose pas de problème majeur en représentant la
barrière de �ssion comme une classique double barrière, néanmoins les largeurs de celles-ci n'autorisent pas
d'e�et tunnel. Dès lors un test de χ2 à partir des mesures au-delà du seuil de �ssion permet de valider la
modélisation mais la présence même de résonances sous le seuil nous indique au mieux que la modélisation
est incomplète, au pire qu'elle est caduque. Pour expliquer ces résonances, une hypothèse serait qu'il existe
un autre chemin de �ssion à travers des barrières plus étroites permettant ces résonances sous le seuil via
des états de transitions entre les barrières. Néanmoins cette voie ne semble pas nécessaire pour évaluer les
mesures au delà du seuil. Est-ce alors le signe que cette voie � résonante � n'est pas la plus probable au-delà
du seuil ? De plus sur le plateau de première chance �ssion, l'évaluation reproduit bien la tendance moyenne
mais pas les potentielles structures entre 8 et 11 MeV d'énergie d'excitation, même si ces dernières restent
encore compatibles avec les �uctuations statistiques. Si ces structures à haute énergie d'excitation semblent
di�cilement compréhensibles pour un noyau pair-impair entre 4 et 5 MeV d'énergie d'excitation au-dessus
de la barrière, celles-ci pourraient être rapprochées d'une évaluation modélisant un double chemin de �ssion.
On aurait donc un modèle passant de 6 paramètres (hauteurs et largeurs de barrières EA, Eb, ~ωA, ~ωB et
corrections de couches au sommet des barrières) à un système avec au minimum 12 paramètres considérant
le second chemin sans compter les états de transitions. Néanmoins, pour observer des résonances à si basse
énergie sous le seuil, on s'attend nécessairement à des barrières étroites. Dans une vision � à la Strutinsky �
où les corrections de couches modi�ent la structure de la barrière � goutte liquide �, on imagine plutôt une
succession de trois barrières dans le même esprit que celles trouvées dans la région des thoriums. Tout cela
nous amènerait à devoir dé�nir un modèle avec un nombre de paramètres trop important pour espérer trouver
une solution unique et déterminer des propriétés des barrières indubitables.

A la question posée sur l'omniprésence des études sur la barrière de �ssion, la réponse est simple, sa
description est centrale dans l'évaluation de toutes les réactions d'intérêt pour la thématique en particulier :
(n, f), (n, γ), (n, xn). Il est impossible d'évaluer correctement les réactions de désexcitation des noyaux �s-
sionnant sans évaluer au préalable le canal �ssion. C'est cette voie qui �xe les paramètres de la barrière qui se
répercutent sur l'ouverture des autres réactions e.g. (n,2n). Le problème à N corps, qui plus est dynamique,
est incarné par la barrière de �ssion.

* Place du mécanisme dans les études sur les � données nucléaires �

Cette discussion précédente illustre parfaitement la nécessité des outils présentés dans ce chapitre et
l'obligation pour la thématique d'extraire des données expérimentales les contraintes sur les hypothèses qui,
seules, permettront de �abiliser les modélisations phénoménologiques en attendant les approches microsco-
piques ou pourquoi pas ab initio. Pour �abiliser les hypothèses, des mesures sur le mécanisme des réactions,
complémentaires aux seules données demandées, sont nécessaires. C'est le cas en particulier des distributions
de spin induites par la �ssion. Que ce soient les distributions des états peuplés au-dessus de la barrière ou
celles induites aux fragments au moment de la scission, ces mesures constituent une source d'information
indispensable à l'évaluation. Faire reposer la modélisation d'une réaction sur la seule observable d'intérêt est
à long terme limitant compte tenu de la diversité des modèles de physique nucléaire à prendre en compte dans
l'évaluation (densité de niveau, partage de l'énergie d'excitation, distribution de spin, fonction de force γ,
états de transitions....). C'est la raison pour laquelle une part importante des projets proposés dans ce travail
porte sur des � études du processus de �ssion dans de cadre des tests d'hypothèses pour les évaluations �
(cf. Chap. 3).
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Figure 1.12 � Mesures et évaluations des probabilités de �ssion du 244Cm∗, 243Cm∗ et de l'242Am∗obtenues
par réactions de transfert en fonction de l'énergie d'excitation du noyau �ssionnant [12].
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Conclusion

On pourrait résumer la problématique de l'évaluation comme le test de l'ensemble des modèles compatibles
avec les mesures a�n d'évaluer au mieux une observable 26. L'idée n'est pas d'a�rmer qu'une hypothèse est
plus réaliste qu'une autre mais de tester et d'accepter, le cas échéant, les conséquences de l'indiscernabilité
des hypothèses comme par exemple le débat sur l'aspect adiabatique ou non du processus de �ssion présenté
dans la référence suivante [59]. La �abilité du test repose sur l'estimation correcte des incertitudes, des
corrélations et du nombre de degrés de liberté apporté par les mesures. Ces degrés interviennent explicitement
dans l'analyse fréquentiste des marges sur les modèles et de manière implicite dans l'analyse bayésienne via
l'utilisation du � chi2 généralisé � χ2

g. Les outils présentés dans ce chapitre seront mis en application dans les
chapitres suivants sur l'étude des rendements de �ssion.

Dès lors nous pouvons conclure que si les mesures portent en elles-mêmes une part importante de l'incer-
titude des évaluations, deux faiblesses opposées dans la modélisation restent une di�culté majeure pour la
question des incertitudes des évaluations : l'incompatibilité des modèles avec les mesures ou la multitude des
choix permettant de modéliser ces mesures. La discussion faite sur les sections e�caces de réactions s'applique
à toute la thématique des données. L'amélioration des évaluations doit passer conjointement par le test des
modèles et la validations des hypothèses sous-jacentes sur le mécanisme de la réaction. Cette limitation par
les modèles est particulièrement criante dans la problématique des rendements de �ssion. Dès lors les évalua-
tions actuelles mettent un poids énorme sur les mesures qui ne sont pas nécessairement exemptes non-plus
de biais.

26. ce qui serait une dé�nition très bayésienne



Chapitre 2

Mesures de rendements de �ssion pour

les cycles du combustible

Les mesures de rendements ont été une sonde du processus de �ssion largement étudiée dans les années
70. Toutes les techniques instrumentales ont été mises en ÷uvre pour sonder les propriétés des fragments
et tenter d'éclairer la nature du processus de �ssion. Deux grandes techniques ont marqué leur époque : la
mesure par temps de vol et la sélection d'un fragment par dé�exion électromagnétique. Ces deux techniques
ont été développées à l'ILL à travers, respectivement, les spectromètres Così fan tutte et Lohengrin. De ces
deux instruments, seul le second reste en fonctionnement. Il est à la fois utilisé comme spectromètre pour me-
surer les rendements de �ssion post-émission neutrons et comme séparateur pour réaliser la spectrométrie des
noyaux riches en neutrons pour lesquels la �ssion reste la meilleure source. En trois chi�res, le spectromètre
Lohengrin a une acceptance de l'ordre de 10−5, un taux de �ssion de l'ordre de 109 �ssions par seconde à la
cible et un pouvoir de séparation supérieur à 400, i.e. la séparation des masses est réalisée théoriquement à
99,95% jusqu'à la masse 150. Il reste un lieu exceptionnel pour l'étude de la �ssion. Néanmoins, la technique
du temps de vol 1 est encore aujourd'hui utilisée pour étudier l'émission des fragments en masse en fonction
de l'énergie cinétique ou l'émission des neutrons prompts. Ces études sont primordiales pour comprendre la
répartition de l'énergie d'excitation, la distribution en moment angulaire et les mécanismes à leur origine.
Ces deux derniers sujets restent une question ardente dans la communauté. Dans ce chapitre nous aborderons
principalement les problématiques des mesures de rendements de �ssion dans les régions des fragments lourds
qui connaissent toujours un dé�cit de données pour les évaluations.

En 2010, le LPSC a intégré la collaboration formée autour d'Olivier Serot et Herbert Faust auprès du
spectromètre Lohengrin de l'ILL. J'ai considéré l'opportunité de revenir vers la �ssion comme une chance
en ayant pour objectif d'amener les outils statistiques acquis lors de mon ATER (sur les mesures de section
e�cace de di�usion élastique sur le 12C, le 19F et le 7Li) dans ce nouveau programme sur les rendements de
�ssion. Nous terminons une étape intéressante au LPSC puisque le début du programme coïncidait au départ
de Roger Brissot qui a ÷uvré de longues années sur le spectromètre Lohengrin dans le cadre de l'étude du
processus de �ssion dans le groupe de l'ex-ISN dirigé par Hervé Nifenecker. Loin d'avoir la prétention de
reprendre la suite de cette activité (nous sommes aujourd'hui seulement deux maîtres de conférences sur ce
sujet), mon objectif est avant tout d'évaluer au mieux la précision des méthodes de mesures dans le cadre du
test des modèles. Il me semble que l'heure est arrivée d'appliquer aux études de physique nucléaire les critères
de la physique des hautes énergies pour limiter les luttes de chapelles qui nuisent à l'émulation intellectuelle.
En e�et la justesse des modèles est relative à leur capacité d'interpréter les mesures. Néanmoins la justesse
des données demande une reproductibilité sans faille et une compréhension de l'information apportée par
l'expérience et la méthode d'analyse. Selon moi, la logique du travail de recherche a quelque peu changé entre

1. Les projets en cours sont principalement STEFF à Manchester, Fallstaf au CEA Saclay, Verdi à l'IRMM, Spider à Los
Alamos
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la thématique de la �ssion et celle des données nucléaires. L'objectif n'est plus d'identi�er le modèle de �ssion
qui s'imposerait, l'idée est de sélectionner les seules approches permettant d'interpréter les données pour en
discuter les hypothèses mais aussi estimer la dispersion des évaluations en conséquence de ces hypothèses.

2.1 Objectifs et Méthodologie des mesures de rendements de �ssion

* Contexte du projet : études des cycles de combustible actuels et innovants

La connaissance précise de la �ssion nucléaire des actinides est indispensable à la modélisation des ré-
acteurs et aux études sur l'aval du cycle électronucléaire. Les distributions en masse et en charge de leurs
fragments de �ssion in�uencent directement les prédictions de systèmes (empoisonnement du combustible),
de chaleur de décroissance [Al10] et les études de sûreté des systèmes actuels ou innovants. Cette puissance
résiduelle a des conséquences importantes à l'arrêt du réacteur et lors de la gestion du combustible usé,
notamment dans le cadre de son retraitement. Les besoins sur l'amélioration de ces données sont bien docu-
mentés par la NEA/OCDE [JE06].

Une étude portée par le CEA/DEN [68] sur la sensibilité des produits de �ssion dans les systèmes actuels
a permis de déterminer quantitativement l'impact des incertitudes des rendements de �ssion, des puissances
β ou γ dégagées par isotope et des périodes radioactives sur la puissance résiduelle. L'utilisation de la biblio-
thèque de données européennes JEFF aboutit à une incertitude de 2,5 à 5% sur une échelle de temps de 10 s
à 30 ans due aux seuls rendements. Le même calcul réalisé en supposant des corrélations maximales pour
les rendements indique une incertitude de 16 à 8 % sur la même échelle de temps. Ces calculs permettent
également de montrer que les rendements de �ssion sont 2,5 à 130 fois plus sensibles que les deux autres
paramètres dans l'évaluation de la puissance résiduelle 2 suivant l'existence de corrélations dans les évalua-
tions. Les rendements de �ssion sont donc les contributeurs majoritaires à l'incertitude globale. Une attention
particulière doit être portée aux isotopes sensibles pour décrire la chaleur de décroissance : suivant l'échelle
de temps considérée (t > 1s) les noyaux riches en neutrons proches des têtes de chaînes ainsi qu'au voisinage
de la symétrie contribuent notablement à la chaleur dégagée sur une plage de quelques heures. Ces travaux
récents [68] montrent que les contributeurs à la chaleur de décroissance ne correspondent pas seulement aux
rendements majoritaires mais aussi aux masses au voisinage de la symétrie.

Les études sur des cycles du combustible innovants tels que des cycles U-Pu fermés avec multi-recyclage
des plutoniums ou le cycle du thorium nécessitent des données �ables sur les actinides autres que l'235U ou
le 239Pu. Actuellement, pour ces autres noyaux, les données sont principalement manquantes dans la région
des fragments lourds. Un point de comparaison entre les cycles est fourni par les calculs d'inventaires de �n
de cycle ou de chaleur de décroissance. Il est actuellement di�cile de caractériser ces cycles innovants tant
l'enrichissement du vecteur isotopique des actinides, dû par exemple au multi-recyclage, rend les calculs sur
l'inventaire ou la puissance résiduelle incertains. Un dernier point porte sur le rayonnement γ prompt émis
par les fragments de �ssion. Ces rayonnements sont les premiers contributeurs à l'échau�ement de la cuve
du réacteur. La durée de vie des installations étant déterminée par la tenue dans le temps des matériaux
des éléments irremplaçables, la prédiction de ces rayonnements est aujourd'hui un point important pour les
études de sureté dans un contexte de prolongement des périodes de fonctionnement des centrales nucléaires.
Des mesures intégrales �ables de ces spectres n'existent que pour l'uranium 235U . S'il est possible de reme-
surer ces spectres pour les actinides majeurs du cycle U-Pu, tous les actinides ne pourront être traités dans
di�érents spectres de neutrons (thermique, rapide). Il apparaît donc nécessaire de pouvoir modéliser (e.g.
GEF[27], Fifrelin [30, 60]) ces spectres de rayonnements γ prompts pour l'ensemble des cycles actuels ou
innovants. La modélisation de ce rayonnement suppose une bonne connaissance des isotopes produits par
la �ssion (avant décroissance β, ie les fragments de �ssion post-émission neutrons), de leur distribution en
énergie cinétique (a�n de déterminer leur énergie d'excitation) et de leur distribution de moment angulaire

2. Cette étude ne considère que les noyaux de période supérieure à 0.1s.
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induit par la �ssion. Cela conduit à devoir déterminer les � rendements dynamiques � en masse A, charge
nucléaire Z, énergie cinétique Ek et moments angulaires J , Y (A,Z,Ek, J, π), pour les actinides d'intérêt.

Depuis �n 2010, le groupe de physique des réacteurs du LPSC a engagé un programme de recherche en
collaboration avec le CEA et l'ILL sur la mesure précise des rendements de �ssion des actinides (majeurs
et mineurs) dans le cycle Uranium-Plutonium et le cycle thorium. Ces études sont menées auprès du spec-
tromètre Lohengrin de l'ILL [20, 61, 25, 26]. De nouvelles méthodes de prises de données et d'analyse ont
permis d'obtenir des mesures absolues sur l'233U et les matrices de corrélations d'incertitudes associées aux
mesures. Un programme de mesure sur l'233U , les 239, 241Pu et l'241Am est en cours par la collaboration (thèse
Soutenue : F.Martin (LPSC/CEA), C.Amouroux (2011-2014, CEA)). La thèse de A.Chebboubi (2012-2015,
soutenance prévue 28 octobre 2015, LPSC-ILL) est orientée, entre autres, sur le développement de méthodes
directes (particules promptes cf. � FIPPS) et indirectes (mesures des états isomères) d'études des distribu-
tions de spin dans la �ssion. Une nouvelle thèse commence en 2015 sur la poursuite du programme sur les
239, 241Pu et le développement de Fifrelin pour l'interprétation des rapports isomériques.
Les rendements de �ssion sont des quantités nécessaires pour les applications et pour l'étude du processus
de �ssion mais ces derniers restent di�ciles à interpréter compte tenu des écarts très importants qui existent
avec les modèles. Seules les mesures de rendements en fonction de la masse et de la répartition de l'énergie
cinétique totale via des mesures 2E-2V (ou 2E) permettent une interprétation aisée en mode de �ssion selon
le modèle phénoménologique de Brosa [33]. Que l'on considère les modèles (statiques) de fragmentation [62]
ou les modèles microscopiques (HFB) considérant la dynamique du processus [35], leur utilisation comme
prior d'entrée pour les évaluations n'est pas possible compte tenu des écarts existants.

Néanmoins toutes les mesures dans les bases sont loin d'avoir une résolution en masse d'une unité de
masse atomique (à 3σ), ce qui limite l'interprétation aux seules évolutions moyennes des rendements et non
aux structures apparaissantes. Ces structures dans les rendements en fonction de l'énergie cinétique ont été
largement étudiées dans le pic léger pour comprendre le rôle de l'énergie d'excitation disponible au moment
de la scission. Dans la région du pic lourd, ces études sont incomplètes. L'idée est de regarder les rende-
ments en masse et en charge (Z) en fonction de la fraction d'énergie cinétique emportée. Il est alors possible
de discuter l'apparition des structures au regard de l'énergie d'excitation disponible au moment de la scission.

* Édi�cation d'une bibliothèque de données complètes pour valider les outils d'évaluation :
vers des études sur le processus de �ssion

Le programme de recherche sur les cycles électronucléaires demande des évaluations complètes des rende-
ments des actinides présents dans le cycle. Ainsi, une réévaluation complète des mesures incluant les matrices
de corrélations des modèles et des mesures est nécessaire dans la perspective de développement des cycles
U-Pu ou Th-U quel que soit le spectre de neutrons utilisé en réacteur. Actuellement la modélisation du pro-
cessus de �ssion et en particulier des rendements se heurte au grand nombre de degrés de liberté intervenant
dans ce processus. Depuis plusieurs décennies, di�érents aspects de la �ssion ont été étudiés : caractéristiques
des barrières, des rendements, du moment angulaire emporté par les fragments, de l'émission de neutrons
etc. . . Les nouveaux programmes de rendement de �ssion s'orientent vers des études multi-paramétriques a�n
d'appréhender au mieux la dynamique de �ssion. Les études portées par la collaboration sont prévues dans
un premier temps sur des mesures induites par neutrons thermiques. Ainsi l'énergie d'excitation est voisine
de l'énergie de déformation de la barrière de �ssion impliquant une faible densité de niveaux et un maximum
d'e�et des distributions de spin dans le processus de �ssion. Dans un second temps, les mesures de �ssion in-
duites par neutrons rapides sont nécessaires pour valider l'e�et de l'énergie d'excitation sur les rendements de
�ssion, l'émission de particules secondaires (neutrons, γ) ou les distributions de moments cinétiques induites
par �ssion ou encore la répartition de l'énergie d'excitation entre les fragments lourds et légers. Ce dernier
point est indispensable dans l'évaluation de particules promptes émises par la �ssion rapide. Les dévelop-
pements microscopiques du processus de �ssion tendent à prendre en compte la dynamique de �ssion a�n
d'appréhender les phénomènes de polarisation de charges notamment dans la symétrie où le signe de cette
polarisation s'inverse [Go08]. C'est aussi dans cette direction que les études sur la �ssion doivent s'orienter
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si l'on souhaite pouvoir fonder les évaluations sur des modèles plus physiques (Codes GEF, FIFRELIN...)
que la simple conservation de la densité de charge nucléaire après la scission (modèle de Wahl), hypothèse
de base des évaluations actuelles. Ces travaux d'envergure reposent sur la comparaison des modèles et des
évaluations à l'ensemble des données disponibles dans une bibliothèque de données complète pour déterminer
la �abilité des données évaluées introduites dans les codes de simulations.

2.2 Mesures absolues des rendements en masse et en charge dans
la région des fragments lourds

Dans le cadre de la thèse de F.Martin (2010-2013), des mesures ont été initiées sur l'233U et le 241Pu
dans la région des fragments lourds auprès du spectromètre Lohengrin. Ce travail entre dans la continuité
des travaux sur l'235U et le 239Pu [19, 20]. Le spectromètre Lohengrin sélectionne les fragments suivant une
double séparation magnétique puis électrique. Cette succession de �ltres permet d'identi�er des multiplets de
masse A, charge ionique q et énergie cinétique E. Ces deux �ltres se comportent comme deux lentilles, une
magnétique puis une électrique, avec un grossissement de 1 de sorte qu'à la sortie du séparateur on obtienne
une image de la cible placée dans le réacteur (cf. Fig. 2.1). Un détecteur placé au point focal de cette double
lentille permet d'observer l'ensemble des multiplets (A1, q1, E1) ≡ (A2, q2, E2) ≡ ... ≡ (Ak, qk, Ek) ayant la
même optique ionique. L'identi�cation de la masse est parfaitement obtenue en utilisant une double chambre
d'ionisation à grille de Frisch pour mesurer l'énergie de la masse d'intérêt. Deux zones expérimentales sont
prévues : une première en direction droite ayant le maximum de résolution en énergie et utilisée pour les
mesures de rendements en masse ; une seconde position après l'aimant de refocalisation RED (en bleu sur
la Fig. 2.1) permettant de réduire la dispersion en énergie du spectromètre a�n de condenser le faisceau sur
une bande magnétique ou une chambre d'ionisation à fenêtres minces pour réaliser la spectrométrie γ. Cette
refocalisation ne change pas la résolution en masse du spectromètre.

Pour mesurer des rendements, il est donc nécessaire de reconstruire les distributions en charges ioniques
et en énergie cinétique a�n d'évaluer les taux de comptage NA associés à une masse A. L'acceptance du
Lohengrin est de l'ordre de 10−5 dont la valeur ne peut pas être mesurée précisément 3. Dès lors tous les
taux de comptage déterminés sont relatifs d'une masse à l'autre. On est donc dans un protocole de mesures
relatives. Néanmoins, par dé�nition les rendements de �ssion sont normalisés à 2 sur la gamme des fragments.
Ainsi en réalisant une mesure sur toute la région de masses produites ∼ [60− 160], il est possible de produire
une mesure auto-normalisée et donc absolue. Contrairement à la quasi-totalité des mesures présentes dans
les bibliothèques, nous avons donc choisi de mesurer l'intégralité du pic lourd pour assurer l'indépendance
de nos résultats avec les évaluations ou mesures précédentes 4. Dans notre cas, la �ssion induite par neutrons
thermiques dans la région des actinides est asymétrique produisant un pic léger autour de la masse 95 et
un pic lourd autour de la masse 140. Entre ces deux régions, les masses symétriques ont des rendements de
l'ordre de

[
10−4; 10−3

]
qui ne jouent aucun rôle dans la normalisation compte tenu des précisions obtenues

de l'ordre de quelques pour cent.

3. Incertitude d'au moins 20% due à la position du collimateur mobile manipulée par des vérins pneumatiques.
4. Seuls les fragments lourds sont comptabilisés dans la normalisation considérant qu'une �ssion produit deux fragments. Les

particules ternaires induisent donc un taux de productions de noyaux par �ssion légèrement supérieur à 2.
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Figure 2.1 � (En haut) Schéma du spectromètre Lohengrin - (En bas) Représentation optique du spec-
tromètre Lohengrin présentant les di�érentes images avec des rapports A/q di�érents. Toutes les masses
présentant le même rapport A/q et E/q ont la même optique ionique et arrivent sur la même position au
plan focal.

Un élément central et limitant dans la mesure des rendements de �ssion auprès du spectromètre Lohengrin
porte sur la combustion de la cible, usuellement dénommée � burnup �. Celui-ci est évalué en mesurant
l'évolution relative du taux de comptage de la masse 136 (masse de référence dans ce cas-ci). Si les noyaux
suivent un burnup nucléaire, la tenue mécanique de la cible ne résiste pas à un taux de �ssion supérieur à
109fission/s et à un échau�ement de la cible de l'ordre de 800K[21]. Le phénomène de di�usion d'atomes de
la cible d'actinides par les fragments de �ssion, appelé sputering, implique une décroissance rapide du taux
de �ssion de la cible en 24 à 48h au lieu de plusieurs semaines. Pour limiter cet e�et, historiquement les cibles
étaient recouvertes d'une couche de tantale par évaporation permettant de retarder l'usure prématurée de la
cible. La �gure2.2 présente les burnup de deux cibles similaires d'233U (∼ 120µg/cm2) recouvertes de Tantale
(∼ 100µg/cm2). On observe des évolutions très di�érentes, non-prédictibles, qui résultent vraisemblablement
de la mise à l'équilibre thermique de la cible et de la fragilisation de la cible. Si les premiers moments de la
combustion varient grandement d'une cible à l'autre, la �n de vie correspond à l'éjection de la quasi-totalité
de la matière déposée et à la combustion lente suivant un pro�l exponentiel de l'actinide implanté sur le
support de la cible (en Titane). Néanmoins il est impossible d'attendre cette phase de la cible pour réaliser
nos mesures compte tenu de la forte diminution des taux de comptage (chute de plus de 70%) et du temps
nécessaire pour couvrir toute une région de masse.

Depuis plusieurs années, les di�cultés d'approvisionnement et les règles de radioprotection limitent l'entrée
de cibles radioactives dans des évaporateurs (même si les cibles restent à température ambiante). Le recours
à une feuille de nickel placée devant la cible permet de remplacer le rôle de l'évaporation de tantale mais
dégrade les qualités spectroscopiques en énergie cinétique du spectromètre allant jusqu'à détériorer la capacité
de mesure des rendements en masse. Ces couvertures permettent de prolonger la durée de vie de la cible entre
3 jours et 3 semaines ; inutile de dire qu'il n'y a pas de science exacte dans ce domaine. Outre l'élargissement
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de la distribution en énergie cinétique provoqué par la � couverture � de la cible, la technique de fabrication
de ces feuilles de nickel pose aujourd'hui un problème majeur. En e�et, pour fabriquer ces feuilles, le nickel est
évaporé sur une feuille d'acrylique. Pour utiliser ces feuilles, il est nécessaire d'enlever ce substrat d'acrylique
avec un bain d'acétone. Néanmoins depuis une dizaine d'années, ce substrat se décolle de manière aléatoire
impliquant une perte d'énergie jusqu'à plusieurs dizaines de MeV. Il devient extrêmement di�cile de réaliser
des mesures précises par la suite. Cette discussion aboutit toujours à la même constatation : sans cible
de qualité, les programmes de recherche sont largement mis à mal au delà du simple fait de générer des
corrections di�ciles sur les mesures.

Figure 2.2 � Illustration de burnup de deux cibles similaires d'233U (recouverte d'une couche de tantale) sur
le spectromètre Lohengrin. L'évolution est imprévisible et analysé a posteriori.

2.2.1 Principe de mesures de rendements en masse et en charge nucléaire :
évolution apportée par la collaboration

Pour évaluer le taux de comptage NA associé à la masse A (Fig. 2.3), le principe est théoriquement simple,
il su�t d'intégrer la distribution en énergie cinétique Ek pour chaque charge ionique selon l'équation :

NA =
1

∆t ·Bu(t)
·
∑
q

ˆ
Ek

N(A, q,Ek, t) dEk (2.1)

où N(A, q,Ek) est le taux de comptage à l'énergie Ek et à la charge ionique q associé à la masse A. ∆t
représente le temps de la mesure 5 et Bu(t) le burnup de la cible. Pour réaliser des mesures de distributions
isotopiques, deux méthodes sont employées. Pour les charges nucléaires Z < 40, il est possible d'identi�er
des structures dans la perte d'énergie détectée par la double chambre d'ionisation à grille de Frisch. Dès lors
l'intégrale d'une tache dans la représentation graphique de la perte d'énergie en fonction de l'énergie totale
∆E×Ek permet d'obtenir le rendement en masse. La déconvolution des structures en ∆E permet d'identi�er
le poids de l'isotope AZX au sein des taux de comptage NA de la masse A. Cette technique largement étudiée
pour caractériser les rendements en masse et en charge nucléaire dans la région des fragments légers n'a
jamais été appliquée précisément pour extraire les covariances entre les rendements en charge. Pour les
charges Z ≥ 40 correspondant approximativement aux masses A ≥ 100uma, en cinématique directe, il ne
reste principalement que la méthode de spectrométrie γ. Celle-ci a été mise en ÷uvre auprès du spectromètre
Lohengrin dans le cadre de la thèse de A.Bail [19, 20]. Des travaux précédents avaient utilisé cette méthode
de spectrométrie γ pour des mesures de rendements par neutrons rapides [23].

5. mesures de courtes durées au regard de l'évolution temporelle de la cible permettant une correction linéaire.
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NA,Z = 1
∆t·Bu(t) ·

∑
q

ˆ
Ek

N(A,Z, q, Ek, t) dEk (2.2)

NA,Z = 1
∆t·Bu(t) ·

∑
q

ˆ
Ek

N(A, q,Ek, t|γ)

Iγ · fγ · εγ
dEk (2.3)

où N(A, q,Ek|γ) est le nombre de noyaux produits déduits de la raie γ associée à la l'isotope A
ZX, Iγ est

l'intensité gamma associée à la décroissance du noyau A
Z−1X, fγ est l'e�et de somme dans le détecteur γ, εγ

l'e�cacité du détecteur γ.

Figure 2.3 � Illustration d'un rendement dans le plan � énergie cinétique - charges ioniques � : la production
d'un fragment de masse A est distribuée dans un espace à 2 dimension qu'il faut couvrir pour évaluer les
taux de comptage N(A).

Par le passé, l'objectif des mesures de rendements était d'observer des structures pour identi�er les
mécanismes à l'origine de la �ssion asymétrique. Compte tenu du temps de réglage manuel du spectromètre,
seuls quelques points de chaque distribution étaient évalués a�n de pouvoir couvrir une région de masse
intéressante par cible. Néanmoins la réorientation de la thématique �ssion vers les données nucléaires ont
quelque peu changé les logiques des prises de mesures. En e�et la recherche de précision sur les méthodes
expérimentales a nécessité une refonte de la méthode. Ce travail d'évaluation des incertitudes de la méthode
expérimentale a été réalisé dans le cadre des thèses de Florence Martin [4] et A.Chebboubi [3]. Les principaux
points d'améliorations de la méthode sont les suivants :

- Prises de données : corrélation (q, Ek)
Historiquement les corrélations charge ionique - énergie cinétique (q, Ek), bien que connues, étaient
négligées. Les expériences montrent que ces corrélations sont dépendantes de l'épaisseur de la cible
et des pertes d'énergie qu'elle génère. La �gure 2.4 présente une illustration de la corrélation entre la
distribution en énergie du fragment et la charge ionique de celui-ci. Au terme de plusieurs campagnes
de mesures pour identi�er et quanti�er ces e�ets, il apparaît que les corrections sont de l'ordre de 1 à
5% et l'incertitude associée à la correction est évaluée autour de 1%. Depuis 2012, il a été démontré
que la mesure de rendement correcte demande la mesure a minima de trois distributions en énergie
cinétique 6 et de la distribution complète en charge ionique à l'énergie la plus probable. Cela nous
amène à plus de 40 mesures, donc plus de 40 réglages du spectromètre. L'application de cette méthode
pour les mesures de hauts rendements a été rendue possible uniquement par l'automatisation du
Lohengrin et l'acquisition de données par le même logiciel NOMAD développé à l'ILL.

6. mesures à trois charges ioniques de part et d'autre de la charge la plus probable
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Figure 2.4 � Illustration de principe de la corrélation � énergie cinétique - charges ioniques � basée sur des
données expérimentales : la �gure de gauche présente les distributions en énergie cinétique pour trois charges
ioniques di�érentes ; la �gure du centre représente l'énergie moyenne du fragment en fonction de la charge
ionique ; la �gure du bas illustre la distribution en charge ionique à une énergie donnée.

- Burnup :
La mesure du burnup de la cible est le point crucial de l'analyse. Il est usuel de dire que celui-ci
correspond à l'évolution de la cible. En réalité, celui-ci intègre l'évolution de la cible et la stabilité du
spectromètre Lohengrin. En e�et pour réaliser une mesure, il est nécessaire que l'image de la cible soit
centrée sur le collimateur de la chambre d'ionisation. Dès lors il faut véri�er le centrage magnétique
de l'image 7. Pour observer l'évolution de la cible elle-même, il est nécessaire de regarder l'évolution
relative d'une masse. Si historiquement les mesures de burnup utilisaient uniquement le maximum de
la distribution de la masse 136 ou 98 à une charge ionique donnée 8, il s'avère que ces distributions
évoluent de plusieurs pourcents au cours de la durée de vie de la cible (entre 3 jours et 3 semaines).
Aujourd'hui, la mesure de burnup consiste en la mesure complète des distributions en énergie et en
charge (plus de 20 points de mesures) à chaque pas de temps. Entre deux mesures de la masse 136 ou
98, on suppose et espère une stabilité du Lohengrin pour mesurer la masse A d'intérêt. On véri�e a
postériori la stabilité de l'instrument et de la cible si les mesures associées au burnup sont ajustables
par loi monotone type exponentiel (Fig. 2.2).

- Complétude des distributions :
Les mesures des distributions en énergie et en charge se doivent d'être complètes à la précision de la

7. Dans le jargon, on appelle cela un χScan en raison de la variable géométrique reliant la valeur du champ B à la masse
souhaitée : B = χA/q.

8. Ces masses sont choisies car elles sont très faciles à identi�er dans le graphique ∆E × Ek
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mesure escomptée sous peine d'être dans l'incapacité d'estimer l'incertitude de l'intégrale. En e�et les
distributions en énergie cinétique ne sont pas ajustables par des fonctions simples 9 avec un test de
χ2 satisfaisant. Dès lors il est impossible d'accepter le �t et d'utiliser les incertitudes associées aux
paramètres ajustés (l'intensité I, l'énergie moyenne Ēk, et l'écart type σE). Le besoin de précision
nous a conduit à développer une méthode sans �t en évaluant le poids statistique de la distribution.
Pour cela on échantillonne la distribution en énergie cinétique en s'assurant d'explorer les énergies
ayant un poids supérieur à 0, 5% de l'intégrale. De même, toutes les charges ioniques ayant un poids
supérieur à cette limite sont mesurées.

- Spectrométrie γ et biais :
Dans le cadre des mesures de rendements isotopiques par spectrométrie γ, l'e�et de somme est un
phénomène non-linéaire qui perturbe de manière importante les mesures de rendement. Celui-ci cor-
respond au cumul de plusieurs photons issus d'une même cascade de désexcitation. La sensibilité de
l'e�et de somme à l'e�cacité du détecteur est très importante, pour un cristal de germanium avec une
e�cacité de 0,5% à 1MeV, le facteur de correction d'e�et de somme fγ évolue de 0,8 à 1,05 suivant
la raie utilisée pour identi�er l'isotope [4]. Cette correction est donc totalement indispensable pour ne
pas biaiser l'analyse.

- Mesures évaluées :
La particularité du programme de la collaboration est de s'auto-normaliser, autant que faire se peut,
a�n de limiter les incertitudes systématiques et les corrélations avec les autres données ou évaluations.
Dans ce cadre nous déterminons deux quantités : les mesures des taux de comptage non-normalisés Ni
associés à la masse A avec leurs matrices de covariances Cov(Ni;Nj) et les mesures auto-normalisées i.e.
les rendements de masse YA avec la matrice associée Cov(YA;YA′). Ces deux matrices ne portent pas la
même information puisque les taux de comptageNi sont corrélés par les incertitudes systématiques liées
à l'instrumentation et l'analyse des spectres alors que les rendements YA possèdent une corrélation
d'origine statistique (cf. � 1.2.2) en plus des erreurs systématiques de l'instrument sur les taux de
comptage Ni. Le fait que la somme des rendements soit égale à 2 (ou 1 pour le pic léger ou lourd)
implique que l'on place l'ensemble des mesures des masses A dans un ensemble fermé suivant une loi
multinomiale avec des corrélations négatives entre les sous-ensembles associés à ces mesures.

Pour l'ensemble des mesures Ni, on établit les incertitudes statistiques et systématiques a�n de dé�nir
les corrélations expérimentales entre les taux de comptage Ni et Nj : Corr(Ni;Nj). Il est alors possible
de calculer le taux de comptage moyen associé à la masse A noté < NA > et l'incertitude 10 associée
σ<NA)> tenant compte des corrélations entre les taux de comptage [15, 7].

1

σ2
<NA)>

=
1

V ar(< NA >)
=
∑
i∈A

1

V ar(Ni)
+ 2 ·

∑
j>i∈A

Cov(Ni;Nj)

V ar(Ni).V ar(Nj)
(2.4)

La dé�nition de la norme des rendements implique une contrainte sur l'ensemble de travail (� masses
du pic lourd �) auquel sont associées les variables aléatoires < NA >et < NA′ > :

∑
A∈HeavyMass

YA = 1 (2.5)

Yi =
< NA >∑

A′ < NA′ >A′
(2.6)

9. Gaussiennes, � Crystal-Ball � (gaussienne avec une queue de distribution exponentielle)...
10. De manière générale, on note l'écart type σk associé à une quantité k et sa variance V ar(k) = σ2

k. La covariance de deux

quantités k et k′est notée Cov(k; k′) ; la corrélation de ces mêmes quantités est dé�nie par Corr(k; k′) =
cov(k;k′)
σk·σk′

.
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Dès lors la sensibilité de YA à < NA > notée SAA et celle de YA, à < NA′ > avec A 6= A′ notée SAA′
sont non-nulles et se propagent par la théorie de perturbation :

V ar(YA)

(YA)
2 = S2

AA ·
V ar(< NA >)

(< NA >)
2 + 2 ·

∑
A”>A′

SAA′ · SAA” ·
Cov(< NA′ >;< NA” >)

< NA′ > . < NA” >
(2.7)

Cov(YA;YA′)

YA · YA′
= SAA · SAA′ ·

V ar(< NA >)

(< NA >)
2 + SAA′ · SA′A′ ·

V ar(< NA′ >)

(< NA′ >)
2 (2.8)

+
∑

A”′>A” &A”′ 6=A”6=A 6=A′
(SAA” · SA′A”′ + SAA”′ · SA′A”) · Cov(< NA” >;< NA”′ >)

< NA” > . < NA”′ >

SAA = 1− YA < 0 (2.9)

SAA′ = −YA′ > 0 (2.10)

La sensibilité d'un rendement à un autre est négative du fait de la règle de somme, ce qui implique
un contrebalancement des variances et des covariances des taux de comptage moyens. In �ne le ré-
sultat de cette analyse est une � mesure évaluée � puisqu'elle est indépendante de toutes les autres
mesures et génère l'incertitude de la mesure absolue V ar(YA) incluant les covariances expérimentales
Corr(Ni;Nj) et les covariances entre les rendements normalisés. Néanmoins dans la pratique, la cova-
riance de deux taux de comptage moyen Cov(< NA′ >;< NA” >) est di�cile à obtenir sans introduire
de biais. L'analyse la moins biaisée consiste en une méthode itérative a�n de générer le rendement Yi
associé à Ni puis d'en déduire la matrice de covariances Cov(Yi;Yj). La diagonale de cette matrice nous
fournit l'incertitude �nale tenant compte de la normalisation σfY i en réutilisant l'équation (eq. 2.4).
La corrélation entre les rendements Corr(YA;YA′) est obtenue en moyennant les Corr(Yi;Yj) suivant
la relation développée avec le CENBG [7, 12].

Le programme sur les rendements isotopiques par spectrométrie γ dans la région du pic lourd est
développé pour répondre également à cette question d'indépendance des nouvelles mesures [25, 26, 4].
Du fait des périodes radioactives, des intensités γ ou des décroissances β pur (sans transition γ),
tous les isotopes ne peuvent être identi�és. Usuellement les rendements partiels sont normalisés à une
bibliothèque sur un isotope précis ou sur la somme des isotopes mesurés. Ces deux méthodes corrèlent
la mesure au résultat recherché. Si cet e�et n'est pas pris en compte dans le processus d'évaluation, il
devient alors di�cile d'évaluer les biais d'analyse et de normalisation globale des rendements évalués.
La méthode proposée est de décomposer le rendement isotopique de la manière suivante :

Y (A,Z) = Y (A) · P (Z|A) (2.11)

L'objectif est alors de déterminer la distribution de probabilité des isotopes par masse a�n de renouveler
la procédure d'auto-normalisation et de construction des incertitudes et corrélations intrinsèquement
dues à la normalisation. Nous avons jusqu'à présent identi�é deux masses pour lesquelles une fraction
majoritaire (>99%) des isotopes sont mesurables. Il s'agit des masses 88 et 139. On pourrait croire que
la méthode devient caduque. Néanmoins en couplant les mesures de masse réalisées indépendamment
de toute normalisation et les mesures par spectrométrie γ et en supposant que tous les isotopes
d'une même masse ont la même distribution en énergie cinétique 11, il est possible d'écrire la relation
suivante :

Y (A,Z) =
N(A,Z|E, γ)

N(A0, Z0|E0, γ)
· P (E0|A0)

P (E|A)
· Rloh(E0)

Rloh(E)
· Y (A0) · P (Z0|A0) (2.12)

où P (E0|A0) et P (E|A) sont respectivement la densité de probabilité en énergie cinétique pour la
masse de référence A0 et la masse à mesurer A ; Rloh représente la résolution en énergie du Lohen-
grin ; N(A,Z|E, γ) et N(A0, Z0|E0, γ) correspondent au nombre d'isotopes mesurés pour la masse

11. Ce qui est prouvé pour des mesures utilisant des cibles de 150µg/cm² par e�et de moyenne dû à la perte d'énergie dans la
cible.
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de référence A0 et la masse à mesurer A. Cette relation permet d'obtenir un rendement isotopique
d'une chaîne de décroissance incomplète en se référant à un isotope de référence (A0;Z0) pour lequel
nous disposons des mesures du rendement en masse Y (A0) et de la distribution isotopique P (Z0|A0)
indépendamment de toute bibliothèque de données expérimentales ou évaluées. Ces masses références
sont donc pour l'instant la masse 88 pour les produits de �ssion légers et la masse 139 pour le pic
lourd. Les mesures de la distribution en énergie cinétique sont réalisées par une chambre d'ionisation
(en direction droite) et la spectrométrie gamma est réalisée sur la distribution en charge à la sortie de
l'aimant de focalisation (dit RED).

Pour réduire les incertitudes, il est possible de normaliser cette mesure relative à la somme des isotopes
de la masse de référence A0.

Y (A,Z) =
N(A,Z|E, γ)∑

Z0
N(A0, Z0|E0, γ)

· P (E0|A0)

P (E|A)
· Rloh(E0)

Rloh(E)
· Y (A0) (2.13)

Ce travail de méthodologie peut paraître fastidieux mais il est la raison d'être des mesures dites de précision.
La recherche de précision nous a conduit à considérer des incertitudes ou des biais expérimentaux négligés
par le passé avec pour conséquence paradoxale une augmentation des incertitudes annoncées trop souvent
réduites aux seules incertitudes systématiques. Néanmoins ce travail est d'une importance extrême dans la
logique de validation ou d'exclusion de modèles dans le cadre du processus d'évaluation des données nucléaires
ou de la signature d'e�et de structure en physique fondamentale.

2.2.2 Résultats de la collaboration

A ce jour, les mesures les plus complètes réalisées portent sur l'233U où la région du pic lourd a été
complètement couverte en masse 12. Les �gures 2.5 à 2.7 présentent les résultats sur les rendements en masse
et en charge sur l'233U(nth, f) avec une illustration des matrices de corrélations obtenues. Néanmoins, comme
nous le verrons dans le paragraphe suivant, malgré tous les e�orts pour dé�nir les incertitudes sur les mesures,
les résultats ne sont pas exempts de biais dus à l'instrument. Ces biais interviennent principalement dans deux
régions : la région des masses symétriques (mais dont l'impact sur la normalisation des hauts rendements
reste faible) et la région des fragments légers obtenus par normalisation sur le pic lourd. Pour le premier
point, une méthode est proposée dans le cadre de la thèse de A.Chebboubi pour corriger les mesures dans la
région des masses symétriques (cf. � 2.3). Concernant le second point, un approfondissement des analyses du
burnup a montré l'existence de dérives non seulement en énergie moyenne mais aussi en charge ionique. Dans
les nouvelles méthodes de mesures sur les 241, 239Pu(nth, f), la prise en compte de l'évolution des distributions
en charge et en énergie à chaque pas de temps de burnup (Fig. 2.2) permet d'obtenir des résultats cohérents
entre les normalisations des rendements lourds et légers [82]. Les corrélations obtenues pour les mesures de
rendements YA (Fig. 2.6) sont di�ciles à interpréter directement à cause du mélange des corrélations des
taux de comptage NA (Fig. 2.5) et de leur variance lors de la procédure de normalisation (cf. (eq. 2.8)). Il
faut voir dans ces matrices de covariances l'image de l'analyse associée aux résultats expérimentaux. Tout
autre choix d'analyse conduirait à une autre matrice de covariances qui illustrerait ce nouveau choix.

Dans le cas de l'233U , on observe un bon accord général avec les évaluations à l'exception des masses au
voisinage de A = 136 pour lesquelles les résultats s'intercalent entre les évaluations européenne JEFF3.1.1 et
américaine ENDF-B7. Dans cette région les masses importantes sont principalement les masses 135 et 137
pour � l'e�et xénon � et la question de stockage des déchets. C'est pour cela que dans ce programme, ces masses
ont été mesurées entre 2 et 5 fois avec des corrections burnup très di�érentes. Une seconde structure apparaît
autour de la masse 141 en décalage avec les évaluations. Ces di�érences semblent surprenantes au premier
abord mais il faut se rappeler que les évaluations JEFF intègrent non seulement des mesures de rendements

12. Le programme engagé par la collaboration LPSC - CEA Cadarache - CEA Saclay - ILL porte sur les noyaux suivants :
l'233U(nth, f), les 239, 241Pu(nth, f), l'241Am(2nth, f) et à venir le 245Cm(nth, f).
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indépendants 13 mais aussi les mesures cumulées en réacteur. La masse 136 a un rôle particulier puisque celle-ci
ne possède pas d'isotopes qui décroissent via βn. Dès lors ce rendement cumulé reste identique au rendement
en masse 14. Il est donc probable qu'il existe des incompatibilités entre les mesures directes et cumulées qui
soient responsables des di�érences entre les évaluations. Par e�et de normalisation, la perturbation sur une
masse touche directement les masses de hauts rendements. Pour la structure autour de la masse 141, il est
probable qu'il existe un con�it entre les lots de données considérées dans les évaluations. C'est donc là que doit
ou devrait prendre toute sa place l'analyse statistique discutée dans le premier chapitre de ce travail. S'il est
clair qu'une évaluation doit répondre à un certain nombre de benchmarks pour être utile aux applications,
l'identi�cation d'incohérences devrait être la règle pour indiquer clairement les incompatibilités et fournir
alors les di�érentes évaluations possibles suite à l'analyse.

C'est là que le travail engagé par la collaboration sur l'analyse statistique des rendements prend tout son
rôle ici. Nous sommes aujourd'hui les seuls à proposer des � mesures évaluées � des rendements en masse
(A) et en charge (Z) qui tiennent compte des systématiques expérimentales et de l'auto-corrélation due à
la normalisation. Les travaux se concentrent sur les covariances provenant des hypothèses des évaluations
et de la normalisation [69]. Nous sommes entrés dans le processus d'évaluation dès lors que nous avons eu
l'ambition d'obtenir des mesures indépendantes de toute normalisation. On ne peut pas s'enorgueillir dans
ce travail de révolutionner la physique mais il est incontestable que le programme et les outils développés
servent pleinement la thématique des données nucléaires et en particulier de l'évaluation.

Ces quelques points non-exhaustifs illustrent la particularité des mesures dont le premier objectif est de
quanti�er la précision des méthodes expérimentales. Néanmoins nous verrons par la suite que la recherche de
la précision demandée pour les applications servira largement en retour pour la physique fondamentale, en
l'occurrence l'étude du processus de �ssion lui-même (cf. Chap. 3).

13. Les rendements indépendants ou parents sont considérés comme les produits de �ssion obtenus directement après émission
des neutrons prompts.
14. Les rendements cumulés correspondent aux rendements en masse mesurés après irradiation du combustible lorsque les

chaînes sont à l'équilibre. Ainsi l'inventaire en masse tient compte de l'émission des neutrons retardés et des captures neutroniques
des produits de �ssion, ce qui change les proportions en masse.
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Figure 2.5 � Mesures des rendements de l'233U(nth, f) : en haut, à gauche, comparaison des mesures avec
les bibliothèques de données évaluées JEFF et ENDF ; à droite matrice de corrélations entre chaque mesure
individuelle Yi : les points de la cible 2 étant normalisés sur ceux de la cible 1, il apparaît un piédestal dans la
matrice de covariances pour les dernières masses mesurées en plus de structures particulières liées à l'analyse.
En bas, à gauche, incertitudes pour les rendements moyens en masse comparées à celles des bibliothèques. A
droite, incertitudes des taux de comptage Ni et des rendements normalisés Yi pour chaque mesure i.
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Figure 2.6 � Corrélations des mesures Y (Ai) = Yi (à gauche) et des mesures moyennes < Y (A) > (à droite)
pour la réaction 233U(nth, f).

Figure 2.7 � Mesures des rendements isotopiques de l'233U(nth, f) auto-normalisées sur les mesures des
rendements absolues de la masse 139 suivant l'équation (eq. 2.12).
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2.3 Descente vers les masses symétriques : la physique fondamentale
se nourrit de la recherche appliquée

La recherche de précision dans les mesures nous a conduit à vouloir interpréter les structures apparaissant
dans les distributions en énergie cinétique ou en charge ionique. En e�et en dessous de la masse 128, il apparaît
dans les premières études [4] un élargissement voire une seconde composante en énergie cinétique (Fig. 2.8).
Cet élargissement néanmoins connu au voisinage de la région symétrique [34] s'accompagne ici d'un rendement
bien plus important que l'évaluation. L'analyse des rendements par composantes gaussiennes a montré qu'en
considérant uniquement la contribution à haute énergie, cela permettait d'obtenir un rendement de la masse
128 en accord avec la bibliothèque JEFF. Pour comprendre le sens physique de cette seconde composante,
des mesures complémentaires en changeant les paramètres du Lohengrin et de la cible ont permis d'observer
que celle-ci est fonction de la pression. De plus cette seconde composante correspond à la distribution en
énergie cinétique de la masse 140 correspondant à un haut rendement. L'explication retenue s'appuie sur
la possibilité de changement de charge ionique par collision des fragments avec les atomes de gaz du vide
résiduel du spectromètre.

Figure 2.8 � Mesures de la distribution en énergie cinétique de la masse 128 produite par l'233U(nth, f) en
fonction de l'énergie cinétique pour di�érentes pressions dans le condensateur. A cette étape, il n'est considéré
que deux composantes gaussiennes pour modéliser la distribution en énergie : la composante 1 à haute énergie
cinétique et la composante 2 à basse énergie cinétique.

Dès lors, la collaboration a travaillé sur l'hypothèse portant sur la contamination de la masse souhaitée
A0 par changement de charge ionique selon les étapes suivantes :

- l'aimant principal
−→
B sélectionne les fragments de masses A0 et A1 suivant la rigidité magnétique :

A0V0

q0
= A1V1

q1

- par collisions atomiques, le fragment A1 non-souhaité change de charge : q1 → q,1
- le condensateur sélectionne les énergies suivant la relation :

E0

q0
= E1

q,1
⇐⇒ A0V

2
0

q0
=

A1V
2
1

q,1

Etant donné que ce contaminant apparaît à la même énergie dans la chambre d'ionisation (IC), nous
obtenons la condition suivante sur la charge : E1 = E0 ⇐⇒ q,1 = q0.
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In �ne la masse du contaminant suit la relation ci-dessous :

IC : A1 =

(
V0

V1

)2

A0 &
−→
B :

V0

V1
=
A1

q1
· q0

A0
⇐⇒ A1 =

(
q1

q0

)2

A0 (2.14)

Figure 2.9 � (A gauche) Distribution en charge de la masse 124 avec l'indicateur de contamination. (A
droite) Calcul de la masse contaminante et de l'indicateur de contamination pour la distribution en charge
de la masse 124.

Figure 2.10 � Schéma illustrant le phénomène de contaminations (en rouge) mis en évidence sur la masse
128. Une image parasite se forme par changement de charge au voisinage du collimateur impliquant une
correction non-linéaire en fonction de la position de celle-ci.

Pour valider cette hypothèse, plusieurs distributions en charge ionique ont été mesurées comme l'illustre la
�gure 2.9 (à gauche). Si cette question du changement de charge est réelle, celle-ci est dépendante du rapport
masse sur charge sélectionné. Une masse contaminante a d'autant plus de chances d'entrer dans le collima-
teur si celle-ci est proche d'une valeur entière. Si ce n'est pas le cas, cela veut dire que � l'image parasite �
de la cible est décalée par rapport à l'image normale et qu'une moindre contamination est attendue. Dans
ces conditions une masse calculée demi-entière a le moins de chance d'être détectée à l'énergie sélectionnée
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E0. Le principe est illustré sur la �gure 2.10. Il est alors possible de construire un indicateur de contami-
nation fondé sur la proportion de l'image parasite entrant dans le collimateur du détecteur (cf. Fig. 2.9 droite).

L'utilisation de cet indicateur permet de préparer les prises de données en choisissant la charge pour la-
quelle la mesure de la distribution en énergie va être la moins contaminée (Fig. 2.9). Il est alors nécessaire de
ne sélectionner qu'une partie des données. L'idée naturelle serait de faire un ajustement de gaussienne pour
ne garder que la partie utile. La di�culté rencontrée porte sur le fait que la distribution en énergie naturelle
produite par la �ssion n'est pas gaussienne. Dès lors avec des mesures où la statistique n'est pas en défaut, il
est impossible d'obtenir des critères de χ2 satisfaisants. Par la suite, le choix de se passer des ajustements a
nécessité de refondre la prise de données (cf. Chap. 3). Une méthode d'échantillonnage de la distribution en
énergie cinétique permet d'attribuer un poids statistique à une distribution en choisissant un pas de mesure
constant pour toute la durée de l'expérience quelle que soit la masse. Le second critère est de mesurer com-
plètement la distribution jusqu'à des probabilités inférieures à 0, 5%. Ainsi, on est certain que cette erreur
systématique reste largement inférieure aux autres sources d'incertitudes (burnup, corrélation (Ek, q)...). La
méthode de décontamination consiste à prédire la masse contaminante et à réaliser une soustraction de la
distribution en énergie du contaminant.

La �gure 2.11 présente une première correction de mesures de rendements par ajustement d'une double
gaussienne (cf. Fig. 2.8). On observe un bon accord des données avec les bibliothèques dans la région de
masse 131-113. Du point de vue des applications, cela est su�sant pour garantir une auto-normalisation sur
tout le pic lourd de produits de �ssion. De ces travaux est née l'ambition d'aller plus bas vers la région des
masses symétriques. En e�et, cette région faiblement explorée constitue probablement une des régions les
plus sélectives pour les hypothèses sur la �ssion. La question sur l'origine du mécanisme de peuplement de
cette région reste ouverte et un programme complémentaire de mesures a été initié en 2012-2013.
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Figure 2.11 � (En haut) Rendements en masse dans la descente vers la symétrie en considérant ou non la
correction : les points rouges correspondent à l'analyse usuelle du rendement, les points � composante 1 � et
� composante 2 � correspondent aux rendements issus de la décomposition gaussienne des distributions en
énergie (cf. Fig. 2.8). (En bas) �gure identique à celle du haut en échelle logarithmique.
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Conclusion

Dans ce travail, à l'issue de l'analyse nous obtenons deux quantités bien di�érentes. La première repré-
sente l'ensemble des mesures < NA > qui doivent intégrer les bibliothèques de données. La seconde observable
normalisée < YA > représente une évaluation des rendements avec leur matrice de covariances tenant compte
des covariances expérimentales (Cov(Ni;Nj)) et des corrélations d'origine statistique. Cette dernière problé-
matique est en tout point identique à l'analyse présentée dans le chapitre précédent (cf. � 1.2.2). Cette étape
de normalisation ne doit en aucun cas être répétée plusieurs fois sous peine de cumuler les incertitudes dues à
la normalisation. Il est donc nécessaire de conserver deux informations : les taux de comptage non-normalisés
moyens < NA > avec leurs covariances et les rendements moyens normalisés YA et leurs covariances. A chaque
procédure d'évaluation où l'on complète l'ensemble mesuré (soit extension de la région de masse, soit ajouts
de nouvelles mesures) il est indispensable d'établir les corrélations expérimentales entre les taux de comptage
< NA > puis dans un second temps de réaliser la normalisation a�n de propager une seule fois l'e�et de la
normalisation sur l'incertitude.

Les perspectives de ce travail sur les rendements en masse portent essentiellement sur l'observation de
l'évolution des structures en masse en fonction de l'énergie cinétique en tenant compte des corrélations
� énergie cinétique - charge ionique �. La rotation des ellipses de masse dans le plan (Ek; q) provient d'e�ets
atomiques lors de la perte d'énergie dans la cible et de la présence d'isomères nanosecondes (cf. � 3.3.1).
Cette corrélation (Ek; q) pourrait avoir des conséquences notables sur l'évolution de ces structures en masse en
fonction de la fraction d'énergie cinétique emportée par le fragment. Jusqu'à présent, aucune étude considérant
la rotation de l'ellipse (Ek, q) n'a été réalisée. A l'issue de l'analyse de l'233U , la prise de données a été modi�ée
de manière à mesurer en une seule fois le rendement en masse et la corrélation (Ek; q) de manière systématique.
Cette méthode suppose de mesurer a minima trois distributions en énergie à des charges adéquates et une
distribution en charge complète à l'énergie la plus probable. Une masse représente alors une cinquantaine de
mesures mais permet d'évaluer complètement le plan N(A,Ek, q). Les nouvelles mesures sur le 239Pu(nth, f)
et le 241Pu(nth, f) ont été réalisées dans ce sens que ce soit pour les mesures en masse (A) ou en charge (Z).
Une analyse bayésienne ou utilisant le concept de méta-données pour la reconstruction du rendement dans le
plan (Ek; q) est prévue dans le cadre de la thèse de Sylvain Julien-Laferrière (2015-2018) a�n de redessiner
la carte des structures en fonction de la fraction d'énergie cinétique. Ces résultats seront alors comparés au
code GEF développé au CENBG. Nous reviendrons sur ce modèle dans le chapitre suivant.
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Chapitre 3

Validation des modèles pour les

évaluations :

Projets d'études sur le processus de �ssion dans le cadre des tests d'hypothèses
pour les évaluations

Dans ce chapitre consacré aux nouveaux projets portés par le groupe au sein de la collaboration, l'objectif
n'est pas de préparer une réorientation de nos activités mais bien d'a�rmer les choix d'études au sein de
la thématique � données nucléaires �. Le contexte des études sur les rendements pour les applications a été
présenté dans le chapitre 2, � 2.1 et constitue la principale motivation de ce travail. L'objectif de ce travail n'est
pas l'ambition de révolutionner le monde de la �ssion mais d'apporter une approche de validation de modèle.
Trop souvent rangée derrière une � école � ou un dogme, l'unicité de l'interprétation reste imposée. Entre
l'ambition d'avoir raison et le repos des croyances, le doute est aujourd'hui considéré comme une faiblesse
alors qu'elle est la base de nos activités. Pour la thématique, l'utilisation de modèles basés sur des hypothèses
est indispensable à la description complète des observables. Les projets présentés entrent complètement dans
cette problématique. Plus que la question � est-on capable de modéliser la �ssion ? � la question se pose en ces
termes : � est-ce que l'approche proposée est acceptable ? �. Et là encore l'outil statistique nous permet une
quanti�cation objective de l'adéquation � modèles-mesures �. Ce chapitre présente les projets de recherche
et les preuves de leur faisabilité obtenues dans le cadre de la thèse d'A.Chebboubi (soutenance prévue le 28
octobre 2015).

60
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3.1 Des hypothèses aux modèles pour les évaluations

La problématique de l'évaluation se veut être plus pragmatique que les études usuelles en physique nu-
cléaire. L'objectif est d'estimer la pertinence des modèles a�n de pouvoir extrapoler les manques de données.
Les hypothèses sont alors discutées au second plan ce qui fait la di�érence avec les études fondamentales. Mais
le second plan ne veut pas dire que cela n'a pas d'importance, cela veut simplement signi�er qu'un modèle
phénoménologique ou non constitue une aide à l'évaluation. En terme bayésien, dès lors que les hypothèses
sont validées, ce modèle peut être considéré comme une information a priori, i.e. un prior , et permettre
de réduire les incertitudes de l'analyse qui en découlent, i.e. le posterior . Bien entendu, le résultat est
conditionné aux hypothèses mais celles-ci se traduisent par la matrice de covariances de l'évaluation, comme
bilan des corrélations du modèle et des données. Ainsi, en utilisant plusieurs hypothèses, nous obtenons plu-
sieurs évaluations avec leurs marges qui peuvent être comparées. La compatibilité des évaluations est un gage
de �abilité de l'observable évaluée mais elle signi�e aussi une faible sensibilité de l'hypothèse à l'observable.
Si cette situation est quelque part confortable pour l'évaluateur, elle l'est moins pour la physique sous-jacente.

Concernant les rendements en masse et en charge, la di�culté de l'évaluation porte sur l'incompatibilité
des modèles microscopiques avec les données expérimentales. C'est le cas du � Finite Range Liquid Drop
Model � [83] qui, partant d'un potentiel phénoménologique à 5 dimensions (élongation, asymétrie, déforma-
tions des fragments naissants et largeurs du col), évalue principalement la masse moyenne du pic lourd ou
léger. Le � scission point model � correspond à une approche statique reposant sur l'hypothèse d'équilibre
statistique entre les degrés de liberté collectifs [62, 84] 1. Les trois paramètres nommés température collective,
température intrinsèque et diamètre du col entre les noyaux naissants sont des paramètres libres du modèle.
A noter que ce terme de température correspond à une variable e�ective qui n'a pas (nécessairement) un lien
avec la température thermodynamique du noyau (à supposer que l'on puisse dé�nir un système à l'équilibre).
Le modèle microscopique basé sur des calculs HFB du CEA/DAM considère l'interaction nucléaire DS1 qui
permet de prendre en compte la dynamique du mécanisme, à savoir la descente du point selle au point de
scission [35]. Outre l'élégance de la méthode, le résultat principal que je retiens porte sur l'impact de la
dynamique sur le calcul des rendements en masse. Parmi les résultats discutés, celui-ci est l'illustration la
plus emblématique de la direction à prendre dans les études sur la �ssion, mais là encore l'écart entre les
résultats expérimentaux et ces calculs ne permettent pas de l'utiliser comme � input � de l'évaluation.

Les deux derniers modèles que j'évoquerai sont celui de Wahl [32], base actuelle des évaluations JEFF et
le modèle de Brosa [33] à la base du code GEF [27]. Le premier se fonde sur la conservation de la densité de
charge nucléaire (noté UCD) avant et après scission. Les distributions en charge et en masse sont modélisées
par des gaussiennes contraintes par les lois de conservation des nucléons et l'hypothèse UCD. Si aujourd'hui
il est acquis par toute la communauté que l'hypothèse UCD est caduque du fait de la polarisation de charges
nucléaires de part et d'autre de la région des masses symétriques, ce modèle reste utilisé en considérant une
correction sur la densité de charge. La faiblesse porte entre autres sur l'incapacité à prédire l'évolution de cette
polarisation de charge en dehors des régions des fragments les plus probables (pics lourd et léger). Le second
modèle (Brosa) porte sur l'attribution de modes au processus de �ssion. Historiquement seuls trois modes
étaient introduits : modes standard I et II pour décrire les fragments les plus probables et le mode super-long
correspondant à la région des fragments symétriques. Ces modes sont caractérisés dans le plan masse-énergie
cinétique mais leurs intensités restent des paramètres libres du modèle. Pour ajuster ces paramètres, il faut
mesurer les propriétés en masse et en énergie des deux fragments simultanément. Le succès de ce modèle porte
sur sa capacité à interpréter les mesures en coïncidence 2 ; sa faiblesse est qu'il ne considère pas les e�ets de
couches dans les fragments naissants. Le code GEF se base sur cette approche en ajustant ces paramètres
(au nombre de 49 [27]) sur l'ensemble des évaluations dans la région des actinides. La particularité de ces

1. Le CEA Saclay a développé récemment en collaboration avec la DAM un code type � scission point model � utilisant les
densités de niveaux déduites de calculs microscopiques (HFB) [84].

2. Une faiblesse de l'évaluation est qu'elle se base sur des mesures avec des résolutions de 2 ou 3 unités de masse qui lavent
toutes structures particulières en masse.
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deux approches est d'avoir des hypothèses faibles pouvant être utilisées comme bases pour les évaluations.
Ce sont aujourd'hui les seules approches intégrables dans une évaluation moderne ne considérant pas unique-
ment la valeur moyenne comme seule � output � mais bien la distribution de probabilité (pdf) des observables.

La modélisation des spectres en énergie d'émission des particules promptes demande une validation des
modèles de répartition de l'énergie d'excitation et du spin au moment de la scission. Ces sujets ont été évoqués
dans les travaux récents autour des codes FIFRELIN [60, 70] (CEA Cadarache) et GEF (CENBG & NEA)
[27]. En e�et, ces travaux proposent une évaluation des spectres de neutrons et gamma prompts par noyau
�ssionnant. Ces outils sont une aide substantielle pour les évaluations de ces spectres en énergie par �ssion
car seuls l'235U et le 252Cf sont aujourd'hui correctement évalués. Pour les autres isotopes, jusqu'en 2012,
les évaluations reprennent les données de 235U . Des travaux expérimentaux ont été engagés entre autres par
l'IRMM auprès de di�érentes installations (IRMM, LICORNE) [71]. Ces pistes de recherche théoriques et
expérimentales sont exemplaires dans la manière d'aborder le problème. L'objectif est de faire une compa-
raison des outils de calculs avec des nouvelles données a�n de valider les codes puis d'utiliser ces codes pour
compléter les évaluations des actinides non-mesurés.

Quelle que soit l'approche pour modéliser l'émission de particules, les calculs demandent une description
du fragment de �ssion en fonction de la masse A, la charge nucléaire Z, l'énergie d'excitation E∗ et le spin
parité (J ;π), noté Y (A,Z,E∗, J, π). Expérimentalement, les observables mesurées sont l'énergie cinétique Ek,
la production d'isomères via les rapports isomériques (IR) et l'émission statistique du spectre de particules
promptes :

Y (A,Z,E∗, J, π) = Y (A) · P (Z|A) · P (Ek|A,Z) · P (IR, γstat|A,Z,Ek) (3.1)

La comparaison entre les modèles de �ssion et les observables expérimentales demande l'aide d'un code de
désexcitation nucléaire en plus des modèles de génération de spin et de partage d'énergie d'excitation. La
particularité de FIFRELIN est de considérer les schémas de niveaux discrets des bases de données (types
ENSDF, RIPL3) en plus des états statistiques. L'idée développée est de compléter, au delà d'une énergie de
coupure Ecut, le schéma de niveaux expérimental pour atteindre une densité de niveaux compatible avec les
modèles statistiques (CTM 3, CGCM 4). Cette prise en compte des états discrets est une particularité du code
FIFRELIN qui permet d'interpréter, entre autres, les état isomères en dehors de la bande d'Yrast. A noter
que la partie désexcitation nucléaire est un des outils de FIFRELIN [30, 60, 70] et non la �nalité puisque
ce code phénoménologique a pour ambition de modéliser la �ssion du point de scission jusqu'au rendement
post-émission neutron avec 5 paramètres libres relatifs à la température des fragments, leur spin cuto� et leur
moment d'inertie. Un programme sur les isomères (au-delà des seuls états méta-stables) dans le but d'étudier
les distributions de spin post-émission neutrons est en cours de développement par la collaboration formée
par le LPSC, le CEA et l'ILL. Nous reviendrons plus en détails sur cette partie dans le paragraphe sur les
isomères (cf. �3.3) où l'objectif est de développer une bibliothèque de données indirectes dans le but de tester
les hypothèses des évaluations.

La question du partage de l'énergie d'excitation a été grandement discutée ces dernières années suite
aux travaux de K. H. Schmidt et B. Jurado [29, 28]. Ce sujet di�cile ne cesse de faire débat autour de la
notion de température nucléaire et de sa relation avec l'énergie d'excitation. Entre les tenants de l'approche
statistique, ceux des modèles hybrides considérant une énergie de déformation [31, 30] et les discussions sur
le modèle CTM qui introduit une température e�ective 5, il me semble que le point de crispation reste un
point de sémantique. L'explication sur le partage de l'énergie d'excitation proposée en 2010 [29, 28] est en
accord avec l'expérience sur l'augmentation de la fraction de neutrons prompts émis par les fragments du pic

3. Constant Temperature Model[72].
4. Composite Gilbert Cammeron Model [72].
5. Le terme e�ectif est utilisé pour quali�er la température de ce modèle puisque celle-ci est introduite comme paramètre ajusté

sur les densités de niveaux. L'identi�cation de ce paramètre à une température provient de l'utilisation du second principe de la
thermodynamique reliant l'entropie à la densité d'états. Néanmoins pour que cette température e�ective soit une température
réelle, encore faut-il que la densité d'états soit établie selon un modèle statistique, ce qui ne me semble pas le cas du modèle CTM
qui reste plus une formulation empirique qu'une formulation statistique d'origine micro-canonique ou canonique [29, 28, 72].
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lourd. Néanmoins cela indique que les hypothèses développées sont compatibles avec les observations mais
ne prouvent en rien leur véracité ou leur nullité. Si cette modélisation est testée et validée sur l'ensemble des
conséquences observationnelles, elle sera légitime pour modéliser les réactions même si philosophiquement
cette explication n'emporte pas l'approbation de tous. C'est toute la di�érence entre exclure et prouver, un
modèle en soi n'est jamais vrai, il est simplement non-exclu à la précision des mesures près. Ces deux ques-
tions sur le(s) mécanisme(s) de génération du moment angulaire et du partage d'énergie d'excitation sont
l'un des objectifs d'études du projet FIPPS proposé principalement par l'ILL et le LPSC et discuté au �3.4.

La dernière problématique engagée porte sur les mesures de distribution en énergie cinétique. Cette région
de masse est considérée comme une zone de test très importante pour comprendre les mécanismes à l'origine
de ces phénomènes. La question centrale est la preuve de l'existence de modes dans la �ssion des actinides à
basse énergie et de leurs impacts à l'instar de ceux observés à hautes énergies [74, 73] ou dans la région des
masses 260 [75]. Celle-ci pourrait permettre une validation de l'approche utilisée dans le code GEF dans le
cadre de l'utilisation comme a priori dans les régions présentant un manque de mesures. Nous présenterons
dans le paragraphe suivant (cf. � 3.2) la faisabilité du programme proposé et les perspectives à moyen terme
sur le spectromètre Lohengrin.

Il est à noter la place particulière de Lohengrin dans le paysage expérimental sur les rendements de �ssion.
Les techniques actuellement mises en ÷uvre sont principalement en cinématique inverse avec les mesures au
Ganil par faisceau d'uranium sur une cible de carbone ou au GSI par excitation coulombienne sur une cible de
plomb. Ces expériences fournissent des résultats intéressants pour les rendements à haute énergie d'excitation
(équivalents à des réactions par neutrons rapides). Néanmoins ceux-ci sont alors di�cilement comparables
aux mesures par neutrons thermiques tant les e�ets d'énergie d'excitation et de distribution de spin font
varier les rendements, notamment dans la région des masses symétriques. La force de ces expériences est de
pouvoir produire la cartographie complète des rendements en masse et en charge en une prise de données pour
un ou plusieurs noyaux �ssionnants. La force des expériences Lohengrin est de pouvoir sonder les propriétés
spectroscopiques des fragments de �ssion que la �ssion induite par cinématique inverse interdit. Le second
point fort de Lohengrin reste la production de fragments par neutrons thermiques permettant de produire les
données pour le cycle actuel et les cycles innovants par neutrons thermiques. A noter également qu'aucune de
ces expériences n'a véritablement approfondi la problématique des incertitudes systématiques pour aboutir à
des � mesures évaluées �.

3.2 Projet d'étude de la région des fragments symétriques

L'étude de la région des fragments de �ssion symétriques fait suite aux mesures de rendements en masse
dans la région du pic lourd. Pour rappel, dans la descente du pic lourd vers la symétrie correspondant aux
masses [124; 129], les distributions en énergie cinétique apparaissent structurées à cause de la contamination
des masses symétriques par celles de hauts rendements. Une di�culté supplémentaire provient du fait que
la probabilité de changement de charge dépend de la pression 6 et qu'elle est non localisée avec exactitude.
Nos études indiquent que cette contamination correspond à une aberration chromatique du Lohengrin : si
entre l'aimant principal et le condenseur, une masse change de charge et remplit les conditions de l'équation
(eq. 2.14) alors une image parasite de la cible se forme au voisinage de l'image normale de la cible. Cette image
n'est pas nécessairement centrée sur le diaphragme de sortie ce qui implique que le taux de contamination
n'est pas constant entre toutes les charges. Cet e�et est illustré Fig. 3.1 par les doubles taches apparaissant
au voisinage de la symétrie.

6. La probabilité de changement de charge est caractérisée par le libre parcours moyen dé�ni comme l'inverse du produit de
la densité atomique et de la section e�cace de collision totale.
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Si cette contamination semble impliquer des corrections modérées dans la région des masses [124; 129]
avec des rendements autour de 1%, ce n'est plus du tout le cas pour les masses [110; 120] avec des rendements
de l'ordre de 10−4. Pour valider l'identi�cation du contaminant, nous pouvons nous appuyer sur trois mesures
particulières :

- La mesure de la masse 125 a permis de prouver la présence du contaminant 136 grâce à l'identi�cation de
l'état isomère du 136Xe. Pour cela, il faut trouver la combinaison de la masse A et de la charge ionique q
qui permet de ne pas obtenir la masse 136 dans � l'image normale � du spectromètre Lohengrin (colonne
�ltre Lohengrin, même A/q) mais présente en tant que contaminant. Le réglage (A = 125; q = 24; Ek)
réunit ces conditions pour toutes les énergies cinétiques. Le tableau 3.1 présente les contaminants
avec leur importance pour di�érents changements de charge. La �gure 3.2 (à gauche) montre les
distributions en énergie mesurées par la chambre d'ionisation de la masse 125 (losanges bleus) et de
la masse 136 (carrés verts). Les triangles roses représentent la mesure de la distribution en énergie de
l'état µs isomère du 136Xe qui se superpose parfaitement à la distribution en masse. En�n les carrés
bleus évidés correspondent à la mesure de l'état isomère du 136Xe lors du scan de la masse (A =
125; q = 24; Ek). On observe clairement la présence du 136Xe qui peut s'expliquer uniquement par
l'existence du changement de charge ionique. Ce premier point constitue une étape de la justi�cation
du protocole de mesures qui suit. La �gure 3.2 (à droite) présente la distribution de la masse 125
après soustraction pour deux distributions en énergie cinétique à deux charges di�érentes et donc
deux corrections di�érentes.

- Le second point de l'analyse repose sur la mesure des coe�cients de changements de charges ioniques
pour les conditions � de vide � du spectromètre lors de la mesure (P ∼ 5.10−6mbar). Ces mesures
ont été réalisées en utilisant les états isomères µs de l'98Y , 132Te et 136Xe. Pour chaque isotope, une
première mesure est réalisée comme référence pour la charge centrale choisie, puis dans un second
temps le condenseur est réglé sur une charge voisine. Ainsi en faisant le rapport des raies γ, il est
possible d'évaluer les coe�cients de changements de charges relatifs à la charge centrale. Ces résultats
sont présentés sur la �gure 3.3. De manière générale, on observe que la double perte est plus probable
que la double capture conformément aux travaux de H. D. Betz [40]. Au-delà de la quanti�cation de ces
coe�cients, cela nous permettra aussi d'asseoir la méthodologie pour les études sur les spectromètres
magnétiques gazeux (GFM) (cf. � 3.4). Par ailleurs, nous pouvons constater que ces coe�cients sont
non-négligeables et vont permettre d'expliquer le � peuplement � de la vallée de la symétrie par des
masses de hauts rendements.

- Le dernier point porte sur l'analyse de la masse A = 111. Cette masse a pour particularité d'avoir des
contaminants en masse pour lesquels les charges nucléaires moyennes Z̄ semblent su�samment di�é-
rentes pour permettre une séparation des taches dans les graphiques de pertes d'énergie en fonction de
l'énergie totale (∆E ×Etot). Le second atout porte sur la di�érence d'étalonnage de la chambre d'io-
nisation pour les fragments lourds et légers permettant un éclatement des taches. Dès lors pour cette
seule masse parmi celles mesurées, nous avons été capables d'isoler les di�érentes taches des graphes
(∆E ×Etot) a�n d'identi�er les contaminants par comparaison des distributions en énergie cinétique.
La �gure 3.4 (à gauche) présente la distribution de l'ensemble des évènements à l'énergie souhaitée
P (E|111), les résultats de l'analyse des di�érentes composantes isolées P (E|111, tachemédiane) et les
distributions en énergie associées aux taches périphériques P (E|111, résidus) comparées aux distribu-
tions des contaminants a priori. On observe une bonne adéquation entre la distribution � des résidus �
et la distribution en énergie des masses 133 et 101. La �gure 3.4 (à droite) présente la distribution
en énergie P (E|111, tachemédiane) comparée aux calculs de soustractions utilisant les coe�cients de
changements de charges mesurés précédemment. Ce résultat est à la base de la méthode d'analyse
proposée ci-dessous. Les incertitudes statistiques sont plus petites que la taille des points. Les écarts
entre les distributions sont dus aux incertitudes sur la séparations des taches.
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Table 3.1 � Tableaux, de gauche à droite, des masses �ltrées par Lohengrin (même A/q) avec une indication
de leur importance pour une sélection (A = 125; q = 24; Ek), les masses contaminantes et leur importance
relative pour une perte d'un seul électron (q+1), une double perte d'électrons (q+2) et une capture d'un
électron (q-1).

Figure 3.1 � Graphiques (en canaux) de perte d'énergie en fonction de l'énergie totale pour les réglages du
Lohengrin (A = 111/q = 21/Ek = 66). On observera sur les graphiques la di�érence de calibration en énergie
pour les fragments légers et lourds qui est un atout majeur dans l'analyse de la symétrie pour di�érencier
l'origine des contaminants. Le second atout de l'analyse porte sur la di�érence de perte d'énergie ∆E, entre
la masse symétrique recherchée et le contaminant potentiel, directement liée à l'écart des charges nucléaires
moyennes Z̄.
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Figure 3.2 � (A gauche) Validation du contaminant (A'=136) par spectrométrie γ pour la mesure de la
distribution en énergie de la masse 125 (scan : 125/24/E). (A droite) Comparaison des distributions résiduelles
de la masse 125 pour deux contaminations di�érentes.

Figure 3.3 � Coe�cients de changements de charges mesurés auprès du spectromètre Lohengrin pour les
masses 98, 132 et 136 en référence à la charge q = 21 pour les deux premières masses et à la charge q = 22
pour la masse 136.
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Figure 3.4 � (A gauche) distribution en énergie des di�érentes composantes du graphe (∆E × Etot) et
comparaison aux distributions des contaminants a priori. (A droite) soustraction des contaminants par la
méthode � soft � et comparaison à la distribution de la masse 111 isolée (nommée � tache médiane �) dans
les graphes (∆E × Etot).

* Méthodologie d'analyse

Faisant suite à l'identi�cation des contaminants et de la vraisemblance du changement de charge ionique
au sein du spectromètre Lohengrin, nous proposons une analyse par deux méthodes complémentaires :

- La première méthode, dite � méthode de la brute � consiste à réaliser une soustraction de ces contami-
nants en ajustant les coe�cients de normalisation pour s'interdire des comptages négatifs. En associant
cette distribution en énergie à un ajustement gaussien sur les charges les moins contaminées, nous re-
construisons un rendement en masse.

- La seconde méthode, dite �méthode soft � consiste à supposer dans un premier temps que les coe�cients
de changement de charge sont identiques pour toutes les masses en première approximation. Pour ce
faire, il est nécessaire de calculer la probabilité que l'image parasite PIm(Aic|q + i) entre dans le
collimateur, la probabilité en énergie de la masse parasite Aic et le coe�cient de changement de charge
Pq→q+i suivant la relation :

Y (A) · Psoft(E|A, q) = Y (A) · Pmesurée(E|A) (3.2)

−
+2∑
i=−1

Pq→q+i.Y (Aic).PIm(Aic|q + i).P (E|Aic, q + i)

avec Pq→q+1 = k0 ∼ 0, 02 (3.3)

Pq→q+2 = k0 · k1 ∼ 0, 02 · 0, 0013 (3.4)

Pq→q−1 = k0 ∼ 0, 02 (3.5)

La distribution spatiale de l'image parasite est supposée gaussienne en bon accord avec la distribution
de l'image mesurée sur le spectromètre Lohengrin (distribution en position de l'image mesurée en réa-
lisant, pour une masse à une énergie donnée, un scan en champ magnétique de l'aimant principal). De
même dans cette première approche, la distribution en énergie est considérée gaussienne en reprenant
la moyenne et l'écart type de la distribution mesurée. Cette hypothèse est forte compte tenu de la
présence d'une queue de distribution en énergie pour toutes les masses.
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La distribution en charge peut également être corrigée de deux manières. La � méthode de la brute � ne
considère que les charges faiblement a�ectées pour ajuster une distribution gaussienne. La méthode � soft �
(eq. 3.2) est appliquée pour chaque charge ionique à l'énergie de la mesure. En négligeant les corrélations
(Ek, q) dans la symétrie, la formulation du taux de comptage N(A) (eq. 2.1) se simpli�e selon l'équation
suivante :

NA =
1

∆t ·Bu(t)
· 1

P (q0|A,E) q

ˆ
Ek

N(Ek|A, q0, t)) dEk (3.6)

Du fait de l'utilisation de la distribution en charge normalisée, la sensibilité du rendement aux corrections
sur les distributions en charge reste limitée conduisant à des incertitudes de l'ordre de 10%.

* Résultats expérimentaux

Les résultats de cette analyse sont présentés sur les �gures 3.5, 3.6 et 3.7. Les distributions en énergie
doivent être observées au regard des rendements en masse déduits. Des mesures, il ressort que les corrections
dites � méthode de la brute � donnent des résultats cohérents avec JEFF3.1.1 dans la région de masses 125
à 129. Si un contrôle de la méthode � soft � est possible pour la masse 111 (Fig. 3.4) avec un très bon accord
avec l'identi�cation directe des taches du graphe ∆E ×E, en revanche la région des masses 125 présente des
résultats en accord avec la � méthode de la brute �. Entre ces deux masses l'analyse est faite en aveugle.
Quelle que soit la méthode, on observe des structures dans les distributions en énergie. Ces structures sont
renforcées avec la � méthode de la brute � et les rendements associés sont en accord avec JEFF3.1.1. En
regardant uniquement les résultats de la méthode � soft �, on observe une unique distribution pour la masse
117 =234/2 alors que les masses 116 et 119 présentent clairement un dédoublement de la distribution en éner-
gie. Si ces résultats ne sont pas biaisés, ces mesures indiquent que la �ssion est bien modale dans la région
des actinides pour une �ssion thermique. Ces résultats sont à comparer aux mesures induites par neutrons
rapides où des distributions modales ont aussi été observées [73] et à la �ssion des Fermiums présentant un
mode � Fragment-shell process � et un mode goutte liquide [75].

Les conclusions sur les structures en énergie observées ici sont néanmoins à prendre avec précaution
compte tenu des corrections à apporter aux mesures. Ces observations restent valides dans l'hypothèse où
tous les biais ont été identi�és. La méthode dite � de la brute � présente l'inconvénient majeur de � sur-
corriger � les distributions puisque l'on s'attend à une queue de distribution de basse énergie due à la perte
d'énergie dans la cible (Uranium + couverture de tantale évaporé) comme on peut le voir pour les masses
101 et 136. Cet e�et n'est a priori pas à craindre pour la méthode � soft � puisque l'on ne force pas un
minimum dans la distribution en énergie cinétique. Quoi qu'il en soit, dans les deux méthodes on corrige
toujours les distributions dans la symétrie des distributions expérimentales pour tenir compte de l'asymétrie
des distributions en énergie (voir distributions en énergie cinétique pour les masses 101 et 136, �g. 3.8). C'est
la raison pour laquelle on ne réalise pas d'ajustement gaussien des distributions pour limiter ce biais. De plus
ces ajustements auraient des p-value ou χ2

min n'autorisant que son rejet même pour des niveaux de con�ances
au-delà de 99.9%.

Les �gures 3.9 présentent pour chaque mode leur énergie moyenne, écart type et intensité en fonction de la
masse. Pour les deux méthodes de soustraction, on observe clairement pour chaque masse une composante 2
de haute énergie autour de 70 MeV et une composante 1 de basse énergie autour 40 MeV ou 50 MeV suivant la
méthode de soustraction. Un calcul simple de répulsion coulombienne ponctuelle est tentant mais il nécessite
de faire une hypothèse forte sur la distribution en charge nucléaire dans la symétrie. Pour �xer les idées
deux calculs ont été faits : le premier suppose une évolution continue de la charge nucléaire des fragments
légers vers les fragments lourds croisant alors la valeur de densité de charge nucléaire moyenne (Hypothèse
Unchanged Charge Density, UCD, la densité de charge est �xée par le noyau �ssionnantAf

Zf
≡ AL

ZL
≡ AH

ZH
).

La seconde hypothèse considère la polarisation de charge constante jusqu'à la masse 117 exprimant ainsi
l'existence de deux distributions isotopiques dans la région symétrique (cf. Fig. 3.10). Après correction de la
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perte d'énergie dans la couche de tantale (∼ 10− 12MeV ), dans les deux cas, on obtient une distance entre
les deux barycentres à la scission de :

- de l'ordre de d2 = 19 fm pour la composante 2 et d1 = 32 fm pour la composante 1 par la méthode de
la brute,

- de l'ordre de d2 = 19 fm pour la composante 2 et d1 = 24 fm pour la composante 1 par la méthode
� soft �.

Si on compare aux ajustements de U. Brosa [33] ou aux calculs microscopiques de la DAM [35], pour la
méthode de la brute la valeur d2 est cohérente alors que la valeur d1 est physiquement inenvisageable.
Via la méthode � Sotf �, les deux distances entre les barycentres pour chacune des composantes semblent
physiquement acceptables. Le questionnement de ces structures sera discuté par la suite.

Figure 3.5 � Rendements de �ssion en masse de l'233U(nth, f) suivant la méthode de la brute (raw correction),
la méthode � soft �, sans correction. Les résultats des rendements sont aussi présentés par modes lorsque ceux-
ci ont été identi�és.
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Figure 3.6 � Masses 111 à 121 : Distribution en énergie obtenue par les deux méthodes de soustraction dites
� méthode de la brute � (points orange) et � méthode soft � (points bleu clair). Les composantes soustraites
pour la méthode � de la brute � sont représentées en bleu foncé (correspondant au changement de charge
q → q+1) et en vert (correspondant au changement de charge q → q+2). Les lignes sont ajoutées uniquement
pour guider l'÷il.



CHAPITRE 3. VALIDATION DES MODÈLES POUR LES ÉVALUATIONS : 71

Figure 3.7 � Masses 121 à 126 : Distribution en énergie obtenue par les deux méthodes de soustraction dites
� méthode de la brute � (points orange) et � méthode soft � (points bleu clair). Les composantes soustraites
pour la méthode � de la brute � sont représentées en bleu foncé (correspondant au changement de charge
q → q+1) et en vert (correspondant au changement de charge q → q+2). Les lignes sont ajoutées uniquement
pour guider l'÷il.
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Figure 3.8 � Exemples de distributions en énergie cinétique pour des hauts rendements (masses 101 et 136)
illustrant la forme des distributions attendues lorsqu'il n'y a pas de contamination. Pour ces deux masses,
l'asymétrie de la distribution est principalement liée à la perte d'énergie des fragments dans la cible et la
couche de tantale déposée.

Figure 3.9 � De haut en bas, énergies moyennes associées aux modes en fonction de la masse et écart types
des distributions en fonction de la masse (à gauche) pour la � méthode de la brute �, (à droite) pour la
méthode � soft �.
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Figure 3.10 � Polarisation de charge nucléaire pour la réaction 233U(nth, f) obtenue dans la thèse de F. Mar-
tin [4].

* Conclusion : limites et perspectives

Les perspectives de ce travail sont nombreuses, je dirai même que l'on a juste esquissé les possibilités
du Lohengrin. Ces résultats sont l'aboutissement de 5 années de travail sur Lohengrin qui ont permis de
comprendre le fonctionnement du spectromètre en profondeur avec des e�ets systématiques jamais discutés à
ma connaissance. Néanmoins, il est di�cile de crier victoire tout de suite. En e�et, des mesures de l'isomère
µs de l'125Sn montrent une incohérence entre la distribution en ion soustraite par la � méthode de la brute �
et les mesures par spectrométrie γ (Fig. 3.11). Dans tout ce travail, on a considéré uniquement une image
parasite identique à l'image normale du Lohengrin. Or cette image parasite provenant d'un changement de
charge ionique entre l'aimant principal et le condenseur, on ne peut pas considérer que cette image soit né-
cessairement non déformée. La déformation de l'image d'un facteur ∼ 2− 3 permet d'obtenir par la méthode
� brute � une très bonne adéquation entre les données de l'isomère et les ions. Dans ces conditions, il apparaît
également la persistance de la structure en énergie de la masse 119. Pour la méthode � de la brute �, la valeur
d2 associée à ces structures basses énergies tend à évoquer d'autres biais dans l'analyse. En revanche, cette
valeur est intelligible pour la méthode � soft �.

Dans l'hypothèse de biais résiduels, plusieurs pistes peuvent être évoquées :

- Comme le changement de charge q → q+3 pouvant amener des ions de la région de masse autour de 144
et qui pourrait avoir une distribution en énergie compatible avec les structures observées. Néanmoins,
la faiblesse de la probabilité d'un tel changement de charge associée à la diminution drastique des
rendements dans cette région nous pousse à croire que cette contamination reste peu probable.

- Une autre piste envisagée porte sur le recouvrement des images normales du spectromètre. Lohengrin
est conçu pour observer un rapport A/q et cette image possède une dispersion dépendant de la taille
de l'objet i.e. la cible. Cet objet d'un pro�l rectangle est convolué par les aberrations géométriques du
spectromètre pour aboutir à une image quasi gaussienne pour ces cibles étroites (largeur voisine de
∼ 5mm). Ainsi pour un collimateur de la chambre d'ionisation de 10 mm de large, 99,4 % de l'image
entre dans le collimateur. L'image voisine correspondant au A/q le plus proche est toujours à une
distance supérieure à 2, 16 cm pour la masse inférieure à A=150. Ainsi la fraction de l'image voisine
qui entre dans le collimateur est inférieure à 10−7 pour un pro�l gaussien. Néanmoins, la validation
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du pro�l à un tel niveau de précision n'a jamais été faite et n'est pas faisable.
- Il est également connu qu'il existe un fond résiduel entre deux images lorsque l'on regarde le pro�l

magnétique du spectromètre. Cette question du fond reste compliquée à étudier compte tenu de l'inca-
pacité d'aligner le faisceau extrait du spectromètre Lohengrin sans la présence d'une cible 7, ce qui est
un sérieux frein à l'étude du fond ou du halo périphérique probablement dus à la présence d'actinides
par di�usion en périphérie des éléments du canal. La présence de collimateur neuf à chaque cible est
censée empêcher de voir autre chose que l'actinide de la cible. Cette question reste ouverte.

Figure 3.11 � (A gauche) distribution en énergie de la masse 125 à la charge ionique q=22 en considérant ou
non la déformation de l'image du contaminant. (A droite) Distributions en charge de la masse 125 à 69MeV
en considérant la déformation de l'image.

Un travail substantiel portant sur la systématique de l'analyse est à faire. La méthode Bayésienne est
plus que jamais intéressante pour prendre en compte la con�ance des paramètres de la méthode � soft � et
quanti�er la robustesse de l'interprétation en mode des distributions en énergie. Ce travail entre complète-
ment dans la ligne de l'évaluation qui demande de �xer le degré de con�ance des hypothèses des modèles en
vue de produire des bases de données avec des incertitudes réalistes. De plus ces mesures sont appuyées par
un rapport de la NEA [76] de 1987 préconisant des mesures dans la région des masses symétriques de l'235U .
Aujourd'hui le groupe a la possibilité de développer des codes � intelligents � qui apprennent des résultats
en reconsidérant les prior de l'analyse au vu des données et de leur cohérence. On s'approche doucement des
méthodes de � machine learning � ou d'apprentissage permettant à la fois de �abiliser les hypothèses et de
réduire les incertitudes sur les évaluations sortantes.

Les perspectives expérimentales de ce travail sont la construction d'une ligne de temps de vol à la suite
de Lohengrin pour réaliser une triple coïncidence ∆E × E × ToF . Si une telle ligne a existé par le passé,
seule une double coïncidence E × ToF avait été réalisée [34] nécessitant une déconvolution gaussienne du
spectre en temps pour séparer les masses normalement �ltrées par le Lohengrin et non les contaminants.
Cette déconvolution serait di�cile en considérant les contaminants. La triple coïncidence aura l'avantage de
réaliser un spectre en temps uniquement pour la tache à l'énergie souhaitée du graphe ∆E × E. Le spectre
en temps sera utilisé pour séparer des contaminants de la coupure ∆E × E. La preuve expérimentale des
modes permettrait de valider l'approche macroscopique de Brosa utilisée dans le code GEF. Ce code pourrait
devenir un pr ior de l'évaluation pour les régions de masse où il n'y a pas de données.

Actuellement la comparaison avec GEF montre des désaccords importants dans la symétrie (Fig. 3.12). Le
rapport du calcul fourni par GEF indique une prédominance du standard I pour évaluer la réaction233U(nth, f)
au détriment des modes standard II et Super-long. On note une structure autour de 136 et 141 plus pronon-
cée par rapport à nos mesures mais qui reste compatible à 2σ. Cette di�érence s'accentue notablement dans

7. Cela n'est pas si évident que cela paraît.
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la symétrie autour de la masse 110 si l'on se réfère aux résultats de F. Martin et al. pour lesquels aucune
contamination majeure n'a été constatée (distribution en énergie mono-modale). Concernant la symétrie côté
masse lourde, suivant le mode de correction, une incompatibilité est �agrante ou non. La comparaison à
JEFF3.1.1 n'est pas signi�cative vu que le raisonnement est basé sur cette comparaison. Pour mémoire, les
évaluations fondent principalement les rendements dans la symétrie sur les mesures radiochimiques avec des
e�ets systématiques complètement di�érents. Si on considère les mesures radiochimiques comme une réfé-
rence, on devrait alors considérer les résultats de la � méthode de la brute � ; mais au regard des probabilités
de changement de charge et aux calculs sur les distances entre les fragments au moment de la scission, la
méthode � soft � semble plus acceptable. Si tel était le cas, on observerait une incompatibilité totale entre
nos résultats et JEFF ou GEF.

Figure 3.12 � (En haut) Résultats de F. Martin [4] comparés à GEF. On observe des di�érences notables
tant au niveau des hauts rendements du pic lourd que de la symétrie côté masses légères a priori exempts de
contamination.
(En bas) Résultats de A. Chebboubi [3] comparés à GEF et JEFF3.1.1. Suivant les méthodes appliquées, des
désaccords importants existent avec GEF.

De plus, il est nécessaire de faire attention à la méthode d'évaluation. Les paramètres de GEF étant �xés
sur l'ensemble des évaluations JEFF ou ENDF, les résultats de ce code ne doivent pas être réutilisés impu-
nément dans l'évaluation. On peut se servir de GEF comme connaissance a priori uniquement pour évaluer
des nouvelles données complètement indépendantes de JEFF et donc de GEF. Ce qui est proposé ici, c'est
la réalisation de β − évaluations pour pouvoir intégrer plus rapidement les nouvelles données dans les bi-
bliothèques de données. Ces nouvelles évaluations doivent par la suite être validées sur les données intégrales
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(benchmark) pour intégrer la bibliothèque. Il convient d'être rigoureux dans la gestion de l'information pour
ne pas conduire à une auto-cohérence des priors et des posteriors de l'analyse et générer des biais dans les
résultats et leurs incertitudes. A l'instar des � mesures évaluées � présentées au � 2.2, il ne faut pas confondre
données d'entrée et résultats de la mesure ou de l'évaluation. Pour les rendements comme les sections e�-
caces, les données d'entrée les moins biaisées sont les taux de comptage non normalisés à une référence.

Le programme à venir porte sur les mesures du 241Pu(nth, f) et du 245Cm(nth, f) dans la région symé-
trique très peu connue pour ces noyaux. Pour le premier, une première tentative de mesures a été réalisée en
2014 mais la méthode de soustraction n'était pas encore �nalisée. Ces données seront plus di�ciles à corriger
du fait de l'absence de mesures systématiques des contaminants. Pour mémoire, l'asymétrie naturelle des
distributions en énergie ne permet pas de réaliser des corrections par déconvolution gaussienne. Le travail sur
ces deux noyaux en lien avec le développement d'une ligne de temps de vol dédiée au Lohengrin constitue le
projet de thèse qui sera proposé pour l'année 2016-2017.



CHAPITRE 3. VALIDATION DES MODÈLES POUR LES ÉVALUATIONS : 77

3.3 Projet d'étude des rapports isomériques produits dans la �ssion
� distribution de spin induite par la �ssion

Le programme proposé ici est la suite logique du programme de mesures de distributions isotopiques par
spectrométrie γ. Les études des populations des états isomères métastables se font depuis des décennies et
ont été compilées par H. Naik et al. [36]. Sur le spectromètre Lohengrin, lorsque le chemin de désexcitation
des noyaux le permet, les isomères sont usuellement extraits par spectrométrie γ simple [20]. Des études
sur les états isomères µs ont été développées à l'ILL principalement par J. A. Pinston, J. Genevey et G.
Simpson et beaucoup d'états ont pu être identi�és. Dans certains cas, des rapports isomériques sont extraits
des expériences de structure [37]. Néanmoins, un protocole non-nécessairement adapté produit des résultats
entachés d'incertitudes qui ne permettent pas d'en déduire une forte contrainte sur les distributions de spin
emportées par le fragment. Dans le cadre de la thèse d'A. Chebboubi [3, 11], un premier objectif a été de
reprendre les méthodes expérimentales pour en comprendre les systématiques et proposer des méthodes de
mesures et d'analyse permettant de limiter les e�ets systématiques sur les observables mesurées. Le second
objectif a été de rediscuter de l'évaluation du moment angulaire (spin cuto�) emporté par les fragments à
partir des rapports isomériques a�n de le comparer aux modèles utilisés dans les évaluations.

3.3.1 Mesures directes de Rapports isomériques

La mesure de population d'isomères sur Lohengrin suppose des états de durée de vie supérieure à la mi-
croseconde a�n de traverser les 23m du spectromètre. Deux types de mesures peuvent être réalisées suivant
la durée de vie des états.

* Mesures d'isomères métastables (T1/2 & 100µs)

Pour les états isomères avec une durée de vie supérieure à la centaine de microsecondes, usuellement la
mesure consiste à réaliser des mesures cumulatives en déposant le faisceau sur une bande magnétique pour
extraire les raies γ identi�ant l'isomère soit par transition interne soit par décroissance β, γ. La limite de
cette méthode est l'assignation des raies à la production de l'état isomère ou de l'état fondamental et la
correction de la décroissance de �liation radioactive. En e�et le spectromètre Lohengrin sépare en masse
et non en isotope. C'est bien cette propriété qui permet de réaliser des mesures de rendement isotopique
sans avoir à corriger de l'acceptance entre les isotopes. L'évolution dans les temps des �liations radioactives
implique la correction des équations de Bateman pour atteindre la population des états produits par �ssion
uniquement. Que ce soit pour les mesures isotopiques ou les mesures isomériques, la dépendance aux �chiers
de structure nucléaire est totale. Une erreur d'assignation d'une transition ou une multiplicité incomplète
des alimentations des états biaisent les mesures. Pour limiter ces e�ets de structures, une nouvelle procédure
de mesure est en cours de validation sur le spectromètre. Cette technique s'appuie sur l'automatisation du
pilotage du spectromètre (NOMAD développé à l'ILL) et du contrôle de l'acquisition (CAEN) par NOMAD.
Ainsi, via cette automatisation, il est possible de faire un séquençage des prises de données pour faire varier les
populations en fonction du temps. Le protocole de mesures des rendements isotopiques/isomériques devient
le suivant :

1. Mesures de la distribution en énergie et en charge via la chambre d'ionisation en direction droite.

2. Mesures par spectrométrie γ de la distribution en charge ionique à l'énergie la plus probable pour
extraire les distributions isotopiques.

3. Pour chaque charge ionique, mesures par alternance d'accumulation ou de décroissance via le chopper
de l'aimant RED permettant de dévier le faisceau : méthode � BeamCut �. La �gure 3.13 présente le
principe de la mesure. Lors de la partie où l'on accumule les fragments, nous mesurons la production
totale de l'isotope (zone bleue= gs + m) ; dans la seconde partie de la mesure on détecte uniquement
la décroissance de l'état de plus longue durée de vie, en général l'état fondamental. Toutes ces données
doivent être corrigées des équations de Bateman pour en déduire les populations de noyaux mesurées.
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Figure 3.13 � Séquençage de la prise de données par spectrométrie γ pour chaque point de mesures (A, q,Ek)
en présence d'états isomères métastables.

Figure 3.14 � (En haut) Analyse du rapport isomérique de l'Iode 136I par la méthode cumulative et la
méthode � beamCut �. (En bas) comparaison du résultat avec les valeurs trouvées dans la littérature [36, 49].
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Figure 3.15 � Schéma de structure nucléaire simpli�é correspondant à l'analyse de l'état isomère et de l'état
fondamental de l'136I. La �gure présente les di�érentes alimentations des états par le processus de �ssion, la
décroissance β ou la désexcitation γ et les di�érentes raies analysées pour extraire le rapport isomérique de
l136I.

L'illustration de la méthode est réalisée sur l'iode 136I en raison de la possibilité de faire une double
analyse. En e�et, cet isomère a des transitions propres qui permettent de mesurer sa population indépendam-
ment de l'état fondamental ou de la décroissance de la �liation. La �gure 3.15 présente la �liation radioactive
produite par la �ssion et les raies utilisées dans l'analyse [3]. Les résultats sont présentés sur les �gures 3.14
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en fonction de la charge ionique du fragment et le résultat moyen est comparé aux valeurs trouvées dans
la littérature [36, 49]. On constate dans un premier temps une évolution de ce rapport en fonction de la
charge. Ceci n'est pas étonnant si l'on se rappelle que l'énergie cinétique moyenne varie avec la charge ionique
(corrélation (Ek, q), c.f. � 2.2.1). Ces résultats seront discutés au � 3.3.4.

* Mesures d'isomères µs (T1/2 > 0, 5µs)

La méthode de mesure des isomères µs reste une méthode de coïncidence très classique (Fig. 3.16). La
di�culté majeure ne porte pas tant sur la mesure de la population de l'isomère (spectre en coïncidence) que
sur l'estimation du nombre de noyaux dans l'état fondamental (spectre γ total) mesurée par décroissance
β, γ. En e�et plusieurs di�cultés se présentent pour exploiter le spectre γ total. La première est le rapport
signal/bruit provenant du Lohengrin. Il faut avoir en tête que le spectromètre ne sélectionne pas une masse
mais �ltre un multiplet (A, q,Ek) en plus du bruit de fond γ du réacteur. Dès lors le fond γ s'accumule avec
une fréquence d'environ 200Hz dans le spectre. Le second point porte sur � l'immobilisation � des nucléides.
Malgré les précautions prises pour arrêter complètement le faisceau sur la bande magnétique, on a observé
une période e�ective du Tellure 132Te beaucoup plus courte que sa période radioactive de 76, 3h. Due au
laminage d'isobutane dans la chambre d'ionisation, une période e�ective de l'ordre de 150 s est observée. Dès
lors les mesures d'isotopes de périodes supérieures à cette limite posent de réelles di�cultés alors même que
le Tellure n'est par un isotope réputé très volatile.

L'innovation porte sur la prise en compte de l'ensemble des sources d'incertitudes de l'analyse et de leur
propagation. Nous avons choisi la dé�nition suivante du rapport isomérique :

IR(Ek) =
τisomer(Ek)

τgs(Ek) + τisomer(Ek)
(3.7)

où τisomer et τgs représentent les taux de production de l'isomère ou de l'état fondamental (gs) en fonction de
l'énergie cinétique. La �gure 3.17 présente deux fonctions de densité de probabilité (PDF) de mesures pour
deux � statistiques � accumulées très di�érentes. Pour des statistiques faibles (1/

√
N & 0, 2) on observe une

distribution du résultat non-gaussienne et asymétrique. En e�et la PDF d'un rapport de deux gaussiennes
n'est pas gaussienne. Néanmoins la comparaison de la moyenne et de l'écart type est en bon accord avec
la théorie de perturbation généralement appliquée. Outre le fait de propager les incertitudes systématiques
et de construire la matrice de covariances, véri�er l'hypothèse gaussienne de la PDF se révèlera vital pour
l'interprétation des résultats (cf. � 3.3.3).

Des mesures ont été réalisées en considérant di�érentes épaisseurs de cibles et de � surface de recouvre-
ment � (feuille de Nickel ou évaporation de Ta ou cible nue). La �gure 3.18 présente les résultats sur le
88Br en fonction de l'énergie cinétique. Ce sujet étudié de manière parcellaire par le passé [48, 49] et repris
plus récemment dans le cadre de l'évaluation des modèles de génération de spin [31] présente des disparités
dans les résultats que l'on peut expliquer par les e�ets de perte d'énergie dans la cible. Cette perte d'énergie
lisse les structures sans en changer la valeur moyenne pour autant comme l'atteste la Fig. 3.18 de gauche.
L'interprétation de ces résultats et leur discussion au regard des modèles seront présentées au � 3.3.3.
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Figure 3.16 � Mesure par méthode de coïncidences Ions−γ pour identi�er les transitions des états isomères
µs.

Figure 3.17 � Fonctions de densité de probabilité des résultats de mesures du rapport isomérique du 88Br
pour deux taux de comptage di�érents.
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Figure 3.18 � Rapport isomérique du 88Br pour di�érentes épaisseurs de cibles et deux noyaux �ssionnant
(234U∗ et 236U∗) en fonction de l'énergie cinétique des fragments. Pour chaque série de mesures, la matrice
de corrélations a été déterminée [3].
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3.3.2 Mesures indirectes de la population d'isomères ns par e�et de conversion
électronique

Les mesures de rendements isotopiques sont obtenues via l'évaluation des distributions en charge ionique
pour chaque isotope. Après correction des équations de Bateman, ces distributions associées à un nucléide
(A,Z) donné présentent des distorsions importantes d'un isotope à l'autre au sein d'une même masse. L'origine
de ces distorsions est connue [46, 47, 19] et provient d'états isomères ns de très faible énergie d'excitation
(quelques centaines de keV) pouvant avoir une probabilité non-négligeable de désexcitation par conversion
interne. Cette désexcitation génère un trou sur la couche électronique K (principalement) de l'ion, suivi par
une cascade Auger qui perturbe notablement l'équilibre de la charge ionique établi à la sortie de la cible
d'actinide. La gamme de sensibilité du spectromètre Lohengrin à ces états isomères est de quelques centaines
de ps à ∼ 300ns pour les isotopes lourds (cf. Fig. 3.19).

Figure 3.19 � Principe physique de base à l'origine de la déformation des distributions en charge ionique.

Une analyse bayésienne par composantes gaussiennes 8 de ces distributions en charge a permis d'extraire
un rapport de populations entre le nombre de noyaux qui se sont désexcités sans conversion interne et ceux
ayant subi un réarrangement électronique [38, 44]. La �gure 3.20 présente les résultats des déconvolutions
gaussiennes (à écart type constant ou non) avec la représentation de la probabilité de Bayes extraite de
l'analyse (posterior) et la P − value des ajustements (cf. � 1.2.1.4 & 1.2.1.5). Les analyses des isotopes de
137Cs, d'138I et de 142Ba sont présentées en annexe B. La force de la méthode Bayésienne est de pouvoir
quanti�er donc comparer la pertinence de l'ajustement a�n de prendre en compte la dispersion éventuelle
des résultats i.e. la pluralité des solutions possibles. C'est ce qui est observé sur l'avant dernier graphique de
la �gure 3.20. Juste à côté, la P − value de l'analyse fréquentiste indique qu'il n'est possible de rejeter aucun
ajustement sans comparaison des résultats (une P −value est supérieure au quantile �xé ou non sans aucune
autre interprétation possible cf. � 1.2.1.4). Dans cette approche il est alors possible d'estimer l'incertitude sur
la méthode en tenant compte des incertitudes propres à chaque ajustement et la dispersion des résultats par
méthode en pondérant par le posterior de l'analyse. Dans le cas présenté, les méthodes 2 et 4 sont retenues
avec des � probabilités de vraisemblance � similaires.

8. On se permet une restriction gaussienne à la déconvolution en s'appuyant sur les travaux de H. D. Betz[40] prévoyant une
distribution ionique à l'équilibre suivant une loi normale. Dans ce travail, nous nous intéressons uniquement à la di�érence entre
le nombre de noyaux n'ayant pas subi de conversion interne (avec apriori un pro�l gaussien) et le total de la distribution.
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Figure 3.20 � Principe physique de base à l'origine de la déformation des distributions en charge ionique.
Les deux derniers graphiques présentent les résultats de la comparaison bayésienne (posteriors) pour deux
priors di�érents (un équiprobable et un autre fonction du nombre de degrés de liberté) et les résultats de
l'analyse fréquentiste (P − value).

Interprétation de la distribution en charge ionique du 140Xe : La �gure 3.20 présente le résultat de la
déconvolution de la distribution en charge ionique du 140Xe [38]. On obtient un état de charge moyen le
plus bas de 19,38 ± 0,38 à comparer à 18,68 selon V. S. Nokolaev et al. De plus, la largeur de ce premier
mode est de 2,1 ± 0,2 à comparer à 1,96 selon le même modèle. Dans la base de données évaluées ENSDF,
si l'on cherche les désexcitations par conversion interne dont la probabilité est supérieure à 1 %, on trouve
seulement deux états responsables de ces transitions de charge : l'isomère à 834,3 keV (16 ps) et celui à 376,7
keV (70 ps). La multiplicité des cascades pour ces transitions est égale à 2, ce qui se traduit par la prédiction
de trois charges ioniques moyennes di�érentes (trois modes) :

� la charge de l'ion correspondant à l'état fondamental,

� la charge correspondant à une seule transition par conversion interne,

� la charge correspondant à deux transitions par conversion interne.

L'analyse des di�érents ajustements montre que les déconvolutions les plus probables correspondent à deux
et trois modes gaussiens sans pouvoir mettre une priorité sur l'une des solutions.
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Ces rapports de populations dépendent fortement de la distribution en moment angulaire induite par la
�ssion et de l'état de spin-parité de l'état isomère. À l'issue de la cascade de désexcitation promptes d'un
noyau, pour des états excités faiblement peuplés, on s'attend à ce que la déformation de la distribution en
charge ionique soit faible. À l'inverse un rapport de population en faveur de l'état isomère aura de grandes
chances de déplacer les distributions vers les grandes charges si la désexcitation se fait par conversion interne.
La �gure 3.21 présente les charges moyennes déconvoluées pour 18 isotopes du pic lourd. Ces résultats ont
été obtenus sans imposer aucune contrainte sur l'ajustement gaussien. On constate une très bonne adéqua-
tion entre les charges ioniques calculées par V. S. Nikoaev et al. [39] ou H. D. Betz [40] et l'état de charge
le plus faible (points rouges). Cet état de charge est associé à la désexcitation du fragment (post-neutron)
par transition électromagnétique. Seuls quatre isotopes ne présentent pas un état de charge prévu par les
modèles. Cela peut s'interpréter comme une très faible production de ce noyau dans l'état fondamental par
la �ssion thermique. Ces résultats permettent de conclure que les travaux de V. S. Nikolaev ou H. D. Betz
sur la modélisation de la charge ionique de l'état fondamental des noyaux lourds sont crédibles et de rejeter
les autres modèles e�ectifs tentant de modéliser la charge moyenne des fragments de �ssion (entre autres,
K. Shima et al. [43], I. S. Dmitriev et al. [41], Y. Baudinet-Robinet [42]).

Figure 3.21 � (à gauche) comparaison des charges moyennes mesurées avec les di�érents modèles précités
(cf. texte). (A droite) Résultats de la déconvolution comparés aux modèles de H. D. Betz et de V. S. Nikolaev
et al.

De cette analyse, il est possible d'extraire le rapport de populations entre le nombre de noyaux ayant subi
une conversion interne lors de leur désexcitation et ceux restés dans l'état de charge initiale (Fig. 3.22). Ces
rapports de populations converties (RPC) constituent un test pour évaluer la compatibilité avec les modèles de
générations de spin � sachant � le schéma de niveaux. Dans cette évaluation, l'importance de la connaissance
du schéma de niveau est cruciale et constitue une � nuisance � (i.e. une source d'incertitude) au sens de
l'analyse bayésienne. Une collaboration avec The Australian National University, ACT 2601 est en train de
se monter pour réaliser des calculs de cascades atomiques dans l'optique d'évaluer la forme des distributions
en charge des ions convertis [45]. L'objectif est de pouvoir extraire les populations par état isomère a�n de
dé�nir véritablement des rapports isomériques. Néanmoins, dans ces calculs, la même hypothèse gaussienne
pour les ions n'ayant pas subi de conversion interne (correspondant à l'équilibre statistique en accord avec
les travaux de H. D. Betz [40]) est réalisée ; cela implique que les RPC tels que dé�nis précédemment restent
non-baisés.



CHAPITRE 3. VALIDATION DES MODÈLES POUR LES ÉVALUATIONS : 86

Figure 3.22 � (En haut) rapports de populations converties (RPC) extraits des distributions en charge
ionique des isotopes produits par la réaction 233U(nth, f). (En bas) Illustration d'un calcul des distributions
en charge après conversion interne pour des transitions correspondant à di�érents états isomères [45].

3.3.3 Interprétation par inférences bayésiennes

Pour mémoire, l'objectif des mesures de rapports isomériques est d'en déduire le moment angulaire em-
porté par les fragments de �ssion a�n de valider les hypothèses utilisées dans les évaluations. Les e�orts
engagés pour dé�nir le plus précisément possible les observables expérimentales à travers les matrices de

corrélations ou les pdf vont être mis en valeur dans cette partie. Pour déduire le moment angulaire des
fragments post-émission neutrons, il est nécessaire de comparer les données à une hypothèse : e.g. la valeur
du paramètre de spin cuto�. En considérant la distribution de spin :

P (J) = (2J + 1) · exp
(

(J + 1/2)2

B2

)
(3.8)
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où B ≈ JRMS est le paramètre de spin cuto�, voisin de la largeur de la distribution en moment angulaire
JRMS . Pour extraire le paramètre de spin cuto�, il est nécessaire de disposer d'un code de désexcitation
nucléaire permettant d'estimer le rapport isomérique par pas d'énergie d'excitation et de moment angulaire,
IRcal(E

∗, J). Dans notre cas, nous utilisons les données du code FIFRELIN qui considère les transitions
discrètes en plus des état statistiques. Cette particularité est indispensable pour prendre en compte de ma-
nière réaliste la pluralité (et les contraintes) des chemins de désexcitation du noyau. Ces calculs du � rapport
isomérique di�érentiel � IRcal(E∗, J) ne sont bien sûr soumis à aucune hypothèse sur le spin initial. Pour
réaliser cette comparaison, nous allons reprendre la formulation de Bayes dé�nissant la probabilité de l'obser-
vable ou posterior (cf. Chap. 1 (eq. 1.25)). Le résultat recherché s'écrit comme suit en reprenant les notations
du chapitre 1 :

P (E∗, JRMS |Ek, data) =
P (data|Hi) · P (Hi = JJRMS)∑

i P (data|Hi) · P (Hi)
(3.9)

P (data|Hi) ∝ exp

(
−1

2
χ2

)
(3.10)

P (Hi = JJRMS) = cte (3.11)

χ2 =
−→
C ∗.Corr−1.

−→
C

−→
C (E∗|Ek) =

−−−→
IRcal(E

∗|JRMS)−
−−−−→
IRmes(Ek) (3.12)

IRcal(E
∗|JRMS) =

∑
J

P (J |JRMS).IRcal(E
∗, J) (3.13)

P (J |JRMS) ∝ (2J + 1) · exp
(

(J + 1/2)2

J2
RMS

)
(3.14)

Nous illustrons cette démarche sur les mesures du rapport isomérique de l'132Sn qui ont été réalisées
auprès du spectromètre Lohengrin (Fig. 3.23). Le choix de l'illustration sur les résultats du 132Sn n'est pas
anodin. En e�et pour la première fois, le rapport isomérique d'un noyau doublement magique a été mesuré
(cf. Fig. 3.23 en haut). La particularité de cet étain est de posséder un isomère de 2,03µs à une haute énergie
d'excitation de 4,848 MeV (spin (8+)) pour une énergie de liaison de neutron de Sn = 7343keV . On observe
une évolution monotone décroissante du rapport isomérique en fonction de l'énergie cinétique. La �gure 3.23
en bas à droite représente le diagramme d'exclusion des moments angulaires emportés par l'132Sn à l'énergie
cinétique Ek = 75MeV en fonction de l'énergie d'excitation P (E∗, JRMS |Ek, data) sachant le schéma de
structure nucléaire utilisé. Ce graphique indique les valeurs de JRMS (compatibles avec les mesures IR(Ek))
en fonction de l'énergie d'excitation du noyau a�n de comparer au modèle. Pour chaque point de mesure, on
déduit de la probabilité P (E∗, JRMS |Ek, data) la valeur de spin cuto� la plus probable et sa valeur moyenne.

Les valeurs de JRMS déduites pour 132Sn sont comprises entre 4~ et 5~ contrairement à ce que l'on s'attend
pour ce noyau. En e�et, le modèle usuel de génération de spin fonde le mécanisme sur la déformation du
noyau au moment même de la scission via deux modes : bending & wrigle modes [50]. Néanmoins nous
pouvons considérer que l'132Sn est sphérique au moment de la scission. Dès lors, selon ce mécanisme, celui-ci
ne devrait pas emporter de moment angulaire (puisque non déformé). De plus les travaux de L. Bonneau et
al. et I. N. Makhailov et al. [51, 52] sur le � orientation pumping mechanism � via des calculs microscopiques
indiquent qu'un noyau sphérique à la scission doit emporter un moment angulaire proche de zéro, comme
son partenaire par application de la relation d'Heisenberg. L'application du modèle thermodynamique [53,
54], au delà de la di�culté d'estimer le paramètre de densité de niveau inconnu pour ce noyau, présente
une di�érence dans l'évolution du moment angulaire emporté en fonction de l'énergie cinétique. Un travail
précédent sur le 132Te par F. Gönnenwien et al. [31] présente une évolution non-monotone du rapport de deux
isomères avec une diminution des populations sur les bords de la distribution en énergie cinétique. L'auteur
défend l'idée que cette diminution du rapport isomérique à très basse et très haute énergie d'excitation
est la preuve de l'existence d'un autre mécanisme que le � Bending and wrigle modes � et conclut sur la
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nécessité du mécanisme d'excitation thermique des états single-particules. Cette dernière conclusion n'est
qu'une conjecture qui pourrait être validée par nos résultats sur l'132Sn. Ces mesures représentent donc un
cas d'école pour discuter de l'origine du spin dans les fragments de �ssion. Si un noyau sphérique ne peut
acquérir un moment angulaire non-nul au moment de la scission, celui-ci pourrait provenir de la descente
du point selle au point de scission, ce qui serait une preuve directe de l'obligation de tenir compte de la
dynamique dans la modélisation du processus de �ssion.

Figure 3.23 � (En haut) Mesures du rapport isomérique du 132Sn avec la matrice de covariances associée. (En
bas à gauche) mesures du rapport isomérique du 132Sn comparées aux résultats de l'ajustement. (En bas à
droite) Distribution de probabilité à deux dimensions (E∗, J) (i.e. posterior) déduite des mesures de rapports
isomériques en tenant compte des corrélations d'incertitudes entre les mesures ; valeur la plus probable et
valeur moyenne de spin cuto� JRMS en fonction de l'énergie cinétique des fragments.
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3.3.4 Conclusions sur les mesures de rapports isomériques : limites et perspec-
tives

Dans cette section, nous avons présenté les outils expérimentaux et d'analyses développés par la colla-
boration. Un travail important sur l'évaluation de la précision des méthodes expérimentales nous permet
aujourd'hui de proposer un ensemble de techniques validées sur des expériences indépendantes. L'objectif de
ce travail est de constituer une bibliothèque de mesures de rapports isomériques sur toute la dynamique en
temps accessible auprès du Lohengrin (de la ns à la ms) a�n d'extraire les distributions de spin compatibles
avec les données de manière cohérente. En e�et, la première limitation dans l'évaluation de ces distributions
provient de la très grande dépendance des résultats aux données de structure nucléaire, aux densités de ni-
veaux et aux fonctions de force γ intervenant dans les calculs produits par FIFRELIN. Prévoir la conservation
des mesures de rapport isomérique et non seulement des valeurs de spin déduites est indispensable a�n de
pouvoir réévaluer les résultats avec l'évolution des données de structure nucléaire et l'amélioration des codes
de calculs. Dans toutes ces études par spectrométrie gamma, plus que jamais, les données nucléaires de base
sont bien celles sur la structure des noyaux riches en neutrons. Ce sont bien ces noyaux qui sont utilisés
comme sonde des mécanismes de réactions et en particulier la �ssion.

Concernant la méthode sur les isomères ns, le biais actuel porte sur la prise de données. Pour évaluer
correctement les rapports de populations convertis (RPC) il est nécessaire de mesurer la distribution en charge
en tenant compte des corrélations entre l'énergie cinétique et la charge ionique des fragments. Le programme
de mesure sur le 241Pu constitue un des éléments du projet de thèse de S. Julien-Laferrière (oct. 2015-2018).
Deux autres proposals d'expériences ont été acceptés par l'ILL concernant la poursuite du travail sur les
isomères en fonction de l'énergie cinétique (3 semaines sur Lohengrin pour 3 noyaux �ssionnant) et une étude
sur l'évolution des distributions isotopiques en fonction de l'énergie cinétique (1 semaine). Le premier type
de mesures devrait pouvoir quanti�er l'e�et de la déformation sur la génération de moments angulaires alors
que le second met en jeu l'énergie d'excitation intrinsèque au moment de la scission. Ces informations sont
importantes et permettront une meilleure compréhension de la non-évolution des rapports isomériques en
fonction du paramètre de �ssilité (Z2/A), comme l'atteste la �gure 3.14 (en bas) alors qu'il est bien connu
que les e�ets de parité en charge (Z) diminuent avec la �ssilité, ce qui est interprété comme une dépendance à
l'énergie d'excitation intrinsèque [77]. On pourrait y voir une indication pour interpréter l'origine du moment
angulaire à une énergie de déformation et une indépendance à l'énergie d'excitation intrinsèque.
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3.4 Les projets à venir autour des spectromètres magnétiques ga-
zeux (GFM)

Les études des spectromètres magnétiques gazeux (GFM) dédiés aux produits de �ssion ont été initiées
à l'ILL par H. Faust dans le cadre du proposal d'un nouvel instrument, FIPPS 9 à la conférence Vision
2020 organisé par l'ILL en 2010 [63]. De cette idée est née un programme de recherche sur les GFM pour
véri�er leur pouvoir de séparation. Pour ce faire, nous avons pu reconvertir temporairement l'aimant de
focalisation en énergie du spectromètre Lohengrin (dit RED) en GFM. Le but initial de cet aimant est de
réduire la dispersion spatiale des ions sur l'axe en énergie (Ek) du Lohengrin (cf. Fig. 2.1) pour venir déposer
le faisceau extrait sur une bande magnétique pour des mesures de spectrométrie γ (mesures de structure
nucléaire ou de �ssion).

Ici, nous allons utiliser Lohengrin comme une source unidirectionnelle de fragments de �ssion en utilisant la
multiplicité des masses extraites (A1, q1, E1) ≡ (A2, q2, E2) ≡ ... ≡ (Ak, qk, Ek) comme sonde de la résolution
en masse des GFM. Pour ce faire, l'aimant RED est isolé du Lohengrin via une feuille de polypropylène de
0,5 à 0,7 µm et rempli de gaz (He, N2, Ar, isobutane...). Dès lors, l'objectif est de mesurer la séparation
spatiale des masses a�n de quanti�er les performances de ce type de spectromètre et de les comparer à la
littérature [64, 65]. Principalement ces spectromètres sont utilisés pour étudier des noyaux légers produits par
réaction de fusion-évaporation ou les noyaux super-lourds. Seules quelques études portant sur l'utilisation de
ce type d'instrument pour l'étude des fragments eux-mêmes ont été réalisées par le passé [64]. L'objectif ici
est d'évaluer les propriétés des GFM pour la dynamique � naturelle � en énergie des fragments de �ssion et
non-post-accélérés. Dans la suite de cette section, nous présenterons les propriétés générales des GFM pour
les fragments de �ssion puis discuterons de la faisabilité de deux projets autour de cet instrument. Le premier
peut être vu comme un upgrade du Lohengrin (de manière non-permanente), le second propose un nouvel
instrument pour l'étude des particules promptes, le projet FIPPS.

Ces travaux ont conduit à l'organisation en 2014 par le LPSC et l'ILL d'un workshop intitulé : Workshop
on Gas Filled Magnets for Nuclear Fission and Fission Product Spectroscopy, ILL Grenoble - LPSC Grenoble
- CEA Cadarache � CEA Saclay Grenoble, May 20-22, 2014 (lpsc.in2p3.fr/gfm).

3.4.1 Résultats de la caractérisation des GFM dédiés aux fragments de �ssion

Dans cette partie, seuls les principaux résultats sont présentés. Les techniques expérimentales, d'analyses
et de simulations sont présentées en détail dans la thèse d'A.Chebboubi [3]. La �gure 3.24 présente un schéma
de principe de l'installation. Les fragments, par collision dans le gaz du GFM, vont tendre vers un équilibre
en charge ionique le long de la trajectoire. Dès lors, la rigidité magnétique s'exprime comme une moyenne en
vitesse et en charge suivant la relation :

B· < ρ >= A· < V

q
> (3.15)

où B est le champ magnétique appliqué, ρ le rayon de déviation, A la masse sélectionnée et V
q le rapport

instantané de la vitesse de l'ion sur la charge ionique. Cette dernière quantité est � quasi-indissociable � du
fait des relations liant la charge moyenne et la vitesse de l'ion dans le gaz [40]. C'est donc la moyenne de ce
rapport qui établit les performances des GFM. La dispersion en masse recherchée va dépendre de la dispersion
du rapport < V

q >. Les résultats du spectromètre Joseph [64] ont observé la dépendance de la rigidité en
fonction de la masse et de la charge nucléaire suivante :

B· < ρ >∝ A

Zα
(3.16)

avec α ≈ 2/3.

9. FIssion Product Prompt γ ray Spectometer (FIPPS)
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Figure 3.24 � Principe de la reconversion de l'aimant RED en GFM : une feuille de polypropylène (0.5µm
- 0.8µm) est placée à la sortie du spectromètre (sous vide secondaire) pour isoler l'aimant RED (refocusing
magnet).

Un premier test a été initialement réalisé avec de l'hélium en raison du faible straggling induit lors des
collisions dans ce gaz. Les résultats sont présentés sur la �gure 3.25 pour une pression de 40 mbar. Le spectro-
mètre Lohengrin est réglé sur le rapport A/q = 5 pour avoir la série de masses 85, 90, 95, 100, 105. Lorsqu'il
n'y a pas de gaz dans le dernier aimant, ces masses de même rapport A/q ont la même optique ionique, elles
sont donc à la même position dans le plan focal. En présence de gaz dans le RED (donc en mode GFM), on
observe que ces masses sortent du spectromètre pour des champs magnétiques du RED/GFM di�érents. On
observe donc un éclatement du multiplet en position correspondant à une séparation isobarique du faisceau
de produits de �ssion par Lohengrin. Nous observons dans des conditions qui ne sont pas les meilleures (cinq
masses potentiellement dans la même image) que nous obtenons une séparation en position de l'ordre de 95%
pour un faisceau extrait d'un centimètre de large.

La �gure 3.26 présente les résultats de la mesure de la résolution en champ magnétique et donc en masse
des GFM : ∆B/B = ∆A/A. Des mesures ont été réalisées avec di�érents gaz et les résultats sont présentés
en fonction de la densité électronique en référence à l'azote. Ce graphique présente la comparaison entre
trois gaz de masses très di�érentes. Nous constatons une grande cohérence des résultats contrairement à ce
qu'on aurait déduit spontanément de la littérature [40, 64, 65]. Ces résolutions ont été mesurées par masse
en utilisant une chambre d'ionisation ou par isotope en utilisant la spectrométrie γ sur l'état isomère µs du
98Y . Les résultats présentent trois régions : la première à basse pression, décroissante, que l'on interprète
comme une zone de �uctuation statistique des collisions. La seconde, pour une densité électronique entre
del ∼ 0, 5 et del ∼ 1, 5 où les résolutions par masse et par isotope sont similaires. Cette zone correspond au
maximum de séparation en masse dans le spectromètre. Au-delà d'une densité électronique de del ∼ 1, 5,
on observe un élargissement de la résolution en masse alors que celle en isotope semble constante. Nous
concluons que cette zone correspond au régime de séparation en charge nucléaire. Au delà d'une densité de
1.7, correspondant à une pression d'azote de ∼ 13mbar, les ions ne sortent plus du spectromètre compte
tenu de la perte d'énergie. Pour cette géométrie d'aimant, nous avons donc la limite expérimentale en pression.
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Figure 3.25 � Illustration du pouvoir de séparation d'un GFM : le graphique de gauche présente la distri-
bution des ions extraits en fonction du champ magnétique appliqué dans le RED ; à droite la �gure présente
la pureté du faisceau extrait en fonction du champ magnétique appliqué pour un rapport A/q = 5 (non-idéal
pour obtenir un maximum de pureté).

Figure 3.26 � Résolution magnétique des GFM pour trois gaz di�érents en fonction de la densité électronique
relative à l'N2. La résolution en masse a été mesurée avec A=98 dans l'azote (N2), l'hélium (He) et l'argon-
méthane (90%-10%) (Ar-CH4). La résolution isotopique a été mesurée avec l'98Y dans l'azote (N2). La courbe
� Poly. (N2) est là pour guider l'oeil et correspond à l'ajusement d'un polynôme d'ordre 2 pour les mesures
de résolution en masse (A=98) dans l'azote.
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Un code de calcul de trajectoire de produits de �ssion a été développé au LPSC. Celui-ci est de type
Monte Carlo et prend en compte la capture et la perte d'électrons des ions par collisions, la perte d'énergie
par collisions atomiques et nucléaires et les incertitudes sur les paramètres a�n de dé�nir la plage de con�ance
du calcul à 1σ (68%). Pour des mesures dans l'azote, la littérature ne fournit pas la section e�cace de double
perte d'électrons. Selon Betz [40], celle-ci peut être approximée comme proportionnelle à la section e�cace
de perte d'un seul électron, mais ce coe�cient de proportionnalité k0 n'est pas �xé. Il sera donc un paramètre
libre du code. Le second paramètre libre porte sur l'o�set en pression de l'instrumentation. En e�et, la mesure
de pression autour du mbar par des jauges reste moins précise que les mesures de perte d'énergie par ions.
Dès lors, nous nous sommes autorisés à recaler les pressions dans un écart limité de 0,5 mbar (une seule fois
pour toutes les mesures, bien évidemment). En pratique, ces deux paramètres ont été ajustés sur les données
de la masse 98 à 90 MeV sur 12 points de mesures (Fig. 3.27 à gauche). La même �gure à droite présente les
résultats de la comparaison pour des masses et énergies di�érentes en fonction de la pression. On observe un
très bon accord entre les calculs et les mesures pour la gamme des fragments légers. La limite de validation
du code aux pressions inférieures à 11 mbar s'explique par le temps moyen entre deux collisions. Considérant
la section e�cace de collision et la vitesse de l'ion à chaque instant, il est possible d'en déduire le temps
moyen entre deux collisions. Si celui-ci est plus petit que le temps de désexcitation de l'ion, on devrait alors
considérer dans le calcul les sections e�caces en tenant compte de l'énergie d'excitation. Cette di�érence est
donc assignée à un biais dans la modélisation de ces sections e�caces de collisions, ce qui limite la plage de
validité du programme.

Figure 3.27 � (à gauche) Graphique illustrant la comparaison des mesures avec les calculs (à 1σ) après
ajustement des paramètres libres du code. (à droite) Comparaison des calculs et de nouvelles mesures (indé-
pendamment de l'ajustement).

Des mesures du champ magnétique moyen nécessaire pour extraire le faisceau sont présentées en fonction
de l'énergie cinétique sur la �gure 3.28 à gauche. Pour une direction d'entrée �xée par le Lohengrin, on
observe que le faisceau est extrait avec quasiment le même champ magnétique pour toute la plage d'énergie
des produits de �ssion. On peut alors conclure que le GFM est focalisant dans l'espace des phases (

−→
P ; X)

en accord avec les mesures réalisées (Ek + direction−→ex; B) (cf. Fig. 3.28 à droite).
La dernière �gure de ce paragraphe (Fig. 3.29) présente l'ajustement de la loi empirique (eq. 3.16) sur des

mesures du 88Brm, 98Y m et le 109Rum qui a permis de déterminer l'exposant de cette loi : α ≈ 0.64± 0, 02.
Nous obtenons une valeur en accord avec la littérature [64]. Ces mesures ont été réalisées à 7.2 mbar d'N2

pour des ions à 90MeV. On observe un bon accord entre les mesures et les calculs pour la zone des fragments
légers. Un dernier point de comparaison fait avec l'123Snm indique un décalage notable entre le calcul et la
mesure. Cette di�érence n'est pas sans rappeler l'écart de calibration entre les fragments lourds et légers dans
une chambre d'ionisation. On peut penser que la charge ionique des fragments lourds est bien évaluée compte
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tenu des résultats obtenus sur la déconvolution des distributions en charge ionique (cf. � 3.3.2 & Fig. 3.21) qui
illustre l'adéquation du modèle de H. D. Betz [40] avec nos mesures. Ce graphique 3.29 permet d'obtenir à la
fois un indicateur de champ magnétique pour le pilotage de l'instrument et la multiplicité des masses �ltrées
pour l'utilisation du GFM sans la séparation du spectromètre Lohengrin en amont ce qui est indispensable
pour le projet FIPPS.

Figure 3.28 � (A gauche) Évolution du champ magnétique moyen en fonction de l'énergie des fragments. (A

droite) Représentation des trajectoires dans l'espace des phases (
−→
P ; X) ≡ (Ek + direction−→ex; B).

Figure 3.29 � Indicateur du champ magnétique en fonction de la masse pour le pilotage de l'instrument et
la quanti�cation de la multiplicité des masses �ltrées pour l'utilisation du GFM sans le �ltre en masse initial
du spectromètre Lohengrin en amont.
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3.4.2 Projet de ligne isobarique pour l'étude de la puissance résiduelle

Un premier projet porte sur l'utilisation du couplage de Lohengrin⊗GFM pour l'étude de la puissance
résiduelle. Ce projet pourrait aussi s'intituler � De l'anomalie neutrino à l'anomalie réacteur � ou pourquoi
l'hypothèse du neutrino stérile est faible compte tenu de la validation récente du modèle standard, mais
surtout de la faiblesse des bases de données nucléaires pour les noyaux riches en neutrons. La collaboration
est bien placée pour observer le manque de données de structure nucléaire pour les � têtes de chaînes � des
produits de �ssion pour lesquelles on ne connaît même pas les Branching Ratio β. Pour extraire les spectres
d'anti-neutrinos, une des méthodes utilisées consiste à évaluer le spectre β via des états e�ectifs pour ajuster
au mieux les spectres d'émissions connus [66, 67]. Les spectres d'anti-neutrinos sont obtenus par conversion
des spectres e�ectifs. Cette méthode demande à avoir une parfaite mesure des spectres β sans distorsion en
énergie. Que cette conversion soit faite pour le spectre β total d'un �ssile ou par isotope puis convolué par
les rendements, l'imprécision sur les mesures d'émission β, γ (appelée puissance résiduelle en physique des
réacteurs) pourrait probablement expliquer ces di�érences de l'ordre de 6%. En e�et les calculs de puissance
résiduelle réalisés au CEA Cadarache [68] indiquent que l'incertitude sur la puissance résiduelle au premier
instant après l'arrêt du réacteur varie de 2,5% à 16% si l'on ne fait varier que les corrélations entre les
rendements. Pour ce calcul, les auteurs ne considèrent que les isotopes ayant une durée de vie non-négligeable
devant 0, 1 s, dimension de temps physiquement mesurable. Si l'on doit tenir compte de tous les isotopes de
très courtes durées de vie, souvent à grand Qβ , l'incertitude attendue est encore plus importante. Il est donc
peu probable que l'incertitude corresponde à l'estimation maximale, mais la con�ance sur l'incertitude estimée
est faible, remettant en cause la �abilité de l'estimation de spectre β et donc des spectres d'anti-neutrinos.
Les mesures intégrales de puissance libérée par isotope �ssile, ou courbe élémentaire de �ssion, possèdent le
même type de biais compte tenu du temps d'irradiation, des isotopes mesurés après arrêt du faisceau, des
corrections de bruits de fond et de captures neutroniques sur le �ssile lui-même ou sur les structures durant
l'irradiation.

Néanmoins des travaux sur l'233U , il ressort que la matrice de corrélations des rendements est constituée
de structures autour de valeurs nulles. Ces corrélations ont donc un impact non-négligeable sur la précision
du spectre obtenue et compte tenu du nombre d'isotopes en jeu, l'incertitude sur le spectreβ déduit ne peut
être moindre de quelques %. Ce projet consiste en la mesure de deux types d'observables :

- la première consiste à réévaluer les rendements en masse (A) et en charge (Z) de l'235U(n, th) pour les
deux pics en utilisant nos méthodes d'analyse et d'estimation de biais a�n de générer une nouvelle
� mesure évaluée � complètement indépendante de toutes mesures et évaluations ;

- le second point consiste à réaliser des mesures di�érentielles de spectres β et γ masse par masse en
utilisant les faisceaux isobariques obtenus par le couplage Lohengrin ⊗ GFM . Dès lors, moyennant
un e�ort important pour caractériser un calorimètre β, γ dans un environnement di�cile comme l'est
Lohengrin, il serait possible de faire un Benchmark entre les calculs et les expériences de la puissance
résiduelle libérée par masse.

Pour ce projet, il ne manque que la volonté d'amener le calorimètre adéquat avec les personnes ayant la
compétence de ce type d'instrument pour réaliser ce programme.

3.4.3 Proposition de projet d'un nouvel instrument : FIssion Prompt Particule
Spectrometer (FIPPS)

Le second objectif en lien avec l'étude des GFM porte sur le projet d'un nouvel instrument nommé FIPPS
pour FIssion Product Prompt gamma ray Spectrometer [63]. Ce projet combine un spectromètre de masse
à une spectrométrie γ de haute résolution (HPGE) et des détecteurs neutrons. Cet instrument permettra de
mesurer sur une ligne de neutrons collimatés les cascades des rayonnements γ et neutrons prompts (énergie,
multiplicité, distribution angulaire) du premier fragment en coïncidence avec l'identi�cation en masse du
second fragment. Pour cela l'instrumentation gamma ou neutron doit être placée au niveau de la cible
d'actinide, ce qui n'est pas possible sur le spectromètre Lohengrin (puisque celle-ci est dans le réacteur).
Pour ce faire, un fragment (A1, Z1) est arrêté dans le support de la cible alors que le second (A2, Z2) est
potentiellement détecté par le �ltre en masse. La méthode expérimentale est basée sur une triple coïncidence :
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- une première coïncidence entre les spectres gamma et la masse �ltrée doit permettre de réaliser une
coupure dans les spectres gamma a�n d'identi�er des transitions discrètes de l'isotope ;

- sur les élèvements sélectionnés, une seconde coïncidence est réalisée avec une raie discrète de (A1, Z1)
entre les détecteurs Germanium, deux à deux, sur une fenêtre de temps de quelques ns.

Le spectre obtenu correspond alors au spectre de gamma prompts du couple (A1, Z1) & (A2, Z2) après cor-
rection des évènements fortuits. Les deux limites de l'expérience sont le taux de comptage en lien avec la
distribution de la réponse en temps des détecteurs (largeur en temps de la coïncidence) et le bruit de fond dû
aux rayonnements ambiants et à l'accumulation de produits de �ssion dans la cible. Ainsi, l'interprétation de
ces spectres obtenus doit se faire avec un code de désexcitation nucléaire prenant en compte les transitions
discrètes comme le permet FIFRELIN. L'objectif est d'évaluer la distribution P (J |E∗) via des méthodes
similaires à celles développées pour les rapport isomériques.

Néanmoins, pour que ce dispositif soit réalisable, il est nécessaire d'avoir une identi�cation en masse
correcte couplée à une bonne e�cacité de détection. Plusieurs solutions sont utilisables mais il faut se rappeler
que dans notre cas, nous souhaitons arrêter un des deux fragments dans la cible pour limiter l'e�et Doppler.
Dès lors les solutions type 2E.2V (Spider [79], Falsta� [78], Ste� [80]) sont à exclure et il est nécessaire de
comparer les dispositifs utilisant un seul bras de détection. Il reste alors deux solutions envisagées :

- une identi�cation EV via une mesure de l'énergie cinétique et du temps de vol du fragment. Obtenir une
grande e�cacité nécessite d'ouvrir les angles solides. Cela implique des corrections de perte d'énergie
qui dépendent grandement de l'angle d'émission. En supposant une résolution en temps de 200ps, une
mesure de l'énergie à 1% et une distance de vol de 50 cm, la résolution en temps ne peut être meilleure
que 1.2% sans les incertitudes sur les corrections de la perte d'énergie et du straggling en énergie (dans
les feuilles des détecteurs de temps de vol ou la fenêtre de la chambre). L'e�cacité de détection d'un
fragment pour un seul bras EV serait autour de εf = 0, 95% pour un détecteur en énergie (chambre
d'ionisation) de 15 x 20 cm². Pour un tel angle solide, sans correction de la trajectoire des ions, la
résolution ne peut être meilleure que σ > 2%.

- une identi�cation avec un GFM permet de focaliser le faisceau entrant au point focal du spectromètre.
Pour une distance de 10 cm entre la cible et l'entrée du spectromètre, nous obtenons une e�cacité
de détection d'un fragment de l'ordre de εf = 1.2% pour une section d'entrée de 15*20 cm² et une
acceptance intrinsèque de 0.5. La résolution en masse est de σ = 1.5% conformément aux résultats
précédents sur les GFM. Néanmoins pour avoir cette résolution en masse, il est nécessaire de connaître
la direction d'entrée du fragment dans le spectromètre. Pour cela il est possible d'utiliser une chambre
axiale avec une identi�cation de la position (x, y) d'entrée dans le GFM via deux grilles orthogonales.
Dans cette logique, la chambre axiale et la chambre d'ionisation à la sortie du GFM permettant
d'identi�er le fragment doivent idéalement fonctionner sans fenêtre (cf. Fig. 3.30).

A première lecture, on remarque une grande similarité entre les deux techniques. Néanmoins on remar-
quera que le GFM peut facilement être dimensionné pour une entrée de 15×40 cm² suivant les études réalisées
au LPSC par Emmanuel Froidefond (service accélérateur du LPSC). Cela double alors l'e�cacité du dispo-
sitif. Pour la technique de temps de vol, cela est nettement plus compliqué d'augmenter l'angle solide sans
détériorer la résolution. Le second point porte sur la propriété de focalisation des GFM qui permet de réaliser
la spectrométrie des fragments sortants a�n d'étudier, entre autres, les isomères ns directement. Cette pos-
sibilité serait un avantage notable pour le programme sur les rapports isomériques prévus par la collaboration.

A titre d'illustration, les taux de comptage prévus auprès des lignes de neutrons thermiques de l'ILL avec
un �ux minimum de 109n/(cm²s) et estimés avec un �ssile de section e�cace moyenne de 70b, une cible de
1 mg, une e�cacité de 0.25% par cristal et une multiplicité gamma de 5 aboutissent aux taux de comptage
suivants :

- 180 000 �ssions par seconde dans la cible

- 2x3585 déclenchements par le GFM pas seconde
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- 2x350 coïncidences (γ & ion) / clover / s

- 2x3.5 coïncidences (γ & ion) / clover / s par rendement de 1%

Les résultats du programme EXILL (Exogam@ILL) attestent déjà de la faisabilité du projet. La particularité
de FIPPS porte sur le remplacement d'une triple coïncidence γ par une coïncidence γ, γ, ion. Celle-ci est
indispensable pour les expériences sur la �ssion a�n de pouvoir identi�er l'énergie cinétique du fragment (via
les chambres d'ionisation axiale et au point focal) et remonter aux distributions en énergie d'excitation-spin
post émission neutron masse par masse. Un couplage de l'instrument avec des détecteurs neutrons permettrait
d'extraire des mesures d'émission neutron par masse avec des incertitudes systématiques di�érentes des
mesures usuelles type (2E) en coïncidence avec des détecteurs de neutrons [81].

Figure 3.30 � Con�guration envisagée pour le projet FIPPS. Les expériences dédiées à l'étude de la �ssion
nécessitent l'usage d'un spectromètre de masse.

Le dimensionnement s'appuie sur la validation du programme de simulation développé au LPSC. Une
première étude magnétique a été réalisée au LPSC permettant d'a�rmer la faisabilité d'un champ magné-
tique de 2 Tesla sur un GAP d'aimant de 40 cm. Pour des raisons d'encombrement, ce projet nécessite des
bobines supraconductrices. La stabilité souhaitée de 0,5% est garantie via des bobines complémentaires de
part et d'autre de l'entrefer. Cette résolution est su�sante compte tenu de la dispersion naturelle dans les
GFM de l'ordre de 1,5%

Si des mesures en spectres de neutrons thermiques à l'ILL permettent d'apporter de nouvelles informations
sur le processus de �ssion pour les isotopes �ssiles, le couplage de ce nouvel instrument à une source de
neutrons rapides ouvrirait les études de �ssion à l'ensemble des actinides présents dans les cycles actuels ou
innovants : U, Pu, Am, Cm. A coté de NFS ou NTOF, Grenoble pourrait o�rir un positionnement intéressant.
Le LPSC, à travers PEREN, dispose d'une des sources de neutrons rapides mono-énergétiques (3 MeV et
14 MeV) les plus intenses en France. Les études sur la protection neutronique de l'instrumentation sont en
cours a�n d'ouvrir la plateforme PEREN à cette thématique.



Conclusion

Ce mémoire sur la problématique des données nucléaires, développée à Grenoble dans le groupe de phy-
sique des réacteurs, présente le savoir faire acquis depuis �n 2010 sur les mesures de fragments de �ssion.
Le premier chapitre s'intéresse aux besoins et aux particularités demandées par la thématique � énergie �
à la description des observables usuelles de la physique nucléaire. En e�et, si l'objectif premier des études
de physique fondamentale est de comprendre les processus mis en ÷uvre via les méthodes et observables
de choix, l'objectif des données nucléaires est non-seulement de comprendre et d'interpréter ces observables,
mais de quali�er les évaluations à di�érentes échelles a�n d'assurer qu'en valeur absolue celles-ci ne soient
pas biaisées et que les incertitudes représentent une réalité. Cette particularité vient du fait que la physique
des réacteurs se base sur les connaissances de ces données évaluées pour étudier la faisabilité de concepts
comme la transmutation, le multi-recyclage, les cycles régénérateurs, etc... Ces données évaluées représentent
la synthèse des connaissances tant du point de vue des expériences que des modèles. Le recours à des outils de
métrologie n'est pas un refuge dans lequel les expérimentateurs souhaitent s'isoler, ces outils correspondent
à des besoins pour évaluer la con�ance des données et tester quantitativement les hypothèses des modèles.
Ce premier chapitre met en évidence l'importance des variances-covariances dans cette démarche et propose
des méthodes pour les estimer. Un point particulier est consacré aux covariances d'origine statistique illus-
trant l'importance d'identi�er l'ensemble statistique dans lequel est réalisée la mesure. Ce dernier point est
spéci�quement le cas dans la problématique des rendements de �ssion, objet principal de ce manuscrit.

Le deuxième chapitre est consacré à la problématique des mesures de rendements. L'accent a été mis sur
le savoir-faire acquis auprès du spectromètre Lohengrin. Celui-ci est avant tout le résultat de la collaboration
fructueuse avec le CEA et l'ILL qui nous ont mis le pied à l'étrier. Le c÷ur du travail porte sur le dévelop-
pement de méthodes d'analyses pour estimer les biais expérimentaux et les incertitudes systématiques. Ce
travail reste nécessairement le préalable pour découvrir et appréhender un nouvel environnement, qui plus
est dans le cas d'un séparateur hors du commun comme le Lohengrin.

De cette collaboration est née l'envie de développer des programmes nouveaux autour des rendements
pour tester le processus de �ssion. Le chapitre 3 n'est pas la présentation de nos résultats, il est la démonstra-
tion de la faisabilité de ces projets. Pour l'instant rien n'est acquis, je dirais que l'on doit maintenant savoir
faire quelque chose de propre et d'utile. Trois projets sont présentés.
Le premier propose de ré-explorer la région symétrique comme sonde du processus de �ssion. Une analyse
des distributions en énergie cinétique est discutée au regard des rendements de �ssion. L'apparition d'une
double structure en énergie cinétique, robuste aux corrections et aux biais envisageables, semble prouver pour
la première fois l'existence de modes dans la �ssion induite par neutrons thermiques des actinides (région
des uraniums), comme cela avait été montré à haute énergie de neutrons ou dans la région des Fermiums.
Ce résultat permet de valider une interprétation modale de la �ssion et d'initier une nouvelle génération
d'évaluations incluant les modèles comme prior de l'analyse, ce qui n'est pas actuellement le cas pour les
rendements. L'ajout d'un temps de vol auprès du Lohengrin permettra une identi�cation par triple coïnci-
dences (∆E×E)×TOF a�n d'exclure tous les doutes sur l'analyse et élargir ces études aux autres actinides
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d'intérêt pour le cycle du combustible (isotopes d'uranium, plutonium, américium et curium) mesurables sur
Lohengrin.

Le deuxième projet s'oriente vers un nouveau programme de mesures de rapports isomériques dans le but
de redé�nir le moment angulaire emporté par les fragments de �ssion. L'objectif est de constituer une biblio-
thèque de données élargies a�n de fournir des tests aux modèles utiles pour les évaluations. Ce programme
entre dans le cadre de la modélisation des spectres de particules promptes (gamma et neutrons) émis par le
combustible, modélisation pour laquelle la question du moment angulaire est centrale. Une analyse statistique
permet d'extraire les distributions de probabilité (pdf ) dans le plan moment angulaire - énergie d'excitation
associées à chaque rapport isomérique. Cela permet d'analyser les chemins de désexcitation possibles et de
mettre une contrainte forte sur le moment angulaire emporté par les fragments post-émission neutrons. Une
discussion sur le cas de l'132Sn a permis d'illustrer des limites des modèles existants.
Le dernier projet représente les perspectives des travaux engagés sur les spectromètres magnétique gazeux
(GFM). Deux axes s'ouvrent alors. Le premier axe propose le couplage d'un GFM au spectromètre Lohengrin
a�n de produire des faisceaux isobariques. L'objectif est de segmenter les mesures de puissance résiduelle dé-
gagée par les produits de �ssion en réalisant des mesures par chaine isobarique. L'augmentation du nombre
d'observables (autant que le nombre de masses produites) et la modélisation des chaînes isobariques une
par une devraient permettre d'améliorer la précision de l'analyse en évitant les compensations d'erreurs a�n
d'identi�er les noyaux pour lesquels les données de structure nucléaire et de décroissance sont incohérentes
avec les mesures. Cela revient à faire une analyse semi-intégrale comme test de l'ensemble des données né-
cessaires à la thématique (structure, décroissance et de �ssion), à l'image de ce que est fait à l'échelle des
réacteurs expérimentaux. Le second axe porte sur le développement d'un nouveau spectromètre (FIPPS)
prévu pour étudier, entre autres, les spectres en énergie des particules promptes par fragment de �ssion.
Celui-ci prévoit le couplage de détecteurs Germanium à un spectromètre GFM. Les connaissances et les
outils développés pour ce type d'instrument ont permis de démontrer les conditions de faisabilité du projet.
La complémentarité avec les mesures de rapports isomériques sera idéal pour tester et valider à la fois les
modèles de générations de spin, de physique nucléaire et les connaissances en structure nucléaire.

L'accompagnement de doctorants dans ces réalisations est sans conteste la clé de la réussite. En tant que
maître de conférences, l'ajustement du calendrier aux contraintes expérimentales est un e�ort de tous les
instants. Durant les travaux de thèse d'Abdelaziz Chebboubi, nous avons réussi le tour de force d'e�ectuer,
par deux fois, près de cent jours d'expériences par an (week-end compris) pour lesquels plus de la moitié des
données ont été analysées ou le seront par le LPSC. Il est indéniable que l'adéquation encadrant-doctorant
est un préalable pour garantir à la fois le confort et la puissance de travail nécessaire à ces programmes de
données nucléaires de grande ampleur. La suite de ce programme me semble toute tracée et aujourd'hui nous
pouvons nous satisfaire d'avoir ouvert su�samment de portes pour nous laisser le choix dans l'orientation de
nos activités durant les prochaines années.



Annexe A

Mesure d'une observable par méthode de

coïncidence

- Analyse de l'incertitude associée - Distribution de probabilité
associée à un ensemble

A.1 Méthodologie d'analyse

A.1.1 Calcul d'une observable par méthode de coïncidences

La mesure d'e�cacité d'une chambre à �ssion est obtenue par la détection en coïncidence des fragments
et des neutrons de �ssion : une chambre d'ionisation identi�e les fragments de �ssion et un détecteur C6D6
détecte les rayonnements gamma et les neutrons. L'identi�cation des neutrons est obtenue par une discrimi-
nation de forme des signaux (PSD). Le nombre de fragments de �ssion Nf (ou le nombre de neutrons Nn)
détecté est donné par la relation suivante :

Nf = Nev.Pf (A.1)

où Pf (Pn) est la probabilité de détecter un fragment (neutron) i.e. son e�cacité et Nev le nombre
d'évènements de �ssion lors de l'expérience. Le nombre de coïncidences s'écrit alors :

Nc = Nev.Pn·Pf = Nev.Pc· (A.2)

où Pc est la probabilité de faire coïncidence neutron � fragment. L'e�cacité de la chambre à �ssion ie sa
probabilité de détecter le fragment s'écrit :

Pf =
Nc
Nn

(A.3)

Cette probabilité correspond au rapport de deux variables aléatoires associées des ensembles non-disjoints
comme le montre la �gure A.1.

A.1.2 Incertitude associée à ce type de mesures : distribution de probabilité
associée à un ensemble

A.1.2.1 Positionnement du problème

Le calcul de l'incertitude sur la probabilité de détecter un fragment (ici identique à l'e�cacité du détecteur
dans ce problème) est obtenu en appliquant la théorie des perturbations généralisées [10] :

100
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Figure A.1 � Ensembles représentant les évènements �ssion, fragments détectés, neutrons détectés. N0

correspond aux évènements non détectés.

V ar(pf )

(pf )2
=
V ar(Nc)

(Nc)2
+
V ar(Nn)

(Nn)2
− 2 · Cov(Nc;Nn)

Nc ·Nn
(A.4)

Pour déterminer l'incertitude sur la probabilité de détecter un fragment, il faut tout d'abord dé�nir la loi
de distribution associée aux di�érentes variables aléatoires correspondant au problème. Pour chaque détecteur
pris isolément, on peut considérer qu'il y a deux issues au problème : soit la détection de l'évènement avec une
probabilité p soit la non-détection avec une probabilité (1− p). Dès lors la distribution associée à la variable
aléatoire Nf (ou Nn ou Nc) est une distribution binomiale et la probabilité P (k) de détecter k évènements
s'écrit :

P (k) = CkNev
pk · (1− p)Nev−k (A.5)

où Nev est le nombre d'évènements réalisés (dans notre cas le nombre de �ssions). La valeur moyenne de
cette distribution et sa variance sont dé�nies par les relations suivantes :

N̄ = Nev · p −−−−−→
Nev→∞

µ (A.6)

V ar(N) = Nev · p · (1− p) −−−→
p�1

Nev · p −−−−−→
Nev→∞

µ (A.7)

où µ est la limite de la valeur moyenne mesurée lorsque le nombre d'évènements tend vers l'in�ni. Les relations
(eq. A.7) permettent de retrouver dans le cas des faibles probabilités d'événements, l'égalité de la variance
et de la moyenne N̄ et donc la relation � classique � de l'écart-type en

√
N̄ . Dans ce cas, la loi binomiale

tend vers une loi de Poisson d'où vient cette propriété usuellement utilisée. Dans la logique d'une mesure, en
supposant que la probabilité de détecter un évènement soit faible devant l'unité, on considère que le taux de
comptage mesuré est compatible avec la valeur moyenne µ à plus ou moins un (respectivement deux, trois. . .)
écart type σ =

√
N̄ dans x% (respectivement y%, z% . . .) des cas. Cette probabilité x que la mesure soit

compatible avec la valeur limite µ à un sigma près dépend de la loi de distribution, a priori la loi de Poisson.
Toutefois pour des temps de mesure longs et des statistiques importantes (~milliers), le théorème central
limite permet de montrer que la loi de distribution des évènements tend vers une gaussienne de moyenne N̄
et d'écart-type

√
N̄ , héritage de la faible probabilité de détection. Pour une gaussienne, on obtient les niveaux

de con�ance bien connus :

P (µ− σ ≤ N ≤ µ+ σ) ≈ 68, 3% (A.8)

P (µ− 2σ ≤ N ≤ µ+ 2σ) ≈ 95, 5% (A.9)

P (µ− 3σ ≤ N ≤ µ+ 3σ) ≈ 99, 7% (A.10)

A.1.2.2 Ensembles d'évènements ne suivant pas une loi binomiale a priori

Si l'on s'intéresse aux évènements � fragment seul � (Nfs) ou � neutron seul � (Nns), alors la loi de
distribution n'est plus une binomiale puisque l'on écrit le dénombrement de ces évènements simples comme
le produit de probabilités :
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Nfs = Nev · pf · (1− pn) (A.11)

Nfs = Nev · pn · (1− pf ) (A.12)

On se ramène à l'expression d'une binomiale en dé�nissant la probabilité de � fragment seul � ou � neutron
seul � comme suit :

Nfs = Nev · pfs (A.13)

Nfs = Nev · pns (A.14)

Pour retomber sur une solution simple, on admet que pour des probabilités faibles devant l'unité , les
évènements simples suivent une loi de Poisson avec un écart-type en

√
N̄ . Nota bene : fondamentalement la

distribution n'est pas binomiale et, par conséquent, pour des probabilités de détection non-négligeables devant
l'unité, la loi de distribution est une loi multinomiale (donc pas simple) avec des corrélations non-négligeables
entre les ensembles. Pour des probabilités pfs � 1 & pns � 1, on pourra considérer les ensembles � fragment
seul� ; � neutron seul � et coïncidence comme des ensembles disjoints et indépendants.

A.1.2.3 Approche a priori exacte : distribution multinomiale

Pour décrire correctement l'ensemble des évènements Nf , Nc, Nn, il faut utiliser les distributions mul-
tinomiales. On dé�nit un nombre m d'issues possibles au problème (au lieu de deux dans le cas binomial)
correspondant aux possibilités de détection suivant le dispositif expérimental Ainsi, dans le cas présent, quatre
issues (m=4) nous intéressent pour décrire le problème :

- détection d'un fragment seul avec une probabilité : pfs = pf · (1− pn)

- détection d'un neutron seul avec une probabilité : pns = pn · (1− pf )

- détection d'un évènement coïncidence avec une probabilité : pc = pf · pn
- aucune détection de particule avec une probabilité : p0 = (1− pf ) · (1− pn)

Pour chacune de ces issues, une variable aléatoire Ni est associée à chaque probabilité Pi avec i = 1; . . . ;m.
L'ensemble de ces probabilités et de ces évènements véri�e les règles de sommes suivantes :

m∑
i=1

pi = 1 ;

m∑
i=1

Ni = Nev (A.15)

La probabilité d'avoir le multiplet (N1, . . . , Nm) s'obtient par la relation suivante :

p(N1, . . ., Nm) =
Nev!

N1!...Nm!
· pN1

1 ......pNm
m (A.16)

Chacune des variables reste une variable binomiale dont les moyennes, les variances et les covariances sont
dé�nies ci-dessous :

N̄i = E [Ni] = Nev · pi (A.17)

V ar(Ni) = Nev · pi · (1− pi) (A.18)

Cov(Ni;Nj) = −Nev · Pi · Pj (A.19)

La corrélation entre deux variables aléatoires s'écrit alors :

Corr(Ni;Nj) =
Cov(Ni;Nj)√

V ar(Ni) · V ar(Nj)
=

−Pi · Pj√
pi · (1− pi) · pj · (1− pj)

(A.20)

Celle-ci dépend uniquement des probabilités partielles et non du nombre total d'évènements Nev considéré.
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A.1.2.4 Comparaison des di�érentes approches pour le calcul des incertitudes statistiques

Trois méthodes vont être proposées pour appréhender l'analyse des évènements correspondant à la �gure
(Fig. A.1). Le but de cette démarche est de dé�nir les �uctuations statistiques expérimentales attendues
partant d'un cas où les probabilités de détections des évènements sont connues.

* Première méthode : analyses des ensembles fragment et neutron
On vient de voir que la distribution des nombres de fragments Nf ou de neutrons Nn suivait strictement

une loi binomiale. Par conséquent, quelles que soient les probabilités de détection, on peut calculer les écart-
types respectifs. Toutefois, les deux ensembles n'étant pas disjoints, il existe une corrélation entre ces deux
variables aléatoires. On peut écrire le nombre de fragments comme la somme des � fragments seuls � et des
coïncidences :

Nf = Nfs +Nc &Nn = Nns +Nc (A.21)

Dans le cas général, on obtient la relation générale suivant la théorie des perturbations :

Cov(Nc;Nn) = E [∆Nn ·∆Nc] = E
[
(∆Nc)

2
]

+ E [∆Nc ·∆Nns] = V ar(Nc) + Cov(Nc;Nns) (A.22)

Dans un premier temps, nous allons faire l'hypothèse que les sous-ensembles � coïncidence � et � neu-
tron seul � sont indépendants. Nous verrons que la méthode 3 : analyse multinomiale, prend le contre-pied
de cette analyse. On reviendra sur cette hypothèse d'indépendance (ou de non-corrélation) dans la partie
� interprétation physique �. Dès lors, le terme de covariance entre Nc et Nn n'est formellement jamais nul :

Cov(Nc;Nn) = V ar(Nc) (A.23)

Pour déterminer la variance du nombre de coïncidences, on se retrouve dans la discussion précédente sur
la loi de distribution des variables aléatoires. Dans le cas où la loi de distribution des variables aléatoires suit
une loi de Poisson, i.e. pour des probabilités faibles d'évènements, alors selon les équations (eq. A.4),
(eq. A.7) et (eq. A.22) on obtient :

V ar(pf )

(pf )2
=

V ar(Nc)

(Nc)2
+
V ar(Nn)

(Nn)2
− 2 · V ar(Nc)

Nc ·Nn
(A.24)

V ar(pf )

(pf )2
=

1

Nc
− 1

Nn
s.siDistributionPoisson (A.25)

Dans le cas où les probabilités de détection sont non-négligeables devant l'unité et que les variables
aléatoires suivent nécessairement une loi binomiale, alors l'incertitude sur la détection des fragments de
�ssion devient selon les équations (eq. A.4), (eq. A.7) et (eq. A.22) :

V ar(pf )

(pf )2
=

(1− pn)

Nn
+

(1− pc)
Nc

− 2 · (1− pc)
Nn

(A.26)

* Deuxième méthode : analyses des ensembles fragment seul Nfs et neutron seul Nns
Si l'on suppose les ensembles � fragment seul � Nfs, � neutron seul � Nns, coïncidence Nc, ces ensembles ne

suivent pas une distribution binomiale. Ces ensembles sont disjoints et il est possible de réécrire les ensembles
fragments et neutrons comme une composition de ces derniers :

Nev = Nfs +Nns +Nc (A.27)

Nn = Nns +Nc et V ar(Nn) = V ar(Nns) + V ar(Nc) + 2 · Cov(V ar(Nns;Nc) (A.28)

Nf = Nfs +Nc et V ar(Nf ) = V ar(Nfs) + V ar(Nc) + 2 · Cov(V ar(Nfs;Nc) (A.29)
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Dès lors, les termes de covariances entre Nfs, Nns et Nc sont nuls :

Cov(V ar(Nns;Nc) = E [∆Nns; ∆Nc] = 0 ; (A.30)

Cov(V ar(Nfs;Nc) = E [∆Nfs; ∆Nc] = 0 ; (A.31)

Cov(V ar(Nns;Nfs) = E [∆Nns; ∆Nfs] = 0 ; (A.32)

et la variance de la probabilité de détecter un fragment (ici l'e�cacité de la chambre d'ionisation)
s'écrit selon l'équation suivante :

pf =
Nc
Nn

+
Nc

Nns +Nc
=

1

1 + α
avec α =

Nns
Nc

(A.33)

V ar(pf )

(pf )2
=

(
α

1 + α

)2

· V ar(α)

α2
(A.34)

V ar(α)

α2
=

V ar(Nns)

(Nns)2
+
V ar(Nc)

(Nc)2
=

{
1

Nnx
+ 1

Nc
si distributions dePoisson

1−pns

Nns
+ 1−pc

Nc
si distributions binomiales

(A.35)

* Troisième méthode : distribution multinomiale
En décrivant l'ensemble �ssion par les sous-ensembles :

- �fragment seul� auquel est associée la variable aléatoire Nfs ;

- �neutron seul� auquel est associée la variable aléatoire Nns ;

- �coïncidence� à auquel est associée la variable aléatoire Nc ;

- �nul� correspondant à aucune détection de particule d'un évènement �ssion on associe la variable
aléatoire N0 ;

alors les nombres de neutrons et de coïncidences et leur variance associée permettant de dé�nir la probabilité
de détecter un fragment de �ssion (ici l'e�cacité de la chambre d'ionisation) s'obtiennent par les
relations suivantes :

Nev = Nfs +Nns +Nc (A.36)

Nn = Nns +Nc et V ar(Nn) = V ar(Nns) + V ar(Nc) + 2 · Cov(V ar(Nns;Nc) (A.37)

V ar(Nn) = Nev · pns · (1− pns) +Nev · pc · (1− pc) + 2 · (−Nev · Pns · Pc) (A.38)

La probabilité de détecter un fragment et sa variance s'écrivent selon les équations ci-dessous :

pf =
Nc
Nn

+
Nc

Nns +Nc
=

1

1 + α
avec α =

Nns
Nc

(A.39)

V ar(pf )

(pf )2
=

(
α

1 + α

)2

· V ar(α)

α2
(A.40)

V ar(α)

α2
=

V ar(Nns)

(Nns)2
+
V ar(Nc)

(Nc)2
− 2 · Cov(Nc;Nn)

Nc ·Nn
(A.41)

V ar(α)

α2
=

Nev · pns · (1− pns)
(Nev · pns)2

+
Nev · pc · (1− pc)

(Nev · pv)2
− 2 · −Nev · Pns · Pc

N2
ev · pns · pc

(A.42)

V ar(α)

α2
=

(1− pns)
Nev · pns

+
Nev · pc · (1− pc)

Nev · pc
+

2

Nev
(A.43)
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*Analyse des méthodes
Le tableau A.1 présente trois calculs d'incertitudes sur les probabilités de détection des fragments (Pf)

pour trois probabilités di�érentes de détection dans la chambre d'ionisation. L'objectif est de montrer l'im-
portance des hypothèses sur les variables aléatoires associées aux mesures dans l'évaluation des incertitudes
statistiques. Pour les probabilités dé�nies sur les deux premières lignes de chaque tableau (Tab. A.1), les
taux de comptage attendus et leurs incertitudes sont calculés suivant les di�érentes méthodes. Les cases
blanches correspondent aux valeurs associées aux variables aléatoires utilisées pour décrire le problème ; les
cases grisées correspondent aux variables reconstruites. Sur la partie de droite des tableaux, les valeurs de
probabilités de détection des fragments (pf ) et leurs incertitudes relatives σ(pf )/pf sont déterminées suivant
les méthodes détaillées précédemment. Les valeurs d'incertitudes dans les cases jaunes représentent les calculs
de référence a priori (méthode 3 - multinomiale) correspondant à la prise en compte exacte de la nature
multinomiale des variables aléatoires Nfs, Nns et Nc. Ces variables aléatoires ne sont pas nécessairement
associées aux observables physiques 1 : dans notre cas, nous mesurons le nombre de fragments Nf , le nombre
de neutrons Nn et le nombre de coïncidences Nc.

Incertitudes sur les paramètres : Pour chacune des méthodes, les incertitudes associées aux para-
mètres ont été calculées que ce soient des observables d'analyses (cases blanches) ou des observables recons-
truites (cases grises) : e.g. Nf n'est pas une variable aléatoire utilisée pour l'analyse multinomiale ; cette
variable est donc reconstruite à partir des variables Nfs et Nc en tenant compte des covariances dé�nies
par la distribution multinomiale. Pour une même variable aléatoire et une même valeur moyenne, suivant
la méthode utilisée, on observe des di�érences entre les écart-types allant jusqu'à un facteur 9. Dans le cas
où l'on s'intéresse au nombre de fragments détectés Nf avec une e�cacité de détection de 0,9 (probabilité
de détection Pf = 0, 9), on observe que les analyses binomiales ou multinomiales 2 sont indispensables pour
ne pas surestimer les incertitudes statistiques. Concernant le nombre de fragments seuls Nfs, on observe une
grande dispersion des incertitudes suivant les méthodes. Un des biais de la méthode 1 est probablement issu
de l'estimation ad hoc des corrélations entre les variables aléatoires Nf , Nn et Nc. Le tableau A.2 présente
les corrélations entre les variables aléatoires dé�nies dans l'analyse : (Nf , Nn, Nc) pour la méthode 1 et (Nfs,
Nns, Nc) pour les méthodes 2 et 3. Si l'on regarde les di�érences entre les écart-types calculés suivant les trois
méthodes, on observera qu'il existe des di�érences notables uniquement lorsque les probabilités de détection
sont non-négligeables et que les termes de corrélations divergent entre ces méthodes.

Incertitudes sur les probabilités mesurées : Les deux premières méthodes dans l'approximation �
poissonienne � donnent, étonnamment, les mêmes résultats que la méthode multinomiale si l'on tient compte
des covariances entre les paramètres. La méthode binomiale prévoit systématiquement une incertitude in-
férieure aux autres méthodes (dans le cas où les covariances entre les paramètres sont prises en compte).
On observe une compensation d'erreurs qui est propre à cette analyse mais qui ne peut en aucun cas être
généralisée. L'interprétation des corrélations est donc indispensable pour comparer les méthodes.

Interprétation des covariances des paramètres : Les dé�nitions des termes des covariances dans le
tableau A.2 pour la méthode 1 (eq. A.22) et pour la méthode multinomiale (méthode 3) (eq. A.17) abou-
tissent à des valeurs de covariances di�érentes mais surtout de signes opposés. Cette di�érence de signes
vient du positionnement du problème physique par rapport aux modèles statistiques. La méthode 2, quant
à elle, annule les corrélations par la construction d'ensembles disjoints auxquels sont associées les variables
aléatoires Nfs, Nns et Nc. Dans la loi multinomiale, la description des nombres de fragments seuls, de neu-
trons seuls et de coïncidences est étudiée pour un nombre d'évènements �ssion Nev donné. Autrement dit, en
reproduisant un grand nombre de fois une expérience avec exactement Nev évènements �ssion, les répartitions
des nombres de fragments, de neutrons et de coïncidences suivent chacune une loi binomiale (eq A.17) mais

1. Il est cependant à noter que la mesure en coïncidence et avec un veto permettrait de mesurer Nfs, Nns et Nc et donc
d'associer une variable aléatoire à chaque observable physique.

2. Dans le cas d'une distribution multinomiale, chaque variable reste une variable binomiale avec les mêmes relations pour
les variances des variables aléatoires. La seule di�érence porte sur les covariances qui sont explicitement dé�nies dans la loi
multinomiale.
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Table A.1 � Calculs des incertitudes suivant les di�érentes hypothèses avec des probabilités dé�nies pour
la détection des fragments (pf ) et des neutrons (pn). Les cases blanches correspondent aux valeurs associées
aux variables aléatoires utilisées pour décrire le problème ; les cases grises correspondent aux variables
reconstruites. A faible probabilité (tableau du haut), comme prévu, les incertitudes sont similaires ; à
probabilité de détection de fragment élevée (e�cacité de la chambre d'ionisation autour de 90%) l'écart type
sur le résultat varie énormément suivant les approximations réalisées. Le chi�re en rouge dans le tableau
de droite donnant l'incertitude sur la probabilité de �ssion (ici l'e�cacité de la chambre d'ionisation) est
l'incertitude la plus crédible car a priori aucune approximation n'est réalisée.
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Table A.2 � Comparaison des corrélations des variables aléatoires suivant les di�érentes méthodes d'analyse
pour deux jeux de probabilités di�érentes : (pf ; pn) = (0, 1; 0, 1) en haut, (pf ; pn) = (0, 9; 0, 1) en bas. Dans
la colonne de droite du second tableau, la variation de la corrélation entre les nombres de fragments et de
coïncidences vient directement de l'évaluation de l'incertitude sur le nombre de fragments Nf (voir Tab. A.1).

covariances des variables utilisées covariances des variables utilisées
Méthode 1 Poisson corr (Nn ;Nc) 0,32 corr (Nf ;Nc) 0,32
Méthode 1 Binomiale corr (Nn ;Nc) 0,33 corr (Nf ;Nc) 0,33

Méthode 2 corr(Nns ;Nc) dé�ni égale à 0 corr(Nns ;Nc) dé�ni égale à 0
Méthode 3 corr (Nns ;Nc) -0,03 corr (Nfs ;Nc) -0,03

covariances des variables utilisées covariances des variables utilisées
Méthode 1 Poisson corr (Nn ;Nc) 0,95 corr (Nf ;Nc) 0,32
Méthode 1 Binomiale corr (Nn ;Nc) 0,95 corr (Nf ;Nc) 0,95

Méthode 2 corr(Nns ;Nc) dé�ni égale à 0 corr(Nns ;Nc) dé�ni égale à 0
Méthode 3 corr (Nns ;Nc) -0,03 corr (Nfs ;Nc) -0,65

la variation d'un paramètre à Nev constant implique une variation opposée des autres paramètres, ce qui se
traduit par des termes de covariances négatifs comme dé�nis dans cette loi statistique (eq A.17). Dans la
méthode 1, la construction des variables aléatoires est réalisée sur les observables physiques détectées ie le
nombre de fragments Nf , de neutrons Nn et de coïncidences Nc. Dans cette méthode, on suppose qu'une
variation d'une des observables, par exemple Nf , entraîne une variation du nombre d'évènements �ssion Nev.
Par conséquent, une variation du nombre de fragments détectés peut entraîner une variation du nombre de
coïncidences et donc du nombre de neutrons ; cela implique une covariance dé�nie positive dans cette inter-
prétation (eq A.22). La di�érence sur les valeurs des corrélations (eq A.20) vient de l'évaluation des variances
des paramètres suivant une distribution binomiale ou poissonnienne (Tab. A.2). Dans une analyse où on choi-
sit de sélectionner un nombre d'évènements Nev donné, c'est une loi multinomiale qu'il faut appliquer. C'est
typiquement le cas pour les mesures relatives (eg : l'analyse en physique des particules ou plus généralement
des mesures en coïncidence). La méthode d'analyse adaptée est donc naturellement la méthode multinomiale.

Dans les mesures réalisées dans notre domaine , la reproductibilité des expériences ne passe pas
par la sélection de plusieurs groupes d'évènements �ssion Nev mais par la sélection de Nf , Nn ou Nc en
vue de dé�nir la distribution du nombre d'évènements �ssion Nev estimé. L'observable Nev est dès lors une
observable reconstruite qui ne suit pas a priori une loi de distribution binomiale mais qui est le résultat de la
convolution de la distribution du nombre moyen de particules détectées (Nf , Nn ou Nc) et de la probabilité
de détecter cette particule (pf , pn ou pc). Dans ce cas-ci, l'analyse suivant la méthode 1 semble plus en
adéquation avec la méthode expérimentale pour réaliser des mesures absolues. Autrement dit, les mesures à
Nf ou Nn ou Nc �xé (ie physiquement le trigger de l'acquisition) di�èrent dans leur analyse statistique et
leur interprétation des mesures réalisées à Nfs +Nns +Nc = Nf +Nn−Nc = Nev �xé. Il est donc nécessaire
de �xer les variables aléatoires du problème aux observables physiques mesurées.

Méthodologie d'analyse :
La première constatation qui n'a été qu'à peine évoquée est la nécessité absolue de prendre en compte

les covariances des paramètres sous peine de biaiser l'évaluation des écart-types même à faibles probabilités.
Pour des détecteurs de faible e�cacité, le calcul le plus simple et le plus proche du calcul exact correspond
au cas où l'on associe/considère une distribution de Poisson aux variables aléatoires associées aux taux de
comptage � simples � (Nfs, Nns et Nc) (méthode 2) en supposant ces distributions indépendantes. Pour
des détecteurs de grande e�cacité, il est indispensable d'utiliser la loi exacte de la variable aléatoire associée
à une observable donnée. Le choix des observables expérimentales doit être judicieux a�n de limiter l'impact
des corrélations dans l'estimation des paramètres (cf. Tab. A.1 di�érences des variances de Nf et Nfs suivant
les méthodes) :
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- par exemple, pour l'évaluation des taux de comptage nécessaires à l'analyse des sections e�caces
(nombre de fragments Nf , nombre de neutrons Nn, etc. . .), l'utilisation de l'analyse binomiale est
indispensable pour estimer au plus juste les incertitudes statistiques. Dès lors, pour une expérience
avec des détecteurs de grande e�cacité non-segmentés, il faut être en mesure d'évaluer non seulement
les taux de comptage (Ni) utiles à l'analyse mais aussi la probabilité (pi) de détecter les évènements
a�n d'extraire l'incertitude sur les résultats obtenus. L'électronique du dispositif doit donc être prévue
pour mesurer in situ ces probabilités avec la géométrie et les cibles d'actinides qui serviront in �ne à
l'expérience.

- dans le cas de mesures relatives comme l'est la mesure d'une probabilité de détecter une particule par
méthode de coïncidence, les di�érentes méthodes donnent un même résultat par le jeu des compensa-
tions d'erreurs via les termes de covariances. Dans ce cas, La méthode 2 ne présente pas de biais dès
lors que les variances binomiales sont respectées. En annexe, un calcul identique au tableau A.1 pour
un nombre d'évènements Nev = 10 000 est présenté.

Pour les expériences menées sur le 233U à Geel avec la multi-chambre d'ionisation de grande e�cacité, il est
nécessaire de faire les calculs en ne faisant pas d'hypothèses erronées sur les lois de distribution des variables
aléatoires associées aux observables sachant que la probabilité de détection des fragments est proche de l'unité.
Le calcul des variances par la méthode 1 suivant la loi binomiale est incontournable. Dans le cas général,
les équations suivantes indiquent le lien entre les grandeurs mesurées (moyenne et variance) et le nombre
d'évènements �ssion ainsi que la probabilité de détection des fragments [1] :

{
N̄f = Nev · pf

V ar(Nf ) = Nev · pf · (1− pf )

}
→

 pf = 1− V ar(Nf )

N̄f

Nev =
N̄f

2

N̄f−V ar(Nf )

(A.44)

Pour ces expériences, la connaissance du nombre moyen et la probabilité de détection des fragments, est
indispensable pour extraire l'incertitude sur le nombre de fragments détectés et le nombre d'évènements
�ssion Nev qui se sont produits durant l'expérience :{

N̄f = E [Nf ] ≡ Nev · pf
pf = Nc

Nn
≡ 1− V ar(Nf )

N̄f

}
→

{
V ar(Nf ) = N̄f (1− pf )

Nev =
N̄f

pf

(A.45)

Interprétation physique de l'ensemble de travail pour une expérience donnée :
Dans cette partie, nous revenons sur l'interprétation physique de l'hypothèse cov(Nc;Nns) = 0 des équa-

tions (eq. A.22) et (eq. A.23). Ce terme de covariance varie si l'on se place dans un ensemble où le nombre
d'évènements Nev est connu (contraint) ou non :

- si le nombre d'évènements Nev est connu, on est sur une approche multinomiale et par conséquent une
augmentation d'un sous-ensemble engendrera une diminution des autres sous-ensembles. Ainsi, la distribu-
tion multinomiale possède des termes de covariances négatifs entre sous-ensembles (cf. Fig. A.2 en haut).
L'interprétation physique correspond au fait que l'on travaille à un nombre total d'évènements �xé, Nev,
équivalent à un volume �xé. Une autre façon de voir le problème correspond au fait que l'on peut rajou-
ter une contrainte supplémentaire car l'on connaît le nombre total d'évènements : c'est la règle de somme
Nf + Nn + N0 = Nev = cte. L'illustration parfaite correspond à l'analyse dans des expériences de physique
de particules où il est possible de dé�nir le nombre de collisions réalisées durant l'expérience a�n d'analyser
les di�érents canaux de désintégration.

- si dans un autre cas, on ne sait pas le nombre d'évènements au total, alors on se place dans une approche
où toutes les variables aléatoires sont binomiales (cf. Fig. A.2 en bas). Ce faisant, il est possible d'avoir le
nombre d'évènements détectés mais il est impossible d'avoir une certitude sur le nombre total d'évènements
Nev. Par conséquent il n'est pas possible de �xer une contrainte (règle de somme) sur ce nombre Nev. Ainsi,
on se place dans le cas où une �uctuation d'un sous-ensemble fera augmenter le nombre d'évènements détectés
et le nombre total d'évènements Nev. La règle de somme incomplète est la suivante Nf + Nn = Nev − N0
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Figure A.2 � (en haut) Schéma illustrant la contrainte imposée par la connaissance du nombre total
d'évènements Nev. Les �uctuations sont illustrées par les traits dédoublés ; le trait plein illustre la contrainte
sur le nombre total d'évènements. Dans ce cas, la règle de somme s'applique pour la méthode 1 (Nf+Nn+N0 =
Nev = cte) est complète ou de manière identique pour les méthodes 2 et 3 Nfs+Nns+Nc+N0 = Nev = cte.
Dans ce cas, le nombre total d'évènements est �xé par l'expérience (si on utilise cette information).
(en bas) Schéma illustrant l'absence de contrainte imposée par la connaissance partielle du nombre total
d'évènements détectés (et non créés) Nf +Nn. Les �uctuations sont illustrées par les traits dédoublés. Dans
ce cas, la règle de somme qui s'applique pour la méthode 1 (Nf + Nn = Nev − N0) est incomplète (ou de
manière identique pour les méthodes 2 et 3, Nfs + Nns + Nc = Nev − N0). Dans ce cas, le nombre total
d'évènements ne peut être �xé par l'expérience.

et on fait l'hypothèse de ne pas la �xer. L'analogie physique correspond au fait que l'on ne contraint pas le
volume du système, ce qui revient à dé�nir les sous-ensembles comme indépendants.

Dans les deux cas, on modélise par des hypothèses di�érentes l'ensemble de travail. A mon sens, dans nos
expériences, on ne connaît pas le nombre de �ssion mais uniquement le nombre de fragments détectés pour
les expériences induites par neutrons. Pour les expériences en transfert (voir ci-dessous), on connaît certes
le nombre de particules légères détectées nommées � singles �, mais le sous ensemble "coïncidence" dépend
de l'ensemble fragment détecté, ensemble qui n'est pas inclus dans l'ensemble "Singles". Par conséquent, on
doit placer le problème dans l'ensemble des évènements � transfert � totaux qui n'est pas accessible car on
ne mesure pas les � Singles � dans 4π stéradian avec une e�cacité de 1. On est encore une fois dans une
série de sous-ensembles sans pouvoir contraindre le nombre total d'évènements ; ie le volume de l'ensemble
global de travail n'est pas contraint. Tout le problème revient à écrire l'équation de l'analyse et d'analyser
les contraintes. Après, il � su�t � de propager les incertitudes dans le schéma imposé.

Conclusion

L'objectif de cette étude est de véri�er les calculs sur les incertitudes statistiques dans un cas connu
puisque les probabilités d'évènements sont dé�nies. Les résultats obtenus montrent que les évaluations des
écart-types statistiques selon les di�érentes méthodes sont cohérentes lorsque l'on se place dans le cas où
les probabilités de détecter des évènements sont faibles devant l'unité. Ce dernier point valide l'utilisation
d'une loi de poisson pour décrire ces évènements. Lorsque l'on s'écarte des probabilités faibles devant l'unité,
le recours aux distributions binomiales et multinomiales est indispensable pour évaluer correctement les
variances et les corrélations des paramètres statistiques. Le choix de la méthode d'analyse statistique doit
être fait en parfaite adéquation avec les observables physiques mesurées et les observables reconstruites in
�ne. L'utilisation aveugle d'une règle de propagation des incertitudes est à l'origine de biais dans l'évaluation
des incertitudes statistiques. Ceci peut générer � des cohérences � ou des � régularités � dans les matrices de
covariances comme on l'a observé dans les mesures de section e�cace de �ssion de l'243Am. Ces régularités
s'expriment par des déterminants nuls associés aux matrices de covariances des données qui nécessitent une
� régularisation � pour les utiliser dans l'évaluation des données. Il est cependant aussi probable que ces �
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régularités � soient le résultat d'une construction ab initio de ces covariances.
Nous noterons par ailleurs que ces notions d'ensemble fermé par dé�nition s'appliquent exactement aux
mesures de rendements de �ssion normalisés à 2 par dé�nition.

A.2 Illustration sur les mesures de probabilités de �ssion par réac-
tions de transfert

Ce même calcul est réalisé pour les expériences en transfert avec cette fois-ci une probabilité de �ssion du
noyau suivant la relation :

Pf =
Nc

Npart · εf
(A.46)

où εf est l'e�cacité du détecteur �ssion, Npart le nombre de particules légères détectées et Nc le nombre de
coïncidences fragments - particules légères mesuré dans l'expérience. Dans le tableau A.3, les calculs analogues
au tableau A.1 sont présentés pour cette expérience. On observe un très bon accord entre le calcul suivant
la loi binomiale et l'approximation poissonnienne en supposant ces variables aléatoires indépendantes. Ceci
vient du fait que les probabilités de détecter une particule légère ou de faire une coïncidence sont extrêmement
faibles.

Les tableaux Tab. A.3 & Tab. A.4 présentent les résultats sur les incertitudes des variables aléatoires asso-
ciées aux quantités mesurées constituant un des éléments dans la détermination des matrices de covariances
de ce type d'expérience [12].

Table A.3 � Calcul de l'incertitude statistique associée à la mesure de probabilité de �ssion par réaction
de transfert. Là encore, l'approximation de la loi binomiale associée aux variables aléatoires par une loi
de Poisson en considérant l'indépendance de ces variables aléatoires (pas de terme de covariance) reste la
méthode approximée la plus juste. On retrouve la loi de propagation des incertitudes qui présuppose une
indépendance des variables statistiques y compris dans le cas d'évènements en coïncidence.
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Table A.4 � Calcul de termes de corrélations entre les paramètres de l'analyse.



Annexe B

Exemples de distributions en charges

ioniques par isotope

Figure B.1 � Déconvolution de la distribution en charge ionique du 137Cs.
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Figure B.2 � Déconvolution de la distribution en charge ionique du 138I.
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Figure B.3 � Déconvolution de la distribution en charge ionique du 142Ba.
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des rendements de fission (thèse soutenue F.Martin). Parallèlement à ces mesures, des expériences de 
caractérisations des spectromètres magnétiques gazeux dans le cadre du projet FIPPS (thèse en cours 
A.Chebboubi). J’ai obtenu une demi-délégation au CNRS en 2014, renouvelée en 2015, afin de 
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la fission du 241Pu.  
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3-01-622 : Accurate studies of symmetric fission yields  
3-01-617 : 233U isotopic fission yield measurements  
3-01-604 : Accurate study of 233U symmetric fission yields  
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3-01-592 : 233U fission yield measurements 
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3-01-588 : On the validity of the statisticalmodel on fragment spin distribution in nuclear  
       fission   
3-01-576 : Determination of mass, kinetic energy and charge of fission fragmentsin the heavy  
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INTER-214 : Internal time on PN1  
3-01-563 : Yield and kinetic energy distribution functions in symmetric fission in neutron  
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3-01-570 : Measurement of Pn values with the Lohengrin long-counter  
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