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Sommaire :

Le présent travail débute par un aperçu de l'état actuel de nos connaissances sur le
processus de fission nucléaire, notamment sur le passage per le point-seuil. Puis sont évoqués
des aspects liés au niveau d'énergie d'excitation auquel est porté le noyau qui subit la fission.
Les mesures de sections efficaces de fission induite dons 2 MU, ""U, 2MPu et •"U par des
neutrons rapides effectuées à Socloy sont décrites en premier lieu; elles font apparaître pour
2MU une ondulation coiacténstique du rôle des états collectifs d'excitation du noyau déformé
au point-seuil. Des expériences sur la fission avec émission de particules de long parcours
confirment cet aspect tout en démontrant que la fréquence relative de ce type de fission
ne varie guère lorsqu'on passe des neutrons thermiques aux neutrons de 2 MeV, mais qu'elle est
notablement plus faible pour le noyau composé »*U pour les noyaux composés pairs-pairs.
Enfin, une étude est consacrée aux rayonnements gamma liés à l'absorption des neutrons lents
dans ^ U : le .-ayonnement intense de 4,5 MeV apparaît, d'après des expériences de temps-de-
vol, associé pour une large part à la capture radiative.
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SOME ASPECTS OF THE NUCLEAR FISSION PROCESS (1961).
Summary :

In the following report one can find first a short general view on the present situation
of our knowledge concerning the nuclcir fission process, namely on the nucleus going through
the saddle-point. Then there are somi; aspects connected with the excitation energy of the
fissionning nucleus. The measuremen-ts made at Soclay on the fast neutron fission cross-
section of U"3*, V*, Pu28», U338 are described ot the beginning of this work. It appears that
for U8** there is some characteristic shape modulation of the cross-section curve, in relation
with the collective excired state of the deformed nucleus at the saddle-point. Good evidence
of this is also given by the study of the relative fission rate with emission of long-range part-
icles; it appears also that this ternary fission rate does not change substantially for neutron
between thermol energy and 2 MeV, but that is very lower for the compound nucleus U"» than
for even-even compound nuclei. At the end there are some experiments on the strong 4,5 MeV
gamma-ray originated by slov/ neutron absorption in U330. Time-of-flight device is used to
establish that this 4,5 MeV gamma-ray seems mostly connected with radiative capture.
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A - DÉROULEMENT DU PROCESSUS DE FISSION NUCLÉAIRE

1. INTRODUCTION

1.1. Définition : La fission nucléaire est une réaction nucléaire dont l'intérêt particulier ne
vient pas seulement des applications pratiques variées qu'il peut en être fait, mais aussi des pro-
priétés complexes qu'elle présente et qui réservent de nombreux 3ujets de réflexion au chercheur
soucieux de comprendre les lois de la physique nucléaire.

Par définition, la fission nucléaire est la coupure d'un noyau lourd en deux noyaux dont l'ordre
de frondeur des nasses est la noiiiê de la nasse Initiale.

Cette définition exclut ainsi les réactions du type (n, a ) sur les noyaux légers, aussi bien que
la radioactivité alpha des noyaux lourds, ou les réactions dites de "spallation".

Le partage en deux noyaux de masse moyenne n'exclut pas cependant l'apparition d'un troi-
sième noyau, notamment d'un noyau léger. C'est là un cas de "fission ternaire". On peut éventuel-
lement envisager aussi la fission quaternaire, quoiqu'elle ait été fort rarement observée (A l l 1 ) .

La définition fait état de noyaux émis dans la fission. Ce sont les fragnents de fission. Dans
leur compte ne figurent donc pas les neutrons ou les photons accompagnant la fission. Si on fait
le bilan des particules de toutes sortes émises durant une fission, on en trouvera évidemment bien
plus de deux.

1. 2. Etat des connaissances : La fission nucléaire a été mise en évidence par des procédés
physiques dès le mois de janvier 1939. par Frisch (A 1 2 1) à Copenhague et Joliot (k 122> à Paris,
travaillant indépendamment et quasi-simultanément quelques semaines à peine après la découverte
du processus par Hahn et Strassmann (A 123) Dang i e s mois qui suivirent, une floraison de tra-
vaux permettait rapidement d'aboutir à une connaissance assez poussée du processus. Dès 1940,
Turner en donnait une récapitulation impressionnante (A 1 2 4 ) .

Si les applications de la fission se sont grandement développées depuis lors, ce n'est qu'en
1955, avec la nouvelle interprétation donnée par A. Bohr (A 125) ^ déroulement du processus de
fission, que l'étude fondamentale de la fission a pris un nouvel essor. La varié.é et l'abondance
des résultats obtenus dans ces dernières années ont conduit divers auteurs à rédiger des mises
au point très complètes sur l'état de nos connaissances dans ce domaine. Citons particulièrement
I. Halpern(A 1 2 6 ) et E.K. Hyde (A l21\ Les rapports présentés à la récente Conférence Interna-
tionale sur la structure nucléaire tenue à Kingston (Canada) par J. J. Griffin (A 1 2 8) et G. C. Hanna
(A 129) constituent aussi de précieux documents dégageant clairement certains des points les plus
controversés de L.< théorie de la fission. Ils montrent notamment comment on peut à présent espé-
rer que la fission constitue, par une sorte de retour des choses, une source d'informations origi-
nales sur la structure nucléaire.



1.3. But du présent travail : L'existence des deux revues d'ensemble de Halpern et Hyde nous
détourne de l'idée de commencer ce travail par un examen détaillé de tous les aspects de la fission
nucléaire : en premier lieu ce pourrait sembler n'être qu'un effort peu fructueux de traduction ;
en second lieu, bien que chacune de ces deux études laisse délibérément de côté certains aspects
des problèmes posés, elles dépassent de très loin par leur volume les dimensions du chapitre intro-
ductif d'une thèse. C'est un livre qu'il faudrait écrire sur le sujet.

Cependant un rappel des idées qui prévalent actuellement sur le déroulement même du pro-
cessus de fission parait indispensable et occupera la première partie de ce mémoire. Il fait un large
usage des articles d'ensemble déjà cités, mais ne prétend pas éviter les défauts inhérents à un
résumé.

La deuxième partie sera consacrée à certains aspects qui dépendent de la quantité d'énergie
disponible pour le noyau qui va subir la fission. Après un examen sommaire de ce que les travaux
publiés jusqu'à présent nous apprennent sur la région d'énergie correspondant à la fission induite
par des neutrons de résonance, les résultats de mesures du taux de production de la fission dans
des noyaux de 233U, 235U et 2" Pu sous l'action des neutrons d'énergie comprise entre 0,1 et 4 MeV
seront exposés et comparés aux mesures analogues effectuées dans d'autres laboratoires.

Puis une étude spéciale sera faite du cas de la fission avec émission de particules de long
parcours, pour les trois mêmes noyaux et 23*U, afin de rechercher une éventuelle variation impor-
tante du taux de cette fission ternaire relativement au taux de production de la fission binaire avec
l'énergie des neutrons qui les induisent.

Par ailleurs, la troisième partie du mémoire se rapportera aux rayonnements gamma accom-
pagnant la fission. A ce propos sera exposée une expérience destinée à préciser l'origine d'un rayon-
nement gamma intense de 4,49 MeV observé par G. A. Bartholomew et P. J. Campion (A 131) iora
de l'absorption de neutrons lents par 235U et attribué par eux essentiellement au produit de fission
">Rb. Il apparaît que ce rayonnement s'explique mieux comme provenant principalement du proces-
sus de capture radiative et qu'il n'a donc pas de ce fait de lien avec la fission nucléaire dans les
noyaux de 2"U.

En conclusion, seront évoqués certains des aspects qui appellent le plus impérieusement de
nouvelles données expérimentales.

1.4. Limitation du travail : Ainsi qu'il ressort du plan précédent, les travaux expérimentaux
dont il sera rendu compte sont tous relatifs à la fission induite par des neutrons, lents ou rapides ,
mais dont l'énergie reste inférieure à celle permettant d'observer la fission après diffusion inélas-
tique des neutrons, car ce n'est qu'au-dessus d'une énergie de neutrons de l'ordre de 5 MeV que
la contribution des processus (n, n'f) devient essentielle.

Les grandes intensités de neutrons disponibles avec les installations existant au C. E. N. de
Sac lay favorisaient le choix de ce domaine de travail. On doit cependant noter que les études sur
la fission gagneraient & être davantage développées dans le cas particulièrement pur de la fission
spontanée. Mais ceci exige la disposition d'éléments à période relativement courte de fission spon-
tanée comme 2J2Cf (période de fission spontanée : 66 ans), ce qui n'est pas le cas actuellement. Il
s'agirait alors d'expériences sur le déroulement même du processus et des rayonnements qui y sont
associés, alors que nous considérons surtout ici les incidences d'une variation des conditions d'exci-
tation du noyau qui va subir la fission.

2. LA FISSION DE NOYAUX PRESENTANT DIVERS DEGRES D'EXCITATION

2,1. Le noyau subissant la fission ne reçoit aucune énergie extérieure : fission spontanée.
Dans ce cas il n'y a pas de distinction entre le noyau initial et le noyau subissant la fission. Dans
tous les autres cas le noyau se fissionnant présentera une certaine énergie d'excitation par rapport
a la situation de fission spontanée. On constate cependant que, dans des limites assez larges, l'allure
des phénomènes n'en est pas fortement altérée et c'est là un des points que doit expliquer la théo-
rie de la fission.
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2. 2. Le noyau subissant la fission est excité. Le noyau se fissionnant peut cependant être
encore le noyau initial : c'est le cas de la photofission où l'énergie est apportée sous forme de
rayonnement électromagnétique. Ce processus est notable seulement pour des rayonnements gamma
d'énergie égale au moins à 5 MeV.

Mais, le plus souvent, il y a distinction entre le noyau initial I et le noyau subissant la fis-
sion L, après qu'une particule p ait bombardé I :

I + p —> L*—> Fx + F2 + R.

Le noyau L*, toujours excité, donne les deux fragments lourds Fx et F2, et divers autres rayon-
nements : neutrons, rayons gamma, etc . , englobés sous le symbole R.

La particule p peut être chargée, mais compte tenu de la répulsion coulombienne à vaincre,
elle devra posséder une énergie cinétique notable et l'excitation de L en sera augmentée.

Au contraire si la particule est un neutron, l'excitation de L (noyau de masse A + 1, si I a
la masse A) pourra se réduire, si l'énergie cinétique du neutron est négligeable, à l'énergie de
liaison d'un neutron avec I.

(In cas très particulier est celui de la réaction I (d, p) L suivie de fission, équivalente pour
les plus grandes énergies de protons à la fission qui serait induite dans I par des neutrons d'éner-
gie cinétique négative, c'est-à-dire apportant moins que l'énergie de liaison d'un neutron libre avec I .

Notons donc bien que la fission induite par les réactions (n,f) ou (d,pf) dans les noyaux cibles
233u,23'U, *3'Pu etc. est la fission des noyaux composés excités 23»U. «6U, «°Pu, soit donc, dans
ces cas particulièrement étudiés, la fission de noyaux pairs-pairs.

2.3. Le processus de fission ne présente pas de seuil d'énergie. La seule existence de la
fission spontanée suffit à prouver que, s'il est courant de parler de seuil d'énergie pour la fission,
c'est une impropriété de langage.

La fission est un processus exoénergétiçue. C'est donc une erreur de rechercher par exemple
un seuil de photofission au sens où il existe effectivement un seuil pour la production de photo-
neutrons (réactions (Y , n)).

Il 8'agit plutôt de quelque chose d'analogue à l'énergie d'activation pour une réaction chimique
exothermique. La valeur du "seuil" de fission dépend de la sensibilité de la mesure de la section
efficace de ce processus.

Le "seuil d'énergie" pour la fission doit être considéré comme une région de chanfenent de
pente de la courbe donnant la probabilité de fission en fonction de l'énergie d'excitation de L.

Si l'on n'adopte pas cette interprétation, on est conduit, à des contradictions : par exemple
le 23'Pu présente un "seuil de photofission" fixé à une énergie de 5,31 t 0,25 MeV pour les rayon-
nements gamma incidents ; cela n'empêche pas qu'il subisse la fission spontanée mais avec une
période de 5,5. ÎO1» ans.

Au contraire, il est possible de tirer des conclusions de l'observation de ce "seuil" appa-
rent, car la discontinuité dans la probabilité de fission de L en fonction de l'énergie d'excitation
de ce noyau est indépendante du mode de formation de L. Donc la connaissance, par exemple, du
"seuil" d'énergie cinétique d'un neutron rapide incident sur I pour obtenir un taux notable de fis-
sion du composé L, détermine, en y ajoutant l'énergie de liaison d'un neutron avec I, la valeur du
"seuil" de photofission de L.

(A 231)
De la même façon, des "seuils" de fission sont obtenus en étudiant la réac on (d, pf)

sur233U, m U , 2 )'Pu, noyaux qui ne présentent pas de "seuil" pour la réaction (n, f) ; ainsi est
défini un "seuil d'excitation" des noyaux composés *3*U. *36U, "°Pu correspondant 4 un changement
d'ordre de grandeur du rendement de fission.

Il n'est cependant pas certain que les mesures de "seuils" de fission induite puissent donner
des résultats directement comparables aux évaluations de barrières de potentiel déduites des pério-
des de fission spontanée. En effet rien ne prouve que la barrière 4 vaincre pour que L se fissionne
ait la même hauteur pour la fission spontanée et pour la fission du même noyau considéré comme
composé à la suite d'une réaction nucléaire. Rien n'indique non plus qu'il n'en soit pas ainsi.



3. LE POINT-SEUIL

3. 1. Le modèle de la goutte liquide. Dès les premiers jours de la découverte de la fission,
L. Meitner et O. Frisch (A 311) dépeignaient le processus comme la déformation d'une goutte li-
quide et peu de temps après, N. Bohr et J. Wheeler (A 3 1 2 ) , et indépendamment J. Frenkel (A 3 l 3 ' ,
développaient une théorie de la fission fondée sur le modèle de la goutte liquide.

Cette description, qui combine un terme de volume exprimant la répulsion coulombienne et
une tension de surface expliquée par les forces nucléaires, est restée jusqu'à présent la seule base
disponible de maintes explications du processus de fission. Notons cependant qu'elle laisse dans
l'ombre de nombreux aspects, ne serait-ce que l'asymétrie dans la distribution des masses des
fragments de fission qui n'est pas prédite par la théorie de la goutte, ni d'ailleurs interdite.

Le paramètre Z2/A qu'elle introduit, quotient du carré du numéro atomique par la masse ato-
mique du noyau subissant la fission, s'est avéré souvent commode pour analyser les résultats ou
les présenter de façon systématique. La figure A 31 illustre (A 127) une telle systématique portant
sur l©e périodes de fission spontanée. Elle montre à la fois que l'extrapolation a la fission spon-
tanée instantanée (périodes de l'ordre de 10~20 seconde) conduit à Z2/A =• 47, valeur limite prédite
par la théjrie de N. Bohr et J. Wheeler, et que, dans leur détail, les résultats font apparaître
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des structures que n'explique pas la théorie de la goutte, y compris l'éventuelle existence d'une
couche saturée de 152 neutrons au-delà de laquelle les périodes seraient notablement plus courtes
(A 314).

Ce paramètre Z2/A continue à être utilisé même lorsque l'analyse théorique est plus élaborée
comme c'est le cas dans le travail de S. Johansson (A 315) 0Q sont expliquées les différences d'or-
dre de grandeur des périodes de fission spontanée entre noyaux de masse paire et noyaux de masse
impaire.

3. 2. Le point-seuil. De nombreux calculs sur la déformation d'une goutte liquide ont été ef-
fectués, afin de décrire l'état du noyau au "point-seuil", c'est-à-dire juste avant sa coupure en
deux, alors qu'il se trouve dans un état d'équilibre métastable, correspondant à un minimum sur
la surface de potentiel dessinée en fonction de divers paramètres de déformation (fig. A 32). Le nom
de "point-seuil" doit s'entendre au sens où l'on parle d'un seuil montagneux ; on pourrait encore
dire point-col. Dans certains cas on peut envisager l'existence de plusieurs vallées sur la surface
de potentiel, avec plus d'un point-seuil.

Mais c'est à A. Bohr (A 1 2 5 ' qu'est due la première description de l'état du noyau au point-
seuil susceptible d'expliquer un ensemble de faits expérimentaux jusque là sans interprétation..

3.3. Les états collectifs du noyau au point-seuil. Théorie de A. Bohr. A. Bohr suppose qu'à
peu près toute l'énergie d'excitation disponible est dépensée sous forme d'énergie de déformation et
que le noyau parvient ainsi au point-seuil à l'état de "noyau froid" auquel il ne reste plus d'énergie
d'excitation disponible, ou en tout cas très peu. Cette hypothèse est applicable à tous les cas où
le mode de formation du noyau se fissionnant ne l'a pas amené à des énergies très supérieures à
celles correspondant au "seuil" apparent de fission.

Pour préciser ce point, notons d'abord que la théorie de Bohr, considérant ce noyau d'un
type nouveau, fortement déformé, lui prédit des états d'excitation analogues à ceux des noyaux sta-
bles déformés : il présente un spectre d'états collectifs de vibration et de rotation suivi plus haut.
lorsqu'il reste assez d'énergie d'excitation, d'un spectre d'états excités de particules.

Fig. A 32 - Carte schématique de la surface de potentiel en fonction des paramètres a2 et
O correspond au noyau non déformé. S est un point-seuil.

, de déformation.
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Dans le cas le plus fréquemment étudié d'un noyau pair-pair au point-seuil, la figure A 33
résume la séquence des états : on y voit une première bande de rotation édifiée sur l'état fonda-
mental 0* du noyau froid, suivie d'une bande de rotation fondée sur un état de vibration à spin
impair et parité négative, puis encore d'autres états de vibration, enfin les états de particule qui
ne se manifestent ici que lorsque l'énergie d'excitation disponible est assez élevée pour rompre une
paire de nucléons.

Raisonnant toujours dans le cas d'un noyau composé pair-pair, on voit que tous les états ainsi
décrits ne seront pas accessibles Indifféremment : cela dépend du mode de formation du noyau
composé (ou simplement d*» son mode d'excitation dans le cas de la photofission) et les "seuils"
apparents pour la fission seront déterminés par ce choix d'états disponibles.

i) Dans le cas de la fission Induite par des neutrons lents, donc des neutrons "s", de moment
orbital l = 0, si 3 est le spin du noyau cible I, le noyau L subissant la fission ne sera susceptible
d'exister au point-seuil que dans les états de spin # + 1/2 ou 9 - 1/2 et de même parité que celle
de I. En général l'un de ces états sera assez notablement plus excité que l'autre, tant que l'énergie
disponible ne permet pas' de dépasser largement les premiers états de particule. Le tableau sui-
vant résume les trois cas les plus classiques :
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Tableau A 33

Cible I

«3 U

23>U

«'Pu

Spin S

5/2

7/2

1/2

Parité de I

+

+

Noyau composé L

23» y

»3* U

2*°Pu

1er état
accessible

2*
(1ère

bande de
rotation)

3"
(2ème

bande de
rotation)

0*
(fonda-
mental)

2ème état
accessible

3*
(états de
particule)

4"
(états de
particule)

1*
(états de
particule)

2) Dana le cas de la fission provoquée par réaction (d,p) en se limitant aux énergies de protons
les plus élevées, donc aux excitations les plus faibles du noyau L, les valeurs de spin qui inter-
viendront seront cependant en général distinctes de celles envisagées ci-dessus. Par exemple on
peut former le même état 0* pour les trois noyaux de 23*U, 2J6U et 2WPu grace à des valeurs con-
venables du moment orbital du neutron capturé dans la réaction (d, p), de spin I t 1/2, soit

pour

l »

23* u

3

II y correspond des poids statistiques différents. La structure en seuil qui sera observée par la
réaction (d, pf) ne sera donc pas strictement analogue a celle étudiée sur d'autres noyaux par la
réaction (n, f).

3) Dans le cas de la photofission de la même façon, au "seuil", avec le minimum d'énergie
d'excitation, les photons n'engendreront que des états de spin 1 dans une cible paire-paire. L'état
le plus bas accessible sera donc 1" et non 0*, ce qui montre que le "seuil" de photofission pour le
noyau L (A + 1) est un peu plus élevé que celui défini par exemple par la fission induite par des
neutrons incidents sur le noyau I (A) dans des conditions permettant la formation du niveau 0*. La
différence peut atteindre plusieurs dixièmes de MeV.

Il est ainsi possible de préciser le domaine d'énergie auquel s'applique plus spécialement la
théorie de A. Bohr : c'est celui où l'énergie d'excitation de L reste voisine de son "seuil" appa-
rent, la notion de voisinage a'évaluant, en ordre de grandeur, par l'énergie nécessaire pour exciter
les états de particule du noyau déformé L.

3.4. Quelques conséquences de la théorie de A. Bohr. Un des points les plus troublants du
processus de fission était l'apparente contradiction antre la multitude des modes de séparation, tra-
duite par le grand nombre de combinaisons différentes de la répartition des masses des deux frag-
ments, et la constatation que la statistique des largeurs partielles de fission Ff mesurées pour les
résonances d'absorption de neutrons lents dans les matériaux classiques, 2)'U par exemple, n'était
compatible qu'avec un petit nombre de degrés de liberté, n'excluant pas l'unité.

On s'attendait en effet à observer, de résonance en résonance, pour la réaction *3>U (n, f)
par exemple, des largeurs Ff grossièrement constantes, comme il est, en première approximation,
d'usage pour les largeurs radiatives Ty. En effet le grand nombre de modes de répartition des
masses laissait supposer qu'il y avait aussi un grand nombre de voies de fission et donc que F t,
moyenne prise sur l'ensemble des voies, avait peu de chance de fluctuer beaucoup de résonance en
résonance. On pouvait tout au plus envisager deux groupes de valeurs correspondant aux combinai-
sons de spin 9 + 1/2 et 9 - 1/2.

En fait les résultats expérimentaux montrent de grandes fluctuations pour F , .

Ceci s'explique bien dans la théorie de A. Bohr : h chaque état excité du noyau froid au point-
seuil ne correspond qu'un* seule vote de flsston. La répartition en masse dépend du processus de
scission qui va suivre le processus de déformation.
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Une autre illustration brillante de la théorie de A. Bohr est l'analyse de la distribution angu-
laire des fragments de fission dans le cas de la fission induite par des neutrons d'énergie cinétique
notable mais incidents sur des noyaux à "seuils" apparents positifs. C'est par exemple le cas des
neutrons bombardant des noyaux pairs-pairs (l'état du composé est alors de spin 1/2). On trouve
dans le rapport déjà cité de J.J. Griffin (A 128) u n e analyse détaillée de cette interprétation et
notamment à partir des expériences de R. Henkel et J. Simmons (A 3 4 1 ) .

Nous présenterons dans la seconde partie de cette étude d'autres exemples d'application de
la théorie de A. Bohr.

4. DU POINT-SEUIL A LA SCISSION

4. 1. Dans quelle mesure le point-seuil détermine-t-il la scission ? Le problème de la répar-
tition des masses des fragments. La partie la plus obscure du déroulement du processus de fission
nucléaire est celle qui rend compte du passage de l'état métastable du noyau déformé au point-
seuil, à la situation de division en deux fragments lourds résultant de l'opération finale de scission.

Parmi les récentes études théoriques sur le sujet, une des plus élaborées paraît être celle
de L. Wilets ( * 411) \jn point important est en discussion : le temps est-il assez long pour que
s'établisse un équilibre statistique ? Cette question est résolue par l'affirmative dans les théories
dites "statistiques". Mais on peut objecter qu'il ne semble pas qu'à la scission les fragments soient
beaucoup plus écartés qu'au point-seuil (peut-être de 20 % (" 412)) . l e déroulement serait alors
très rapide et il n'y aurait pas d'équilibre statistique.

La question est évidemment liée à celle de la répartition des masses entre les deux frag-
ments. La théorie statistique sera en mesure de la calculer. Au contraire dans l'hypothèse d'un
déroulement très rapide, la répartition des masses sera gouvernée d'une part par l'allure de la
déformation au point-seuil et de l'autre (ceci laissant la possibilité de combinaisons variées) par
le choix de la région où se localise la scission.

4.2. La théorie statistique (A 421). La théorie due à P. Fong considère que le temps qui
s'écoule du point-seuil à la scission est long devant le temps mis par uu nucléon pour traverser
le noyau. Les résultats, assez encourageants en ce qui concerne la fission induite par neutrons
lents dans235U, concordent moins avec la distribution de masses observée dans le cas du noyau
239Pu. Les diverses tentatives d'améliorer la théorie de Fong ne sont pas très concluantes.

Par ailleurs, la théorie prédit une plus grande probabilité pour les modes de fission donnant
davantage d'énergie d'excitation aux fragments (car alors la densité de niveaux est plus grande).
Ceci explique bien la grande probabilité de la fission asymétrique. Mais nous allons voir que le
fragment "léger" est très excité lors de la fission symétrique en masse, bien que la probabilité
de ce mode soit très faible ; il est vrai que l'autre fragment est peu excité. C'est là néanmoins
un fait difficilement compatible avec la théorie statistique.

4.3. Etat du noyau à la scission déduit de l'état d'excitation des fragments. La description
du noyau à la scission doit expliquer notamment les résultats de W. Stein et S. Whetstone (A 431)
sur la variation du nombre total de neutrons émis instantanément dans la fission spontanée de 2'2Cf
en fonction de la répartition des masses entre les fragments et de l'énergie cinétique qui leur est
communiquée. Mais le fait expérimental déterminant est l'observation du nombre de neutrons émis
instantanément par un fragment déterminé, en fonction du mode de répartition des masses, car il
donne une appréciation de l'état d'excitation de chacun des deux fragments.

Fraser et Milton ^A 4 3 2 \ étudiant la fission induite dans 233U par des neutrons thermiques,
ont fait œuvre de pionniers dans ce domaine. Ils remarquent que les neutrons sont émis de préfé-
rence par les plus lourds des fragments légers et les plus lourds des fragments lourds.

^•ur conclusion est confirmée et développée par les travaux ultérieurs de S. Whetstone * '
sur la fi**Ion spontanée de »2Cf et de V. Apalin, Yu. Dobrinin, V. Zakharova, I. Kutikov et L. Mi-
kaelyan ' A 434) 8 u r ^a flsaion induite par les neutrons lents dans 235U. Les dernières communie a
tions de Stein et Whetstone (A 435) précisent encore les résultats relatifs à2*2 Cf. représentés dans

14



3.0

2

2
«H

3
a> 1.5

a>

0)

I
Io

u>

1:

CO
CO

ii
g il T 1
.. i " I

\3
a 41

•0) I

f,:
w i

O I
•H i

— Couche à 82
neutrons

Fission
spontanée
du -Cf

M) M 100 110 120 190 MO 190 «0 170

Nombre de masse A du fragment

Fig. A 431 - Le nombre moyen de» neutrons émis par fragment est représenté en fonction du nombre de
masse du fragment. La normalisation est choisie de façon à donner en moyenne sur tous les modes de fission
7 * 3.86.

leur première version sur la figure A 431. Toute l'analyse de Whetstone repose sur l'hypothèse
très acceptable d'une émission isotrope des neutrons dans le système de référence lié au fragment.

L'interprétation de ces résultats remarquables (A 433 et A 126) p a r t ^ vidée émise par
V. Vladimirsky (A 4 3 6 ) que le point-seuil peut avoir une configuration asymétrique pour aboutir à
la description du noyau au moment de la scission tel qu'il est représenté schématiquement sur la
figure A 432.

En bref la fission symétrique en mtisse apparaît comme un processus fondamentalement asymétrique.

Le noyau est constitué au moment de la scission de deux fragments de taille inégale reliés
par un cordon. Le mode de division en masse va dépendre du point où se coupe ce cordon. La
fission symétrique en masse correspond à une scission s'effectuant au voisinage immédiat du plus
gros fragment, lequel est alors laissé dans un état peu excité, tandis que le petit fragment reste
associé au cordon, formant ainsi un noyau très déformé donc très excité. Au contraire la fission
très as; nétriqué en masse correspond à la coupure au voisinage du plus petit des fragments, lais-
sant ainsi le gros fragment associé au cordon et donc très excité. Le cas le plus probable est
celui d'une coupure a peu près médiane du cordon. Il y correspond la fission asymétrique en masse .
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la plus probable, et où l'énergie d'excitation est répartie à peu près également entre les deux
fragments.

4. 4. Division symétrique ou asymétrique en masse et modes de fission. De nombreuses expé-
riences ont montré que si le taux de fréquence de la fission symétrique en masse est très faible
relativement & celui de la fission asymétrique dans le cas de la fission spontanée ou de la fission
induite par des neutrons d'énergie modérée, il n'en est plus de même lorsque la fission est induite
à plus haute énergie, ou que le noyau subissant la fission est plus léger que les classiques noyaux
fissiles.

Ainsi la fission induite par des protons dans du bismuth ne présente qu'un seul pic pour la
distribution des masses et celle induite par des protons de 11 MeV dans "6Ra présente une allure
insolite à 3 bosses (fig. A 441) démontrant que la fission symétrique joue un rôle important (A 441).

Des mesures effectuées (A 442) par bombardement de"'Ra par des deutérons de 14,5 MeV
et de 21,5 MeV et des ions hélium de 31 MeV et 43 MeV, correspondant donc respectivement à la
fission des noyaux 22iAc et 2'°Th plus ou moins excités (sous réserve de tenir compte de l'éventuelle
émission préalable de nucléons qui conduit par exemple à la fission de 22TAc etc. ), montrent qu'à
des excitations comparables 22iAc (pour des deutérons de 21,5 MeV) présente surtout la fission sy-
métrique et 23°Th (pour des hélions de 31 MeV) surtout la fission asymétrique, alors qu'avec les
deutérons de-14,5 MeV il y a des taux comparables de fission symétrique et asymétrique de z2*Ac
et qu'avec les hélions de 43 MeV, le pic de distribution de masse pour la fission de2?0 Th est unique
et très large.

La loi de variation avec l'énergie est bien exprimée aussi sur la figure A 442 représentant
la distribution des masses pour la fission obtenue en bombardantî}5 U par des particules alpha d'éner-
gies variées <A 4 4 3 ) . Ces résultats concordent également avec les mesures de Komar (A 444) 8 u r
la photofission de 2'2Th obtenant en plus des deux pics classiques de la distribution en masse l'ap-
parition d'un troisième pic central encore petit.

Une des manières les plus usitées de rendre compte de ces propriétés est d'admettre qu'il
y a toujours deux «odes principaux de fission d'abondance relative très variable suivant les conditions
de préparation du noyau L. L'un de ces modes donnerait alors une distribution des masses complè-
tement asymétrique, tandis que l'autre serait à l'origine d'une distribution tout à fait symétrique.
Ils se superposeraient en général.
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G. Ford (A 445) a effectué une analyse systématique de l'hypothèse de fission en deux modes.
Il démontre d'ailleurs qu'un mode unique pourrait conduire sous certaines conditions à une courbe
de distribution des masses à 3 bosses.

Dans un article récent, Johansson (A 412) adopte un point de vue légèrement différent. Déve-
loppant une idée émise par divers auteurs, " introduit l'hypothèse d'une déformation octupolaire
et montre que, dans le cas de noyaux très allongés, cette déformation peut devenir stable. On ob-
tient alors deux vallées asymétriques sur la surface de potentiel à la barrière de fission. On en
déduit le caractère asymétrique de la distribution des masses des fragments. Mais quand le para-
mètre de déformation r = a/b approche une valeur encore plus élevée (2,5), les niveaux responsa-
bles du processus changent assez brutalement et, les forces de rappel devenant prédominantes, on
est ramené au cas d'une vallée unique et par là, à la fission symétrique en masse. Ce dernier cas
est celui de Z2/A petit, donc de noyaux relativement légers.

Par ailleurs Johansson admet que le passage du point-seuil à la scission se fait très rapide-
ment. La composante symétrique qui apparaît à haute énergie proviendrait de la rapidité m*me du
processus qui interdit à l'équilibre statistique de se produire.

Ainsi il y aurait deux sortes de fission symétrique. L'une peu importante à basse énergie et
dont l'intensité va croissant lorsque l'énergie d'excitation augmente, proviendrait d'un point-seuil
asymétrique associé à une absence d'équilibre statistique. L'autre, spécifique aux petites valeurs
de Z2/A, pour les noyaux précédant le thorium, serait fondamentalement symétrique, provenant en
effet d'un point-seuil symétrique.

Nous notons alors que si cette hypothèse est vraie, la répartition des nombres de neutrons
associés à chaque fragment dans la fission de 226Ra par les protons de 11 MeV par exemple devrait
ne plus présenter le caractère asymétrique des résultats relatifs à l'uranium ou au californium.
L'expérience reste à faire.

4. 5. R61e de la structure en couches. Dès les débuts de la théorie des couches, son appli-
cation possible à la fission a été envisagée par M. G. Mayer (A 451) et reprise par maints auteurs
(A 452) s o u s l'énoncé : les modes de fission les plu» probables sont ceux qui conduisent au nom-
bre minimum de neutrons extérieurs à des couches fermées, ce nombre étant totalisé pour 'es
deux fragments. Il s'entend que nous restons ici dans un domaine où l'énergie d'excitation ne doit
pas être trop grande.

Le point le plus clair est le rôle privilégié joué par le noyau x^Sn qui présente des couches
doublement saturées (50 protons, 82 neutrons). En fait on sait que dans la courbe classique de dis-
tribution en masse le pic -'datif aux fragments lourds ne se déplace guère lorsque le nombre de
masse A du noyau se fissionnant varie, qu'il s'agisse de la fission du noyau composé 23"U ou de
la fission spontanée de2'2 Cf, et c'est le pic relatif aux fragments légers qui se déplace en consé-
quence, se rapprochant du pic des fragments lourds lorsque A augmente.

De façon plus complexe, il semble bien quo le pic des fragments lourds soit élargi par la
probabilité attachée à la masse 132 qui reste élevée pour toute* les valeurs de A du domaine con-
sidéré. Le sommet "véritable" de ce pic correspondrait à une masse plus élevée et diminuant légè-
rement lorsque A augmente, ce qui entraîne un amincissement du pic pour A élevé (252Cf). Le pic
des fragments légers reflète cet aspect.

Quant à la couche à 50 neutrons, elle influence manifestement la forme du pic des fragments
légers f"Se, 8» Br, . . . *> Zr).

Il semble cependant que la structure en couches détermine davantage la nature des Droduits de
fission, donc la courbe de distribution des masses mesurée par des procédés radiochimiques, que
celle des fragments, donc la distribution de masse mesurée par l'intermédiaire de l'énergie ciné-
tique ou du temps de vol des fragments. Toute explication faisant intervenir la structure en couches
seulement pour les produits et pas du tout pour les fragments se heurte à des objections, mais il
n'est pas non plus possible de considérer que la structure en couches agit seulement sur la division
en deux fragments sans voir ses effets amplifiés par les possibilités plus ou moins grandes d1 eva-
poration de neutrons dans la transformation des fragments en produits de fission.
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4.6. ROle de8 groupements préformés. Pour expliquer certains aspects de la structure nu-
cléaire, divers auteurs ont à maintes reprises essayé d'invoquer l'existence de groupements pré-
formés dans le noyau. Récemment ces tentatives ont pris corps spécialement pour lea noyaux légers
et moyens (A 461, A 462),

Elles peuvent également trouver un champ d'application dans la théorie de la fission. Il y a
déjà plusieurs années R. Hill (A 463) avait suggéré que l'un des fragments pouvait comporter un
petit cœur saturé, comme *° Ca, les autres nucléons étant répartis statistiquement entre les deux
fragments. Wildermuth et Faissner (A 464) suggèrent à présent l'intervention de deux groupements
préformés l'un de 50 neutrons, l'autre de 82 neutrons. Cela ne détruirrit cependant pas la couche
à 126 neutrons, grâce à l'indiscernabilité des nucléons. Il faut attendre l'accumulation de nouvelles
données expérimentales pour éprouver le bien fondé de cette théorie.

4. 7. Remarques sur les connexions entre ces diverses interprétations. Bien que cela ne sem-
ble pas énoncé explicitement dans les publications actuelles, il apparaît bien qu'il faille établir une
relation entre le modèle décrit par Whetstone (paragraphe 4. 3. ) ei le râle de la structure en cou-
ches ou même d'éventuels groupements préformés.

On est en particulier tenté d'admettre qu'un groupement préformé à 50 protons serait à l'ori-
gine de la constitution du plus gros des fragments du modèle de Whetstone.

Des deux modes de fission, l'asymétrique ferait intervenir cette structure, le symétrique ne
l'impliquerait pas. Il est de plus banal de remarquer que la théorie des deux groupements à 50 et
82 neutrons exige l'existence dans le noyau se fissionnant d'un minimum de 132 neutrons ce qui
explique que la fission asymétrique ne pourrait faire son apparition qu'aux environs du radium et
se manifesterait de moins en moins lorsqu'on considère des noyaux de plus en plus légers à partir
du thorium.
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B - EXAMEN DE CERTAINS ASPECTS DÉPENDANT
DE LA QUANTITÉ D'ÉNERGIE DISPONIBLE

1. FISSION INDUITE PAR LES NEUTRONS DE RESONANCE

1.1. Caractères spécifiques des niveaux de résonances pour la fission des noyaux composés
»pu. L'apparition de résonances pour l'interaction de neutrons lents avec les noyaux
»233 U, 23'u 23»pu e a t prévue de la même façon que dans le cas des noyaux non fissiles par la théo-

rie de Breit et Wigner.
Certains caractères spécifiques leur sont cependant attachés. On sait déjà que les fluctuations

des largeurs de fission I\ traduisent l'existence d'un petit nombre de voies. Ce fait est corroboré
par l'observation d'interférences entre niveaux voisins. Une analyse détaillée conduit à expliquer
l'allure des courbes de section efficace de fission par des interférences, notamment dans le cas
de la fission induite dans 23'U, entre les niveaux correspondant à des énergies de neutrons de
0,282 - 1 , 1 3 8 - 3 , 6 - 6 , 4 - 8 , 7 9 eV. auxquels est évidemment attribué le même spin ( B u ^.tandis
que la statistique des Ff favorise le choix d'un nombre de degrés de liberté égal à 2 (B 1 1 2- B 113).
On est amené à introduire des formules de Breit et Wigner à plusieurs niveaux (B 114, B 115 #
B 116, B 117) pQy,. représenter les courbes de section efficace.

1. 2. Valeurs du spin attachées aux resonances. L'état excité du noyau composé correspondant
à une résonance considérée présente l'une ou l'autre des valeurs de spin Sfs S ± 1/2 (voir parag.
A. 3. 3.).

On recherche évidemment à classer les résonances observées pour un noyau donné en deux
familles auxquelles soient respectivement attachés les signes + et - pour le calcul du spin.

Les critères de classement sont en particulier les valeurs des largeurs de fission F, et une
éventuelle différence systématique dans l'allure de la courbe de distribution des masses, traduite
par des proportions différentes de fission symétrique et asymétrique en masse.

Dans l'hypothèse où le choix de l'un des signes conduirait à emprunter au point-seuil un état
d'excitation du noyau déformé situé près d'un MeV plus bas que dans le cas du choix opposé, on
conçoit que les valeurs moyennes de Ff puissent être différentes, la plus grande valeur moyenne
étant attachée au niveau le plus bas. Ainsi pour a3fPu + n, on a vu que le choix du signé - est
compatible avec le niveau fondamental 0* du noyau déformé, alors que le choix du signe • impose
un niveau 1* excité d'au moins l'énergie nécessaire pour rompre une paire de nucHons. De même
pour ï î3U + n, c'est le signe - qui conduit au niveau 2* de la première bande de rotation situé de
l'ordre de 1 MeV au-dessous du niveau 3* (signe +).

Ce n'est que dans le cas de 2J'U + n que la différence est peut-être moins marquée car elle
ne se présente qu'entre l'état 3~ situé dans une bande fondée sur le niveau de vibration, à une
excitation qui n'est sans doute pas très distante du début de la région des états de particule, et
l'état 4' dans cette dernière région.
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On s'attend par ailleurs à trouver davantage de fission symétrique en masse lorsque la voie
empruntée fait intervenir un niveau de spin pair et parité positive et proche du niveau fondamental
du noyau déformé que lorsque la voie implique un niveau de spin impair et de parité négative. En
effet (B 121, B 122) dans le cas du niveau 3" par exemple, on démontre que la proportion de fis-
sion symétrique doit être particulièrement basse, même relativement au cas du niveau 4", en s'ap-
puyant sur la nature de vibration asymétrique liée à ce niveau 3". Le cas des niveaux 3* ou 4" cor-
respondrait à une valeur intermédiaire du taux de fission symétrique en masse.

La portée de telles remarques est limitée par l'ignorance où on est généralement de la va-
leur réelle du spin g attaché à la résonance. Un certain nombre de valeurs probables sont estimées
à partir des résultats de mesures de sections efficaces totales.

1 3. Mesure directe de ce spin. Mais il existe maintenant un cas où des expériences assu-
rent directement l'attribution exacte du spin : c'est celui des mesures de Fraser et Schwartz (B 1 3 1)
sur la section efficace de diffusion des neutrons de résonance par z"Pu qui ont déjà donné les ré-
sultats suivants :

Energie de
résonance 7.8 10,9 11,9 14,7 17,6 22,2 41,4 44,5

(en eV)

Spin g du
niveau de 1 1 1 0 1 0 1 0

»°Pu

Ces mesures ont été rendues possibles, malgré la très faible part de la diffusion dans l'en-
semble des processus (essentiellement la fission et la capture radiative) intervenant à la réso-
nance, grâce aux très fortes intensités de neutrons fournies par l'accélérateur linéaire à élec-
trons de Harwell avec une cible multiplicatrice associée. Elles fournissent la section efficace de
diffusion on en fonction de l'énergie E des neutrons, qui est proportionnelle à g r».

Fn , largeur neutronique est obtenue dans les mesures de section efficace totale et de fission
sous la forme du produit (gFn). Le facteur statistique g ne dépend que du spin :

s 2(2 S + 1)

g a l'une des valeurs :

Pour 2Î»PU, S = 1/2, ĝ  = 3/4, g_ = 1/4. C'est le cas le plus favorable où g»/g. - 3.

De la comparaison des valeurs expérimentales de gf* et de g r , donc g2 ri! » on peut facilement
déduire le choix entre g» et g..

Des essais analogies ont été tentés antérieurement pour 23ÎU (B 132K

1.4. Essais de classement systématique des résonances. Un bon résumé de ces tentatives de
c lassement est donné par Griffu (A 128).

1) Cas de'3}U +n-»2 3 6U : L'irradiation *A 127> d'une "roue" d'uranium exposée aux neutrons
issus d'une explosion expérimentale d'arme nucléaire a fourni, grâce à la méthode du temps-de-
vol, une statistique étendue à 54 niveaux de résonance de I3*U, montrant une fluctuation significative
de l'asymétrie en masse. Cependant les résultats ont été obtenus après l'analyse radiochimique des
morceaux de la roue découpés au mieux, en mesurant l'abondance de "Mo (caractéristique du ren-
dement au pic de la distribution en masse) et de l uAg (caractéristique du rendement dans le creux
de la distribution) ; il n'est pas exclu que des perturbations assez notables proviennent d'un manque
de rigueur dans le découpage.

Si l'on considère les deux groupes de résonances ainsi définis par la plus ou moins grande
symétrie en masse, on ne trouve malheureusement pas de différence suffisamment significative entre
les deux valeurs 34 meV et 22 meV des moyennes de Ff étendues respectivement aux deux groupes .
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Il n'est pas exclu que cette absence de distinction entre deux familles de résonances traduise
la proximité des niveaux 3" et 4" ce qui signifierait que dans le noyau déformé 236U, l'énergie de
vibration définissant la bande "impaire" 1", 3 ' , . . . est voisine de l'énergie exigée pour rompre une
paire de nucléons et parvenir aux états de particule.

2) Cas de 2?3U +n-»?3"U : La statistique sur T, de Pattenden et Harvey (B I4l)egt plus fa-
cile. Le groupement en deux familles, l'une correspondant à des petites largeurs (ff = 212 meV
pour 28 niveaux) et l'autre à de grandes largeurs (F"f = 822 meV pour 5 niveaux) semble assez
convaincant.

Il s'accorde par ailleurs avec l'analyse de l'asymétrie de la distribution de masse, étendue
il est vrai encore à 3 résonances (B 142) L C groupe de résonances de petites largeurs favorise
bien une diminution du taux de fission symétrique en masse.

3) Cas de r39Pu + n—»*»°Pu : Les mesures de spin jointes aux groupements effectués (B l 1 7 '
pour l'analyse de la section efficace de fission conduisent à attribuer au niveau à 0,3 eV un spin
différent de celui des trois niveaux qui suivent, donc 0*. Mais la distribution des masses pour ce
niveau 0* apparaît comme particulièrement déficiente en fission symétrique. C'est précisément le
contraire du résultat attendu.

Quant à essayer de vérifier l'existence de deux valeurs bien distinctes de Tf , l'une pour les
niveaux de spin 1, l'autre pour les niveaux de spin 0, il n'y faut guère songer, le niveau à 15,5 eV
étant si large (Ff - 758 meV) qu'il détermine à lui seul l'ordre de grandeur de la moyenne (Tf =245 meV)
du groupe dans lequel on l'intègre. Ajoutons que le spin de ce niveau n'a pas pu être mesuré de
façon directe et que la valeur prévue pour cette résonance à 15,5 eV dans l'analyse de Vogt ^ 1 7 '
est r , ce qui est contraire au classement effectué suivant les valeurs de Ff. La résonance à 0,3 eV
ferait au contraire partie du groupe des petites valeurs de Ff (Tf = 75 zneV) ce qui concorde avec
la faible fréquence de fission symétrique.

En conclusion, dans le cas de 239Pu où l'on pouvait espérer effectuer une analyse mieux fondée ,
la loi de distribution des masses et le groupement des valeurs de Ff sont en corrélation (corréla-
tion il est vrai établie sur une seule résonance) convenable ensemble mais de façon tout à fait con-
tradictoire avec l'attribution des valeurs de spin.

1.5. Nécessité d'envisager une autre interprétation. Les données expérimentales sont encore
trop peu nombreuses pour conclure clairement & un échec de l'interprétation déduite de l'hypothèse
de A. Bohr. Des difficultés apparaissent cependant de façon assez sérieuse dans le domaine d'éner-
gie défini par les neutrons de résonance.

La situation ne s'améliore pas lorsqu'on examine les résultats récents obtenus pour des neu-
trons de 125 keV induisant la fission dans 235U (B 1 5 1 ) . Les neutrons proviennent pour une part im-
portante d'ondes "p" et le noyau composé se présente sous des états variés, 2*, 3*, 4*. 5*. en
plus des états 3~ et 4" formés par les neutrons "s". On peut s'attendre à trouver une fréquence
relative plus grande que la moyenne pour la fission symétrique en masse, grace aux niveaux T et
4*. Là encore il n'en est rien. Le rapport du rendement de la fission symétrique relativement à
celui de la fission asymétrique pour les neutrons de 125 keV est inférieur à ce rapport mesuré
pour des neutrons thermiques.

2. ASPECTS TRADUISANT L'EXISTENCE DES ETATS COLLECTIFS

2.1. Ondulations dans les courbes de sections efficaces pour la fission induite par des neu-
trons rapides. Constatées dès la Conférence de Genève de 1955, de» ondulations observées dans
les courbe s de sections efficaces de fission sous l'action des neutrons rapides sont interprétées à
l'aide de l'hypothèse de A. Bohr par J. Wheeler (B 121).

Lorsque l'énergie apportée par le neutron est suffisante pour atteindre un nouvel état collectif
du noyau au point-seuil, une nouvelle voie de fission s'ouvre et la section efficace de fission aug-
mente.
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Un* n*uv«tU v*i«

4* f ittian »'«uvr« .

Fig. B 211 - Interprétation des ondulation* dans les courbes de sections efficaces de fission induite par neu-
trons rapides.

Par ailleurs, il y a compétition entre la fission et la diffusion inélastique des neutrons sur
le noyau cible. Si l'énergie apportée par le neutron est suffisante pour exciter un niveau du noyau
cible, une nouvelle voie de diffusion inélastique s'ouvre et entre en concurrence avec les voies de
fission. Il en résulte une diminution de la section efficace de fission.

La juxtaposition de ces effets aboutit à des ondulations, comme la figure B 211 le schématise.

Les plus belles illustrations expérimentales de la compétition entre la fission et la diffusion
inélastique sur le noyau cible sont obtenues pour la fission induite par les neutrons dans les noyaux
pairs-pairs, car au voisinage du "seuil" de fission, lorsque la probabilité de fission n'est pas encore
très grande, l'effet de la compétition est plus sensible. Les figures B 212 et B 213 représentent les
cas des noyaux cibles y l U et236U.

Mais de telles ondulations sont également visibles pour les noyaux cibles 233U et 23'Pu comme
il sera exposé plus loin au paragraphe B 31.

2. 2. Aspects collectifs révélés par l'étude des réactions (d. pfl. Comme il était prévisible,
l'étude des réactions (d, pf) sur 233U, 2"U et 2"Pu lA z ; j l ) a mis en évidence une allure des pro-
cessus analogue a celle obtenue pour les noyaux à "seuils" d'énergie positifs. Ici l'exploration est
faite en quelque sorte, cela a déjà été souligné, avec une énergie cinétique de neutrons négative.

On suppose que lorsque l'énergie des deutérons varie un peu, la variation de la section effi-
cace de la réaction (d, py) est faible. On peut alors normaliser le nombre de protons observés en
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Fig. B 22 - Probabilité de fission en fonction de l'énergie des neutrons.

coïncidence avec des fissions au nombre total de protons provenant d'une façon générale de la réac-
tion (d, p). Ceci est effectué pour une valeur donnée de l'énergie des deutérons et toutes les valeurs
d'énergie de protons, auxquelles correspondent des énergies équivalentes de neutrons.

L'ensemble des résultats se trouve porté sur la figure B 22.

Pour233U et 239Pu, on constate l'existence d'une structure en deux "seuils" aux énergies équi-
valentes de neutrons :

pour 2»U - 1,47 MeV et - 0,72 MeV

pour 239 Pu - 1,61 MeV et - 0,72 MeV.

L'interprétation de ces "seuils" est que le plus bas correspond & la première bande de rota-
tion (0*, 2*. 4* . . . ) et que le second correspond au niveau de vibration donnant naissance à la bande
1-, 3 " . . .

Dans le cas de 23»U, un seul "seuil" est perceptible à - 0,60 MeV. Cela peut signifier que le
second seuil se manifeste pour les énergies de neutrons positives. Mais compte tenu des valeurs
de spin mises en cause dans la fission de 23!U par les neutrons lents (3- et 4"). il est plus vrai-
semblable qu'il ne se manifeste pas clairement. De toutes façons la fission de 2"U par les neutrons
lents est un processus nettement moins éloigné du "seuil" que dans les deux cas de 233U et 239Pu.

On remarquera que les énergies de "seuils" sont définies de façon assez conventionnelle. Ainsi,
de la même façon, on retient la valeur de +1,51 MeV pour 2'8U.
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3. MESURES EFFECTUEES A SACLAY
DES SECTIONS EFFICACES DE FISSION DE 2"U, 2»U, "'Pu ET 23tU

SOUS L'ACTION DES NEUTRONS DE 0,1 A 4 MeV

3.1. Mesures effectuées dans la région de 50 à 2000 keV. Ce travail a été présenté par l'équipe
composée de D. Szteinsznaider, V. Naggiar et F. Netter à la première Conférence de Genève en
1955 (B 311) Noug n e nous étendrons pas sur les modalités expérimentales, nous réservant de
détailler davantage la deuxième série de mesures, prolongeant celles-ci à plus haute énergie.

La cible de matériau fissile est placée dans une chambre d'ionisation et soumise à un flux
de neutrons monocinétiques. Le nombre de fissions compté est Nf :

Nf = KNeo 9 par unité de temps

où K est l'efficacité globale de la chambre d'ionisation utilisée, incluant l'efficacité du dispositif
électronique,

N est le nombre de noyaux fissiles par cm3 de la cible,

e est l'épaisseur de la cible exprimée en cm,

a est la section efficace de fission pour l'énergie E de neutrons considérée,

cp est le flux de neutrons incident sur la cible supposée mince pour les neutrons.

Les mesures sont effectuées de deux façons :

a) avec une chambre d'ionisation simple, en comparant NF au comptage d'un moniteur
de flux N? = k<p dont l'efficacité k est connue (a est alors entièrement déterminée par la mesure
simultanée de NF et N ).
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Fig. B 311 - Efficacité du long compteur mesurée avec un compteur à protons de recul.
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b) avec une chambre d'ionisation double où deux cibles de matériaux différents sont mon-
tées dos à dos, ce qui permet l'étude simultanée des deux corps placés dans la chambre et l'éli-
mination de certains facteurs de correction. Du rapport mesuré NF/NJ pour les deux matériaux et
de l'hypothèse que le rapport K/K' des efficacités des deux portions de la chambre est constant
lorsque change l'énergie des neutrons, on déduit a /a'. En effet la constante KNe/K'N'e1 est éli-
minée par une mesure effectuée dans un faisceau de neutrons thermiques pour lequel (o/a') th

 e 8 t

connu.

Dans ces mesures, la section efficace de fission de 2''Pu est comparée à celle de l'uranium
naturel, publiée, dès cette époque, dans la région d'énergie de 1500 à 2000 keV, ce qui assure, à partir
de la valeur 0 = 0,34 barn pour 2?'U et E = 1600 keV, la normalisation des résultats. Le moniteur
de flux est un long compteur (B 312) ^oni } a variation d'efficacité portée sur la figure B 311 est
mesurée avec un compteur proportionnel à protons de recul du type décrit par Skyrme C 313) et
autres, dans la région (au-dessous de 500 keV) où elle n'est pas constante. Les résultats relatifs
à 23'JJ et 2 "U sont déduits de comparaisons effectuées avec 239Pu dans la chambre double. La figure
B 312 indique les diverses dispositions des appareillages.

Les neutrons sont engendrés selon la réaction 7Li(p, n)7Be par un faisceau de protons de
l'accélérateur Van de Graaff de Sac lay bombardant un dépôt de lithium sur un support de tantale.
Les résultats aux énergies de neutrons supérieures à 500 keV sont corrigés de l'effet du deuxième
groupe de neutrons associé à l'état excité de 7 Be.

Dans ces mesures, on ne disposait pour tout échantillon de 235U, que d'une cible enrichie de
20 mg obtenue au séparateur d'isotopes par M. Cassignol et dont l'analyse isotopique indiquait un
rapport masse 238/ masse 235 = 6,72+ 0. 10. Pour 233U, la seule cible disponible, de 0,7 mg, con-

Paraffine^
Protons du \m- - -?« crn-.. -
Van de Graaff nn \
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Fig.B 312 - Disposition des appareillages.
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Fig. B 314 - Résultats des mesures dans la chambre double contenant les échantillons de x**Pu et 2ÎÎU.
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Fig. B 315 - Résultat» des mesures sur *"Pu avec le long compteur comme moniteur, normalisées a la va-
leur 2,04 barns au-dessus de 1 MeV.

tenait 50% environ d'uranium naturel. Aussi les résultats étaient-ils limités à 1000 keV environ,
la contribution de 2'8U n'étant pas gênante au-dessous de cette énergie. Pour ÎJÎPu, le dépôt de
2 mg contenait de l'ordre de 1 % de 23*U, et a donc été étudié jusqu'à 2 MeV.

Une certaine proportion de neutrons parasites, provenant de réflexions sur les parois de la
salle d'expériences a perturbé les mesures, ainsi qu'en témoigne la variation du taux de comptage
NF qui ne suit pas strictement la loi en 1/d2, d étant la distance de la source de neutrons au ma-
tériau fi* jile. Cet effet a pu être réduit en plaçant i*. chambr* proche de la cible et en l'entourant
de cadmium pour la protéger des neutrons thermiques.

Les résultats concernant la région d'énergie inférieure à 200 keV sont obtenus avec des neu-
trons émis sous l'angle de 120° dans le système du laboratoire, car à 0°, il y a deux groupes
d'énergie. Mais on doit noter qu'à 120°, la chambre est plus éloignée de la cible et la perturbation
due aux neutrons diffusés est relativement plus importante. Les points aux énergies inférieures à
100 keV sont peu précis, ne serait-ce que du fait de l'épaisseur de la cible de lithium choisie pour
avoir une forte intensité de neutrons, mais entraînant avec les autres facteurs classiques une dis-
persion de ± 20 keV pour des neutrons de 50 keV.

Les résultats sont finalement portés sur les figures B 313, B 314, B 315, B 316 et B 317.

La valeur de la sectinn afficace de fission de 2"Pu a été trouvée constante au-dessus de 1 MeV
et égale à 2,04 ± 0,12 barns en fonction de la normalisation effectuée par rapport à 23*U.

Le fait le plus remarquable est l'ondulation observée aux environs de 300 keV dans la courbe
relative à2 î 3U, Confrontée aux autres résultats publiés à la même Conférence, elle se confirme.
Les points obtenus à Harwell ont été marqués par des croix sur la figure B 317. Elle s'interprète
par les considérations de Wheeler exposées au paragraphe B. 2.1. Une remontée dans la section
efficace de fission de 23'Pu au-dessus de 200 keV a peut-être la même interprétation.

3.2. Extension des mesures de 1 à 4 MeV. Modalités expérimentales. Les travaux ont été
poursuivis par une seconde équipe composée de B. Ballini, Ch. Corge. J. Julien et F. Netter qui a
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Fig.B 317 - Section efficace de fission de IMU déduite des résultats portés sur les figures B 314 et B 315.
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présenté des résultats partiels à la Conférence sur les réactions nucléaires d'Amsterdam (1956)
(B 321) après en avoir donné une version préliminaire (B 322) au Colloque de la Société française
de Physique (Paris, mars 1956). L'analyse définitive de ces expériences n'a jamais été publiée.
Elle a fait l'objet d'une communication privée à W. Allen qui l'a incluse dans la revue d'ensemble
publiée par Allen et Henkel en 1958 (** 3 2 3 ) . Elle figure également sur les courbes de l'atlas
BNL-325 édité par le Laboratoire national de Brookhaven.

Les méthodes expérimentales sont analogues à celles décrites au paragraphe précédent. Cepen-
dant l'utilisation de la chambre double a été plus systématique. La normalisation a été convention-
nellement effectuée à la valeur de 2,04 barns pour la fission induite dans 239Pu par des neutrons de
1600 keV, valeur en bon accord avec celle trouvée dans les laboratoires britanniques et américains.
D'autre part une fosse avait été creusée dans la salle d'expériences pour réduire l'effet des diffu-
sions parasites.

Les neutrons sont généralement produits par la réaction 3 H(p, n)J He, plutôt que par la réaction
'Li(p, n)7 Be. Il n'y a alors plus lieu de considérer un deuxième groupe de neutrons associé à l'état
excité de 7 Be. L'étalonnage en énergie du faisceau de protons de l'accélérateur Van de Graaff de
Saclay est effectué à l'aide des seuils de ces deux réactions. Les valeurs respectivement utilisées
sont 1,019 et 1,882 MeV. La définition de l'énergie est contrôlée à mieux de 1/1000 par une mesure
du champ magnétique par la méthode de résonance magnétique nucléaire. Les faisceaux de protons
utilisés sont d'une intensité de l'ordre de 5 Â (sauf vers 5 MeV de protons où l'intensité descend
vers 2 ixA).

La meilleure cible de tritium est déposée suivant un cercle de 2, 5 cm de diamètre sur une
feuille de tantale de diamètre 2,8 cm. Le tritium y est occlus dans du titane. Elle comporte, dans
environ 2, 2 mg de titane, à peu près 0,46 cm3 de gaz tritium mesuré dans les conditions TPN. On
a également utilisé une cible qui donne une production de neutrons parasites lorsqu'on approche de
l'énergie de protons de 5 MeV, faite de tritium occlus dans du zirconium et déposée sur argent.
La cible la plus épaisse de ce genre est constituée de 370 n g/cm2 d'argent, contenant au total
0,192 cm3 TPN de tritium. Cette dernière cible convient bien jusqu'aux énergies de neutrons de
3 MeV ; mais au-dessus de cette valeur apparaît un bruit de fond gênant. L'utilisation d'un support
en tantale au lieu d'argent permet de gagner environ 500 keV de plus. Mais vers l'énergie de neu-
trons de 3,6 MeV un nouveau bruit de fond survient, engendré par la réaction Zr (p, n)Nb, d'où
l'intérêt de remplacer le zirconium par du titane.

Les dépôts d'uranium enrichis en 23'U utilisés sont au nombre de deux :

- le dépôt précédemment utilisé dont les proportions isotopiques étaient :

m a s s e g ; = 6,72 ± o , i o

masse 235

- un dépôt de masse totale de l'ordre de 30 mg pour lequel :

masse 238
masse 235 = 1.19 ;

il s'agit d'un dépôt effectué au TEG à partir d'une solution importée dont l'analyse isotopique pré-
cise est :

noyau 2»U 23*U 2"U

% de la masse 45,7 ± 0,5 1.3 ± 0.6 53,0 1 0,5

On dispose de plus d'un dépôt d'uranium naturel.

Le dépôt de "'Pu est celui précédemment utilisé. Sa teneur en 23*U n'excède pas 1 V II en
est de même pour le nouveau dépôt de IÎ3U, d'environ 8 mg. Les dépôts sont protégés par environ
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10 ng/cm* de Formvar et généralement déposés sur une feuille d'acier inoxydable de 1/10 mm d'épais-
seur. Cependant les dépôts d'uranium enrichi sont effectués sur des plaques d'acier épaisses de
1 mm.

Les chambres d'iontsatlon doubles présentent une électrode centrale connectée a la haute tension
et portant les deux dépôts. La distance entre les électrodes qui sont des plateaux parallèles est de
1 cm. Le remplissage est effectué avec de l'argon sous 2 atmosphères. La collection électronique
est favorisée par l'adjonction de CO2 (sous 2 cm de mercure). Les chambres sont utilisées en col-
lection électronique et avec des amplificateurs dont la bande passante est ajustée de façon à réduire
le nombre d'empilements des particules alpha dans le cas de 2)}U et surtout de239Pu. Un seuil de
discrimination est imposé de façon a ne pas compter les empilements alpha. Pour contrôler la dérive
des chambres (très faible) et de l'électronique on utilise un générateur d'impulsions mais surtout
le comptage des particules alpha en multipliant par deux le gain de l'amplificateur.

Par exemple, pour le plutonium, on utilise un amplificateur "2 mégacycles" pour lequel les
constantes de differentiation et d'intégration sont affichées égales à 10~7 seconde (soit en fait voi-
sines de 3.10'7) et le gain affiché est de 100O. Pour un seuil donné de discrimination, on compte,
en l'absence de neutrons, une impulsion en 3 minutes (bruit de fond d'empilements). En portant le
gain à 2000, il y a 29 200 impulsiois à la minute. Un comptage typique avec un faisceau de protons
de 2,5 ii A tombant sur la cible de tritium est alors (avec le gain revenu à la valeur 1000) de 40
impulsions par minute.

Les paliers des chambres d'ionisation ont été à plusieurs reprises contrôlés en provoquant
les fissions par un faisceau de neutrons de pile. La figure B 321 représente un tel palier.

ABC
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40
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3. 3. Facteurs de correction de ces mesures.

1) Dispersion en énergie : Elle résulte de trois facteurs :

a) L'erreur sur l'énergie des protons due à la résolution finie de l'analyseur associé
à l'accélérateur Van de Graaff, compte tenu des largeurs de fente utilisées, intervient pour moins
de 5 pour mille.

b) Les épaisseurs de cibles, mesurées au seuil de la réaction engendrant les neutrons ,
sont de 21 keV pour la cible de lithium et de 35 keV pour les cibles de tiitium.

c) L'ouverture angulaire du cône utile de neutrons introduit une dispersion du fait de
l'anisotropie de la réaction T (p, n). Le demi-angle au sommet est de 10° 15'. On adopte comme
énergie moyenne celle qui correspond à la direction définie par un angle de 8 degrés.

L'énergie moyenne caractéristique de chaque point expérimental est évaluée en fonction de
ces deux derniers facteurs.

2) Neutrons provenant de diffusions parasites : On mesure le rapport a(233U)/o (239Pu)pour
différentes énergies de neutrons en plaçant la chambre double & diverses distances de la cible com-
prises entre 2 et 7 cm et l'on constate qu'il reste constant dans les limites des erreurs expérimen-
tales. Ceci vérifie donc que le nombre de neutrons diffusés par les parois de la salle d'expérience
a été ramené à un niveau tel qu'il ne perturbe pas led résultats.

On remarquera d'ailleurs que les anciennes mesures indiquant un certain effet de la distance
ont dû être corrigées du fait que les deux premiers dépôts utilisés de Z33U et 239Pu n'avaient pas
la même géométrie, l'un étant rectangulaire et l'autre circulaire. Il en résulte un effet de variation
de l'angle solide utile suivant la distance à la cible qui est pour l'essentiel responsable de l'effet
de distance signalé en 1955.

La diffusion des neutrons par les parois de la chambre est négligeable dans le domaine d'éner-
gie étudié.

En revanche, il faut tenir compte de la diffusion des neutrons par la cible selon un effet si-
gnalé par W. Allen : les neutrons émis à divers angles dans le système du laboratoire lors du
bombardement de la cible par les protons arrivant suivant l'axe de référence, peuvent être diffusés
par le matériau du support de cible et renvoyés ainsi dans la direction de la chambre à fission.
On répartit pour le calcul ces neutrons en deux familles : les uns sont émis à 90" environ et ont
donc une grosse probabilité d'être diffusés par le support de cible abordé suivant la tranche ; les
autres sont émis à des angles plus petits, traversant une épaisseur encore faible de support de ci-
ble, mais sont évidemment beaucoup plus nombreux ; on attache à ces derniers une énergie définie
par l'obliquité moyenne. Le calcul effectué pour le support d'argent de la cible de tritium, de
rayon 1,4 cm et d'épaisseur 0,2 mm, conduit par exemple à des corrections de 2,5 % pour 233U
et 4 % pour23* Pu pour des neutrons de 150 keV ; mais ces chiffres deviennent respectivement 6 %•
et 4 %© pour des neutrons de 1200 keV.

3) Neutrons provenant de réactions parasites : Pour éliminer cet effet, on est conduit, comme
on l'a vu, à utiliser une cible de tritium occlus dans du titane déposé sur tantale. L'apparition de
neutrons en provenance de réactions parasites est surveillée par la mesure du flux de neutrons en
parallèle avec le long compteur et avec un compteur à scintillations de Hornyak. L'efficacité de
ce dernier étant une fonction rapidement croissante de l'énergie des neutrons, l'adjonction d'une
certaine proportion de neutrons d'énergie faible provenant d'une réaction nucléaire au voisinage de
son seuil entraîne une diminution sensible du rapport du taux de comptage du compteur de Hornyak
au taux de comptage du long compteur.

D'autre part des contrôles systématiques sont pratiqués en alternant des mesures avec la cible
normale et des mesures avec une cible identique à la différence près qu'il n'y a pas de tritium
occlus dans le titane. Ils ont permis de montrer la difficulté de dépasser par ces procédés, dans
le cas de notre équipement, l'énergie de 4 MeV de neutrons pour laquelle l'effet du fond continu de
neutrons sur les divers comptages dépasse largement 10 %.

4) Exactitude de la mesure du flux de neutrons : Les mesures à la chambre double ne met-
tent pas en cause le moniteur de flux. Mais la mesure de la section efficace de fission de 2J'Pu
rapportée au comptage du long compteur l'implique. Les résultats supposent l'efficacité du compteur
constante de 1 à 4 MeV. On sait en fait qu'elle est un peu variable. La figure B 331 extraite de
résultats communiqués par Henkel du laboratoire de Los Alamos indique l'efficacité d'un certain
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long compteur dans cette région. En fait nos résultats n'indiquent pas de déviation systématique
pour les valeurs d'énergie où la courbe d'efficacité présente de faibles accidents (résonances de
diffusion de carbone, constituant de la paraffine). Le long compteur de Sac lay a peut-être une ré-
ponse encore plus constante que celui de Los Alamos.

Par ailleurs il est tenu compte de la fluctuation du rapport du flux de neutrons reçu par le
long compteur relativement au flux reçu par les dépôts fissiles, compte tenu de l'anisotropie varia-
ble avec l'énergie pour la réaction T(p,n). C'est un effet qui peut atteindre 4 à 5 %.

Enfin les taux de comptage du long compteur, qui n'ont cependant jamais dépassé la cadence
de 100 impulsions par seconde* sont le cas échéant corrigés de l'effet du temps-mort.

5) Mesures effectuées en neutrons thermiques : Dans les mesures à la chambre double, on
élimine la constante KNe/K'N'e' par des comptages effectués dans un faisceau de neutrons de pile.
On corrige naturellement le résultat de l'effet de cadmium et on utilise les valeurs des sections
efficaces de fission intégrées sur le spectre des neutrons thermiques. On introduit la petite cor-
rection liée au support d'un mm d'acier des dépôts d'uranium.

L'entrée des neutrons dans la chambre se fait par 4 mm d'acier : la transmission est de 90 %.

3. 4. Résultats. Comparaison avec les autres laboratoires.

1) La figure B 341 donne les résultats pour 2}9Pu.

2) Pour 2"U et 2 î $ U. le calcul est effectué à partir des sections efficaces aMl et c*2 des deux
mélanges isotopiques Mx et M2 correspondant aux deux cibles disponibles, l'une faiblement, l'autre
fortement enrichie en lJ\J. On obtient deux combinaisons linéaires dont les coefficients sont fixés
en normalisant aux valeurs communément admises pour des neutrons de 2,9 MeV :

pour

pour

235 U o = 1,27 barns

U a » 0,54 barn .2)ê

La figure B 342 représente les résultats pour 2"U, la figure B 343 montre un autre tracé
associant les résultats exposés au paragraphe B 3.1. La figure B 344 est relative à *3<U.
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3) La figure B 345 donne les résultats p o u r v u .

4) Sur la figure B 346 on a porté les rapports des sections efficaces de 23}U ou 23ÎU à la sec-
tion efficace de 23'Pu, rapports qui ne dépendent pas de l'efficacité du long compteur.

X X

* Fig.B 346

Le tableau B 34 résume les valeurs déduites du tracé optimum des courbes.
Tableau B 34

Energie des
neutrons keV

1 000
1 100
1 200
1 300
1 400
l 500
1 600
1 700
1 800
1 900
2 000
2 100
2 200
2 300
2 400
2 500
2 600
2 700
2 800
2 900
3 000
3 100
3 200
3 300
3 400
3 500
3 600
3 700
3 800

barns

1,95
1,98
2
2,02
2.03
2,03
2.04
2,03
2.03
2,02
2,01
2
1,99
1,98
1.97
1,95
1,93
1.92
1.91
1,90
1,89
1,88
1,88
1.87
1.86
1,87
1.88
1.90
1.92

<*33
barns

1.98
1.94
1,92

1.90
1,90
1.90
1.89
1,89
1,89
1,89
1.88
1,88
1.88
1,87
1.85
1.83
1,81
1,78
1.74
1.71
1,67
1.63
1,58
1.54

°3J
barns

1.47
1.42
1.38
1.34
1,31
1,29
1.28
1,28
1,29
1,32
1.36
1,40
1,39
1,36
1.32
1.30
1,28
1,27
1,26
1,25
1,25
1.24
1,23
1,22
1.22
1,21
1,20
1,19
1,18

*33

<SU

1,02
0,98
0,96
0,94
0,94
0,94
0,93
0.93
0,93
0,94
0,94
0,94
0,94
0,95
0.95
0,95
0,95
0,94
0,93
0,92
0,90
0,89
0.87
0.85
0,83

f3!

0,75
0,72
0,69
0.66
0,65
0,64
0,63
0,63
0,64
0,65
0,68
0,70
0,70
0,69
0,67
0,67
0,66
0,66
0,66
0,66
0,66
0,66
0,65
0,65
0,66
0,65
0,64
0,63
0.61

Efficacité du long compteur supposée
constante
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On constate que les courbes représentatives des sections efficaces s'écartent indiscutable-
ment d'un tracé en ligne droite, mais les légères ondulations observées sont difficilement interpré-
tables et certainement pas par des considérations aussi simples que celles applicables en dessous
de l'énergie de neutrons d'un MeV. L'accident le plus manifeste concerne Z35U au voisinage de
2 MeV.

On trouvera dans l'article d'ensemble de Allen et Henkel (B 323) u n e comparaison de résul-
tats britanniques, américains et français. L'accord est bon, au-dessus du MeV en tout cas. Les
figures B 347, B 348, B 349 et B 350 l'illustrent. Les résultats de Gorlov (B 341) e t autre» sont
également en accord convenable pour la région (en-dessous de 800 keV) qu'ils concernent.

A plus haute énergie, dans une région que nous avions commencé à aborder en produisant les
neutrons par des réactions (d, d) dans des expériences que nous avons abandonnées, on observe
sur les résultats étrangers une montée de la section efficace de fission, vers les énergies de neu-
trons supérieures à 5 MeV, qui s'explique par la contribution de la réaction (n, n'f) c'est-à-dire
la fission des noyaux 233U, 235U, Z38U, 239Pu eux-mêmes excités par diffusion inélastique des neutrons.

4. LA FISSION AVEC EMISSION D'UNE PARTICULE
DE LONG PARCOURS

4. 1. Un processus lié à la scission du noyau : l'émission d'une particule de long parcours .
L'émission de particules de long parcours associées à la fission des isotopes de l'uranium et du
plutonium, depuis sa découverte pour le noyau composé 23*U par Tsien et autres (A 111), et indé-
pendamment par Alvarez (signalé dans (B 412))^ avait fait l'objet de nombreux travaux il y a déjà
près de dix ans quand W. Whitehouse en donnait la bibliographie dans son article d'ensemble sur
la fission (B 413).

Dès ce moment le mécanisme (suggéré en premier par Tsien (B 411)) qui conduit à cette émission
semble assez bien expliqué : au moment de la scission il se produit la mise en liberté d'une par-
ticule, probablement une particule alpha, dont l'individualité se manifeste à la scission, et celle-ci
est ensuite accélérée sous l'influence répulsive du champ coulombien des deux fragments lourds
qui s'éloignent l'un de l'autre. Cette description explique la distribution angulaire des particules
de long parcours, présentant un pic voisin de 90" par rapport à la direction commune de déplace-
ment des fragments, avec une légère préférence vers le côté où s'éloigne le fragment le plus léger
donc le plus rapide.

Tableau B 41

Proportion de fission avec émission de particules
de long parcours induite par les neutrons (cf. B 413)

Auteurs, référence

Allen et Dewan, B 414
n n

n n

Titterton, B 415
Green et Livesey, B 416

Farwell, Segré et
Wiegand, B 412

n

Deniers, B 417

Marshall, B 418
Fulmer et Cohen, B 421

Noyau
cible

239 p u
2 3 5 U

n

233 y
2 3 5 U
235u

23»Pu

235u
î 3 5 u

235u
23îu

Types de neutrons

de pile
thermiques
de pile
de pile
de pile
ralentissement
après production
au cyclotron

n

n

ralentissement à
partir d'une source
Ra - a - Be
thermiques de pile
thermiques de pile

Proportion des longs parcours
par rapport aux fissions binaires

1/445 ± 35
1/550 ± 30
1/505 ± 50
1/405 ± 30
1/422 ± 50
1/300 (cf. Tsien et autres)

1/500

1/250
1/250

1/230
1/310
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La proportion de cas d'émission de particules de long parcours dans la fission induite par
neutrons lents est de l'ordre d'une émission pour quelques centaines de fissions binaires. Le ta-
bleau B 41 rassemble des résultats publiés sur ce sujet. Le spectre d'énergie des particules est
largement étalé autour d'un maximum à 15 MeV environ.

L'intérêt de ce processus est d'être susceptible éventuellement de traduire certains des carac-
tères du passage du noyau par la scission qui est, nous l'avons dit, le point le moins élucidé de
toute la fission.

4. 2. Travaux relativement récents sur le sujet : Les problèmes abordés dans divers labora-
toires se classent en quelques rubriques générales 7

1) Comment l'émission se caractérise-t-elle en fonction de la configuration du noyau au point-
seuil et jusqu'à la scission ?

a) Ici se pose la question de la nature de la particule de long parcours. Le travail le
plus convaincant a été effectué par Fulmer et Cohen (B 4 2 1 ) qui ont démontré par analyse magné-
tique la nature des particules émises dans le cas de l'action des neutrons lents sur 235U : il s'agit
de particules alpha. Notons cependant que la contribution de tritons d'énergie inférieure à 8 MeV
n'est pas exclue par ce travail.

Dans le cas de la fission spontanée de 25zCf, Watson (B 4 2 2 ) a pu préciser la présence de
particules alpha avec une distribution en énergie étalée sur une largeur de 15 MeV autour de la
valeur moyenne 16 MeV et de tritons avec une distribution en énergie étalée sur une largeur de
8 MeV autour de la valeur moyenne 9 MeV, les proportions respectives étant : 1 particule alpha
pour 345 ± 20 fissions et 1 triton pour 4500 i 900 fissions. On remarquera que Muga et autres (B 4 2 3 )
n'envisagent pour 2'2Cf que des particules alpha dont le spectre d'énergie a un maximum à 19 ± 1 MeV
et une largeur à mi-hauteur de 10 MeV et dont l'abondance est de 1/415 fissions (± 10 %) en accord
avec un autre résultat de Nobles : 1/450. Par ailleurs Albenesius a signalé la présence, dans
l'uraniuir irradié des piles de Savannah-River, de tritium qu'il interpète comme provenant de tri-
partitions du noyau composé 236U à un taux d'une tripartition pour 1 à 2.10* fissions ce qui n'est pas
incompatible avec le résultat de Watson pour 2>2Cf.

Admettant qu'il s'agit presque toujours de particules alpha, certains auteurs envisagent l'exis-
tence d'un groupement préformé (ou "cluster"). Il ne semble pas que l'on ait jusqu'à présent souli-
gné combien le modèle proposé par Whetstone pour décrire le noyau au point-seuil (fig. A 432) offre
un cadre agréable pour loger cette particule alpha préformée (ou éventuellement un triton) dans le
col entre les deux fragments.

b) En ce qui concerne la distribution en masse, certains auteurs ont pu suggérer aussi
que l'émission des particules de long parcours était toujours associée à un mode défini de fission,
en l'espèce la fission symétrique. L'expérience leur donne tort. Les distributions en énergie ob-
servées sont grossièrement analogues à celles de la fission binaire et incompatibles avec des dis-
tributions en masse très différentes de celles de la fission binaire. Notamment Mostovoi et autres
(B 425) pensent que l'asymétrie des fragments semble plus prononcée que dans la fission binaire,
avec des résultats analogues à ceux obtenus par Dmitriev et autres ( B 426) Cependant Muga et
autres (B 423) estiment qu'il y aurait plutôt dans le cas de 2'2Cf qu'ils étudient, comme dans celui
de 23-U bombardé par des neutrons, pour lequel ils regroupent divers anciens travaux, une tendance
à un peu plus de symétrie dans la distribution en masse.

c) L'état d'excitation des fragments est aussi une source d'informations. Mostovoi et au-
tres ' B 425) déduisent de leurs mesures un chiffre en bon accord avec la détermination expérimen-
tale d'Apalin et autres (B 4 2 8 ) : le nombre moyen de neutrons produits dans la fission induite dans
239 u sous l'action des neutrons lents est réduit à v" = 1,77 ± 0,09, ce qui, même compte tenu de
la valeur de l'énergie de liaison d'un neutron, plus faible pour des fragments relativement plus
riches en neutrons que dans la fission binaire du fait de la soustraction d'une particule alpha, con-
duit à une diminution de l'énergie d'excitation de l'ensemble des deux fragments de 4 à 5 MeV par
rapport à la fission binaire. Peut-être cela signifie-t-il que la déformation était déjà moins grande
lor» de la scission. Il vaut la peine d'être précisé que ce chiffre obtenu par Apalin s'avère être le
même que l'on retienne toutes les particules alpha d'énergie supérieure à 9 MeV ou seulement
celles d'énergie supérieure à 22 MeV.

Là encore on remarquera qu'en suivant le modèle simpliste de Whetstone, si l'on soustrait
une portion du col qui constitue la particule de long parcours, les débris du col entraînés par les
fragments sont moins volumineux, et la déformation de chaque fragment est moins grande. Dans
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cette description naive on peut imaginer que la scission se fasse simultanément en deux points du
col, de part et d'autre d'une particule alpha.

2) L'émission dépend-elle du degré d'excitation du noyau qui subit la fisaion ? On peut penser
que si le noyau est trop excité, l'existence d'une particule alpha préformée sera moins facilement
préservée. Dans ce cas l'émission de particules de long parcours serait favorisée dans la fission
spontanée. Les taux de tripartition mesurés pour 2î2Cf par divers auteurs (B 422, B 423, B 427)
sont du même ordre que ceux obtenus pour des noyaux du type du noyau composé 23*U excité du
montant de l'énergie de liaison d'un neutron. Il serait abusif d'en conclure quelque chose, les noyaux
étant différents.

Une comparaison valable annoncée à la première Conférence de Genève (1955) au cours de la
discussion de la séance 7A, a été effectuée par T. Mostovaia (B 429) en ce qui concerne 240Pu : le
taux d'émission de particules de long parcours serait dans la fission spontanée 1,6 ±0,15 fois le
taux observé lorsque le noyau est formé par action des neutrons lents sur 23»Pu.

4. 3. Cas de la fission induite par des neutrons rapides. En augmentant au contraire l'énergie
d'excitation, ce qui est le cas si on bombarde un noyau fissile par des neutrons rapides, on s'attend
également à une diminution de la fréquence relative des tri partitions. Mais de quel ordre est cet
affaiblissement ?

Tsien (B 431) n i a p a s réussi à observer une proportion notable de tripartitions avec émission
de particules de long parcours lors de l'action de neutrons produits par la réaction Be(d, n) sur
*3*U ou 2'2Th. Il en conclut à un taux extrêmement affaibli. Les résultats expérimentaux de Titter-
ton i B 432) obtenus avec des neutrons de 2, 5 MeV ne sont pas en accord : 8 particules de long par-
cours sont observées pour 12 000 fissions dans l'uranium et 7 pour 14 000 fissions dans le thorium .
Il y a bien un affaiblissement, mais pas d'un ordre de grandeur. En ce qui concerne les neutrons
intermédiaires, on peut penser aussi que la nature du niveau excité du noyau qui subit la fission a
une certaine influence. Déjà en 1950 Allen et Dewan (B 414) suggèrent que les variations dans les
taux de fréquence déterminés avec des spectres étendus de neutrons lents par divers auteurs s'ex-
pliquent par des différences dans ce spectre d'énergie des neutrons.

L'opinion générale des auteurs est alors qu'il serait bien intéressant de faire des mesures
plus précises dans ces domaines. Cela n'explique pas pourquoi pendant plusieurs années le sujet
a été abandonné : sans doute du fait des difficultés rencontrées avec les techniques de l'époque.

Il a été abordé à nouveau dans la région des neutrons lents agissant surZ39 U par Auclair (B 433)
à Sac lay sans qu'une conclusion définitive ne se dégage.

4. 4. Objet du présent travail. La question principale posée est de savoir si la probabilité de
tripartition, pour un nombre global de lissions constant, change d'ordre de grandeur lorsqu'on passe
des neutrons lents aux neutrons rapides, ou non.

Deux explications extrêmes sont possibles :

- ou bien la probabilité relative d'émission d'une troisième particule de long parcours
diminue lorsque l'énergie des neutrons augmente, ce qui correspond, pour un noyau donné, à l'aug-
mentation de l'énergie d'excitation du noyau déformé ; c'est l'opinion généralement admise.

- ou bien cette probabilité dépend de la catégorie de noyaux considérée : elle est plus
forte lorsque le noyau qui subit la fission est pair-pair (cas de 23*U, *}iU, M0Pu) que dans le cas
contraire de 23'U ; c'est ce que nos expériences indiquent.

Elles ont été effectuées à Sac lay au cours des années 1957 et 1958 et présentées partielle-
ment à la deuxième Conférence de Genève (1958) (B 441) Elles visent à déterminer la variation de
la section efficace de la fission avec émission de particules de long parcours provoquée dans 233U ,
23»u, 2'*U et z3*Pu par l'action de neutrons de diverses énergies, mesurée relativement à la section
efficace de fission globale, en fonction de l'énergie des neutrons, de façon a raccorder les résul-
tats actuellement connus dans la région des neutrons thermiques et dans celle des neutrons de quel-
ques MeV.
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5. METHODES EXPERIMENTALES

5. 1. Production des neutrons. Les neutrons utilisés sont de diverses origines :

1) Les neutrons thermiques monocinétiques sont ceux d'une raie située à 1,5.10'2eV produite
par le spectromètre à cristal Installé à la pile EL 2 utilisé grâce à la complaisance de MM. Joly
et Genin.

2) Les neutrons de plie utilisés dans la méthode des emulsions nucléaires sont ceux du fais-
ceau sortant du réflecteur en graphite de la pile à eau lourde ZOE. De plus un faisceau intense de
la pile à eau lourde EL 3 assure la référence nécessaire en neutrons de pile et en neutrons ther-
miques (par différence de cadmium) pour les mesures mettant en œuvre des compteurs.

3) Les neutrons rapides sont produits à l'aide de l'accélérateur Van de Graaff de Saclay par
la réaction T(p, n). On repère leur énergie moyenne En autour de laquelle, compte tenu des ouver-
tures angulaires pratiquées, l'écart d'énergie extrême est + 10 keV et - 15 keV.

5.2. Mesures à l'aide d'émulsions nucléaires. Principe de la méthode. Cette méthode a été
essentiellement mise en œuvre par Mmes Faraggi et Garin-Bonnet. On cherche à enregistrer dans
une emulsion nucléaire les traces des particules alpha de long parcours émises lors de la fission
d'un matériau déposé au voisinage de I'emulsion, sans que pénètrent dans I1 emulsion les trajec-
toires des fragments de fission ou des particules alpha de radioactivité naturelle. On interpose à
cet effet entre la matière fissile et I'emulsion un écran d'épaisseur convenable.

On trouve dans I'emulsion non seulement les traces des particules alpha de long parcours ,
mais aussi celles dec protons de recul provenant :

- des neutrons rapides primaires

- des neutrons rapides produits dans la fission

et le cas échéant, les traces des protons produits par la réaction14 N(n, p)wC des neutrons sur l'azote
contenu dans la gélatine.

A l'aide d'un développement approprié, on distingue les traces des particules alpha de celles
des protons. Parmi ces dernières, on choisit les traces de grande longueur provenant des neutrons
rapides produits dans la fission, qui assurent, pourvu que l'on connaisse la variation avec l'éner-
gie du nombre moyen de neutrons émis dans la fission (B 521 )̂  u n e m e sure relative du taux de
fission globale.

On obtient ainsi, par le rapport des fréquences des traces de particules alpha de long par-
cours et des traces sélectionnées de protons, une mesure relative du taux de fréquence des tripar-
titions.

5. 3. Dispositif expérimental pour la méthode des emulsions nucléaires. Il est schématisé sur
la figure B 53.

Nautronb.
Eterin.

HaKir. f

Support*,

Fig. B S3 - Dlspoaitif expérimental utilisé dans la méthode des emulsions nucléaires.

Les dépdts de matière fissile sont constitués d'environ 50 mg de matériau répartis sur 6 cm2

d'une feuille d'acier inoxydable.
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L'écran chargé d'arrêter les particules alpha de radioactivité naturelle et les fragments de
fission est, à l'image de ce qui est fait pour certaines mesures à la chambre d'ionisation (Mostovoi,
communication privée), une feuille d'étain de 30 microns d'épaisseur (épaisseur choisie compte tenu
de la présence dans des échantillons anciens de particules alpha très énergiques).

L'émulsion nucléaire, du type Ilford C2, de 100 microns d'épaisseur, est enveloppée dans
l'étain qui la protège en même temps de la lumière.

Le faisceau de neutrons pénètre dans l'émulsion par le verre et la traverse avant d'atteindre
la matière fissile. Cette disposition empêche la production de fissions sous l'action de neutrons
diffusés et revenant vers l'arrière donc ayant perdu beaucoup d'énergie.

Dans le cas des mesures par neutrons rapides, avec l'accélérateur Van de Graaff, l'ensemble
de l'émulsion et du dépôt de matière fissile accolés est placé dans un étui en cadmium dont le rôle
e- : d'exclure les fissions Induites par des neutrons thermiques parasites mais qui se trouve en
même temps réduire le voile dû aux rayons X ambiants.

Dans les mesures effectuées à t1accélérateur Van de Graaff le cadmium ne protège que des
neutrons thermiques venus de l'extérieur. Le risque subsiste d'obtenir des fissions Induites par les
neutrons rendus thermiques par chocs dans l'émulsion, et pour lesquels la section efficace de fis-
sion globale est plusieurs centaines de fois supérieure à celle relative aux neutrons primaires.

Mais la situation relative de l'émulsion et de la matière fissile par rapport à la direction des
neutrons primaires incidents interdit que ces neutrons thermiques puissent provenir d'un seul choc
sur l'hydrogène. L'effet qui peut subsister serait celui de neutrons ayant subi plusieurs chocs de
diffusion ; on voit, compte tenu de l'épaisseur de l'émulsion, qu'il est négligeable.

5. 4. Etude des traces enregistrées dans l'émulsion. Le développement des emulsions est celui
utilisé de façon générale pour les emulsions irradiées à la pile par Mines H. Faraggi et A. Garin-
Bonnet (B 541, B 542).

On trouve dans les emulsions :

a) des traces de particules alpha de long parcours dirigées de la surface vers le fond.

b) des traces de protons de recul provenant de la traversée des neutrons rapides pri-
maires produits avec l'accélérateur Van de Graaff. Ces protons ont une énergie maximum égale à
l'énergie En des neutrons rapides et les traces les plus longues sont dirigées dans la plaque du foie
vers la surface. D'une façon générale, il n'y a pas de traces de protons de cette espèce dirigée*
de la surface vers le fond.

c) des traces de protons de recul provenant de la traversée dans l'émulsion de neutron*
rapides secondaires issus des fissions dans le dépôt.

La probabilité de trouver de telles traces est faible pour toutes les trajectoires de neutrora
de fission sauf celles dont la direction est presque contenue dans le plan de l'émulsion ; les plus
longues des traces seront d'ailleurs dirigées vers l'avant de ces trajectoires. Au total les traces
les plus longues de ce type seront presque toutes quasi parallèles à la surface de l'émulsion. No-
tons qu'il est possible d'avoir là des traces dirigées aussi bien vers le fond que vers la surface.
Mais si l'on sélectionne les traces les plus longues et faisant un angle petit avec le plan de l'émul-
sion, on peut assez facilement les distinguer, «éke en présence d'un fond intense de traces de protons
provenant des neutrons prlmatres. La sélection devra de préférence retenir les traces de longueur su-
périeure à celles des protons d'énergie E , , ce qui laisse encore un nombre suffisant d'événements
tant que En est inférieure à 3 ou 4 MeV. Elle est facilitée par le fait que les trajectoires situées
dans le plan de l'émulsion sont à 90* de la direction d'incidence des neutrons primaires et sont donc
relativement courtes si elles proviennent des neutrons primaires.

d) des traces de protons produits par la réaction (n, p) sur l'azote dont l'importance
n'est notable que pour les neutrons thermiques, et qui sont au demeurant assez courtes pour ne
pas é~re plus gênantes que les traces des protons provenant des neutrons primaires dans les me-
sures à 700 keV par exemple.

Pour s'assurer de l'origine des traces, on effectue les contrôles suivants :

- le dispositif est laissé accolé une journée, sans irradiation par neutrons,

- le dispositif dans lequel on a remplacé le dépôt épais de matière fissile par un sup-
port sans dépôt (ou avec très faible dépôt) est irradié par les neutrons.
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On doit noter que si l'on prolongeait trop longtemps le premier contrôle, on obtiendrait en fait
une estimation de la proportion des émissions de particules de long parcours dans la fission spon-
tanée, rapportée au taux global d'émission de neutrons LÙTB de la fission spontanée.

Ces contrôles démontrent que les traces retenues sont effectivement valables. On compte alors
suivant les critères de sélection convenables :

- Na traces de particules de long parcours

- Np traces de protons de iecul projetés par les neutrons de fission.

Si at est la section efficace de fission avec émission de particules de long parcours,

0k est la section efficace de fission sans émission de particules de long parcours,

of • ot + ak la section efficace de fission globale,

vt le nombre moyen de neutrons émis dans la fission avec émission de particules de long
parcours,

vk le nombre moyen de neutrons émis dans la fission sans émission de particules de long
parcours,

v le nombre moyen de neutrons émis dans la fission globale,

vaf = vt a t + vk ok .

On a :
Na ox ^ at at N« v
N, vof vk ck a, Np K

La constante K ne varie pas en première approximation avec l'énergie des neutrons. Cela
revient à dire que l'on néglige, lorsque l'énergie des neutrons change :

- la variation du spectre d'énergie des neutrons émis lors de la fission,

- la variation de la corrélation angulaire entre les neutrons émis lors de la fission et
les particules de long parcours.

De la mesure de Na et de N, et de la connaissance d'une loi grossièrement linéaire de varia-
tion de v avec l'énergie des neutrons provoquant la fission, on tire la valeur relative de at/af en
fonction de En . On choisit K de façon à normaliser à l'unité la valeur de 0 t /a f pour les neutrons
thermiques.

Cependant, dans le cas deZ 3'U, on utilise un dépôt en uranium naturel, et on se sert, pour
éliminer la constante K, des résultats obtenus avec des neutrons de pile, grâce à la teneur en 239U
de l'uranium naturel, résultats comparés à ceux obtenus avec un dépôt d'uranium enrichi à 45,7 %
de 2 »U et normalisés à la valeur de 1/310 (B 421).

On peut ainsi, en supposant que la constante K soit sensiblement la même pour 235U que pour
23*U dans le dépôt, obtenir une évaluation de a, /a, pour Z*SU à 2 MeV.

Les résultats sont malheureusement affectés d'une mauvaise statistique, résultant de la grande
durée du dépouillement des emulsion*. Citons par exemple les chiffres suivants pour quelques
plaques :

nombre de protons 449 255 216

nombre de traces a 179 122 84

5.5. Mesure par une méthode de coïncidences. Dispositif expérimental. La deuxième méthode,
mise en œuvre par MM. Julien, Corge et Turkiewicz, utilise, pour déterminer le rapport du nom-
bre de fissions ternaires à celui des fissions binaires, un dispositif à coïncidences qui permet de
détecter simultanément la particule de long parcours et un des fragments de fission corrélatifs.

Les dispositifs expérimentaux représentés achématiquement sur les figures B 55 a) et b) com-
portent une chambre à fission ouverte sur un compteur proportionnel. La pression de remplissage
de l'ensemble est de deux atmosphères d'argon additionné de 1 pour cent de CO2. Cette pression,
eu égard aux dimensions du compteur, assure une perte d'énergie de la particule ternaire pratl-
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Fig. B 55 - Dispositifs expérimentaux utilisés dans la méthode de coïncidences.

quement totale tout en n'imposant pas une valeur inacceptable du rapprochement des électrodes de
la chambre à fission nécessaire pour que le nombre des impulsions dues aux empilements alpha
d'ordre élevé soit négligeable par rapport au nombre d'impulsions de fission. Un amplificateur de
10 mégacycles permet d'abaisser cet ordre au maximum. Le point de fonctionnement choisi dans
les conditions décrites ci-dessus se situe, malgré la quantité de matière fissile utilisée, sur un
palier pour une valeur de E/p d'un volt, cm/mm de mercure. Le dépôt de matière fissile de forme
circulaire est déposé sur un support d'aluminium dont l'épaisseur de 30 p. suffit dans le cas de la
figure a) à empêcher les particules alpha de radioactivité naturelle de pénétrer dans le volume sen-
sible du compteur, tout en laissant passer les particules de long parcours do*4 /énergie est suffi-
samment grande.

Le compteur proportionnel équipé d'un fil de 3/100 de mm de diamètre fonctionne avec un
coefficient de multiplication de 15 pour une tension appliquée de 1500 V. Dans ces conditions sa
résolution pour un dépôt mince de 239Pu d'une intensité correspondant à 6000 coups par minute, est
de 8 pour cent. D'autre part, si on fait varier la tension appliquée dans les limites d'un intervalle
de 300 V autour du point d'opération choisi, toutes choses restant égales par ailleurs, on constate
que le nombre de coïncidences reste pratiquement constant dans ce domaine.

Pour avoir une précision suffisante, il est indispensable, compte tenu du faible taux de comp-
tage des coïncidences, de faire des mesures de longue durée et, par conséquent, d'éliminer toute
cause d'erreur extérieure. Dans ce but l'alimentation en haute tension des appareils de détection est
assurée par une batterie de piles et, parallèlement aux circuits électroniques classiques, on utilise
des circuits électroniques à transistors. Les dispositifs classiques à coïncidences furent conçus et
réalisés par M. J. Moisset, les dispositifs à transistors par MM. Fiehrer, Michau et Mullié. On
utilise en général un temps de résolution de 5 microsecondes pour effectuer les coïncidences, avec
un retard réglable pour l'ouverture de cette porte en temps.

Pour des neutrons d'énergie de 300 keV et pour le 239Pu on enregistre en moyenne une coïn-
cidence par 3000 fissions. Il faut tenir compte de l'angle solide Q sous lequel le dépôt fissile voit
le volume sensible du compteur susceptible de permettre un parcours suffisant. Dans les conditions
expérimentales utilisées on peut estimer avoir en moyenne une particule de long parcours toutes
les 1500 fissions.

Pour l'uranium-233 et pour des neutrons de même énergie, cette proportion est légèrement
inférieure.

On peut s'attendre à un glissement vers les énergies plus faibles pour les impulsions dues
aux fragments de fission produits au cours d'une fission ternaire par rapport à celles de? frag-
ments produits au cours d'une fission binaire. Ceci entraîne une efficacité de la chambre différente
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pour les premiers. Cependant, lorsque la chaîne de détection ternaire est propre, on peut avoir
une limite supérieure, peut-être exagérée, de l'erreur introduite par cette différence. Elle n'excède
pas 2 à 3 1 Pour la réduire au minimum, il est souhaitable de se placer dans des conditions de
discrimination telles que le point de fonctionnement de la chambre se situe bien sur un plateau.

Pour donner un exemple des taux de comptage, citons une mesure effectuée sur 235U durant
25 800 secondes, où ont été comptées 125 coïncidences dont 8 fortuites pour 772 000 fissions et une
mesure sur 2"u durant 44 000 secondes, où ont été comptées 153 coïncidences dont 37 fortuites pour
600 000 fissions.

6. RESULTATS ET CONCLUSIONS

6. 1. Résultats obtenus à Sac lay. La méthode des emulsions nucléaires présente l'intérêt d'ex-
clure pratiquement tout appareillage. Le fait qu'elle donne des résultats peu précis mais compa-
tibles avec la méthode des coïncidences suffit à renforcer la confiance en cette dernière méthode .

Les résultats les plus analysables sont évidemment ceux de la méthode des coïncidences. Ils
sont donnés dan3 le tableau 611 pour la partie du travail présentée à la Conférence de Genève (1958).
La normalisation pour 23*U a été effectuée en comparant, dans le même montage de coïncidences,
avec la même énergie de 2,5MeV de neutrons, un échantillon d'uranium naturel et un échantillon
analogue d'uranium enrichi contenant 45,7 % de noyaux de 23'U. Le résultat concernant l'uranium
naturel a été corrigé de la contribution due au 1/140 de 2}SU qu'il contient. Les erreurs indiquées
correspondent à la probabilité de 84 % que le résultat soit dans les limites d'erreur.

Efl k e \ ^ - ^ _

thermique

pile

330

690

1165

1990

2500

1

0,97 X

1.23 ±

0,93 ±

0.89 i

1,05 ±
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Tableau

235 U

1

1 i 0,13

0,82 ±0

1,29 ± 0,

B 611

09

18

23» U

0,29 ± 0,06

2"Pu

1

0,973 ± 0

1,05 ± 0,

0,90 ± 0,

1,075 ± 0

.07

10

10

.27

On fait deux constatations essentielles :

1) La probabilité relative de tripartition de 23»u est beaucoup plus faible que celle de 23JU.
Ainsi c'est bien le type de noyau subissant la fission qui est en cause : le taux de tripartition reste
à peu près constant de 0 à 2 MeV d'énergie de neutrons pour les noyaux composés pairs-pairs.

2) Le seul accident significatif se produit vers 330 keV pour la fission Induite dans 233p. Cela
s'explique sans doute par une variation du taux de tripartition lorsqu'on passe par la valeur d'énergie
qui correspond à un niveau collectif d'excitation du noyau déformé. L'énergie de 330 keV avait été
spécialement choisie pour rechercher un effet qui accompagnerait l'ondulation caractéristique obser-
vée dans la courbe donnant la section efficace de fission de 233U (fig. B 317). Le résultat indique la
possibilité d'obtenir par l'étude de l'émission des particules de long pavcours des renseignements
sur le noyau au point-seuil.

Pour confirmer cet aspect, des mesures ont été reprises et ont donné les résultats rassem-
blés dans le tableau B 612.

L'allure est confirmée mais il apparaît que les mesures sont trop longues pour parvenir à une
meilleure précision statistique : à chaque énergie on a compté plus de 3 millions de fissions !
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Tableau B 612

« <keV> n o r m a l pour

385 0,99 1 0,08

265 1,20 t 0,12

215 1,00 ± 0,08

II reste à poursuivre ces travaux avec une technique beaucoup plus efficace. Les compteurs à
scintillations dans les gaz qua nous mettons actuellement au point au laboratoire le permettront sans
doute dans un avenir pas trop éloigné. Leur très court temps de résolution assurera en effet une
meilleure discrimination des empilements et aussi augmentera beaucoup la quantité de matière fis-
sile que l'on peut introduire dans le compteur.

6. 2. Autres résultats. Le travail plus récent de Solovieva (B 621) effectué avec des emul-
sions nucléaires., pour des neutrons de 2,5 MeV bombardant 235U et 2"U est en contradiction avec
le nôtre en ce sens que le taux de tripartition pour *?• U est trouvé pluu élevé. Mais la précision
statistique est très inférieure à la nôtre (50 traces de long parcours seulement sont comptées ) .

A plus haute énergie, Perfilov et Solovieva (B 622) ont trouvé, pour des neutrons de 14 MeV
tombant sur de l'uranium naturel, des résultats qui ne sont pas incompatibles avec les nôtres si
on tient compte de l'analyse suivante : le taux de tripartition est à évaluer en trois perts :

- l'une provient de la fission de 2"U après réaction (n, f) : taux faible,

- l'autre provient de la fission de 238 U après réaction (n, n'f) : taux fort,

- la troisième provient de la fission de 237U après réaction (n, n"f) : taux faible.

On remarquera l'intérêt que présenteraient des expériences permettant de suivre dans la ré-
gion de 5 à 6 MeV d'énergie de neutrons l'apparition de la réaction (n,n'f) qui dans le cas de "'U
bombardé par les neutrons se traduirait par une augmentation sensible de la fréquence des tripar-
ti tions.
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C - ÉTUDE DE CERTAINS RAYONNEMENTS GAMMA LIÉS A LA FISSION

1. SPECTRE DU RAYONNEMENT GAMMA
ASSOCIE INSTANTANEMENT A LA FISSION

1.1. Spectres connus. On conçoit tout l'intérêt de la connaiasai.ee du spectre des rayonnements
gamma émis dans le processus même de fission pour la description de l'état d'excitation des
fragments.

Les meilleurs résultats sont l'œuvre de Maienschein et autres (C 1 1 1 ) . Le spectre d'énergie
des rayonnements gamma émis moins de 5. 10~s seconde après la fission induite dans 235U par des
neutrons lents est représenté sur la figure C 11. On rec arq;?e que même dans ce travail remar-
quable la résolution en énergie est loin de suffire pour b*»n nous renseigner our les composantes
de haute énergie.

Des mesures effectuées pour la fission spontanée de 2*2Cf (C 1 1 2 ) donnent un spectre très
analogue. Elles n'ont pas donné de différence significative entre les spectres (l'énergie correspon-
dant à divers modes de division en masse. Cependant un effet est perceptible lorsqu'on étudie les
coïncidences avec chaque fragment séparément (C 1 1 3 ) . Cela traduit l'excitation plus ou moins grande
du fragment.

1.2. Problèmes posés par ces données. Maintes constatations restent inexpliquées. Comp*^
tenu de la faculté d'évaporer des neutrons, l'ensemble des deux frr Jtments ne devrait demeurer qu'à
un niveau d'excitation de 4 à 5 MeV ; or il apparaît que l'énergie dissipée en moyenne en rayon-
nements gamma est de 7 à 8 *VeV par fission.

Par ailleurs la forme du spectre montre que moins de 2 % des photons ont des énergies supé-
rieures à 2 MeV. Cela rend difficile une explication fondée sur vie situation privilégiée de l'émis-
sion de rayonnements gamma en compétition avec l'émission de neutrons.

Diverses suggestions ont été formulées (A 1 2 7 ) , de même que pour expliquer la multiplicité
des rayonnements gamma, mais rien n'est clair sur le sujet.

On conçoit en tout cas l'intérêt de mesures d'une précision accrue, d'où l'idée d'effectuer des
expériences de spectrométrie fine sur un échantillon de 2" U irradié dans l'intérieur même d'une
pile atomique. C'est ce qu'ont fait (A 131) Bartholomew et Campioa.
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2. RAYONNEMENTS GAMMA LJES A L•ABSORPTION
DES NEUTRONS LENTS DANS 23*U

2.1. Origine de ces rayonnements. Lors de la capture d'un neutron lent, il peut y avoir :

1) capture radiative, d'où émission d'un spectre de rayonnements gamma ;

2) fission nucléaire, d'où un autre spectre de photons émis instantanément, suivi de tous les
rayonnements différés émis par les produits au cours de leur radioactivité.

Si l on s'intéresse aux rayonnements de relativement haute énergie (au-dessus de 3 MeV), on
constate (C 211. C 212) qu'il n'y en a pas tellement qui proviennent de radioactivités de produits de
fission. Ce sont surtout des rayonnements émis par les produits de fission situés un peu au-dessus
de la couche à 50 neutrons.

La méthode d'irradiation V ne permet pas de discriminer entre ces diverses origines.

2.2. Observations de Bartholomew et Campion. Or Bartholomew et Campion ont mis récem-
ment en évidence la présence dans 'e spectre de rayonnements gamma émis par un échantillon de
23$U soumis à l'action des neutrons d'une pile atomique, d'une composante anormalement intense
à l'énergie de 4,49 MeV. Ces mesures sont effectuées avec un pouvoir de résolution élevé. Les
auteurs attribuent le rayonnement de 4,49 MeV observé à la radioactivité de *°Rb, tout en n'obser-

56



vant pas dans les mêmes proportions les autres rayonnements de90 Rb et *' Br à des énergies diffé-
rentes : 3,4 - 4,1 - 5,3 - 5,4MeV. Ils n'envisagent pas l'éventuelle superposition du rayonnement
de90Rb avec une composante intense du spectre donné par la capture radiative, ce dernier étant
selon leur remarque, peu probablement responsable de la totalité de l'effet.

3. EXPERIENCE EFFECTUEE A SACLAY PAR LA
METHODE DE TEMPS-DE-VOL

3.1. Méthode d'analyse. Pour mettre à l'épreuve l'interprétation précédente, nous avons essayé
d'étudier les rayonnements gamma émis lors de l'absorption dans 2"U des neutrons sélectionnés
par temps-de-vol à l'accélérateur linéaire de Sac lay. Les mesures analogues à celles poursuivies
sur les matériaux non fissiles (C 3 l 1 ) ne permettent qu'une sélection relativement grossière de
l'énergie des rayonnements gamma mais elles donnent la possibilité d'obtenir des pics de résonan-
ces, les uns relatifs à des niveaux où la fission est au moins aussi intense que la capture radia-
tive (résonances produites par des neutrons d'énergie 8,79 eV ou 19,3 eV) et les autres au con-
traire, relatifs à des niveaux où la capture radiative prédomine (résonances produites par des neu-
trons de 4,84eV ou 11,65 eV) ainsi que des pics dans des cas'intermédiaires(comme la résonance
due aux neutrons de 12,4 eV). Par ailleurs les rayonnements gamma émis par les produits de fis-
sion sont englobés dans le comptage de bruit de fond entre les pics de résonance, car ils ne sont
pas liés au temps-de-vol des neutrons.

3. 2. Dispositif expérimental. La résolution dans ces mesures de temps-de-vol est voisine de
0,07 microseconde/mètre. Le schéma de l'expérience est porté sur la figure C 32

PA
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NallTt)

P. M. PA.

1. V

Anolyacur Z

Z? moitié
206 -700 /«•>

SéWcftvuc» 4s

folk da. défection & ¥*70 m d' «xpértancc».

Fig.C 32 - Schéma aimplifié du diapoaitif expérimenUl utilisé pour l'étude en temps-de-vol des rayonnements
gamma associés a l'absorption dea neutrons de résonance par l3'U.

L'échantillon utilisé n'était que de l'oxyde d'uranium enrichi à 20 % en *35U. La présence de
quantités importantes de 23<U n'est pas un obstacle essentiel compte tenu de la faible énergie de
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liaison des neutrons dans ^ 'U (4,63 MeV) et de l'analyse par temps-de-vol. La disparition ou l'appa-
rition des résonances dues à l'absorption des neutrons dans 23'U constitue un bon repère pour la
discrimination énergétique des rayonnements gamma. Ceux-ci sont analysés dans un cristal d'iodure
de sodium activé au thallium de 12,5 cm de diamètre sur 15 cm d'épaisseur associe à un photo-
multiplicateur Dumont 6363. Les impulsions après amplification convenable sont sélectionnées par
deux analyseurs d'amplitude à un canal avant d'être enregistrées dans deux sé lecteurs de temps-de-
vol à 1000 canaux. L'analyse en amplitude est régulièrement contrôlée à l'aide du rayonnement de
4,43 MeV émis par une source Po-Be (le cristal atteint une résolution de 9 % a mi-hauteur du pic
du césium). Le cristal est protégé des neutrons diffusés par une couche de " B .

La sélection en amplitude est effectuée simultanément ou successivement sur les bandes d'éner-
gie suivantes : 4 ,25 -4 ,65 MeV, 4 , 7 - 5 , 2 MeV, 3 , 2 - 3 , 7 MeV. supérieure à 5 ,2 MeV.

3. 3. Résultats. L'étude du comptage entre les résonances met en évidence l'augmentation rela-
tive de ce comptage avec la durée de l'expérience (accumulation des produits de fission) mais dé-
montre en mesurant l'intensité immédiatement après un arrêt de l 'accélérateur, qu'on ne peut pas
rendre compte (il s'en faut d'un ordre de grandeur) de ce comptage par les activités de relative-
ment longue période (de l'ordre de la seconde ou davantage). Il s'agit surtout de rayonnements ins-
tantanés ou de très courte période.

En revanche l'intensité dans l e s pics de résonance favorise bien les rayonnements gamma dans
la bande d'énergie 4 , 2 5 - 4 , 65 MeV par rapport à ceux de la bande 4 , 7 - 5 , 2 MeV, cec i spécialement
pour les résonances où la capture prédomine. Malgré une faible précision statistique, des diffé-
rences significatives apparaissent entre l e s deux types de résonances. A titre d'exemple le tableau
suivant illustre ces variations exprimées à un facteur constant près.

T,A i XT% intensité détectée entre 4.25 et 4.65 MeVRésonance (eV) T-T , . , ...—— r -r-i . - ' -—„ -1 intensité détectée entre 4,7 et 5.2 MeV

4,84 3.5 (± 30%*

8,79 1,5 (± 10 %)

11,65 3 (±20%)

19.3 1,7 (± 10 %)

En conclusion il parait raisonnable d'expliquer les résultats obtenus à Chalk-River par k
conjonction de deux effets :

1) L'existence certaine de rayonnements émis par quelques produits de fission,

2) Une brusque montée du spectre des rayonnements gamma de capture radiative vers 4,5 MeV.
Il est vraisemblable que ce spectre ne comporte au-dessus de 4,7 MeV que des composantes pev
intenses et que la première raie intense due à la capture radiative se situe vers 4,5 MeV. L'éva-
luation de son intensité serait dans le cas des mesures de Bartholomew et Campion rendue impos-
sible à cause de la contribution de *°Rb qui s'y superposerait.
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D - CONCLUSION

Nous avons abordé successivement divers aspects du processus de fission nucléaire et dans
deux cas nous avons cherché à réduire le nombre des anomalies recensées sur ce sujet :

- en ce qui concerne l'émtsston de particules de loné parcours, nous avons montré que le
taux de fréquence de ce mode particulier de fission ne changeait pas d'ordre de grandeur, lors de
la fission des noyaux composés *3*U, 23&U et "°Pu si l'énergie d'excitation disponible était augmen-
tée de 2 MeV à partir de la valeur définie par l'énergie de liaison d'un neutron, mais qu'à énergie
égale, ce taux était nettement plus faible pour la fission d'un noyau de masse impaire, en l'espèce
le noyau composé 239U que pour la fission d'un noyau composé pair-pair.

- en ce qui concerne l'existence d'un rayonnement gamma intense de 4,5 MeV associé
à l'absorption d'un neutron par 235U, nous avons conclu qu'elle s'expliquait pour l'essentiel par la
montée abrupte dans cette région du spectre de rayonnements gamma émis lors de la capture ra-
diative de neutrons, évitant ainsi d'ajouter une énigme supplémentaire à la liste des questions que
posent les caractères insolites des divers rayonnements gamma liés à la fission.

Ces résultats demandent manifestement à être précisés et poursuivis : c'est là une question
de temps de travail, d'équipements supplémentaires, et aussi de choix parmi les multiples sujets
qui sollicitent les physiciens nucléaires. Nous pensons néanmoins que les expériences sur la fission
ternaire devront être reprises avec un équipement plus efficace, notamment en étudiant le noyau
cible 232Th pour confirmer qu'il présente la même caractéristique que 238U, et en abordant le do-
maine des énergies de neutrons de l'ordre de 6 MeV et de 12 à 14 MeV pour voir apparaître, par
le jeu des réactions (n,n'f) et (n,n'n"f). des variations accentuées du taux de fréquence relative de
l'émission de particules de long parcours dans la fission.

Par ailleurs nous avons mis en évidence, comme nous le pressentions, une autre manifesta-
tion de l'influence des états collectifs au point-seuil qui se traduisait déjà dans la courbe de section
efficace de fission induite dans 233U par un accident à l'énergie de 300 keV de neutrons, à savoir
qu'une augmentation du taux de fission ternaire accompagne cet accident.Pour préciser davantage
l'allure du phénomène, là aussi l'utilisation d'un équipement plus efficace est envisagée.

Mais ce ne sont que quelques points parmi de nombreux autres que nous avons rencontrés au
cours de notre revue des connaissances actue'ues. On doit attacher un intérêt particulier aux ques-
tions liées aux rayonnements accompagnant la fission car elles sont susceptibles d'éclairer le dé-
roulement du processus. Il y aurait ainsi intérêt à étudier par ce biais le degré d'excitation des
fragments dans la fission induite par des protons dans "6Ra, ou à préciser davantage toutes les
données relatives aux rayonnements gamma émis instantanément.

Citons également commue certainement fructueuses toutes les expériences consacrées au taux
de fréquence de la fission symétrique en masse et au bilan d'énergie cinétique pour ce mode de
fission.

Les sujets ne manquent donc pas dans un domaine qui pourtant est le chapitre de la physique
nucléaire qui a sans doute suscité le plus de travaux depuis une vingtaine d'années.
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