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Chapitre

Présentation du cadre de la these

1.1 La médecine nucléaire

Au début des années 50, grace a une meilleure compréhension des mécanismes
d’interaction entre les cellules et les rayonnements, il a été possible de mettre en place une
forme de médecine s’appuyant sur ces nouvelles connaissances et faisant appel a des
éléments radioactifs. Cette médecine, appelée médecine nucléaire, repose essentiellement
sur l'utilisation de sources radioactives, scellées ou non, dans le cadre de I'imagerie et de la
thérapie internes. Elle intervient dans le diagnostic ou le traitement de diverses maladies
telles que certaines affections d’origine cardiaque ou certains types de cancers.

1.1.1 Utilisation en imagerie

Le principe consiste a injecter dans le corps du patient un radio-isotope dont la
décroissance va conduire a I’émission d’un ou de plusieurs photons. Ceux-ci sont détectés
et analysés par un appareillage extérieur qui permet de déterminer la zone ot1 a eu lieu la
décroissance. Cela présente un grand intérét si nous sommes capables de cibler des types
de cellules particuliers. Les différentes techniques mises en ceuvre dépendent de la nature
de la décroissance.

Décroissance avec émission d’un photon

La technique la plus courante fait appel a une émission <y simple, c’est la scintigraphie ou
SPECTﬂ L'isotope le plus souvent utilisé pour ce type d’imagerie est le *™Tc. Sa
décroissance unique par transition isomérique vers I'état fondamental *Tc conduit a
I"émission d"un <y de 140.51 keV dans 89.6 % des caslﬂ Sa période de 6.01h, bien adaptée a
une utilisation médicale, nécessite d’avoir recours a un générateur. Un générateur est
constitué d’un support sur lequel est adsorbé le noyau peére de I'isotope d’intérét, ici le
9Mo. Une élution de ce support permet d’en récupérer les noyaux fils une fois la
décroissance du pere réalisée. La période plus importante du *Mo, 65.94 h, permet de

a. Single-photon emission computed tomography.
b. Le ¥Tc est également un radio-isotope, mais dont la période de plus de 200000ans prémunie d'une
éventuelle contamination.
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disposer d’une source de *™Tc durant une semaine. Le Mo est un produit de fission de
I'Uranium 235, il est créé en réacteur.

Décroissance avec émission d’un positron

La décroissance 1 conduit a I’émission d’un positron qui, apres ralentissement et
annihilation avec un électron du milieu, ameéne a la création d’"une paire de y a 511 keV.
Comme pour une scintigraphie, ces vy sont détectés et analysés par un appareillage placé
autour du patient. Les propriétés de I’annihilation électron-positron font que les y sont
émis a 180 deg 1'un de l'autre. La détection en coincidence de ces photons rend possible la
reconstruction de leur trajectoire. Nous obtenons ainsi une plus grande précision pour
identifier la zone ou a eu lieu la décroissance. De plus, les photons issus d"une annihilation
positron-électron, sont plus énergétiques que ceux émis par la décroissance du #™T,
511keV contre 140.51 keV. Ainsi ils sont moins sensibles au phénomene d’atténuation lors
de la traversée des tissus du corps humain. Les doses a utiliser sont moins importantes que
dans le cas d"une scintigraphie.

Cette utilisation de radio-isotopes B intervient dans le fonctionnement de la tomographie
par émission de positrons, TEP, qui consiste en une couronne de détecteurs placée autour
du patient. A T'heure actuelle, le principal isotope utilisé pour cette technique demeure le
18F qui, lié a une molécule analogue du glucose, forme le fluorodeoxyglucose ou ¥ F-FDG.
La grande affinité des cellules tumorales pour le glucose permet ainsi leur diagnostic. Ce
sont en effet de grandes consommatrices d’énergie ce qui nécessite un apport important de
glucose. Il se fixe naturellement sur le cerveau et le cceur et est éliminé par voie urinaire. En
plus de la détection des tumeurs, il peut également révéler des sites inflammatoires ou
infectieux.

La courte période du '8F de 110 min contraint fortement son utilisation. Elle n’est possible
que dans des centres situés a proximité de cyclotrons réalisant sa production. Ceux situés
en France sont représentés sur la carte FIG. [I.1

Il existe donc des zones en France non-couvertes pour 1"utilisation du BE_FDG, entre
Bordeaux et Clermont-Ferrand notamment.

1.1.2 Utilisation en thérapie

Il est également possible d’utiliser ces radio-isotopes pour détruire directement les cellules
ciblées. Dans ce but le mode de décroissance est différent de ceux intervenant en imagerie.
Les particules émises doivent avoir des effets ionisants sur la matiere plus importants que
ceux générés par les photons. C’est le cas pour les électrons et les particules a provenant
respectivement de décroissances B~ et a.

Curiethérapie

Lorsqu’une zone a traiter est correctement identifiée, notamment grace a I'imagerie
nucléaire, il est possible d'y déposer directement les radio-isotopes. C’est le principe du
traitement par curiethérapie. Des grains radioactifs, FIG. sont placés au contact de cette
zone d’intérét. Les temps de pose, ainsi que les activités en jeu dépendent du type de
traitement souhaité.
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FIGURE 1.1 - Emplacement en France et en 2008 des différents cyclotrons réalisant la production de
I8F. Sont indiqués sur la droite les exploitants de ces accélérateurs [1].

FIGURE 1.2 - Grains radioactifs d’1%?Ir utilisés en curiethérapie.

Cette méthode est couramment utilisée pour le traitement des cancers du col de 1'utérus, de

la prostate, du sein et de la peau.

Thérapie interne vectorisée

Une autre méthode de traitement en médecine nucléaire consiste en 1'injection des
radio-isotopes dans le corps du patient. Nous I’avons vu, les deux modes de décroissance



4 Chapitre 1 : Présentation du cadre de la these

intervenant en thérapie sont les décroissances p~ et a. Les particules émisses lors de ces
désintégrations, un électron et une particule &, n’agissent pas de la méme facon dans le

corps. Comme le montre le schéma de la figure[1.3] le parcours des particules & dans la

matiere est faible, inférieur a la centaine de microns.

«~— 60pm —p

~mm

FIGURE 1.3 - Représentation des parcours FIGURE 1.4 - Représentation du principe
moyens, a 1’échelle cellulaire, des deux de tirs croisés sur les regroupements cellu-
modes de décroissance utilisés en traite- laires dans le cas de la décroissance f~. Par
ment. La taille moyenne d’une cellule saine, souci de clarté, seuls des isotopes faisant la
en rouge, ou infectée, en violet, est d'une décroissance vers le centre de la tumeur ont
vingtaine de microns. été représentés.

Sur cette courte distance, une énergie de quelques MeV, typiquement 5 MeV, est déposée.
Ces particules sont donc caractérisées par un transfert d’énergie linéique, TEL, important.
Au contraire des électrons dont le parcours long, de 1’ordre du millimeétre suivant leur
énergie, et les énergies transférées moins importantes donnent un TEL faible.

L'utilisation de radio-isotopes ayant l'un ou l'autre des modes de décroissance dépend de
la nature du traitement. Dans le cas ot1 les cellules cibles sont disséminées, le grand TEL
des particules & permet une meilleure efficacité de destruction tout en préservant les tissus
sains environnantsf]

Face a des regroupements cellulaires comme une tumeur, la longue portée des électrons est
un atout. Une action combinée de 1’ensemble des rayonnement émis vers l'intérieur de la
tumeur permet sa destruction. C’est le principe des tirs croisés schématisé figure[1.4]

Nous voyons donc que n’ayant pas les mémes indications, les deux types de traitements
sont complémentaires. Ajoutons qu’ils peuvent également étre utilisés en complément des
autres modalités que sont la chimiothérapie ou la radiothérapie externe. Un exemple de
traitement réalisé en f-immunothérapie, faisant appel a 1’Y, est présenté figure [1.5]
L'image de gauche montre le résultat d'une imagerie TEP au '8F-FDG qui permet la
visualisation de la tumeur, au centre du cercle. Les quatre images de droite présente le suivi
morphologique par Scanner X, avant et aprés traitement. Une seule injection d’*°Y est
effectuée, image centrale en haut. Sa période étant de 64.0 h, nous pouvons supposer qu'un
mois apres, seconde image en haut a droite, tous les radio-isotopes ont fait leur

c. La taille moyenne d’une cellule est d"une vingtaine de microns.
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3mars 2000 (avant traitement) 5avril 2000 (un mois aprés)

FIGURE 1.5 - Evolution d’une tumeur traitée par f-immunothérapie en fonction du temps apres 'in-
jection du radio-isotope [2].

décroissance. Ce que nous observons donc sur les deux derniéres images est la nécrose et la
résorption de la tumeur.

1.1.3 Principe de la vectorisation

Que ce soit pour I'imagerie ou la thérapie, il faut faire en sorte que le radio-isotope se fixe
sur des types de cellules bien précis. Seuls quelques-uns peuvent étre injectés directement
aux patients. Comme par exemple des isotopes de 1'lode qui naturellement vont se fixer
dans la thyroide et agir directement sur elle. Nous avons également le 82Rb qui est un
analogue du Potassium et donc vient se fixer sur le cceur. Cela permet son utilisation en
cardiologie.

Pour les autres, il faut pouvoir les guider vers les cellules d’intérét. Dans ce but, les
radio-isotopes sont liés & une molécule vectrice dont le role est de cibler les cellules visées.
C’est le cas de I'analogue du glucose dans I'exemple précédent du *F-FDG. Cette liaison
peut nécessiter 1"utilisation d"une molécule "ligand" entre le vecteur et I'isotope.

Il y a un souhait évident dutiliser des vecteurs de plus en plus spécifiques aux cellules
cibles, comme des anticorps ou des peptides. La figure[I.6] présente l'intérét d'une
meilleure spécification des cellules a traiter.

Le comportement du '8F-FDG, analogue a un glucose, fait qu’il est naturellement assimilé
par les cellules grandes consommatrices d’énergie, comme les tumeurs, mais également par
les organes tels que le cerveau, le cceur ou le foie. Tous ces organes sont donc parfaitement
visibles sur I'image (B) FIG. ainsi que les deux tumeurs sur lequel le '¥F-FDG sest fixé.
Utiliser un anticorps spécifique permet un ciblage plus précis et ainsi d’éviter une fixation
sur d’autres organes. C’est le cas sur I'image (C) FIG. [1.6|ol1 la tumeur LS était celle ciblée
par le biais de I’antigene CEA qui lui est propre [3]. Nous retrouvons une grande
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FIGURE 1.6 - Tumeurs de types LS et C6 placées sur une souris (A). Image TEP obtenue en utilisant
le 8FDG (B). Image TEP obtenue en utilisant un anticorps, immuno-TEP, spécifique a la tumeur LS

© Bl

concentration de radio—isotopes uniquement sur cette tumeur. Aucune fixation ne s’est faite
sur la seconde tumeur C6 ni méme sur le cceur, le cerveau ou le foie.

L’exemple précédent traduit bien le grand intérét que présente 1'utilisation d’anticorps en
tant que molécules vectrices. Leur taille plus importante implique des vitesses de
déplacement dans le corps plus lentes. Le temps nécessaire pour leur permettre de se fixer,
appelé temps d’équilibration, est plus long. A titre de comparaison, le temps
d’équilibration pour un anticorps est de I’ordre de 3 a 4 jours, celui d"une molécule plus
légere, comme les peptides ou le FDG, de quelques heures [2]. Aussi, il convient d’adapter,
en fonction de sa période, le choix du radio-isotope avec ce temps de trajet biologique. Le
I8F et sa demi-vie de 110 min ne convient pas pour une utilisation en immuno-TEP.

1.1.4 Nécessité d’un large choix de radio-isotopes

Ces différentes utilisations, thérapie ou imagerie, requierent la disponibilité d’'une grande
variété de radio-isotopes. Elle doit couvrir les différents modes de décroissances, mais
également un panel de périodes pour s’adapter au mieux aux temps d’équilibration du
vecteur. De nouveaux isotopes sont a I’étude pour répondre aux besoins de cette médecine
nucléaire. Leur production se fait par I'intermédiaire d’accélérateurs de particules, dont
notamment les cyclotrons. C’est dans ce but que s’est développé le projet ARRONAX.
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1.2 ARRONAX

ARRONAX ou Accélérateur pour la Recherche en Radiochimie et Oncologie de
Nantes—AtlantiqueEl est un accélérateur de particules de la classe des cyclotrons FIG.
Opérationnel depuis février 2011, il est installé sur le site de St Herblain sous la direction
d’un groupement d’intérét public, GIP, comprenant huit partenaires : 1'Université de
Nantes, I'Etat, la région des Pays de la Loire, le CNRS, 'INSERM, le CRLCC, 'EMN et le
CHU de Nantes[] Ses caractéristiques TaB.[I.T]associant hautes énergies et hautes intensités
en font un outil scientifique idéal pour l'investigation dans le domaine de la médecine
nucléaire. Il autorise également la recherche dans d’autres domaines tels que la

\

FIGURE 1.7 - Photo du cyclotron ARRONAX apres installation. Ses dimensions sont de 3.6 metres de
haut sur un diametre de 4 meétres pour un poids total avoisinant les 140 tonnes.

radiolyse [4] et la radio-biologie. Il répond également a des besoins de développement
technologique, ainsi qu’a I'enseignement et la formation.

Il permet I'accélération de particules chargées négativement - H~, D~ — ou positivement —
a, ions HH™. Les caractéristiques [5] de ces faisceaux sont répertoriées tableau Le
cyclotron possede deux voies de sorties différentes et qui peuvent fonctionner
simultanément pour les H™ et les D™. Ainsi nous sommes capables d’obtenir un flux de
protons a 68 MeV et 100nA en voie 1 et a 50 MeV et 100 pA en voie 2. Il n’est toutefois pas
possible d’accélérer dans le méme temps deux particules de natures différentes. Cette
double extraction est rendue possible par le principe d’éjection des protons ou des deutons.
Les particules accélérées de charges négatives —H™ et D™ — ont un surplus d’électrons.
Aussi placer une feuille de Carbone sur leurs trajectoires va arracher ces électrons au
moment de la traversée des particules. Celles-ci se retrouvent avec une charge positive, H"

d. Aronnax étant aussi le nom du spécialiste de la faune sous marine dans « 20000 lieues sous les mers »,
ceuvre du nantais Jules Verne.

e. Le cott d’investissement de ce programme est de 34.5 millions d’euros, avec un budget de fonctionnement
d’un million d’euros par an, hors personnel.



8 Chapitre 1 : Présentation du cadre de la thése

Faisceau Particules Energie(MeV) Intensité(yA) Nombre de voies

Proton H- 30 - 68 <350 2

HH™" 17 <50 1
Deutons D~ 15-34 <50 2
® He?* 68 <70 1

TABLEAU 1.1 - Principales caractéristiques des faisceaux disponibles aupres d’ARRONAX.

etDT, ce qui provoque leur éjection du cyclotron. En contrdlant la profondeur d’insertion
de la feuille de Carbone, appelée éplucheur, nous pouvons choisir 'énergie du faisceau.
Pour les cas des « et ions HH', les particules accélérées sont démunies de cortege
électronique. La seule possibilité pour les extraire consiste a les dévier a 1’aide d'un
déflecteur électrostatique — septum. Ce systeme est fixe et placé en périphérie du cyclotron
ce qui n'autorise qu'une seule énergie d’extraction pour ces particules.

L'énergie finale E; des particules est fonction de leur masse m, de leur charge g, ainsi que
du rayon d’extraction r et du champ magnétique B du cyclotron :

7 1* - B2

E;= -

Les particules D~ ont une charge similaire aux H™ pour une masse deux fois plus élevée,
ce qui explique que les gammes couvertes en énergies soient différentes, respectivement
15MeV - 34 MeV et 30 MeV - 70 MeV. Pour les « et HH™, r est fixe et vaut le rayon total
d’accélération.

Le cyclotron est placé au centre d"un ensemble de six casemates FIG. : Al, A2, AX, P1,
P2 et P3. Chaque sortie de la machine est connectée a trois casemates, soit A1 A2 et AX, soit
P1, P2 et P3. Les protons et deutons disponibles sur les deux sorties peuvent ainsi étre
délivrés dans chacune des casemates. Les faisceaux d’« et de protons obtenus par
accélération de HH™ ne concerne que les casemates A1, A2 et AX.

Les quatre casemates A1l A2 P2 P3, qui permettent des irradiations en toute sécurité, sont
reliées par un systéme pneumatique aux cellules blindées. C’est dans celles-ci que se font
les traitements chimiques d’extraction et de purification des éléments radioactifs.

Les programmes de recherche en relation avec la médecine nucléaire prévus sur ARRONAX
concernent :

- les nouveaux traitements de radiothérapie vectorisée utilisant des rayonnements f~ —
7G5 et ’Cu —et o — 211 At;

- les diagnostics en TEP reposant sur des émetteurs g — le **Cu, le 82Rb et ®*Ga - ou
triple- — *4Sc.

Les radio-isotopes cités précédemment sont peu conventionnels et leur utilisation encore
limitée aux laboratoires de recherche. ARRONAX va donc permettre de contribuer a 1’'étude
de chacun d’eux et a leur utilisation dans des études médicales pré-cliniques et cliniques.
Une liste de priorités a été fixée [6]. Elle concerne les émetteurs = —4'Sc et ’Cu - g7 -
4Gc, 64Cu, 8Ge/%8Ga et 8251 /82Rb et a — M At.
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FIGURE 1.8 - Représentation du batiment accueillant ARRONAX.

1.3 Axes de recherche de cette these

Au cours de cette these, nous nous sommes intéressés a 1’étude des deux isotopes
émetteurs B~ précédemment cités, le ¥/Sc et le ’Cu. Leurs caractéristiques, répertoriées
dans la tableau les rendent particulierement intéressants dans le cas d’une utilisation

en thérapie interne vectorisée.

Isotope
47 67Cu
Période 3.35j 2.58]j
B~ 162.0keV 100.0% 141.0 keV 100.0 %
Y 159.4keV  683% 93.31keV 16.1%
185.58 keV ~ 48.7 %

TABLEAU 1.2 - Données de décroissances du Scandium 47 et du Cuivre 67. Pour les  ce sont les

énergies moyennes qui sont indiquées [7].

L’énergie moyenne des f est un facteur de choix important. La figure 1.9 présente les
parcours moyens dans l’eau, proche des tissus humains, pour les 8 issus des différents
isotopes utilisés en radiothérapie. L'utilisation du !'”™Sn par rapport a 'Y est fonction de

la taille des regroupements a traiter.

1l existe également d’autres isotopes du Scandium et du Cuivre, le #Sc et le **Cu, utilisés
en imagerie. Les propriétés chimiques de deux isotopes étant identiques, le comportement
du *Sc est donc similaire a celui du #’Sc s’ils sont liés a la méme molécule vectrice. Il est
donc possible de réaliser une premiére étude de dosimétrie avec le #Sc. Elle permet
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=2
o

0.01

Sn-117m (CE)

Parcours moyen dans I’eau (mm)
o
—

0.001

0.1 0.2 1 2 10
Energie des p (MeV)

FIGURE 1.9 - Parcours moyen des 8 dans l'eau suivant leur énergie. Les exemples présentés sont les
isotopes les plus couramment utilisés a I'heure actuelle en radiothérapie [8].

d’établir les doses optimales de #/Sc a injecter dans le cadre du traitement [9].

De plus, la décroissance B~ du #’Sc s’accompagne de I’émission de 7 permettant le suivi de
ce traitement par scintigraphie et notamment de controler le ciblage du vecteur.

Le méme raisonnement s’applique au couple **Cu/®Cu.

1.3.1 Calcul des prévisions de production

Un programme permettant la prédiction des productions de ces radio-isotopes d’intérét a
été mis en place. Il integre tous les parametres intervenant lors d"une irradiation, flux de
particules, propriétés de la cible et du radio-isotope ... Des comparaisons avec les
prédictions réalisées par I’Agence Internationale de 1’Energie Atomique — IAEA — nous
permettront de valider ce code de calcul. Il nous sera possible de définir les conditions
assurant une production optimale des isotopes. Ce code nous a permis de mettre en
évidence l'influence importante des sections efficaces de productionﬂ

1.3.2 Mise en place d'une méthode de mesure de sections efficaces

Un des buts de cette these est la définition, la mise en place et la validation d"une méthode
permettant la mesure de sections efficaces sur ARRONAX. La section efficace est une

f. Par abus de langage, dans la suite du document, nous appellerons sections efficaces les sections efficaces
de production de résidus.
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grandeur, notamment dépendante des énergies en jeu, qui définit la probabilité qu'une
réaction physique ait lieu. Son unité le barn, symbole b, est homogene a une surface, 1 barn
valant 102
d’un isotope est indispensable a la mise en ceuvre de protocoles de productions optimaux.
Avoir la possibilité de réaliser sur ARRONAX ce genre de mesure pour les isotopes d’intérét
représente donc un atout dans le développement de leur étude. Cela ouvre également la
voie a d’autres axes de recherches dans le domaine de la physique nucléaire, comme des
prévisions sur les productions de résidus dans le cadre de I’aval du cycle.

cm™2. Comme nous le verrons, bien connaitre la section efficace de création

1.3.3 Approche théorique du calcul de sections efficaces

Nous nous sommes aussi intéressés aux prédictions de valeurs de sections efficaces que
peut fournir un code de calcul théorique. Apporter nos résultats pour contraindre ce code
permet d’obtenir des prévisions plus justes. Cela peut devenir trés intéressant lorsque la
mise en place de mesures de sections efficaces n’est pas ou difficilement réalisable. Les
prédictions fournies par un code fiable permettront d’évaluer quel isotope est créé et en
quelle quantité lors d"une irradiation.






Chapitre

Calcul de productions d’un
radio-isotope

Nous l'avons vu chapitre[l}, un des buts d”ARRONAX est la production de radio-isotopes
d’intérét pour la médecine nucléaire. Elle se fait en irradiant une cible d’épaisseur et
composition connues a 1'aide d’un faisceau de particules délivré par ARRONAX. Pour
définir, au mieux, les conditions expérimentales d'une telle production, il convient de
maitriser les parameétres de création isotopique. L'évolution de 1’activité d"un isotope en
fonction des parametres d’irradiation est décrite par I'équation 2.1}

. Ein

Ay = 4)/\/'2 P<1 — exp M) /Eﬂn ZE(ZZdE (2.1)
As ¢ activité du radio-isotope généré mCi.pA~ 1 h!
¢ : flux de particules incidentes particules.s 1.m 2
N4 ¢ constante d’Avogadro mol !
1Y masse volumique de la cible gm™3
A : masse atomique de la cible g.mol !
A constante radioactive du radio-isotope s7!
to : durée del'irradiation S
Ei, : énergie du projectile en entrée de cible MeV
Efyy @ énergie du projectile en sortie de cible MeV
o(E) : section efficace de création du radio-isotope a 1'énergie E b
dE/4x : perte d’énergie linéique du projectile dans la cible MeV.m™!

L'équation 2.Tnous montre 'ensemble des parametres ayant une incidence sur la quantité
de radio-isotope générée. Celle-ci est proportionnelle a la densité p de la cible, liée a sa
forme chimique, et au flux incident disponible aupres de 'accélérateur. Un temps
d’irradiation plus long permet également d’augmenter le taux de production, en n’oubliant
pas de considérer les effets de décroissance. Le choix entre ces différents parametres
dépend de considérations économiques. Toutes choses égales par ailleurs, une irradiation

a. L'établissement de cette formule est détaillé en annexe
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réalisée a une intensité de 100 pA permettra une production mille fois plus importante qu’a
une intensité de 100nA. Le cotit du point de vue de I'utilisation du cyclotron étant
identique dans les deux cas, il est donc plus judicieux d’utiliser les intensités les plus
élevées disponibles.

Dans certains cas, comme la production de Cuivre 64 par l'intermédiaire de Nickel 64
suivant les réactions **Ni (p,n) %4Cu ou **Ni (d,2n) **Cu, nous avons recours a l'utilisation
de cibles enrichies. Lisotope 64 n’entre qu’a hauteur de 0.926 % dans la composition du
Nickel naturel, ce qui se traduit par un cofit tres élevélﬂ Il est donc indispensable de
connaitre I’évolution de la production de l'isotope souhaité en fonction de la quantité de
matiére irradiée, pour la minimiser tout en gardant une production importante. Les pertes
d’énergies, et donc 'énergie finale, sont directement liées a I’épaisseur de la cible. Si nous
pouvons estimer les pertes énergétiques et tenir compte de la variation des sections
efficaces en fonction de I'énergie, alors 1'équation 2.1 va nous guider pour le choix de
I"épaisseur qui assure une production optimale.

Pour ce faire, nous avons développé un code [10] qui integre 1'équation 2.1 et calcule la
production d'un radio-isotope. Il nous permet de faire évoluer les parametres d’entrée de
I'équation 2.1|et ainsi de déterminer leurs valeurs pour assurer une production optimale.
Son fonctionnement nécessite 1’évaluation des pertes d’énergies dans la matiere et des
sections efficaces de réaction. Leur intégration a demandé un travail spécifique dans
chacun des cas.

2.1 Estimation des pertes d’énergies

En traversant la matiére, les particules chargées énergétiques ionisent les atomes ou
molécules sur leur parcours. Par conséquent, ces particules perdent peu a peu leur énergie.
Il est possible de décrire ces pertes d’énergies a ’aide d’un certain nombre de modeles.

2.1.1 Approximation de Bethe-Bloch

Une premiere approche, pour estimer les pertes d’énergie, consiste en 1'utilisation de la
formule de Bethe-Bloch [11]

—— = 1 — B? 2.2
s () @
K : constante de 0,307 MeV .cm? I : potentiel d'ionisation
m, : masse de l'électron Z : charge dela cible
p : densité dela cible Zy, : charge du projectile
yetp : coefficients relativistes du projectile

potentiel d’ionisation I est donné par [11] :

-pourZ <13 : I1=12-Z+47 eV
et Cette formule de Bethe-Bloch suppose
-pourZ > 13 : 1=9,67-Z+58,8-7019 eV

b. Un milligramme de 64Njj vaut quelques dizaines d’euros suivant le niveau d’enrichissement souhaité.
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que le projectile est completement ionisé dans la matiere. C’est le cas pour les protons mais
pas forcément pour les éléments plus lourds. De plus, elle ignore de nombreux
phénomenes relatifs aux projectiles a basse énergie [12].

21.2 Le code de calcul des pertes d’énergies : SRIM

De maniére a pouvoir mettre en évidence l'effet de ces phénoménes dans les calculs de
production, nous nous sommes orientés vers l"utilisation d"un logiciel spécialisé dans
I’établissement des pertes d’énergies dans la matiere : "The Stopping and Range of Ions in
Matter" — SRIM. Il offre de nombreuses sophistications [12] absentes du calcul par la
formule de Bethe-Bloch présentée ci-dessus. De plus ce logiciel s’interface aisément avec un
programme étranger développé en C, et ce aussi bien sous WINDOWS que sous LINUX.
Cela nous a permis de I'intégrer a notre programme de calcul pour qu’il lui fournisse
automatiquement les tables de pertes d’énergies dans la matiere.

2.2 Intégration des sections efficaces

2.2.1 Utilisation des valeurs tabulées par 'IAEA

Comme nous le verrons plus tard, si les modeles théoriques reproduisent en général bien
les variations des sections efficaces suivant I'énergie, I'amplitude est souvent mal estimée.
Il nous est donc nécessaire d’utiliser les résultats expérimentaux. Cependant il existe
parfois un grand nombre de séries de données obtenues sur un méme intervalle d’énergie
par différents auteurs. De plus, ce sont bien évidemment des valeurs discrétes. Aussi pour
intégrer les sections efficaces dans le calcul de production, il faut procéder a un ajustement
de ces valeurs expérimentales. Nous obtenons ainsi une fonction continue sur le domaine
d’intérét.

Dans certains cas, ce lissage est effectué par 'AEA qui tient compte de 1’évaluation de la
qualité des données existantes. Cela lui permet d’en extraire celles d’intérét et d’effectuer
un ajustement pour obtenir les valeurs de sections efficaces tabulées en fonction de
I'énergie FIG. Elle effectue notamment ce travail pour des réactions de référence en
physique nucléaire, cas des moniteurs [13], ou concernant des radio-isotopes innovants
pour la médecine nucléaire, comme le 64Cy [14].

2.2.2 Comparaison des prédictions

L'utilisation des valeurs de sections efficaces issues de I’ajustement réalisé par 'TAEA nous
permet de comparer nos prédictions avec les leurs. Ces comparaisons ont été faites pour
différents projectiles : protons, deutons et «, et différentes réactions. Les courbes présentées
concernent la production intégrale d"un radio-isotope en fonction des énergies initiale E;,
et finale Ef;,, du faisceau. Elle est exprimée en mCi.uA~Lh~L. Cette valeur de production
représente en absolu le cas ol toute 1'énergie est cédée a la cible. Nous constatons que la
courbe de production est gouvernée par la forme de la section efficace de la réaction

FIG. qui croit vers un maximum local & 12 MeV.

Avec les protons FIG. [2.2]et deutons FIG. 2.3]nous obtenons un trés bon accord entre les
valeurs de I'AEA et notre simulation intégrant SRIM, I’écart relatif moyen sur tout le
domaine en énergie étant respectivement de 1.6 % et 1.3 %. Dans le cas des « FIG.[2.4]|cet
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FIGURE 2.1 - Ajustement des sections efficaces de la réaction ®Ni (p,n) **Cu effectué par 'TAEA en
utilisant une fonction Padé-9.
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FIGURE 2.2 - Comparaison des prévisions de production intégrale pour la réaction 64N (p,n) 64Cu
obtenues par 'TAEA avec les notres.

écart relatif passe a 5 %. Il est plus important — respectivement 4.9 %, 6.3 % et 11 % — lorsque
nous utilisons la formule de Bethe-Bloch.

Au final, c’est un total de 21 réactions différentes pour lesquelles nous avons effectué des
comparaisons entre nos prévisions et celles de 'AEA. Avec la version intégrant SRIM nous
remarquons a chaque fois un écart faible, < 2% dans le cas des protons et deutons et plus
important, jusqu’a 5 % pour les a. Nous arrivons a la méme conclusion avec la version
faisant appel a la formule de Bethe-Bloch, les écarts sont toutefois plus élevés, < 4% pour
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FIGURE 2.3 - Comparaison des prévisions de production intégrale pour la réaction ®*Ni (d,2n) ®4Cu

obtenues par 'IAEA avec les notres.
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FIGURE 2.4 - Comparaison des prévisions de production intégrale pour la réaction 2%Bi (a,2n) 211 At

obtenues par I'TAEA avec les notres.

les protons et deutons et < 11% pour les a. Nous sommes entrés en contact avec les
personnes ayant réalisé ces prédictions au sein de I'TAEA afin de connaitre leur méthode de
calcul, et comprendre d’ot1 pourrait provenir ces différences. Il ressort de cet échange qu'un

écart de 5 % dans le cas de particules « est tout a fait acceptable. Les prévisions faites a

I'aide de SRIM nous conduisent a des résultats proches de ceux obtenus par 'TAEA. Nous

estimons ainsi avoir validé notre méthode faisant appel a I'intégration du module SRIM,

plus complet que la formule de Bethe-Bloch. C’est cette méthode que nous utiliserons dans



18 Chapitre 2 : Calcul de productions d"un radio-isotope

la suite de notre travail.

2.3 Ajustement des sections efficaces

Pour les cas ou1 'TAEA n’a pas effectué d’ajustement, il convient de pouvoir le réaliser nous
méme a partir des données existantes. Elles sont répertoriées pour la plupart d’entre elles
dans la base CSISRS [15] du Brookhaven National Laboratory — BNL. Nous devons alors
faire le travail de validation pour s’assurer de leur fiabilité. Le lissage en lui méme sera
obtenu suivant deux méthodes différentes, un ajustement polynomial par la méthode des
moindres carrés, et un ajustement par fonctions Splines.

Pour permettre une confrontation avec les valeurs calculées par 'TAEA, nous resterons sur
le cas de la réaction ®*Ni (p,n) **Cu. Nous utiliserons les sections efficaces qu’elle
recommande, a savoir Blaser et al. [16], Tanaka et al. [17, 18], Guzhovskij et al. [19], Sevior
et al. [20], Levkovskij et al. [21] Antropov et al. [22] et Szelecsényi et al. [23]@ FIG.

2.3.1 Ajustement polynomial

Dans un premier temps, nous avons utilisé des polyndmes de différents degrés. Un
ajustement polynomial de degré 6 a été réalisé par le logiciel ROOT FIG. Il ressort de cet
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FIGURE 2.5 - Ajustement des sections efficaces de la réaction ®*Ni (p,n) ®*Cu par un polyndéme de
degré 6.

exemple qu'un lissage de ce type est perfectible. L'amplitude au niveau du maximum local
a 12 MeV est largement minorée, et le polyndme ne décrit pas fidelement le point
d’inflexion a 15MeV. Nous remarquons également un phénomene d’oscillation naissant au
dela de 30 MeV.

c. L'TAEA conseille d’appliquer un coefficient de 0.80 a ’ensemble de ces données.
d. L'TAEA conseille d’appliquer un coefficient de 1.15 a I'ensemble de ces données.
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Ajoutons que 'utilisation des polyndmes peut s’avérer dangereuse si elle n’est pas
maitrisée. En effet, il est tentant d’en augmenter le degré pour se rapprocher aux mieux des
données dans l'intervalle d’intérét. Une telle manceuvre risque d’entrainer de trés fortes
oscillations en dehors de cet intervalle, comme pour notre exemple FIG.[2.5/a haute énergie.
Oscillations d’autant plus importantes que le degré est élevé. Pour remédier a ce type
d’inconvénients, une possibilité consiste a utiliser de nombreux polyndomes de faibles
degrés pour ajuster par morceau notre courbe. C’est la technique que nous allons
développer.

2.3.2 Utilisation des Splines

Nous souhaitons donc conserver les avantages d"un ajustement par polyndomes — simplicité
et rapidité de calcul - sans les inconvénients — oscillations. Pour cela nous nous orientons
vers 'approche d"un lissage en "polyndmes par morceaux". Son but est de conserver une
forme polynomiale de faible degré mais sur des fragments de la courbe. La difficulté est de
garder une continuité et une dérivabilité aux points de raccordements, i.e faire en sorte que
la fonction soit continue sur son ensemble. Dans notre cas nous ferons appel a des
fonctions de degré 3, d’ot1 le nom de Splines cubiques naturellesﬁ [24]. Cette forme cubique
impose que la fonction soit doublement dérivable et que sa dérivée seconde soit nulle aux
points de raccordement. C’est la condition qui permet la parfaite continuité tout du long de
la fonction. Nous avons développé une routine d’ajustement basée sur cette méthode [24].
Un des avantages des Splines c’est que nous pouvons affecter, a chaque point a ajuster, un
poids relatif p;. La fonction d’ajustement est d’autant plus fidele a une valeur que son poids
associé est important. Il nous est possible de lier cette variable mathématique a l'incertitude
dy de la mesure physique. C’est le travail que nous avons réalisé avec D. Lemonnier [25]. II
ressort de cette étude que la relation reliant p; et d, est de la forme :

Pi = Pglobal(1 + k'dx)n (2.3)
Ot pgiopal, k et n sont trois constantes. Nous démontrons alors que les lissages par Splines
sont optimaux pour des valeurs de pgops = 0.1, k = 1 et n = —3. Avec ces valeurs nous

obtenons l'ajustement par Splines FIG. Cet ajustement est plus fidéle, tant pour
I'amplitude au maximum local que pour la zone d’inflexion, que celui opéré avec le
polynome de degré 6. Les fonctions Splines permettent donc un ajustement de meilleure
qualité et tres proche de celui réalisé par 'TAEA FIG. Nous notons comme principale
différence un décalage des maximums qui est lié a une prise en compte différente des
points de basses énergies [19]. Dorénavant nous ne ferons appel qu’a cette méthode.

2.3.3 Calcul de production

La technique d’ajustement des sections efficaces par Splines a été incorporée a notre code de
calcul. Elle nous permet d’obtenir les prévisions de production de **Cu, comparées a celles
de I'ITAEA FIG. La encore I’accord est tres bon, avec un écart relatif de 1.24 %. Nous
retrouvons l'effet des différents ajustements. Le maximum local pour le lissage de I'TAEA
étant situé plus bas en énergie que le notre, cela explique que leur production associée croit

e. Par la suite nous les identifierons toujours sous la seule dénomination de Splines.
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FIGURE 2.6 - Comparaison entre les ajustements des sections efficaces de la réaction **Ni (p,n) **Cu
obtenus soit par les fonctions de Splines soit par un polynome de degré 6.
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FIGURE 2.7 - Comparaison entre les ajustements des sections efficaces de la réaction 64N (p,n) 64Cu
obtenus par I'TAEA et par les fonctions de Splines.

de fagon plus rapide. Les intégrales des ajustements tendant a s’égaliser par la suite, les

productions font de méme.

La comparaison n’a pu étre effectuée au dela de 30 MeV car il n’y existe pas de données
expérimentales. La fonction Padé-9 permet une extrapolation en dehors de la zone couverte

par les valeurs a ajuster. Ce qui explique que les sections efficaces soient tabulées sur le
domaine de 0 MeV a 50 MeV FIG. L’intervalle critique étant celui contenant le maximum
local, nous ne voyons pas d’intérét a développer une méthode de calcul d’extrapolation.
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FIGURE 2.8 - Comparaison des prévisions de production intégrale pour la réaction ®Ni (p,n) ®4Cu
obtenues par 'IAEA avec les notres.

Nous disposons donc d’un outil validé permettant de prédire les évolutions de production
suivant différents parametres d’irradiation. Le logiciel SRIM nous fournit une estimation
des pertes d’énergies pour 1’ensemble des projectiles et cibles utilisables et utilisés sur
ARRONAX. Nous sommes également capables de réaliser nos propres ajustements de
sections efficaces ce qui nous affranchit de la nécessité d’avoir des données tabulées,
comme celles de I'IAEA. Ainsi il nous devient possible d’étudier les isotopes ne bénéficiant
d’aucun travail préalable, mais également d’intégrer de nouvelles mesures obtenues apres
la réalisation de l’ajustement par l’IAEAﬂ Les expériences menées récemment par
Avila-Rodriguez et al. [26] et Rebeles et al. [27] viennent compléter les données pour la
réaction **Ni (p,n) #*Cu Fic. Les deux ajustements sont trés proches méme si le
maximum local est un peu plus sous évalué dans le deuxieme cas. La principale divergence
étant aux hautes énergies pour lesquelles les nouvelles valeurs de Rebeles et al. [27],
inférieures a celles de Levkovskij et al. [21], diminuent la valeur de nos Splines.

Cette souplesse de travail va également nous donner la possibilité d’étudier la production
des contaminants — autres noyaux créés lors des irradiations — pour lesquels aucun travail
d’ajustement n’est disponible. Il reste cependant indispensable que des mesures de sections
efficaces aient été réalisées pour permettre 1'utilisation de ce code de prévision. Or, il
s’avere que pour certains cas, ces données sont incompletes voir inexistantes. Dans le cadre
de ce travail de these, nous allons mettre en ceuvre les techniques nous permettant de
mesurer les sections efficaces d"un certain nombre de réactions liées a la production de
radio-isotopes d’intérét.

f. Ce travail a été réalisé courant 2008.
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FIGURE 2.9 - Comparaison des ajustements par Splines réalisés pour les sections efficaces de la réaction

64N (pn) 64Cu avec et sans I'intégration des données de Avila-Rodriguez et al. [26] et Rebeles et al. [27]
obtenues respectivement en 2007 et 2009.

2.4 Mesure expérimentale de sections efficaces

2.4.1 Passage en cible mince

Dans la formule la section efficace est dépendante de 1’énergie. Afin de nous affranchir
de cette dépendance, nous allons travailler en cible mince pour considérer les pertes en
énergies 4E/4, comme faibles. Nous pouvons alors faire I'hypothése que la section efficace
reste constante.

0(Ein) = 0(Efin) =0

Nous obtenons la formule [2.4{ot ef est I'épaisseur de cible.

Na-o-
A = =L (1 —expi) (2.4)

L’expression de la section efficace devient alors :

o= Act'A
— (P_NA.p.ef(l_eXp*Ato)

(2.5)

Nous sommes donc capables a partir de la formule et en maitrisant tous les parametres
de l'irradiation, d’établir la section efficace de production d"une réaction.
Expérimentalement, cela se traduit par l'irradiation de feuilles minces, d"une épaisseur de
'ordre de la dizaine de microns, qui seront portées au comptage pour déterminer les
activités des radio-éléments créés.
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2.4.2 Multiplication du nombre de points

Afin d’obtenir simultanément plusieurs points de mesure et ainsi avoir une distribution en
énergie des sections efficaces, nous allons irradier un ensemble de plusieurs cibles. Elles
seront séparées par un matériau dont le role est de dégrader 1’énergie du projectile. Son
épaisseur est choisie de maniére a avoir le pas en énergie entre deux points consécutifs
voulu. Des feuilles d’Aluminiumnaturel de 500 micronsﬂjouent ce role de dégradeur
d’énergie. La disposition de I'ensemble de ces feuilles est schématisée sur la figure

FIG. Ce type de procédé est appelé Stacked—foilsﬂ son utilisation pour la mesure de

Degradeur, -

a a a
Degradeu
Cible Flux
_____ RN SR R R,
[E—
Flux Motif

FIGURE 2.10 - Représentation des différentes piéces, et de leur emplacement, constituant une expéri-
ence de Stacked-foils.

sections efficaces a déja fait I'objet de nombreuses publications [28] 29| 30, 31} 132, 133]. Les
dimensions de 25 mm par 25 mm choisies pour les feuilles sont celles que nous propose
Goodfellow [34], notre principal fournisseur. Elles sont de taille suffisante compte tenu de la
présence de collimateurs de 10 mm placés avant notre dispositif sur les lignes d’ARRONAX
FIG.

2.4.3 Dispositif expérimental

En collaboration avec le service mécanique de SUBATECH, un dispositif permettant
l'irradiation d’un grand nombre de feuilles a été développé FiG. Il se compose d'un
caisson hermétique, donc autorisant une mise sous vide, dans lequel différentes brides
viennent s’insérer. L'une d’entre elles est équipée d"un systeme de porte-diapositives
FIG.2.12] dans lequel les feuilles, montées en diapositives FIG. sont placées. Le
diametre interne des brides est de 100 mm et si 1’on considere la présence du joint
d’étanchéité et la hauteur du porte-diapositive, cela nous laisse une longueur exploitable
de 65 mm dans la direction de propagation du faisceau. Le pas du motif est de 2mm dont
0.6 mm de largeur d’encoche et autorise un nombre d’échantillons limité a 30. Les
diapositives FIG. sont des plaques de PMMA de 500 pm d’épaisseur et de dimensions
35mm par 45 mm. Elles sont équipées d'une languette, facilitant leur extraction, et percées

g. L'Aluminium est un élément facile a usiner et qui possede de bonnes caractéristiques thermiques, pour
un coft faible. De plus il s’active trés peu car est essentiellement entouré d’isotopes de périodes trés courtes ou
tres longues. Seuls les 22?#Na, respectivement 2.6 ans 14.99 h, peuvent poser probléme, mais les temps courts
d’irradiation limitent leurs productions et donc leur impact.

h. Epaisseur disponible aupres de notre fournisseur Goodfellow.

i. Stacked-foils voulant dire « feuilles empilées » en anglais.



24 Chapitre 2 : Calcul de productions d’un radio-isotope

FIGURE 2.11 - Caisson hermétique dans lequel s’integre la bride porte-échantillons, visible a travers
le hublot @ et le bloc Faraday @. Nous apercevons le systeme de bean-profiler @cf.[£.6.3]du chapitre [d

FIGURE 2.12 - Bride porte-échantillons s’insérant dans le caisson hermétique.

d’un trou de 20 mm de rayon. Les feuilles a irradier sont coincées entre deux diapositives
soudées entre elles.

Une autre bride supportant un systeme de cage de Faraday FIG. 2.14| peut-étre ajoutée en
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FIGURE 2.13 - Exemples d’échantillons montés sur diapositives, Titane naturel ®, Nickel naturel @,
Cuivre naturel ® et dégradeur en Aluminium @.

aval. Cette Faraday, composée d'un bloc de Cuivre naturel dans lequel est creusé un cone

FIGURE 2.14 - Bloc Faraday en Cuivre @ et anneau de garde @.

facilitant I'arrét des particules, permet la mesure du courant en direct et plus
particulierement celle d’intensités faibles. Un anneau de garde empéche la sortie des
électrons de cette Faraday. Elle peut étre reliée a un systeme de refroidissement par eau ou
air pour une utilisation jusqu’a quelques pA. L'ensemble de ce dispositif ainsi que la ligne
d’ARRONAX sur laquelle il est monté, est visible sur la figure[2.15

Pour valider la faisabilité d"un tel montage, nous avons réalisé des simulations sous
GEANTy. Cette démarche est explicitée dans le chapitre B|suivant.



FIGURE 2.15 - Ligne d’ARRONAX sur laquelle est monté le caisson ®. Les quadripoles @ permettent
des ajustements en position du faisceau, la Faraday cellule mobile @ livre une mesure d’intensité
avant l'arrivée sur le collimateur de 10 mm ®. Le beam-profiler ® placé juste avant le caisson permet
une visualisation de la forme du faisceau au plus pres des échantillons. L'ensemble est maintenu sous
vide par I'unité de pompage @.



Chapitre

Validation par simulation GEANTy

3.1 Simulations GEANT,

3.1.1 Présentation GEANTy

GEANT4 — GEometry ANd Tracking — est une plate-forme de simulation permettant 1’étude
de phénomenes relatifs a la physique des particules [35]. Elle est basée sur une méthode de
MONTE-CARLO utilisant la programmation orientée-objet C + 4. Ses champs
d’applications recouvrent la physique des hautes énergies et des accélérateurs, mais
également l’astrophysique ou encore la médecine. Il est développé et mis a jour par une
collaboration du CERN.

Son fonctionnement peut étre synthétisé par le logigramme L'utilisateur est amené a

Définition de la
géométrie

« DetectorConstruction »

Nature de : Etablissement Acquisition de
V'irradiation de's Processus données
« PrimaryGeneratorAction » d’interaction « SensitiveDetector »

« PhysicList» _

FIGURE 3.1 - Principaux systémes intervenants lors d’une simulation GEANT, avec le nom générique
des classes associées.

construire une géométrie dans laquelle il définit I’ensemble des volumes physiques : ligne
de faisceau, blindage, cibles ... , leur composition : Aluminium, Plomb, vide ... , ainsi que
leur positionnement. Il doit également définir la nature des événements qu’il souhaite
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générer. Par exemple un faisceau de particules «, la décroissance d’une source radioactive
ou encore une particule cosmique ultra-énergétique.

Les phénomenes physiques résultant des interactions entre les événements définis et la
géométrie sont aussi a établir par 1'utilisateur. Répertoriés dans les PhysicList, ils permettent
de se concentrer sur les processus désirés, sans s’alourdir de phénomenes complexes et peu
probables qui augmenterait le temps de calcul sans apporter d’informations pertinentes.
Enfin, en configurant correctement des systémes de détection, 1'utilisateur est a méme de
suivre de nombreuses observables, comme la nature, 1'énergie ou la position de particules,
qui lui permettent d’effectuer une analyse compléte de sa simulation.

GEANT, va nous permettre de déterminer et de controler différentes grandeurs et aspects
de nos futures irradiations :

1. Les évolutions, spatiale et énergétique, du flux incident de particules au travers du
stack.

2. Les particules secondaires créées pouvant contaminer nos mesures : protons,
neutrons, deutons, «...

3. Avoir une idée de I'inventaire des noyaux créés, nature et quantité, et ainsi anticiper
les mesures de radioprotection a prendre, établissement d"une fiche de poste.

Nous avons joué sur les géométries, natures d’irradiation et processus physiques, pour
définir ces simulations.
Nous utiliserons deux autres programmes en couplage avec GEANTy4 : ROOT et ORIHET3.

RooTt

ROOT est, comme GEANTy, un programme orienté-objet développé par une collaboration
du CERN. Il permet I’analyse de données propres a la physique des particules et possede de
nombreuses fonctions spécifiques a ce domaine [36]. Il va nous permettre de visualiser et
d’analyser les observables que nous déciderons de suivre dans la simulation GEANT4. Nous
précédemment utilisé ROOT pour réaliser 1’ajustement polynomial exposé au chapitre

ORIHET3

ORIHET; est une adaptation du Oak Ridge Isotope GENeration and depletion code —
ORIGEN. En lui fournissant les taux de production isotopique d’un systéme lors d'une
irradiation, le code ORIHET3 permet I’étude de I’accumulation et de la décroissance de
l'activité radioactive du systeme [37]. C’est lui qui opere le calcul des doses associées aux
différents éléments simulés sous GEANTj.

3.1.2 Modeles des listes physiques

La liste physique regroupe tous les phénomenes physiques a prendre en compte durant
une simulation GEANTy. Il est donc primordial qu’elle soit compléte pour ne pas ignorer
des processus ayant une influence sur nos résultats. Il faut également veiller a ne pas
I’alourdir inutilement sous peine de ralentir considérablement le temps de calcul. Ainsi,
une simple étude de perte d’énergie d"un proton d’une dizaine de MeV dans la matiere ne
requiert que I'implémentation des interactions électromagnétiques. L'impact des réactions
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nucléaires étant négligeable, celles-ci n’auront pas a étre intégrées a la PhysicList. En
revanche elles sont nécessaires lors de 1’établissement d’un inventaire de production.

Nous sommes partis d'une liste physique développée par D.H. Wright et T. Koi [38] dans le
cadre de la collaboration du Stanford Linear Accelerator Center — SLAC. Nous 'avons
épurée, retirant notamment tous les phénomenes ayant traits aux mésons, pour 1’adapter
aux domaines d’énergies et processus nous intéressant. Dans le cas d’études de physique
hadronique, il est possible d"utiliser plusieurs modeles comme le PreCompound Model ou la
cascade binaire [39]. La PhysicList de laquelle nous sommes partis fait appel par défaut au
PreCompound Model. Ce modéle permet de générer 1’état final des hadrons apres diffusions
inélastiques pour des énergies jusqu’a 170 MeV [39]. Apres avoir également intégré la
cascade binaire, nous avons mené des tests en utilisant I'un ou ’autre des modeles. Les
comparaisons réalisées sur les pertes d’énergie ou sur les noyaux secondaires créés ne nous
permettent pas de statuer sur le choix d’un modele préférentiel. Aussi décidons nous de
faire appel a la cascade binaire pour lequel le temps de simulation est légérement plus
court.

3.1.3 Définition de la géométrie

La géométrie sera la méme pour 1’ensemble de nos simulations, c’est typiquement celle
présentée sur la figure FIG. En utilisant un processus GEANT, de paramétrisation de
volumes, nous pouvons multiplier un treés grand nombre de fois chacune des feuilles —
cible ou dégradeur — du montage. Nous nous sommes cependant fixé une valeur limite de
10 répétitions, bien que le dispositif en autorise 15. Nous avons jugé qu’au dela la mise en
ceuvre expérimentale deviendrait compliquée, ne serait-ce que du point de vue des temps
d’acquisition de la spectrométrie-y. En effet, il est indispensable de réaliser un comptage de
chaque feuille au plus vite apres la fin du tir pour espérer mesurer les activités des
éléments de périodes courtes. En supposant une durée d"une heure pour chacune des
cibles, il faut, compte tenu du délai nécessaire a la décroissance en fin de tir, tabler sur une
douzaine d’heures pour compléter un premier passage.

La visualisation de notre géométrie simulée est présentée, avant et pendant une irradiation,
sur la figure La feuille fantome @, FIG. est un volume, ici une feuille de 25 mm par
25mm d’une épaisseur de 1 um et vide. Ainsi il n'y a aucune interaction possible entre elle
et les particules primaires ou secondaires. Nous l"utilisons comme d"un détecteur : tout
événement la traversant est analysé, sa nature, son énergie et sa position relevées.

3.1.4 Définition du faisceau initial

La nature de l'irradiation correspond au faisceau incident de particules délivré par
ARRONAX. Ses caractéristiques ont été fixées conformément aux valeurs fournies par IBA,
le constructeur de la machine. Les dispersions spatiales et énergétiques sont les suivantes :

1. FwHM de 340.0keV en énergie pour les protons;
2. FWHM de 0.61 cm en position suivant les axes x et y/;
3. collimation a R =0.5 cm par collimateur, FIG.

Nous avons pris soin de les reproduire le plus fidelement possible. A titre d’exemple nous
présentons sur les figures [3.3les distributions en énergie et position d"un faisceau primaire
de 68 MeV, relevées par la feuille fantdme. Nous retrouvons la forme gaussienne du
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FIGURE 3.2 - Visualisation de la géométrie simulée sous GEANT4 avant une irradiation a gauche, et
pendant une irradiation, a droite. Le volume @ est une feuille fantéme, les volumes @ et ® sont respec-
tivement la cible étudiée et le dégradeur répétés 10 fois. Les trajectoires bleues représentent celles des
particules chargées positivement dont les protons incidents, les rouges celles chargées négativement
et les vertes les particules neutres.
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FIGURE 3.3 - Distributions énergétique et spatiale du faisceau initial de particules. La distribution
spatiale représentée est celle suivant I’axe x, elle est similaire pour I'axe y.

faisceau en énergie. L'échelle logarithmique des ordonnées pour la courbe de position
montre la coupure opérée par le collimateur. Ces caractéristiques resteront identiques dans
toutes nos simulations, seule 1’énergie initiale variera d'une irradiation a l’autre.

3.2 Résultats des simulations

3.2.1 Caractérisation des pertes de flux

Un point de contrdle précis concerne la dispersion du faisceau engendrée par la traversée
de la matiere, c’est a dire le nombre de feuilles utilisées. Elle est due a l'interaction
Coulombienne ayant lieu entre les particules chargées du faisceau et le cortege électronique
des noyaux de la cible. Ces interactions entrainent une déviation des primaires qui se
traduit par un élargissement de la tache faisceau, ou straggling spatial.

Nous avons donc suivi le flux total de particules incidentes en condition d’irradiation a
travers chacune des feuilles cibles d'un montage Stacked-foils. GEANTy attribue pour
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chaque particule d'un événement un numéro d’identification TrackID, il est de 0 pour les
primaires. Le ratio du nombre de primaires détectés dans une feuille sur le nombre
d’événements générés donne donc le pourcentage du flux recu par la cible. En relevant les
distributions énergétique et spatiale des particules 0, nous pouvons déterminer les
dispersions angulaires. Plus 'énergie initiale est faible plus le straggling spatial est
important, aussi nous avons choisi de présenter le cas le plus défavorable, pour nos
mesures, avec un faisceau de protons d’une énergie initiale de 35MeV TAB. La

Rép. Energie (MeV)  0g (keV)  0pos (mm)  Flux (%)

1 34.9 173.4 0.86 99.90
2 33.08 206.8 1.13 99.74
3 31.17 239.7 1.21 99.55
4 29.16 274.0 1.29 99.35
5 27.03 310.0 1.39 99.13
6 24.76 348.9 1.52 98.88
7 22.32 393.3 1.67 98.60
8 19.64 450.3 1.85 98.28
9 16.65 518.8 2.06 97.92
10 13.17 650.7 2.30 97.53

TABLEAU 3.1 - Données extraites des feuilles cibles lors d’une simulation d’irradiation a 35 MeV sous
GEANTy.

dégradation de I'énergie et 'augmentation de I'écart-type associé tout du long de ce stack
TaB.[3.1] sont bien visibles sur la figure FiG.[3.4]

3.2.2 Etude des particules secondaires générées

Lors de ces irradiations est créé, par I'intermédiaire des interactions nucléairesﬂ un grand
nombre de particules secondaires, que ce soient des neutrons, des protons, des deutons ou
des a. Afin de vérifier que leurs quantités restent faibles par rapport au flux incident, et
donc leur impact sur nos mesures négligeable, nous avons étudié les spectres énergétiques
des particules secondaires susceptibles d’interagir avec les feuilles cibles, soit :

1. les protons secondaires ;
les neutrons;
les deutons;

les tritons;

SR

les noyaux d"Hélium 3;
6. les «.

Le TrackID nous donne la possibilité de différencier les protons secondaires des primaires.
Nous avons suivi l'ensemble de ces particules créées et touchant au moins une cible. Nous
nous placons de nouveau dans le cas le plus défavorable avec un faisceau de protons d'une
énergie initiale de 68 MeV qui favorise la création de particules secondaires en plus grande
quantité. Les distributions énergétiques de ces particules légeres chargées qui atteignent la

a. Interactions gérées par le modéle de la cascade binaire.
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FIGURE 3.4 - Dispersion énergétique des primaires pour chacune des 10 feuilles cibles au cours d'une
irradiation a 35 MeV.

Le tableau TaB. [3.1|montre que les pertes de flux au travers d’un stack complet de 10 répéti-
tions sont faibles, <3 %. Les figures FIG. décrivent 1’évolution des densités de particules
primaires sur différentes feuilles du stack. Nous constatons que la tache faisceau reste centrée
méme sur la derniere cible. Leurs dimensions de 25 mm par 25 mm permettant de récupérer
la quasi-totalité du flux, en supposant que celui-ci soit parfaitement centré.

derniére feuille du stack sont représentées FIG. 3.6/ et leurs quantités inventoriées dans le

tableau

Particule  Quantité pour 10° part. inc.

Neutrons 3161
Protons 1475
Deutons 1576
Tritons 73
Hélions 25
o 37

TABLEAU 3.2 - Nombre de particules secondaires détectées par million de particules incidentes dans
la dixieme feuille du stack.

Le nombre de neutrons détecté est le plus important, devant les protons secondaires et les
deutons, les tritons, les «, et enfin les noyaux d’"Hélium 3. Nous retrouvons le méme ordre
de grandeur que ce qui a déja pu étre observé expérimentalement [40]. Les quantités trés
faibles de Tritons, Hélions et a, un pour 10° primaires, rendent leur impact négligeable. Les
interactions entre les neutrons et nos cibles sont peu probables du fait des épaisseurs tres
tines, une dizaine de microns, leur création ne perturbe donc pas nos mesures.

L’évolution des sections efficaces liées aux réactions avec des protons sur notre domaine
d’énergies, dont certains exemples sont visibles, FIG. se fait typiquement sur deux
ordres de grandeur pour tout le domaine. La réaction "Ti (p, X) *8V est celle pour laquelle
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FIGURE 3.5 - Distribution spatiale des particules du faisceau initial sur les feuilles 2, 6 et 10 d'une
irradiation a 35MeV. Les bornes des axes sont conformes aux dimensions des feuilles, 25 mm par
25 mm.

cette évolution est la plus marquée. La section efficace y est 20 fois plus importante pour
une bande de 5 MeVEl— autour de 12 MeV — que sur les 60 MeV de tout le domaine couvert
par les protons secondaires FIG. A une énergie donnée, la quantité de ces protons
secondaires pour un primaire est d’environ 2 - 10° FIG. @ Aussi leur contribution totale
Tsec @ la section efficace o de cette réaction peut étre estimée par une intégration sur tout le
domaine en énergie :

Owe = 2-107° x (5x20+55x 1)o
Osec = 3.1-1073¢

Ce qui reste tres faible.
Le comportement des sections efficaces pour les réactions en deutons est similaire au cas
des protons, comme dans l’exemple concernant la production de 8V FiG. @ Aussi, en

b. Cette estimation grossiére est volontairement majorée.
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FIGURE 3.6 - Distributions énergétiques des particules secondaires légeres générées au cours d’'une
irradiation de 68 MeV dans la dixieme feuille du stack.

considérant le méme raisonnement que précédemment, nous pouvons conclure que leur
impact, ainsi que ceux des autres particules légéres chargées, est faible. Donc aucune de ces
particules secondaires ne sera créée en quantité suffisante pour altérer la qualité de nos
mesures.

3.2.3 Prise en compte des aspects liés a la radioprotection

Le troisieme point étudié avec GEANT, concerne la radioprotection. Avant de réaliser
expérimentalement nos irradiations, nous souhaitons nous assurer qu’elles ne présentent
pas de risques ou que nous serons en mesure de mettre en place les mesures de protection
adéquates. Nous vérifions également qu’il nous sera possible de manipuler rapidement nos
feuilles afin de procéder a la mesure des éléments a durée de vie courte. Cela dépend
uniquement de la nature et des quantités des éléments créés dans nos feuilles. Pour ce faire
nous avons réutilisé la simulation définie précédemment et suivi les noyaux formés. Pour
obtenir une statistique suffisante quant a la création de ces noyaux secondaires, nous
devons simuler un trés grand nombre d’événements(] Utiliser 10 répétitions alourdit
considérablement notre temps de calcul, nous simulerons donc un stack de 6 répétitions, ce
qui est en outre plus proche de la réalité expérimentale.

La figure F1G. 3.8/ présente I'ensemble des éléments générés par notre simulation GEANT,.
Nous observons deux zones distinctes correspondant chacune aux éléments créés par
interactions soit avec la feuille cible en Titane, soit avec le dégradeur d’Aluminium. Ces
distributions, exprimées en A et Z, rétrécissent a mesure que nous nous éloignons en masse
des éléments cibles, le Titane et I’Aluminium ayant un numéro atomique respectivement
de 22 et 13. Les noyaux secondaires sont créés en plus grande quantité autour de

c. Pour les études des pertes de flux et de création de particules chargées légeres, 10 a 100 millions de pri-
maires permettaient d’obtenir une statistique suffisante. Dans le cas présent il faut pouvoir en générer au moins
100 milliards.
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FIGURE 3.7 - Données expérimentales des sections efficaces de la réaction ™Ti (p,X) 48V partie haute

et de la réaction ™tTi (d,X) 48V partie basse [15].

I’Aluminium du fait d’épaisseurs plus importantes dans le stack.
Une fois I'inventaire de ces éléments réalisé, nous utilisons le programme ORIHET3 qui

effectue le calcul des doses, activités et décroissances au cours du temps. Il est ainsi

possible de connaitre, en Sievert par heure, la dose a 1 metre d"une source. C’est ce que
représente la figure en considérant une irradiation de 100nA durant 1 hlﬂ Comme

précisé au moment du choix du matériau du dégradeur, I’Aluminium naturel, uniquement
composé de son isotope 27, s’active trés peu. Son irradiation ne géneére principalement que

d. Les intensités utilisées lors d’irradiation Stacked-foils sont faibles, 100 nA est la plus basse qui soit aisément
reproductible par le cyclotron. Le choix d"une durée d'une heure est simplement du a la volonté d’exprimer les
résultats de nos simulations suivant une unité temporelle simple et du méme ordre de grandeur que nos futurs

temps d’irradiation expérimentaux.
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FIGURE 3.8 - Distributions des éléments secondaires générés au cours d’une irradiation de 68 MeV
dans les six feuilles de Titane et cinq d’Aluminium du stack.
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FIGURE 3.9 - Evolutions de la dose a 1 metre pour I’ensemble des feuilles cibles de Titane et des
dégradeurs en Aluminium dans un stack de 6 répétitions.

des éléments a durée de vie trés courtes inférieures a la minute, la dose décroit donc trés
rapidement. Il n’est généralement pas possible d’entrer durant la premiére demie-heure[]
aussi la forte dose immédiate de 400 uSv.h~! issue des dégradeurs d’Aluminium n’est pas
a prendre en compte. Seuls les isotopes 22 et 24 du Sodium de période respective 2.6 ans et
14.99 h contribuent par la suite a ces valeurs de dose. Il apparait bien que sur le long terme

e. L'acces aux casemates est interdit les 10 premiéres minutes apres le tir pour permettre le renouvellement
de l'air — évacuation des isotopes 'C, 13N, 150 ... éventuellement produits — et tant que 'ambiance de la salle
n’est pas inférieure a 90 uSv.h 1.
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ce sont principalement ces dégradeurs qui pourront poser des problemes de
radioprotection. Or ceux-ci ne présentent aucun intérét pour les mesures. Ils seront stockés
a I’écart dans des zones prévues a cet effet.

En définitive, les doses totales sont tres faibles, inférieures a 1 uSv.h~! ﬂ qui constitue la
limite de remise en circulation d’un élément irradié [41]. Ainsi, nous devrions pouvoir
récupérer rapidement nos feuilles cibles afin de procéder aux premiéres mesures. Toutefois,
un contrdle systématique, effectué par le Service de Prévention des Risques — SPR — aura
lieu avant toute manipulation, notamment par l'intermédiaire de mesures de doses au
contact.

3.3 Moniteur

3.3.1 Réécriture de I'équation

Nous venons de voir que les pertes du flux au travers du stack sont faibles. Cependant afin
de nous affranchir de ce biais, nous allons utiliser un moniteur que nous intercalerons juste
derriere chaque cible [42}/43]. Ce moniteur doit étre choisi de fagon a obéir a certaines
regles. Tout d’abord, il est indispensable qu'une ou plusieurs réactions avec le projectile
utilisé aient des sections efficaces de références parfaitement connues et validées. Elles
suivent également la formule En faisant le rapport entre la relation concernant la
section efficace d’intérét et celle de référence — notée, ainsi que ses composants, en prime —
nous obtenons la relation 3.1]

At A9 Ny peep(1— exp ')

g =0 Aét,A/.q).NA.p.ef(]__exp—/\i’g)

(3.1)

Les deux feuilles, cible et moniteur, étant d’épaisseurs minces et placées consécutivement

dans un stack, il est justifié de faire 'hypothese que ¢ = ¢'.

_ U/A“'A'p/'elf(l —exp M)
Al - Al p-ep(1 —exp)

o (3.1)
De fait, méme si un mauvais réglage entraine une perte ponctuelle du faisceau en cours de
tir, 'utilisation du moniteur nous permettra de corriger cet effet.

3.3.2 Choix du matériau pour le moniteur

Sa composition en masse atomique doit étre suffisamment différente de celle de 1’élément
étudié pour éviter tout risque de pollution par pulvérisation, du moniteur vers la cible [44],
ou d’empécher une différenciation des noyaux de recul, de la cible vers le moniteur [42].
L'TAEA a établi une liste d’éléments, ainsi que leurs réactions associées, utilisables en tant
que moniteur. Tout comme pour le calcul de production, chapitre @ I'TAEA donne les
valeurs tabulées de sections efficaces [13].

Pour notre domaine d’énergie, les candidats possibles sont I’Aluminium, le Titanefs} le
Nickel et le Cuivre. Nos dégradeurs étant en Aluminium, nous ne pouvons nous servir de
ce matériau comme moniteur, les phénomeénes de contamination par pulvérisation étant

f. Le bruit de fond sur ARRONAX est de 0.2 uSv.h~!
g. Il existe en effet la possibilité de se servir de la méme feuille comme cible et moniteur.
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alors possibles entre les deux feuilles. Reste donc le Titane, le Nickel et le Cuivre. Les

réactions de références ainsi que leur domaine d’application en énergie sont répertoriés
dans le tableau[3.3

Elément Réaction Domaine d’énergie Période de l'isotope
Titane Mty (p, X) 8y 5MeV - 50MeV 15.97j
Nickel "IN (p, X) Ni 13MeV - 50MeV 35.6h
Cuivre  ™'Cu (p,X) 27n  13MeV - 60MeV 9.19h

natCy (p,X) *%Co  40MeV - 100 MeV 77.23j

TABLEAU 3.3 - Réactions de référence et domaine en énergies associé pour l'utilisation des moniteurs
secondaires.

Concernant le domaine des énergies inférieures a 50 MeV, nous sommes face a trois choix
possibles. Nous avons décidé d’utiliser le Nickel car la réaction "Ni (p, X) 5’ Ni est celle
possédant les sections efficaces les plus importantes dans ce domaine FIG. Ainsi nous
assurerons une meilleure statistique de comptage, donc une erreur relative plus faible. En
suivant le méme raisonnement, nous privilégierions la réaction "Cu (p,X) ¢2Zn pour les
énergies comprises entre 50 MeV et 60 MeV. Au dela de 60 MeV, la réaction

natCy (p,X) *6Co est la seule disponible.
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FIGURE 3.10 - Valeurs tabulées par 'TAEA [14] pour les réactions servant de référence.

3.3.3 Calcul de l'’erreur associée

La relation 3.T|est donc celle qui nous permet de calculer les valeurs de sections efficaces.
Toutes les composantes de 1'équation [3.1| étant indépendantes, 1’erreur s’exprime de fagon
quadratique par :
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() = () () () (5 () - ()

— ) =\— ) t + ; + <) + | — + () (3.2)
o o Act A ct e f e ¥ to

La durée to de l'irradiation est chronométrée a la seconde prés, ce qui pour des tirs d'une
demi-heure représente une erreur relative <1 %.. Comme nous le verrons, Goodfellow nous
certifiant les épaisseurs a 15 % nous serons amenés a les recalculer. Nous utilisons pour cela
des balances de précisions a +10¢ et une régle a +0.1 mm. L’incertitude sur la nouvelle
valeur moyenne de cette épaisseur est toujours inférieure au pour-cent. L'erreur sur la
section efficace de référence est établie par ' AEA [13] lors de son ajustement, typiquement
elle est de I'ordre de 8 %. Le logiciel d’analyse que nous utilisons pour nos mesures 7y
calcule I'erreur sur les activités mesurées, elle est généralement comprise entre 1 % et

5% [45] 46| 147, 148].

La forme quadratique fait que seules les plus fortes contributions participent a 1’erreur
totale sur notre section efficace d’intérét. Aussi nous pouvons négliger les erreurs relatives
aux temps d’irradiation et aux épaisseurs des feuilles. La relation 3.1|sécrit alors :

Ao\ ? (Aa’)z <AAct>2 (AA’ >2
— ) = + + « 3.3
( o > o’ Act Aét (33)







Chapitre

Mesure de sections efficaces du
Scandium 47

4.1 Introduction

Particulierement intéressant pour des applications en thérapie vectorisée, le Scandium 47
est le premier élément vers lequel se sont tournées nos investigations. La voie de création
retenue pour sa production est la suivante : "Ti (p,X) 4/Sc. En observant les données
disponibles FIG. 4.1|et provenant d’autres expériences, nous remarquons que si 1’accord est
tres bon aux basses énergies, il existe une divergence a haute énergie. De plus nous
constatons que, compte tenu des caractéristiques d’ARRONAYX, il peut étre judicieux de se
placer dans la gamme allant de 50 MeV a 70 MeV pour assurer la production du Scandium
47. C’est a R. Michel que nous devons les valeurs de sections efficaces, publiées en 1983 [49]

)
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FIGURE 4.1 - Données expérimentales des sections efficaces de la réaction ™Ti (p , X) #/Sc déja
présentes dans la littérature [15].




42 Chapitre 4 : Mesure de sections efficaces du Scandium 47

et 1997 [42], au dela de 40 MeV. Les protocoles expérimentaux étaient différents, la
campagne de 1983 [49] concernait des mesures de sections efficaces sur la gamme de
45MeV a 200 MeV, tandis que celle de 1997 [42] se concentrait sur celle allant de 15.5MeV a
70 MeV. Malgré les divergences, R. Michel n’a pas cherché a confronter ses deux séries de
données ni en expliquer les différences. Il nous a semblé indispensable de réaliser nos
propres mesures de sections efficaces afin d’améliorer la précision des valeurs a haute
énergie.

4.2 Mise en place

Afin de nous assurer d’une plus grande efficacité pour nos mesures et nos analyses,
réalisées avec le logiciel GENIEpqgo détaillé dans la partie lors des tirs de Stacked-foils,
nous avons procédé a des irradiations suivies d’analyses tests. Au nombre de trois, elles se
composent le plus simplement possible d"une feuille de Titane de 10 microns suivie d'un
moniteur secondaire en Nickel de 50 microns dans les deux premiers cas, puis 20 microns.
Ces tests ont été menés aux énergies de 61 MeV, 35 MeV et 45MeV de maniére a couvrir la
gamme en énergie d’intérét. Cela nous a permis de nous familiariser avec ce type de
mesures, de valider les temps et intensités d’irradiation, ainsi que les contraintes de
radioprotection.

Les feuilles de Titane naturel — *°Ti 8.0 %, ¥ Ti 7.5 %, *8Ti 73.7 %, **Ti 5.5 %, °Ti 5.3 % — sont
achetées chez GOODFELLOW qui nous garantit une pureté de 99.6+ %. Ce sont également
eux qui nous fournissent les feuilles de Nickel naturel — *®Ni 68.27 %, ®*Ni 26.1 %, ¢!Ni
1.13 %, ©2Ni 3.59 %, ®4Ni 0.91 % — pour un niveau de pureté de 99.9 %, nous servant de
moniteurs. L'intensité de ces tirs a été de 0.05pA.h ce qui reste conforme aux ordres de
grandeurs de nos simulations GEANT, du chapitre

Le tableau TaB. [4.I|fournit le rappel des caractéristiques de ces tirsf} GOODFELLOW certifie

Ener.(MeV) Int.(nA) Dur. irr.(min) Epais. Titane(um) Epais. Nickel(pm)

61 100 30 9.86£0.56 47.3942.68
35 100 30 9.68+0.55 46.99+2.66
45 200 15 9.98+0.06 20.90£0.12

TABLEAU 4.1 - Inventaire des différents tirs de tests.

les épaisseurs de ses feuilles — de 50 microns ou moins — avec une erreur de 15 %, ce qui est
trop important. Aussi avons-nous pris soin de recalculer 1'épaisseur moyenne en mesurant
et pesantﬂ nos feuilles. Lors de notre derniére irradiation, et pour celles a venir, nous avons
utilisé une regle millimétrique plus précise, +0.1 mm, ce qui explique la différence sur
lI'incertitude relative. Celle-ci en devient négligeable.

Ces irradiations tests avaient également pour but de permettre aux opérateurs de se
familiariser avec la machine, notamment quant a 1'utilisation d’intensités faibles. Ils ont
ainsi pu procéder a des centrages du faisceau en irradiant une feuille d’ Alumine[|placée

a. L'utilisation d"un moniteur en Nickel dans le cas de 'irradiation & 61 MeV est simplement due au fait que
nous ne possédions pas encore de feuilles de Cuivre.

b. La balance de grande précision utilisée autorise une incertitude de +10° g

¢. L’Alumine possede la faculté de devenir luminescente lors de son irradiation [50], ce qui permet d’ob-
server, par caméra interposée, le passage du faisceau.
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FIGURE 4.2 - Montage de la capsule @ en bout de ligne d”ARRONAX contenant le moniteur de Nickel @
etla feuille cible de Titane ® pour les irradiations tests. Visualisation du faisceau sur feuille d’Alumine
@.

dans les mémes conditions que les cibles FIG.

4.3 Détecteur et logiciel GENIEy

Apres les irradiations et un temps de décroissance permettant de réduire la dose, voir nos
résultats de simulations en[3.2.3} des comptages en spectrométrie-y de nos feuilles de
Titane et de Nickel ont été réalisés. Ces mesures sont effectuées sur un détecteur
Germanium de haute pureté —- HPGe — de chez CANBERRA FIG. Nous apercevons son
blindage de 5cm de Plomb visant a réduire le bruit de fond. Il est recouvert sur sa face
interne de 2 mm d’Aluminium pour diminuer l'influence des rayons X du Plomb générés
par interactions entre les photons émis par les sources et le blindage.

Afin d’éviter des problemes de temps morts au moment du comptageEl nous allons étre
amenés a procéder a des mesures au cours desquelles les feuilles sont éloignées du
détecteur. Dans ce cas la, ’échantillon sera placé a 19 cm, au dessus du blindage. De plus,
pour fiabiliser la radioprotection, nous ajoutons une chape de briques de plomb.

Le détecteur est relié a la suite d’acquisition et de traitement de données fournie par
CANBERRA — GENIEpq. La chaine d’analyse se décompose en plusieurs étapes dont
certaines indispensables :

1. Acquisition du spectre
Recherche des pics

Calcul de la surface des pics
Correction du bruit de fond
Calcul de I'efficacité

Identification des pics

A T L R

Correction de filiation

d. Les temps morts proviennent d'une saturation de I'électronique du détecteur qui ne peut distinguer tous
les événements.
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FIGURE 4.3 - Le cristal de Germanium a haute pureté ® dans son blindage de Plomb. Les points @ et
® montrent les positions pour des comptages effectués, respectivement, au contact et a 19 cm.

Des étapes facultatives mais assurant une meilleure analyse peuvent étre ajoutées. Elles
concernent notamment le controle de 1’ajustement effectué sur le pic au moment du calcul
de la surface.

Le principal travail effectué lors de ces irradiations tests a été de comprendre et d’établir les
meilleures options pour nos cas d’études. Ces choix ont été largement basés sur le manuel
de GENIE»y00 ﬂﬂﬂ

Avant toute analyse, il est indispensable de réaliser un étalonnage du détecteur. Celui se fait
par comptage d'une source multi-y fournie par LEA-CERCA[} Deux courbes d’étalonnage
sont ainsi générées, I'une concernant I'énergie et la deuxiéme 1'efficacité de détection.

4.3.1 Ftalonnage en énergie

L’intérét d"utiliser une source multi-y réside dans la possibilité de couvrir tout un domaine
en énergie. Elle est composée de plusieurs radio-éléments dont les raies énergétiques et les
intensités sont parfaitement connues. Ceux que nous avons utilisés sont répertoriés dans le
tableau TAB. Nous avons choisi une source multi-y de ce type car 1’étalonnage sera
optimal sur 'intervalle allant de 59.54 keV a 1836.05 keV. C’est dans ce domaine que se font
I’ensemble des acquisitions -y concernant notre type de mesures.

Les activités de chaque élément de la source ont été fournies par LEA-CERCA a une date et
heure de références, icile 11/06/2010 a 12h00. Nous avons effectué notre étalonnage le
01/02/2011, ce qui explique I’absence du pic associé¢ au *'Cr, celui-ci ayant totalement

e. Laboratoire Etalons d’Activités-Compagnie pour I’Etude et la Réalisation de Combustibles Atomiques.
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Elément Période E,(keV) I,(%) Activité(Bq) Inc.(%)

Sy 27.70j 320.08 9.87 352.0 5.2

57Co 271.74j 122.06 85.51 9.7 5.1
136.47 10.71

80Co 527ans 117322 99.85 59.4 5.1

133249  99.98

855y 64.84] 5140 985 375 5.2
88y 106.63] 898.03 939 57.7 5.1
1836.05  99.32
19Cd 4614 ] 88.03 363  199.0 6.2
18sn  115.09] 391.69 6497 57.1 5.1
137Cs 30.08ans  661.65 84.99 61.0 5.1
39Ce  137.64] 165.85 79.9 9.5 5.1
241Am 4326 ans 5954 35.78 39.2 6.2

TABLEAU 4.2 - Eléments composant la source multi-y du LEA-CERCA, ainsi que leurs données de
décroissance.

décru. L'utilisation du pic a 391.69 keV de 1''"'3Sn nous permet de pallier a cette absence
dans notre étalonnage.

Une fois le spectre acquis, voir FIG. son analyse va permettre d’associer a un canal de
détection une valeur en énergie. Nous obtenons ainsi la droite d’étalonnage en énergie de

la Fic. 4.5

4.3.2 Ftalonnage en efficacité

Le logiciel va maintenant comparer les activités obtenues pour chacun des éléments avec
celles connues et fixées par LEA-CERCA. Ainsi le rapport des deux donne 1'efficacité de
détection a une énergie donnée et un ajustement permet de 1'étendre sur toute la gamme
d’énergies du détecteur.

Un revétement en Cuivre peut étre ajouté sur la face intérieure du blindage au Plomb afin
de limiter la participation de ses rayons X —74.82keV, 77.11keV, 87.5keV et 89.78 keV —
aux spectres obtenus. Dans notre cas, les 2mm d’Aluminium ne sont pas suffisants pour
empécher cette contribution. C’est pour cette raison que le 1Cd n’est pas utilisé pour le
calcul de I'efficacité car son unique raie a 88.03 keV est polluée par les raies X du Plomb.
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FIGURE 4.5 - Courbe d’étalonnage en énergie de notre détecteur.

Définition de la géométrie

La géométrie de I’échantillon d’étalonnage est un facteur important dans la détermination
de l'efficacité. Plus ces échantillons sont volumineux et/ou placés loin du détecteur plus
I'angle solide de détection est faible. Dans notre étude, nous utiliserons soit des feuilles
solides, type A FIG. soit des flacons remplis de 50 mL, type B FIG. 4.6

Rigoureusement, 1’activité calculée en sortie de la chaine d’analyse n’est correcte que pour
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TYPE

FIGURE 4.6 - Les deux types de géométries utilisées pour nos étalonnages, les dimensions sont ex-
primées en millimetres.

des échantillons de méme nature, solide, liquide ou gazeuse et forme que la source étalon.
En utilisant deux géométries différentes, nous sommes contraints de procéder a un
étalonnage en efficacité pour chacune d’elles. De méme, la distance de mesure influe
également sur 'efficacité de détection. L’annexe[Clrevient plus en détail sur ces différences
d’efficacité. Ainsi nous devons effectuer quatre étalonnages différents, un pour chaque
géométrie et distance de mesures.

Dans nos premieres mesures, nous avons remarqué que procéder a un comptage au contact
des feuilles augmentait le phénomene de pics sommes ¢f[4.8.1} Ajoutons que les protocoles
expérimentaux, chapitre 5, sont tels que les activités contenues dans un flacon seront trop
faibles pour permettre un comptage a 19 cm. Aussi, nous ne procéderons qu’a deux
étalonnages différents, le premier concernant les flacons au contact et le second les feuilles
al9cm.

Le deuxieme étalonnage utilise des sources scellées du LEA-CERCA,type A, de 57Co, 90Co,
88y 152Ey et 241 Am. Chaque source ne contient qu’'un seul des éléments cités. Leurs
caractéristiques et données de décroissance sont inventoriées dans le tableau TAB.

L' Am et 'Y permettent une meilleure définition respectivement a basse et haute
énergies. Les isotopes 57 et 60 du Cobalt, dont les énergies des raies recouvrent le domaine
couvert par I''>2Eu, ont été utilisés pour vérifier cet étalonnage.

4.3.3 Courbes d’étalonnage en efficacité

Les courbes finalement obtenues par chacun des cas sont présentées sur la figure FIG.

4.3.4 Vérification de I’étalonnage

Dans le cas des feuilles, nous considérons que la parfaite intégration des pics issus des
760Co dans la courbe en efficacité FIG. nous permet d’affirmer que notre étalonnage est
correct.

Concernant les flacons, nous procédons a I’analyse d"une autre source étalon de type B
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Elément Période E,(keV) I,(%) Activité(kBg) Inc.(%) Date ref.

¥Co 271.74j 122.06 8551 433 1.7 12/12/2008
136.47 10.71
0Co 527ans 117322 9985 414 1.5 12/12/2008
1332.49 99.98
8y 106.63] 1836.05 99.32  35.77 1.5 12/12/2008
152Ey 13.54ans 121.78 28.67 3.437 1.5 26/11/2008
2447 7.61
344.28 26.6
367.79  0.86
41112 224
44397  2.83
778.9 12.96
867.37  4.26
964.08 14.65

1085.87 10.24
1112.07 13.69
1408.01 21.07

241 Am 432.6 ans 59.54 3578  36.0 3.5 12/12/2008

TABLEAU 4.3 - Les éléments des différentes sources multi-y, ainsi que leurs données de décroissance,
utilisés pour le seconde étalonnage. Dans le cas de 1’88Y, seule la raie a 1836.05 keV était exploitable.

provenant également du LEA-CERCA. Le tableau TAB. 4.4 présente les résultats de cette
analyse. Nous obtenons un accord satisfaisant.

Elément Actyy(Bq)  AActy,(Bq)  Actmes(Bq)  AActyes(Bq)

5Co 11.6 + 0.8 1292 4+ 04

0Co 640 + 32 6499 4+ 143
853y 439 + 22 4819 + 284
8y 63.7 £ 3.19 61.7 + 174
19¢cq 213.0 + 11.08 212.82 + 10.08
13gp 646 + 3.23 7095 4+ 2.89
187Cg 626 + 3.13 6876 + 193
139Ce 108 + 054 1119 + 043
241 Am 461 £+ 231 4604 + 2.87

TABLEAU 4.4 - Comparaison entre les activités théoriques et mesurées pour chaque élément de la
source d’étalonnage.
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FIGURE 4.7 - Courbes d’étalonnage en efficacité pour les mesures au contact des flacons, en haut, et

pour les mesures a 19 cm des feuilles, en bas.

4.3.5 Bibliotheque

Un outil indispensable a ces analyses est la bibliothéque de nucléides a partir de laquelle le
logiciel réalise les identifications et corrections. Elle est composée de 1’ensemble des
isotopes dont la création est prévue lors de I'irradiation. A chacun d’eux est associé
I'énergie de leurs <y ainsi que les rapports d’embranchement d’émission. C’est également
dans cette bibliotheque que sont précisés les liens de filiation, comme celui du couple
>Co/°"Ni. De I'établissement de cette bibliotheque dépendent les résultats de I’analyse,
elle doit donc étre la plus juste possible et est donc souvent ajustée.

En observant le tableau des radionucléides [52], nous pouvons anticiper quels éléments
sont susceptibles d’étre créés au cours de 'irradiation. Nous rejetons les éléments stables
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ou ayant des périodes trop courtes ainsi que ceux n’émettant pas de 7y autres que ceux a
511.0keV. Il est en effet impossible de déconvoluer les contributions de deux isotopes
différents si ceux-ci n’émettent que des y a 511.0keV.

Nous avons décidé d’ignorer pour le calcul de 'activité d"un isotope les pics ayant des
intensités d’émissions trop faibles, <3 %. Nous conservons leurs caractéristiques car une
détection éventuelle confirme la présence de l'isotope, et permet ainsi une discrimination
en cas d’interférences. Ce cas de figure ne concerne pas le ©°Ti ou le **Cu étudiés plus tard.
Il en est de méme pour les raies v d’énergie inférieure aux 59.54 keV de celle de 1'**! Am.
L’étalonnage en efficacité n’étant pas valide en deca de cette valeur.

Toutes les données qui nous permettent de développer cette bibliotheque ont été choisies et
extraites du NNDC [7].

4.4 Analyse

4.4.1 Recherche de pics

Une fois les spectres acquis, le logiciel procede a une recherche de pics. Plusieurs méthodes
sont possibles. Nous avons privilégié la méthode par dérivée seconde, qui recherche sur
tout le spectre, plutét qu'une méthode par bibliotheque pour laquelle nous for¢ons le
logiciel a chercher dans les zones correspondant aux énergies des <y attendus.

4.4.2 Calcul de surface

Le calcul de la surface des pics s’effectue par ajustement d'une gaussienne, voire une
déconvolution dans le cas des multipletsﬂ Un controle peut étre effectué afin de visualiser
les aires calculées sur le spectre d’acquisition. Appelé Show Interactive Peak), il permet
notamment d’éliminer manuellement les pics bénéficiant d'une mauvaise statistique et
dont les ajustements seront erronés. Un exemple est présenté sur la figure FIG. 4.8

Démnvulutinn intéractive des pics: C:\GENIE2K'CAMFILES | Garrido' =lof =1 Wi péconvolution intéractive des pics: C:\GENIEZK\CAMFILES\Garrido\ =] |
Curseur:  123.791 ket Diébut région : 1237971 kel Fin région : 128970 ke Curseur B00.795 ket Drébut réaion 900.795 keV Fin région 805,298 ke
Edition du pic R 70 Edition du pic R 10
Ajouter Effacer 2 ) '% Ajouter Effacer S 3 1&
Régler limites région ;‘ B0 w Riégler limites région ! 8 m
— | — = Il
Riegler carauy BdF e 40 _._ ‘& \x Fegler canauy BdF e 7 + m%
Rienalculer . i RN Fiesaleuler . B T 4 .‘?1‘ b B
a 20 St a 5 ! 4 é 10y +
Loupe | /Anétioupe | C aao w @acoaasap Loupe | Anét ioups| Coy 4 Bk
Parametres 121 12z 125 12 129 12 Paramétres 738 800 a02 a04 806 808|
A\uslemenll Filtre | R &D A\uslemenll Filtres I R 40 T o
& g g g % 8 T°gag] TE T
Tracé FRapport s‘ oo | ki Tracé | Fapport I S‘ 3 8 T
4 20 | IRCY LN "aaa) 4 &0 L
u 40 a u 80
121 123 125 127 129 131 738 800 802 804 806 808
[éfaire | F‘lécédentq Suivante | Marqueurs | oK | Abandon | Aide [ Efaire | F‘lécédentel Suwanlel Marqueurs oK Abandon Aide

FIGURE 4.8 - Visualisation de 'ajustement gaussien réalisé par le logiciel. Le pic de gauche présente
une statistique suffisante pour permettre un bon ajustement contrairement a celui de droite qui est
rejeté manuellement.

f. Un multiplet est un ensemble de plusieurs pics situés dans la méme zone et dont les gaussiennes se
recouvrent partiellement.
g. Cette option est uniquement présente dans la version S501 de GENIEpqgp.
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4.4.3 Extraction du bruit de fond

Le bruit de fond est un facteur important dont il faut tenir compte dans 1’analyse, il est
traité de deux fagons. La premiere permet la suppression de la partie continue située sous
le spectre. La deuxieme consiste a extraire d"un pic mesuré la contribution du méme pic
présent dans le bruit de fond. C’est notamment le cas pour le “°K et de son pic a
1460.82keV dont la contribution vient uniquement du bruit de fond. Les autres isotopes
alimentant le bruit de fond et provenant de la radioactivité naturelle sont les 212214Pb,
212214B; 17228 A ¢ et 1'2%°U. Une mesure a blanc du détecteur a été réalisée, tigure FIG.
pendant des temps suffisamment longs pour permettre une bonne extraction.
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FIGURE 4.9 - Bruit de fond mesuré.

444 Correction de l'efficacité

La correction de l'efficacité se fait a partir de la courbe d’étalonnage FiG. 4.7|obtenue
précédemment qui pour une énergie associe 1'efficacité de détection.

4.4.5 Identification des pics

L'identification des pics se fait par 1'intermédiaire de la bibliotheque, le logiciel cherche les
correspondances entre les énergies répertoriées et celles extraites du spectre. Une
incertitude en énergie est fixée au logiciel, 1.5 keV dans notre cas. Un calcul d’interférence
est également effectué si plusieurs éléments ont des raies associées a un seul pic. Il est
intéressant pour chaque élément d’avoir au moins un pic propre, ce qui permet un meilleur
calcul de son activité.
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4.4.6 Intérét de plusieurs comptages

Il est indispensable de réaliser des comptages rapidement apres la fin de 'irradiation pour
espérer voir les éléments ayant une période courte. Mais il est tout aussi indispensable
d’effectuer des comptages a des temps plus éloignés. Les éléments a vies courtes ayant fait
leur décroissance, le bruit de fond est nettement plus faible ce qui permet d’obtenir des
calculs d’activités plus précis pour les isotopes a vie longue. Cette différence s’observe bien
sur les deux spectres suivants FIG. issus de la méme feuille mais comptée 2 heures et 1
mois apres la fin du tir — end of beam.

De plus pour certains couples comme le ¥Sc/#8V qui décroissent tous deux sur le *Tj,
possedent des raies 7y similaires TAB. La raie unique raie a 944.13 keV qui permet la

Energie (keV) 485¢ 8y
175.36  7.48% /

944.13 / 7.87%

983.53 100.1% 98.98 %
103752  97.6% /

1312.12  100.1%  98.2%

TABLEAU 4.5 - Intensités des différentes raies d’émissions pour les isotopes 48 du Scandium et du
Vanadium

mesure directe de l’activité du *V a une intensité de 7.87 %, ce qui est relativement faible
comparé aux intensités des raies a 983.53 keV et 1312.12 keV proches des 100 %. Nous
jouons donc sur la différence de périodes du *8V et du *3Sc, respectivement 15.97j et
43.67 h, pour affiner nos mesures. Cela nous laisse également la possibilité de compter
pendant des durées plus longues, ce qui augmente la statistique et réduit I'incertitude.

4.5 Résultats des analyses tests

De ces analyses tests nous avons extrait les activités de 9 isotopes dans les feuilles de
Titane, et 12 dans le Nickel. Ainsi nous avons pu déterminer les sections efficaces pour les
réactions suivantes :

1. natTi (P/X) 42’43K, 43,44m,44g,46,47,488c, 45Ti, 48V
2. natNi (P,X) 51CI‘, 52’54MI’1, 52F€, 55,56,57,58(:0, 56Ni, 61Cu

Le tableau TAB. répertorie les données de décroissances sur lesquelles nous nous
sommes appuyés pour créer la bibliotheque et procéder aux identifications. Il prend en
compte les recommandations définies dans la partie Bibliothéque. Il constitue un bilan des
irradiations tests dans le cas du Titanef], dans le cas du Nickel le tableau se trouve au
chapitre @ Nous remarquons que la transition isomérique du #™Sc vers le #8Sc est la seule
décroissance sur un élément d’intérét. Nous avons tenu compte de ce parametre de filiation
lors de 1’établissement de la bibliotheque de GENIEqqp.

h. Précisons que l'isotope 45 du Scandium est le seul stable du tableau périodique.
i. Nous y avons juste ajouté les données relatives a 'Y Ar qui ne fut pas observé durant les tirs tests.
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Elmt Période Mode déc.(%) Fils E,(keV) I,(%) Réactions Es(MeV)
HAr  1.83h  B(100) HK 129364 99.16 *8Ti (p,a+3p+n) 41.35
Ty (p,2a+p+n) 31.91
2K 12.36h  B~(100) 2Ca 152458 188  *°Ti(p,4p+n) 39.9
YTi (p,a+2p) 20.05
BTi (p,a+2p+n) 31.91
YTi (p,a+2p+2n) 40.2
BK  2230h  B7(100) $Ca 37281 87.0 *BTi(p,a+2p) 22.06
61751 792  “Ti(p,a+2p+n) 30.36
OTi (p,2a) 12.64
OTi (p, a+2p+2n) 41.51
$5c  3.89h €(100) $BCa 37281 225 %Ti(p,a) 3.14
4Ti (p,2p+2n) 32.05
YTi (p,a+n) 12.21
*Ti (p,2p+3n) 41.11
BTi (p,a+2n) 24.07
mge 244 IT(98.8) HgSc 27124 867  U°Ti(p,2p+n) 22.14
€(1.2) MCa 112607 1.2 YTi(p,w) 2.3
#485c  3.93h €(100) “Ca 11570 999  ¥Ti(p,2p+2n) 31.2
BTi (p,a+n) 14.17
48T (p,2p+3n) 43.06
4Sc  83.79]  B(100) T 889.27 99.98 *8Ti (p,2p+n) 22.56
112054  99.99 ¥Ti (p,2p+2n) 30.86
50T (p,a+n) 13.14
Ti (p,2p+3n) 42.0
¥Sc 3355  B7(100) YTi  159.38 683  “Ti(p,2p) 11.69
“Ti (p,2p+n) 19.99
Ti (p,2p+2n) 31.14
8BSc  1.82j B~(100) 48T 17536 748 *Ti(p,2p) 11.59
1037.52  97.6  Ti (p,2p+n) 22.74
®Ti  3.08h €(100) BSc 7196 0.15 “*°Ti (p,p+n) 13.48
1408.1 0.09 #Ti(p,p+2n) 22.54
Ti (p,p+3n) 34.4
8By 15.97j €(100) BT 94413 776  BTi(p,n) 4.9
983.52 99.98 ¥Ti (p,2n) 13.2
1312.09 98.2  °°Ti(p,3n) 24.36

TABLEAU 4.6 - Données de décroissance et principales raies y des différents éléments étudiés lors des
irradiations du Titane [7].
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FIGURE 4.10 - Comptages de la feuille de Titane 2.2 cf. effectués 2 heures end of beam pendant 1
heure, en haut, et 1 mois end of beam pendant 10 heures, en bas.

Précision sur le rdle du catcher

Lors de ces irradiations, nous avons mesuré dans les feuilles de Nickel la présence du #8Sc.
Aux énergies des tests, cet isotope ne peut étre formé par interaction nucléaire sur le
Nickel. Il est le résultat des noyaux formés dans la feuille de Titane et qui du fait de leur
énergie de recul se retrouvent dans le moniteur. Il y a donc une sous-estimation de l’activité
produite du #*8Sc dans la cible. Cependant, une mesure de I'activité recueillie dans le
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moniteur montre qu’elle y est inférieure a 1% de celle dans la cible. Compte tenu du faible
nombre de noyaux de recul et donc de la faible incidence sur la valeur de section efficace
qui en est déduite, nous avons décidé de ne pas ajouter une feuille catcher spécifique aux
moniteurs. En effet, il est nécessaire de faire les comptages des différentes feuilles le plus
rapidement possible. Il faut donc privilégier les cibles et les moniteurs.

L'utilisation des dégradeurs en Aluminium n’est pas possible car le ?*Na qui y est formé
génere un bruit de fond élevé empéchant toutes mesures plus fines, comme celles des
noyaux de recul. De plus, les pertes par recul sont du méme ordre de grandeur dans un
moniteur et dans une feuille cible. La relation [3.1]effectuant un rapport des deux activités,
I'incertitude liée a ses pertes en devient négligeable.

Concernant les phénomeénes de pulvérisation, ils peuvent entrainer une perte vers ’avant,
mais également une contamination des cibles par les moniteurs. De trés faibles quantités de
57N, inférieures au pour-mille de I’activité totale, ont été détectées dans le Titane. Les
pertes ainsi que la contamination par cette voie sont donc considérées comme négligeables.

4.6 Utilisation de la Faraday

Comme précisé au chapitre 2, notre montage dispose a son extrémité d'une Faraday
permettant la mesure en direct de I'intensité du faisceau. L'utilisation de moniteurs
secondaires nous affranchit de la nécessité de connaitre cette intensitéﬂ Aussi cette Faraday
sert principalement a assurer un meilleur centrage du faisceau.

4.6.1 Choix de lI'intégrateur de courant

Dans un premier temps nous 1’avons connecté aux intégrateurs de courant — IC — de la
ligne d”ARRONAX. Or ceux-ci ne permettent pas des mesures d’intensités aussi faibles, leur
précision est de 1'ordre de la vingtaine de nano-amperes. Par la suite nous avons eu recours
a l'utilisation d"un amplificateur avec un gain de 100. Branché sur les IC d”ARRONAX, leur
précision théorique devenait de 1’ordre de la centaine de pico-amperes. Seulement le bruit
généré par l'électronique est tel que les valeurs observées oscillaient entre £50 %.

Nous nous sommes finalement tourné vers l'utilisation d’un intégrateur de charges couplé
a une échelle de visualisation FIG. L’échelle permet de visualiser la quantité de charges
recues par l'intégrateur sur une période prédéfinie, en choisissant la seconde comme unité,
nous obtenons directement I'intensité dans la Faraday. Elle est exprimée en centaine de
pico-amperes. La calibration de ce dispositif a été réalisée par un générateur d'impulsions.

4.6.2 Probléme du refroidissement

I1 est possible de connecter cette Faraday a un systéme de refroidissement par gaz ou
liquides. Nous avons opté pour un refroidissement par eau en utilisant un refroidisseur
indépendant de ceux des lignes d”ARRONAX. L'utilisation de l'intégrateur nous a permis de
nous rendre compte que l'eau, et surtout ses ions, circulant dans la Faraday induisait un
courant parasite de I'ordre de 50nA, ce qui est trop important pour une utilisation correcte
de la mesure d’intensité. Pour prévenir ce genre de probleme il faudrait pouvoir dé-ioniser
'eau de refroidissement pendant le tir. Bien que cela soit possible, nous ’avons jugé trop

j- Le flux est calculé comme le quotient de l'intensité sur la charge des particules.
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VARIAN

FIGURE 4.11 - Module d’acquisition lié au cube Faraday, composé de l'intégrateur de charges @,
I’échelle de visualisation @ et leur chassis d’alimentation ®. Nous apercevons le générateur de tension
@ relié a 'anneau de garde de la Faraday.
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contraignant et préféré ne pas utiliser de systeme de refroidissement sur notre Faraday. Les
intensités utilisées sont faibles et il n’y a donc pas de risques de fusion du Cuivre.

Nous disposons maintenant d"un systeme permettant une mesure précise de 'intensité du
faisceau en sortie de stack. Ceci va essentiellement nous permettre de pouvoir centrer au
mieux notre faisceau, et ainsi éviter 1'irradiation des diapositives de PMMA qui perturberait
et la stabilité du vide et donc de nos mesures.

4.6.3 Beam-profiler

Le Beam-profiler - BPM — présent sur notre ligne FIG. [2.15|nous permet d’observer en direct
la forme du faisceau. Il est composé d"une fine tige métallique courbée tournant a grande
vitesse suivant un axe de rotation perpendiculaire a celui du faisceau. Elle recueille les
charges issues du faisceau et permet la reconstruction spatiale en x et y, z étant par défaut
’axe de propagation des particules. Nous obtenons ainsi les distributions typiques
présentées figure

Allié a la mesure de courant de la Faraday, ce BPM permet aux opérateurs de controler le
centrage et la forme, qui doit étre la plus symétrique possible, du faisceau.

4.6.4 Exemple de centrage de faisceau

La figure FIG. [£.13| présente les intensités instantanée et cumulée que nous livre
I'intégrateur de charges. Sur cette figure est noté le moment ot1 ont été recueillies les
valeurs du BPM présentées sur la figure FIG. Elles correspondent a une irradiation
relative au Cu que nous présenterons dans le chapitre 5, Ne maitrisant pas encore
I'interface avec la borne d’alimentation, ces valeurs ont été recueillies manuellement, c’est a
dire qu’elles ont été relevées toutes les 3 secondes puis sommeées et tracées. C’est donc un
travail fastidieux et peu rigoureux, ce qui explique qu’il n’ai pas été mené a chaque fois. Le
temps d’irradiation de 900 s correspond aux irradiations de 15 minutes que nous traiterons
dans le chapitre

La forme de la courbe qui représente l'intensité instantanée s’explique trés bien. Dans un
premier temps nous avons joué sur l'intensité de la source primaire, celle avant injection
dans le cyclotron, afin de faire baisser 1'intensité mesurée sur la Faraday. Cette période
correspond a la premiere chute visible sur la figure FIG. La phase de montée qui suit
est due a des recentrages et optimisation du faisceau. Nous souhaitons limiter les pertes
sur les collimateurs et obtenir une symétrie de révolution sur le BPM. Par la suite les
évolutions seront uniquement le fait de variations d’intensités de la source primaire qui
tendront vers une valeur stable d’'une quarantaine de nano-ampéres.

4.7 Passage aux Stacked-foils

Les nouveaux parametres a prendre en compte lors d"une irradiation sur Stacked-foils, par
rapport aux tests précédents, concernent les épaisseurs de dégradeurs et le choix du
nombre de répétitions. Nous utilisons des feuilles d’Aluminium de 500 microns comme
dégradeurs, la perte d’énergie dépend de I'énergie incidente. Ainsi pour les hautes
énergies, il est nécessaire de mettre 3 dégradeurs successifs pour avoir des points espacés
d’au moins 2 MeV. Pour couvrir la bande d’intérét, de 70 MeV a 17 MeV, nous avons
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FIGURE 4.13 - Courb
d’une irradiation.

es d’intensités instantanée et cumulée mesurées sur l'intégrateur de charges lors

procédé a 5 irradiations répertoriées dans le tableau TaB.[4.7] Les temps d’irradiation
anormalement courts des deux derniers tirs sont dus a des problemes de vide de la ligne
faisceau. Un joint du dernier collimateur était défectueux ce qui n’autorisait pas un vide
trés poussé, de l'ordre de 1.107° bar. Ajouté a ce vide défectueux des problémes de RF|E| qui
ont entrainé des décentrages importants du faisceau donc une irradiation des diapositives
avec un dégazage de celles-ci. Le vide s’est alors dégradé, or si celui-ci remonte a une

k. La RF désigne le module de hautes-fréquences qui permet I’accélération des particules dans le cyclotron.
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Irr. Nbr. motifs Durée Intensité Energie init. Moniteur
1 5 30min 100nA 35MeV Nickel
2 5 30min 100nA 61 MeV Cuivre
3 8 30min  100nA 53MeV  Cuivre puis Nickel
4 4  9min 100nA 69 MeV Cuivre
5 5 6min 100nA 35MeV Nickel

TABLEAU 4.7 - Inventaire des différents tirs de Stacked-foils dans le cas des irradiations de Titane.

valeur supérieure a 5.10~° bar, le tir s’arréte automatiquement. Ces temps de tirs restreints
ont cependant permis 1’obtention de résultats corrects.

4.7.1 Energies d’irradiations des différentes feuilles

Le tableau présente les énergies au sein des différentes cibles de nos irradiationsﬂ Elles

Feuille Irradiation
1 2 3 4 5
E (%3 E (%3 E (%3 E (%3] E 0OE

1 3495 0.15 60.97 0.15 5296 0.15 68.67 0.15 3495 0.15
2 33.04 0.19 58.66 0.22 5036 023 6621 023 3132 022
3 31.04 023 5628 028 47.71 0.27 63.68 0.32 2732 0.29
4 27.01 031 53.82 0.33 4489 032 61.07 044 2281 0.37
5 2245 04 5128 04 4332 0.36 20.08 0.42
6 4029 04 17.0 049
7 37.09 0.46

8 33.64 0.56

TABLEAU 4.8 - Bilan des énergies en MeV couvertes lors des irradiations Stacked-foils dans le cas du
Titane. Les écarts-types o également en MeV ont été obtenus par un ajustement gaussien des distri-
butions énergétiques, obtenues par simulation GEANT,, dans chacune des feuilles.

ont été obtenues par 'intermédiaire de la simulation GEANT4 exposée au chapitre
L'incertitude sur les valeurs obtenues lors de cette simulation est fournie par la
documentation de GEANT4 [53] et est de 3%.

4.7.2 Zones de recouvrements

Pour nous assurer une bonne continuité entre nos différentes irradiations, nous avons fait
en sorte d’obtenir des zones de recouvrements entre deux tirs "consécutifs". En considérant
que les points dont les énergies sont suffisamment proches, typiquement quand les
largeurs a mi-hauteur se recouvrent, ne présentent pas d’intérét a étre dissociés, nous
avons opéré une moyenne des énergies et sections efficaces associées. La formule utilisée a
la fois pour les énergies et sections efficaces, variable x;, ainsi que celle appliquée aux
erreurs associées, variable dx;, sont les suivantes :

1. Si nous souhaitons, par la suite, parler d'une valeur d’activité associée a une feuille en particulier, nous
utiliserons la dénomination x.y, avec x le numéro d’irradiation et y celui de la feuille
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x: /dx2 A
— Zl Z/ 21 (4.1) df — \/Endez
Zi 1/dxl~ Zi dxl'
Sauf contre indication, ce seront toujours ces valeurs recalculées qui seront présentées.

(4.2)

4.8 Probléme lié a la premiere irradiation 35 MeV

Dans un premier temps, nous allons exposer un probleme rencontré lors de I’analyse de
l'irradiation 1 a 35 MeV.

Pour faire face au nombre plus important de feuilles & compter et afin d’obtenir une
statistique suffisante en un temps réduit, nous avions fait le choix de mettre les échantillons
au contact du détecteur. Or si cela a bien augmenté notre statistique et permis d’effectuer
toutes les mesures dans un temps raisonnable, cela a également augmenté notre taux de
pics sommes.

4.8.1 Pics sommes

Le principe des pics sommes résulte dans le fait que le détecteur, ou plutot son
électronique, n’a pas une résolution temporelle suffisante pour différencier deux 7y
différents détectés dans un intervalle de temps tres court.

Pour illustrer ce phénomeéne, examinons plus en détail la décroissance du > Ni vers le °’Co
représentée sur la figure FIG. Nous voyons que "émission d"un y de 1504.8 keV n’est
pas permise, donc dans I’absolu nous ne devrions pas avoir de signal a cette énergie 1a[™} Si
nous comparons les spectres obtenus, figure FIG. avec le méme échantillon placé a

19 cm et au contact, nous remarquons bien dans le deuxieme cas la présence d'une raie a
1504.8 keV.

m. En prenant bien soin de vérifier qu’aucun autre élément n’a de raie a cette énergie.



4.8 Probleme lié a la premiere irradiation 35 MeV

61

1504.89
IZ
™
=]
=
a
s | udlhid
o | il
(@]
|! | | | | | | | | | | | | | |
T T T T T T T T T T T T T T T T T
1450 1460 1470 1480 1480 1500 1510 1520 1530 1540 1550 1560 1570 1580 1580 1600 1610
T E o za
3 9 3 5
o4 8 FE g 3t
T Gaid 2 B.og g f ;
3 B = & I} = B3 4 - 4
2 TS : 8 g F &% % g % o
o - 3 =
=] 8
3 I
o Ui roagh i
1 Zoom
I I I
©
=
-
71}
o
=]
o]
O
| | | | | | | | | | | | | | | | |

T T T T T T T T
1450 1480 1470 1480 1400 1500 1510 1520

T
1520

T
1540

T
1550

T
1560

T
1570

T T T T T
1980 1590 1600 1610 1620

Coups (ua)

Se00

95N

M oo
9500

o]

Zoom

1000

1500 Energie (keV)

FIGURE 4.15 - Comptages et zoom sur la zone autour de 1500 keV du spectre de la feuille de Nickel
n°1 de la premiere irradiation effectués tous les deux durant 1/ heure a 19 cm du détecteur, en haut,

et 4 son contact, en bas.

Elle est due a la combinaison d’une émission de 127.2keV et 1377.7 keV dont les -y
respectifs ont été détectés simultanément. La probabilité d'une telle double détection
diminue avec la distance a laquelle nous plagons la source du détecteur, ce qui explique

I’absence de signal a 1504.8 keV dans le premier cas.

S’il est toutefois possible d’associer pour chaque coup a 1504.8 keV un coup a 127.2keV et
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1377.7 keV, cela ne I’est pas pour les associations des raies 511.0keV et 1377.7 keV. Ce sont
les plus probables et leur pic somme se situe a 1919.52 keV, c’est a dire en dehors de la zone
de détection. De plus les éventuelles corrections doivent se faire manuellement et nous
perdons toute la chaine d’analyse du logiciel. C’est pour cela que seule la premiere série de
mesures effectuée end of beam et a 19 cm est exploitable dans le cas de la premiére
irradiation.

Il est a noter que ce phénomene ne concerne pas uniquement le > Ni.

4.8.2 Surévaluation des valeurs du 4’Sc

La désintégration du #Sc conduit a 1’émission unique d'un vy de 159.4keV a hauteur de
68.3 %. Ce pic se trouve donc dans la partie haute du plateau Compton, la ot I'erreur due
au fond continu est la plus importante. Ceci a pour conséquence de surévaluer, lors des
mesures réalisées juste end of beam, les activités des pics se situant dans cette zone. C’est
pour cette raison qu'une deuxiéme mesure effectuée suffisamment longtemps apres la fin
de l'irradiation est nécessaire afin d’obtenir des valeurs d’activités cohérentes. Cette
deuxiéme série de mesures n’ayant pu étre effectuée dans les conditions adéquates, nous
nous retrouvons avec uniquement les données de la premiere série.

En effectuant les calculs de sections efficaces, nous obtenons des valeurs majorées par
rapport a celles d’expériences précédentes, FIG. reproduisant toutefois la forme de la
fonction. Ce phénomene ne semble concerner que les 3 derniers points, de plus basse
énergie. Il s’avere qu’ils correspondent aux feuilles ayant été mises a compter en premier, et
pour lesquelles le temps mort était le plus élevé TAB. Les temps morts plus importants

Point Temps mort Temps apres eob

1 1.38% 3h15
2 1.68% 2h45
3 2.10% 2h15
4 3.02% 1h45
5 4.25% 1h15

TABLEAU 4.9 - Temps morts associés aux comptages pour chaque point de la premiére irradiation a
35MeV, ainsi que le temps écoulé apres end of beam avant la mise a compter.

traduisent une augmentation significative du bruit de fond, ce qui explique 1’écart observé.
Apres I’avoir remarqué et compris son origine, nous avons décidé d’exclure les points

obtenus pour le 47SCEI lors de cette premiere irradiation. Une nouvelle irradiation a 35 MeV
a été réalisée. Il est évident que nous avons effectué dorénavant toutes nos mesures a 19 cm.

4.9 Données de sections efficaces

Comme dans les cas des irradiations tests, nous avons pu extraire du TitaneE] les sections
efficaces des réactions suivantes : "'Ti (p, X) 41 Ay 243K 434444m 4647485, 45T 48y T|g
existent déja dans la littérature, hormis pour 14! Ar et le °Ti, des données issues de

n. Ce phénomene touchant principalement les basses énergies, il concerne surtout le 473¢, seul élément a
avoir une raie uniquement dans ce domaine. Les autres isotopes étudiés n’y seront pas sensibles.
0. Les données extraites des moniteurs sont présentées dans un chapitre suivant.
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précédentes expériences [15]. Ainsi nous allons pouvoir confronter nos résultats a ceux
obtenus par d’autres équipes de recherche.

49.1 %S¢

L’ensemble des points obtenus est donc représenté sur la figure

Nous remarquons que nos valeurs sont tout a fait en accord avec les expériences
antérieures. Pour les énergies basses elles concordent avec les données de Dmitriev

et al. [54] et Khandaker et al. [43] en reproduisant bien la montée et son maximum local.
Notre problématique de base concernait surtout les valeurs a hautes énergies et notamment
la divergence entres les séries de Michel de 1983 [49] et de 1997 [42]. Il s’avere que nos
données coincident parfaitement avec celles de 1997 [42].

Le parfait accord aux basses énergies, et le fait que deux expériences différentes établissent
des valeurs semblables, nous portent a croire que les données de 1983 [49] sont biaisées. En
conséquence, nous décidons de ne pas les prendre en compte dans notre étude de
production du #/Sc.

492 %Ay

Sil'unique raie a 1293.64 keV posseéde une intensité d’émission de 99.16 % la rendant
exploitable, c’est bien la voie de création de 'Y Ar qui pose probléme. En effet, la
complexité de la réaction *®Ti (p,a+3p+n) *! Ar est telle que cela va se traduire par des
sections efficaces tres faibles. De plus sa période de 1.86 h est trop courte pour permettre sa
détection lors des comptages plus longs effectués quelques jours end of beam. C’est
également cette courte période qui explique 1’absence de sa détection durant les tirs tests[]
les mesures ayant été effectuées plus longtemps apres la fin du tir que lors de nos
irradiations de Stacked-foils. Cependant la raie a 1293.64 keV est propre a 1! Ar ce qui veut
dire que sa détection lui est uniquement imputable.

Il n’existe aucune donnée dans la littérature, les notres, FIG. constituent donc une
premiére en la matiere. Nous pouvons observer une croissance des sections efficaces avec
I'énergie. Cela traduit bien I'ouverture de différentes voies de création d"*! Ar et
l'augmentation de leurs probabilités.

493 %K

L’étude du Potassium 42 n’a pas posé de probléeme, son unique raie a 1524.58 keV lui est
propre et possede une intensité d’émission de 18.8 % la rendant facilement détectable.
Nous obtenons les résultats, présentés sur la figure en accord avec les mesures de
Michel et al. [49], mais légerement inférieurs, tout comme pour le 475¢.

494 *“Ket*Sc

Le probléme du couple $*K/43Sc est quelque peu différent de celui du couple #8Sc/48V.
Comme signalé dans le tableau TAB. 'unique raie détectable du **Sc a 372.9 keV est
commune au **K. Mais sa période étant plus faible, respectivement 3.89 h et 22.3h,
procéder a des mesures plus éloignées dans le temps permet d’affiner uniquement l’activité

p- Ainsi que I’absence de points de données dans la littérature.
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du #¥K. Aussi il faut veiller a ce que la correction opérée par GENIEpg sur l'activité du BK
soit correcte car d’elle seule dépend la valeur obtenue pour le 3Sc. Le logiciel nous fournit

les activités calculées associées a chaque raie d'un élément avant d’effectuer la correction

d’interférences. Ainsi, I'activité calculée pour la raie a 372.81 keV du **K est plus

importante que celle associée a la raie a 617.51 keV car elle comprend la contribution du
#3Sc. C’est a partir de cette deuxiéme raie que va s’effectuer la correction sur l'activité du
#3Sc. Un exemple est présenté dans le tableau TAB. il correspond a I’analyse de la

feuille 4.2. Si nous soustrayons lactivité du 3K établie a partir de la raie a 617.51 keV a celle
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Elément Période E,(keV) I,(%) Eff Activité Activité corrigée

BK 223h 37281 87.0 0.37 1103.54+ 52.11  112.68+ 19.32
617.51 79.2  0.23 112.68+ 19.34

435¢ 3.89h 3729 225 037 7313.534+236.25 6566.731+-268.65

TABLEAU 4.10 - Correction effectuée sur la feuille 4.2 par GENIEpyy pour l'activité du 435¢ par calcul
d’interférence a partir de I’activité du K.

de la raie a 372.9 keV, en tenant compte des rapports d’embranchements et des efficacités
relatives de détectionf) nous obtenons :
79.2 0.37
7313.53 — 112.68 x 75 X008 = 6675.47
Le calcul réalisé par GENIExq est plus complexe car il inteégre les erreurs associées a
chaque valeur. En prenant en compte cette différence, notre résultat est identique a celui
fourni par le logiciel.

3K  Nous obtenons dans le cas du 3K les valeurs présentées sur la figure Nos points
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FIGURE 4.20 - Sections efficaces de la réaction ™Ti (p,X) K.

sont en accord avec ceux de Michel et al. [55,49,42], hormis pour celui de plus haute
énergie. Les données de Michel et al. décrivent également une diminution des sections
efficaces dans cette gamme d’énergies. Elle correspond a la transition entre deux voies de
réactions. En étudiant les énergies seuils, TAB. nous pouvons supposer qu’il s’agit de la
baisse de probabilité de la réaction “°Ti (p,a+2p+n) ¥*K avant la remontée issue de la
réaction *°Ti (p,a+2p+2n) 3K. L'absence dans nos données de points a plus haute énergie
nous empéche d’observer cette remontée, visible pour Michel et al. [49]. Rien ne nous

q. Ces efficacités relatives ont été obtenues a partir de la courbe
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permettant d’exclure ou expliquer cette différence, nous laissons ce point en 1’état dans nos
données.

43G¢  Concernant la réaction ™Tj (p,X) 43G¢, notre série ,FIG. est tout a fait en accord
avec Michel et al. [55], Kopecky et al. [56] et Khandaker et al. [43]. De plus nous présentons
des données a hautes énergies. Les bosses que nous observons —de 10MeV a 22 MeV puis
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FIGURE 4.21 - Sections efficaces de la réaction ™Ti (p,X) 435¢.

de 22MeV a 33 MeV et enfin a partir de 33 MeV — sont caractéristiques de voies de réactions
s’ouvrant. Nous pouvons supposer que la troisiéme bosse décrite est due a une réaction
mettant en jeu le *®Ti. Etant lisotope le plus présent, & 73.7 %, dans le Titane naturel, cela
traduit bien le fait que cette réaction soit statistiquement plus significative.

4.9.5 *mAdegc

Le couple #mSc/448Sc est le seul pour lequel nous sommes face a un probléme de filiation,
le métastable faisant sa décroissance sur I’état fondamental. GENIEggy possede un systeme
de correction pour ces cas de filiation, il soustrait a 1’activité calculée pour le 485 celle
issue de la décroissance du *™Sc.

MmGc  La confrontation de nos données avec celles déja établies, FIG. montre que
nous sommes en parfait accord avec Michel et al. [42]. Comme dans les cas du 47Sc et du
4K, nos sections efficaces sont inférieures a celles de Michel et al. [49] a plus hautes
énergies. Celles obtenues par Fink et al. [57] sont elles bien au dessus.

L’accord reste bon aux basses énergies avec Michel et al. [55,158,142]] et Kopecky et al. [56]].
Nous observons un écart avec les valeurs de Khandaker et al. [43] a partir de 32.5MeV,
apres le maximum local. Leurs résultats sont supérieurs aux notres.
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FIGURE 4.22 - Sections efficaces de la réaction ™Tj (p,X) 4Hmg

48Sc  La période du #8Sc de 3.93 h rend son analyse plus contraignante, contrairement au
cas du #*™Sc avec ses 2.44j. Ainsi, il existe moins de données dans la littérature a comparer
aux notres, FIG. Les accords aux basses énergies sont une nouvelle fois bons avec
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FIGURE 4.23 - Sections efficaces de la réaction "Ti (p,X) g5,

Kopecky et al. [56] et Khandaker et al. [43]. Comme dans le cas du #mge nous retrouvons
un écart vers le maximum local - 30 MeV a 35MeV — avec les résultats de Khandaker

et al. [43], mais également avec Michel et al. [55]. Aux plus hautes énergies, nos données
rejoignent celles de Michel et al. [55] avant de compléter les sections efficaces pour des
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énergies supérieures a 45 MeV.

Rien ne nous permet d’affirmer que les écarts observés a chaque maximum local pour les
4mA8Se sont liés.

4.9.6 *6Sc

Le #Sc posséde un état métastable mais dont la période de 18.75 s ne permet pas son
identification. Son seul mode de décroissance étant une transition isomérique vers 1’état
fondamental, nous considérerons uniquement la réaction "'Ti (p, X) 46m+gGe FIG,
Dans le domaine de 15MeV a 30 MeV les données de Khandaker et al. [43] semblent
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FIGURE 4.24 - Sections efficaces de la réaction ™'Ti (p,X) 46G¢,

supérieures a celles de Michel et al. [55,158]142]]. Nous nous trouvons en parfait accord avec
ces derniéres. De 30 MeV a 40 MeV nos données et celles de Khandaker et al. [43]
deviennent compatibles.

Les positions de trois de nos points — 43.32 MeV, 44.89 MeV et 51.28 MeV — semblent
incohérentes. Que ce soit en comparaison avec des résultats d’autres expériences, mais
également pour leur intégration dans notre série complete. Le désaccord peut provenir
d’une mauvaise statistique liée a la période longue de 83.79j du “Sc. Notons cependant
qu’a partir de 55 MeV et au dela, nous rejoignons les données de Michel et al. [42] et de
Neumann et al. [59]. La aussi les valeurs obtenues par Michel et al. [49] sont supérieures aux
autres résultats.

Le temps court de l'irradiation 5 a 35 MeV allié aux sections efficaces faibles aux basses
énergies font que nous n’avons pas pu extraire de données pour ce tir. Le 4*Sc n’a pas été
produit en quantité suffisante pour permettre sa détection.



70 Chapitre 4 : Mesure de sections efficaces du Scandium 47

4.9.7 %Scet8V

#S¢  De I'ensemble des isotopes du Scandium étudiés dans ce chapitre, la réaction

natTy (p, X) 48Sc est celle possédant les plus faibles sections efficaces. Ceci s’explique par
l'impossibilité d"une voie de réaction avec le **Ti présent a 73.7 % dans la composition
naturelle. Seuls les #>°0Ti permettent sa création, soit un peu moins de 11 % de la masse du
Titane des cibles. Cela explique, en plus des interférences avec le 8V, les difficultés
rencontrées lors de son analyse, FIG. Nos résultats sont inférieurs a ceux obtenus par
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FIGURE 4.25 - Sections efficaces de la réaction ™!Ti (p,X) 48Sc.

Michel et al. [49,42] aux hautes énergies. Les sections efficaces trop faibles des basses
énergies ne nous ont pas permis d’en extraire les données.

8V  Dans le cas du *8V, des mesures éloignées end of beam ont permis de régler le
probléme d’interférence avec le #Sc. De nouveau le temps court de I'irradiation 5 a
perturbé la qualité de nos mesures, aussi avons nous pris la décision d’en exclure les points
obtenus, FIG. Nous remarquons que pour le point a 22.45 MeV nous sommes en
dessous des valeurs de Kopecky et al. [56]. De méme, dans la gamme de 38 MeV a 43 MeV,
nos trois valeurs sont supérieures a celles de Szelecsenyi et al. [60]. Pour le reste, nos
données s’integrent parfaitement a celles de Abe et al. [61] a basse énergie et Kopecky

et al. [56] a 27 MeV. Nos points de 30 MeV a 35 MeV sont en accord avec Michel et al. [42],
ainsi que ceux situés aux énergies supérieures a 45 MeV le sont avec les résultats de
Szelecsenyi et al. [60] et Takacs et al. [62].

49.8 %Ti

Le **Ti, comme le rappelle le tableau TAB. possede deux raies 7y ayant chacune des
intensités d’émission tres faibles, 0.15 % pour la plus intense des deux. Tout comme dans le
cas de 1" Ar, les deux raies associées au °Ti lui sont propres, leurs détections traduisent



4.10 Bilan et prévisions de production 71

.L.Brodzinski+
N.Barrandon+
.Michel+
Michel+
Michel+
Abe+

.Fink+

Jung+
Kopecky+

R

%
400 R
R
K
.D
-P.
.P.

WO hwoooul—

Section efficace (mb)
Ao BOrE R+ *

1997.R.Michel+ |
# 2001.F.Szelecsenyi+
- 2002.S.Takacs+
+ 2009.M.U.Khandaker+
¥ 2011.E.Garrido+

[

o

(=]
|

200

100 H

N

40 50 60 70 80
Energie (MeV)

FIGURE 4.26 - Sections efficaces de la réaction ™'Ti (p,X) 48y,

donc sa présence. Tout comme pour I'*! Ar il n’existe aucune donnée présente a ce jour dans
la littérature, les notres sont donc les premiéres : FIG. L’absence de points aux plus
hautes énergies pour le “°Ti est due au temps de tir trop faible de la 4" irradiation.
L’isotope n’a pu étre créé en quantité suffisante pour permettre sa détection. Aux plus
basses énergies, nous pouvons faire I’hypothese que les sections efficaces étaient trop
faibles pour étre mesurées.

4.10 Bilan et prévisions de production

4.10.1 Analyse

La confrontation de nos données avec celles déja publiées, nous a permis de remarquer
que, bien souvent, nos résultats sont en accord avec ceux des autres équipes. Nous avons
pu constater que 1’écart avec les données de Michel et al. [49] légerement supérieures était
également présent pour d’autres réactions. L'ensemble de nos résultats est répertorié dans
les tableaux de ’annexe

4.10.2 Calcul de production

Nous avons donc fait le choix de retirer la série de données de Michel et al. [49] pour
effectuer notre ajustement par Splines FIG. Nous sommes ainsi capables de prédire la
production intégrale du Scandium 47 sur ARRONAX FIG. Sont aussi présentées les
productions intégrales associées aux isotopes 44m et 46 du Scandium. Un travail de
purification chimique des cibles est effectué apres l'irradiation, il permet une séparation
des différents éléments la constituant. Toutefois, une séparation chimique entre deux
isotopes n’est pas possible. Aussi les #™4°Sc, de périodes respectives de 2.44j et 83.79j, se
retrouvent dans la solution finale contenant le #/Sc. Ils interviennent donc dans le calcul de
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l'activité spécifiqueﬂ du #Sc, au méme titre que l'isotope stable 4°Sc. Aussi, la
détermination des parametres assurant une production optimale du #’Sc devront
également tenir compte de ces contaminants créés lors de l'irradiation. Des pistes quant a
une utilisation conjointe des #™#Sc en médecine nucléaire sont a I'étude [63].

r. L'activité spécifique d"un radio-isotope contenu dans un échantillon s’exprime comme le quotient de l'ac-
tivité de cet isotope sur la masse totale de 1’échantillon.
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Chapitre

Mesure de sections efficaces du Cuivre
67

5.1 Introduction

Tout comme le Scandium 47, le Cuivre 67 est un émetteur f~ innovant pour la médecine
nucléaire. Son utilisation est notamment prévue en thérapie vectorisée p. L'un des intéréts
du %’Cu réside dans le fait que la chimie du Cuivre est connue, cela facilite sa mise en
ceuvre.

Pour favoriser sa production, nous allons procéder a l'irradiation de cibles enrichies de
6871, élément stable le plus proche du 67Cuy, FIG. Irradier du Zinc naturel — **Zn a
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FIGURE 5.1 - Isotopes présent dans la zone en A et Z autour du Zinc naturel.

48.63 %, %0Zn 2 27.9 %, Zn a 4.1 %, ®3Zn & 18.75 % et "°Zn & 0.62 % — entraine la production
de plus grandes quantités de Cuivre : des isotopes stables ®*%°Cu mais également du **Cu
de période 12.7 h, qui contaminent I'activité spécifique en ®’Cu. La réaction retenue pour la
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production du ®’Cu est Zn (p,2p) ¢’ Cu.
Des campagnes de mesures des sections efficaces de production pour cette réaction ont
déja été menées : FIG. Les expériences de McGee et al. [64] et Stoll et al. [65] couvrent
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FIGURE 5.2 - Données expérimentales des sections efficaces de la réaction %Zn (p,2p) ’Cu déja
présentes dans la littérature [15].

toute notre gamme d’intérét en énergie, [25MeV;70 MeV]. Leurs résultats sont cependant
en désaccord sur cette zone. Les données présentées par Stoll et al. étant deux fois
supérieures a celles de McGee et al. Nous remarquons également des variations
importantes parmi les valeurs de Stoll et al. Un probleme d’erreurs systématiques a conduit
les auteurs a préconiser la suppression de leur résultats entre 35 MeV et 45 MeV [65]. Les
mesures réalisées aux énergies inférieures a 40 MeV par Szelecsenyi et al. [66] sont en
accord avec les données restantes de Stoll et al.. De plus, les données de Stoll et al. semblent
converger vers la valeur obtenue a 80 MeV par Morrison et al. [67]. Cette constatation nous
conduit a penser que, dans la gamme 40 MeV - 70 MeV, les résultats de Stoll ef al. [65] sont
les plus fiables, mais qu’ils présentent des barres d’erreur importantes, de 1’ordre de 20 %.
Nous avons uniquement utilisé des feuilles de Cuivre comme moniteur. Le choix de la
réaction de référence est fonction des énergies d’entrée dans les cibles, "'Cu (p,X) %2Zn
pour I'intervalle [20 MeV; 60 MeV], et "Cu (p,X) *Co pour [60 MeV; 70 MeV]. Nous
pourrons ainsi obtenir, sur une plus large gamme, les données de sections efficaces issues
des réactions dans le Cuivre.

5.2 Préparation des cibles

Il n’existe pas de sous-traitant proposant des feuilles minces de ®Zn, nous devons donc les
réaliser nous-mémes. La technique retenue pour y parvenir est celle de 1’électrodéposition.
Pour établir le protocole de déposition nous avons travaillé avec le groupe Recherche et
Développement d’ARRONAX, ainsi qu’avec T. Sounalet, doctorant. Le prix du ®Zn étant
relativement élevé, environ 2.5 € le milligramme, nous avons eu recours a l'utilisation de
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Zinc naturelf] pour la phase de mise au point et de validation du protocole de fabrication
des cibles.

5.2.1 Principe de 1’électrodéposition

L'électrodéposition repose sur un principe d’oxydo-réduction entre les ions Zn?*, oxydant,
et 1’eau, réducteur, contenus dans une solution appelée électrolyte. Elle est réalisée dans la
cellule visible sur la figure[5.3] Sont également présentés les différents éléments permettant
d’effectuer une électrodéposition.

\

FIGURE 5.3 - Cellule d’électrodéposition en téflon @, utilisée pour nos préparations de cibles, con-
tenant I'électrolyte @. Baignent dans cette solution 'anode ® et la cathode @, la connexion pour la
cathode se fait par le cable ®. Une électrode de référence ® est également plongée dans I'électrolyte
pour permettre la mesure du potentiel. Le tout est maintenu a la température souhaitée par la plaque
chauffante @.

Un potentiel E, mesuré par l'intermédiaire d"une électrode de référence, est appliqué entre
une cathode et une anode plongées dans 1’électrolyte. Si ce potentiel E est inférieur a celui
du couple red/ox étudié, alors s’opere une réduction a la cathode. Dans notre cas, son
équation s’exprime comme suivant :

7Zn®t +2¢~ — 7Zn

Un dépot de Zinc métallique s’effectue au niveau de la cathode qui devient donc le support
de nos dépdts. Dans le méme temps, une oxydation de 1’eau a lieu au niveau de I'anode
selon la réaction :

H,O — 2HT +2e + 1/202

Le potentiel normal du couple red/ox Zn?>* /Zn est de -0.76 V.

a. Les propriétés chimiques sont semblables pour tous les isotopes d’un méme élément.
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Le processus d’électrodéposition est influencé par plusieurs parametres, tel que :
1. le potentiel E appliqué entre 'anode et la cathode;
2. la concentration en ions Zn?* de la solution ;
3. la température de la solution;

4. le pH de la solution ;

5.2.2 Dissolution et préparation de 1’électrolyte

Le %Zn enrichi nous est livré par I'entreprise CHEMGAS sous forme de poudre métallique.
Des protocoles d’électrodéposition déja établis par les équipes d’ARRONAXH [47,168] et sur
lesquels nous nous appuyons font appel a des électrolytes de sulfate de Zinc, ZnSO,. La
dissolution du Zinc métallique s’opeére mal dans de l'acide sulfurique — HySO, — elle est en
revanche trés rapide dans de l’acide nitrique — HNOg3. Aussi avons nous recours a
l'utilisation d"une solution HNOj ultra pur de concentration 15.67 mol.L 1.

Une fois la poudre de Zinc entiérement dissoute dans le HNO3, nous y ajoutons du H>SO4
de concentration équivalente mais en plus grande quantité, cinq volumes de H,SO4 pour
un volume de HNOj. Cette différence de volumes nous garantit la présence d’un exces
d’acide sulfurique.

Durant une phase d’évaporation, la solution est portée a une température comprise entre
celles des ébullitions de 1’acide nitrique a 121 °C et de 1’acide sulfurique a 340 °C. L’acide
nitrique s’évapore alors permettant a 1'acide sulfurique de former avec le ®Zn le sel
%87nS0O, qui est a la base de I'électrolyte.

En milieu sulfurique, la présence des ions sulfates entraine la complexation du Zinc ce qui
décale le potentiel red /ox vers des valeurs plus basses Nous avons observé qu’en fixant E a
-1.6 'V, la cinétique de la réaction était suffisante pour une bonne qualité de dépot.
Maitriser la valeur initiale du pH est essentiel pour assurer la reproductibilité des
électrodépositions. L'ajout a 'électrolyte d’acide sulfurique ou de soude, respectivement
pour faire baisser ou augmenter le pH, nous permet de 1’ajuster. Des tests sur différentes
valeurs de pH ont été réalisés par T. Sounalet. Il est arrivé a la conclusion que les
électrodépositions étaient optimales pour un pH initial de 2. La concentration en ions
87Zn2+ dans I'électrolyte est également un parametre important. Dépendante de la quantité
de %Zn, elle ne peut donc étre trop élevée du fait de cotits plus importants. Nous partons
sur une valeur fixe de 3 g.L~! déja testée auparavant [68,/47]. Ces valeurs de pH et de
concentration sont celles avant réalisation du dépot. Elles évoluent durant la phase
d’électrodéposition. Le Zinc se déposant sur le support, la concentration diminue. De
méme 'oxydation de 1’eau entraine la production d’ions H* donc une baisse du pH. Une
étape de re-préparation de 1'électrolyte est nécessaire entre chaque électrodéposition. Une
évaporation partielle permet de la ramener a 3 g.L~!, et un ajout de soude ou HSO4 a pH2.
La température de cet électrolyte doit étre identique pour toutes les électrodépositions. La
plaque chauffante et des controles réguliers nous l’assurent. Sa valeur est établie a 30 °C
pour toutes nos manipulations [68,47].

b. Ils concernent 1’électrodéposition de couches plus épaisses de Zinc, environ 1 mm sur des plaques d’Or en
vu d’irradiation a haute intensité, jusqu’a 350 pA.
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5.2.3 Choix du support

Le choix du support se fait en tenant compte des impératifs propres a nos irradiations mais
également aux conditions d’électrodéposition ainsi qu’au traitement des cibles réalisé
ultérieurement cf. Le matériau doit étre inerte chimiquement lors de 1’électrodéposition,
etre peu soluble dans le HNOj et ne pas créer de contaminants lors des tirs. La liste des
éléments disponibles comprend I’Aluminium, 1’Argent, 1'Or et le Platine. Des tests
effectués sur I’Aluminium ont révélé I'impossibilité de son utilisation comme support. Une
couche d’alumine se forme rapidement a sa surface empéchant toute tenue d'un dépot.
Les tests suivants ont concerné I’Argent. Ils ont été effectués sans probleme et de maniere
reproductible. Compte-tenu de 1'évident surcotit qu’entrainerait 1"utilisation de 1'Or ou du
Platine, nous n’effectuerons pas de tests sur ces deux éléments. Nous retenons donc
l'utilisation de 1’Argent comme feuilles de cathodes-supports. Elles sont commandées chez
Goodfellows et leurs épaisseurs fixées a 25 um. Elles offrent le meilleur compromis entre la
rigidité nécessaire pour leur manipulation[fet la minimisation de leur impact lors de
l'irradiation.

5.2.4 Forme du dépbt

Un joint de silicone placé entre le support et 1’électrolyte assure I’étanchéité du montage. Sa
découpe permet de donner a notre dépot la forme souhaitée. Les collimateurs placés en
bout de ligne ont des diametres interne de 10 mm. En considérant d’éventuels problemes
de centrage et les phénomenes de straggling angulaire, nous optons pour des dépots
circulaires d'un diametre de 18 mm. Pour avoir une surface d’irradiation identique, sur les
moniteurs, nous avons fait le choix de les découper au méme diametre de 18 mm, FIG.[5.6
Pour qu'’ils puissent tenir dans une diapositive, nous les avons rivetés, par percage avec
une aiguilleﬂ a une feuille d’Aluminium naturel de 12.5 um. Cette derniere joue
uniquement le role de feuille "porteuse”, si elle est prise en compte dans le calcul des pertes
d’énergie, aucun comptage en spectro-y ne sera effectué sur elle. Pour les irradiations aux
énergies supérieures a 50 MeV, une feuille de Nickel, semblable a celles utilisées comme
moniteur chapitre[4} est également rivetée au Cuivre et Aluminium. Cela nous permet de
compléter a haute énergie nos points de sections efficaces pour les réactions issues du
Nickel naturel.

5.2.5 Réalisation des électrodépositions

La phase de test nous a permis d’établir les différents parametres comme le potentiel E a
-1.6V, la concentration en ions métalliques Zn?>* —3g.L~! —le pH de I'électrolyte et sa
température — pH2 et 30 °C. Cette phase nous a également permis d’établir que, dans ces
conditions, un temps d’électrodéposition de 35 min amenait a la réalisation d"un dépot
d’une dizaine de microns. Le plus important pour nos mesures est de connaitre
précisément 1'épaisseur de la cible. Pour 1’obtenir nous la calculons par I'intermédiaire
d’une pesée des supports avant et apres électrodéposition. Ce calcul n’est valable qu’en
faisant ’hypothese d’un dépot uniforme. Nous pouvons nous satisfaire d’épaisseurs de

c. Une feuille trop mince et plus souple risquerait de faire craquer le dépot.
d. Merci a Patrick Le Ray pour cette idée.
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8 um a 12 um, tant que nous la connaissons précisément. Aussi le temps
d’électrodéposition est-il fixé a 35 min.

Tous ces parametres ont été validés ainsi que la répétabilité des phases de dissolution et
d’électrodéposition. Nous avons ainsi pu réaliser, dans la cellule, FiG.[5.3} tous les dépots
qui vont nous servir de cibles. L'un d’eux est présenté figure[5.4] Le support en Argent

FIGURE 5.4 - Dépot de 18 mm de rayon et 8.04 um d’épaisseur de ®Zn réalisé sur un support en
Argent.

permet aussi le montage en diapositive de la cible : FiG.

2,00 mm

FIGURE 5.5 - Passage d'un dép6t, celui présenté figure@ sous microscope optique afin de s’assurer
de son homogénéité, deux grossissements sont présentés, 12 fois a gauche et 200 fois a droite.

Pour vérifier l'uniformité du dép6t, qui est un facteur important de l'irradiation, nous
observons les échantillons en utilisant un microscope optique a différents grossissements,
de x12jusqu’a x200, FIG. La granularité est homogene et ce aux deux échelles
considérées, ce qui traduit une distribution homogene des centres diffuseurs sur la surface
de la cible.
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FIGURE 5.6 - Dépot de %®Zn sur son support en Argent monté en diapositive @, moniteur de Cuivre
découpé au diametre de 18 mm et riveté sur une feuille d’Aluminium de 12.5 pm.

5.3 Séparation chimique

5.3.1 Influence du ®’Ga

Un probleme auquel nous allons également du face concerne la pollution de nos mesures
par le 67Ga. En effet, celui-ci effectue, tout comme le ’Cu, une décroissance vers le ¢’Zn et
ainsi possede des raies d’énergies similaires, répertoriées dans le tableau[5.1} Il faut

Energie(keV) 7Cu 7Ga
91.26 70 %  311%
93.31 16.1 % 38.81 %

184.58 48.7 % 2441 %
300.22 0.80% 16.64 %
393.53 022%  4.56 %

TABLEAU 5.1 - Intensités des différentes raies d’émissions pour les isotopes 67 du Cuivre et du Gal-
lium

remarquer, comme le montre la figure@ que pour les deux réactions, ®Zn (p,2p) ©’Cu et
Zn (p,2n) % Ga, celle concernant le ®’Ga possede des sections efficaces plus importantes.
Sur notre gamme d’intérét en énergie, le rapport est de 3 a haute énergie et de plus de 100 a
30 MeV. Pour ces raies communes, la contribution du ®’Cu se retrouve donc dans les barres
d’erreur du ’Ga. Nous ne pouvons pas jouer sur la décroissance de I'un ou l'autre des
isotopes car ils possedent sensiblement la méme période, 78.28 h pour le “’Ga contre 61.83 h
pour le Cu.

Pour pouvoir nous affranchir de ce probleme, il est indispensable de passer par une étape
de séparation chimique des éléments.
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FIGURE 5.7 - Sections efficaces pour les réactions ®Zn (p,2p) ®’Cu et 8Zn (p,2n) ©’Ga.

5.3.2 Séparation par résine

Pour ce faire nous utilisons une résine échangeuse d’ions de chez Triskem, ayant la
particularité de retenir les isotopes du Cuivre dans des conditions d’acidité définies [69]. Le

pH<2 pH>2

Décrochage du Cuivre Capture du Cuivre

TABLEAU 5.2 - Spécificité de la résine en fonction du pH de la solution.

pH de la solution doit étre maitrisé pour mener a bien ce type de séparation. Une solution
trop acide entrainera un décrochage systématique des éléments, Cuivre ou non, rendant
nulle toute séparation. De plus il s’avere que 1’Argentf|possede la particularité de
précipiter pour un pH supérieur a 4. Un phénomene de co-précipitation pouvant entrainer
la capture dans le précipité d’autres éléments que I’Argent, comme le Gallium, fausserait la
séparation.

La zone de bon fonctionnement de la résine correspond donc a un pH compris entre 2 et 3.

5.3.3 Protocole de séparation

Un protocole de séparation a été développé au sein d’ARRONAX par C. Alliot et ]. Laizé. Il
a été établi pour permettre la purification du 64Cy, obtenu lors d’irradiations de *Ni, et
utilisé en tests de radiomarquageﬂ Son déroulement est le suivant :
1. Conditionnement de la résine avec une solution d’acide chlorhydrique HCl a
1073 mol.L !, pH3. Cette étape préliminaire assure que la résine se trouve dans les

e. Une dissolution partielle du support est inévitable.
f. Les tests de radiomarquage consistent a étudier les liaisons possibles entre le radio-isotope et les molécules
pouvant servir de vecteurs.
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mémes conditions d’acidité que la solution a séparer. La quantité de résine utilisée est
de 0,65g [69];

2. Dissolution du dépot de ®Zn dans 2 mL d’acide nitrique HNO; ultra-concentré a
15.67 mol.L 1. La dissolution doit étre la plus rapide possible pour éviter que le
support ne se dissolve trop;

3. Evaporation de I'acide nitrique de la solution a une température de 160 °C. 1l faut
bien veiller a ce que tout le HNOj se soit évaporé pour ne pas influer sur le pH de la
solution, et I'amener a une valeur trop acide;

4. Récupération du résidu obtenu dans de I'acide chlorhydrique & 107> mol.L L. En
supposant que tout le HNOj a été évaporé a 1’étape précédente, le pH de cette
solution mere est maintenant de 3;

5. Récupération d'une fraction de la solution, 10 %, en guise de témoin — 1¢* échantillon
—indispensable pour réaliser les calculs de rendements de séparation;

6. Passage de la solution en téte de colonne de séparation. Nous récupérons en sortie de
résine le 2°™¢ échantillon contenant tous les éléments non accrochés par la résine,
Gallium compris;

7. Ringage des béchers et de la colonne au HCl & 10~2 mol.L ! afin de pouvoir tout
récupérer;

8. Une fois que toute la solution mere ainsi que les ringages des béchers et colonne sont
passés au travers de la résine, nous éluons 15mL de HCl a 8 mol.L![8| Il permet le
décrochage et la récupération — 3°m¢ échantillon — de tous les éléments accrochés par
la résine, les isotopes de Cuivre dans notre cas.

Cette séparation est réalisée sur une paillasse dédiée présentée figure Au final nous
nous retrouvons avec 3 échantillons liquides pour chaque séparation. Les dénominations
données sont, pour le dépot irradié x, xT "échantillon témoin, étape 4, xCu celui contenant
les isotopes du Cuivre, étape 8, et xGa pour celui contenant le reste de la solution, étapes 6
et 7. Par ajout d’eau pure, les volumes de tous les échantillons sont amenés a 50 mL. Leur
géométrie correspond a celle du flacon de 50 mL utilisé lors de I'étalonnage en efficacité
décrit au chapitre[d] Les comptages sont effectués au contact du détecteur. Cela implique
d’utiliser également une géométrie semblable pour les moniteurs. Aussi, nous procédons a
leur dissolution dans 50 mL d’acide nitriqueﬂ apres avoir pris le temps d’effectuer une
mesure a 19 cm sous leur forme de feuille. Ce premier comptage nous permet d’analyser et
d’exploiter les données issues des moniteurs, présentées chapitre|[6]

5.3.4 Role du traceur

Afin de controler le bon déroulement de la séparation, il est intéressant de pouvoir utiliser
d’autres isotopes de Cuivre et Gallium que le 67. Obtenir leur quantité dans les
échantillons xT, xCu et xGa nous permet de calculer le taux de passage des différents
isotopes. En effet, deux isotopes d’'un méme élément étant chimiquement identiques,

g. L'acide chlorhydrique a 8 mol.L~! posséde une concentration en ions H trop élevée pour qu’on puisse
exprimer son acidité avec l’échelle du pH. Elle se situe toutefois bien en deca de pH2 et assure donc le décrochage
dans la résine.

h. 2mL de HNO; a 15.67 mol.L~! servent a dissoudre les moniteurs, le volume est ensuite par ajout d’eau
porté a 50 mL.
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FIGURE 5.8 - Deux colonnes de séparation @ accueillant les résines de séparations @. Le flacon ®
contient un échantillon xGa tandis que le flacon @ un échantillon xCu.

connaitre le taux de passage de l'un revient a connaitre celui de I’autre. Nous pourrons
ainsi, le cas échéant, effectuer un calcul de correction en considérant les proportions de
7Cu passées dans la solution xGa ou restées dans la résine. Il est aussi bon de vérifier
qu’une trop grande quantité de Gallium ne contamine pas la solution xCu. La liste des
traceurs possibles est donnée dans le tableau 5.3

Elément 6lCy 4Cu %6Ga %8Ga
Période 3.33h 12.7h 9.49h 67.71 min

Energie(keV) 28296 12.2% 134577 047 % 1039.22 37.0% 1077.34 3.22%
et intensité 656.01 10.8 %
118523 3.7 %

TABLEAU 5.3 - Caractéristiques des isotopes de Cuivre et Gallium d’intérét comme traceur.

Le %*Cu posseéde un embranchement trop faible pour permettre un controle précis de sa
quantité en présence dans une solution. La période du *®Ga contraint le temps de
séparation, la pratique nous a montré que 5h en moyenne s’écoulaient entre la fin du tir et
l'étape 8. Nous privilégions donc I'utilisation des ®!Cu et ®*Ga pour assurer la tracabilité de
nos échantillons. Les raies vy leur sont propres ce qui nous garantit que nous n’aurons pas
de soucis d’identification et d’interférence.
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5.4 Utilisation du protocole en condition d’irradiation
Stacked-foils

Ce protocole a été utilisé lors de deux irradiations. Les énergies couvertes par ces
irradiations sont détaillées tableau [5.4, Comme précisé précédemment, nous utilisons

Feuille Irradiation
1 2
E (%3] E 0OE

1 52.64 0.15 60.68 0.14
2 4992 020 5827 0.19
3 47.09 024 5576 0.23
4 4414 028 53.17 0.27
5 422 033 5046 0.31

TABLEAU 5.4 - Bilan des énergies en MeV couvertes lors des deux premiéres irradiations Stacked-foils
dédiées a 'étude du ®’Cu. Les écarts-types o exprimés également en MeV ont été obtenus par un
ajustement gaussien des distributions énergétiques obtenues par simulation GEANTy4, dans chacune
des feuilles.

uniquement des moniteurs en Cuivre. Cependant une feuille de Nickel a été ajoutée a
chaque motif pour permettre I'étude des réactions dans les moniteurs cf. chapitre|[6]

5.4.1 Phénomene d’adsorption

L’étape d’évaporation est la plus critique et difficilement maitrisable pour une personne
peu expérimentée. Le résidu obtenu, sous 'effet d'une chaleur trop importante, subit un
phénomene d’adsorption sur le verre du bécher. Sa récupération par le HCl a 1073 mol.L 7},
étape 4, en devient compliquée. Des quantités non négligeables et difficilement évaluables
sont laissées au fond du bécher.

Ajoutons que dans le cas de l'irradiation des cibles enrichies en ®8Zn, la création du *!Cu
est fortement réduite voire nulle. La voie de réaction ®Zn (p,a+4n) 6!Cu ayant des sections
efficaces trés faibles dans la gamme d’énergie étudiée, les quantités de ®!Cu produites ne
sont pas assez importantes pour permettre une tragabilité correcte. Les incertitudes élevées
liées a ce probleme d’adsorption ne nous permettent pas de réaliser des mesures
satisfaisantes. Aucune analyse concernant 1’étude des sections efficaces de production du
7Cu n’est effectuée pour ces deux irradiations. Notons qu’elles vont tout de méme
permettre I’obtention de points de sections efficaces des réactions liées aux moniteurs.
L'adsorption dans le bécher est un phénomene quasi-systématique. Pour les purifications
du ®*Cu en vue des tests de radiomarquages, les quantités créées sont beaucoup plus
importantes, ce qui rend les pertes par adsorption négligeables.

Le seul moyen de s’affranchir du probléeme d’adsorption, est de ne pas passer par I'étape
d’évaporation. Il convient donc de remanier le précédent protocole.

5.4.2 Nouveau protocole de séparation

Nous avons vu que les caractéristiques d’accroche de la résine sont fonction du pH de la
solution. Plutdt que de chercher a évaporer le HNO3 nous allons, par 1'ajout d"une solution
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basique forte, remonter ce pH vers la zone 2 < pH < 3. Cette technique est plus délicate
que la précédente, car nous n’utiliserons pas de pH-metre électronique. Le caractére actif
de nos solutions impose des impératifs de décontamination trop contraignants. Nous
avons donc recours a des bandes-test dont la couleur varie en fonction du pH de la
solution. La variation se faisant suivant un dégradé, elles ne permettent qu’une estimation
relativement imprécise du pH.

La base forte utilisée est de la soude NaOH a 10 mol.L 1, pH12.8. Le nouveau protocole,
trés semblable au précédent, est le suivant :

1. Conditionnement de la résine avec une solution d’acide chlorhydrique HCl a
103 mol.L 1, pH3. La quantité de résine utilisée est également de 0, 655 ;

2. Dissolution du dép6t de ®Zn dans 2mL d’acide nitrique HNO; ultra-concentré a
15.67 mol.L."!. La dissolution doit étre la plus rapide possible pour éviter que le
support ne se dissolve trop ;

3. Titrage de la solution par ajout de NaOH a 10 mol.L ! pour obtenir un pH compris
entre 2 et 3. Des controles du pH sont réguliérement effectués par utilisation de
bandes-test. Nous obtenons 1’échantillon mere;

4. Récupération d’une fraction de la solution, 10 %, en guise de témoin ;

5. Passage de la solution en téte de colonne de séparation. Nous récupérons en sortie de
résine 1’échantillon contenant tous les éléments non accrochés par la résine, Gallium
compris;

6. Ringage des béchers et de la colonne au HCI a 103 mol.L~! afin de pouvoir tout
récupérer ;

7. Une fois que toute la solution mere ainsi que les ringages des béchers et colonne sont
passés au travers de la résine, nous éluons la résine avec 15mL de HCl a4 8 mol.L 1.
Cette élution assure le décrochage et la récupération de tous les éléments accrochés
par la résine, les isotopes de Cuivre dans notre cas.

Les trois échantillons obtenus, ainsi que les moniteurs, sont conditionnés suivant la
géométrie du flacon de 50 mL. Les séparations sont réalisées par deux sur la méme
paillasse que présentée précédemment, FIG.|5.8

Nous avons validé ce protocole en réalisant a blanc, sans irradiation, une séparation de ce
type. Du Zinc, du Cuivre et du Gallium ont été dissous avec une feuille d’Argent pour
reproduire au mieux les conditions réelles. Le controle a été effectué par un spectrometre a
torche plasma — ICP-AES — qui nous donne les concentrations des éléments suivant leur
numéro atomique. Nous y avons passé les échantillons xGa et xCu. Les résultats nous ont
confirmé que pour un pH compris entre 2 et 3, pH2.55 pour le test, les quantités de Gallium
se retrouvant dans la solution xCu étaient trés faibles, inférieures au pour-mille de la
quantité initiale. Il en est de méme pour celles de Cuivre dans la solution xGa.

L'ajout de NaOH a 10 mol.L.~! provoque un précipité marron, visible sur la figure Son
étude ICP-AES nous a révélé qu'il est principalement constitué d’Argent et qu'un
phénomene de co-précipitation entraine une capture du Cuivre, mais pas du Gallium. Lors
du passage de la solution en téte de colonne, étape 5, le précipité ne peut pas, du fait de son
état solide, traverser la résine. Il se retrouve ainsi bloqué jusqu’au stade de 1’élution. Lors
de la phase de décrochage, étape 7, 'ajout de HCl a 8 mol.L ! le dissout instantanément, lui
et le Cuivre qu’il contient. Ils traversent ainsi la résine et se retrouvent dans la solution xCu.
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FIGURE 5.9 - Précipité obtenu dans la solution mere lors de I'ajout de NaOH a 10 mol.L .

Lors de ’analyse par spectro-v, les seuls contaminants sont les isotopes de I’Argent créés
lors de lirradiation, 1#™10%¢Ag Nous retrouvons également d’autres éléments produits
dans le support, comme le 10ImRK ou le 191Pd, ayant eux aussi subi un phénomeéne de
co-précipitation. Cependant, aucun ne possede de raies -y interférant avec celles des
isotopes d’intérét.

5.4.3 Création spécifique d'un traceur

Afin de nous assurer de la présence en quantité suffisante comme traceur de ®'Cu, nous
placons en fin de stack une feuille de Cuivre naturel. Elle est dissoute apres le tir et une
fraction de la solution obtenue est ajoutée a chaque échantillon meére. Le Cuivre naturel
étant composé des isotopes 63 a 69.15 % et 65 a 30.85 %, la production de ®’Cu par
irradiation de protons n’est pas possible. En revanche, si nous cherchons a mesurer les
sections efficaces de création du ®*Cu, il sera nécessaire de corriger I'activité ajoutée par
I'intermédiaire du traceur.

Le ®Ga, servant de traceur pour le Gallium, est créé en quantité suffisante dans le dépot de
87n.

5.5 Irradiations et séparations suivant le second protocole

Un autre enseignement tiré des premieres irradiations, est que le triplement des
échantillons, xCu, xT et xGa, pour chaque dépot de 8Zn nécessite plus de temps de
comptage. Aussi nous limitons désormais le nombre de répétitions a 2 par stack.

Nous n’avons pas jugé nécessaire de multiplier le nombre de points aux hautes énergies,
supérieures a 53 MeV. Nous préférons nous concentrer sur la gamme de 40 MeV a 53 MeV
pour décrire au mieux la variation dans cette zone. Nous avons procédé a 1’ensemble des
irradiations répertoriées, ainsi que les énergies couvertes, dans le tableau

Une meilleure prise en main d’ARRONAX de la part des opérateurs a permis des tirs mieux
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Feuille Irradiation
3 4 5 6
E 1% E o E O E UE
1 4276 0.15 6866 0.14 6095 0.14 5294 0.15
2 394 019 6432 0.18 5724 0.20 48.76 0.21
7 8 9
E OE E OE E OE
1 50.97 0.15 / /
2 4692 0.21 / /

TABLEAU 5.5 - Inventaire des différents tirs de Stacked-foils et énergies couvertes dans le cas des irradi-
ations de ®8Zn. Les énergies E et écarts-types o en MeV ont été obtenus par un ajustement gaussien
des distributions énergétiques obtenues par simulation GEANT,4, dans chacune des feuilles.

centrés. Nous nous sommes rendus compte que les activités end of beam de la premiere
irradiation étaient trop importantes pour autoriser un comptage rapide. Le temps mort
observé étant supérieur a 10 %. La durée et I'intensité initiales des irradiations,
respectivement 30 min et 100 A, ont été chacune divisées par deux lors des tirs suivants.
L’ensemble des énergies étudiées, toujours calculées par GEANT}, est répertorié dans le
tableau 5.5

5.5.1 Absorption dans la résine

Le suivi des éléments traceurs ®'Cu et ®*Ga nous permet donc de controler la présence des
isotopes de Cuivre et de Gallium dans les échantillons xGa et xCu. Nous pouvons, par
comparaison avec les activités présentes dans les solutions xT, évaluer d’éventuelles pertes
dans la résine.

Nous avons également réalisé ponctuellement des comptages 7y de ces résines une fois les
séparations effectuées.

La figure présente 'une de ces mesures, elles ne sont toutefois pas systématiquement
réalisées. Les temps d’acquisition sur le spectro-y sont préférentiellement attribués a la
mesure des échantillons xCu et xGa. Cette vérification ne peut s’effectuer que lorsque le
deuxiéme détecteur HPGe présent sur ARRONAX est disponible. Toutes les mesures de
résines ont montré I’absence du pic caractéristique a 184.58 keV TaB. Nous en concluons
qu’elles ne conservent aucun isotope du Cuivre et du Gallium et que les 15mL de HCl a

8 mol.L~! sont suffisants pour I'élution compleéte des éléments présents dans la résine.

5.5.2 Calcul des passages du Cuivre et Gallium

En connaissant les activités des Cuivre et Gallium dans les solutions xT, xGa et xCu, nous
pouvons établir les pourcentages de séparation. Répertoriés dans le tableau ils
représentent les fractions de Cuivre et Gallium présentes dans la solution xCu.

Les fractions de Gallium présentes dans les échantillons xCu sont faibles. Aussi nous
considérons les contributions du ¢ Ga sur les raies communes avec le ’Cu comme
négligeables. L'absence de pics d’amplitudes significatives a 300.22 keV et 393.53 keV le
confirme.



5.6 Données de sections efficaces 89

§ ' 1.26 — 93.31 184.58
. i Yo
2 |
o |
; T
: I ’ I I
c0 100 150 200 250
g 4
a
3
O
|

I I
500 1000 1500 :
oy Energie (keV)

FIGURE 5.10 - Spectre 7y obtenu pour la résine ayant servi lors de la séparation 12Cu. L’absence des pics
caractéristiques des ®’Cu et ©’Ga témoigne de leur élution compleéte. Les pics visibles correspondent
aux 191Pd et 191Rh ayant précipité.

Une feuille de Nickel naturel avait été utilisée pour obtenir le traceur lors de l'irradiation
3 Les quantités de ®!Cu créées ayant été trop faibles, nous n’avons pu évaluer les taux de
passages du Cuivre.

5.6 Données de sections efficaces

Nous avons souhaité extraire les sections efficaces concernant la réaction Zn (p,2p) ¢’ Cu.
Comme dans le cas du Scandium 47, pouvoir confronter nos résultats avec les données
expérimentales pour d’autres réactions, permet de valider notre méthodologie. Les
éléments dont nous pouvons suivre les productions dans une cible de ®Zn ne sont pas
nombreux.

5.6.1 Calcul d’erreur

Le calcul du taux de passage de Cuivre se fait par 'intermédiaire des activités de ¢!Cu.
Bien que faible, de 1’ordre de 2 %, I’erreur associée a ces activités doit étre prise en compte
dans I'établissement de I'erreur totale. La relation [3.3|établie au chapitre 3|est modifiée
pour intégrer cette nouvelle composante. L'erreur totale reste quadratique et s’exprime
suivant I’équation

N AN A V. AALN?  (AALN?
=) =(=) + + (=) + (5.1)
o o Act Jercy Ay At ) ey

i. Lebut del’utilisation du Nickel était de rendre négligeables les quantités de t4Cu produites avec ce traceur
afin de ne pas avoir a faire de correction d’activité.
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Irradiation 3 4 5 6
Echantillon 11Cu 12Cu  13Cu  14Cu 15Cu 16Cu 17Cu 18Cu
Frac. Cu / / 44.76 % 63.37 % 93.48 % 93.96 % 98.0 % 92.76 %
Frac. Ga 084% 018% 00 % 03 % 03 % 023% 026% 0.14%
Irradiation 7

Echantillon  19Cu 20Cu

Frac. Cu 80.89 % 83.91 %

Frac. Ga 046 % 0.44 %

TABLEAU 5.6 - Fractions de passage des isotopes de Cuivre et Gallium dans les solutions xCu.

Elmt Période Mode déc.(%) Fils E,(keV) I,(%) Réactions Es(MeV)
4Cu  12.70h  €(61.5) ®4Ni 134577 047 Zn (p,a+n) 7.91
B~(38.5) 647n 87Zn (p,2p+3)  36.62
Cu  61.83h B(100) Zn 9126 7.0 %Zn(p,2p) 10.13
93.31 16.1
184.58 48.7
%Ga 9.49h €(100) %Zn 83353 59  %Zn(p,3n) 23.55
1039.22  37.0
“Ga 3.26j €(100) Zn 9331 3881 %Zn(p,2n) 12.16
184.58 24.41
30022 16.64

TABLEAU 5.7 - Données de décroissance et principales raies y des différents éléments étudiés lors des
irradiations du %8Zn.

ot l'erreur sur l'activité pour le ®Cu s’exprime comme la somme quadratique des erreurs
sur les activités dans les échantillons xCu et xGa, équation

(AACt>2 _ <AACt>2 n <AAct>2 (5.2)
At 61Cy Act xCu Act xGa '

Utiliser des activités importantes de °'Cu permet non seulement d’améliorer le calcul du
taux de passage, mais également de minimiser l'erreur associée.

Ce nouveau calcul d’erreur s’applique pour les cas des ®+%’Cu. En ce qui concerne les
sections efficaces des isotopes 66 et 67 du Gallium, leurs fractions étant inférieures au
pour-cent dans les échantillons xCu, TAB. I'erreur associée a ce taux de passage est
négligeable.
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5.6.2 %Cu

Comme précisé, irradier une feuille de Cuivre naturel pour générer le traceur de ®'Cu va
également conduire a la création de ®*Cu. Si nous souhaitons établir les sections efficaces de
la réaction ®Zn (p,X) #*Cu, il est indispensable de connaitre I'activité en **Cu provenant de
cette feuille de Cuivre, et ajoutée a la solution mere. L'intensité d’émission faible, 0.47 %, de
"'unique raie y du **Cu contraint a effectuer des mesures longues pour obtenir précisément
son activité. Ces temps de comptages ont été préférentiellement attribués aux mesures des
échantillons xCu et xGa. De ce fait, nous n’avons pu réaliser de comptages suffisamment
longs des sources de traceurs pour en extraire I'activité de ®*Cu. C’est pour cette raison que
nous ne présentons pas de résultat pour la production de ®*Cu dans le ®8Zn.

5.6.3 ®’Cu

Les points obtenus pour la réaction %Zn (p,2p) ¢Cu sont quant a eux présentés figure
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FIGURE 5.11 - Sections efficaces de la réaction Zn (p,2p) ¢’Cu.

Les deux points de plus basses énergies, 39.4 MeV et 42.76 MeV, ont été établis sans que
nous puissions réaliser le calcul du taux de passage. Ils correspondent a I'irradiation 3 pour
laquelle une feuille de Nickel naturelle fut utilisée pour générer le traceur. Aussi, sauf a
supposer que la séparation était optimale, avec un taux de passage du 67Cu proche de

100 %, nous ne pouvons pas garantir ces valeurs.

Les deux points a plus haute énergie, 64.32 MeV et 68.66 MeV, issues de l'irradiation 4 sont
trés en dessous des valeurs attendues.

Les données issues de l'irradiation 5, 57.24 MeV et 60.95 MeV sont en accord avec les
résultats obtenus par Stoll et al. [65] a ces énergies.

Les quatre points des irradiations 6 et 7, situés sur la gamme allant de 45MeV a 53 MeV,
présentent une cohérence entre eux. Nous notons cependant que leur valeur respective est
plus faible que celle attendue.
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5.6.4 0667Ga

Nous avons donc remarqué des divergences entre nos points de sections efficaces de
production du ®’Cu. 11 convient d’étudier les sections efficaces obtenues pour les réactions
%8Zn (p,2n) ¥ Ga et %Zn (p,3n) °®Ga afin de voir si nous y retrouvons les mémes
incohérences. Les résultats sont présentés sur la figure pour le ®Ga et sur la figure
pour le “Ga.
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FIGURE 5.12 - Sections efficaces de la réaction 8Zn (p,3n) 6Ga.
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FIGURE 5.13 - Sections efficaces de la réaction 8Zn (p,2n) 7Ga.

L’échelle de ces figures est adaptée aux maximums locaux, ce qui rend difficile ’étude de
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nos points a plus haute énergie. Un resserrement sur la zone d’intérét, figures|5.14{et|5.15
nous permet de mieux visualiser nos contributions.
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FIGURE 5.14 - Sections efficaces de la réaction 8Zn (p,3n) 66Ga.

g

N
o
o

+ 1970.T.Mcgee+
+ 1983.E Little+
S ¢ 1990.F.Tarkanyi+

4 1991.A Hermanne+
+ 1991.V.N.Levkovskij+
~ 1994 F.Szelecsenyi+

4 1997 A Hermanne+

~ 1998.F.Szelecsenyi+

+ \ 1999.A.Hermanne+
2002.T.Stoll+

100 - ~ 2005.F.Szelecsenyi+

- 2005.5.Takacs+

+ ¥ 2011.E.Garrido+
-
o o Ly

T ==

150 H

Section efficace (mb)

] e ——
I
¥ ¥
0 T T T T
40 50 60 70 80
Energie (MeV)

FIGURE 5.15 - Sections efficaces de la réaction 8Zn (p,2n) 7Ga.

Pour les deux réactions, nous retrouvons le fait que nos deux points a plus haute énergie
ont des valeurs plus faibles que celles attendues. La cohérence entre les quatre points de la
gamme 45 MeV a 53 MeV se retrouve également dans le cas du ®Ga, FIG. Dans les
trois cas, la section efficace obtenue a 57.24 MeV est supérieure a celle des deux autres
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points I'entourant.

Dans l’ensemble, c’est le méme comportement observé pour nos points relatifs au ¢’ Cu qui
se répete avec les °’Ga. La différence étant que pour ces isotopes de Gallium, les sections
efficaces sont plus importantes, 50 mb contre 10 mb, aussi une fluctuation de quelques
barns est-elle moins visible que dans le cas du ©Cu.

Les résultats présentés sont répertoriés dans les tableaux de I'annexe

5.6.5 Sources possibles d’erreurs

Pour les deux points de plus haute énergie, nous avons obtenu, sur les trois réactions, des
valeurs de sections efficaces plus faibles que les données présentes dans la littérature.
Aucun comportement semblable n’a été observé dans les feuilles de moniteurs de cette
irradiation. Une explication possible réside dans notre mode de réalisation des dépdts.
Deux électrolytes différents ont été utilisés pour nos électrodépositions. Les concentration
et pH étaient identiques et aux valeurs voulues, respectivement 3 g.L.~! et pH2. Les dépots
utilisés lors des irradiations 1 & 4 provenaient du premier électrolyte, les autres, du second.
Les derniers dépots obtenus a partir de ce premier électrolyte sont ceux correspondant aux
points de plus haute énergie. Aussi il est possible qu'un appauvrissement mal évalué de
I’électrolyte ait pu fausser nos électrodépositions. Nous avons pu obtenir des dépots
in-homogenes ce qui peut étre a 1’origine des divergences observées. Nous avions vérifié
chacun de nos dépdts au microscope, figure sans y remarquer de singularité. Une
mesure par profilométrie, plus contraignanteﬂ est indispensable pour s’assurer d'une
qualité plus précise de dépot.

Concernant les quatre points de la gamme allant de 45MeV a 53 MeV, aucun élément ne
nous apparait pour expliquer leur comportement. Les protocoles d’électrodéposition et de
séparation ainsi que l'électrolyte sont identiques a ceux utilisés pour les points a 57.24 MeV
et 60.95MeV.

Les activités en ®!Cu et ®®Ga mesurées dans les flacons xCu et xGa correspondent bien a ce
qui était présent dans le xTémoin. Ce qui indique que les quantités de Gallium et de Cuivre
laissées dans la résine ou les flacons servant a la préparation des solutions meres, sont tres
faibles voir nulles. Cela nous permet de considérer que, si probleme il y a, celui intervient
avant la réalisation de la séparation. Nous envisageons une possible capture du Cuivre et
du Gallium sur la feuille d’Argent au moment de la dissolution du dépo6t. Nous n’avons
jamais mis a compter de feuilles d’Argent apres la dissolution, les temps de comptages
étant utilisés pour les échantillons. Rincer cette feuille a ’acide plutoét qu’a 1’eau devrait
permettre le cas échéant de minimiser cette capture.

j- Nous ne possédons pas de profilométre et devons faire des demandes aupres de 1'Institut des Matériaux
de Nantes pour avoir acces au leur.



Chapitre

Etude des sections efficaces issues des
moniteurs

6.1 Introduction

En plus des sections efficaces du 475¢, du “Cu et des autres éléments créés dans les cibles,
nous avons extrait celles concernant les réactions dans les moniteurs. Elles proviennent de
I’analyse des irradiations présentées aux chapitres {4 et[5} Cela permet en outre de valider
notre méthodologie sur un plus grand nombre de noyaux résiduels, ainsi que d’ajouter du
poids a notre travail.

De plus, cela améne de nouveaux éléments pour nos confrontations avec les modeles
théoriques.

Ajoutons que, tout comme pour le 475¢ et le ¥ Cu, il existe, pour une méme réaction, des
divergences entre les résultats de différentes expériences. C’est notamment le cas aux
basses énergies pour la réaction "Ni (p,X) ¢!Cu FiG. Le désaccord porte sur les valeurs
de sections efficaces de la premiere voie de réaction, de 2.5MeV a 15MeV. Les données de
Barrandon et al. [70] sont d"une amplitude bien supérieure a celles de Michel et al. [58].
Michel et al. [55] et Al-Saleh et al. [71] bien qu’en accord a plus haute énergie, n’apportent
aucune réponse a basse énergie. Il est intéressant pour nous de tenter d’y répondre.

6.2 Complétion a basse énergie

6.2.1 Utilisation du faisceau HH™'

Les irradiations précédemment menées 1'ont été pour des énergies sur la gamme de

17 MeV a 69 MeV. La zone d’intérét pour la réaction "Ni (p,X) !Cu se situe a des énergies
inférieures a 15MeV. Comme nous 'avons présenté dans le chapitre|lj, ARRONAX peut
nous fournir un faisceau de protons de deux maniéres. La premiere est celle utilisée jusqu’a
présent et consiste en 1’accélération d’ions H™ extraits du cyclotron par I'éplucheur.
L’énergie minimale possible par cette voie est de 30 MeV. Dégrader le faisceau jusqu’a une
énergie de 17 MeV provoquerait des straggling angulaire et en énergie importants. Aussi
dans le cas d'une irradiation dédiée a ces basses énergies, nous nous orientons vers
l"utilisation d"une voie d’accélération alternative.
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FIGURE 6.1 - Données expérimentales des sections efficaces de la réaction "Ni (p,X) ®'Cu présentes
dans la littérature [15].

La deuxiéme technique pour obtenir un faisceau de protons repose sur 1’accélération d’ions
HH™. De charge positive, leur extraction se fait par septum électromagnétique en
périphérie de cyclotron a I'énergie fixe de 34 MeV. Ces 34 MeV correspondent a 'énergie de
Iion HH™, aussi, deés que celui-ci rencontre de la matiere, les deux hydrogenes se séparent,
chacun emportant une énergie de 17 MeV. Un faisceau d’ions HH™ a 34 MeV est donc
équivalent a un faisceau de protons de 17 MeV.

A ces énergies, I'épaisseur de 500 um d’Aluminium, dont nous disposons pour nos
dégradeurs, entraine des pertes d’énergie trop importantes, de I'ordre de 5MeV. Nous
avons donc utilisé des feuilles de Titane naturel de 125 um. Les pertes d’énergies sont de
I'ordre de 2MeV. Leur rdle est semblable a celui de I’Aluminium et elles peuvent
également étre doublées. Nous réalisons l'irradiation détaillée dans le tableau

Feuille Epaisseur( um)  Eyoy(MeV)  opg(MeV)

Titane 11.9940.35 16.64 0.15
Nickel 1  14.4840.18 16.38 0.16
Titane 254.0 +0.73 / /
Nickel 2  15.4740.2 13.62 0.22
Titane 252.51+0.68 / /
Nickel 3  15.1940.19 10.35 0.28
Titane 253.824+0.71 / /
Nickel 4  14.3240.18 6.01 0.45

TABLEAU 6.1 - Inventaire des feuilles et épaisseurs associées utilisées lors de I'irradiation par des ions
HH™. Les énergies et écarts-types ont été obtenus par 'intermédiaire d"une simulation GEANTy.

Nous avons ajouté une feuille cible de Titane naturel en début du stack de maniere & obtenir
un autre point de sections efficaces a basse énergie. Les résultats issus de cette feuille ont
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été présentés chapitre |4l La réaction "Ni (p,X) /Ni est tabulée par 'TAEA pour servir de
référence sur la gamme [13 MeV; 50 MeV|. Aussi pour les feuilles 3 et 4, dont les énergies
sont en dehors de cette gamme, nous nous servons de la feuille 2 comme moniteur. Une
simulation GEANT4 nous permet d’évaluer les pertes de flux entre les feuilles 2 et 3 a 2 %o,
et entre les feuilles 2 et 4 a 5 %o, ce qui est trés faible.

6.2.2 Récapitulation des énergies couvertes

L'irradiation par ions HH™ est la seule spécifique aux moniteurs de Nickel, toutes les
autres données ont été obtenues lors des tirs effectués pour les mesures du #’Sc ou du #Cu.
Les énergies couvertes pour le Nickel et le Cuivre sont respectivement données dans les
tableaux|6.2]et[6.3] Un calcul de moyenne semblable a celui présenté chapitre [4] est réalisé
pour les points dont les énergies se recouvrent a 0.

Lors des deux premieres irradiations, 1 et 2, pour le 67Cu, les moniteurs étaient rivetés dans
l'ordre Cu/Ni/ Al. A ces énergies, les sections efficaces de production du ®'Cu sont environ
100 fois plus élevées dans le Cuivre que dans le Nickel. La contribution des noyaux de
recul devient du méme ordre de grandeur que celle des noyaux créés dans la cible. Il nous
était difficile de dissocier les deux contributions, aussi ces valeurs ne sont elles pas
présentées. Il en est de méme pour les 5%7858m61Cg et le ©OCu. Par la suite, la feuille
d’Aluminium est intercalée entre le Cuivre et le Nickel lors du rivetage.

6.3 Données de section efficace extraites des moniteurs de Nickel

La composition du Nickel naturel de nos feuilles est donnée par Goodfellows. Elle comprend
du *Ni a 68.27 %, °Ni a 26.1 % ®'Ni a 1.13 %, ©2Ni a 3.59 % et **Ni a 0.91 %.

Le tableau 6.4 dresse le bilan des isotopes étudiés, ainsi que leurs données de décroissance.
La méme méthodologie que dans I’étude du #/Sc est utilisée. Les seules difficultés
supplémentaires concernent le nombre plus importants de filiations, >>*Mn/>26Mn,

52Fe />26Mn, *°Ni/**Co et *’Ni/>Co. Le ¥V sur lequel décroit le *’Cr ne possede aucune
raie 7. Le ®Fe d’une période 2.74 ans fait sa décroissance par EC(100 %) vers l'isotope
stable ®Mn. Sa raie unique d’émission vy a 126.0 keV posseéde une intensité de 1.28- 1077 %,
ce qui le rend indétectable.

6.3.1 °®1Cu

Nos résultats concernant les sections efficaces de la réaction "Ni (p, X) ¢!Cu sont présentés
figure Nos données a basse énergie sont en accord avec celles de Michel et al. [58].
Aussi concluons nous que les valeurs présentées par Barrandon et al. [70] sont biaisées et ne
doivent, pour cette réaction, pas étre prises en considération.

Notre accord avec les précédentes données s’étend aux énergies moyennes avec les
résultats de Al-Saleh et al. [71] ainsi que Michel et al. [55]. Nous remarquons cependant une
singularité pour deux de nos points a 43 MeV et 45 MeV. Leurs valeurs sont supérieures a
Michel et al. [55]. Une explication possible serait liée a I’ouverture d"une nouvelle voie dans
cette zone. Enfin les points a haute énergie montrent la diminution de cette section efficace
qui explique I'absence de 'Cu détecté dans la feuille irradiée a 68.24 MeV.
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Exp. Irr. Moniteur  Réactionref.  Feuille E(MeV) og(MeV)

YSc 1 Nickel " Ni(p,X)* Ni 1 34.95 0.15
2 32.83 0.19

3 30.83 0.23

4 26.76 0.31

5 22.16 0.4

3 Nickel — "*Ni(p,X)¥ Ni 1 50.23 0.23
2 47.83 0.28

3 44.73 0.33

4 43.15 0.36

5 40.11 0.40

6 37.06 0.46

7 33.8 0.56

5 Nickel — "*Ni(p,X)> Ni 1 34.75 0.15
2 31.11 0.23

3 27.08 0.29

4 22.54 0.37

5 19.77 0.42

6 16.67 0.49

HH*® 1 Nickel — "*Ni(p,X)> Ni 1 16.38 0.16
2 13.62 0.22

3 10.35 0.28

4 6.01 0.45

Cu 1 Cuivre "™ Cu(p,X)%?Zn 1 52.53 0.15
2 49.81 0.24

3 46.97 0.28

4 44.01 0.33

5 42.18 0.4

2 Cuivre " Cu(p,X)%?Zn 1 60.58 0.14
2 58.16 0.22

3 55.66 0.26

4 53.06 0.30

5 50.46 0.37

4 Cuivre ™ Cu(p,X)%Co 1 68.38 0.14
2 64.03 0.22

5 Cuivre " Cu(p,X)%?Zn 1 60.65 0.14
2 56.93 0.26

6 Cuivre " Cu(p,X)%*Zn 1 52.61 0.14

TABLEAU 6.2 - Récapitulatifs des points en énergies couverts lors des différentes irradiations du
Nickel. Les valeurs moyennes d’énergie E ainsi que les écarts-types og ont été obtenus par simula-
tions GEANTy.
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Exp. Irr. Moniteur  Réactionref.  Feuille E(MeV) og(MeV)

475¢ 2 Cuivre " Cu(p,X)%2Zn 1 60.84 0.14
2 58.53 0.18

3 56.15 0.22

4 53.68 0.28

5 51.13 0.36

Cuivre " Cu(p,X)%?Zn 1 52.81 0.15

5 Cuivre "™ Cu(p,X)>*Co 1 68.55 0.14
2 66.09 0.18

3 63.56 0.23

4 60.95 0.28

Cu 1  Cuivie "Cu(pX)2Zn 1 5264 014
2 49.92 0.24

3 47.09 0.28

4 44.14 0.33

5 42.20 0.4

2 Cuivre " Cu(p,X)%?Zn 1 60.68 0.14
2 58.27 0.22

3 55.76 0.26

4 53.17 0.30

5 50.46 0.37

3 Cuivre  "'Cu(p,X)%Zn 1 42.59 0.15
2 39.22 0.23

4 Cuivre "™ Cu(p,X)>*Co 1 68.24 0.14
2 63.88 0.22

5 Cuivre " Cu(p,X)%?Zn 1 60.50 0.14
2 56.76 0.26

6  Cuivre "Cu(p,X)?zn 1 5243 015
2 48.42 0.28

7 Cuivre " Cu(p,X)%2Zn 1 50.67 0.15
2 46.57 0.29

TABLEAU 6.3 - Récapitulatifs des points en énergies couverts lors des différentes irradiations du
Cuivre. Les valeurs moyennes d’énergie E ainsi que les écarts-types or ont été obtenus par simu-
lations GEANTy.
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Elmt Période Mode déc.(%) Fils E,(keV) I1,(%) Réactions Es(MeV)
¥Cr 423 min  ¢(100) Y 6229 164  Ni(p,2a+p+n) 28.3
152.93 30.3
SICr 27.7j €(100) Sy 320.08 10.08 58Ni (p,a+3p+n) 34.41
2mMn  21.1min  IT(1.75) S22Mn 1434.06 98.3  Ni (p,a+2p+n) 27.78
€(98.25) 2Cr
“2%Mn  5.59] €(100) 2Cr 74423  99.9
935.54 94.5
“Mn  312.12j €(100) Cr 834.82 99.98 98Ni (p,4p+n) 35.21
ONi (p,a+2p+n) 27.15
52Fe 8.28h €(100) 22Mn  168.68 99.2  Ni (p,a+p+2n) 30.99
%Co 17.53h €(100) 5Fe 47720 202 58N (p,a) 1.36
931.10 75.0  °®Ni (p,2p+2n) 30.15
1408.50 16.9
%Co 77.23] €(100) 56Fe 846.76  99.94 58N (p,2p+n) 19.88
123828 669  %Ni (p,a+n) 11.84
Co  271.74j €(100) 57Fe 122.06 85.6  “®Ni (p,2p) 8.31
136.47 10.68 °°Ni (p,a) 0.27
%N (p,2p+2n) 29.04
®8Co  70.86j €(100) 8Fe 810.77 99.45 °ONi (p,2p+n) 20.32
1Co 1.65h B~(100) 6INi 6741 847  ©2Ni(p,2p) 11.32
%0Ni 6.08j €(100) %6Co 158.38 98.8  8Ni (p,p+2n) 22.86
269.5  36.5
480.44 36.5
749.95 495
811.85 86.0
57Ni 35.6 h €(100) 5Co 127.19  16.7  *Ni (p,p+n) 12.43
137759 817  ®Ni (p,p+3n) 3.15
0Cu 23.7 min  €(100) ONi 826.40 21.7  ®Ni(p,n) 7.03
1333.0 88.0  °Ni(p,2n) 14.67
%2Ni (p,3n) 25.74
61Cu 3.33h €(100) 6INi 28295 125  °INi(p,n) 3.07
656.0 107  52Ni (p,2n) 13.84
®4Ni (p,4n) 30.59

TABLEAU 6.4 - Données de décroissance et principales raies y des différents éléments étudiés lors des
irradiations du Nickel.
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Elmt Période Mode déc.(%) Fils  E,(keV) I,(%) Réactions Es(MeV)

“Mn  312.12j €(100) MCr  834.82 9998 9Cu (p,2a+p+n) 23.31

%Cu (p,2a+p+3n) 41.4

%Mn 258h B~(100) %Fe  846.75 989  %SCu(p,a+3p+n) 34.28

1810.72 2720 %Cu (p,2a+p+n) 23.64

%Co  77.23j €(100) %Fe  846.76 99.94 %Cu (p,a+p+3n) 36.76
1238.28  66.9

YCo  271.74j €(100) “Fe  122.06 856  Cu(p,a+p+2n) 25.2

136.47 10.68 Cu (p,a+p+4n) 43.29

%8Co  70.86j €(100) BFe  810.77 9945 %Cu (p,a+p+n) 16.49

%Cu (p,3p+3n) 45.24

%5Cu (p,a+p+3n) 34.59

61Co  1.65h B~(100) 6INi 67.41 84.7  %Cu (p,3p) 17.54

Cu (p,a+n) 6.9

%Cu (p,3p+2n) 35.63

Ni 356 h €(100) Co 12719 16.7  %Cu(p,a+3n) 29.31
137759 81.7

0Cu 237 min  €(100) ONi 82640 21.7  %Cu(p,p+3n) 31.92

1333.0 88.0 %Cu (p,p+5n) 50.04

®ICu  3.33h €(100) 6INi 28295 125 %Cu(p,p+2n) 20.05

656.0 107  %Cu (p,p+4n) 38.15

®4Cu  12.70h €(61.5) ®4Ni 134577 047 Cu(p,p+n) 10.06

B~(38.5) 647n

27Zn  9.26h €(100) ©2Cu 54835 153  %Cu(p,2n) 13.47

596.56 26.0  %Cu (p,4n) 31.57

6B7Zn  3847min  €(100) BCu  669.62 82 BCu(p,n) 4.22

962.06 6.5 %Cu(p,3n) 22.32

57Zn  243.93j €(100) SCu 111554 50.7  %Cu(p,n) 2.17

TABLEAU 6.5 - Données de décroissance et principales raies y des différents éléments étudiés lors des
irradiations du Cuivre.
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FIGURE 6.2 - Sections efficaces de la réaction "Ni (p,X) 6lcy.
6.3.2 %OCu

Autre isotope du Cuivre dont nous avons également pu extraire des sections efficaces, le
%0Cu se différencie par une période trés courte, 23.7 min. Aussi, seules les irradiations pour
lesquelles les comptages des moniteurs de Nickel ont été réalisées peu de temps end of beam
ont pu permettre I'obtention des sections efficaces. C’est notamment le cas des irradiations
de I'étude du *’Cu et le tir d’ions HH™. Nos résultats sont présentés figure
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FIGURE 6.3 - Sections efficaces de la réaction "Ni (p,X) 60Cuy.

Nos deux points de plus basse énergie sont en désaccord avec les valeurs obtenues par
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Barrandon et al. et Al-Saleh et al. A noter que nous n’avons pu obtenir de mesure du ®*Cu
pour le dernier point, situé a 6 MeV, de l'irradiation HH™. Il a totalement décru pendant le
passage des trois premieres feuilles au comptage, 30 min d’acquisition chacune. Nous
pouvons supposer que c’est également un probleme de décroissance qui est a I’origine de
notre désaccord. La premiére feuille ayant été portée au comptage étant celle du point a

17 MeV, pour lequel la statistique, ainsi que 1’accord, sont bons.

Nous n’avons pu obtenir de valeurs que sur la gamme de 50 MeV a 70 MeVEl A haute
énergie nous sommes en accord avec les résultats d’Aleksandrov et al. [72].

6.3.3 °'Ni

Le fait d’avoir associé une feuille de Nickel a une feuille de Cuivre pour certaines
irradiations du chapitre 5| nous permet d’obtenir des valeurs de sections efficaces pour la
réaction "Ni (p,X) °’Ni. Confronter nos résultats a ceux existants et ayant été validés par
I'IAEA nous donne une indication sur la qualité de nos mesures. La comparaison, FIG. |6.4
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FIGURE 6.4 - Sections efficaces de la réaction "tNi p.X) 57Ni.

s’effectue en limite de la zone de référence pour cette réaction, qui s’étend de 13 MeV a
50 MeV. Nous pouvons tout de méme dire que, sur la gamme [40 MeV; 45MeV], nous
sommes en accord avec les précédentes données comme Landini et al. [73] et Michel

et al. [42]. L'accord avec ce dernier se poursuit aux énergies plus hautes. Nous observons
une divergence avec Haasbroek et al. [74] dont les résultats, plus élevés, n’avaient pas été
pris en compte par 'TAEA au moment de réaliser I’ajustement [[13].

6.3.4 52™MMn/>28Mn et 52Fe

Nous sommes face a une double filiation, puisque et le >>™Mn et le °?Fe font leur
décroissance sur le °>Mn.

a. Elles correspondent aux irradiations ayant bénéficié de comptages réalisés juste end of beam.
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52Fe Dans le cas du *?Fe, son analyse ne présente pas de difficulté. Sa raie unique a
168.58 keV, avec une intensité d’émission de 99.2 %, lui est propre. Sa période de 8.28 h
explique peut étre le fait, qu’a ce jour, il n’existe aucune donnée pour la réaction

natNj (p, X) °2Fe présente dans la littérature. Les notres, FIG. constituent donc les
premiers résultats publiés pour cette réaction. Nos points sont cohérents entre eux, nous

35

¥ 2011.E.Garrido+
3.0+

| |
ZZ i
t

1.0 4

Section efficace (mb)

0.5 ¥

0.0 . x : ‘ ‘
40 50 60 70 80
Energie (MeV)

FIGURE 6.5 - Sections efficaces de la réaction "Ni (p,X) 52Fe,

distinguons I'ouverture d"une voie de création, *®Ni (p,a+p+2n) *?Fe, avec un maximum
local & 60 MeV. GENIEo peut ainsi effectuer la correction de la contribution du 52Fe au
528Mn.

S2nMn  Lanalyse du ®*™Mn est compliquée par sa trés courte période, 21.1 min, et le fait
que sa raie unique a 1434.06 keV est commune a I’état fondamental. Nous avons remarqué
que le logiciel ne parvient pas toujours a effectuer la correction pour extraire 1’activité du
meétastable. Ainsi que la Bibliothéque le prévoit, cf. chapitre 4} nous ignorons la
contribution de la raie commune lors du calcul d’activités du ®2Mn. Une correction
manuelle nous permet, lorsque les comptages ont été effectués suffisamment tot, de
dissocier la contribution du ®>™Mn et donc sa section efficace.

S2m+¢Mn Nous présentons pour l'instant les résultats obtenus pour la réaction

natNj (p,X) 2M*8Mn. Le fait que nous retrouvions des activités similaires associées aux trois
raies des °>™°28Mn nous indique que le métastable a totalement décru sur le fondamental.
Les résultats sont présentés figure Une premiere constatation est que les valeurs
d’Aleksandrov et al. [72] sont en désaccord avec les ndtres, mais aussi avec celles de Michel
et al. [55, 149, 42]. La forme décrite est certes la méme, mais I'amplitude est plus importante,
jusqu’a deux fois, pour Aleksandrov et al.. Aussi considérons nous leurs résultats comme
erronés et nous concentrons sur les comparaisons avec Michel et al. FIG. Nous
remarquons que certains points, deux, de la série de Michel et al. [42] divergent & haute
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FIGURE 6.7 - Sections efficaces de la réaction "™Ni (p,X) 52m+gMn,

énergie, entre 60 MeV et 70 MeV. Les auteurs n’ayant que peu détaillé leurs analyses, nous
ne sommes pas en mesure d’expliquer cette divergence. Exception faite de ces deux
valeurs, nos résultats sont en accord avec Michel et al. [49,42] sur toute la gamme couverte
en énergie.
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6.3.5 ¥Cr

La courte période du **Cr, 42.3 min, explique pourquoi nous avons pu extraire sa section
efficace, FIG. uniquement lors des irradiations pour le Cu, TaB. Les premiers
comptages ayant été effectués plus rapidement end of beam. De plus, nous voyons qu’aux
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FIGURE 6.8 - Sections efficaces de la réaction ™Ni (p,X) °Cr.

hautes énergies, auxquelles correspondent nos tirs, la section efficace devient plus élevée,
tout en restant relativement faible, environ 3 mb, facilitant la création de **Cr et donc sa
détection. De nouveau, nos résultats pour cette réaction constituent une premiere.

6.3.6 ®1Co

Dans un registre similaire au 49Cr, I’obtention des sections efficaces pour la réaction

natNj (p, X) 61Co est compliquée par la période courte, 1.65h, du ®'Co. Elle n’a été possible
que pour les irradiations suivies de comptages rapides end of beam, comme au moment de
I'étude du ®’Cu. Ajoutons que sa raie unique ayant une intensité exploitable, 84.7 % pour
67.41keV, est commune au ®!Cu . Aussi est-il indispensable de vérifier que les corrections
d’interférence sont bien effectuées par GENIExqp. Nos résultats sont présentés figure
Nous obtenons des sections efficaces trés faibles, inférieures au barn. Nos résultats sont
cohérents entre eux, les cinq valeurs obtenues décrivant un plateau. L’absence d’autres
données ne nous permet pas d’en dire plus sur la pertinence de ces mesures.

6.3.7 5Co

L'identification du *>Co ne pose pas de probléme, ses raies d’intensités suffisantes lui sont
propres. Cependant nos analyses nous ont amené a des résultats en partie incohérents

FIG.

La série en rouge, 1.2011.E.Garrido+, correspond aux points issus des irradiations 3 et 5 de
I’étude du #Sc. La série en vert, 2.2011.E.Garrido+, contient tous les autres points obtenus.
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FIGURE 6.10 - Sections efficaces de la réaction "Ni (p, X) %Co. Sont distinguées deux différentes
séries de valeurs concernant nos points.

A haute énergie cette série en vert est cohérente avec les résultats de Michel et al. [42]. Elle

présente comme dans le cas du *Ni, FIcG. des valeurs inférieures a celles de Haasbroek
et al. [74]. Sur la gamme des énergies inférieures a 45 MeV elle est en accord avec Michel

et al. [55, 58], Landini et al. [73] et Al-Saleh et al. [71]. Seule la valeur du maximum local de

17 MeV se trouve étre supérieur aux résultats de Landini ef al. et Al-Saleh et al.

La série en rouge présente des divergences. Les valeurs de plus de la moitié des points de
cette série sont supérieures a celles de nos autres résultats, ainsi qu’a celles de Michel
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et al. [55, 58], Landini et al. [73] et Al-Saleh et al. [71]. Nous n’avons pas pu expliquer ces
divergences. Elles s’observent uniquement dans deux stack et pour cet isotope. Ce n’est
donc pas un biais sur les feuilles de ces stack car les autres éléments analysés ne présentent
pas de divergence. De méme la méthode d’identification et de calcul associée au *>Co est
identique pour tous les stack. Dans certains cas, et a des énergies similaires, nous trouvons
des résultats pour le *>Co cohérents avec les expériences précédentes. La validité de cette
méthode n’est donc pas a reconsidérer.

Ne pouvant ainsi justifier son exclusion, nous présentons cette série en rouge, en
soulignant le fait que nous remettons en cause sa pertinence.

6.3.8 Filiation %™Co0/?%8Co

Le *Co possede un état métastable **™Co, d"une période de 9.04 h, qui décroit a 100% sur
I'état fondamental *®8Co. Cet état métastable ne dispose d’aucune raie v pour procéder a
son identification. Nous pouvons remonter a sa section efficace en effectuant plusieurs
comptages espacés dans le temps. L'activité du *8Co y est différente et nous permet d’en
dissocier la contribution par filiation du *™Co.

6.3.9 %°Ni

Le **Ni ne pose pas de probléme pour son analyse, nos résultats sont présentés figure m
Sur la gamme de 40 MeV a 70 MeV nos points sont en accord avec ceux de Landini et al. [73]]

a

E 44

© ] + 1976.F.J. Haasbroek+ +

[&)

g ]

8 ] .

€ 1p] 1983 R Michel+ $+ .

e ]

£ ] £ 1990.M.Furukawa+ + JL +

z ]

3 10 '+'— *
1+ 2001 L Landini+ { - +*+ * *+* ‘e
] - +

g ¥ 2011.EGarido+ ++ + {

6
+*
4- ¥
+
.’.

2 4+ +t

] —c;_&%@
0 T T T T T . . .

0 10 20 30 40 50 60 70 80

Energie (MeV)

FIGURE 6.11 - Sections efficaces de la réaction ™Ni (p,X) 5°Ni.

et Michel et al. [49]. A 45MeV une de nos valeurs, plus faible, semble cependant diverger
des autres. Nous remarquons également que les résultats de Haasbroek et al. [74] sont
légerement supérieurs, comme c’était le cas pour les réactions "Ni (p, X) *’Ni FiG. 6.4|et
natNj (p, X) *°>Co FiG. Notre accord avec Landini et al. se poursuit a basse énergie
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méme si nous notons que nos valeurs indiquent un maximum local plus bas en énergie :
36 MeV pour nous, contre 40 MeV pour Landini et al.

6.4 Données extraites des moniteurs de Cuivre

La composition du Cuivre naturel de nos feuilles est donnée par Goodfellows. Elle comprend
du ®Cu a 69.2 % et du ®Cu a 30.8 %.

Le tableau [6.5|dresse le bilan des isotopes étudiés, ainsi que leurs données de décroissance.
Nous retrouvons, comme pour le Nickel, les filiations 56Ni/%Co et %/Ni/*’Co. Le 2Cu est
un élément de période 9.67 min. En plus du fait que sa détection soit compliquée par sa
courte période, sa raie principale a 1173.02 keV posséde une intensité de 0.34 %. L'activité
obtenue serait donc uniquement celle des éléments issus de la filiation avec le ®2Zn. Aussi,
il nous est difficile d’étudier la réaction ™'Cu (p, X) 62Cu, nous l’excluons donc de nos
analyses.

6.41 92Zn
De maniére similaire au cas du °’Ni dans le Nickel, il est intéressant de comparer nos

résultats pour les réactions moniteurs en dehors des domaines définis par 'TAEA [13].
Comme pour la réaction "Cu (p,X) 42Zn aux énergies supérieures a 60 MeV FiG. Nos
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FIGURE 6.12 - Sections efficaces de la réaction "Cu (p,X) ®2Zn.

quatre points obtenus sur la gamme de 60 MeV a 70 MeV s’integrent parfaitement aux
précédents résultats. Un resserrement sur cette zone, FIG. nous permet de mieux nous
en rendre compte. L'accord avec les résultats précédents de Gruetter et al. [75], Mills

et al. [76] et Michel et al. [42] est bon.
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FIGURE 6.13 - Sections efficaces de la réaction "Cu (p,X) ©2Zn.
6.42 °Mn

Des deux raies y du *®Mn, celle a 846.75keV possede la plus forte intensité d’émission :
98.9 %, mais elle est commune avec le *°Co. Aussi pour nous assurer qu’aucune
interférence entre les deux isotopes ne vienne perturber nos mesures, nous n’utiliserons
que la seconde raie du 56Mn a 1810.72 keV. Son intensité, de 27.2 %, est suffisante pour
permettre une étude précise de 'isotope. Nous obtenons les sections efficaces présentées
figure Le 5°Mn étant relativement éloigné des isotopes du Cuivre naturel, cela
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FIGURE 6.14 - Sections efficaces de la réaction "Cu P, X) 56Mn.



6.4 Données extraites des moniteurs de Cuivre 111

explique que les sections efficaces soient faibles. Nous sommes cependant en parfait accord
avec les résultats obtenus précédemment par Gruetter et al. [75] et Mills et al. [76].

6.4.3 °'Ni

L’analyse du *’Ni ne présente pas non plus de difficultés. Les quantités mesurées sont
toutefois moins importantes que dans le cas des irradiations du Nickel naturel, F1G. 6.4
Cela s’explique par des sections efficaces plus élevées, environ 100 fois, pour la réaction
"N (p, X) ¥Ni que pour la réaction ™Cu (p,X) ¥’Ni Fic. [6.15
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FIGURE 6.15 - Sections efficaces de la réaction "*Cu (p,X) > Ni.

Jusqu’au maximum local & 60 MeV, nos points sont cohérents avec Michel et al. [42]. Pour
les énergies supérieures a 60 MeV, nous sommes de nouveau en accord avec Gruetter

et al. [75] et Mills et al. [76]. Leurs valeurs de sections efficaces ainsi que les notres sont plus
faibles que celles de Michel et al. Cependant, notre point a 66 MeV diverge des autres par
une valeur plus basse.

6.44 ©%1Co/%1Cu

Comme dans le cas des irradiations de Nickel, la courte période du 61Co, 1.65h et les
interférences avec le ®*Cu ne favorisent pas son analyse. Ici également nous prétons une
attention particuliére aux corrections effectuées par GENIEyq. Les autres raies vy propres
au ®1Cu, 4 282.95keV et 656.0keV, permettent de dissocier correctement sa contribution sur
le pic 4 67.41keV.

61Cu De l'analyse de ces deux pics propres au !Cu nous obtenons les sections efficaces
figure De nouveau nos résultats montrent un bon accord avec Gruetter et al. [75], Mills
et al. [76] et Michel et al. [42]. Comme dans le cas du *’Ni FIG. les résultats présentés
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FIGURE 6.16 - Sections efficaces de la réaction ™'Cu (p,X) 61Cu.

par Williams et al. [77] sont plus faibles que les autres. Aussi n’en tiendrons nous pas
compte par la suite.

61Co Une fois cette correction d’interférence effectuée, nous avons pu extraire les données
de sections efficaces pour la réaction "Cu (p,X) ®'Co. Elles sont présentées figure
Seuls Al-Saleh et al. [78] avait précédemment publié des résultats pour cette réaction. Bien
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FIGURE 6.17 - Sections efficaces de la réaction "'Cu (p,X) 61Co.

que les deux gammes ne correspondent pas, Al-Saleh et al. s’arrétant a 30 MeV et notre
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travail commencant a 40 MeV, nous observons une cohérence dans les données. Nous
pouvons deviner une forme constituée par 1’ouverture d’une voie, BCu (p,3p) 1Co, etla
rapide montée de ses sections efficaces, décrites par Al-Saleh et al. Elles sont suivies par une
augmentation moins prononcée, consécutive de I'ouverture d’une autre voie

%Cu (p,3p+2n) ¢1Co, représentée par nos données.

6.4.5 ®0CuetCu
Les isotopes 60 et 64 du Cuivre ont également été étudiés.
0Cu Comme déja expliqué dans la partie Nickel, la courte période du ®°Cu, 23.7 min,

complique sa mesure. Nous avons cependant pu obtenir des valeurs de sections efficaces,
FIG. Nous retrouvons ’accord avec les résultats de Mills et al. [76] ainsi qu’avec
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FIGURE 6.18 - Sections efficaces de la réaction ™Cu (p,X) 60Cy.

Yashima et al. [79] sur toute la gamme en énergie. Nous observons que les valeurs obtenues
par Gruetter et al. [75] sont légerement inférieures aux ndtres au niveau du maximum local,
situé autour de 55 MeV.

64Cu Dans le cas du ®*Cu la faible intensité, 0.47 %, de sa raie unique a 1345.77 keV rend
sa détection plus complexe. Cette raie lui étant propre, nous ne rencontrons pas de
probleme d’interférences. Aussi avons nous pu extraire les sections efficaces pour la
réaction "Cu (p, X) *4Cu, présentées figure Comme pour le ®!Cu, nos résultats sont
cohérents avec ceux de Gruetter ef al. [75], Mills et al. [76] et Michel et al. [42].

6.4.6 %Zn

La période courte du %3Zn, 38.47 min, permet d’obtenir une statistique suffisante pour ses
deux raies -y, malgré des intensités d’émissions relativement basses, 8.2 % a 669.92keV et
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FIGURE 6.19 - Sections efficaces de la réaction ™'Cu (p,X) %4Cu.

6.5 % & 962.06 keV. Ce compromis autorise la mesure des sections efficaces de la réaction
natCy (p,X) %Zn, présentées figure L’accord avec Gruetter et al. [75] et Mills et al. [76]
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FIGURE 6.20 - Sections efficaces de la réaction "'Cu (p,X) 037n.

ainsi qu’avec Yoshizawa et al. [80] est bon. Les valeurs présentées par Aleksandrov
et al. [72] sont aussi en accord sur cette gamme d’énergie allant de 35MeV a 70 MeV.
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6.5 Bilan sur les données obtenues et comparaisons réalisées.

L'analyse de ces moniteurs nous a permis d’en extraire les sections efficaces de 17 nouvelles
réactions. Elles sont répertoriées dans les tableaux de I'annexe [Bl Dans certains cas, nos
résultats completent les données déja existantes sur des domaines non couverts en énergie :
natCy (p,X) 61Co. Pour d’autres, ils constituent les premieres valeurs publiées :

natNi (p, X) *2Fe ou "N (p, X) ¢1Co. L'étude de ces réactions n’étant pas le but principal de
ce travail, les contraintes de mesures pour les feuilles cibles ont parfois limité notre capacité
a récupérer toutes les données liées aux isotopes a vies courtes : comme le ¥?Cr dans le
Nickel ou le ®°Cu dans le Nickel et le Cuivre.

Toutefois, les données que nous obtenons sont en accord avec celles déja présentes dans la
littérature. Seuls certains points de la réaction "Ni (p,X) >>Co présentent des divergences
que nous n’avons pas su expliquer. Comme pour l'étude autour du #/Sc, ces accords avec
de précédents résultats nous conduisent penser que la procédure d’analyse que nous avons
développée, dans ce travail, est pertinente.

Ces nouveaux points que nous présentons seront incorporés dans l'étude comparative avec
les modeéles théoriques.






Chapitre

Comparaisons avec les modeles
théoriques

7.1 Introduction

Des comparaisons systématiques avec les données obtenues par d’autres équipes ont
toujours, exceptés les cas olt nous étions les premiers a établir des valeurs sections efficaces,
été menées. De plus, nous avons souhaité confronter nos résultats aux prédictions des
modeles. Plusieurs codes — TALYS, ALICE-IPPE [81]], EMPIRE [82], FLUKA [83] ... -
permettent d’établir ces sections efficaces en faisant appel a différents modeles théoriques.
Nous avons privilégié l'utilisation de TALYS pour réaliser ces comparaisons. Sa facilité
d’acces, la simplicité de mise en place et le fait que ce code ait déja été utilisé au sein du
laboratoire [84] motivent ce choix.

7.2 Présentation du code TALYS

TALYS [85] est un logiciel pour la simulation de réactions nucléaires. Il permet de simuler
les réactions induites par des projectiles légers — neutrons, v, protons, deutons, tritons, >He
et & — sur tous les noyaux cibles plus lourds que le Carbone. La gamme des énergies
accessibles se situe de 1keV, plage des résonances non résolues, a 200 MeV. TALYS integre
de nombreux modeles théoriques. Ils lui permettent de prendre en compte I’ensemble des
phénomeénes physiques présents dans la gamme couverte en énergie. Il est donc possible
d’analyser ou de prévoir le comportement de nombreuses observables, comme les sections
efficaces doublement différentielles en énergie et en angles [40] ou, comme dans ce travail
de these, la production de noyaux résiduels. TALYS est né de la collaboration entre le

NRG [86] de Petten, Pays-Bas, et le CEA de Bruyeres-le-Chatel, France. Il s’est intéressé
dans un premier temps aux basses énergies, inférieures a 20 MeV, puis a été étendu, début
des années 2000, jusqu’a 200 MeV.

L’architecture du code TALYS et les principaux modeles qui le composent sont présentés
sur la figure

Nous y retrouvons les grandes familles de mécanismes réactionnels a 1’ceuvre aux énergies
intermédiaires. Par une description précise incorporant les derniéres paramétrisations du
modeéle optique — Spherical OM — le code détermine les contributions élastiques et
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FIGURE 7.1 - Architecture de TALYS et principaux modeles nucléaires intervenants [87].

inélastiques décrivant les réactions directes — Direct reaction. En outre, le modéle integre les
effets collectifs pouvant étre présents dans les noyaux comme les effets rotationnels ou
vibrationnels — Rotational, Vibrational CC. Il permet également une approche statistique de
la décroissance des noyaux chauds ayant une énergie d’excitation — Compound. Les
phénomenes de fission nucléaire — Fission competition — ainsi que la production de photons —
y-ray emission — sont intégrés dans cette description de la décroissance. Aux énergies
voisines de I’énergie de Fermi, les effets de pré-équilibre commencent a poindre et ils
doivent étre pris en charge explicitement, notamment via le modele d’exciton — Exciton
model — et des émissions multiples — Multiple emission.

De maniere a avoir une description la plus correcte possible des noyaux, les données
nucléaires sont extraites des bases de données de I'AEA et plusieurs modeles d’évolution
des densités de niveaux sont disponibles, qu’ils soient phénoménologiques ou
microscopiques.

L'ensemble des informations intervenant dans le calcul pourrait rendre 1"utilisation du code
complexe. Il n’en est rien. Une série de parametres par défaut établie par les concepteurs
limite au strict minimum les données a fournir par l'utilisateur en voie d’entrée — Input. Le
projectile, son énergie et la cible suffisent a TALYS pour effectuer ses prédictions. Se
familiariser avec le code en devient aisé. Il est néanmoins possible de modifier la majeure
partie des parametres pour une utilisation plus experte du programme. Les valeurs par
défaut des parametres ont été testées par une série de comparaisons avec les bases de
données portant essentiellement sur les réactions induites par des neutrons [88].
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Enfin, un manuel de 'utilisateur complet et détaillé est disponible.

7.3 Mise en place de la méthode

7.3.1 Phénomeéne de filiation

Nous I'avons vu dans les chapitres [ et[6| qu’il est possible pour un élément créé lors d’une
irradiation, de faire sa décroissance sur un deuxieéme élément d’intérét. C’est le cas
notamment pour les couples #™Sc /448Sc ou °’Ni/>’Co. Quand la correction est possible,
nous sommes capables de différencier chacune des contributions et ainsi d’obtenir les
sections efficaces de réaction propres au #48Sc ou au ¥’Co. Cependant il existe des cas ot1 la
différenciation est impossible, comme le couple **Ti/#3Sc. Le #3Ti est susceptible d’étre créé
lors de l'irradiation de Titane naturel, mais sa période de 503 ms le rend totalement
indétectable par nos mesures. Son mode unique de décroissance par capture électronique le
fait tomber sur le #3Sc dans 100 % des cas. Durant nos mesures, nous avons acces
uniquement a la somme des deux contributions, réaction directe et décroissance du 48T,
pour le calcul de la section efficace de la réaction ™Ti (p,X) *3Sc. Les énergies seuils de
création du #*Ti étant cependant assez élevées, I’ouverture de la réaction majoritaire

Ti (p, p+5n) *3Ti se fait a 60.8 MeV, nous considérons son impact comme faible dans nos
calculs d’ajustement. Les comparaisons se font donc entre les prédictions de création de
#3Sc du code TALYS et nos mesures pour la réaction ™Ti (p, X) 43Sc.

7.3.2 Premiéres comparaisons

Nous avons comparé les prévisions du code TALYS aux données expérimentales extraites
de nos mesures. Pour ce faire, nous simulons dans TALYS, en utilisant les parametres par
défaut, I'irradiation d"une cible de Titane par des protons, dans la gamme d’énergie
[0MeV; 80 MeV]. Le code TALYS integre la composition du Titane naturel suivante : #°Ti
8.25 %, *Ti 7.44 %, *¥Ti 73.72 %, **Ti 5.41 %, *°Ti 5.18 %. Les différences avec celle fournie
par Goodfellow pour nos feuilles, chapitre [, sont négligeables. Aussi avons nous choisi de
garder la composition par défaut de TALYS pour nos simulations.

Nous obtenons en sortie les valeurs de sections efficaces théoriques pour I’ensemble des
noyaux résiduels créés au cours de l'irradiation. Les premieres confrontations, réalisées
avec les parametres de TALYS par défaut, sont mitigées. Nous présentons ci-dessous les
résultats concernant trois des réactions de production étudiées.

Pour le ¥V nous trouvons un bon accord entre résultats expérimentaux et prédictions de
TALYS FIG. Comme mentionné dans le tableau ce sont des réactions de type (p, xn)
qui permettent sa création. Leurs seuils en énergie sont bas, ce qui les rend facilement
réalisables et elles ont ainsi été étudiées depuis de nombreuses annéesff] Aussi les
mécanismes entourant ces réactions sont connus et les modeles parviennent a décrire de
facon précise ce type de réactions.

Dans les cas de réactions plus complexes, comme naty (p,X) 2K FIG. et MtTj (p,X) 475,
FIG. l’écart observé est important. Nous remarquons cependant que TALYS reproduit
bien les variations de forme des sections efficaces. Cela indique que le code gere
correctement I’'ouverture des différentes voies de réactions.

a. De plus, les émissions neutroniques ont fait 'objet de beaucoup d’études, notamment pour la physique
des réacteurs.



120

Chapitre 7 : Comparaisons avec les modéles théoriques

400

Section efficace (mb)

200

100

+ 1971.R.L.Brodzinski+

+1975.J.N.Barrandon+

4 1978.R.Michel+

4 1980.R.Michel+
1983.R.Michel+

C 1984 K Abe+

%+ 1990.D.Fink+

¢ 1991.P.Jung+

v 1993.P.Kopecky+
1997 .R.Michel+

* 2001.F.Szelecsenyi+

- 2002.S.Takacs+

+ 2009.M.U.Khandaker+

¥ 2011.E.Garrido+

— TALYS def.

80
Energie (MeV)

FIGURE 7.2 - Comparaison entre les prédictions théoriques par défaut du code TALYS et les données

expérimentales pour la réaction "Ti (p,X) 48V.

’.g 1
TS’ 7 1983.R.Michel+
[u]
Q J
% s  *2011EGarrido+
c
il
2 —TALYS def. +
w 5+
4 - + +
3 ﬂ;
*] {
1 —
¥
0 T T T T T T T T
0 10 20 30 40 50 60 70 80

Energie (MeV)
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Cette particularité nous permet d’ailleurs de revenir sur un point évoqué chapitre 4 Dans

le cas du #*Sc nous observions les bosses caractéristiques des voies de réactions. TALYS

faisant la distinction des contributions pour chaque isotope de la cible, ici

46,47,48,49,50 Ti
4

nous pouvons regarder plus en détail chacune d’elles, comme présenté figure

Nous retrouvons bien en premier lieu I’ouverture d’une voie sur le *Ti — °Ti (p, &) *3Sc -
puis sur le “/Ti - /Ti (p,a+n) 43Sc — et sur le ®®Ti — ¥Ti (p,a+2n) #*Sc. L'évolution en forme
des sections efficaces est bien décrite par TALYS, mais ici encore nous remarquons un écart
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important avec les données expérimentales.

Ces trois derniers exemples concernant le 42K et les 4*4”Sc FiG. et[7.4] montrent bien
que I'amplitude est mal estimée, tantot trop faible FIG. [7.3|ou trop forte FIG. Pour
aller plus avant dans la comparaison des données avec le calcul, il est nécessaire
d’intervenir plus dans le code et notamment d’agir sur certains parametres comme le
préconisent les concepteurs de TALYS [87] .
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7.3.3 Ajustement des prévisions de TALYS

Il nous est permis d’adapter un bon nombre des parameétres d’entrée, données en Input.
Ces changements entrainent une réorganisation du mode de calcul et donc une évolution
des prédictions. Un premier travail consiste a identifier les parametres d’intérét.

Nous nous sommes attardés sur quatre d’entre eux qui ont déja fait I’'objet d’études lors
d’une expérience précédente [89]. Il s’agit du MoConstant, qui gouverne les émissions de
particules résiduelles dans le modele du pré-équilibre. S’éloigner en masse des noyaux
cibles revient a nécessiter 1'éjection de particules secondaires plus nombreuses. Bien décrire
ces émissions est nécessaire pour nous qui travaillons avec des isotopes du Potassium de
Z = 19 obtenus a partir de cibles en Titane de Z = 22.

Les trois autres parametres sont les avadjust, avdadjust et rvadjust qui touchent au modele
optique sphérique. Comme précisé, c’est principalement I'amplitude des prédictions de
TALYS qui pose probléme. En jouant sur ces parametres, nous espérons faire varier ces
amplitudes afin de se rapprocher au mieux des résultats expérimentaux.

Les plages de variations, suggérées par les concepteurs du code, sont importantes, de
[0.;100.] pour le MyConstant et de [0.5;2.] pour les trois autres. Par défaut, leurs valeurs
sont toutes fixées a 1 [87]].

7.3.4 Optimisation par la méthode des moindres carrés

Nous avons développé un programme qui, faisant varier ces parametres indépendamment
les uns des autres, nous permet d’obtenir les prédictions théoriques de TALYS suivant
chaque combinaison possible.

Pour une réaction donnée, une comparaison entre ces valeurs de sortie et celles obtenues
expérimentalement est réalisée par I'intermédiaire d"un calcul du 2. A I’énergie de chaque
point expérimental x;, avec son incertitude associée dx;, correspond une section efficace
théorique O;. La quantité x? est définie comme suit :

2 Oi — X 2
e=2(%7) 7
Sommer sur l’ensemble des points expérimentaux nous permet d’obtenir une valeur de x>
associée a un jeu de parametres et a une réaction. Le programme détermine pour quelle
combinaison ce x? est minimal, et ainsi identifie la combinaison qui améne au meilleur
accord entre les prédictions de TALYS et les données expérimentales.

Ce calcul a été réalisé a partir de 'ensemble des données présentées dans les chapitres
précédents incluant nos résultats. Ont été exclus celles présentant des divergences avec les
autres données, comme la contribution de Michel et al. [49] pour la réaction "Ti (p, X) 475¢,

7.3.5 Evolution des parametres

Les plages de variations des parametres peuvent étre relativement étendues : [0.;100.] pour
le M2Constant. Jouer sur plusieurs parametres entraine un nombre d’arrangements
possibles tres important. Afin de limiter les calculs nous avons tenté d’identifier les zones
d’intéréts, x> minimal, pour chacun des paramétres. Dans ce but nous les avons fait varier
un par un, laissant les valeurs par défaut des autres parameétres.
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FIGURE 7.6 - Evolution de la valeur du x? suivant la valeur du rvadjust pour la réaction
natTj (p,X) 46Sc.

A titre d’exemple, deux cents valeurs du rvadjust de [0.5;2.] ont été testées pour obtenir la
courbe présentée figure Elle nous montre que pour des valeurs comprises entre 0.5 et
1.3, les prédictions de TALYS sont relativement semblables. C’est également dans cet
intervalle qu’elles sont les plus proches des données expérimentales.

Réaliser cette étude sur tous les isotopes nous permet de définir les zones de variations
d’intéréts pour chacun des parametres. Au final, les intervalles ont été restreints aux

valeurs suivantes :
- M,Constant = {0.75,0.85,0.9,0.95,1.0,1.1,1.25,1.5,2.0,2.5,3.0,5.0} ;
- avadjust, avdadjust et roadjust = {0.7,0.8,0.9,1.0,1.15,1.3}.

Pour réduire les temps de calculs, nous ne simulons avec TALYS que les données de
sections efficaces par pas de 2MeV ; leur comportement lentement variable sur notre
gamme d’énergie le justifie.

A titre d’information, la simulation d’une seule combinaison de parametres nécessite
25min de temps de calcul. Les 2592 jeux différents, issus des arrangements suivant les
valeurs précédemment citées, représentent donc 45 jours de temps de calcul. Notre
programme nous permet de répartir toutes ces simulations simultanément sur les 20
canaux alloués a chaque utilisateur de notre ferme de calcul.

Une interpolation des résultats du code par fonctions Splines cubiques naturelles est alors
effectuée pour couvrir tout le domaine de [0 MeV; 80 MeV]. De plus, cela nous permet
d’obtenir des valeurs d’énergies tres proches de celles des données expérimentalesﬁ
L'utilisation des Splines permet d’assurer la continuité de la courbe ainsi que de ses
dérivées premieres et secondes, cf. chapitre

b. La discrétisation dans le calcul de l'interpolation est fixée a 1000, ce qui correspond a un pas de 0.08 MeV
en énergie.
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7.4 Premiers résultats

Nous avons exclu des comparaisons les réactions "Ti (p,X) 4! Ar et "Ti (p, X) *°Ti.
Comme précisé dans le chapitre 4} les conditions de mesures pour ces sections efficaces ne
sont pas optimales. De plus, nos mesures sont les seules publiées a ce jour, ce qui limite la
portée de la comparaison avec les prédictions de TALYS.

Une fois obtenu les prédictions de TALYS pour chacune des 2592 combinaisons
précédemment définies, notre programme effectue deux minimalisations de x? différentes.
La premiere traite indépendamment chaque isotope. La seconde globalise le x* a
I'ensemble des isotopes, dans ce cas il s’agit de la cohérence globale des parameétres. Les
premiéres comparaisons réalisées ont abouti aux résultats présentés dans le tableau[7.1]

Déf. #2K BK Bge #H8ge Hmge 46G. 4G. 48g. Yy Global
M>Constant 1.0 0.85 0.75 090 150 1.00 200 150 125 090 1.50

avadjust 1.0 130 115 1.00 115 1.00 100 1.00 1.00 0.80 1.15
avdadjust 1.0 130 130 130 100 115 080 0.80 0.80 0.90 0.80
rvadjust 1.0 115 115 130 080 115 115 090 1.00 1.30 0.90

TABLEAU 7.1 - Inventaire des parametres permettant le meilleur ajustement entre données expérimen-
tales et valeurs de TALYS pour chacun des isotopes.

Les nouvelles prédictions se rapprochent fortement des valeurs expérimentales, comme en
témoignent les cas des réactions "Ti (p,X) K Fic. natTy (p,X) 4Sc FIG. et
natTy (p, X) 48V FiG. L’amplitude est cette fois beaucoup mieux évaluée.
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FIGURE 7.7 - Comparaison entre les prédictions théoriques par défaut, trait plein, et optimisées,
pointillés, du code TALYS et les données expérimentales pour la réaction "Ti (p,X) 42K.

Cependant, nous constatons que les valeurs des parametres obtenues sont différentes, et
aucun comportement d’ensemble ne nous apparait. Elles ne semblent pas suivre
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FIGURE 7.8 - Comparaison entre les prédictions théoriques par défaut, trait plein, et optimisées,
pointillés, du code TALYS et les données expérimentales pour la réaction "Ti (p,X) 4’ Sc.
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FIGURE 7.9 - Comparaison entre les prédictions théoriques par défaut, trait plein, et optimisées,
pointillés, du code TALYS et les données expérimentales pour la réaction "Ti (p,X) 48V.

d’évolutions propres aux isotopes, isobares ou isotones. De plus, les jeux, bien que proches
en valeurs, ne conviennent pas d'une réaction a I'autre. Si nous reprenons les deux cas
précédents, le jeu optimal pour la réaction "Ti (p,X) ¥/Sc appliqué aux prédictions de
sections efficaces de ™Ti (p,X) ##™Sc conduisent & une importante divergence d’amplitude
a basse énergie FIG.[7.10

Cette combinaison pour la cohérence globale permet aux prédictions d’étre plus proches
des valeurs expérimentales que dans le cas par défaut FIG. Les prédictions issues de la
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FIGURE 7.10 - Comparaison entre les prédictions théoriques du code TALYS optimisées, pointil-
16s, pour la réaction ™*Ti (p,X) *MSc et celles issues du jeu de parameétre optimal de la réaction

Aty (p,X) 47Sc, trait plein.
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FIGURE 7.11 - Comparaison entre les prédictions théoriques par défaut, trait plein, du code TALYS,
celles optimisées, petits pointillés, pour la réaction "Ti (p,X) #’Sc et dans le cas global, grands pointil-

Iés.

combinaison optimale pour la réaction restent en meilleur accord.
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7.5 Nouveaux parametres

Nous venons de voir qu'une méme combinaison conduisait a des différences d’accord de
prédiction d"un isotope sur 'autre FIG. Cela suggeére que nous devons examiner
I'incidence d’autres parametres du code prenant en compte les spécificités de chaque
noyau. Afin d’explorer cette voie et d’obtenir des informations, nous avons pris contact
avec l'équipe de développement de TALYS. Celle-ci s’est montrée tres intéressée par notre
travail et nous a suggéré d’examiner 'influence du parametre Idmodel qui fixe le modele
décrivant les densités de niveaux des éléments [87]. Cinq modeles différents sont
implémentés dans le code :

1. — Température constante + modele du gaz de Fermi.

2. —Modele back-shifted du gaz de Fermi.

3. —Modele superfluide généralisé.

4. — Densités de niveau microscopique de la table de Goriely.
5. — Densités de niveau microscopique de la table de Hilaire.

Nous avons donc relancé nos simulations sur les mémes intervalles pour les premiers
parameétres en testant ce Idmodel sur les quatre nouvelles valeurs. Cela a conduit aux
résultats présentés dans le tableau TAB. Nous remarquons que le /dmodel permettant la

Déf. 2K BK g H8ge 4mge 460G 47ge 48G. By Global

Idmodel 1 4 2 2 5 3 1 1 5 1 1

M,Constant 1.0 095 125 090 3.00 200 200 150 200 090 1.50
avadjust 1.0 115 100 130 1.00 080 1.00 1.00 1.00 0.80 1.15
avdadjust 1.0 090 1.00 130 130 080 080 0.80 1.30 0.90 0.80
rvadjust 1.0 130 115 1.15 080 100 115 090 1.00 1.30 0.90

TABLEAU 7.2 - Inventaire des parametres permettant le meilleur rapprochement entre les données de
TALYS et expérimentales pour chacun des isotopes avec prise en compte du modele de densité de
niveaux.

meilleure cohérence sur tous les isotopes étant le 1, les parametres globaux restent les
mémes.

Nous remarquons que pour le K, un modele de densité de niveaux différents de celui par
défaut fait partie du jeu de parametres permettant les prédictions les plus proches de
'expérience. Les valeurs des autres parametres, M,Constant, avadjust, avdadjust et
rvadjust, ont également changé TAB. Elles sont passées, respectivement de 0.85 a4 0.95,
1.3021.15,1.30 2 0.90 et de 1.15 4 1.30. La courbe [7.12) représente les prédictions associées a
ces deux jeux de parametres. Malgré des parameétres tous différents, les deux prédictions
sont trés proches. La minimalisation du x? nous livre un résultat purement mathématique,
a savoir le jeu pour lequel ce x? est minimal. Nous remarquons cependant que rien ne
permet de privilégier d'un point de vue physique, l'une ou I’autre des deux prédictions de

la figure

c. Par défaut c’est le modele 1 qui est utilisé.
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FIGURE 7.12 - Comparaison entre les prédictions théoriques du code TALYS pour les jeux de
parametres optimisés dans les cas du Idmodel 1, grands pointillés, et 4, petits pointillés, pour la réac-
tion MTi (p,X) *2K et dans le cas global.

7.6 Bilan des comparaisons dans le cas du Titane

Les comparaisons que nous avons effectuées avec le code TALYS montrent une variation
importante des prédictions d’un isotope a I'autre. La description de la forme des sections
efficaces est correctement simulée par le code mais pas leurs amplitudes. Il est possible
d’améliorer ’accord entre les prévisions de TALYS et les données expérimentales en faisant
évoluer un certain nombre de parametres. Ce faisant, nous avons été capable d’extraire la
combinaison, des parametres étudiés, permettant la meilleure cohérence sur tous les
isotopes produits lors de nos irradiations de Titane.

Nous souhaitons, par la suite, étudier le comportement des prédictions de TALYS suivant
ces mémes parametres pour les autres isotopes intervenant dans notre travail : le 7Cu et les
réactions des moniteurs.

7.7 Etude des réactions issues des moniteurs et du %8Zn

7.7.1 Comparaison suivant la cohérence globale du Titane

Nous avons extrait les sections efficaces de dix-sept réactions dans les moniteurs, huit pour
le Cuivre, neuf pour le Nickel, et trois dans le 687n. Avant de réaliser une minimalisation
du x? pour chacune de ces réactions, nous avons souhaité comparer les résultats fournis
avec les parameétres par défaut, et avec ceux permettant la meilleure cohérence globale
pour les réactions dans le Titane. Les valeurs des parametres de ces deux jeux sont
rappelées tableau

Toutes les courbes ne sont pas présentées, mais nous remarquons que dans I'ensemble, les
parametres globaux amenent de meilleures prédictions que ceux par défaut. C’est
notamment le cas pour les réactions "Ni (p, X) >*™*8Mn, FIG. et "N (p,X) >N,
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Jeux de parametres Idmodel MjyConstant avadjust avdadjust rvadjust

Défaut 1 1.00 1.00 1.00 1.00
Cohérence globale 1 1.50 1.15 0.80 0.90

TABLEAU 7.3 - Parametres utilisés dans la configuration par défaut de TALYS ainsi que ceux permet-
tant la meilleure cohérence globale pour les réactions issues du Titane.

FIG. ot 'accord avec I'expérience est bon.
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FIGURE 7.13 - Comparaison entre les prédictions théoriques du code TALYS pour les jeux de
parametres optimisés dans les cas des réactions issues du Titane, grands pointillés, et par défaut,
trait plein, pour la réaction ™Ni (p,X) 52m+g\n.

Nous retrouvons également un bon accord pour les prédictions concernant la réaction
%8Zn (p,2p) Cu, FiG.[7.15]

Dans le cas des réactions issues des moniteurs de Cuivre, les résultats des comparaisons
sont plus mitigés. Pour aucune des sections efficaces étudiées ne se dégage de bon accord
avec les prédictions faisant appel au parametre global. La réaction "Cu (p,X) *’Ni,

FIG. est celle pour laquelle I'accord avec I’expérience est le meilleur. Notons que
I'amplitude est mal évaluée et que ces prédictions sont perfectibles.

Il existe des cas pour lesquels les parametres par défaut amenent de meilleures prédictions,
comme pour la réaction "Ni (p,X) >*Co, FIG. Avec les parametres de la cohérence
globale, TALYS surestime 'amplitude des maximums locaux. Elle est mieux évaluée dans
l'utilisation par défaut du code.

Nous remarquons également que pour certaines réactions, les prédictions fournies par
TALYS divergent des résultats expérimentaux, et ce pour les deux jeux de parametres
utilisés. C’est le cas de la réaction ™Ni (p,X) **Mn, FIG.

Dans les deux cas, parametres par défaut et global, les prédictions sont proches, et leur
amplitude mal évaluée par rapport aux données expérimentales.
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FIGURE 7.14 - Comparaison entre les prédictions théoriques du code TALYS pour les jeux de
parametres optimisés dans les cas des réactions issues du Titane, grands pointillés, et par défaut,
trait plein, pour la réaction "Ni (p,X) >/ Ni.

18

16

14

12

10

1955.B.L.Cohen+
1964.D.L.Morrison+
1970.T.Mcgee+
1991.V.N.Levkovskij+
2002.T.Stoll+
£ 2009.F.Szelecsenyi+
¥ 2011.E.Garrido+
— TALYS def.
—- TALYS opt. all

« + O =

(=)

10 20 60 70 Bb
Energie (MeV)

FIGURE 7.15 - Comparaison entre les prédictions théoriques du code TALYS pour les jeux de
parametres optimisés dans les cas des réactions issues du Titane, grands pointillés, et par défaut,
trait plein, pour la réaction ®8Zn (p,2p) ®’Cu.

7.8 Perspectives pour ce travail d’ajustement de parametres

Nous remarquons donc une grande variabilité dans les accords entre les prédictions du
code par défaut et I'expérience. Ces valeurs par défaut ont été établies de telle sorte que les
prédictions soient les plus cohérentes possibles sur toute la gamme en énergie , de 1keV a

200 MeV, et en masse, les noyaux de masse atomique supérieure au Carbone, couvertes par
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FIGURE 7.16 - Comparaison entre les prédictions théoriques du code TALYS pour les jeux de
parametres optimisés dans les cas des réactions issues du Titane, grands pointillés, et par défaut,
trait plein, pour la réaction "Cu (p,X) 57Ni.
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FIGURE 7.17 - Comparaison entre les prédictions théoriques du code TALYS pour les jeux de
parametres optimisés dans les cas des réactions issues du Titane, grands pointillés, et par défaut,
trait plein, pour la réaction "Ni (p,X) %Co.

TALYS. Durant ce travail nous nous sommes cantonnés a une zone en énergie comprise
entre 5MeV et 70 MeV, et a des intervalles des masses restreints, 42<A<68. Nous avons été
capables de contraindre ces prédictions et d’obtenir une meilleure cohérence avec les
résultats expérimentaux. Pour cela nous avons fait évoluer les valeurs de certains
parametres. Nous pouvons supposer que ces valeurs de parametres sont plus judicieuses
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FIGURE 7.18 - Comparaison entre les prédictions théoriques du code TALYS pour les jeux de
parametres optimisés dans les cas des réactions issues du Titane, grands pointillés, et par défaut,
trait plein, pour la réaction "Ni (p,X) 5°Mn.

pour nos gammes d’intérét en énergie et masse.

Ce travail d’ajustement constitue une premiere approche. Une étude de la qualité des
prédictions est a effectuer. Comme nous 1’avons vu, figure des combinaisons de
valeurs de parametres différentes amenent a des prédictions tres proches. Il serait
intéressant de pouvoir obtenir les intervalles d’évolution des parametres pour lesquelles
les résultats fournis par TALYS sont équivalents. Nous pourrons également établir sur quels
nouveaux parametres il est pertinent de travailler.

Une étude sur des gammes de masses atomiques différentes est également possible, les
caractéristiques d’ARRONAX ne permettant pas de s’étendre en énergie.

Enfin, des comparaisons avec les prédictions d’autres code de calcul, comme ALICE-IPPE et
sa derniere version ALICEyg0, ainsi qu'avec EMPIRE, doivent étre effectuées. A notre
demande FM. NortierE] les a réalisées pour les réactions natTy (p,X) 475¢, figure et
87Zn (p,2p) ¢ Cu, figure

Les prédictions de ces trois nouveaux codes sont celles obtenues en utilisant les valeurs par
défaut. Comme pour TALYS, ils décrivent correctement les variations des sections efficaces.
Dans les deux cas nous remarquons cependant que ALICE-IPPE évalue mieux les
amplitudes que ALICEyp19, ou EMPIRE pour le ®’Cu. Ce code ALICE-IPPE est plus ancien
ainsi des travaux d’optimisations ont déja pu étre menés. Cela lui permet donc de fournir
des prédictions plus proches de I'expérience que les deux autres.

C’est ce genre de travail d’optimisation que nous souhaitons poursuivre en collaboration
avec I’équipe travaillant sur TALYS. En effet la démarche "en aveugle" que nous venons
d’exposer présente des limites évidentes. Dans un code offrant de si nombreux parameétres
ajustables, il est aisé de trouver des combinaisons qui, mathématiquement, permettent de

d. C-ITIAC : Inorganic Isotope & Actinide Chemistry, Los Alamos National Laboratory
f. Ces calculs ont été réalisés par Roberto Capote-Noy.
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FIGURE 7.19 - Comparaison entre les prédictions théoriques du code TALYS pour le jeux de parametres
optimisé au cas du #/Sc, et les prédictions par défaut des codes ALICE-IPPE et ALICEyo pour la

réaction ™Ti (p,X) 4/Sc.
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FIGURE 7.20 - Comparaison entre les prédictions théoriques du code TALYS pour le jeux de parametres
optimisé pour la cohérence global du Titane, et les prédictions par défaut des codes EMPIREH ALICE-

IPPE et ALICEp0; pour la réaction "Ti (p,X) 47Sc.

suivre au plus pres les résultats des mesures. La question qui se pose est celle de la
pertinence et de la justification des parametres choisis, notamment en fonction des types de

réactions étudiés.

A ce stade, la collaboration avec des théoriciens possédant une bonne maitrise des modéles

et du code est indispensable.






Conclusion

Ce travail de these a porté sur I'optimisation de la production de radio-isotopes. Il s’est
effectué dans le cadre de la mise en route de 1’accélérateur ARRONAX. Un des objectifs de
ce cyclotron est la production de radio-isotopes innovants pour des applications médicales.
Nous avons ainsi mis en place un code de calcul qui faisant intervenir tous les parametres
d’une irradiation, nous permet d’anticiper les taux de productions d"un isotope. Nous
sommes donc capables de définir, préalablement aux irradiations, les conditions assurant la
production optimale d"un élément. Elles tiennent compte des quantités de I'isotope
d’intérét générées, mais également de celles des contaminants créés lors de l'irradiation.
Les propriétés chimiques étant identiques pour deux isotopes d’'un méme élément, leur
séparation est impossible. Minimiser cette contamination est essentielle dans le cadre d"une
utilisation médicale. Développer ce code nous a permis de mettre en évidence I'importance
d’une bonne connaissance des sections efficaces de réaction.

Parmi les radio-isotopes intéressant le monde de la médecine nucléaire, certains
demandent 'utilisation de faisceaux a haute énergie, au dela de 40 MeV, comme le
Scandium 47 ou le Cuivre 67. Sur cette gamme en énergie, les données nucléaires sont peu
nombreuses et manquent parfois de précision.

Nous avons donc développé et mis en ceuvre un dispositif expérimental permettant la
mesure des sections efficaces de production. Il fait appel a la technique des Stacked-foils.
Avec cette méthode, il est possible d’obtenir la distribution en énergie des sections
efficaces, pour chacun des noyaux résiduels créés lors des interactions entre la cible et les
projectiles. Afin d’obtenir un bon suivi des énergies et flux au travers du stack, nous avons
pris le parti d’intercaler un moniteur, en Nickel ou Cuivre naturels, derriere chacune de nos
cibles. Cela nous a permis en outre d’obtenir de nouvelles informations sur les noyaux
créés dans ces moniteurs au cours des irradiations.

Au final, c’est un ensemble de quelques 40 sections efficaces de production qui a été
obtenu, au cours de deux séries d’expériences, sur une plage en énergie allant de 17MeV a
69 MeV. Notre premiere étude portait sur la production de #’Sc par irradiation de Titane
naturel avec des protons. La seconde, sur la production de ®’Cu par irradiation de cibles
enrichies en ®Zn également par des protons.

Les cibles en Titane naturel utilisées lors de notre premiere expérience provenaient du
commerce. Elles ne demandaient pas de traitement radiochimique supplémentaire. Les
séries de mesures associées a cette expérience ont amené a de tres bons résultats,
complétant parfois les bases de données a haute énergie. Nous avons également pu
améliorer la précision sur les sections efficaces de production du #Sc. Cela nous convainc
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du fait que nous avons développé une méthodologie de travail pertinente.

Dans le cas de la deuxieme expérience, nous avons été contraints de développer nos
propres cibles enrichies en ®Zn. Un protocole de séparation, indispensable a I'analyse des
résultats, a également d étre mis en place. Si ces deux étapes ont été maitrisées au cours
de cette these, des incohérences dans les résultats obtenus nous obligent & poursuivre cette
étude.

Grace a cet ensemble important de données, ainsi qu’a celles déja présentes dans la
littérature, nous avons cherché a contraindre les prédictions théoriques du code de calcul
TALYS. Il integre différents modéles nucléaires pour parvenir a une bonne description des
phénomenes présents dans la gamme d’énergie allant de 1keV a 200 MeV.

Nous avons ainsi extrait un ensemble de parameétres qui correctement modifiés permettent
un meilleur accord, entre les prédictions de TALYS et 1’expérience, que celui obtenu dans le
cas d’une utilisation de leurs valeurs par défaut. Notre étude s’est concentrée sur les plages
de masses atomiques et énergies couvertes par nos expériences.

Ce travail de these a permis de faire ressortir la nécessité de disposer d"un dispositif de
mesures de sections efficaces sur ARRONAX. Il nous permet de compléter les bases de
données concernant les isotopes d’intérét. Une bonne maitrise des codes de prédictions,
comme TALYS, est également nécessaire. Des échanges plus étroits avec les concepteurs de
ce code doivent étre développés.

Au niveau de la production, nous disposons, sur ARRONAX, de faisceaux de deutons a
haute énergie. Cela nous offre la possibilité d’explorer de nouvelles voies de réaction,
comme dans le cas de la production de ®*Cu. Des modes de production utilisant la voie
%4Ni (d,2n) %*Cu, contrairement a la voie **Ni (p,n) %4Cu généralement retenue pour les
accélérateurs de basses énergies, sont déja en place sur ARRONAX [90]. En terme de
rendements, les productions associées a cette voie sont compétitives. Il serait intéressant
d’explorer de telles voies alternatives quant a la production du Scandium 47 ou du Cuivre
67. L'ensemble des outils développés au cours de cette these, code de calcul de production,
dispositif de mesures de sections efficaces, le permettent. De plus, les nouvelles données
obtenues interviendront dans I'étude de 'influence des projectiles sur les prédictions de
TALYS.
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Annexe

Equation de production d’un
radio-isotope

Production d"un radio-isotope en cible épaisse

faisceau en entrée cible faisceau en sortie
dx
| | |
| | |
| | |
création de
$(0) L $(Xo)
> | o >
Emax : : : radio-éléments FEnin
| | |
| | |
Xo

FIGURE A.1 - Découpe d’une cible épaisse en cibles d’épaisseurs infinitésimales dx

L’atténuation d"un flux de particules dans une cible dx, issue de la découpe d’une cible
épaisse FIG.[A.T|est donnée par :

ap— 2 Nap-0 By,
A
ou
¢ : flux de particules oc(E) : section efficace a l’énergie E
A : masse atomique de la cible p : masse volumique de la cible

N4 : nombre d’Avogadro

Nous intégrons sur I'épaisseur totale X :

In 4)4)((}(()(3) = —ij /OXO o(E)dx

Nous connaissons ’évolution énergétique au sein de la cible
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¢(X0 _ NA Y Efin dx
1¢m N /

avec Ej, I'énergie du faisceau en entrée de cible Eyqx et Efjy, celle en sortie de cible Eyyp.

L’expression du flux devient donc :

(%) = 9(0)- exp (4L [ To(Eya )

Au premier ordre, nous considérons les interactions nucléaires comme faibles. L'argument
de I'exponentielle est petit ce qui permet le développement limité suivant :

Na-p [Enex dx () dE)

ﬂ‘llH

#(X0) = p(0) (1 -

Le nombre 1 de radionucléides formés correspond a la différence des flux entrant et sortant

NA p EWIIZX dx

mm

n=¢(0) - ¢(Xo) =

L’irradiation de la cible se fait sur une durée non négligeable. L'isotope produit étant un
élément instable, il faut tenir compte de sa décroissance radioactive en introduisant son
coefficient A. La variation de n est donnée par :

Er"ax
”CZI’Z— NAP/ dx E)iE—A-n

En tenant compte du fait qu’initialement les quantités de 1’isotope voulu sont nulles,
l'intégration conduit a :

. Enar
n(t) = 9O AL —exp™) [ o (E)aE

min

Nous nous intéressons a l'activité A, du radio-isotope :

N . _ Ef’”ﬂx 0— E
Ag = A-n(t) = ¢(0) ‘;1 p(l —exp M)/E ' dé/didE (2.1)






Annexe B

Valeurs de sections efficaces de
production

B.1 Sections efficaces issues du Titane

Energie Sections efficaces en millibarn(mb)
MeV 2K 8K 435¢ 44mg. #gge 485¢

68.67£0.15 5.65+0.73 0.69+0.17 10.80+1.12 18.10£1.79 35.40+3.34 1.1940.25
66.21+0.23 5.60+0.74 1.01£0.20 10.40+1.07 17.60+1.81 36.00+3.44 1.39+0.31
63.68+0.32 5.19+0.69 1.11£0.21 10.50£1.05 16.00+£1.68 32.30+3.06 1.7540.34
60.98£0.15 5.12+048 1.224+0.13 10.20+0.76  14.50£1.25 28.70£2.04 1.37+0.19
58.66+0.22 4.384+0.53 1.31+0.20 11.10£1.07 12.80£1.27 28.10+£2.54 1.36+0.25
56.28+0.28 3.70+0.47 1.38+0.19 11.80£1.10 12.00£1.27 26.10£2.33 1.50+0.24
53.82+0.33 2.50+0.37 1.40+0.22 11.60+£1.29 11.30£1.64 24.30+2.62 1.59+0.27
52.96+0.15 2.73+0.39 133+0.25 11.60£1.28 11.60£1.10 23.20+£2.10 1.89+0.31
51.28+0.40 1.52+0.23 1.1140.18 10.60£1.05 9.57£1.36 22.00£1.95 1.83+0.27
50.36+0.27 1.72+0.27 1.07+£0.22 12.30£1.27 11.40+1.10 21.70+£2.01 1.41+0.25
47.71£0.27 0.81+0.18 0.99+0.17 11.70£1.11 10.90£1.06 23.10+£2.12 1.73+0.28

44.89+0.32 0.57+0.12 11.30£1.23  9.92+£095 21.90+£2.02 0.87+0.19
43.32+0.36 0.73£0.14 13.404+1.27 11.40+1.12 24.70+£2.29 1.37£0.25
40.29+0.40 0.34+0.11 14.30+1.37 12.30£1.14 26.10+£2.43 1.35+0.26
37.09+0.46 12.20£1.18 13.40£1.39 29.30+2.72 1.37+0.28
34.95+0.10 479£046 14.50+1.06 33.00+2.13 0.66+0.16
33.10+0.20 4124035 17.00+1.14 39.80+2.59 0.56+0.14
31.19+0.16 3.11+0.34 15.10+1.20 43.704£2.85
27.17+0.21 3.72£0.37 11.60+0.95 38.90+£2.55
22.64+0.27 3.34+0.32  4.96+0.68 12.90+0.85
20.08+0.42 4.27+0.70 1.74+0.67  4.44+0.47
16.67+£0.16 4.63£0.41 1.36+0.15 5.67£0.40

TABLEAU B.1 - Sections efficaces obtenues dans le cas des irradiations du Titane pour les réactions
natTy (p,X) 42'43K/ 43,44m,44g,485c.
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Energie o(ub) Energie o(mb)
MeV Ay MeV BTy
68.67+0.15 96.70+31.10 60.97+0.15 51.10+16.70
66.21+0.23  97.804+29.20 58.66+0.22  72.90+19.20
60.98+0.15 58.204+10.60 56.28+0.28 51.80+17.40
52.96+0.15 26.30+ 7.42 53.824+0.33  82.40+18.50
51.2840.40 16.80+ 6.13 52.964+0.15 62.20+21.30
50.36+0.27 30.50+ 8.84 51.284+0.40 57.90+17.70

50.36+0.27 85.40+19.70
47.71£0.27  29.50+ 9.15
44.724+0.15 38.80+ 9.11

TABLEAU B.2 - Sections efficaces obtenues dans le cas des irradiations du Titane pour les réactions

natTi (p,X) 4 Ar, Ti.

Energie o(mb) Energie o(mb) Energie o(mb)

MeV 46Sc MeV 7S¢ MeV 8y
68.67+0.15 42.504+4.27 68.67+0.15 18.90+1.86 68.67+0.15 9.65+ 0.97
66.21+0.23  45.004+4.99 66.21+0.23  20.004+2.21 66.21+0.23 11.70+ 1.24
63.684+0.32  46.50+4.71 63.68+0.32 20.60+2.13 63.684+0.32 12.60+ 1.25
60.98+0.15 44.204+3.49 60.98+0.15 19.50+1.56 61.07+0.44 14.30+ 1.73
58.66+0.22  46.90+4.43 58.66+0.22  20.80+2.05 60.97+0.15 13.70+ 2.39
56.28+0.28 46.30+4.24 56.28+0.28  20.20+2.00 58.66+0.22 15.80+ 2.70
53.824+0.33  46.70+5.06 53.824+0.33  19.20+2.49 56.28+0.28 16.20+ 2.64
52.964+0.15 52.40+4.87 52.96+0.15 19.50+1.80 53.82+0.33 15.20+ 2.80
51.284+0.40 42.30+4.02 51.28+0.40 18.40+2.22 51.28+0.40 11.30+ 2.50
50.364+0.27 54.20+4.99 50.36+0.27 18.90+1.76 52.96+0.15 14.50+ 1.40
47.7140.27 54.10+5.03 47.71+£0.27 19.70+1.78 50.3640.27 1540+ 1.44
44.89+0.32  44.20+4.08 44.89+0.32 17.50+1.64 47.71+£0.27 18.60+ 1.75
43.324+0.36  49.70+4.53 43.32+0.36  19.10+1.77 44.894+0.32  20.40+ 1.89
40.2940.40 60.50+5.58 40.294+0.40 20.40+1.87 43.3240.36  37.30+ 3.39
37.09+0.46 56.40+5.24 37.09+0.46 21.304+2.02 40.29+0.40  34.30+ 3.15
34.9540.10 27.50+2.50 34.95+0.10 20.20+1.39 37.094+0.46  36.70+ 3.38
33.104+0.20 29.30+2.19 33.104+0.20 24.20+1.59 34.954+0.15  26.20+ 2.37
31.04+0.23 17.24+1.82 31.32+0.22  23.40+2.41 33.04+0.19  30.90+ 3.44
27.1740.21 8.58+1.15 27.32+40.29 18.50+1.97 31.044+0.23  41.50+ 4.01
22.644+0.27  5.68+0.88 22.81+0.37 10.70+£1.22 27.014+0.31 46.70+ 4.46
20.08+0.42  5.84+1.85 20.08+0.42 6.131+0.69 22454040  47.20+ 5.94
16.64+0.15  3.95+0.59 16.64+0.15  2.03+0.19 16.64+0.15 243.004+21.40

TABLEAU B.3 - Sections efficaces obtenues dans le cas des irradiations du Titane pour les réactions
natTy (plx) 46’47SC, 48V.
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B.2 Sections efficaces issues du Zinc 68

Energie Sections efficaces en millibarn(mb)

MeV 7Cu %6Ga ’Ga
68.66+0.14 10.334+ 0.90 15.04+ 1.49
64.32+0.21 7.29+ 0.66 14.91+ 140

60.95£0.14 10.056+1.14  36.75+ 3.81 54.10+ 5.60
57.24+0.22 13.11+1.49 5747+ 6.04 8294+ 8.71
52.9410.14 8.421+0.96 61.63+ 6.56 5525+ 5.86
51.00+0.14 7.67£0.87 5042+ 557  62.76E 6.93
48.76+0.23 7.36+0.83 68.77+ 7.29 69.75+ 7.36
46.92+0.23 6.70+0.76 69.98+ 7.41 70.15+ 7.43
42.76+0.15 156.50£16.62 108.26£11.50
39.40+0.24 187.21£16.73  108.69+ 9.32

TABLEAU B.4 - Sections efficaces obtenues dans le cas des irradiations du ®Zn pour les réactions
687n (p.2p) 67Cu, 68Zn (p,xn) 66,67Ga.
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B.3 Sections efficaces issues des moniteurs

B.3.1 Moniteurs de Nickel

Energie o(mb) Energie o(ub)

MeV OCr MeV 61Co
68.38+0.15 2.894+0.24 68.38+0.15 702.03+64.06
64.03+0.24 2.701+0.23 64.03+0.24 656.87+60.87
60.65+0.15 2.8740.25 60.65+0.15  728.92+73.07
56.93+0.24 2.1340.19 56.93+0.24 809.20£80.27
52.61+0.15 0.5540.05 52.61+0.15 705.21+73.46

TABLEAU B.5 - Sections efficaces obtenues dans les moniteurs en Nickel pour les réactions
natNi (p,X) #°Co, 1 Co.

Energie Sections efficaces en millibarn(mb)
MeV S2M+gMn >2Fe *°Ni >Ni

68.38+0.15 13.25+1.18 2.1940.25 6.82+0.59  59.18+5.22
64.03+0.24 13.63+1.18 2.34£0.21 6.88+0.60 57.29+5.03
60.62+0.11 20.39+1.51 2.80+0.21 7.74+£0.59 66.50+£4.61
58.16+0.24 21.954+2.37 2.64+0.24 7.924+0.86 70.68+7.78
56.93+0.24 25224241 2.67+0.25 9.22+1.09  9.224+1.09
55.66+£0.28 22.54+2.05 2.18+0.20 8.41£091 75.78+6.65
53.06+£0.33 18.73+1.71 1.59+0.15 9.33+£0.90 72.08+7.91
52.57+£0.11 17.31+£1.20 1.37+0.11 9.59+0.67 75.85+5.26
50.26£0.15 12.82+0.83 0.92+0.06  9.10+£0.60 76.37+6.66
49.81+0.24 11.79+1.22 0.75+0.08 10.38+1.07 76.12+7.82
47.55+0.23 8.44+0.72  0.53+0.05 9.741+0.81

46.97+0.28  4.74+0.51 0.22+0.03 10.07£1.03 72.16+7.41
44.73+0.28 3.98+0.36 0.17+0.02 8.02+0.67

44.01+0.33 1.55+0.16 0.05+£0.01 11.55+1.17 74.99+7.70
43.15+0.33 3.39£0.30 0.12+0.03 10.44+0.87

42.18+0.40 11.75+0.98  75.71£6.30
40.11+0.36 1.13+0.13 12.28+1.03
37.06+0.40 12.94+1.08
34.75+0.11 7.39+0.45
33.80+0.46 10.94£0.95
32.83+0.19 7.65+0.65
30.98+0.16 3.97+0.29
26.76+0.31 1.7540.22

TABLEAU B.6 - Sections efficaces obtenues dans les moniteurs en Nickel pour les réactions
natNJj (p,X) 52m+gMn/ 52Fe, 56’57Ni.
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Energie
MeV

o(mb)

55C0

50.23+0.23
47.55+0.28
44.73+0.33
43.15+0.36
40.11+0.40
37.06+0.46
33.80+0.56
34.75+0.15
31.11+0.22
27.08+0.29
22.54+0.37
19.77+0.42
16.67+0.49

31.90+2.63
26.30+£2.17
18.90+1.57
21.70£1.79
15.10+1.34
8.57+0.73
5.40£0.50
2.75+0.27
10.60+0.98
8.67£0.84
16.50+1.53
26.80+2.43
36.60+3.39

TABLEAU B.7 - Sections efficaces obtenues dans les moniteurs en Nickel pour la réaction

Energie
MeV

o(mb)

55CO

68.381+0.15
64.03+0.24
60.651+0.15
60.58+0.15
58.16+0.24
56.93+0.24
55.6610.28
53.06+0.33
52.61+0.15
52.534+0.15
50.46+0.40
49.81+£0.24
46.97+0.28
44.01+0.33
42.18+0.40
34.754+0.15
32.83+0.19
30.83+0.23
26.7610.31
22.16+0.40
16.38+0.15
13.62+0.23
10.35+0.28

28.20+2.45
28.00+2.42
35.20+3.06
36.60+3.76
40.20+3.47
41.70+3.79
41.60+3.58
39.40+3.39
38.90+3.59
37.40+3.82
34.50+2.95
33.20+3.37
24.00+2.44
16.10£1.63
11.30£1.00

3.81£0.35

3.33+0.31

3.1440.29

3.92+0.36

9.33+0.83
30.20+2.46
16.30£1.33

7.38+0.61

natNjj (p,X) 5°Co. Sont représentés les points des séries rouge, a gauche, et verte, a droite.

TABLEAU B.8 - Sections efficaces obtenues dans les moniteurs en Nickel pour les réactions

natNi (P ,X) 60’61Cu.

Energie o(mb)
MeV 0Cu 1Cu
68.384+0.15  1.89+0.16
64.034+0.24 2.014+0.18 0.8540.13
60.65+0.15 2.65+0.23 0.714+0.35
56.93+0.24 3.184+0.30 1.13+0.11
52.61+0.15 3.214+0.31 1.10+£0.30
50.23+0.15 1.23+0.20
47.55+0.23 1.44+0.20
44.73+0.28 2.7340.33
43.15+0.33 2.784+0.41
40.11+0.36 1.9040.34
37.06+0.40 2.214+0.48
34.754+0.11 2.13+0.17
33.80+0.46 3.07+0.65
32.83+0.19 2.814+0.26
30.98+0.16 4.88+0.35
26.93+0.21 9.3440.61
22.36+0.27 12.514+0.99
19.77+0.42 10.984+1.09
16.40+0.16 58.354+4.76 6.724+0.49
13.62+0.23  60.271+4.97 2.9940.26
10.35+0.28  45.42+4+3.89 4.04+0.34
6.014+0.33 1.9240.16
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B.3.2 Moniteurs de Cuivre

Energie Sections efficaces en millibarn(mb)

MeV 1Co 57Ni 61Cu 64Cu

68.40+0.11 24740.19 1.33+0.14 63.76 3.80 34.52+6.03 6.541+0.46
66.09+£0.23 2.614+0.34 1.10+£0.16 6793+ 595 34.824+8.04 6.73+0.61
63.74+0.18 1.9540.18 1.4740.12 68.03+ 4.20 49.15+5.35 7.03+0.49
60.86+0.15 2.334+0.27 1.87+0.18 7414+ 485 50.56+£5.58 8.57+0.94
60.59+0.11 2.394+0.21 1.88+0.18 72.38+ 6.27 49.58+4.91

58.40+0.16 2.29+0.24 2.06%+0.16 74134+ 5.55 55.5746.71

56.50+£0.18 2.09+0.19 2.07£0.19 80.95+ 494 45.3644.82

55.76+£0.28 2.08+0.42 2.1240.24 76.68+ 6.51 52.47+8.09

53.43+0.23 2.10+0.27 1.88+0.16 78944+ 5.17 47.8445.24

52.81£0.15 1.93+0.29 2.1440.18 7592+ 6.21 48.96+6.65

52.54+0.11 1.95+0.18 2.03£0.16 86.30£ 5.88 48.9945.12

51.13+0.40 1.66+0.22 1.57+0.16 71.62+ 5.81 46.46+6.22

50.64+0.15 2.13+0.25 1.50+0.16 88.24+ 5.81 52.1745.21

49.92+0.23 191+0.27 1.37+0.17 88.74+ 899 48.92+8.10

48.42+0.24 2.114+0.24 1.4840.30 9590+ 8.23 59.161+7.29

47.09£0.28 1.88+0.26 1.13£0.15 99.99+10.12  50.1146.62

46.57+0.24 2.38+0.29 0.74+0.08 111.04+ 995 54.94+6.68

44.14+0.33 2.01+0.30 0.624+0.10 120.714+12.23 48.43+7.62

42.54+0.15 1.87+0.22 0.20£0.03 133.88+ 7.83 57.8044.87

39.22+0.24 1.85+0.27 165.54+13.72 64.431+6.39

TABLEAU B.9 - Sections efficaces obtenues dans les moniteurs en Cuivre pour les réactions

natCu (p,X) 61C0, 57Ni, 61’64Cu, 6ZZII.

Energie o(ub) Energie o(mb) Energie o(mb)
MeV *Mn MeV 0Cy MeV 63Zn
68.40+0.11 719.78+48.93 68.24+0.15 16.92+1.50 68.24+0.15 10.80+1.22
66.09+0.23 581.17+69.55 63.88+0.24 17.95+1.64 63.884+0.24 11.20+1.29
63.741+0.18 389.72442.84 60.50+0.15 25.104+2.23 60.59+0.11 15.294+1.65
60.67+0.11 377.28+48.12 56.76+0.24  30.49+2.82 56.76+0.24 17.73+1.83
58.53+0.23  330.73£31.63 52.54+0.11 30.69+2.44 52.544+0.11 19.49+1.63
53.68+0.33 119.36+32.82 50.67+0.15 32.15+3.35 51.13+0.40 18.704+2.45
52.624+0.11 207.82+23.01 49.924+0.23 27.16+3.09 50.454+0.13 22.70+1.89
48.424+0.24 27.08+2.39 48.42+0.24 23.41+2.20
47.09+0.28 21.08+2.20 47.09+0.28 24.074+2.63
46.574+0.24 21.96+2.05 46.57+0.24 28.75+2.93
44.144+0.33 10.58+1.22 44.144+0.33 32.02+3.58
42.20+0.40 6.731+0.57 42.54+0.15 35.9443.14
39.2240.24 2.67+0.23 39.2240.24 48.23+4.04

TABLEAU B.10 - Sections efficaces dans les moniteurs en Cuivre pour les réactions "Cu (p,X) 56Mn,

60Cy, 637n.
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Influence de la distance sur l'efficacité

Introduction

Des analyses effectuées pour l'irradiation de feuilles de Nickel ont révélé des incohérences.
Nous avons réalisé deux étalonnages cf. chapitre 5| le premier concerne les flacons de
50mL placés au contact du détecteur, le deuxieme, les feuilles solides mesurées a 19 cm.
Les deux raies principales du *’Ni ont des énergies de 127.19 keV et 1377.59 keV, avec
respectivement des intensités d’émission de 16.7 % et de 81.7 %. Nous avons réalisé les
calculs d’activité associée a chacune de ces raies. Dans 1’absolu, nous devrions obtenir des
valeurs trés proches, étant donné que ces raies caractérisent le méme isotopef} Le tableau
TaB. [C.I|présente les résultats de ces analyses réalisées avec chacun des deux étalonnages.

Etalonnage au contact ~ Etalonnage a 19 cm
Energie(keV) Aca(kBq) AAL(kBq) Aqn(kBq) AAq(kBq)

127.19 305 + 0.16 5244 + 175
1377.59 336 + 0.13 5291 + 1.21
Ecart rel. 9.23 % 0.89 %

TABLEAU C.1 - Comparaison entre les activités calculées pour chacun des deux principaux pics du
57Ni en fonction de I'étalonnage utilisé. Cette mesure a été réalisée sur la feuille 5.2 de Nickel.

L’écart entre les activités associées au pic de basse énergie et a celui de haute énergie est
trop important dans le cas de 'utilisation de I’étalonnage au contact pour étre uniquement
dii a un probleme de statistique. Soit 1’activité du pic a 127.19 keV est sous-évaluée, soit
celle du pic a 1377.59 keV est surévaluée.

Comparaison des efficacités de détection

L'efficacité de détection est dépendante de la distance d entre la source et le détecteur.
Augmenter d revient a diminuer I’angle solide de détection, celui étant inversement
proportionnel au carré de la distance. L'énergie du photon détecté n’intervient pas dans
I'expression de ce nouvel angle solide. Aussi cette efficacité de détection devrait étre

a. IIn’y a pas d’interférence avec les autres éléments présents dans le moniteur.
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identique, a un coefficient d’angle solide pres, pour toutes les énergies. En comparant ces
courbes d’efficacité pour chacun des étalonnages, initialement présentées figure 4.7, nous
remarquons que la forme n’est pas semblable.

b — Au contact

Efficacite (ua)

\ —=-19cm

0 500 1000 1500 2000
Energie (keV)

FIGURE C.1 - Comparaison, en échelle relative, des efficacités de détection des étalonnages au contact
eta 19 cm du détecteur.

Le point d’inflexion ainsi que 1'efficacité a haute énergie se situent plus bas dans le cas de la
mesure au contact. Cela traduit une meilleure détection des photons de plus basse énergie
par rapport a ceux de haute énergie. La correction d’efficacité aura donc tendance a
surévaluer les activités associées au pic de plus haute énergie.

Il apparait donc que 1’évolution de l'efficacité de détection suivant la distance de mesure
est dépendante de 1'énergie du photon.

Explication du phénomeéne

Pour pouvoir expliquer ce phénomene, il faut considérer la taille physique du cristal de
Germanium du détecteur. L'angle de pénétration des photons dans ce cristal dépend de la
distance a laquelle est placée la source. Aussi, un échantillon placé au contact autorise des
angles d’arrivée plus importants que dans le cas d’'un comptage a 19 cm, FiG.|C.2
L’épaisseur moyenne de cristal traversée par les photons est donc plus faible pour ceux
ayant des 0 plus élevés. Lorsqu'un photon traverse la matiere, il peut céder, par effet
Compton ou création de paires, une partie de son énergie aux électrons du milieu, voire la
totalité par effet photo-électrique. Les électrons recevant cette énergie sont recueillis par les
électrodes du détecteur et créent ainsi un courant mesurable. La quantité de courant est
directement proportionnelle a 1’énergie déposée par le photon. Un étalonnage en énergie
FIG. 4.5 permet de faire le lien entre la charge mesurée et 1’énergie du photon. L'efficacité
elle correspond au rapport entre les photons ayant cédé la totalité de leur énergie, donc
détectés, et ceux ayant été émis par la source.
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d
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FIGURE C.2 - Dispositions et géométries possibles, flacon rouge au contact et feuille bleue a 19 cm, des
échantillons par rapport au cristal de Germanium, volume hachuré, et représentation de I'angle 6 de
pénétration d'un .

La probabilité quun photon dépose toute son énergie augmente avec 1’épaisseur de
matiere qu’il traverse. Elle dépend également de I’énergie initiale du photon. Des énergies
plus importantes se traduisent par des parcours moyens plus longs donc des probabilités
d’interactions plus faibles.

Ainsi 'efficacité de détection d'un y de 2000 keV est plus sensible a ces différences
d’épaisseurs que celle concernant un y de 50 keV.

Pour vérifier cette hypothese, nous avons réalisé une simulation GEANTj.

Vérification par I'intermédiaire d"une simulation GEANT,

Nous avons construit le cristal de Germanium, ainsi que le blindage I’entourant, FIG.
dans une géométrie de simulation GEANTy, FIG.|C.3l Ses dimensions, FIG. nous sont
fournies par CANBERRA.

Les deux géométries des échantillons ont été également simulées, et positionnées a leur
distance de comptage respective, en bleu la feuille & 19 cm et en rouge le flacon au contact.



150 Annexe C : Influence de la distance sur l’efficacité

4: 4.9 =

FIGURE C.3 - Visualisation de la géométrie FIGURE C.4 - Dimensions, exprimées en
du détecteur, dans son blindage, simulée centimetres, du cristal cylindrique, volume
sous GEANTy. hachuré, de Germanium de notre détecteur.

Le cristal de Germanium est défini pour "agir" comme un détecteur -y réel. Dans notre
simulation, nous avons fait en sorte d’obtenir en fichier de sortie I'énergie déposée par les
électrons apres thermalisation dans le Germanium. Ainsi, lorsque nous simulons
’émission du y de 1332.49 keV du ®°Co, utilisé dans les sources d’étalonnage, nous
obtenons la distribution énergétique présentée figure

L’aire du pic photoélectrique indique le nombre de y dont I’énergie a été totalement cédée
a la matiére, rendant possible la détection. Dans cet exemple, la proportion entre 7y générés
et v détectés, ou I'efficacité de détection, est de 15 %. Elle est bien supérieure aux cas réels
des courbes FIG. [4.7)car nous avons généré des -y émis dans la direction du détecteur. Dans
la réalité, leur émission se fait de fagon isotrope et équiprobable en tout point de chaque
source. Nous avons pris en compte ce parametre dans nos futures simulations.

Etalonnage simulé en efficacité

Suivant ce principe, nous avons réalisé un étalonnage simulé de 1'efficacité du détecteur.
Nous avons généré I'émission de photons sur 47t pour chacune des géométries utilisées
durant nos mesures. Leurs énergies correspondent a celles des sources répertoriées dans les
tableaux 4.2 et[d.3| Les résultats sont représentés sur la figure

Nous retrouvons une forme similaire a celle du cas expérimental, FIG. décrivant une
moins bonne détection a haute énergie pour le comptage au contact.
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FIGURE C.5 - Distribution énergétique recueillie dans le cristal de Germanium lors de sa traversée par
un y de 1332.49 keV.

— Flacon simul.

Efficacite (ua)
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——— e

500 1000 1500

FIGURE C.6 - Efficacités de détection obtenues par simulation GEANT4 pour chaque géométrie, feuille
a 19 cm ou flacon au contact, utilisée durant nos mesures.

Evolution de Iefficacité suivant I’angle d’arrivée

Pour tester le bon fonctionnement de notre simulation, nous nous étions placés dans le cas
de sources émettant de fagon isotrope et équiprobable sur 47t. Cela nous a conduit aux
résultats précédents, en accord avec I'expérience. Notre but est de vérifier I'influence de
I’angle d’arrivé du photon dans le cristal sur l'efficacité de détection. Nous choisissons
donc d’émettre tous les y suivant un angle 6 unique et d’observer 1’évolution de l'efficacité
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pour deux énergies de 1y, 59.4 keV et 1332.49 keV. Les résultats sont présentés sur la figure
C.7

T
k] J
R 59.4 keV
%E 1IN e — 133249 keV
w
2 J
o 0.8
O J

0.6

0.4+

0.2+

0
0

80
Angle (deg)

FIGURE C.7 - Courbes des efficacités de détection simulées pour les énergies de 59.4 keV et 1332.49 keV
en fonction des angles de pénétration dans le cristal.

Nous remarquons que l'efficacité de détection du -y de 1332.49 keV décroit suivant 'angle
d’arrivé 6 plus rapidement que celle du y de 59.4 keV. Cela traduit bien les dépendances
angulaire et énergétique de l'efficacité de détection du cristal de Germanium.

Conclusion

L’efficacité de détection n’est donc pas seulement dépendante de ’angle solide suivant
lequel la source voit le détecteur. Elle est également fonction de I’angle de pénétration des
photons dans le cristal de Germanium. Pour deux sources placées au contact et a 19 cm, 0
est compris respectivement entre £90 deg et 10 degﬁ Aussi est-il indispensable de
réaliser un étalonnage en efficacité pour chaque géométrie, forme, matiere, volume et
densité, ainsi que pour chaque distance de comptage utilisées durant nos mesures.

b. En considérant des sources de 2 cm de diametre placées au centre du cristal de Germanium.
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Résumé

De nouveaux radio-isotopes pour la médecine nucléaire peuvent étre produits par des ac-
célérateurs de particules. C’est I'un des buts d’ARRONAX, un cyclotron de hautes énergies
— 70MeV - et hautes intensités — 2 x 350u A — installé a Nantes. Une liste d’émetteurs S~
—478¢, O7Cy - Bt - HG. 64Cy, 8Ge/%8Ga, 82Sr/82Rb — et a — 211 At — a étudier en priorité a
été établie. Parmi ceux 1a, le #Sc et le ®’Cu présentent un intérét en thérapie ciblée. L'op-
timisation de leurs productions nécessite la bonne connaissance de leurs sections efficaces,
mais aussi de celles de tous les contaminants créés. Nous avons lancé sur ARRONAX un pro-
gramme de mesures de sections efficaces utilisant la technique des Stacked-foils. Elle consiste
en l'irradiation simultanée d"un groupe de feuilles — cibles, moniteurs et dégradeurs — et la
mesure par spectro-y de la production d’isotopes. Les moniteurs permettent un controle des
pertes de faisceau tandis que les dégradeurs en diminuent 'énergie. Nous avons étudié les
réactions ™Ti (p,X) ¥/Sc et ®Zn (p,2p) #Cu. Les cibles étant respectivement des feuilles de
natTj — achetées chez Goodfellow — ou des électrodépositions sur "*Ag de ®Zn enrichi. Nous
les réalisons nous méme ainsi que la séparation chimique des isotopes de Cuivre et de Gal-
lium indispensable avant de procéder au comptage . Les sections efficaces de plus de 40
réactions ont ainsi été obtenues sur l'intervalle de 18 MeV a 70 MeV. Une comparaison avec
le code TALYS est systématiquement faite, et plusieurs parametres des modeles théoriques
étudiés. Nous montrons qu’il est impossible de reproduire avec exactitude toutes les sec-
tions efficaces a partir d’un seul jeu de ces parameétres.

Mots clés : section efficace — médecine nucléaire — stacked-foils — ARRONAX — scan-
dium 47 — cuivre 67 — TALYS

Abstract

New radioactive isotopes for nuclear medicine can be produced using particle accelerators.
This is one goal of ARRONAX, a high energy — 70 MeV - high intensity — 2 x 350pA — cy-
clotron set up in Nantes. A priority list was established containing 8~ - 4Sc, Cu - g+ -
g, 4Cy, 8Ge/%Ga, 82Sr/82Rb — and « emitters — 211 At. Among these radioisotopes, the
Scandium 47 and the Copper 67 have a strong interest in targeted therapy. The optimization
of their productions required a good knowledge of their cross-sections but also of all the
contaminants created during irradiation. We launched on ARRONAX a program to measure
these production cross-sections using the Stacked-foils” technique. It consists in irradiating
several groups of foils — target, monitor and degrader foils — and in measuring the pro-
duced isotopes by y-spectrometry. The monitor —"Cu or "Ni - is used to correct beam loss
whereas degrader foils are used to lower beam energy. We chose to study the "Ti (p,X) #’Sc
and %Zn (p,2p) ¢ Cu reactions. Targets are respectively natural Titanium foil — bought from
Goodfellow — and enriched Zinc 68 deposited on Silver. In the latter case, Zinc targets were
prepared in-house — electroplating of %Zn — and a chemical separation between Copper and
Gallium isotopes has to be made before vy counting. Cross-section values for more than 40
different reactions cross-sections have been obtained from 18 MeV to 70 MeV. A comparison
with the TALYS code is systematically done. Several parameters of theoretical models have
been studied and we found that is not possible to reproduce faithfully all the cross-sections
with a given set of parameters.

Keywords : cross-section — nuclear medecine — stacked-foils — ARRONAX — scandium 47
— copper 67 — TALYS
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