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Mesure de la section efficace de capture du 238Pu
Dans le cadre des activités du projet Mini-INCA, nous sollicitons GEDEPEON pour un soutient financier pour la mesure de la section efficace de capture du 238Pu. Cette mesure sera réalisée par une technique propre au projet Mini-INCA en utilisant des chambres à fission « triple corps ».
Le montant de la demande s’élève à 12.7 k€ pour le cout du détecteur et du dépôt.
1. Importance du 238Pu pour le multirecyclage MOX et la transmutation
Le 238Pu joue un rôle important dans un système d’incinération en spectre thermalisé dans l’hypothèse d’un cycle combustible ouvert et de multirecyclage MOX. Il est en effet un précurseur dans la formation du 239Pu et des isotopes de masses plus lourdes et intervient dans la chaîne de transmutation du 237Np et de l’241Am. De plus, cet isotope est une source d’échauffement prépondérante dans la thermique des futurs colis de déchets ainsi qu’une source non négligeable de neutrons, rendant la manutention de tels déchets délicate.

Or, actuellement, seules trois mesures de la section efficace de capture au point thermique existent avec une dispersion d’environ 13% et un écart par rapport aux évaluations d’environ 10%. 
Tableau 1: Comparaison des sections efficaces de capture du 238Pu mesurées et évaluées au point thermique.

	Auteur
	Section efficace 

	A. Letourneau et al. [1]
	(476 ± 33) b

	J.Butler [2a]
              [2b]
	(403 ± 8) b
(489 ± 3) b

	R.J. Bruehlman [3]
	(455 ± 50) b

	E.K. Hulet [4]
	(520 ± 40) b

	ENDF/B-VI
	560.9

	JENDL3.3
	540.2

	JEFF3.3
	542.0


Dans le cadre de Mini-INCA, nous avons déjà mesuré cette section efficace avec une barre d’erreur de 7% [1] (voir tableau 1), ce qui la rend compatible avec les autres mesures, mais n’accroit guère la précision et confirme l’écart par rapport aux bases de données. Cette mesure qui a été réalisée, indirectement, en suivant l’évolution du 237Np pendant 50 jours dans un flux de 0.8 1015 n/cm2/s, a par ailleurs permis de mettre en évidence l’importance de cette section efficace dans l’incinération de cet actinide, dans les flux intenses de neutrons thermiques. Compte tenu de la dispersion des mesures (environ 10%) et des barres d’erreur associées comprises entre 5 et 10%, une mesure directe doit permettre d’accroitre la précision associée à ce paramètre nucléaire.
2. Méthode de mesure

La méthode qui sera utilisée sera la même que celle que nous avons employée pour mesurer la section efficace de fission du 238Np [1] : il s’agira d’irradier durant un cycle entier, une chambre à fission dite à triple corps, dans le canal V4 de l’ILL. Ce détecteur sera constitué de trois corps de chambres partageant le même gaz d’ionisation (Argon). Chaque corps de chambre contiendra un dépôt différent : 238Pu pour la mesure de la capture, 235U pour la mesure du flux neutronique et sans dépôt pour la mesure du bruit de fond. La mesure de la capture se fera via la formation du 239Pu que l’on pourra suivre en ligne grâce à sa fission connue à mieux que le pourcent ; et, selon la pureté de l’échantillon disponible (et plus particulièrement, selon le contenu en isotopes fissiles) il sera également possible, en début d’irradiation, de mesurer la section efficace de fission du 238Pu. 
Cette méthode, qui a déjà été validée avec succès à l’ILL, est la seule, avec la spectrométrie de masse, à rendre possible cette mesure : la forte différence de durée de vie entre le 238Pu et le 239Pu rend impossible toute mesure par spectroscopie alpha. De plus, en partant de plus loin dans la chaîne de transmutation du 237Np, cette nouvelle mesure permettra de compléter la mesure précédente sur la transmutation du 237Np.

Les chambres à fissions qui seront utilisées ont été développées pour les hauts flux de neutrons et reprennent une technologie dans laquelle l’espace inter-électrode a été réduit afin de diminuer les charges produites dans cet espace. Ce type de chambre à été développé en 2005 (action soutenue en 2005 par GEDEPEON) et ont été testées avec succès à l’ILL.
Conclusions

Le soutient demandé à GEDEPEON pour cette année 2007, s’inscrit dans le cadre du projet Mini-INCA qui a fournit depuis plusieurs années, une quantité importante de nouvelles valeurs de sections efficaces d’actinides dans le domaine thermique (voir annexe). La nouvelle mesure proposée sur la section efficace de capture du 238Pu devrait augmenter la précision de la précédente et apportera une contrainte supplémentaire pour les évaluations.
Enfin, compte tenu du fait que les sections efficaces au point thermique sont essentielles pour la normalisation à plus haute énergie, la valeur de cette proposition se situe bien au-delà du simple domaine d’incinération en spectre thermique et vient compléter les mesures réalisées dans des régions plus énergétiques (expériences PROFIL).
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Annexe
Synthèse des sections efficaces mesurées dans le cadre du projet  Mini-INCA

Les études menées auprès du réacteur à haut flux de l’ILL, dans le cadre du projet Mini-INCA, et grâce au soutient constant de GEDEPEON, ont d’ores et déjà permis un certain nombre d’avancées dans l’étude des sections efficaces, au point thermique, qui contribuent dans les chaînes de transmutation des principaux actinides mineurs. Les sections efficaces de capture et fission mesurées et en cours d’analyse sont résumées dans les tableaux 1 et 2. 
Grâce à la complémentarité des techniques utilisées (spectroscopie  , spectrométrie de masse [9] et micro-chambres à fissions [14]), à la disponibilité des hauts flux et à la bonne caractérisation de ces flux de neutrons [14], l’outil Mini-INCA permet de mesurer à mieux que 5% les sections efficaces de capture et de fission des actinides mineurs dans le domaine thermique [4,5,13] y compris pour les isotopes de faible durée de vie (238Np, 242gsAm et 244gs et 244mAm, par exemple).
Egalement, grâce à la disponibilité de flux « variables » (canal V4 de l’ILL [14] et cible de spallation MEGAPIE [11]) et à l’utilisation de chambres à fissions, il est possible de suivre en ligne l’évolution d’un échantillon pour mesurer son taux de transmutation et d’incinération dans un flux donné [4,11]. En ce sens, les expériences Mini-INCA peuvent être considérées comme des « smart experiment » permettant une analyse fine des paramètres de transmutation et très complémentaire aux expériences faites auprès d’autres installations (Phénix par exemple).
D’autre part, depuis 4 ans, nous avons engagé un programme de développement instrumental de chambres à fissions pour les hauts flux de neutrons en partenariat avec CEA/DEN/SPEX et Photonis. Il s’agit de chambres à fissions compensées capables de mesurer le taux de fission d’un isotope en fonction du taux de fission d’une référence (chambres « triple corps ») [4,14], de chambres capables de résister à des hautes températures (jusqu’à 600° C) dans le cadre du projet MEGAPIE, et dernièrement une nouvelle conception de chambres où l’espace inter-électrode a été minimisé (chambres à « gap réduit ») pour minimiser les corrections dues aux charges d’espace. 
Ce développement instrumental s’est accompagné d’un développement théorique du fonctionnement des chambres à fission en mode courant [12,15]. Bien que très en amont, ces développements instrumentaux trouveront certainement leur place auprès des réacteurs de future génération. 
	TABLEAU 1. Tableau récapitulatif des sections efficaces de capture mesurées au point thermique et comparées aux bases de données évaluées (les bases d’activation n’ont pas été utilisées). 

	Réaction
	Mini-INCA
	ENDF-B6.8
	JENDL3.3
	JEFF3.0

	241Am (n, ()242Am
Branching Ratio
	(696 ± 48) b    [7]
(714 ± 23) b    [16,17]

0.914 ± 0.007  [7]
0.8950 ± 0.0016 [16,17]
	619.07 b
	643.28 b 
	621.89 b

	242gsAm (n, ()243Am
	(330 ± 50) b    [7]
	249.5 b
	229.35 b
	249.42 b

	242mAm (n, ()243Am
	1147 ± 114 [16,17]
	1488.7 b
	1354.7 b
	1925.1 b

	243Am(n, ()244Am
	(81.8 ±3.9) b  [5,13]
	76.141 b
	77.794 b
	76.396 b

	243Am(n, ()244gsAm
	(5.2 ± 1.7) b   [5,13]

Remesuré en 2004

Analyse en cours
	
	
	

	243Am(n, ()244mAm
	Mesuré en 2004

Analyse en cours
	
	
	

	237Np(n, ()238Np
	(180 ± 5) b     [1]
	181.02 b
	161.73 b
	181.02 b

	238Np combustion
	(3200 ± 240) b  [1]
	2229.73 b
	2520 b
	

	238Pu(n, ()239Pu
	(476 ± 33) b [1]
	16.27 b
	17.125 b
	17.113 b

	242Pu(n, ()243Pu
	(22.5 ± 1.1) b [5,13]
	19.27b 
	18.80 b
	18.52 b

	242Cm(n, ()243Cm
	(21 ± 1.8) [16,17]
	16.75 b
	15.8 b
	15.8 b

	209Bi(n,) 210gsBi
	(17.9 ± 0.8) mb  [8]
	
	
	

	209Bi(n,) 210mBi

Branching Ratio
	(35 ± 1.75) mb  [10]
51 ± 5 %           [10]
	33.8 mb
	33.8 mb
	37.2 mb

	232Th(n,)233Th
	(7.40 ± 0.21) b [16,17]
	7.40 b
	7.40 b
	7.40 b

	233Pa(n,)234Pa
	(39.4 ± 0.14) b [16,17]
	40.03 b
	41.46 b
	41.6 b

	234U(n,)235U
	(98.4 ± 3.1) b [16,17]
	99.78 b
	103 b
	100.1 b

	235U(n,)236U
	(96.7 ± 11) b [16,17]
	98.69 b
	98.7 b
	98.8 b


	TABLEAU 2. Tableau récapitulatif des sections efficaces de fission en thermique et comparées aux bases de données évaluées.

	Réaction
	Mini-INCA
	ENDF-B6.8
	JENDL3.3
	JEFF3.0

	242gsAm(n, F)
	(2893 ± 173) b  [16,17]
	2245.7 b
	2200.4 b
	2245.0 b

	242mAm(n, F)
	(6839 ± 342) b [16,17]
	7300.8 b
	7010.8 b
	7540.7 b

	238Np(n, F)
	2165 ± 70 [1]
	2008.4 b
	2072.4 b
	2007.7 b
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