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INTRODUCTION

La physique des noyaux exotiques (isotope d’un élément ayant un nombre de neutrons
différent de leurs isotopes stables) est la continuité naturelle de 1’étude de la radioactivité
démarrée par Henri Becquerel, en 1896, en observant la radioactivité naturelle de 1’Uranium,
puis par Pierre et Marie Curie, en 1898, en isolant le Polonium et le Radium. Dés 1934, Iréne
et Frederic Joliot furent les premiers physiciens a créer en laboratoire des noyaux instables.
Depuis, la physique nucléaire expérimentale s’est tres fortement développée, grace
notamment aux progres technologiques des accélérateurs de particules 1égeres et de noyaux
d’ions lourds.

Depuis 1983, avec la mise en route de GANIL (Grand Accélérateur National d’lons
Lourds) a Caen, la communauté des physiciens tant frangais qu’étrangers, venant y réaliser
des expériences, est dans la course a 1’étude des noyaux exotiques. Le domaine des noyaux
dits “exotiques” produits par cassure de noyaux lourds, est devenu un des thémes majeurs de
recherche au GANIL. Les principales observables étudiées sont, entre autre, 1’existence des
noyaux et leur masse qui nous renseignent sur la cohésion des forces nucléaires, les
caractéristiques de leur désintégration (période, type de radioactivité mise en jeu...). Les
informations données par ces études sont autant de renseignements pour vérifier les
prédictions des théories, dont les fondements ont été élaborés a partir de la connaissance
acquise avec I’étude des noyaux stables. Actuellement, les principaux sites dont le nom vient
rapidement a I’esprit, quand on pense “noyaux exotiques”, sont GANIL pour la France, GSI
pour I’ Allemagne, ISOLDE au CERN, MSU aux Etats-Unis, RIKEN au Japon, TRIUMF au
Canada ... Pour une description plus compléte, on pourra se référer aux références suivantes :
[Dup-98] [Mue-00 a] [Nol-98] [Tan-98].

Si les faisceaux radioactifs de treés basse énergie sont réalisés depuis longtemps, dés
1985, c’est I. Tanihata et al., probablement pour la premicre fois, qui ont utilisé des faisceaux
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radioactifs accélérés a haute énergie pour induire des réactions nucléaires, dites secondaires,
sur des cibles. Ces faisceaux dit “secondaires”, ont permis d’ouvrir des possibilités de
physique intéressante, comme par exemple d’étudier les noyaux a halos de neutrons ou de
protons. I. Tanihata et al. [Tan-85] [Tan-85b], a Berkeley, ont mesuré que la section efficace

totale d’interaction du ''Li avec d’autres noyaux était beaucoup plus importante que pour les
autres noyaux. En 1987, P. G. Hansen et B. Jonson [Han-87] proposaient alors le modéle du
noyau a halo : les neutrons et les protons excédentaires forment un nuage diffus appelé halo.
Ils s’aventurent loin du “coeur” habituel de nucléons, bien au dela des dimensions nucléaires
habituelles : le "'Li correspond & un cceur de °Li, avec trois protons et six neutrons, et 4 un
halo de deux neutrons. Depuis, la physique des noyaux exotiques est devenue trés a la mode
et la compétition autour de I’étude de la structure des noyaux exotiques a été et est toujours
trés importante aupres des accélérateurs GANIL (France), RIKEN (Japon), MSU (USA), GSI
(Allemagne) ...De nombreuses études concernent :
- la physique des noyaux a halos (mesure de rayon, structure des nucléons dans le
halo, densité, corrélation entre nucléons ...),
- la déformation des noyaux et fermeture des couches, loin de la stabilité¢ (mesure
des premiers niveaux excités des noyaux exotiques par excitation coulombienne,
mesure de masse et des caractéristiques de décroissance...).

La qualité des résultats, obtenus lors des expériences, dépend fortement de I’abondance
des noyaux produits ainsi que du développement d’outils expérimentaux mieux adaptés. Des
efforts constants ont été réalisés pour ¢largir la palette des noyaux exotiques produits et ainsi
explorer des zones de plus en plus éloignées de la stabilité. Du fait que les faisceaux
radioactifs “secondaires” sont directement issus d’une réaction nucléaire par fragmentation en
vol, ils possedent une grande énergie (>30MeV/A) et sont souvent de qualités optiques
médiocres. De nombreuses expériences nécessitent des faisceaux radioactifs de plus basse
énergie, de meilleures qualités optiques et ayant des intensités aussi grandes que possible. Les
accélérateurs de faisceaux radioactifs sont basés sur la méthode ISOL (Isotopic Separation On
Line). Les pionniers de cette méthode sont O. Kofoed-Hansen et al. [Kof-51] et S. Borg et al.
[Bor-65]. ISOLDE (CERN) a amélior¢ la technique et ouvert son utilisation a presque tous les
noyaux. Dans cette méthode, I’atome radioactif produit par réaction nucléaire est arrété dans
la cible, diffuse hors de celle ci grace a I’énergie thermique. Une fois arrivé a la surface de la
cible, I’atome va effuser jusqu’a une source d’ionisation. Généralement, les cibles sont
portées a haute température afin de faciliter ces processus de diffusion effusion. Enfin, les
atomes seront ionisés dans la source d’ions. Louvain-la-Neuve est le premier laboratoire a
avoir réaccéléré des faisceaux radioactifs basés sur le principe ISOL.

Historiquement, GANIL a développé des faisceaux radioactifs par la fragmentation du
projectile en vol avec les installations LISE (Ligne d’lons Super Epluchés) [Ann-87][Ann-92]

en 1984 et SISSI (Source d’lons a Solénoides Supraconducteurs Intenses) [Jou-91] en 1994.
Le projet SPIRAL (Systéme de Production d’lons Radioactifs Accélérés en Ligne), basé sur la
méthode ISOL et qui démarrera en septembre 2001, offre a GANIL, une complémentarité
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avec des faisceaux radioactifs dont la gamme d’énergie s’étend de 1.7 a 25MeV/A. Cette
installation, est constituée d’un systetme de production d’ions radioactifs (ensemble cible
source) suivi d’un post accélérateur : CIME (Cyclotron pour Ions de Moyenne Energie).

La construction de telles machines nécessite de nombreuses études de recherche et
développement, et fait intervenir des domaines de physique et de technologie trés variés :
technique des accélérateurs, du vide, des sources d’ions, transfert de chaleur, étude des
matériaux et processus de diffusion dans les matériaux, physique du solide, radioprotection,
physique nucléaire, informatique, robotique...

De tels projets réclament des compétences de plus en plus diverses et des collaborations
importantes. En particulier, les accélérateurs de moindre dimension peuvent jouer un rdle
important au niveau de la R&D, nécessaire au développement de ces machines, ceci du fait de
leur plus grande disponibilité en temps de faisceaux et leur moindre colit. On citera a titre
d’exemple le laboratoire de Jyvidskyld ou a été développé le premier systeme IGISOL (Ion
Guide Isotope Separator On-Line) qui permet de fournir des noyaux exotiques sans sélectivité
chimique et ayant de trés court temps de vie, et I’Institut de Physique Nucléaire d’Orsay
(France) ou le dispositif PARRNe2 (Production d’Atome Radioactif Riche en Neutron)
[Cot-00] [Ibr-00] [Lau-00] permet, entre autre, de développer des ensembles cible-source

pour les machines nécessaires a l’avenir de cette physique, dans le cadre de contrats
européens tels que SPIRAL phase II [Sai-01] a moyen terme ou EURISOL [EUR] a plus long
terme.

L’objet de cette thése est axé sur le développement de ces systémes de production
(ensemble cible source) d’ions radioactifs. Il est basé sur I’étude des différentes étapes de la
production des faisceaux radioactifs : la production par fragmentation de la cible et/ou du
projectile, la diffusion hors du matériau cible, 1’effusion jusqu’a la source d’ionisation et enfin
I’ionisation des atomes radioactifs. Chaque étape doit étre étudiée pour optimiser au mieux les
taux de production et donc les intensités des faisceaux radioactifs pour SPIRAL.

La premicre partie de ce travail, essentiellement descriptive, répond aux objectifs
suivants :

- le premier chapitre pose les bases de la théorie pour chaque étape de la production
de faisceaux radioactifs : de la production par la méthode ISOL a I’ionisation. Une
recherche bibliographique a permis de faire un choix entre les différents matériaux
candidats pour la fabrication des cibles de production. Ce chapitre présente
SPIRAL dans son ensemble avec le cyclotron CIME. Le banc de tests SIRa
(Séparateur d’lons Radioactifs) y est décrit pour situer dans quel contexte les
expériences de ce travail ont été réalisées.
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- le deuxiéme chapitre présente les différents modes de transfert de chaleur qui est la
base des simulations thermiques effectuées tout au long de cette thése.

La seconde partie est divisée en trois chapitres. Dans chacun d’eux, le travail effectué
au cours de cette thése sur trois ensembles cible source différents y sont exposé :
- le troisieme chapitre présente les modifications apportées sur la cible du premier
ensemble cible source dédi¢ a la production des gaz rares et plus particulierement
des Argons et des Néons radioactifs.

- le quatrieme chapitre, quant a lui, décrit toutes les étapes de la conception de la
cible dédi¢e a la production d’Héliums radioactifs : de la définition du cahier des
charges a la réalisation de tests en ligne (sous faisceau de 400W sur SIRa) et hors
ligne (tests thermiques sur le banc de chauffage).

- enfin, le cinquiéme chapitre s’articule sur I’é¢tude d’un nouvel ensemble cible
source dédié a la production d’alcalins radioactifs et plus particuliérement du ''Li
qui présente un grand intérét d’un point de vue de la physique (noyau a halo) mais
aussi par sa difficulté technologique a le produire sous forme de faisceau.

Dans les chapitres III et IV, nous développerons les études réalisées sur les mesures de
I’efficacité de diffusion effusion qui est un point crucial quant a 1’amélioration des taux de
production. Ces derniers seront mesurés sur le banc de tests SIRa. A partir de ces taux obtenus
avec un faisceau primaire de 400W (que nous normaliserons systématiquement a 1pAp de
faisceau primaire), les intensités attendues pour SPIRAL y seront extrapolées.

Enfin, une bréve conclusion rappellera les principaux résultats de cette thése ainsi que
les améliorations pouvant étre encore apportées pour augmenter les intensités pour SPIRAL.



CHAPITRE 1

La méthode ISOL :
de la production a I’ionisation

L’installation SPIRAL utilise la méthode ISOL (Isotopic Separation On-Line) pour la
production et la séparation des faisceaux radioactifs : un faisceau stable d’ions accélérés par
GANIL bombarde une cible épaisse. Une grande variété d’atome radioactif est ainsi produite
par réactions nucléaires Dans cette méthode, 1’atome radioactif produit par réaction nucléaire
est arrété dans la cible, diffuse hors de celle ci grace a 1’énergie thermique. Une fois arrivé a
la surface de la cible, 1’atome va effuser jusqu’a la source d’ionisation. Généralement, les
cibles sont portées a haute température afin de faciliter ces processus de diffusion effusion.
Enfin, les atomes seront ionisés dans une source d’ions, puis séparés avant d’étres accélérés.

Dans un premier temps, nous exposerons les différentes étapes de la méthode ISOL (la
production, la diffusion, 1’effusion et 1’ionisation). Une recherche bibliographique nous a
permis de sélectionner des matériaux pouvant étre utilisés pour les cibles. Nous présenterons
ces résultats dans ce chapitre. Nous décrirons le banc de tests SIRa (Séparateur d’lons
Radioactifs) utilisé pour tester les ensembles cible source prévus pour SPIRAL et pour
développer de nouveaux systemes de production. Enfin, nous présenterons 1’installation
SPIRAL. Dans ce chapitre, les ensembles cible source seront décrits succinctement, puis
détaillés dans les chapitres suivants faisant partie du travail de cette thése.

D’un point de vue des ensembles cible source, pour maximiser les taux de production
d’ions radioactifs, il faut d’une part, optimiser la production et la diffusion qui sont les deux
processus important a prendre en compte au niveau de la cible, et d’autre part, il faut
optimiser 1’efficacité d’ionisation et de transport au niveau de la source d’ionisation.
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I-1 La production d’ions radioactifs

La production d’ions radioactifs se fait principalement par bombardement d’une cible
par un faisceau d’ions stables que nous appellerons projectiles. Suivant 1’énergie, la nature du
projectile et de la cible, les mécanismes rentrant en jeu sont différents en fonction du degré de
dégradation. Les collisions vont étre gouvernées, soit par des effets de champ moyen
(interaction générée par ’ensemble des constituants du noyau sur un des constituants)
principalement aux basses énergies, soit par des effets de collisions nucléon-nucléon (aux
hautes énergies) qui sont liés a 1’énergie des noyaux et au paramétre d’impact b .

I-1-1 Parameétre d’impact et section efficace

Pour un paramétre d’impact b, le nombre de projectiles N interagissant avec la cible

peut s’écrire de la fagon suivante :
27bdb Faisceau No particules/s

nR? a-1) —_—

avec b le paramétre d’.im'pact, N, le S < -
nombre de particules incidentes et R —>
: b —>
le rayon de la cible. >
-
R

dN=Ngdb=N,

dN - >
soit — oc b I-2)
db

Fig. I-1 — Définition du parameétre d’impact

La section efficace totale de réaction ¢ peut étre associée a un modele géométrique et

s’écrit sous la forme :

N

N=¢,c avec ¢, le flux de projectile
d-3)

eto= 7r(b22 —blz) en barn

>
0 by by bmax=R b

Fig. I-2 - Nombre de projectiles interagissant
avec la cible en fonction du
parametre d’impact b .

Suivant I’énergie du faisceau primaire et la valeur du parametre d’impact, les
mécanismes de réaction vont varier. Nous présentons ici une classification des principaux

processus.
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I-1-2 Les mécanismes de réaction aux énergies élevées

Typiquement, lorsque I’on utilise un couple noyau cible - noyau projectile ou il y a une
forte asymétrie de masse entre les deux partenaires, a des énergies comprises entre quelques
centaines de MeV/A et quelques GeV/A, on provoque une émission de particules l1égeéres par
¢vaporation de neutrons principalement : il s’agit de la spallation de la cible. La violence du

processus dépend alors du nombre de collisions et donc du paramétre d’impact b entre le
noyau léger et les constituants du noyau lourd. La spallation de la cible induite par des
protons est utilisée par exemple a ISOLDE [ISO] et a TRIUMF [TRI-a] pour produire des

¢léments exotiques.

Projectile "f
bh O v

cible

Fig. I- 3—Processus de spallation de la cible

Au-dela de 100MeV/A, suivant la valeur du paramétre d’impact b, la zone de
recouvrement sera plus ou moins importante. Cette zone appelée zone "participante”" est un
mélange d’une partie des noyaux cibles et des noyaux projectiles. Elle peut étre trés fortement
excitée, voir comprimée. Cette zone émet des particules plus ou moins énergétiques qui vont
interagir avec les noyaux projectiles et cibles "spectateurs".

.. Zone participants
Projectile P P

3 K) (f Projectile spectateurs
b @% o G_'

cible @ /O 1 6\

Cible spectateurs

Fig. 1-4 — Processus spectateurs - participants

I-1-3 Les mécanismes de réaction a basse énergie (E ,,,; <10 MeV/A)

Les réactions apparaissent deés que 1’énergie est au voisinage de la barriére
coulombienne ou un peu supérieure. Pour un parametre d’impact grand, les collisions seront
périphériques avec des réactions de transfert d’un ou plusieurs nucléons. Le projectile cede

des protons au noyau cible (appelé "stripping"), absorbe des neutrons de la cible (le "pick-
up") ou échange plusieurs nucléons avec la cible. Dans ce processus, nous conservons le
caracteére binaire de I’ensemble cible projectile (les noyaux produits en finals sont trés peu
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différents de 1’état initial). Ce mécanisme de réaction est typiquement réalisé a Louvain la
Neuve [Gae-98].

dN
db

z quasi-projectile

Projectile

O G
Gie

cible

quasi-cible

Fig. I-5 — Collision périphérique — transfert d 'un ou plusieurs nucléons.

Par contre, si le paramétre d’impact est petit, la collision du projectile avec la cible sera
plus centrale. Un noyau composé excité est formé. Sa désexcitation peut entrainer deux
processus :

- la fission : le noyau composé va se rompre en deux fragments égaux (dans le cas de la
fission symétrique) ou en deux fragments différents (dans le cas de la fission asymétrique). Ce
mécanisme utilisé, entre autre, a ISOLDE [ISO] avec des protons incidents, sera utilisé a
MAFF [MAF] avec des neutrons thermiques et a SPIRAL II [Sai-01], soit par la fission
induite par des neutrons rapides, soit par la photo-fission.

- la fusion - évaporation : lorsqu’un noyau projectile fusionne avec un noyau cible, il

forme un noyau composé qui va se refroidir par émission de particules légeres puis de
rayonnement y. Ces réactions sont utilisées par exemple au séparateur ISOL de GSI [GSI] et a
Oak Rige [ORNL].

Fission

b%t@ } ‘1 &

cible \ : .
Noyau!! Fusion - [lvaporation

Fig. 1-6 — Collision centrale — Fission ou fusion — évaporation
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I-1-4 Les mécanismes de réaction aux énergies intermédiaires
(10MeV/A<E ,,,;<100MeV/A)

Pour les énergies intermédiaires, les deux effets de champ moyen et de collisions
nucléon-nucléon jouent.

Si le paramétre d’impact est grand, nous sommes en présence d’une collision dissipative
et d’une fragmentation rapide conduisant a deux fragments proches (Fig. I-7) du projectile et
de la cible (similitude avec les collisions périphériques et les réactions de transfert a basse
énergie).

Projectile

fo P o

% A

cible 1 @ v

Fig. I-7 — Processus de fragmentation dans le cas d’'un paramétre d’impact grand.

Si le parameétre d’impact est petit, le processus majoritaire est la multifragmentation. Le

projectile et la cible se rompent alors en plusieurs fragments plus légers.

dN
db

Projectile % $®

L@:@% oD

cible ﬁ%}@%

Fig. 1-8 — Processus de multifragmentation dans le cas d 'un parametre d’impact petit.



|| Chapitre I - La méthode ISOL : de la production a l’ionisation 18

I-1-5 La production a GANIL

GANIL accélere des faisceaux primaires d’ions stables dans une gamme d’énergie
allant de 25 a 100 MeV/A. Le mécanisme le plus efficace pour la production de noyaux
exotiques est alors la fragmentation. Dans ce cas, le taux de production total dans la cible est :

T = ® 6(A,Z)N,

production

] (I- 4)
G(A,Z) = 6 P(A, el TN e

avec @, le flux incident (projectile), N. le nombre de noyaux cibles, or la section
efficace totale de réaction, A, la masse du noyau cible, les variations des parametres R, U et P
peuvent étre trouvés dans les références de Stimmerer et al. [Siim-90] (EPAX1) [Siim-00]
(EPAX2). Le taux de production sera d’autant plus grand que le nombre de nucléons
projectiles est d’autant plus proche de celui du noyau d’intérét. Ce taux est amélioré par un
parcours du projectile important dans la cible et donc par le choix d’une cible ayant un Z petit.

Par contre, les faisceaux d’ions trés lourds fournis par GANIL ont des énergies par
nucléons faibles et sont peu intenses. Dans ce cas, la fission ou la spallation d’une cible de Z
¢levé sont les processus les plus efficaces pour la production de noyaux radioactifs de nombre
de masse supérieur a 100.

Pour améliorer les intensités du faisceau primaire et donc les taux de production, le
groupe du projet THI (Transport Haute Intensité) [Bar-95] [And-98] travaille, au GANIL, sur
une série d’actions [Bar-98] pour augmenter et transporter les hautes intensités. Le cahier des

charges du projet est d’augmenter les intensités actuelles avec 400W de puissance par un
facteur 15 afin d’atteindre une puissance maximale de 6 kW pour les faisceaux légers (du
Carbone a I’ Argon). Une premiére étape permettra d’avoir une puissance faisceau de 2 kW.

Une fois produit par réaction nucléaire, ’atome va devoir sortir de la cible. Le
processus qui va lui permettre de s’en échapper est le principe de diffusion.

I-2 Probleme de diffusion - effusion

Deux processus vont intervenir : la diffusion et I’effusion. Les phénomenes de diffusion
dans un solide correspondent a des sauts effectués par les atomes dans les défauts du cristal,
sous I’effet de 1’agitation thermique. On appelle effusion, le processus de transport d’un
atome qui va aller en ligne droite jusqu’a une paroi de I’ensemble ou il va rester coller un
certain temps avant d’aller sur une autre paroi, et ce, jusqu’a atteindre la source d’ionisation.

I-2-1 Les mécanismes élémentaires de la diffusion

La diffusion d’un atome dans un milieu cristallin infini se traduit par un déplacement
aléatoire de défaut en défaut. Dans le cas d’un solide polycristallin, plusieurs phénomenes
peuvent coexister dans des plages de températures différentes [Dif-94].
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I-2-1-1 Diffusion a basse température

Lorsque le solide est a basse température (loin de la température de fusion Ty), il n’y a
pas de mouvement atomique, a part dans les zones les plus libres du cristal, c’est-a-dire en
surface ou les liaisons sont coupées.

Nous sommes alors en présence de diffusion superficielle ou intervient généralement le

mécanisme lacunaire : un atome va se déplacer de proche en proche en se substituant a une
lacune voisine, si celui-ci a une énergie suffisante pour quitter sa position d’équilibre et sauter
dans une lacune voisine.

1-2-1-2 Diffusion 2 movenne température

Si la température du solide est comprise entre 0.3 et 0.5 fois la température de fusion T,
un deuxiéme phénomene apparait. La diffusion se fait alors dans les zones les plus perturbées
du cristal, au niveau des joints de grain.

On parle alors de diffusion inter granulaire ou les atomes migrent préférentiellement en

échangeant leur position avec les défauts du joint de grain.

I-2-1-3 Diffusion a haute température

Lorsque la température augmente au-dela de 0.7 Ty, la diffusion dans le volume des
grains prend de plus en plus d’importance par croissance exponentielle du nombre de défauts
et se superpose aux autres phénomeénes de diffusion : il s’agit alors de la diffusion en volume.

[-2-2 Principe de diffusion pure

En régime permanent et sans gradient de température, la premicre loi de Fick [Fic-85]
stipule que le flux d’atome J par unité de temps parcourant une distance x est proportionnel au
gradient de la concentration C de cet ¢élément a travers le volume considéré :

J = ~D.Grad(C) (- 5)

ou D est le coefficient de diffusion (en m®.s™") défini par I’équation :

E,
D= DoeL “TJ (- 6)
avec Dy et E, les coefficients d’Arrhenius. La constante de diffusion Dy est exprimée en
m”.s™ et est reliée aux paramétres de la maille cristalline ainsi qu’a la fréquence de vibration
de I’atome diffusant. E, est 1’énergie d’activation (en eV) que doit fournir I’atome ou la
molécule pour aller de site en site a travers le solide.
En régime transitoire, c’est la deuxieme loi de Fick qui intervient : la concentration
varie en fonction du temps. Elle est proportionnelle a la variation du flux d’atomes a travers le
volume considéré en 1’absence de terme source, soit :

aa—f = —div(J) = div(D.Grad(C)) d-7)
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En associant a 1’équation (I- 7) un terme de taux de production d’atomes radioactifs et
de pertes d’atomes par décroissance radioactive —AC(r,t), on obtient I’équation suivante :

a—f —div(DGrad(C)) +AC = q (I- 8)

Ou q est le taux de production d’atomes radioactifs, C la concentration dans le solide et
A le temps de demi-vie de I’atome, A=In2/T,,. Résoudre cette €quation revient a déterminer
C(r,t) afin d’en déduire le flux d’atomes radioactifs qui sort de la cible, et donc I’efficacité de
diffusion d’un atome dans un matériau donnég.

On ramene alors cette équation a un probleme mixte de Cauchy-Dirichlet, elle a déja été
résolue dans la référence [Mau-98]. On obtient comme solution, la concentration des atomes
radioactifs en fonction du temps en un point r.

ol sin(ﬂj
1)( +1) p

( —(u M)t

C(r,t)=2q E 1—e ™ I-9

()= o By T A ﬂ ( ) ) -9
p
En utilisant la deuxiéme loi de Fick (équation I-7), le flux recherché a pour expression :
GC(p,t) 2 6Q o (et

Ty = —D——— E 1—e ™ 1- 10

diff ar TC e }«lk ( ) ( )

ou Q= qg mp’ est le nombre total d’ions radioactifs créés dans le grain. L’efficacité de

Tigr

0

diffusion est alors la limite pour t tendant vers I’infini de I’expression &, =

Finalement, a partir de 1’équation I-10, I’efficacité de diffusion s’écrit :

(, > 2
L = 7Lcoth‘f7T : —IJ
6 & 1 Ko Mo
Eairr = _zz N =3 Py I-11)

R e —=
Ho Ho

a/ pour une spheére :

avec U, = - qui est I’équivalent de I’inverse d’un temps caractéristique de diffusion

et a le rayon du grain (équation I-11) ou demi épaisseur dans le cas d’une feuille (équation
I-12).
b/ pour une feuille :

2
g tanh M
2 n
Eairr = _2 Z . =T . (I-12)
k=0 (2K + 1) +— uat

Ho Ho
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L’efficacité de diffusion est supérieure pour une sphére que pour une fibre ou une
feuille dans un méme matériau, comme le montre Fujioka [Fuj-81] dans la figure I-9 :

0

10 T T T A =

Feuille

10 [ g/

E_, diff-eff

A,
A
Fig. I- 9- Comparaison de [’efficacité de diffusion d’un atome dans une sphere, une feuille ou

une fibre en fonction du paramétre 4u./7° A ot u, et A sont l'inverse, respectivement
d’un temps caractéristique de diffusion et de la période radioactive.

Il sera donc judicieux de choisir une structure en poudre ou en grains pour les cibles
plutdt qu’une structure sous forme de cheveux ou de feuilles empilées, ceci a condition que
I’effusion entre les grains soit négligeable.

La diffusion D [Alt-92] dans un solide est voisine des valeurs dans un liquide lorsque la
température du solide est proche du point de fusion du solide, mais diminue rapidement quand
la température devient plus basse suite a une baisse de I’énergie cinétique nécessaire pour
passer la barriére de potentiel. Ainsi, une température élevée entraine un temps de sortie plus
rapide des atomes hors du solide.

Il est donc intéressant d’utiliser des matériaux réfractaires n’ayant pas une valeur de
pression de vapeur importante a haute température, évitant ainsi une forte évaporation qui
serait néfaste pour le bon fonctionnement de la source d’ionisation et raccourcierait la durée
de vie de la cible.

En résumé, la diffusion d’un atome radioactif est donc dictée par cinq
parametres (équation [-11) :
- les deux coefficients d’Arrhenius E, et LogDy qui sont liés au couple atome
diffusant-cible
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- le diamétre des grains d est un des parametres principaux qui gouverne la diffusion

et I’effusion dans la cible : la diffusion sera d’autant plus rapide que la taille de
grain est petite, la distance pour sortir du grain sera plus courte.
- la température T qui intervient dans le terme du coefficient de diffusion D (équation

I-6). La figure I-10 montre I’'importance d’avoir une température élevée au sein de
la cible (de I’ordre de 2000 K) afin d’améliorer 1’efficacité de diffusion effusion.
- le temps de vie T, de I’atome diffusant qui apparait sous la forme A=In2/T;), ce

temps limite 1’efficacité Egier ir pour les atomes de Ty, court car ils risquent de se
désintégrer avant de sortir du grain.

I-2-3 Principe d’effusion pure

Par analogie avec la sortie d’un volume a travers un orifice, Kirchner [Kir-92] décrit la
fonction retard d’effusion sous la forme :

p()=re" (- 13)
ou v est la constante de temps telle que le temps moyen d’effusion est :

R:%ZM%+R) (I- 14)

Dans cette équation, y représente le nombre moyen de collisions avec les surfaces de
I’ensemble jusqu’a la source d’ionisation. 1, est le temps moyen de collage sur la surface. Il
est dépendant de la température T (en K), et de I’enthalpie d’adsorption H, (en eV) selon la loi
[-15 définie par Frenkel [Boe-69]. Cette enthalpie est fortement dépendante du choix du
couple atome adsorbé/adsorbant. t, est le temps de vol moyen entre deux collages [Car-78]
[AlLt-92].

T, =T,e*" I-15)

Pour la théorie de Frenkel, 1, est une constante de ordre de 107" s. Kirchner a mesuré
un temps de collage o de 2.54 107" s pour le Tantale.

L’efficacité d’effusion est calculée en prenant en compte la durée de vie du noyau selon
I’expression 1-16 :
(7 v gV
Sor— J-;:o ve "e dt 1
(I-16)

zj/ = 1,441, pour VI;,,<0.2

L’effusion dépend donc de la période radioactive Ty, alors que la diffusion dépend de
la racine de cette période \/ﬁ . L’effusion sera donc plus pénalisante que la diffusion pour
des ¢éléments de courte période radioactive.

Ainsi pour les condensables, dont 1’enthalpie d’adsorption est élevée, la transmission a
travers un tube froid est quasiment nul, alors qu’il y a trés peu de perte pour les gaz rares dont
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I’enthalpie d’adsorption est considérée comme négligeable. Cette propriété va définir une des
caractéristiques des ensembles cible source utilisés pour SPIRAL.

[-2-4 Efficacité de diffusion effusion

A partir de la théorie précédente sur la diffusion et I’effusion, nous pouvons exprimer
I’efficacité de diffusion effusion de la cible jusqu’a la chambre de la source d’ionisation sous

la forme :
2 2
6( I( 1 \| (\/thh\/ﬂ_lj(
ﬂo ﬂl) v
o =3 ) I-17
Saiff-eff = 2Kv+1)k 1| e A P kv+/’t ( )
\ ﬂ[,) 4,
S0t &y o = Epploy (I-18)

La figure I-10 [Mau-98], représentant ’efficacité de diffusion effusion Egisresr de *Ar
pour différentes tailles de grain de carbone souligne 1I’importance d’utiliser des grains de
petite taille, ainsi qu’une température ¢levée au sein de la cible.
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Fig. I- 10 — Efficacité de diffusion effusion de " Ar dans des carbones composés de grains de
diametre d différents. Les points correspondent aux valeurs expérimentales et les
traits aux courbes calculées avec les coefficients d’Arrhenius extrait des données
experimentales. La courbe lum est une extrapolation a partir des valeurs des
coefficients d’Arrhenius des carbones 4 et 15 um [Mau-98].

Une fois diffusés hors de la cible, les atomes radioactifs vont étre ionisés. Suivant la
nature de I’élément, I’ensemble cible - source ne sera pas le méme.
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I-3 L’ionisation

Nous venons de voir qu’il était possible d’optimiser au mieux la production d’atomes
radioactifs. Il faut maintenant faire un choix judicieux quant a la source d’ionisation, afin de
minimiser les pertes dans cette derniére étape avant I’extraction du faisceau.

30 T T T T T T T T T ) v ] v
13N 51
25 | 0 -
19Ne5+| M1+ 20Nz 6H
35N+ / 17F5+
20 F & 4
e‘./
s 3097+
< TAK 161 2om164 787n 13+
> L J
s 5T [14pe3+ \ 1051 17+
= 727n13+ 94R K15+
10 F 91Kr16+\ ]
1085 17+
st 105[n 16+ | ]
91K 10+
0 1 1 1 1 1 1
0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7

Q/A (source)

Fig. I- 11 — Diagramme de fonctionnement de CIME : énergie en sortie du cyclotron en
fonction du rapport charge sur masse Q/M des ions de la source.

La figure I-11 représente le diagramme de fonctionnement du cyclotron CIME
(Cyclotron pour Ions de Moyenne Energie) de SPIRAL. Il faut injecter dans CIME des ions
multichargés pour atteindre la gamme d’énergie élevée de 2.5 a 25 MeV/A.

I-3-1 L’ensemble dédié aux gaz rares radioactifs : source ECR

Pour sa mise en route, SPIRAL fonctionnera avec un ensemble cible source
Nanogan III, dédié¢ aux gaz rares. La cible utilisée pour la production de faisceaux radioactifs
d’Argon et de Néon a été développée par L. Maunoury et al. [Mau-98].Nous présenterons
plus en détail dans le chapitre III cette cible, dont le travail de fiabilit¢ fait partie de cette
présente these.

Le principal processus pour avoir des ions multichargés est 1’ionisation pas a pas par
collisions ¢lectroniques. D’autres processus interviennent en méme temps, comme 1’échange
de charge entre un neutre et un ion, ou la recombinaison radiative qui peuvent étre néfaste
pour I’ionisation. Il est donc important que les atomes a ioniser soient dans un milieu
favorable a I’ionisation multiple, i.e. une forte densité électronique et un confinement pendant
un temps donné au sein de ce nuage d’électrons. Une source ECR (& Résonance
Cyclotronique Electronique) remplie ces conditions.
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Le principe d’une telle source est basé sur I’existence d’un plasma dense (mélange
d’ions et d’¢lectrons) confiné par un champ magnétique et chauffé par une onde
¢lectromagnétique grace a la résonance cyclotronique ¢lectronique [Wol-95].

I-3-1-1 Le confinement magnétique

Dans une source ECR, le confinement magnétique du plasma est la résultante de la
superposition d’un champ axial et d’un champ radial. Dans le cas de Nanogan III, le champ
axial est créé par trois couronnes d’aimants permanents (une couronne a 1’injection, une
couronne a 1’extraction et une couronne centrale). Il comporte deux maxima et un minimum
comme le montre la figure 1-12.

tesia B axial total nanoganlil (13105/98)
1 T r
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0,8 /\

bz ext
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Fig. I- 12— Structure magnétique du champ axial de la source ECR Nanogan 111
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Fig. I- 13 — Champ magnétique radial d 'une source ECR avec un hexapaole.
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Le champ magnétique radial, quant a lui, permet de confiner radialement les électrons,
et est crée par un multipdle. Plus le nombre de multipéles est grand et plus la zone ou sont
extraits les ions est grande.

Nanogan III utilise donc un hexapodle. Le champ magnétique créé a un minimum au
centre et croit jusqu’aux parois de la source (Figure I-13).

La combinaison de ces deux champs, radial et axial, permet d’avoir une structure
appelée a minimum de champ magnétique B.

Le confinement des ¢lectrons résulte alors des lois de conservation de 1’énergie
cinétique des ¢lectrons E. , et du moment magnétique .. avec :

1
EEZE//-FEJ_:EI’HC(V//-FVL) (I-19)

EL
m, = Y (I-20)

E, et E; sont les composantes paralleles et perpendiculaires de 1’énergie cinétique des
¢lectrons. La vitesse parallele v, guide le déplacement des ¢€lectrons le long des lignes de
champ magnétique, alors que la vitesse perpendiculaire v, provoque un mouvement de
giration autour de ces mémes lignes de champ.

Lorsqu’un électron se déplace le long d’une ligne dont le champ est croissant, E;
augmente (conservation de 1’équation 1-20), et donc E; diminue (conservation de 1’équation I-
19). Lorsque E;, devient nul, I’électron est alors repoussé en sens inverse le long des lignes de
champ décroissant : I’électron va donc "osciller" entre les deux maxima du champ axial (fig.
I-12) qui joue le role de miroir magnétique. On définit alors le rapport miroir par :

B
R = —ma I- 21
B d-21)

min

Ce rapport, dont la valeur est de ’ordre de 2 pour les sources ECR, doit étre le plus
grand possible pour augmenter les temps de confinement des €lectrons dans le plasma.

I-3-1-2 Le chauffage des électrons

Pour qu’un atome soit ionisé, les ¢électrons du plasma doivent avoir une énergie
supérieure au potentiel d’ionisation de 1’atome a ioniser.

En présence d’un champ magnétique, un électron a un mouvement hélicoidal et sa
fréquence de giration v en fonction du champ magnétique B est :

B
v, = de
2mm,

(1- 22)

ou g, et m, sont la charge et la masse de 1’¢lectron.
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Si une onde électromagnétique d’hyper fréquence vyr est injectée dans le plasma, les
¢lectrons ayant la méme fréquence vont voir leur énergie E; augmenter ou diminuer selon
qu’ils sont en phase ou non avec I’onde.

Cependant, globalement les électrons seront accélérés du fait du confinement miroir, car
ils vont passer plusieurs fois dans la zone de champ ayant pour valeur :

2
B ="y (1- 23)

res

€

ou By, est le champ magnétique de résonance pour une valeur de vyr donnée. B, doit
étre inférieur a la valeur de Bingia1 au niveau des parois de la chambre de la source tel que

Baxial min < Bres <B axial max-

1-3-1-3 Les ensembles cible source Nanogan Il et Nanogan 111

Au départ, la source prévue pour 1’ensemble dédi¢ a la production d’Argon et de Néon
radioactifs était une source Nanogan II, avec quatre couronnes d’aimants permanents et
fonctionnant a 14.5 GHz (figue I-14).

Injection HF [

. 14.5 GHz Cibleen [
Couronnes d'aimants permanents carbone

Faisceau radioactif * I Fen! ltre!
% > N en Tantale
=l
I
-
[]] Hexapole ' al 2
_-ﬁa: Tube Transfert Faisceau primaire

Fig. I- 14 - Ensemble cible —source avec la source ECR Nanogan Il

En raison d’indisponibilité d’émetteur HF, le champ de Nanogan II a été modifi¢ afin
d’avoir une résonance a 10GHz.
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Cette modification a entrainé la suppression d’une couronne d’aimants permanents. Il
en résulte un colt et un poids de la source moindre et par conséquent, une minimisation des
déchets radioactifs.

La nouvelle source Nanogan III est présentée sur le schéma I-15 et ses caractéristiques
dans le tableau I-1

Injection HF O

Couronnes dOaimants permanents

Cible en carbone

n

|

|

|

i Fenlltrel
i en tantale
U

| Hexapole |
LIIT‘] =

[ Tube transfert Faisceau primaire

Fig. I- 15 - Ensemble cible — source avec la source ECR Nanogan II1

Le faisceau primaire d’*°Ar ou de **Ne est totalement arrété dans la cible. Les atomes
produits vont sortir par diffusion (§1-2), puis par effusion jusqu’a la chambre de la source a
travers un tube transfert qui est froid (Fig. I-15). Ainsi, tous les éléments autres que les gaz
(i.e. les condensables) vont se coller sur les parois froides de I’ensemble et E&tre
irrémédiablement perdus. Ce tube transfert est un premier tri avant ionisation.

La cible de production est séparée de la ligne haute énergie (ligne ou arrive le faisceau
primaire) par une fenétre en Tantale de 4pm d’épaisseur pour éviter que les atomes radioactifs
ne s’échappent vers cette ligne.

La cible de production est située en recul par rapport a I’axe de la source, car la
production de neutrons au sein de la cible est importante et risquerait de détériorer les aimants
de la source. Ces derniers constitués de FeNdB sont sensibles a I’irradiation neutronique due a
la présence de Bore dont la section efficace de réaction est de I’ordre de la centaine de mbarn.
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Champ axial
Champ maximum a I’extraction 0.67T
Champ maximum a I’injection 0.86 T
Champ minimum 0.301T
Dimensions et éléments composant la source
@ chambre 36 mm
@ tube coaxial 10 mm
® externe de la source 260 mm
Longueur de la source 400 mm
Emetteur onde HF
Fréquence HF 10 GHz
Puissance maximal 200 W
Systéme d’extraction
F trou de I’¢lectrode plasma 7 mm
F trou de I’¢lectrode d’extraction 11 mm
Gap inter électrodes 20-40 mm
Domaine de la tension source 7-34 kV

Tab.I- 1- Caractéristiques techniques de la source ECR Nanogan 111

1-3-2 L.’ensemble dédié aux alcalins : MONOLITHE

Cet ensemble appelé MONOLITHE (MONOchargés de Lithium Exotiques) est dédié a
la production de lithium radioactif. Il entre dans le cadre du projet 1+/n+ qui consiste a
produire des ions monochargés puis a les transformer en ions multichargés, initié¢ par 1’Institut
des Sciences Nucléaires de Grenoble [Tam-96] faisant 1’objet d’une R&D Européenne
[Cha-99].

Un ensemble cible source dédi¢ aux alcalins a été ébauché par L. Maunoury et al.
[Mau-98]. Les alcalins ont la particularité d’étre condensables ; ils vont se coller sur toutes les
parois froides rencontrées sur leur chemin.

Cette caractéristique va imposer le choix et la géométrie de ’ensemble cible — source :
le chemin entre la cible et la source doit étre minimisé et chaud, la source devra donc étre
intégrée a la cible. Par contre, 1’avantage des alcalins est qu’ils possedent un potentiel de
premicre ionisation faible : une source a ionisation de surface semble donc la mieux adaptée.

1-3-2-1 Principe de fonctionnement d’une source a ionisation de surface

Ces sources sont principalement utilisées pour produire des ions monochargés, soit
positifs, soit négatifs. Les atomes sont ionisés au contact d’une surface métallique chaude.

La production d’alcalins positifs est régie par la loi de Saha-Langmuir [Kin-23]
[Wol-95] :

-1
N e(1-9)
— _|1+Be A (- 24)
N, +N* g,
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T et ¢ sont la température et le travail de sortie du ioniseur, k la constante de
Boltzmann, e la charge électrique, I le potentiel d’ionisation. Les poids statistiques g, et g+
associés aux atomes et aux ions sont dans le rapport g,/ g+ = 2 pour les alcalins.

Si ¢ est plus grand que le potentiel d’ionisation I de I’atome adsorbé, le puit de potentiel
de I’atome est déformé par les électrons du ioniseur et un électron de valence peut étre
transféré par effet tunnel vers le ioniseur, un ion positif est alors créé. Si ¢ est inférieur,

I’inverse se produit et un ion négatif est créé.

L’intérét de ces sources est de pouvoir s’adapter facilement a des géométries complexes
de cible et d’avoir une efficacité proche de 1 si ¢ est supérieur a I avec une différence de 1 eV
seulement. La dispersion en énergie est trés faible et permet d’avoir une bonne émittance.

Par contre, un des inconvénients de ces sources est d’étre trés sensible aux contaminants
environnants de travail de sortie ¢ faible qui se déposent sur la surface chaude du ioniseur. Ce
processus est appelé Pactivation des sources thermoélectroniques.

[-3-2-2 Choix du matériau du ioniseur

L’avantage de pouvoir mettre la source proche de la cible entraine une restriction quant
au choix du matériau, car il devra résister aux mémes températures que la cible. Or, nous
avons vu dans le § I-2-1 que la diffusion implique une température de cible de 1’ordre de
2000 K.

En résumé, nous devons choisir un matériau ayant un travail de sortie élevé qui résiste
aux hautes températures. Le tableau I-2 donne les valeurs du travail de sortie de plusieurs
matériaux, ainsi que le potentiel d’ionisation des alcalins.

Eléments I(eV) ¢ (eV) Température de
([Sto99]) ([St599]) fusion (K)

Li 5.392
Na 5.139

K 4.341

Rb 4.177

Cs 3.893

Ni 4.61 1726
\ 4.55 3680

W-Ox 6.24 -

Ta 4.8 3269

Ir 54 2716
Pt 5.65 2045
Re 4.96 34353

C 5.0 3773

([Rob-74])

Tab. I- 2— Potentiel de 1°¢ ionisation, I, des alcalins et travail de sortie, ¢, de quelques
matériaux.
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A ISOLDE [ISO], I’ionisation est obtenue par un tube en Tantale ou en Tungsténe. Si
ces matériaux donnent de bons résultats pour les Césium et Rubidium, ils ne sont pas adaptés
pour le Lithium.

Le matériau le plus efficace pour ioniser le lithium sera celui qui aura le plus grand
travail de sortie, c’est-a-dire le tungsténe oxydé W-Ox avec ¢ = 6.24 eV. Avec ce matériau,
I’efficacité d’ionisation pour tous les alcalins est de 100 %.

D’autres matériaux (Fig. I-16) comme I’Iridium ou le Platine donnent de bons résultats
d’ionisation a 2000K pour les alcalins, avec une efficacité de 20 a 30 % pour le lithium. Mais
ces matériaux restent chers.

Cs Rb K Na Ba Li

100 F — » o o— e W-Ox
Q\O/ NJ’ Ir
5 X 7% Pt
g 10 ]
ko) H— Re
= ]
3
S 1 i
= T = 2000K e w

0.1

4 45 5 55
Potentiel d'ionisation (eV)

Fig. I- 16 — Efficacité d’ionisation d’une source a ionisation de surface pour les alcalins en
fonction de leur potentiel d’ionisation pour plusieurs matériaux.

Pour la production des alcalins radioactifs tel que le *Li et ''Li, I’ensemble cible source

se différentie des ensembles dédiés aux gaz rares pour diverses raisons :

- le potentiel de premiere ionisation des alcalins est faible, de I’ordre de 4eV pour le
Rubidium et le Césium. Il est cependant relativement élevé pour le Lithium
(5.39eV) si on le compare au travail de sortie des différents matériaux indiqués dans
le tableau I-2.

- les alcalins sont des condensables et ne doivent pas voir de parois froides avant
d’étre ionisé.

- le temps de vie du ''Li est seulement de 8.7 ms : le temps de sortie et le parcours
entre la cible et la source doivent étre minimisés.
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- le parcours du Lithium est grand : les atomes radioactifs produits vont s’arréter dans
une zone a I’arriere de la cible, loin de la zone chauffée par le dép6t de puissance du
faisceau primaire. Une cible en deux parties est donc utilisée : une cible de
production ou le faisceau s’arréte et une cible de diffusion ou sont arrétés les
produits de la fragmentation du projectile. Ces deux cibles seront décrites plus en
détail dans le chapitre suivant.

Au vue de ces contraintes, une source a ionisation de surface semble la mieux adaptée :
la géométrie du premier ensemble développé en 1998 par L. Maunoury et al. [Mau-98] est
présentée en figure [-17.

diffusion o
| |

H e _‘
Ii- IIE%_- 2 its
S —_

= i
b\

i 7
Cible de [ . & Toniseur %

HF -.'_\s: LT nt "

Cible de [J
Production

A

H1 B
Al L,

Faisceau primaire

Fig. I- 17 — Premier ensemble cible source MONOLITHE (MONOchargé de LITHium
Exotique) pour la production d’alcalins radioactifs.

La production se fait par fragmentation d’un faisceau primaire d’'*0 a 75MeV/A qui est
totalement arrété dans la premiére cible. Cette dernicre (cible de production) est refroidie pour
dissiper la puissance du faisceau, et la seconde cible (cible de diffusion), ou vont étre arrétés
les atomes de lithium produits par fragmentation du projectile, est un bloc de carbone,
maintenu a une température de 2300K par un four externe. L’ioniseur utilisé est un tube en
tungstene oxydé (W-Ox) collé en bout de la cible de diffusion.

Nous venons de décrire les principales étapes de la méthode ISOL (la production, la
diffusion et I’ionisation) permettant de faire des choix judicieux quant aux ensembles cible
source utilisés pour le projet SPIRAL.

Une étude bibliographique a été réalisée dans le cadre de cette thése pour la recherche
de différents matériaux utilisables pour les cibles de production.



|| Chapitre I - La méthode ISOL : de la production a l’ionisation 33

I-4 Quel matériau pour les cibles ?

I-4-1 Le Cahier des charges des cibles

Pour la production d’atomes radioactifs, le processus utilisé pour le projet SPIRAL est

la fragmentation du projectile. D’apres 1’équation I - 4, le taux de production est amélioré par
le choix d’une cible dont le numéro atomique Z est petit.

La diffusion d’un atome radioactif hors de la cible, dans le cas de sphére, donc de

grains, est gouvernée par cinq parametres (équation I-11 §1-2-2) :
- les deux coefficients d’Arrhenius : Log (D,) et E,
- latempérature T de la cible
- le temps de demi-vie T,
- lerayon du grain p

Comme nous ’avons vu sur la figure I-9, il sera judicieux de choisir, pour un méme
matériau, une structure en poudre ou en grains pour les cibles, plutdét qu’une structure sous
forme de cheveux ou de feuilles empilées.

Nous ne pouvons pas jouer sur les deux coefficients d’Arrhenius Log(Dy) et E, car ils
sont liés aux caractéristiques physico-chimiques du couple cible-atome diffusant. L’efficacité
de diffusion est améliorée d’autant plus que la température est élevée : on choisira donc un
matériau réfractaire.

La diffusion sera également plus rapide si la taille des grains est petite. Le temps de vie
de I’atome diffusant limite 1’efficacité de diffusion car si ce dernier est court, I’atome risque
de se désintégrer avant de sortir du grain, d’ou I’intérét une fois de plus d’avoir un grain le
plus petit possible.

L’effusion intervient dés la sortie du grain et ce, jusqu’a la chambre de la source
d’ionisation. Il est donc utile de choisir un matériau dont la porosité ouverte n’est pas nulle
pour faciliter la sortie des grains hors de la cible. Par contre, un compromis est a trouver, car
si cette porosité est trop grande, ’atome aura plus de chance de rediffuser a ’intérieur du
matériau s’il est collé a nouveau sur sa surface. De plus, une porosité grande entraine une
densité de matériau plus petite et donc une taille de cible plus importante pour arréter les
noyaux d’intéréts et par conséquent le temps de sortie hors de la cible et du container va
augmenter.

Pour I’ionisation avec une source ECR, il ne faudra pas perturber le fonctionnement de

la source en choisissant un matériau qui s’évapore facilement et qui augmenterait la pression
dans la chambre de la source. On choisira donc un matériau dont la pression de vapeur a
2000°C est inférieure & 10 mbar.
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En résumé, le matériau pour la cible devra répondre au cahier des charges suivant :
pour la production : - Z petit pour un bon taux de production (équation I — 4)

pour la diffusion : - sous forme de poudre

- Grain le plus petit possible
- Matériau réfractaire (T>2000°C)

pour I’effusion : - matériau poreux
pour 1’ionisation : - matériau dont la pression de vapeur est faible
Matériaux Z T tusion Aspect Remarques
(&®)
Bore 5 2180 poudre Trés inflammable en poudre
Carbure de 2450 Poudre pressée a chaud | Tres dur
Bore
Carbone 6 3652 Poudre pressée a chaud
Niobium 41 2468 poudre Trés inflammable en poudre
Molybdéne 42 2617 Toute forme Tres oxydant et combustible
en poudre
Technétium | 43 2200 Utilisé en source radioactive
pour le corps médical
Ruthénium 44 2250 Toute forme Trés dur et cassant, difficile a
usiner
Hafnium 72 2227 Toute forme Tres oxydant et explosif en
poudre
Tantale 73 2996 Toute forme
Tungsténe 74 3410 Toute forme
Rhénium 75 3180 Toute forme Tres inflammable en poudre
Osmium 76 3027 poudre
Iridium 77 2410 poudre Tres inflammable en poudre

Tab. I- 3— Caractéristiques de matériaux dont la température de fusion est supérieure a
2000°C

Le tableau I-3 présente un large éventail d’¢léments sous diverses formes de matériaux,

répondant aux critéres exposés ci-dessus :

- un matériau pouvant étre sous forme de poudre, ou de poudre pressée a chaud. Un
matériau pressé a chaud est considéré équivalent a une poudre [Sch-90] s’il possede
une certaine porosité. Ainsi, on fait implicitement I’hypothése que d’un point de vue
diffusion, seule la diffusion dans le grain est prise en compte et qu’il n’y a pas de
“résistance” de transport a travers la porosité du matériau (i.e. I’effusion est négligée
entre les grains).

- une température de fusion supérieure a 2000°C. On se place ainsi dans une zone de
température proche du processus de diffusion en volume.
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Tous les éléments de ce tableau ont des pressions de vapeur inférieure & 10~ mbar a
2000°C. IlIs n’imposent donc pas de restriction sur le choix du matériau quant au bon
fonctionnement de la source d’ionisation a haute température.

Tous les ¢éléments ayant un numéro atomique Z €levé ne sont pas optimisés d’un point
de vue de la production des atomes radioactifs en cible épaisse. Le programme SIGMA_SIRa,
disponible au GANIL, permet d’estimer les taux de production dans la cible par fragmentation
du projectile. Ce code est basé¢ sur le programme INTENSITY [Win-92] et utilise la
paramétrisation d’EPAX. Les résultats sont exposés dans le tableau I-4.

B C Ru W Ir
MAr 3151 2700 850 675 660

PAr 1.110’ 9.210° 2.910° 2.3 10° 2.26 10°
SAr 1.24 10° 1.110° 3.410° 2.7 10° 2.6 10°

Tab. I- 4 — Estimation des taux de production de 1°"*** par fragmentation d’un faisceau
primaire d”°Ar @ 95MeV/A de 2kW sur des cibles différentes.

De plus, nous ne pourrons prendre comme matériau le Bore, le Niobium, ni le
Molybdene, car ils sont trés inflammables sous forme de poudre. Quant au Ruthénium, il est
difficilement usinable en raison de sa grande dureté.

D’un point de vue effusion [Alt-92], nous avons vu que ’enthalpie d’adsorption H,
(équation I-15) dépend fortement du couple atome adsorbé/adsorbant. Le choix du matériau
pour la cible et pour I’ensemble cible source est extrémement important afin de minimiser les
temps de collage de 1’atome adsorbé sur toutes les surfaces allant de la cible jusqu’a la
chambre de la source. Des matériaux inertes chimiquement sont préférables. Idéalement, il
faudrait utiliser de I’Iridium pour tapisser toutes les parois, ou un matériau moins cher comme
le Tantale, le Tungsténe ou le Rhénium. Dans le cas de I’ensemble cible source Nanogan III,
cela ne pose aucun probléme majeur car cet ensemble est dédié aux gaz rares pour lesquels le
temps de collage est considéré nul.

Quant a la porosité du matériau, celle-ci est imposée par le fabricant et peu de choix
subsistent.

Au regard de ces contraintes, nous avons ciblé notre recherche sur deux matériaux : le
carbone et le carbure de bore B4C. Ce dernier matériau est un bon candidat potentiel pour la
production d’Hélium radioactif par fragmentation du Bore car il est plus proche du noyau
d’intérét et a une section efficace plus importante que celle du Carbone. Ils ont ’avantage de
pouvoir étre pressé a chaud, on peut alors utiliser les poudres sous forme solide. De plus, ils
sont peu couteux.
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I-4-2 Le carbone

Le carbone sous sa forme cristalline graphite est un des éléments les plus réfractaires.
Sa température de sublimation est a 3600°C, c’est-a-dire qu’il passe directement de 1’état
solide a I’état gazeux sans passer par une phase liquide.

Au départ, la cible pour la production d’Argon et de Néon radioactifs était faite avec un
graphite de grain 4um (PT2318 de Carbone Lorraine [Lor-95]). Nous avons vu que pour
I’amélioration de 1’efficacité de diffusion, le choix d’un grain le plus petit possible serait
judicieux. Nous avons donc cherché des entreprises fournissant des graphites ultra fin.
L’EDM-AFS5 de POCO Graphite ([POCO-99]) est le seul matériau graphite disponible qui ait

une dimension moyenne de grains de moins de 1 pm.

I-4-2-1 Fabrication du graphite artificiel polygranulaire

Les techniques d’élaboration des graphites artificiels polygranulaires suivent le méme
principe [Mil-68] [Lor-95] [POCO-99]. Les matiéres premiéres sont broyées puis tamisées

pour obtenir les tailles de grains voulues, elles sont ensuite mélangées avec un liant. Cette
pate est alors travaillée et pressée, puis cuite a des températures de I’ordre de 1200°C (phase
de cokéfaction) avant d’étre graphitée.

1-4-2-1-1 les matiéres premiéres utilisées

Les principales matieres premicres de base sont :
- les noirs de carbone : il s’agit d’'une forme de carbone obtenue a 1’état divisée, en

phase gazeuse par condensation des particules de carbone produites par
décomposition ou combustion de matieres carbonées. Ces noirs contiennent des
impuretés telles que 1’azote, le soufre, voir 1’oxygene. Il faut dépasser des
températures de combustion de 1’ordre de 2000°C pour n’avoir que du carbone.

- les cokes : ils sont obtenus a partir de la carbonisation de résidus de la distillation du
pétrole. Le soufre contenu dans les cokes peut étre éliminé par traitement a 1200-
1400°C en présence de vapeur d’eau.

- les graphites naturels ou artificiels.

I-4-2-1-2 les liants

Une fois broyées, tamisées et sélectionnées, ces matieres premicres sont mélangées avec
un liant qui peut étre du goudron, du brai ou des résines phénoliques ou furfuryliques. Le liant
entre dans la composition des mélanges pour 15 a 30 %. Ainsi, suivant la maticre utilisée, les
caractéristiques des carbones fabriqués changent et dépendent des modifications apportées au
liant pendant la phase de cokéfaction.
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Ces liants sont tout le secret des fabricants, car c’est lui qui assure la cohésion des
grains entre eux. Les caractéristiques de ces liants restent inconnues au grand public, et nous
verrons par la suite que cela nous a pos¢€ quelques problémes.

1-4-2-1-3 la cokéfaction

La pate obtenue par mélange a chaud du liant avec la matiére premiere est ensuite
travaillée, malaxée. Cette pate est mise en forme a 1’aide de presse hydraulique exergant une
force de I’ordre d’une tonne par cm®. On cuit alors la pate dans des fours selon des cycles de
refroidissement et d’échauffement bien définis suivant la maticre fabriquée.

Cette opération permet d’évaporer les composants les plus volatiles du liant et de
cokéfier les composants les plus lourds, ce qui a pour effet de lier les grains de carbone par
des ponts de coke. Ainsi, chaque grain est recouvert d’un film de coke de liant qui le relie aux
grains voisins. Selon les cycles de cuissons utilisés, les composants volatils peuvent craquer
ou non. Les températures de cuisson sont de I’ordre de 1200°C. Aprés cette opération, on
obtient un carbone “amorphe”.

1-4-2-1-4 la graphitation

Les procédés de graphitation utilisés, découverts en 1893 par MM Girard et Street et en
1895 par Acheson, consistent a transformer le carbone amorphe obtenu par cokéfaction en
graphite artificiel par chauffage a des températures comprises entre 2000 et 3000°C. Une fois

de plus, les cycles et leur durée varient suivant la matiere fabriquée.
Toutes ces €tapes de fabrication sont une description générale, car les procédés exacts
relevent du secret de fabrication qui ne sont pas transmis a ’utilisateur.

1-4-2-1-5 la purification des graphites

Le procédé Carbone Lorraine consiste a purifier dans le chlore a 2500/2700°C et donne
des résultats comparables a une purification thermique a 3000°C. Le carbone 4um que nous
utilisons est un carbone PT2318 (Pureté Totale) [Lor-95] avec un taux de cendres inférieur a
20 ppm, un taux de Bore de ’ordre de 0.5 ppm (garanti<2 ppm) et un taux de soufre inférieur
a 2 ppm. Les graphites de POCO Graphite [POCO-99] ont un taux d’impuretés habituel
d’environ 1000 voir 3000 ppm avec une dominance pour le Vanadium, et présence de Fer,
aluminium, calcium, Nickel, Titane et Silice.

Les procédés de purification de POCO Graphite permettent d’obtenir des produits dont
le taux d’impuretés est inférieur a 5 ppm. Nous utiliserons donc un graphite ZXF-5Q1
(carbone 1um purifié).

1-4-2-2 Structure du graphite

Le graphite est compos¢ de plans d’atomes de carbone disposés en réseau hexagonal
comme présentée sur la figure I-18.
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3354 A

Fig. I- 18- Structure du graphite sous forme de plans d’atomes de carbone.

Chaque grain a une orientation préférentielle due a la microstructure du graphite (en
plan, Fig-1-18). De plus, les grains peuvent avoir des tailles et des formes tres différentes
engendrant une structure non uniforme de 1’échantillon de graphite. Ce sont ces grains qui
sont responsables de 1’anisotropie du graphite.

La structure du graphite POCO est unique. Tous les grains formant I’échantillon
présentent une homogénéité dans la taille des grains, qui de plus sont sphériques. Par
conséquent, il ne peut y avoir d’orientation préférentielle au niveau du grain. Le graphite est
dit isotrope. Le carbone 4 um, quant a lui, est moins homogene.

1-4-2-3 Caractéristiques du graphite 1 et 4 pnm

La conductivité thermique du graphite décroit d’un facteur 5 entre la température
ambiante et 2000K. Les résultats des simulations thermiques, que nous développerons par la
suite, dépendent fortement de ces valeurs. Le coefficient de dilatation thermique varie suivant
le type de graphite polygranulaire, mais reste relativement faible (annexe A)

Le graphite posséde une excellente résistance au choc thermique permettant de subir de
fortes variations de puissance du faisceau primaire, et posséde une température de sublimation
de 3500°C.

D’un point de vue électrique, le graphite a une faible résistivité. Elle décroit en fonction
de la température, passe par un minimum pour augmenter ensuite a haute température.

Les courbes de variation de certaines caractéristiques du carbone sont présentées en
annexe A.

Les tableaux I-5 et I-6 résument les caractéristiques des graphites 1 et 4um.
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Caractéristiques physiques

Densité 1.78 g/em’
Taille des pores inter-grains 0.3 um
Porosité ouverte 16%
Taux de cendres <5ppm

Résistivité électrique

1950 pm.ohm.cm

Caractéristiques thermiques

Tab. I- 5— Caractéristiques techniques du graphite lum ZXF-501 de POCO Graphite

Caractéristiques physiques

Chaleur spécifique a 25°C 700 J/K kg
A a20°C 70 W/m.K
Expansivité thermique 8.1 um/m.°C
Emissivité 300°C 0.75
Emissivité a 500°C 0.71
Caractéristiques mécaniques
Dureté — SSH 86
Résistance a la flexion 115 N/mm’
Résistance a la compression 195 N/mm”

Densité 1.86 g/cm’
Taille des pores inter-grains Non connue
Porosité ouverte 7%
Taux de cendres <20 ppm

Résistivité électrique

1500 pm.ohm.cm

Caractéristiques thermiques

Tab. I- 6— Caractéristiques techniques du graphite 4 um PT2318 de Carbone Lorraine.

Chaleur spécifique a 25°C 700 J/K.kg
A a20°C (2 1000°C) 70 W/m.K (20)
Expansivité thermique 6 pm/m.°C
Emissivité 300°C 0.75
Emissivité a 500°C 0.71
Caractéristiques mécaniques
Dureté — SSH 70
Résistance a la flexion 65 N/mm”
Résistance a la compression 167 N/mm”

L’avantage du carbone est qu’il est facilement usinable et peu coliteux.
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I-4-3 Le carbure de bore
1-4-3-1 Fabrication du B,C

A partir de poudres fabriquées selon diverses méthodes, la mise en forme du “B4C
solide” se fait suivant plusieurs procédés de frittage [B4C-1].

I-4-3-1-1 le frittage naturel

Le procédé¢ par simple frittage est un probléme délicat, car le carbure de bore possede
une faible plasticité, une grande résistance de glissement aux joints de grains, et une faible
tension superficielle a 1’état solide, ce qui bloque les processus du frittage. A partir de
constatations expérimentales, il faut pour obtenir des produits denses, remplir plusieurs
conditions :

- utiliser des poudres de B4C ( le frittage réactif ne donne que des produits poreux).

- ces poudres doivent étre les plus fines possibles : <3um (les poudres dont la

granulométrie est supérieure a 8§ um ne se densifient pratiquement pas).

- il faut chauffer le B4C a haute température (2250-2280°C) proche du point de fusion

du B4C (2400°C).

1-4-3-1-2 le frittage sous charge

La compression a chaud est utilisée industriellement pour préparer directement des
objets de formes diverses, ce qui est un avantage appréciable quand on connait la difficulté
que I’on rencontre pour usiner ce produit.

Il faut pour obtenir des produits trés denses (sous vide ou en atmosphére protectrice)
utiliser :- des poudres fines (<2pm)

- des hautes températures (2100-2200°C)

- des pressions de I’ordre de 300 a 400 kg/cm”

- un maintien de la charge pendant 15 a 45 minutes.

1-4-3-1-3 le pressage a chaud réactif

La densification obtenue dans ce cas serait plus importante que pour le frittage sous
charge de poudre de B4C pour une méme température. Une étude mécanique du frittage sous
charge montre que la densification est la résultante de trois mécanismes successifs :

- réarrangement des atomes

- écoulement plastique

- diffusion en volume.

La résistance mécanique du B4C fritté est inférieure de 15 a 20% a celle obtenue par
compression a chaud, ce qui peut €tre attribu¢ a des perturbations intercristallines pour le
premier cas, et transcristalline dans le second cas.
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1-4-3-2 Structure du B,C

Actuellement, il est admis qu’il n’existe qu’une seule phase de carbure de bore B4C
dans I’intervalle de composition compris entre les teneurs de 8.8 % et 20 % en atomes de
carbone. L’¢élaboration industrielle du B4C conduit toujours a un produit proche de la limite
de phase 20 % en atome de carbone. Pour cette composition, la maille cristalline élémentaire
est de type rhomboédrique avec : A=5.16 A et o = 66.3 °

Ce qui donne en repére hexagonal : A= 5.59 A et ¢, = 12.07 A

Les atomes de bore forment des icosaédres B11C centrés au sommet de la maille. La
diagonale principale est occupée par une chaine de trois atomes : CBC comme illustrée sur la
figure 1-19 [Jim-98] [ISIS-97].

D S or Bid)

Fig.I- 19- Structure du carbure de Bore B,C.

1-4-3-3 Propriétés du B,C

Le carbure de bore synthétisé depuis le début du siecle est un matériau trés intéressant
aussi bien d’un point de vue technique que scientifique. C’est une céramique d’aspect gris
noir ne possédant pas de domaine plastique aux températures inférieures a 1500 °C [B4C-1].

Cette céramique posséde de nombreuses propriétés intéressantes :

a/ sa grande dureté alliée a sa résistance a ’usure, et a son faible cotit (1000 F par kilo)
de fabrication, en font un abrasif de choix pour les outils de coupe, et un guide-fil idéal dans
les filatures. Dans notre cas, il sera difficile de faire des cibles de forme complexe.
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b/ Le carbure de bore posséde un fort pouvoir thermoélectrique (possibilité de
transformer de [’électricité en chaleur vice-versa) a haute température. Cette propriété
associée a sa faible masse volumique en fait un convertisseur d’énergie intéressant pour les
sondes spatiales.

¢/ Sa section efficace dans les réactions nucléaires de fragmentation de la cible et du
projectile pour la production d’ °He et *He comparée a celle du carbone en fait un candidat
potentiel pour la fabrication de cible pour SPIRAL dédiée a la production d’Hélium
radioactif.

Dans le tableau I-7, sont résumées les sections efficaces de production, suivant la
paramétrisation d’EPAX [Win-92], avec un faisceau primaire de °C a 75 MeV/A sur un
noyau de °C, de '°B et ''B pour I’°He et *He.

o (mb) o (mb) o (mb)
12C 10B llB

‘He 10.58 10.65 12.23

SHe 4.597 107 4.43 107 8.36 107

Tab. I- 7- Sections efficaces de production pour 1"°He et *He dans le Carbone et le Bore. Les
rapport isotopiques du 2C et des "' B sont respectivement 99 %, 20 % et 80 %.

Le ''B est présent a 80 % dans le Bore naturel. Avec cet élément, on a un facteur 2 sur
les sections efficaces de production. On peut donc espérer un gain d’un facteur 2 environ sur
les taux de production de I’*He avec le Bore par rapport au Carbone.

d/ Sa faible activation sous irradiation [Sim-99 a] : il génére peu de tritium qui reste
piégé jusqu’a 500 °C dans la matrice céramique. Dans le cas de ce matériau pour les cibles de
production épaisses, ce dernier point n’est pas un avantage puisque nous travaillons a des
températures bien supérieures a 500°C.

e/ Sa faible réactivité chimique. Le carbure de bore est inerte chimiquement. Il n’est pas
attaqué par les acides minéraux (méme oxydants) et les bases, a diverses concentrations ou en
mélange. Le mélange d’acide nitrique, sulfurique, fluorhydrique concentré 1’attaquerait.
L’oxydation du carbure de bore par I’oxygeéne démarre a 800°C et a lieu par étapes : la
formation d’un film de B,0O; limite ainsi la vitesse d’oxydation. Le B4C est assez résistant a
1200°C. A cette température, il ne réagit pas sur le soufre, le phosphore et I’azote, mais réagit
avec le chlore a 1000°C pour former le tri chlorure de bore et du graphite. (Le brome et I’iode
ne réagissent pas avec le B4C).

Par contre, il réagit avec tous les métaux de transition et transforme les oxydes en
borures a haute température.

Par exemple : M,03; + 3 B4C - 2 MB, +4 CO
MO; + MC + B4C - 2 MB, +2 CO
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Ces deux réactions ont lieu entre 1800 et 2000°C sous vide et a la pression
atmosphérique.

f/ La température de fusion de 2400°C permet a ce matériau de résister a des
températures élevées dans de nombreuses applications technologiques.

1-4-3-4 Caractéristiques du B,C

Les différentes caractéristiques du carbure de bore sont résumées dans le tableau I-8.

Caractéristiques physiques
Masse moléculaire 5525¢g
Densité 2,52 g/lem’
Porosité <3%
Teneur en bore 78,26%
Teneur en carbone 21,74%
Caractéristiques thermiques
Chaleur spécifique a 25°C 950 J/K kg
A a20°C 30-90 W/m.K
Expansivité thermique 20-1000°C 5.610-6K-1
Point de fusion 2400°C
Emissivité 800-1500°C 0.85
Emissivité a 1800°C 0.91
Caractéristiques mécaniques
Dureté — Vickers 3200 kgf/mm?2
Module de traction 440-470 Gpa
Résistance a la traction 350 Mpa

Tab. I- 8- Caractéristiques du B,C

Seul le diamant et le nitrure de bore cubique sont plus durs.

Nous allons maintenant décrire SIRa, le banc permettant de développer et de tester ces
ensembles, puis nous présenterons SPIRAL dans son ensemble.

I-5 Le banc de tests SIRa

SIRa (Séparateur d’lTons Radioactifs) [Ann-93] [Bri-92] est implanté dans la salle D2
des Aires expérimentales du GANIL (figure [-20). Il a pour but principal de tester et

quantifier les ensembles cible source développés pour SPIRAL, entre autres Nanogan III et
MONOLITHE.
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Fig.I- 20 — Plan de l’accélérateur GANIL et des aires expérimentales

SIRa se divise en quatre parties (figure 1-21) :

- la ligne haute énergie transporte le faisceau primaire fournit par 1’accélérateur

GANIL, de I’aréte de poisson jusqu’a la cible de production de I’ensemble cible

source. Divers diagnostiques le long de cette ligne permettent de régler et de

contrdler la taille et le centrage du faisceau primaire sur la cible.

- D’ensemble cible source et le solénoide, enfermés dans une casemate permettant la

protection des personnes, d’une part, contre la haute tension nécessaire au

fonctionnement de la source d’ionisation (jusqu’a 20kV), et d’autre part, contre les

irradiations en confinant 1’air irradié. Cette casemate est en dépression a 1’aide d’un

systtme de ventilation nucléaire qui permet de filtrer les produits résultants de

I’irradiation de 1’air. Elle posséde aussi un systeme de réfrigération qui maintient

une température homogene autour de 1’ensemble de production.
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- laligne d’analyse qui comprend une ligne magnétique adaptant le faisceau jusqu’au
dipole d’analyse ou sont sélectionnés les noyaux d’intéréts par le rapport charge sur
masse Q/M, puis une ligne ¢électrostatique.

- la détection ou le faisceau analysé est amené jusqu’au point de détection. Le
faisceau est alors implanté dans une bande de mylar aluminisé. Plusieurs types de
détecteurs sont disponibles afin d’avoir une détection adaptée selon les noyaux
radioactifs produits et étudiés par le séparateur SIRa : deux cristaux de Germanium
pour la détection vy, un plastique scintillant pour la détection f3’, et deux diodes
Silicium pour la détection des particules chargées comme les protons. Les différents
modes de détection sur SIRa sont décrits dans la thése de N. Lecesne [Lec-97 a]

Point Image Point Objet [
Boite de [ Boite del]

diagnostiques diagnostiques

Quadrip™les

Triplet( Ensemble!!
magnlltique cible source

Doublet!( Boite del!
[lectrostatique . ] diagnostiques

Triplet[
[lectrostatique

Syst[ime de production

Fig.I- 21 — Plan du banc de tests SIRa

En annexe B, seront présentés les modes de détection les mieux adaptés pour
I’identification de chaque faisceau radioactif produit avec un faisceau primaire de puissance
400 W sur SIRa.

I-6 SPIRAL

Le projet SPIRAL au GANIL a ¢été financé en décembre 93 par I’IN2P3/CNRS, la
DSM/CEA et le Conseil Régional de Basse-Normandie [SPI-94].
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Fig.I- 22 — Schéma de SPIRAL

D’un point de vue production, SPIRAL utilisera la méthode ISOL. Les ensembles cible
source seront installés dans la casemate 1 (figure 1-22). Une deuxiéme casemate a été prévue,
mais ne sera installée qu’ultérieurement.

Une fois ionisés dans la source, les ions forment un faisceau radioactif de basse énergie.
Le noyau d’intérét est sélectionné par le dipdle d’analyse avant d’étre injecté dans le
“Cyclotron pour Ions de Moyenne Energie” CIME [Bou-98].

Fig.I- 23 — Le cyclotron CIME

CIME est un cyclotron [SPI-94] [Boy-97] compact avec deux pdles circulaires de 3.5m
de diameétre et un rayon d’extraction de 1.5m. Les limites du diagramme de fonctionnement
(figure I-11) sont relatives aux valeurs minimales et maximales du champ magnétique moyen
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(de 0.75 a 1.56 T), ainsi qu’a la fréquence de I’onde HF (de 1.92 a 7.25 MHz). Ce cyclotron
permet d’atteindre une gamme d’énergie de 1.7 a 25 MeV/A. 1l est toutefois bon de rappeler
que toute cette gamme en énergie n’est pas forcement disponible pour tous les isotopes (Q/M)
et tous les ¢éléments. L’émittance du faisceau a 1’injection est limitée a 80 m mm mrad et a

I’extraction, elle est inféricure a 10 T mm mrad. Enfin la transmission totale du faisceau est de
I’ordre de 40 %.

Avant I’accélération, sur la ligne Trés Basse Energie TBE, il est possible de dévier le
faisceau vers une ligne d’Identification Basse Energie IBE [Kan-98] [Kan-00] (Fig.I-22) et de
I’implanter sur une bande pour regarder la décroissance radioactive. Le systéme

d’identification permet de détecter les rayonnements y, 3 et protons, émis par les noyaux
radioactifs, et d’identifier ainsi le noyau d’intérét, les noyaux parents et les polluants
radioactifs éventuellement présents dans le faisceau, et de mesurer leur flux en ligne. Ainsi, il
est possible d’optimiser le réglage de 1’ensemble cible source et de mesurer le rendement de
I’accélération dans CIME.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous nous sommes attachés a décrire la méthode ISOL, ainsi que les
ensembles cible source tels qu’ils étaient au début de ce travail de thése. Une étude
bibliographique a permis de faire une sélection de deux matériaux pour les cibles de
production : a savoir le Carbone et le Carbure de Bore B4C qui est le mieux adapté pour la
production d’Hélium.

Nous avons testé une cible en B4C pour son gain important prévu dans la production
d’®He et pour accroitre nos connaissances sur les matériaux de type carbure dont la
température de fusion est de 1’ordre de 2400°C et qui peuvent étre utilisés dans d’autres

expériences de production de faisceaux.

Cependant le B4C a aussi des inconvénients, comme sa température de fusion de
2400°C qui peut étre atteinte lors de la production des faisceaux radioactifs ou encore sa
dureté et sa fragilité¢ dans certaines conditions d’utilisation. Ces limitations seront confirmées
dans le chapitre IV.

La description succincte de SIRa et de SPIRAL nous permet de mieux appréhender le
contexte dans lequel cette thése s’est déroulée.

Dans le chapitre suivant, nous allons exposer les problémes thermiques liés aux cibles.
Nous présenterons les codes de calculs utilisés pour ce travail de thése : le code GANIL et le
logiciel SYSTUS.
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CHAPITRE 11

La thermique des cibles

Nous venons de voir dans le chapitre précédent qu’il était indispensable de connaitre et
de comprendre la distribution de température au sein de chacune des cibles utilisées, ou la
température doit étre suffisamment haute pour faciliter la diffusion sans toutefois évaporer la
cible.

Il est bien évident que nous ne pouvons pas fiabiliser ces cibles uniquement par des tests
en ligne (i.e. sous faisceau) pour des raisons de radioprotection, de colt et de temps de
faisceau (une fois irradiées, les cibles ne sont plus accessibles immédiatement). Nous avons
donc utilis¢ des outils informatiques afin d’optimiser au mieux les cibles avant de les exposer

sous faisceau.

Nous commencerons par décrire les trois modes de transfert de chaleur : la conduction,
la convection et le rayonnement.

Nous expliciterons ensuite comment modéliser les problémes thermiques et les outils
mis a notre disposition. Des comparaisons entre les codes de calculs seront présentés dans ce
chapitre.

Nous terminerons ce chapitre par une expérience test et les simulations relatives, que
nous avons réalisées [Lan-01], permettant de comprendre les problémes de tenues en
température des diagnostics THI de la machine GANIL.
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Les ensembles cible source doivent étre étudiés pour résister sur une durée de 15 jours
en fonctionnement continu. Cette durée a été imposée par le temps d’irradiation des
ensembles sous faisceau primaire : ¢’est le temps maximal qu’un ensemble peut Etre utilisé
pour pouvoir €tre réutilisable d’un point de vue radioprotection aprés deux ans de
“refroidissement” par décroissance radioactive.

Les cibles développées au GANIL pour la production de faisceaux radioactifs sur
SPIRAL seront auto-chauffées par le dépdt de puissance du faisceau primaire (c’est a dire,
sans chauffage annexe lorsque la puissance du faisceau primaire est optimale). La cible du
premier ensemble dédi¢ a 1’Argon et au Néon, dont nous détaillerons les modifications
apportées dans le chapitre suivant, est définie comme sur la figure II-1.

Boite refroidie [

en aluminium

Bt

4

|

oy """"l"""""" " " NI

¥

/
L/

|
/ N | / A
ontather i Cible enl
en carbone
carbone

Fig. II- 1 — Cible en carbone graphite 2318 de Carbone Lorraine (4um) dédiée a la
production des Argons et Néons radioactifs avec son environnement.

La géométrie des cibles pour I’Argon et le Néon pour le démarrage de SPIRAL ont été
définies avec une forme conique a I’avant et des lamelles de 0.5mm [Mau-98]. Un test a
Louvain-la-Neuve avec un faisceau de protons équivalent 3 6kW de faisceau primaire de *°Ar
a 95MeV/A a été réalisé. Ce test montre que la formation d’un trou a lieu sur les lamelles en
raison de la puissance déposée au niveau du pic de Bragg [Lic-98]. C’est pour cette raison que
la cible est de forme conique. D’autre part il a ét¢ montré qu’une température de 2700K est
suffisante au niveau du pic de Bragg pour évaporer le carbone sur les lamelles en quelques
heures [Put-97].
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Avec le projet THI (§I-1-5), nous avons vu qu’une premiere étape permettrait de fournir
un faisceau avec une puissance de 2kW, par conséquent toutes les cibles utilisées pour le
démarrage de SPIRAL seront optimisées pour cette puissance de faisceau de 2kW. Mais si
pour une raison ou une autre, la puissance du faisceau primaire est insuffisante, la température
de la cible pourra étre trop basse. Il est donc nécessaire d’ajouter un chauffage annexe a la
cible pour maintenir sa température a une valeur de 1’ordre de 2400 K afin d’optimiser la
diffusion et I’effusion des ¢éléments radioactifs hors de la cible sans dépasser 2450K.

Dans le cas de cette cible (figure II-1), le chauffage annexe se fait en appliquant un
courant a travers 1’axe de la cible par I’intermédiaire des bretelles et du container en carbone.
La cible est alors utilisée directement comme résistance chauffante.

P. Foury a mesuré¢ le taux d’évaporation du graphite 2318 de Carbone Lorraine, qu’elle
a comparé¢ aux données de la littérature pour un graphite haute densit¢ HD (figure 1I-2)
[Fou-97].
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]
g A —@— graphite 2318 expérimentale
&0 10 F
g X /
= 5 /
S 10 N
= E 3
2 F v ]
] C 3
> [ /
o [ /
=
w10 9%
= E
<
o

i 7/
10_7 A A P T T 1 PR T T 1

2350 2400 2450 2500 2550 2600 2650 2700 2750

Température (K)

Fig. 1I- 2 — Taux d’évaporation du graphite2318 en fonction de la température et comparé a
celui d’un graphite haute densité. [Fou-97]

A partir du taux d’évaporation (en kg/m2.s) mesuré par P. Foury, nous avons évalué
[Lan-98] le temps de vie d’une lamelle d’épaisseur 0.5mm en fonction de la température
(figure II-3).
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Fig. I1- 3 — Temps nécessaire pour évaporer une lamelle de carbone de 0.5mm d’épaisseur en
fonction de la température [Lan-98].

La température des cibles ne doit pas dépasser une température supérieure a 2450K
correspondant a un taux d’évaporation nécessaire pour évaporer une lamelle de 0.5mm en 15
jours (figure II-3), si ’on ne veut pas faire de trou dans la cible par évaporation [Lic-98]
[Lec-97 a] [Mau-98]. Pour le développement des cibles, il sera nécessaire d’utiliser des codes
de simulations thermiques.

II-1 Les principes de base

La chaleur se transmet sous I’influence de gradients de température. Le transfert de
chaleur est alors gouverné par trois modes différents : la conduction, la convection et le
rayonnement [ Dau-00] [Cra-00] [Eyg-00].

II-1-1 La conduction

La conduction est la diffusion de la chaleur dans la matiére par propagation de la
vibration moléculaire. Il n’y a pas de déplacement de matiére. Elle nous conduit a la
description des champs de température et des flux dans un systéme solide. La diffusion de la
chaleur par conduction repose sur I’équation de Fourier.

II-1-1-1 Loi de Fourier

La loi de Fourier stipule qu’il existe une relation linéaire entre la densité de flux et le
gradient de température. La chaleur diffuse des zones chaudes vers les zones froides :

© =—kVT (1- 1)
ou k est la conductivité du corps en W/m.K et représente la faculté d’un matériau a

laisser passer la chaleur. VT est le vecteur gradient de température en K/m. k peut dépendre
de la température ou €tre un tenseur dans le cas de matériaux anisotropes.
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Le flux de chaleur s’écoule suivant les gradients de température (perpendiculaire aux
isothermes). Il est proportionnel aux gradients de température (proportionnels aux isothermes)

et a la conductivité.

11-1-1-2 Equation de la chaleur

L’équation de la chaleur généralisée s’écrit sous la forme :

dT rr
pCpE +pC,V.VT =—kAT +q (I1- 2)
. dT , )
ou pCpE est le terme d’accumulation de chaleur
pC p\uf.uVT le flux de matiére
—KkAT le flux conductif
q la source de chaleur en W/ m’

avec T : la température (K)
p : la densité (kg.m™)
Cp : la chaleur spécifique (J.kg' . K™)
k : la conductivité thermique (Wm' K™

Dans un milieu solide, la vitesse V du flux de maticre est nulle, I’équation de la chaleur

devient alors :
dT
pCpE =-kAT +q II- 3)

Cette équation n’admet pas de solution analytique générale. Le probléme est non
linéaire et nécessite une méthode numérique. Pour la résolution des problémes de transfert
thermique, nous utiliserons le logiciel SYSTUS décrit au §II-2-1, et le programme GANIL
[Lic-98] que nous expliciterons au § 11-2-2.

11-1-2 La convection

La convection est un transfert dont 1’origine est le mouvement d’un fluide. Elle est

généralement linéarisée par :
®=h'S (Ts — Tioy) (11- 4)

ou h est le coefficient d’échange (W.m?.K™")
S la surface d’échange (m?)
Ts la température de la surface d’échange (K)
Tmoy la température moyenne du fluide telle que Tmoy = (Tamont —Taval) / 2
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Fig. I1- 4 — Schéma de principe de la convection illustrant [’équation 11-4.

Le coefficient d’échange h est fonction de :
- lavitesse du fluide de refroidissement (calcul du nombre de Reynolds)
- latempérature du fluide
- la géométrie du systeme de refroidissement (calcul de la longueur caractéristique)
- des caractéristiques du fluide (calcul du nombre de Prandtl).

La convection est gouvernée par deux mécanismes :
- soit la convection libre ou naturelle
- soit la convection forcée

II-1-2-1 La convection naturelle

Le moteur d’écoulement est le gradient de température. Le coefficient d’échange
dépend alors de la différence de température Trmoy-Tparoi -

M]lange fluide chaud
avec [
10ambiant us,
Mo ALl
Tmoy du Tparoi
fluide
fluide froid

Fig. I1- 5 — Schéma de principe de la convection naturelle le long d’une paroi.
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1I-1-2-2 L.a convection forcée

Le moteur de I’écoulement est extérieur aux phénomenes de transfert (ex. : circulation
de fluide dans un tube par une pompe). h dépend de la vitesse du fluide. Il faut alors prendre
en compte les caractéristiques ainsi que les régimes d’écoulements du fluide, car ¢’est dans la
couche limite qu’ont lieu les transferts. On définit par couche limite, la couche de fluide au
contact de la paroi.

I1-1-2-2-1 Régime laminaire

Si le régime est laminaire, ou les vitesses d’écoulements du fluide sont faibles et/ou les
fluides sont visqueux. Les couches de fluides glissent alors les unes sur les autres, et le
transfert se fera par conduction entre ces couches sans qu’il n’y ait de mélange.

Le profil de vitesse V(y) du fluide est alors :

Vx (y)

-

X

Fig. II- 6 — Profil de vitesse en régime laminaire. A y=0 (au centre d’un tube) la vitesse est
maximum alors qu’elle est nul sur les parois (couche limite).

I1-1-2-2-2 Régime turbulent

Si le régime est turbulent, ou les vitesses sont grandes et/ou les fluides sont peu
visqueux. Le fluide se mélange durant I’écoulement et le transfert se fait par conduction dans
la couche limite et par mélange dans 1’écoulement. La vitesse et la température du fluide sont

connues.
Vx (¥) >Vimoy
V, = aléatoire
Vy << Vinoy
y

Fig. II- 7 — Convection en régime turbulent
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Le transfert sera d’autant meilleur que la couche limite est mince, il faudra donc avoir
un régime turbulent dans le systéme de refroidissement.

II-1-3 Le ravonnement

Le rayonnement devient non négligeable dés que des températures élevées sont mises
en jeu (= 300°C). Tout corps opaque ou partiellement opaque dont la température n’est pas a
zéro Kelvin (0K), émet de 1’énergie dans toutes les directions sous forme d’un rayonnement
¢lectromagnétique composé de longueurs d’ondes différentes dont 1’intensité¢ dépend de la
température du corps.

Les flux de chaleur échangés par rayonnement mettent en jeu des phénomenes
d’absorption et de réflexion, et peuvent €tre schématisés comme sur la figure 11-8 [Cra-00] :

(1-F12)
o 7 : Fraction transmise
Flux. radiatifT] F12 0
[Jmis par S1 . -
Fraction o : Fraction absorb[le par S2
rel luel!
par S2 o -
p : Fraction r[fl[]chie
Surfacel )
[mettrice
Surfacel’
rJceptrice

Fig. I1- 8 — Flux de chaleur échangés par rayonnement

Le flux incident se disperse en :
- flux réfléchi caractéris¢ par le facteur de réflexion p (0<p<I)
- flux absorbé caractérisé par le facteur d’absorption o (0<a<l)
- flux transmis caractérisé par le coefficient de transmission t

Le bilan donne la relation entre ces facteurs : a+p+t =1
Dans le cas des corps opaques =0 : a+p = 1.

Le pouvoir émissif, ou I’émittance e, d’un corps est caractérisé par la densité¢ de flux
émise dans toutes les directions de I’espace qui est dépendante de la température du corps.

Un corps noir est un corps dont le facteur d’absorption est 1 : il absorbe tout et ne
réfléchit rien. Son émittance totale E vaut alors :

E=ocT (II- 5)

T est la température en Kelvin, o la constante de Stéphan-Boltzmann (5.67x10*W/m*.K*).
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Pour un corps quelconque, I’émittance totale est considérée comme 1’émittance d’un
corps noir ayant la méme température telle que :

e=¢eE=c¢T (I1- 6)

avec € 1I’émissivité d’un corps. Pour un corps noir e=1, et pour un corps gris la loi de
Kirchhoff montre que :

a=ec=1-p (I1-7)

Les calculs sur le rayonnement sont complexes et sont non linéaires. Les calculs des
facteurs de formes, permettant de connaitre les facteurs d’angles entre deux surfaces, sont
difficiles et longs, d’ou l’intérét d’utiliser un logiciel tel que SYSTUS [SYS] ou le code
GANIL [Lic-98].

II-2 La modélisation

Les cibles étudi¢es pour le projet SPIRAL sont telles, qu’elles font intervenir les trois
modes de transfert thermique :

- la conduction dans un ¢élément solide : la puissance déposée, soit par le chauffage
ohmique sur 1’axe, soit par le faisceau sur les lamelles, se dissipe au sein de la cible par
conduction thermique. Dans les simulations, les contacts thermiques entre les différentes
pieces de I’ensemble cible sont supposés parfaits.

- la convection : le refroidissement de la cible est effectué par une circulation d’eau
entre les parois de la boite cible en aluminium. Le coefficient d’échange thermique est calculé
a partir des caractéristiques du systeme de refroidissement du GANIL.

- le rayonnement : travaillant a haute température, le mode "rayonnement" devient

trés important ; de plus, la complexité des cavités rayonnantes (rayonnement entre les
lamelles, avec les parois de la boite en aluminium, avec le conteneur et le réflecteur) au sein
de la boite cible entraine des calculs de facteurs de forme trés complexes.

Suivant la cible étudiée (pour la production d’Argon ou de Néon, de Lithium ou
d’Hélium radioactifs), nous n’utiliserons pas le méme code de calcul ; nous verrons dans le
§II-2-3 de ce chapitre, les raisons qui nous ont amenées a utiliser deux codes différents :

- un code de calcul a été développé au GANIL, que nous appellerons programme

GANIL.
- nous utiliserons aussi la méthode des éléments finis via le logiciel SYSTUS.

Il existe différentes méthodes de résolution, mais nous nous attacherons a expliciter
uniquement le cas utilisé pour résoudre les problémes de thermique des cibles.
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I1-2-1 Logiciel SYSTUS et options de calculs

I1-2-1-1 Principe des éléments finis

SYSTUS utilise la méthode des différences finies. Il s’agit d’un outil numérique.
L’¢équation de la chaleur (II-3) dans un milieu solide en régime transitoire dans le cas linéaire,
[Cra-00] peut s’écrire de fagon discrétisée et le plus généralement possible selon 1’équation
I1-8 :

Ku(t) + Cu'(t) = g(t) u(0)=uy, (II- 8)

Il s’agit d’un systeme de N équations toutes couplées les unes aux autres. Ou K est la
matrice de conductivité, C la matrice de capacité, g le vecteur des charges thermiques et u le
vecteur des températures a chaque point du probléme.

En régime stationnaire, le temps n’intervient pas, les conditions initiales non plus. Les
températures n’évoluent plus en fonction du temps, donc Cu’(t) = 0.
Ce systeéme se réduit alors a :

Ku(t) = g(t) (I1-9)
En régime transitoire, I’équation (II-8) est résolue de fagon discréte pas a pas. Pour
résoudre le probléme, qui est décrit par un modele continu dans le temps, on décompose la

durée d’observation en intervalles de temps At de durée variable ou non suivant la précision
voulue. On progresse numériquement dans le temps de fagon discrete.

II-2-1-2 Schéma d’intégration — cas linéaire

Un schéma d’intégration est la méthode qui permet d’avancer dans le temps et de
calculer I’état du systéme aux différents instants choisis.

Ax
A ntl
N> .
On effectue un maillage tel que :
A A n X =Xo+1Ax
N\ N>
t=1t)+nAt
S . avec 1 I’indice spatial et n I’indice temporel

i-1 i i+l
Fig. I1- 9 — Schéma d’intégration

A Vintérieur d’un intervalle temporel [t,,ty+1], on considére un instant ty particulier tel

que :

t,=(1-0)t +6t =t +0At 0 <[0,1] (11- 10)

avec At le pas de temps et 0 le paramétre du schéma d’intégration.
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La dérivée a I’instant tg s’écrit alors sous la forme :

u(i,t, )—u(it, )
At

u'(i,ty) = II-11)
Par simplicité d’écriture, nous écrirons par la suite, uniquement les indices temporels n
et 0, I’équation II-11 devient alors :

vy ===t (11- 12)

La vitesse instantanée de variation de la température a I’instant ty est égale a la vitesse
de variation de la température sur 1’intervalle considéré. Si 0 est différent de 0, la vitesse a
I’instant ty dépend de la température a 1’instant t,; que 1’on cherche.

L’équation II-8 doit étre vérifiée a tout moment et plus particuliérement a 1’instant t,
cette équation devient : Ku, +Cuj = g, I- 13)

u, =(1-0)u, +6u_,,

(II- 14)
g =010-0)g, +0g,,,
A partir de I’équation II-13 nous obtenons :
1
U = T L0 - 0z, + 0, ] [C - - 0)ak, | (1I- 15)

g, le vecteur des charges thermiques, est connu a tout instant, u, est connu, donc nous
pouvons connaitre uy:;.

Lorsque le parametre O est nul, on parle alors de schéma explicite. Dés lors que 0 est
non nul, les schémas d’intégration sont dit implicites. Si 6 =1/2, le schéma est celui du trapéze
ou de Crank-Nicolson : i.e. I’état du systéme au temps t,; et une prévision de 1’état a I’instant
t, sont utilisés pour calculer I’état de ce systéme au temps t,. Si 6 est égale a 2/3, le schéma
est celui de Galerkin. Enfin, si =1, le schéma est dit totalement implicite.

Dans notre cas, nous avons choisi le schéma de crank-Nicolson (6=1/2), car il a
I’avantage d’étre inconditionnellement stable, sans qu’aucune composante ne diverge, donc la
température reste finie partout et a tout instant. Ce schéma est conseillé dans le cas de
sollicitations régulieres.

11-2-1-3 Schéma d’intégration — cas non linéaire

Lorsque K et C sont dépendants de u(t), I’équation I1-8 devient :

K@+l =gut)  u0)=uy, (I1- 16)

u, =(1-0)u, +6u,_,,
et u u u, —u II-17)

! nil n n

1,1e = =
At OAt
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Le bilan thermique a ’instant tg est un systéme d’équations algébriques non linéaires tel

que :
Kou +cle% o o gy vy g 1——Cu (11- 18)
oUe OAL go oo Tgar o0 go oAt
On estime alors le résidu que 1’on veut annuler :
r(u,) =Ku, + Cug — g, dI-19)
On définit ensuite la matrice d’itération telle que :
a oK o(Cu’ ou’ C
s- & Ry oCu) %y, _g,E (11- 20)
au ou ou ou ou oAt

On itére par la relation (II-20) jusqu’a ce que le résidu r devienne inférieur a une
précision choisie (pour notre cas, la précision est de 10°%), les températures sont alors connues.
On récupere la variation de la charge thermique g entre t,+ et ty2, ce qui crée un déséquilibre.
On recommence ainsi la boucle jusqu’a obtenir un équilibre thermique a la précision voulue.

Certains phénomenes d’oscillation peuvent apparaitre dans 1’établissement du régime
transitoire, si le pas de temps At est mal choisi par rapport a la taille du maillage Ax. Une
relation simple permet de lier Ax et At par :

A
Ax=yy[—t 2<y<4 (1I- 21)

pc
Dans le cas d’oscillations spatiales (a un instant donné, la température oscille), il existe
deux fagons d’y pallier :
- soit le maillage est trop grossier : on refait un maillage plus fin pres des frontiéres,
- soit le pas de temps est trop petit, il faut alors I’augmenter.

Dans le cas d’oscillations temporelles :
- soit on augmente le parameétre 6 du schéma d’intégration,
- soit on diminue le pas de temps At.

En annexes D et E, nous présenterons en détail le fichier de commande utilisé pour les
simulations avec SYSTUS.

11-2-1-4 L.a géométrie

Vu la géométrie des cibles présentant une symétrie axiale, exceptées les bretelles a
I’avant de I’axe (figure II-1), une étude a été faite pour comparer les résultats d’une géométrie
2D axisymétrique en I’absence des bretelles avec une géométrie 3D avec la présence des
bretelles. Cette étude permet de voir I’importance de la perte de chaleur par conduction au
niveau des bretelles a ’avant de la cible.
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Une géométrie simplifiée est utilisée et constituée d’une cible de 4 lamelles fixée a
I’arriére d’un container en carbone par un axe, le tout refroidi par une boite en aluminium.

Une puissance de 350W est appliquée sur 1’axe.

AVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVANG
AVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVA AN
. N

Clble\

Axe S N ) o

(P=350W) < N Boite refroidie
] par convection
= Container

Fig. II- 10 — Schéma de la géométrie simplifiée en 2D avec son maillage pour une cible et un
container en carbone. La boite refroidie par convection (circulation d’eau sur
les parois extérieures) est en aluminium. Le rayonnement est pris en compte
entre la boite et le container ainsi qu’entre le container, la cible et les lamelles.

Les résultats obtenus sont présentés par la figure II-11 :

Géométrie 2D
Min =1231 , R
Max = 2223 Géométrie 3D

Min = 1229

Max = 2256
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2163
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Fig. II- 11 — Résultats comparatifs entre une géométrie 2D et une géométrie 3D. La
puissance appliquée sur [’axe est de 350W. Les bretelles sont prises en
comptes dans la géométrie 3D mais ne sont pas représentées sur le graphe.
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Etant donné le peu de différence sur la température maximale entre les deux géométries
(Tmax=2223°C pour la géométrie 2D et Tm=2256°C pour la géométrie 3D, soit une
différence de 1.5 %), nous pourrons effectuer les calculs avec une géométrie 2D
axisymétrique. Ceci conduit a une simplification de la géométrie, a une diminution du nombre
d’¢éléments de calculs et, par conséquent, a une diminution du temps de calcul.

I1-2-2 Programme GANIL

Ce programme a été développé a I’origine par M. Toulemonde et P. Foury [Tou-92]
[Fou] puis par R. Lichtenthiler [Lic-98] au CIRIL et au GANIL. Apres la découverte d’un
trou a I’intérieur d’une cible en carbone qui avait été irradiée par des ions lourds du GANIL
[Lec-97 a], il était important de calculer et de comprendre la distribution en température dans
les cibles.

Ce programme est basé sur I’intégration numérique d’une équation différentielle non
linéaire en coordonnées cylindriques.

Ce programme ne prend pas en compte les bretelles a I’avant de la cible. La simulation
SYSTUS (§ II-2-1-4) a montré que cela n’entraine pas de changements importants dans les
résultats.

L’équation de la chaleur prend alors la forme :

ou ol oul K(u)ou

C(T)— =— | K(u)—/ |+ — +q. + 11- 22
PeD) S =5 | K W5 |77 5 79 T (1-22)

ou u=u(z,r,t) la température (K)

p la densité du matériau dépendante de u

C la capacité calorifique du matériau dépendante de u

K la conductivité du matériau dépendante de u

da est le dépdt de puissance du faisceau primaire dans la cible ou le dépdt de
puissance du chauffage ohmique (on a la possibilité de choisir, soit de chauffer I’axe de la
cible : chauffage par ’axe, soit de chauffer le conteneur autour de la cible: chauffage
externe).

Jrad décrit les échanges radiatifs entre les lamelles de la cible.

Les deux premiers termes de la partie droite de 1’équation prennent en compte la

conduction dans le sens radial. Lorsque 1’on prend en considération les transferts de chaleur

. . . . A ., 0l _ou
au sein de I’axe de la cible, un terme de conduction axial doit étre ajouté : — —\ et

0z 82)

Jrag=0 sur I’axe.

Pour éviter tout probléme d’oscillation dans le calcul numérique, il faut bien choisir le
pas de temps. Celui-ci est lié¢ au pas radial h tel que :
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pCh®
2K

At<

(11- 23)

Pour résoudre cette équation, la méthode des différences finies est utilisée. Nous

définissons alors les dérivées premiéres et secondes par :

% :2—1h(ui+1 —u,)et % :2_1e(u”1 —u,,)avecr =1hetz=me

du 1 odu 1

o2 :E[(um —u;) —(y _ui—l)]et P :g[(um —u;)—(u _ui—l)} (I1- 24)
oK 1

’. :E(Kiﬂ -K)

Cette simulation permet ’irradiation de la cible par un faisceau tournant et décalé par

rapport a I’axe de la cible.

Des tests de validation ont été réalisés a Louvain La Neuve en irradiant une cible
conique en carbone optimisée a 6kW par un faisceau de protons de 30MeV et 200pA
d’intensité. Ce faisceau est équivalent, du point de vue du dépot de puissance a un faisceau
d’*°Ar de 6kW et 95MeV/A dans du carbone [Lic-98]. Ces tests ont permis de valider le code
de calcul GANIL.

11-2-3 comparaison des codes de calculs

La premiere étude a été¢ de comparer les codes utilisés pour vérifier leur validité dans le
cadre de nos simulations. Pour se faire, nous avons effectué¢ des calculs avec la géométrie de
la cible dédiée a la production d’Héliums radioactifs, développée dans le chapitre IV de cette

these, dont le schéma est présenté sur la figure I1-12.
Boite refroidiel
en aluminium

rlIflecteur
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Cible de productio

I~ Container

=
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- : T @ \ Cible de diffuion

g==
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Fig. I1- 12 — Cibles en carbone dédiée a la production d’Héliums radioactifs.
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Cette cible en carbone est composée d’une cible en deux partie. La premiére, appelée
cible de production, est uniquement chauffée par le dépot de puissance du faisceau primaire.
La deuxieme cible, dite cible de diffusion, ne peut étre chauffée que par un chauffage annexe
en appliquant un courant au travers de I’axe par I’intermédiaire des bretelles et du container
en carbone. La cible est composée de lamelles d’épaisseur 1.5mm et un cone a I’avant d’angle
+20°. Le faisceau primaire (un faisceau de °C 4 75 MeV/A) tourne autour de I’axe avec une
vitesse de rotation de 20 Hz.

Le programme GANIL [Lic-98] a été développé pour estimer les températures
lorsqu’un faisceau est arrété au sein d’une cible conique a lamelles. Ce programme est facile
d’utilisation car la géométrie des cibles coniques et a lamelles est prise en compte directement
dans les calculs.

Les parametres modifiables dans le fichier de commande sont :

- la_géométrie de la cible: le '/, angle du céne, le rayon de la cible et de I’axe,

I’épaisseur et I’espacement entre les lamelles, le nombre de lamelles.
- D’environnement de la cible : le rayon et I’épaisseur du container, le nombre de

réflecteurs.

- la géométrie du faisceau primaire : la nature du faisceau primaire (A et Z), son

énergie, sa forme (carrée ou gaussienne), sa vitesse de rotation et sa position sur la
cible.

Ce programme calcule alors automatiquement le nombre de lamelles dans le cone, le
parcours d’arrét du faisceau primaire dans la cible ainsi que la puissance réelle du faisceau
déposée dans la cible suivant le pic de Bragg. Il permet de simuler la rotation d’un faisceau
gaussien en rotation autour de I’axe de la cible de production. Il est simplifi¢ du point de vue
rayonnement au bout des lamelles en vis-a-vis du container, et de la conduction en z suivant
I’axe. Ce programme ne prend pas en compte le refroidissement de la boite en aluminium par
convection.

Le logiciel SYSTUS [SYS], quant a lui, est un logiciel commercial plus généraliste. Il
prend en compte tous les échanges de chaleur : rayonnement, convection et conduction.
L’inconvénient est qu’il faut redessiner la géométrie de la cible, calculer le parcours d’arrét et
le dépot de puissance suivant le pic de Bragg au préalable avant chaque calcul différent, ce
qui devient vite long et fastidieux si I’on cherche a optimiser une géométrie de cible.

Dans ce logiciel, la répartition du faisceau gaussien sur la cible est pris en compte de
facon homogene sur I’ensemble de la cible comme si la vitesse de rotation du faisceau était
infiniment grande. Pour une vitesse de rotation du faisceau supérieure a 10Hz, L. Maunoury a
montré que la température maximale dans la cible se stabilisait a une valeur plateau [Mau-98].
Le fait de prendre une répartition homogéne sur la cible équivalent a une vitesse infiniment
grande, dans le cas des simulations SYSTUS, n’entrainera pas d’erreurs sur les résultats des
calculs.
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La figure II-13 présente les résultats des simulations de la cible de production en
fonction de la puissance du faisceau primaire de >C a 75MeV/A.
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Fig. II- 13— Comparaison des codes de calculs utilisés dans ce travail de thése (code GANIL
et SYSTUS) pour la cible de production ayant des lamelles d’épaisseur 1.5 mm et
un angle de +20° avec un faisceau de >C a 75 MeV/A. Ce graphe représente la

température maximale dans la cible en fonction de la puissance du faisceau
oo 13
primaire de "C.

La figure II-14 présente les résultats des simulations avec la cible dite de diffusion
(figure 11-12) lorsque 1’on applique une puissance de 1kW sur I’axe.
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Fig. I1- 14- Comparaison des codes de calculs utilisés dans ce travail de these (code GANIL
et SYSTUS) pour la cible de diffusion cylindrique ayant des lamelles d’épaisseur
1.5 mm. Le graphe représente la température de surface de la cible pour une
puissance injectée dans l’axe de 1kW. La croix a 1500K correspond au seul point
de mesure accessible sur le banc de tests de chauffage.

Les deux codes de calculs donnent les mémes résultats a 7 % pres, lorsque I’on prend en
compte le dépot de puissance du faisceau primaire et que 1’on compare la température
maximale dans la cible (température ou le faisceau s’arréte) (figure 11-13). Les températures
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calculées avec le code SYSTUS sont surestimées car il est difficile de réaliser un dépot de
puissance suivant le pic de Bragg de fagon réaliste sur chaque ¢élément du maillage lorsque la
géométrie des cibles est conique et a lamelles.

Les écarts de température maximale sur I’axe avec un chauffage ohmique sont faibles
(figure II-14, AT= 70°C (équivalent a 3.5 %)). Par contre, le programme GANIL ne reproduit
pas les mémes tendances que le logiciel SYSTUS lorsque 1’on regarde la température en
surface (figure 11-14). Les températures données par le programme GANIL sont surestimées
de 200K par rapport 2 SYSTUS pour les températures a I’extrémité des lamelles. A 1’avant de
I’axe, on observe les mémes températures car le rayonnement est pris en compte dans les deux
codes.

Un moyen de mesure non interceptif, pour valider les calculs, est d’utiliser un
pyrometre pour mesurer la température de surface de la cible a distance. Un thermocouple
apporte un point froid qui peut fausser le point de mesure. Il n’est pourtant pas possible de
faire ces mesures en ligne avec faisceau car le pyrometre doit étre en vue des surfaces a
mesurer, or le seul endroit accessible sur les cibles se trouve a I’avant de 1’axe. Et c’est de ce
coté que le faisceau arrive. On ne peut donc avoir en méme temps le faisceau et la présence
du pyrométre. Des mesures hors-ligne avec la cible dédiée a I’Hélium (figure 1I-12), ont donc
¢été faites sur un banc de chauffage réalisé¢ a cet effet. La cible de production ne peut étre
chauffée que par le faisceau, elle est donc froide sur le banc de test. Avec la géométrie de la
cible dédiée a I’Hélium (figure 11-12) et celle du banc de test, la seule mesure accessible est la
température sur les premicres lamelles de la deuxiéme cible. Le pyrométre a mesuré une
température de 1500K lorsque I’on vise les premicres lamelles de la cible avec celui-ci (figure
II-14) dans le cas ou une puissance de chauffage de 1kW est appliquée sur 1’axe. Cette mesure
est en accord avec les résultats donnés par les deux codes de calcul, mais ne permet pas de
valider I’un ou I’autre de ces codes.

Par contre, la température a I’arriere de la cible (sur la lamelle 35) est supérieure de
300K avec le code GANIL par rapport a SYSTUS. Le refroidissement par 1’arriere de la cible
da au bloc et au container apporte un point froid qui n’est pas pris en compte avec le code
GANIL mais pris en compte par SYSTUS. La température est alors surestimée, expliquant la
différence de 300K sur le bord extérieur de la derniére lamelle 35, entre les deux codes (figure
11-14).

Lors des caractérisations des cibles futures, le point le plus critique a prendre en compte
est la température maximale sur les lamelles en présence de faisceau. Les deux codes de
calculs sont utiles. Nous prendrons cependant le programme GANIL pour estimer la
température maximale dans la cible en présence d’un faisceau primaire, pour sa simplicité et
sa rapidit¢ de mise en ceuvre. Par contre, pour dimensionner les fours externes (ensemble
cible source MONOLITHE, chapitre V) et les cibles chauffées uniquement par un chauffage
annexe en 1’absence de faisceau (cible de diffusion Hélium, chapitre IV), nous prendrons le
logiciel SYSTUS qui permet de prendre en compte tous les problémes de rayonnement, de
convection et de conduction.
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Tous les résultats de ces simulations seront développés pour chaque chapitre
correspondant aux différentes cibles étudiées (chapitre III, IV et V).

I1-3 Tests et simulations pour le diagnostic THI

Grace aux simulations avec SYSTUS, d’autres matériaux ont pu étre étudiés dans le
cadre de cette these. L’oxyde de Béryllium BeO, utilisé dans les diagnostics sur 1’accélérateur
GANIL comme pont thermique, a fait 1’objet d’études thermiques en simulations et en ligne
avec M. Ozille du GANIL [Lan-01].

11-3-1 Définition du probléeme

Le but de ce travail est de comprendre pourquoi les prototypes des diagnostics
[GAN-99] réalisés pour le projet THI n’ont pas, comme il était prévu, résistés aux essais de
bombardement par faisceau d’¢lectrons. En effet, ces essais avaient pour but de valider, d’une
part le calcul du gradient thermique fait sur ACORD, et d’autre part, la résistance
thermomécanique des liaisons par brasures faites a haute température par le CEAMLC.

11-3-1-1 Diagnostic THI

Ces liaisons sont délicates, puisqu’il s’agit d’assembler des oxydes de béryllium
métallisés sur les deux faces avec du cuivre. Compte tenu du fort gradient de température
résultant de la géométrie et de la puissance calorifique a évacuer (600W soit 10 % du faisceau
THI), il a été¢ décidé d’utiliser des prototypes (figure II-15) pour valider leur capacité a
évacuer cette puissance.

Fig. II- 15 — Prototype du diagnostic 2. Les points de mesure des températures T1 et T2 lors
de 'implantation du faisceau d’électrons sur la lame et T3 pour ['implantation
sur le doigt froid sont indiqués. Le tuyaux en forme de U sur la figure de droite
représente le systeme de refroidissement par circulation d’eau.
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11-3-1-2 Rappel des tests sur le prototype

Pour réaliser ces tests, un faisceau d’électrons fourni par le banc de soudage TECMETA
a I’atelier mécanique du LAL a Orsay avait été utilisé en novembre 99.

Lors de ces mesures, il s’est produit une déformation importante de la lame avec un
passage au rouge vif sur un coté de celle-ci (jusqu’au */4 de la lame), ainsi que de I"oxyde de
béryllium lui attenant. Le décollement de 1’oxyde de béryllium au niveau de la brasure s’est
produit suite a une contrainte mécanique due a la dilatation, et ceci curieusement, du coté de
la liaison la plus froide.

Le gradient de température observé au travers des oxydes de béryllium (350°C entre T1
et T2) est trés supérieur a celui calculé. Cette différence AT est seulement de 120°C d’apres
des simulations, en tenant compte de la variation de la conductivité des matériaux. Cet écart
se retrouve aussi sur la température d’impact du faisceau (T cacuee = 650°C) qui est tres
inférieure a la valeur mesurée lors des essais (au moins 1000°C, puisque la fonte du cuivre au
point d’impact a été observée alors que la température de fusion T fysion du cuivre = 1083°C).

Plusieurs points ont alors été mis en cause :

- la brasure : En prenant la conductivité du composant le moins conducteur de la
brasure, le gradient AT calculé est de 25°C pour une épaisseur de 0.1 mm. Elle n’est
donc pas a mettre en cause.

- la qualité de I’adhésion : Le décollement de 1’oxyde s’est produit a une température

de 680°C, température inférieure a la température de liaison (comprise entre 750 et
800°C). Ce décollement des oxydes est donc dii aux contraintes engendrées par la
dilatation thermique, et non a la qualité de I’adhésion.

- La qualité de la céramique

Dans le but de vérifier la qualit¢ de la céramique, des mesures de conductivité
thermique ont été mises en place, et font I’objet de ce travail.

11-3-2 Expérience et simulations : mesures de conductivité thermique

11-3-2-1 Principe des mesures

Nous avons utilisé les échantillons d’oxydes de béryllium mis a notre disposition
(dimensions : 5*10*15 mm) et identiques a ceux utilisés sur les diagnostics. A I’instant t0,
nous avons positionné ces €chantillons sur une plaque chauffante thermostatée et mesuré la
variation de température au cours du temps a I’aide d’un thermocouple et d’un chronométre
(figure II-16). Nous avons fait varier la température de la plaque ainsi que le nombre
d’échantillons empilés sur la plaque pour voir I’influence des contacts thermiques.
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Pour valider nos mesures, nous avons effectué les mémes mesures avec des échantillons
de mémes dimensions en aluminium dont la conductivité thermique A est proche de celle des
oxydes de Béryllium (Ap=130W/m.°C et Ap.o=190W/m.°C) et de I’inox pour lequel A est
beaucoup plus faible (16 W/m.°C).

TGO)O
t(s)

Plaque chauffante

Fig. I1- 16 - Dispositif expérimental : on place un ou plusieurs échantillons empilés sur une
plaque chauffante thermostatée a ['instant t0. On mesure a [’aide d’un
thermocouple et d’un chronomeétre [’évolution de la température de la surface de
[’échantillon en fonction du temps.

11-3-2-2 Mesures expérimentales

Dés le premier essai, nous avons remarqué que la réponse était beaucoup plus lente que
celle que nous avons calculée par un calcul thermique transitoire avec SYSTUS. Pour une
valeur théorique de conductivité du BeO de 190 W/m.°C a 20°C et une plaque chauffée a
190°C, il faut environ 0.5 s pour atteindre une température intermédiaire de 100°C. Or
expérimentalement, il a fallu 10 s. Nous avons observé le méme comportement pour les
¢chantillons d’aluminium, alors que les résultats se rapprochent des valeurs théoriques pour
I’inox.

Nous avons alors mis en doute les contacts thermiques au niveau des brasures. Les
valeurs de conductivité¢ thermique de I’aluminium et de 1’oxyde de béryllium sont grandes
(entre 100 et 200 W/m.°C) par rapport a celle de I’'inox (16 W/m.°C). Dans les estimations
effectuées avec ACORD, les contacts ont été supposés parfaits, ce qui ne semble pas étre le
cas dans la réalité.
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Fig. II- 17 — Résultats expérimentaux des tests réalisés avec 1 ou 2 échantillons empilés sur
la plaque chauffante (Tpuque=190 ou 320°C). Les points correspondent aux
valeurs expérimentales. Les courbes sont le résultat des calculs avec SYSTUS en
appliquant une résistance de contact de 400 mm’ °C W',
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Fig. II- 18 — Résultats expérimentaux des tests réalisés sur des échantillons d’inox et
d’aluminium AU4G de mémes dimensions que ceux en BeQO. Les points
représentent les résultats expérimentaux. Les courbes sont le résultat des
calculs SYSTUS en appliquant différentes valeurs de Résistance de Contact

(RTC) et de conductivité thermique (k).
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I1-3-2-3 Simulations SYSTUS

Grace aux simulations avec le logiciel SYSTUS, nous avons pu estimer les valeurs des
contacts thermiques dans le cadre de nos mesures de température (c’est-a-dire avec un ou
plusieurs échantillons posés sur une plaque en cuivre chauffée) en reproduisant au mieux les
valeurs expérimentales. Ces résultats montrent que nous pouvons estimer une résistance de
contact de 1’ordre de 4.10* m*.°C.W ' équivalente & une couche d’air de 0.1 mm, pour I’inox
et le BeO (figures 1I-17 et 1I-18) et de 2,5.10"m* °C.W™' pour ’aluminium (figure II-18) alors
que ces matériaux n’ont pas la méme conductivité thermique.

Les résistances de contacts sont liées aux états de surface des échantillons qui sont :
- pour I’inox obtenu par fraisage : on a une rugosité Ra de 0.8
- pour le BeO : une métallisation de molybdéne sur un composé fritt¢é donne une
rugosité Ra de I’ordre de 0.8
- pour I’aluminium : une face laminée proche d’un Ra de 0.2.
La rugosité moyenne des surfaces de 1’inox et du BeO est identique, ce qui explique la
méme valeur de résistance de contact.

Sur la figure II-18 montrant la montée en température de ’aluminium (AU4G), sont
représentés les résultats des simulations avec une méme valeur de résistance de contact
équivalent air (RTC=400 mm?°C.W™) mais un choix de conductivité thermique tres différent
(A=130 ou 230 W/m.°C.). Il est intéressant de constater que les deux courbes se confondent.

Cela met en évidence I’'importance des contacts thermiques par rapport aux
conductivités thermiques. Ces essais ne nous permettent pas de vérifier les valeurs de
conductivités thermiques A de ’oxyde de béryllium, mais nous ont montré 1’importance des
résistances de contacts dans le cas de matériaux ayant une grande valeur de A.

I1-3-3 Simulations thermiques du diagnostic 2

Au regard de ces résultats, des simulations avec le diagnostic 2 ont été réalisées en
appliquant des contacts thermiques au niveau des brasures et dans les conditions de tests
réalisés a Orsay en 99 : avec un faisceau d’¢lectrons (@ 8mm) implantés soit au centre de la
lame (mesure des températures T1 et T2) soit sur un des doigts froids (mesure de T3) comme
indiqué sur les figures I1-15 et I1-19.
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Zone de refroidissement

Fig. II- 19 - Modele de géométrie du diagnostic 2 utilisé en simulation SYSTUS.

Nous prendrons en premiére approche les valeurs de conductivité thermique théorique
pour ’Oxyde de Béryllium dont les variations en fonction de la température sont présentées
en annexe A.

Les résultats des simulations pour deux puissances de faisceau (480W et 720W) sont
présentés respectivement par les figures I1-20 et 11-21.
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Fig. II- 20— Mesures de température aux points de contacts Tl et T2 pendant [’impact d’'un
faisceau d’électrons de 480W sur la lame du diagnostic. Les points représentent
les valeurs expérimentales. Les traits pleins et pointillés correspondent aux
valeurs calculées par simulation SYSTUS. RTC correspond a la Résistance
Thermique de Contact en mm’°CW'.
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Fig. I1- 21 — Mesures de température aux points de contacts T1 et T2 pendant ['impact d’un
faisceau d’électrons de 720W sur la lame du diagnostic. Les points représentent
les valeurs expérimentales. Les traits pleins et pointillés correspondent aux
valeurs calculées par simulation SYSTUS. RTC correspond a la Résistance
Thermique de Contact en mm”°CW'.

Les figures II-20 et II-21 montrent les valeurs calculées par simulation et les valeurs
expérimentales. Pour les deux mesures avec une puissance de faisceau de 480 W et 720 W,
les valeurs calculées avec une résistance thermique au niveau des brasures équivalente a une
couche d’air de 70 mm?*°C.W™' reproduisent bien les valeurs expérimentales. Par contre, les
valeurs calculées avec un contact parfait au niveau des brasures sur les oxydes de Béryllium
pour T2 sont loin de les reproduire. Le point T1 étant un point prés de la zone de
refroidissement, il y a peu de variation de température.

Cette valeur de résistance de contact estimée au niveau des brasures réalisées sur les
oxydes de béryllium est tres faible, mais tient un réle primordial sur les échanges de chaleur
au niveau de ces brasures. Nous obtenons une augmentation de température d’un facteur deux
sur la lame au point T2. Au point le plus chaud sur la lame, la température atteint 577°C pour
une puissance de 480W et 840°C pour une puissance de 720W, expliquant le passage au
rouge de la lame et la déformation de celle-ci lors des mesures réalisées a Orsay.

11-3-4 En résumé

Les contacts thermiques aussi faibles soient-ils ne sont pas a négliger lorsque 1’on est en
présence de matériaux conducteurs de chaleur, dont le rdle est d’évacuer la puissance comme
nous avons pu le voir sur les différentes mesures effectuées.
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En appliquant une résistance de contact de 70mm”*°C.W™' (équivalente a une couche
d’air de 0.lmm) sur cet assemblage hétérogéne par métallisation et brasure, nous avons
retrouvé les valeurs expérimentales obtenues lors des essais a Orsay. Nous pouvons donc
penser que dans le cas d’une liaison par brasure, suivant la qualit¢ de celle-ci, il faut
considérer une résistance de contact et non pas mettre uniquement en doute la valeur de
conductivité des matériaux.

Suite aux seuls résultats des essais a Orsay, le montage de la lame du diagnostic avait
été modifié en lui adjoignant un circuit de refroidissement isolé, car celle-ci doit évacuer en
permanence environ 10 % de la puissance du faisceau THI soit 600W.

Dans le cas de nos cibles, ces problémes de résistance de contact thermique ne sont pas
a prendre en compte, car, d’une part, la conductivité thermique du carbone est faible
(A<70 W/m.°C).D’autre part, ce qui nous intéresse au niveau des calculs de simulation est de
savoir quelle puissance nous pouvons appliquer sur la cible, soit par un faisceau primaire, soit
par un chauffage sur 1’axe de la cible, sans risque de détérioration par évaporation. La cible
étant fabriquée a partir d’un seul bloc de carbone, les contacts sont seulement présents aux
extrémités de la cible dans les zones les moins chaudes. Ceci peut devenir un probléme pour
les cibles réalisées en plusieurs morceaux.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons vu qu’il était primordial de connaitre et de comprendre les
distributions de température et les différents types d’échanges thermiques (rayonnement,
conduction et convection) au sein des cibles afin de mieux appréhender les problémes de
diffusion et d’évaporation du carbone risquant d’engendrer la destruction de celles-ci.

Pour se faire, nous avons utilisé deux codes de calculs :

- le programme GANIL dont les résultats ont été validés a Louvain la Neuve [Lic-98],
[Mau-98] avec une cible optimisée a 6kW sous un faisceau de protons de 30MeV/A.

- le logiciel SYSTUS qui permet de prendre en compte tous les échanges thermiques
(rayonnement, conduction et convection) ainsi que les résistances de contacts
thermiques.

SYSTUS a été utilis¢ pour la premiére fois au GANIL dans le cadre des
développements des cibles de production. Il nous a permis par la méme occasion de mieux
comprendre certains phénoménes dans les diagnostics THI utilisés sur la machine GANIL.

De nombreux tests hors ligne et les simulations SYSTUS nous ont permis de définir les
systémes de chauffage annexes adéquates et plus particulicrement le chauffage par ’axe de la
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cible de diffusion comme il sera vu dans le chapitre IV ou encore le dimensionnement du four
de I’ensemble MONOLITHE (chapitre V).

Grace au code GANIL, nous avons défini la géométrie des cibles de production
irradiées par un faisceau d’ions lourds du GANIL, de puissance 2kW.

Dans les trois chapitres suivants, nous ferons appel réguliérement a ces deux codes de
calcul, GANIL et SYSTUS, pour le développement des trois cibles présentées dans cette
these. Ils nous ont particulierement servi :

- pour définir, améliorer et/ou fiabiliser les cibles et leur syst¢tme de chauffage

annexe.

- a calculer des abaques en température pour estimer 1’apport de puissance ohmique
nécessaire en fonction de la puissance du faisceau incident dans la cible lors du
fonctionnement de SPIRAL (chapitre III et IV).

- de faire une étude thermique en transitoire pour estimer le temps de réponse des
cibles avec le systéme de chauffage annexe (chapitre IV).

Des tests de tenue thermique longue durée des cibles réalisées, ont é&té
systématiquement effectués pour valider ces cibles et les codes sur un banc de tests de
chauffage [Lan-98]. Ces résultats seront présentés dans les chapitres relatifs a chaque cible.
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CHAPITRE III

La cible pour la production
d’isotopes d’argons et de néons radioactifs

Les ensembles cible source doivent étre étudiés pour résister a une durée de 15 jours de
fonctionnement en continu. Cette durée a été imposée par le temps d’irradiation des ensembles
sous faisceau primaire : c’est le temps maximal pendant lequel un ensemble peut étre irradié
afin d’étre réutilisable d’un point de vue radioprotection aprés deux ans de “refroidissement”
par décroissance radioactive.

Ces ensembles, lors du fonctionnement de SPIRAL, seront donc changés tous les 15 jours
par un systeme automatique. Ils seront déposés dans des chiateaux de plomb ayant une
dimension imposée. Ainsi, pour le développement des cibles de production, il ne faut pas
perdre de vue que la dimension de la boite cible (Figure III-1) reste fixe avec une longueur
intérieure de 140mm et un diametre intérieur de 68mm limitant la taille des cibles.

La cible de production est placée en arriére par rapport a la source ECR afin de limiter
I’irradiation neutronique des aimants permanents de la source d’ionisation.

Le premier ensemble cible source pour SPIRAL est dédi¢ a la production des gaz rares.
Le premier ensemble cible source pour SPIRAL développé par L. Maunoury et al. [Mau-98] va
faire 1’objet d’un travail de fiabilit¢é et d’augmentation d’efficacité. Plusieurs cibles de
production avec des systemes de chauffage différents vont étre testées. Pour les premiers tests,
la cible sera en carbone de grains 4um de Carbone Lorraine. Or, nous avons vu dans le chapitre
I (figure 1-10) qu’il était possible d’augmenter 1’efficacité de diffusion en choisissant un
carbone dont le grain est le plus petit possible. Nous testerons donc une cible en carbone 1pum
de POCO Graphite, lors de tests de diffusion et de production.
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IT1I-1 Fiabilité des cibles pour la production d’argon et de néon

II1-1-1 Premieres modifications apportées

La premicre cible en carbone dédiée a la production de gaz rares radioactifs est présentée
sur la figure ITI-1. Elle est dimensionnée pour recevoir 2kW de faisceau primaire d”*°Ar ou de
**Ne afin de produire des isotopes de gaz rares riches en protons. Elle est associée a un systéme
de chauffage externe développé dans le cadre d’une collaboration entre 1’Institut de Physique
Nucléaire d’Orsay et le GANIL [Put-97]. Ce four doit permettre de chauffer la cible jusqu’a
une température de I’ordre de 2000K sans faisceau primaire, d’une part pour dégazer a haute
température la cible et son environnement avant I’irradiation, et d’autre part, pour conserver
une température élevée pour optimiser les efficacités de diffusion si la puissance du faisceau
incident venait a baisser a des puissances inférieures a 2kW.

Boite cible Cible de production

==

— uf1

Fenlltre er
— tantale

]

[m mil

Container

Fig. Il1- 1- Schéma de la boite cible avec une cible de production en carbone et un systeme de
chauffage externe.

La cible posséde une partie conique a I’avant avec un angle de £10°, afin de répartir sur
plusieurs lamelles la puissance du faisceau primaire concentrée dans le pic de Bragg. La
dimension de cette cible est imposée par le parcours de I”*°Ar (5mm) et du **Ne (8.8mm) a
95 MeV/A dans le Carbone. Le parcours des noyaux d’intéréts (les isotopes d’argons et de
néons déficients en neutrons) produits par fragmentation est tres faible, les atomes radioactifs
qui nous intéressent vont s’arréter dans la méme zone que le faisceau incident (zone la plus
chaude de la cible).
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La structure en lamelles de la cible a été choisie pour minimiser le parcours des atomes
radioactifs dans la maticre lors de la diffusion et de I’effusion. Cette cible posséde un nombre
total de 53 lamelles de 0.5 mm d’épaisseur espacées de 0.8 mm, dont 34 dans le cone. Le
diametre de la cible est 19mm, elle est maintenue par 1’arriére dans un container en carbone de
diamétre 20 mm, le tout étant fixé au centre d’un four cylindrique en carbone.

Le faisceau gaussien, de largeur totale de 7mm décalé de 4.5mm par rapport a I’axe de la
cible, tourne autour de I’axe avec une vitesse de rotation de 20Hz.
Des simulations thermiques [Lan-98] [Mau-98] [Mau-01] avec le programme GANIL ont

¢été effectuées pour connaitre la répartition de la température au sein de cette cible bombardée
par un faisceau primaire.

Les températures maximales peuvent alors atteindre 2800 K avec un faisceau primaire
d’*Ar de 2kW (figure III-2), ce qui est supérieur & la température limite de 2450K au dela de
laquelle le taux d’évaporation du carbone devient important.
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Fig. lII- 2 — Simulation avec le code GANIL de la distribution en température dans une cible
de production en carbone irradiée par un faisceau primaire d”°Ar de 2kW en
présence d’'un four externe mais sans ajout de puissance ohmique (systeme de
chauffage externe).

Afin de comprendre comment diminuer la température maximale obtenue avec 2kW
d’36Ar, diverses simulations ont été faites en modifiant :

- la taille du faisceau : si on augmente la taille du faisceau, on augmente les pertes sur

le bord de la cible. La diminution de I’intensité apportée a la cible conduit a une
baisse des taux de production. Pour diminuer de 200K la température maximale
dans la cible (figure I1-13), il faut baisser la puissance de 300W soit 20% de perte en
intensité.
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- la taille du container : en augmentant le rayon du container qui sert de réflecteur et

donc augmente le confinement de la chaleur au sein de la cible, on accroit le

diametre du four externe. La puissance a fournir au four pour atteindre des

températures inférieures a 2450K dépasse les limites de 1’alimentation de puissance

prévue qui est de 6kW.

- les dimensions de la cible : la limitation des dimensions de la “boite cible” ne

permet pas de modifier les dimensions de la cible pour abaisser la température de

facon significative.

- la fréquence de rotation : L. Maunoury [Mau-98] a montré qu’a partir d’une certaine

vitesse de rotation du faisceau primaire, la température maximale au sein de la cible

ne peut plus diminuer. On atteint un plateau a partir de 10Hz.
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Fig. I11- 3 — Simulation de chauffage de la cible de production par un faisceau primaire d’ °Ar
de 2kW sans ajout de chauffage ohmique (systeme de chauffage par [’axe).

@, container = 36mm. Code GANIL avec la conductivité classique du carbone
(annexe A).

Un nouveau systeme de chauffage par 1’axe a donc été développé et a permis d’abaisser

la température maximale a une valeur limite de 2480K (figure III-3). Le container subsiste pour

limiter les pertes des atomes par collage sur les parois froides de la “boite cible”, mais avec un

diametre plus important pour minimiser la température de la cible.

L’¢limination du four a permis de gagner de la place et d’¢liminer I’effet de réflecteur

thermique engendré par le container et le four proche de la cible.

Nous avons donc défini une boite cible telle qu’elle est reportée sur le schéma I11-4.
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Fig. I11- 4 — Schéma de la boite cible contenant la cible de production et le container avec un
systeme de chauffage annexe par ’axe. (version 1)

L L

Fig. III- 5-Schéma de la cible pour la production d’Argon et de Néon radioactifs avec un
systeme de chauffage par [’axe, prévue pour supporter 2kW de faisceau primaire.

Elle possede toujours une partie conique a I’avant avec un angle de +10° afin de répartir
sur plusieurs lamelles le dépdt d’énergie di au pic de Bragg du faisceau primaire. Les bretelles
(figure I1I-4 et III-5) a I’avant de I’axe permettent le retour de courant servant au chauffage
ohmique. La cible est directement utilisée comme résistance. L’axe de la cible a un diamétre de
3mm avec une partie sans lamelle a I’avant (entre les bretelles et la premiére lamelle) de 6mm
(figure I11-4).

Le passage du premier systéme (chauffage externe, figure I1I-1) vers le deuxiéme systéme
(chauffage par 1’axe, figure I11-4) nous a conduit a une importante simplification sur I’ensemble
des piéces et donc vers une meilleure fiabilité.
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Tous les ensembles cible source doivent étre étudiés et fiabilisés pour tenir sur une durée

de 15 jours de fonctionnement en continu (avec ou sans chauffage annexe selon les besoins).

Nos cibles doivent donc étre capables de tenir cette durée sans dommage a des températures

¢levées mais sans dépasser 2450K.

III-1-2 Tests de tenue en température

Un banc de test a été construit a cet effet [Lan-98]. Il possede :

- une enceinte sous vide sur laquelle nous fixons la boite cible (Fig. I11-4)

- un pyromeétre bicolore (R1 de Land Infrared SARL) permettant de faire une mesure

a distance de la température de surface de la cible [Land-95] a travers un hublot de

I’enceinte. Le diamétre de la visée au point focal est de 6.7mm.

- une jauge de pression et son unité de controle.

La cible telle que nous I’avons définie précédemment, composée d’un carbone 4um de

Carbone Loraine, a été chauffée sur ce banc de test.

A la fin du premier étalonnage, (premiére montée en puissance jusqu’a une valeur de

2300W) I’axe de la cible s’est cassé. L autopsie a montré que la partie sans lamelle a I’avant de

I’axe avait disparu par évaporation. L’absence de lamelles qui participent a 1’évacuation de la

chaleur, provoque une surchauffe locale a I’avant de la cible. Nous avons éliminé cette partie
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Fig. III- 6 - Schéma de la boite cible avec un systeme de chauffage annexe par [’axe apres
modification de la longueur de [’axe (version 2).
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Cette cible en carbone 4um (figure I11-6), devant tenir 15 jours, a été chauffée pendant
495h10, soit une durée de 20.5 jours a une puissance supérieure a 1900 W (Température de
I’axe estimée supérieure a 2300K). Sur la durée totale des tests de chauffage, la cible a subi
cinquante “montée — descente” en température, augmentant les contraintes thermomeécaniques
par dilatation.
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Fig. IlI- 7 — Evolution de la résistance de la cible mesurée a une température de 2100K en
surface (soit une puissance sur l’axe de 1900W) en fonction du temps

La figure III-7 représente 1’évolution de la résistance de chauffage (résistance de la cible
4um) en fonction du temps. Elle a augmenté progressivement. La variation brutale en début de
graphe est due au démontage et remontage de la cible avec une nouvelle alumine (probléme de
dysfonctionnement du systéme de refroidissement). Les serrages des vis étant différents d’un
montage a I’autre, on ne retrouve pas exactement la méme valeur de résistance.

L’évolution de la résistance au cours du temps est une bonne sonde pour vérifier la tenue
de la cible. L augmentation progressive de la résistance jusqu’a une valeur de 146 mQ, (figure
III-7), est due a une évaporation progressive de 1’axe de la cible sans danger majeur. Cette
mesure de la résistance est le signe de la bonne santé des cibles sur SPIRAL. Par contre, si I’on
observe une augmentation brutale, cela présage d’une rupture imminente de 1’axe.

Apres ces tests de tenue thermique, cette cible a ét€ montée sur un ensemble cible source
Nanogan III complet pour les essais de manutention des ensembles sur SPIRAL entre la
casemate de production et la zone de stockage, et n’a présenté aucune défaillance.
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III-2 Simulations thermiques sur la cible - Abaques

La cible, pour la production d’Argons et de Néons, a donc fait I’objet de diverses
simulations avec, soit un chauffage par le faisceau, soit un chauffage par 1’axe, soit avec les
deux systemes lorsque le faisceau n’est pas suffisant pour auto-chauffer la cible. Ces abaques
ont été réalisés avec le code GANIL.

Nous avons vu qu’il était possible d’augmenter 1’efficacité de diffusion et par conséquent
les taux de production en utilisant un carbone ayant des grains les plus petits possibles (figure
I-10), nous avons donc remplacé le carbone 4um par du carbone 1pm de POCO Graphite. Les
simulations faites dans le § III-1 (figure I1I-2) avaient ét¢ effectuées avec les caractéristiques
d’un carbone classique, dont la conductivité thermique est plus grande, et non avec les
caractéristiques du carbone 1um de POCO Graphite,. La valeur que nous utiliserons par la suite
est de 70W/m’ & température ambiante. L’évolution des caractéristiques des carbones sont
présentées en annexe A.

Les abaques de températures sont reportés sur la figure I11-8.
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Fig. III- 8 — Température maximale sur les lamelles (carrés) et sur [’axe (rond) de la cible en
fonction de la puissance du faisceau primaire d*°Ar, additionnée a une puissance
ohmique (croix) sur [’axe de la cible. Code GANIL avec la conductivité du
carbone lum de POCO Graphite (annexe A).

Pour une valeur de faisceau d’*°Ar de 2kW avec la conductivité du carbone 1pm de
POCO Graphite, on remarque que la température maximale sur les lamelles est de 2700K et
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non de 2480K comme il avait ét¢ simul¢ auparavant (figure III-3) avec une valeur plus élevée
de conductivité thermique. Cette température est trop élevée par rapport a la température
maximale d’utilisation de 2450K qui permet d’éviter la formation d’un trou dans la cible par
¢vaporation.

A cette température de 2700K, un trou se forme rapidement dans la cible. L. Maunoury a
montré [Mau-98] qu’a 2700K, il fallait seulement 10 jours pour créer un trou dans 15 lamelles
sur une largeur de 2mm. Ensuite, le trou progresse plus lentement pour atteindre 20 lamelles
sur une largeur de 2.5mm, en environ 100 jours. La formation du trou a donc tendance a se
stabiliser. Mais nous ne pouvons pas travailler dans ces conditions. Les trous dans les lamelles
peuvent entrainer des dégats importants voire irrémédiables sur I’ensemble de la cible. De plus
la tenue de la cible sera trop dépendante des variations des réglages de la taille du faisceau
primaire.

Pour avoir une température suffisante dans la cible (T supérieure a 2300K), il semble
nécessaire d’appliquer un chauffage ohmique annexe lorsque la puissance de faisceau devient
inférieure a 1.3kW (figure III-8), tout en minimisant les risques d’évaporation car la
température la plus chaude sur ’axe ne dépasse pas 2300K méme avec une puissance de
chauffage maximale sur 1’axe.

Dans 1’état actuel des choses, nous ne pouvons pas nous avancer sur ces problémes de
tenue thermique des cibles dans ces conditions maximales de température. Il est vrai qu’une
température estimée a 2700K dans la cible est beaucoup trop €levée par rapport au cahier des
charges, mais aucun test en ligne sous faisceau d”*°Ar a 2kW n’a pu étre réalisé durant la
rédaction de cette these.

Nous avons vu que cette cible tient sur une durée d’au moins 20 jours avec une puissance
sur ’axe, supérieure a 1.9kW ; soit une température estimée sur 1’axe de I’ordre de 2300K.
Nous avons vérifié sur SIRa, la tenue thermique de la cible, associée a un chauffage annexe par
I’axe de 1.5kW, avec un faisceau de 400W, pendant 3 a 6 jours.

Cependant la puissance n’est pas déposée de la méme facon si 1’on utilise uniquement le
faisceau ou le faisceau associé¢ a un chauffage annexe. La puissance déposée par le chauffage
annexe est répartie sur tout le volume de 1’axe (soit une densité de puissance 4W/mm”), alors
qu’elle est concentrée au centre du faisceau gaussien et au maximum du pic de Bragg (soit une
densité de puissance de 8 W/mm®) dans le cas d’un dépdt de puissance par le faisceau primaire.

De plus I’environnement et les conditions de refroidissement sont différents dans les deux
cas : refroidissement de 1’axe principalement par conduction, alors qu’il est par rayonnement et
conduction pour les lamelles. Nous ne pouvons donc pas comparer la tenue thermique des deux
parties (axe et lamelles) de la cible simplement avec un chauffage annexe par I’axe. Nous ne
pouvons qu’attendre le démarrage de SPIRAL pour valider dans les conditions réelles
d’expérience, la tenue des cibles au niveau des lamelles.
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Au vu de la figure I1I-8, nous préconiserons, cependant, de travailler avec une puissance
faisceau de 1.5 kW pendant les premiers jours du démarrage de SPIRAL, et d’utiliser les
derniers jours de la période faisceau pour effectuer des tests sur la cible a plus haute puissance,
jusqu’a 2kW.

I11-3 La diffusion dans la cible

Comme nous 1’avons vu dans le chapitre I, la diffusion des atomes radioactifs hors de la
cible est un phénomeéne primordial qu’il faut connaitre pour chaque type de cible et de
matériau, si I’on veut améliorer les intensités des faisceaux radioactifs.

Des mesures de diffusion ont été faites sur le banc de tests SIRa avec cette cible dédiée a
la production d’isotopes d’argons et de néons, liée a une source ECR Nanogan III.

II1-3-1 Principe de la mesure

Cible mince

Scintillateur plastique

SIRa

Ensemble]

Scintillateur plastique
cible source

Fig. III- 9 — Dispositif pour la méthode de mesure directe de diffusion, utilisant [’installation
SISSI pour produire des faisceaux radioactifs incidents sur la cible de SIRa..

La méthode utilisée est la méthode par mesure directe de diffusion [Lec-97 b]. Pour cela,
nous utilisons un faisceau secondaire produit par fragmentation du faisceau primaire stable
dans une cible mince avec I’installation SISSI (Source d’lons Secondaires a Supraconducteur
Intense) [Jou-91].
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Ce faisceau secondaire est alors implanté dans la cible de production installée sur SIRa.
Un premier scintillateur plastique est placé juste devant la cible afin d’évaluer le nombre d’ions
radioactifs implantés dans la cible, Nyg (N coté Haute Energie). En bout de ligne (sur la
détection SIRa, Fig. I11-9) nous mesurons le nombre d’ions radioactifs restants apres diffusion,
effusion, ionisation et sélection par le séparateur sur la détection SIRa, Npg (N coté Basse
Energie). Ce nombre est déduit en mesurant la radioactivité grace a divers détecteurs
(germanium, plastique ou silicium) suivant le noyau d’intérét.

L’efficacité totale s’écrit alors :

NBE

Eotale = N = &gira X Saifr—efr (III- 1)
HE

Ou Eairresr est 'efficacité de diffusion effusion que nous voulons mesurer et Egr, est
I’efficacité de la ligne SIRa, de la source a la détection (ionisation et transport).

L’injection d’un gaz stable a proximité de la cible, dont les caractéristiques chimiques
sont les mémes que celles de I’isotopes du noyau d’intérét, nous permet de mesurer I’efficacité
de la ligne SIRa Egr, (incluant 1’efficacité d’ionisation et de transport jusqu’a la détection).
L’efficacité Esira ne dépend pas de la période radioactive de 1’élément, tant que celle-ci reste
supérieure au temps de présence dans la source. Ce temps de présence tsource €St pris en compte
a partir du moment ou I’atome entre dans la source jusqu’au moment ou il en sort ionisé. Il est
de I’ordre de la dizaine de millisecondes alors que le temps de parcours dans la ligne SIRa est
de I’ordre de la microseconde, ce que nous considérerons négligeable face au temps tsource.
Nous pouvons alors déduire de 1’équation III-1, I’efficacité de diffusion effusion & girerr. NOus
avons vu dans le § I-2-3 que cette efficacité peut étre décomposée telle que :

€ difteft = & ditf X & eff (I11- 2)

avec & gifr la probabilité qu'un atome radioactif sorte du grain et £ ¢ la probabilité qu'un
atome radioactif sorte de la cible par effusion entre les grains et aille jusqu’a la source
d’ionisation et ce, avant sa décroissance radioactive.

Cette méthode avec SISSI fournit un faisceau de faible intensité ne permettant pas de
chauffer suffisamment la cible. Elle nécessite donc I'utilisation du chauffage annexe. Cette
méthode présente 1’avantage de ne pas utiliser de codes d’estimation des taux produits dans la
cible pour estimer les efficacités de diffusion effusion, mais utilise une mesure directe.

I11-3-2 Résultats expérimentaux

La source Nanogan III a été couplée avec une cible pour la production de faisceaux
d’Argon et de Néon, composée d’un carbone de microstructure Ium de POCO Graphite
[POCO-99]. Le faisceau radioactif incident d’*>Ar a été produit par I’installation SISSI & partir
d’un faisceau primaire d’*°Ar sur une cible mince de carbone. En faisant varier la température
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de la cible de production sur SIRa grace au chauffage ohmique annexe, nous avons mesuré
I’évolution de I’efficacité de diffusion effusion en fonction de la température.

Les données expérimentales sont représentées sur la figure III-10 .Les valeurs trouvées
par L. Maunoury sont aussi reportées sur cette figure, pour une cible de grain 4um couplée a
une source ECR4 et une cible de grain 15um avec une source Nanogan II [Mau-98].

100

L Foememen- -§=: ————— — = i
// -

10 -1

BSAr+C

Efficacit[] de diffusion effusion

10 2 _ i
— Ea= 2.38eV  logD o= 3.6cm” .8

--- Ea= 541eV logD o= 46cm > s

T |

1 1 1 1 1 1 1
1400 1500 1600 1700 1800 1900 2000 2100 2200

T (K)

Fig. III- 10 — Résultats expérimentaux de [’efficacité de diffusion effusion pour 1> Ar en
fonction de la température de la cible. Les courbes en trait plein correspondent
aux fits des données expérimentales avec les coefficients d’Arrhenius du carbone
4 et 15 um (E,=2.38eV et LogDy=-3.6 cm’.s™). La courbe en pointillés larges
pour le carbone Ilum correspond a [’estimation de [’efficacité de diffusion
effusion avec les coefficients d’Arrhenius du carbone 4 et 15 um et le trait en
pointillés fins correspond au fit des données expérimentales du carbone Ium
(E,=5.41eV et LogDy=4.6 cm”.s™"). Les barres en x représentent la température

minimale et maximale dans la cible en carbone lum simulée avec le code
GANIL.
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A partir des différents points expérimentaux et en utilisant 1’équation théorique de
I’efficacit¢ de diffusion effusion (équation I-17), nous pouvons déduire les coefficients
d’Arrhenius E, et LogD, (¢quation 1-6).

Ces coefficients sont calculés a partir d’un code utilisant la minimisation du y* [Bev-69]
tel que :

B SO o) | _

i=l G(i)2

f(i) représente la fonction a ajuster par rapport aux N données expérimentales fiesure(1).
On utilise généralement le y* réduit, soit :

2

Coa=2 avec n=N-n (I11- 4)
M

ou n est le degré de liberté et n le nombre de variables.

La méthode directe a permis de déduire les coefficients d’Arrhenius, en appliquant une
efficacit¢ d’effusion constante de 0.9 [Mau-98] pour le carbone 4 et 15 um de Carbone
Lorraine et de 1 pour le carbone 1 um de POCO Graphite.

Carbone E, (eV) LogD, (cm*.s™) v réduit
4 et 15 pm de Carbone Lorraine 2.38 (0.19) -3.6 (0.5) 0.55
1 pm de POCO Graphite 5.41 (0.3) 4.6 (0.8) 3.17

Tab. III- 1- Coefficients d’Arrhenius pour les différents carbones 1, 4 et 15um, déduits des
mesures de diffusion par la méthode directe.

Pour les hautes températures (supérieures a 1900K), les valeurs expérimentales montrent
bien I’amélioration apportée par des grains plus fins dans la microstructure du carbone (figure
III-10). Nous avons amélior¢ d’un facteur 3 I’efficacit¢ a une température de 2000K :
I’efficacité de diffusion effusion est de 33,3 % pour le carbone 4um alors que nous avons des
efficacités calculée de 80 % et mesurée de 100 % pour le carbone 1pm.

Nous devrions obtenir un gain sur les taux de production non négligeable pour les noyaux
ayant un trés court temps de vie. Les taux de production d’isotopes de I’argon seront présentés
dans le § I11-4-2.

Par contre, la plage en température ou 1’efficacité de diffusion effusion est optimum est
trés restreinte (T>1900K). D¢s lors que les températures sont plus basses (inférieures a 1900K),
nous observons une chute de I’efficacité de diffusion effusion (figure III-10) par rapport a la
courbe estimée avec les coefficients d’ Arrhenius du carbone 4 et 15um.
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D’aprés les abaques de la figure I1I-8, la température ne devrait pas descendre en dessous
de 2000K lorsque la puissance du faisceau primaire baisse si 1’on ajoute du chauffage par 1’axe.
Pour le fonctionnement de SPIRAL, cette différence pour les courbes 1um sur ’efficacité de
diffusion mesurée et estimée n’engendre pas de probléme car I’efficacité de diffusion effusion
sera toujours de 1.

Nous avons cherché quelle pouvait étre 1’origine de ces différences entre la courbe
estimée par L. Maunoury et al. pour 1um et la courbe mesurée (figure III-10). Les différentes
possibilités sont exposées dans les paragraphes suivants.

I11-3-2-1 Changement de source

La cible en carbone 15um était associée a un ensemble cible source Nanogan II et la cible
4 um a un ensemble ECR3. Pour ces deux expériences, il n’a pas été noté¢ de différences sur
I’évolution de I’efficacité¢ de diffusion effusion en fonction de la température et ceci pour des
conditions de fonctionnement de source similaires. Il semble donc improbable que la chute de
I’efficacité soit due au fait que la cible 1um était liée a un ensemble cible source Nanogan III,
¢quivalente a quelques détails pres, a I’ensemble Nanogan II (§ I-3-1-3).

111-3-2-2 Changement de fabricant de carbone

Sur le marché actuel, trés peu de fabricants sont capables de faire du carbone 1 pm. Nous
avons choisi la fabrique POCO Graphite située aux Etats-unis dont le distributeur francais est
EDM [EDM].

L’hypothése que nous avons posée en premier abord est que, une fois sorti du grain par
diffusion, I’effusion entre les grains de la cible jusqu’a la chambre de la source d’ionisation est
négligeable.

Nous avons ¢étudié¢ et comparé plus en détail la microstructure des carbones 1 et 4 um de
Carbone Lorraine et POCO Graphite pour comprendre si une structure différente entre les
grains pouvait ajouter un phénomene supplémentaire de diffusion entre les grains et donc dans
les joints de grain et ainsi créer un retard sur la sortie de la cible. Nous avons utilisé la méthode
par microscopie €lectronique a balayage. En cassant un échantillon en deux parties et observant
la surface de rupture intergranulaire d’un matériau polycristallin, il est alors possible d’observer
la taille des grains ainsi que la structure intergrain.

Ces observations ont été réalisées sur des échantillons de carbone neufs (ni chauffés, ni
irradiés) avec 1’aide de F. Osterstock, de [I’équipe Structures et Comportement
Thermomécanique des matériaux du CRISMAT (Laboratoire de CRIstallographie et Sciences
des MAT¢riaux) de Caen. Afin d’augmenter le contraste, les échantillons ont été métallisés par
un dépot d’or. Les photos sont présentées dans la figure I11-11.
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Fig. III- 11 — Photos au microscope électronique a balayage. La photo de gauche représente le
carbone [ um grossit 4 fois plus par rapport au carbone 4um a droite.

Apres un grossissement du carbone 1um quatre fois supérieur au carbone 4pum, il est clair
pour un spécialiste que la structure de la surface de cassure semble la méme quelque soit le
carbone observé [Ost-01]. Des trous (zones sombres sur les photos) sont visibles sur la surface
permettant de vérifier la taille des grains.

Le carbone 4pum semble moins régulier suite au mode de sélection des poudres. En effet,
les grains sont sélectionnés par tamisage des poudres ; ainsi le carbone est un mélange de grains
de taille inférieure a celle annoncée par le fabricant soit inférieur a 4pm pour Carbone Lorraine
et inférieure a lum pour POCO Graphite. Le carbone 1lum a une distribution de grains
beaucoup plus homogene que le carbone 4um. La méthode de broyage donne difficilement des
grains inférieurs a lum. Par conséquent, cette difficulté de broyage du graphite lum peut
entrainer un nombre de défauts plus important dans la maille cristalline du graphite. Or les
picges et défauts dans la microstructure du graphite augmentent le temps de diffusion des
atomes hors des sites interstitiels et augmentent 1’énergie d’activation apparente E, de la
diffusion [Ash-91] [You-98]. Ce phénomene est en accord avec les mesures effectuées dans le

carbone 1pm ou nous obtenons une valeur de E, de 5.41eV contre 2.38¢V pour les carbones 4
et 15um de Carbone Lorraine. De plus les deux fabricants, POCO Graphite et Carbone
Lorraine n’utilisent peut-étre pas le méme matériau graphite au départ comme semble
I’indiquer la différence des impuretés du carbone 1 et 4um (§ I-4-2-1) et la plus grande
abondance d’eau observée avec le carbone 1um lors des tests sur SIRa. Il est aussi possible que
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le graphite de POCO ait des zones amorphes. Ainsi, les processus de diffusion dans les
différents carbones ne seront pas contrdlés par les mémes mécanismes [Ash-91] [Bol-00].

Il serait intéressant de refaire cette observation avec un microscope plus performant pour
regarder s’il existe des zones amorphes dans la zone intergranulaire et dans les grains.

111-3-2-3 Changement de régime de diffusion

A une température moyenne, ’effet des défauts dans un solide (i.e. les joints de grains,
les dislocations, etc...) devient prépondérant. Le coefficient Dypparent résultant est supérieur au
coefficient D de diffusion en volume, comme nous 1’avons explicité pour les différents
mécanismes de diffusion (§ I-2-1). En dessous de la moiti¢ de la température de fusion T
environ, on est en présence d’une diffusion intergranulaire, dans le cas ou il existe un joint de
grains dans le matériau polycristallin. Un changement de pente sur la courbe d’Arrhenius (D en
fonction de '/7) 1ié aux deux mécanismes de diffusion intergranulaire et de diffusion en volume
est attendu [Phi-90].

Ce phénomeéne a été observé dans le cas de la diffusion du Lithium dans des échantillons
de Carbure de Bore (matériau polycristallin) par D. Simeone [Sim-99 a] [Des-99]. Dans son cas

a basse température (figure I11-12), il y a compétition entre la diffusion en volume (gouvernée
par la taille moyenne des grains de B4C de 10um environ) et la diffusion intergranulaire
(gouvernée par les joints de grains des échantillons de B4C dont 1’épaisseur est de ’ordre de
20nm). A haute température supérieure a 0.4 T¢soit 948K (Tr du B4C = 2450K), la valeur du
coefficient de diffusion en volume devient importante et domine les effets de diffusion aux

joints de grains.
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Fig. I11- 12 — Changement de pente du coefficient D en fonction de l’'inverse de la température
pour le Lithium dans du carbure de bore, observé par D. Simeone [S1m-99 a].

Dans le cas du carbone, qui ne fond pas ou alors dans des conditions extrémes (pression
de I’ordre de 10MPa), on prendra comme point de référence sa température de sublimation soit
3900K.
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Fig. II- 13 — Coefficient de diffusion D de 1"”Ar dans le carbone graphite en fonction de
Uinverse de la température ("*"/;). Le trait plein correspondent aux coefficients
D obtenus a partir des coefficients d’Arrhenius extraits des points
expérimentaux (Tab. IlI-1), dans ce cas le coefficient de corrélation est de
96.65%.. Les traits pointillés correspondent aux fits des points expérimentaux du
carbone lum dans [’hypothése d’un changement de régime. A basse
température, le coefficient de corrélation est de 99.78 %, il est de 99.99 % dans
la zone des températures élevées (° 1/1<0.59).

Sur la figure III-13 est représentée I’évolution du coefficient de diffusion D (cm®.s™) de
I’*Ar dans le carbone lum. Les points correspondants & D sont extraits des données
expérimentales de 1’efficacité de diffusion effusion (figure I1I-10) a I’aide de la formule I-11 de
I’efficacité de diffusion hors d’une sphére. La courbe pleine de D est calculée a partir des
coefficients d’Arrhenius extraits des données expérimentales (Tab. III-1). Les traits pointillés
correspondent aux fits des points expérimentaux du carbone lum dans I’hypothése d’un
changement de régime, les valeurs des coefficients d’ Arrhenius correspondant aux zones basses
et hautes températures sont indiquées dans le tableau I11-2.

E, (eV) LogD, (cmz.s'l) Coefficient de
corrélation
4-15pum [Mau-98] 2.38 -3.6
Coefficient du Tab. III-1 5.41 4.6 96.65 %
1pm A basse température 2.95 -2.98 99.78 %
A haute température 5.8 5.66 99.99 %

Tab. III- 2 — Coefficient d’Arrhenius dans I’hypothese d’un changement de régime a basse et a
haute température comparé aux valeurs du Tab. IlI-1 pour le carbone 4,15 et
lum. Les coefficients de corrélation des courbes de D par rapport aux points
expérimentaux sont aussi indiqués.
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Le coefficient de diffusion pour le carbone lpm semble changer de pente a basse
température a partir de 1OOO/T =0.59 K! soit environ 0.44 T¢ (avec Ty carbone =3900K). Nous
retrouvons le méme phénomene, dans les mémes conditions que pour la diffusion du Lithium
dans le B4C [Sim-99 a], ou D. Simeone observait un changement de pente autour de 0.4 T
(figure III-12). Tout se passe comme si on était en régime de diffusion intergranulaire aux
basses températures (gouverné par la diffusion dans les joints de grains). Au-dela de 0.4 Ty, la
diffusion en volume (ou la taille de grain domine) commence a intervenir et se superpose a la
diffusion intergrain, améliorant ainsi le temps de sortie de la cible et provoquant ce changement
de pente.

Ce changement de régime de diffusion n’a pas été observé sur le carbone 4 et 15um de
Carbone Lorraine. La taille de grains est plus grande par rapport au carbone POCO mais le
joint de grain doit étre du méme ordre de grandeur que celui du carbone 1um, dii au méme
processus de fabrication. Ainsi la taille des grains 4 et 15 pm devient dominante devant
I’épaisseur du joint de grains. La diffusion en volume dominerait alors la diffusion
intergranulaire pour les carbones 4 et 15um ne montrant pas de changement de pente aux
températures ou nous travaillons. La cassure du coefficient D devrait se faire a plus basse
température pour les carbone 4 et 15um.

Cette différence entre les carbones peut étre expliquée par le changement du rapport entre
la taille de grains et I’épaisseur du joint de grains, mais ceci est a confirmer. Il est vrai que nous
avons peu de points expérimentaux pour le carbone lpum pour évaluer correctement ce
changement de pente. Seul le point 4 0.66 K' permet de valider cette hypothése. Il serait utile
de faire une nouvelle expérience en affinant les mesures d’efficacité de diffusion a plus basse
température et autour de cette valeur de 0.4 T¢ pour valider cette hypothése.

111-3-2-4 Effet labyrinthe

Dans I’hypothése ou il n’existe pas ou peu de liant contrairement au cas précédent, une
effusion par effet “labyrinthe” serait observée entre les grains de la cible.

En effet, un calcul simpliste tenant compte d’un mouvement brownien [Sta-97] ou de
marche au hasard au sein d’une feuille en 2D, permet d’estimer I’ordre de grandeur du nombre

de pas N de longueur moyenne | que doit faire un atome pour parcourir une distance L.

2

= % (I11- 5)
A partir de cette équation III-5, la distance parcourue par un atome dans le carbone 1 et

4um peut étre évaluée en supposant qu’il ne rediffuse pas a I’intérieur du grain et ce, jusqu’a la
sortic d’'une lamelle de 0.5mm d’épaisseur. T, la longueur du pas entre deux collisions est
supposée égale a la taille des pores intergrain du carbone, soit 0.3um pour le carbone 1pm
[POCO-99] et 0.8um pour le carbone 4um. L est égale a la demi épaisseur de la lamelle si I’on

implante 1’atome au centre des lamelles soit 0.25mm. Ainsi I’atome parcourt une distance de
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I’ordre de 20cm (~107 collisions) dans le carbone 1pm contre seulement 8cm environ (~1000
collisions) dans le carbone 4um pour sortir de la lamelle.

Pour 1’35Ar, a une température de 1400K ou sa vitesse est de 1000m/s, cet atome mettra
0.2ms pour sortir de la cible, temps qui est négligeable. Ce facteur 3 sur les distances aurait pu
avoir un effet néfaste si le parcours pour sortir des lamelles avait été¢ plus important.

L’Argon étant un gaz rare, nous avons considéré que les temps de collage pour chaque
saut sont négligeables. La chute de ’efficacité de diffusion effusion ne peut étre expliquée par
cet effet seul.

111-3-2-5 Changement de systéeme de chauffage de la cible

Les mesures effectuées précédemment (4 et 15um) ont toutes été faites avec un systéme
de chauffage externe (figure III-1) et donc avec une température homogene au sein de la cible,
alors que pour le carbone 1pum, c’est un systéme de chauffage par 1’axe qui a été adopté comme
nous 1’avons explicité dans le § III-1. Ce systéme a été réalisé afin de minimiser les problemes
de température trop élevée dans la cible lorsque I’on est en présence d’un faisceau de 2kW. Or
pour les mesures d’efficacité de diffusion, la puissance apportée par le faisceau secondaire
SISSI est négligeable, il faut alors appliquer une puissance ohmique sur I’axe de la cible . Cette
opération engendre par la méme occasion un gradient important en température au sein de cette
cible. Sur la figure III-10, les barres selon I’axe x (barres en pointillées) sur les points
expérimentaux 1um représentent les valeurs minimales et maximales de la température dans la
cible estimée par le programme GANIL et montrent ainsi 1’hétérogénéité¢ en température au
sein de la cible.

Il est difficile de se ramener a une température unique pour ce genre de mesure lorsque
I’on est en présence de fort gradient de température. De plus, nous perdons certainement plus
d’atomes radioactifs dans les parties froides de la cible ou la vitesse des atomes est plus lente,
I’efficacité de diffusion effusion mesurée correspond alors a une efficacité globale sur
I’ensemble de la cible en présence d’un gradient de température.

Dans ces conditions, il est hasardeux d’extraire des coefficients d’Arrhenius car ils ne
sont valables que si la température dans la cible est homogene.

I11-3-3 En résumé

Pour valider ces mesures d’efficacité de diffusion effusion, il serait intéressant de refaire
une expérience de diffusion avec SISSI en méthode directe avec des températures homogenes
au sein d’une cible en carbone 1um, dans les mémes conditions de géométrie que la cible en
carbone 4um avec un chauffage externe.

Si les résultats de I’expérience proposée confirment les prévisions de L. Maunoury en
lum avec les mémes coefficients d’Arrhenius de I’*Ar dans le carbone 4 et 15 um, nous
pourrons alors affirmer que la différence sur la figure I1I-10 ne vient que de la géométrie et par
conséquent du gradient important de température au sein de la cible.
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Par contre, si les résultats donnent des coefficients d’Arrhenius différents et donc un
coefficient de diffusion D différent, il serait intéressant de regarder s’il y a un changement de
pente correspondant & un changement de régime de diffusion dans le carbone 1pum. Si c’est le
cas, nous pourrons conclure que la différence sur la figure III-10 provient du changement du
rapport entre la taille des grains et 1’épaisseur du joint de grains et donc du changement de
fabricant. Une observation au microscope ¢électronique permettra de confirmer cette hypothése.

Plusieurs régimes de diffusion peuvent intervenir, et suivant le carbone utilisé et les
températures avec lesquelles nous travaillons, un régime sera dominant par rapport a un autre.
Il faudra donc toujours étre a des températures telles que le régime de diffusion en volume soit
dominant, ce qui semble étre notre cas a 2000K pour la diffusion de I’**Ar dans du Carbone
Ipm.

D’un point de vue production sur SPIRAL, ce résultat est primordial, surtout si la

puissance du faisceau primaire est inférieure a 1kW, car I’ajout de chauffage annexe par I’axe
entraine inévitablement un gradient de température. On est plus froid, 1a ou se dépose le
faisceau et plus chaud sur I’axe, 1a ou il y a peu de faisceau et donc peu de production (figure
II1-15). On risque alors de baisser les taux de production.

Avec le faisceau SPIRAL a 2kW, les températures au sein de la cible sont estimées
supérieures a 2000K comme le montre la figure III-8. Si ’on baisse ’intensité¢ du faisceau
primaire, I’ajout d’un chauffage annexe permet de garder une température dans la cible toujours
supérieure a 2000K. L’efficacité de diffusion effusion de I’°Ar est alors de 1 et n’engendre

aucune perte lors de la sortie des atomes radioactifs du grain de carbone jusqu’a la source. La
seule baisse sur les taux de production sera due uniquement a la baisse de I’intensité du
faisceau primaire.

Par contre, d’un point de vue diffusion, I’interprétation des résultats et 1’extraction des

coefficients d’ Arrhenius peuvent devenir hasardeuses pour plusieurs raisons :
- lataille des grains du graphite n’est qu’une distribution de grains inférieurs a une
valeur donnée par le fabricant comme nous I’avons explicité dans le §I11-3-2-2. Or,
nous extrapolons les coefficients d’Arrhenius avec une taille fixe de grains qui est la
limite supérieure donnée par le fabricant.
- l’analyse des données de diffusion est faite sur I’hypotheése qu’il n’y a qu’un
régime de diffusion hors du grain puis une effusion hors de la cible. Or il est possible
qu’il y ait une superposition de processus de diffusion différents. Ne connaissant pas
la structure entre les grains et donc des liants, il existe peut-&tre un phénomeéne de
diffusion supplémentaire entre les grains, pouvant expliquer le changement de pente
de la figure III-13.
- enfin, dans le cas de I’expérience réalisée avec le carbone 1um, le gradient de
température au sein de la cible rend difficilement exploitable I’analyse des données
de diffusion effusion.
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Ne connaissant pas les secrets de fabrication des deux fabricants (POCO Graphite et
Carbone Lorraine), il est difficile de conclure si la différence sur les résultats de diffusion
effusion provient de différences sur les caractéristiques physiques des carbones, ni sur
I’hypothése de I’effet labyrinthe ou sur le changement de régime de diffusion.

Nous avons montré que le carbone lum permet d’améliorer I’efficacité de diffusion
effusion, & efr.qir=1 pour des températures supérieures a 1900K pour le carbone 1um contre 0.3
pour le carbone 4um. Par contre, la plage de température dans laquelle nous pouvons travailler
avec cette efficacité optimale est trés restreinte. Dés que cette température au sein de la cible
est inférieure a 1900K, I’efficacit¢ de diffusion effusion chute drastiquement et devient plus
faible que celle du carbone 4pum.

II1-4 Production des isotopes d’argon radioactifs avec la cible

111-4-1 Distribution d’état de charge

Les taux de production ont été mesurés avec la cible en carbone 4um, sur les différents
états de charge pour les *>******Ar sur le banc de tests SIRa avec un faisceau primaire d’*°Ar a
95 MeV/A et 400W de puissance ainsi qu'un chauffage annexe sur I’axe de 1500W. Ces
résultats sont résumés par la figure I11-14.
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Fig. I1I- 14 — Taux de production des ******¥ 4r dans le carbone 4um mesurés sur le banc de
tests SIRa en ligne avec un faisceau primaire d*°Ar de 400W, et normalisé a 100
sur ’état de charge 8+ pour différents états de charges. La distribution de 1"’ Ar
a éte effectuée hors-ligne avec une cible froide et une fuite calibrée.

La figure III-14 montre que quelque soit 1’isotope d’Argon produit, la tendance de la
distribution d’état de charge fournit par la source Nanogan III est la méme que celle de
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I’élément stable **Ar injecté par I’intermédiaire d’une fuite calibrée. Le temps d’ionisation de la
source est donc inférieur au temps de vie T, de D’atome radioactif le plus court, soit
Tionisation<<98 ms car nous n’observons pas de perte pour les états de charge plus élevés. La
distribution d’état de charge de I'Ar a été mesurée hors-ligne avec une cible froide
contrairement aux ~~*Ar, le fait de chauffer la cible a 2000K, aprés dégazage de

I’ensemble, ne perturbe en rien le fonctionnement de la source.

I11-4-2 Les taux de production

Les taux de production ont été mesurés sur le banc de tests de SIRa pour deux cibles de
géométrie identique optimisée a 2kW, en carbone 1 et 4um. Tous les tests ont été réalisés avec
un faisceau primaire de 400 W, énergie maximale disponible a I’heure actuelle dans les aires
expérimentales du GANIL. Les cibles en carbone 1 et 4 um optimisées a 2kW de faisceau
primaire ne sont donc pas optimisées en température pour un faisceau d’*°Ar de 400W. Une
puissance ohmique supplémentaire sur 1’axe de 1500W a été nécessaire afin d’atteindre des
températures de 1’ordre de 2300 K.

Nous comparerons ces résultats a ceux de L. Maunoury qui a utilisé une taille de cible
optimisée pour un faisceau primaire de 400W avec un carbone 4um. Les taux obtenus vont
nous permettre d’extrapoler les taux attendus pour SPIRAL a 2kW et présentés en annexe C.

Taux normalisé 2 1 pAp de *Ar'"
Etat de charge cible‘:)[l:tlinmisée cible ?)gililmisée cible :);?ilmisée ]Szisgtllrlltzllitsli(;l;
4 2kW 2 400W a 2kW
2 Ar 7 (T1,=98ms) 690 (107) 9.74 (1.2) 10°
ZAr’ 360 (67) 1.0 (1) 10° 2.7 (0.32) 10°
ArtT 4.23 (0.54) 10° 3.6 10°
> Ar "(T),=174ms) 5.75(0.44) 10°
P Art 3.1(0.46) 10* | 1.62 (0.07) 10° | 3.05(0.13) 10° 1.8 10°
* Ar "(T,,=844.5ms) 4.7(0.36) 107
T Ar 1.75 (0.08) 10° | 7.68 (0.56) 10 ° | 1.05 (0.05) 10’
FAr® 5.94 (0.29) 10° 2.1(0.11) 10" 4410
PAr H(Tp=1.77s) 1.37(0.1) 10°
S Ar®t 8.1(0.5)107 [3.02(0.15)10%| 5.4(0.36)10° 4.12 10

Tab. II1- 3—Taux de production des Argons mesurés a 400W et normalisés a 1uAp (équivalent
a 3.4kW) de faisceau primaire pour le carbone lum, apres diffusion effusion,
ionisation et transport sur SIRa. Ces résultats sont comparés avec les valeurs
mesurées sur SIRa avec une cible (soit optimisée a 400W, soit optimisée a 2kW) en
carbone 4um et aux estimations calculés avec le code Sigma_sira.

La derniere colonne donne les estimations des taux de productions ramenés en bout de
ligne SIRa (corrigés de I’efficacité de diffusion effusion, ionisation et transport) pour
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comparaison. Ce code est basé sur le programme INTENSITY [Win-92] utilisant la
paramétrisation d’EPAX.

Nous pouvons observer I’amélioration des taux de production due a une taille de grain
plus petite (colonnes 2 et 4 du tableau III-3), on a un gain d’un facteur environ 7 pour une
méme géométrie de cible et des carbones différents. On note aussi un effet sur la température
au sein de la cible (colonnes 2 et 3 du tableau III-3). En effet, lorsque 1’on compare les résultats
des deux cibles en carbone 4um, on observe un gain non négligeable (un facteur 4 en moyenne)
pour la cible optimisée a 400W ou la température est plus homogene par rapport a la cible
optimisée a 2kW chauftée avec 400W de faisceau incident et 1500W de chauffage annexe.

Pour la cible optimisée a 2 kW de faisceau primaire, un chauffage ohmique
supplémentaire entraine un gradient de température important dans la zone de production des
noyaux radioactifs (figure I1I-15) qui est néfaste pour la diffusion (Fig. I1I-10)
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Fig. III- 15 — Simulation avec le code GANIL d’une cible irradiée par un faisceau primaire
d”>°Ar de 400W et chauffée par I'axe avec une puissance de 1500W. Les
températures sont en Kelvin.

Le chauffage annexe par ’axe est un bon moyen de garder une température moyenne de
I’ordre de 2000K sans dépasser 2400K sur I’axe, lorsque le faisceau primaire est insuffisant.
S’il y a une baisse du faisceau primaire, on diminue le taux de production des noyaux
radioactifs car le nombre de noyaux incident baisse et I’on augmente le gradient de température
par ajout d’un chauffage annexe. Ainsi les taux de production sur SIRa a 400W pour la cible
lum sont certainement sous estimés, car la cible est optimisée en température a 2kW.

Ce résultat sera vérifié lors des premiers essais en ligne sur SPIRAL avec un faisceau de
2 kW.

I11-4-3 Production de I’’'Ar

Durant ce travail de thése, deux expériences ont été réalisées afin d’estimer le taux de
production de I’*'Ar avec deux cibles dont le systéme de chauffage annexe était par ’axe : la
premiére avec un carbone 4pum et la deuxiéme avec un carbone 1 pm.
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Nous n’avons rien vu par rapport aux mesures de L. Maunoury qui a estimé un taux de
1.56 pps pour un faisceau primaire d’*°Ar a 400W sur une cible qui avait un systéme de
chauffage externe.

Nous avons analysé les différences de configuration dans les deux cas, celles-ci sont
résumées dans le tableau II1-4.

Expériences de la thése de L. Maunoury Expériences de cette thése
Source Nanogan II Source Nanogan III
Cible 4 um optimisée a 400W Cibles 1 et 4 um optimisées a 2kW
Systeme de chauffage externe Systéme de chauffage par 1’axe

Tab. III- 4 — Comparaison des configurations d’expérience pour la mesure du taux de
production de "' Ar.

Nous avons vu précédemment que les deux sources Nanogan II et Nanogan III ne sont
pas fonciérement différentes. De plus, nous avons testé les deux cibles dans les mémes
configurations avec du carbone 1 et 4 um pour obtenir le méme résultat néant. Ni la structure
du carbone, ni la différence de source ne sont donc a mettre en cause.

La cible de L. Maunoury et al. était optimis€e pour un faisceau de 400W, sa température
¢tait donc optimale pour 1’expérience. Dans notre cas, le systétme de chauffage était différent.
Un systéme de chauffage par 1’axe oblige a avoir des températures plus ¢levées sur 1’axe
(2300K) pour une température de 1’ordre de 2000K sur les lamelles. La température sur les
lamelles était certainement trop froide pour permettre une efficacité de diffusion effusion
optimale et donc pour faire sortir I’*' Ar qui a un temps de vie trés court (15ms). Cette réflexion
nous a pouss¢ a augmenter la puissance de chauffage et a baisser la vitesse de rotation du
faisceau primaire et ce, jusqu’a détérioration de I’axe par évaporation.

En annexe D, nous avons estimé 1’efficacité de diffusion effusion pour les isotopes de
I’Argon (*'****%Ar) a partir des données de diffusion de I’*°Ar (coefficients d’Arrhenius) et
d’effusion du '"Ne (v). Ainsi pour 1'Ar Eaifr eft, @ 2300K pour le carbone 4um, est de 1.7 %.
Dans le cas de notre expérience, a 2000K, cette efficacité Egisr oir €St €gale a 5.7% pour le
carbone 1um et est égale a 0.6% pour le carbone 4um. Dans ces conditions, nous aurions di

1”*! Ar au moins pour le carbone 1pm. Si nous n’avons rien vu, il est alors possible que :

voir
- lacible de L. Maunoury et al. était plus chaude au niveau des lamelles (Egigrer=2.8%

a 2500K pour le carbone 4pum).
- nos cibles (1 et 4um), di au gradient de température, sont plus froides que nous le

pensions (Egitrerr=1% pour le carbone 1um et Egire—=0.2% pour le 4um a 1800K).

Il est donc nécessaire dans le futur de prévoir un développement de cible spécifique pour
la production d”*'Ar en travaillant avec des températures plus élevées que pour les *>3***3Ar.
Mais avant cela, un premier test en ligne a 2kW sera d’abord a réaliser car les températures
seront plus homogenes et plus chaudes sur les lamelles que dans les conditions de I’expérience

précédente sur SIRa.
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III-5 Production des isotopes du néon radioactifs avec la cible

I11-5-1 les taux de production

Afin de confirmer les taux de production des Néons pour le démarrage de SPIRAL, une
série de mesures a été réalisée sur SIRa sur une durée de trois jours avec un faisceau de *°Ne a
95MeV/A a 400W. Cette expérience a été dépouillée dans le cadre de la these de S. Gibouin
[Gib-01].

Apres trois jours d’irradiation, aucun changement ni dégradation sur les taux de
production n’a été observé.

Le tableau III-5 compare les résultats de production entre une cible 4um et une cible
1um. Les taux de production ont été normalisés & un faisceau de **Ne a 95 MeV/A a 1pAp soit
1.9kW de puissance.

Cible 4pm Cible 1pm Estimation
[Mau-94] [Gib-01] SIGMA _SIRa
"Ne ** (T 1,=109 ms) 1.49 (0.07) 10° 8.5 (0.44) 10° 4.7 10°
" Ne > (T 1,,=1.67 5) 1.49 (0.07) 10’ 4.41 (0.41)107 1.8 10°
¥ Ne > (T 1,=17.22 5) 2.4 (0.12) 10° 2.54(0.18)10° 1.12 10°

Tab. III- 5 — Taux de production des Néeons mesurés sur SIRa normalisés a 1uAp (équivalent a
1.9kW) de faisceau primaire. La derniére colonne correspond aux estimations
avec le code SIGMA_SIRa corrigées de [’efficacité de la ligne SIRa (transport,
ionisation et diffusion effusion ).

Le '"Ne a un temps de vie de 109ms. La mesure d’efficacité de diffusion effusion par
temps de montée est une méthode qui permet d’extraire les coefficients d’Arrhenius de
I’efficacité de diffusion Egisr mais aussi I’efficacité d’effusion Ees. Cette mesure permet donc
d’avoir une idée sur les temps de sortie de nos cibles, et par conséquent, sur les pertes
engendrées par la décroissance radioactive pour des noyaux de telle période.

I11-5-2 Temps de montée du "Ne

I11-5-2-1 Principe de la mesure

Les mesures de temps de montée consistent a mesurer le nombre de noyaux de Néons
arrivant au point de détection de SIRa (figure II1-9) a partir d’un temps ty, moment ou 1’on
irradie la cible avec un faisceau primaire de *’Ne [Mau-98] de 400W. La radioactivité liée au
noyau d’intérét (figure III-16) augmente en fonction du temps jusqu’a atteindre une valeur
plateau.

Une fois la saturation atteinte (correspondant a 1’équilibre entre le nombre de noyaux
arrivant a la détection et le nombre de noyaux se désintégrant), on peut couper le faisceau
primaire. Plusieurs cycles sont effectués pour avoir un maximum de statistique en prenant
garde d’avancer la bande d’implantation entre chaque cycle afin d’évacuer la radioactivité
résiduelle.
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Fig. III- 16— Spectre de radioactivité en fonction du temps (a gauche) et spectre du taux
d’acceptation (a droite) permettant de corriger le spectre de radioactivité.

Nous pouvons déduire les deux coefficients o, caractéristique de 1’efficacité de diffusion
(équation I-11) et v, caractéristique de 1’efficacité d’effusion (équation I-16) a partir de la pente
des courbes de temps de montée (Fig. III-16) obtenues pendant 1’expérience et a partir de
I’équation I11-6 :

0 —Hyt
rdext):@Z—“"l{—v —e‘“—ie‘“{l—Ve _( B b ]e‘“}} (I1I- 6)
k

T U+l VEA [T Vi, \V+A v-p

La courbe III-17 est la résultante de la courbe du spectre de radioactivité corrigée par la
courbe du taux d’acceptation du systéme d’acquisition qui dépend du taux de comptage. Cette
correction est importante car la pente de la courbe est primordiale pour la déduction des

coefficients po et v.
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Fig. I1I- 17 — Courbe de radioactivité (temps de monté) du noyau d’intérét corrigé du taux
d’acceptation et normalisé a 1. Le trait plein représente le meilleur accord
obtenu pour la fonction & gy (équation 1-17).
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Le meilleur accord pour la formule III-6 et les coefficients po et v est obtenu par la
méthode des moindres carrés. Pour cela nous utilisons un programme basé sur la méthode
“POWELL* utilisant les subroutines (du livre Numerical Recipes [Pre-88]) de minimisation et
de maximisation d’une fonction a plusieurs variables.

111-5-2-2 Résultats expérimentaux

Le faisceau primaire est du *’Ne d’énergie 95MeV/A et de puissance 400W. La puissance
de chauffage annexe pendant I’expérience était de 1500W.

La simulation suivante avec le code GANIL permet d’estimer la distribution en
température dans la cible.
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Fig. III- 18 — Simulation avec le code GANIL de la cible irradiée par un faisceau primaire de

'Ne de 400 W chauffée par l'axe avec une puissance de 1500 W. Les
températures sont en Kelvin.

Les résultats expérimentaux sur les mesures de temps de montée du '’'Ne sont présentés
dans le tableau III-6.

T cible (K) € pitr € Efr € Ditfefr ere'duit

(Fig.I11-18) (1o) v)

1900-2300 0.85 (£0.021) 0.7 (£0.004) 0.608 (£0.022) 0.42
(22.6) (13.45)

1900-2300 0.89 (£0.011) 0.727 (£0.053) 0.65 (£0.055) 0.32
(31.6) (13.65)

1900-2300 0.93 (£0.07) 0.69 (+£0.034) 0.65 (£0.016) 0.356
(69.8) (13.0)

Tab. III- 6 — Résultats des mesures de temps de montée pour le Ne (T, = 109.2 ms) avec une

température au sein de la cible comprise entre 1900K et 2300K. Chaque ligne
correspond a des runs réalisés dans les mémes conditions de chauffage.



|| Chapitre Il — La cible pour la production d’Argons et de Néons radioactifs 104

Pour le '"Ne (109.2ms), Iefficacité de diffusion effusion & piscsr extraite des mesures de
temps de montée est de 60% se répartissant en une efficacité de diffusion & pir de 90% et une
efficacité d’effusion & g de 70 % avec une température au sein de la cible comprise entre
1900K et 2300K. On note un v moyen de 13.4 s soit un temps d’effusion de I’ordre de 75ms.
Ce temps qui est caractéristique d’un temps de sortie, n’est pas négligeable au regard des
périodes des noyaux d’intéréts. Il risque d’étre néfaste pour I’effusion des éléments de court
temps de vie hors de la cible.

Le néon est un gaz rare tout comme 1’argon. Or il a toujours été supposé, une fois que
I’atome est sorti du grain, que I’efficacité d’effusion était proche de 1 pour tous les gaz rares.
D’apres ces résultats, il semble donc qu’il faut prendre en compte ce temps d’effusion surtout
pour les éléments de court temps de vie. Il pourrait expliquer le fait que I’on ne voit pas I”*'Ar
car sa durée de vie est de 15 ms.

Pour confirmer cette hypothese il faudrait refaire une expérience de temps de montée
avec 1”*Ar dont son temps de vie est de 98 ms avec un carbone 1pum et comparer les résultats
avec un carbone 4pum.

I11-5-3 Taux de production des isotopes du néon riches en neutrons

La longueur de cette cible permet aussi de produire et d’arréter les Néons riches en
neutrons. En utilisant les données expérimentales, nous pouvons estimer avec le code
SIGMA_SIRa, les taux de production des 24252621\ Le faisceau primaire alors utilisé est un
faisceau de *°S a 77.5MeV/A. Les taux de production sont corrigés de 1’efficacité de la ligne
SIRa (transport et ionisation) ainsi que de I’efficacité de diffusion effusion estimée a partir des
données du tableau III-6. Les résultats, normalisés a un faisceau primaire de 1pAp de *°S, sont
présentés dans le tableau I11-7.

M Ne ™ (T 12=3 min) B Ne ¥ (T1,=602 ms) 26 Ne > (T12=197 ms) T Ne > (T 1,=32 ms)

4.8 107 1.2107 2.0 10° 1.810*

Tab. III- 7 — Taux de production des Néons riches en neutrons estimés avec le code
SIGMA_SIRa et corrigés de ’efficacité de la ligne SIRa (efficacité de transport
et d’ionisation) et de [’efficacité de diffusion effusion. Le faisceau primaire
utilisé est un faisceau de °S a 77.5MeV/A normalisé a 1uAp (équivalent a
2790 W).

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons fiabilisé la cible pour la production des isotopes de 1’argon
et du néons radioactifs tout en respectant le cahier des charges.

Nous avons confirmé 1’hypothése d’une amélioration de ’efficacité de diffusion effusion
par diminution de la taille des grains de carbone. La différence entre ce qui avait été prédit par
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L. Maunoury et les résultats expérimentaux n’a pas été complétement élucidée. De plus, un
nouveau probleme a été soulevé : les temps d’effusion hors de la cible ne sont pas négligeables
comme cela avait été suppos€ auparavant pour tous les gaz rares et surtout avec des isotopes
dont le temps de vie est court.

Une étude plus approfondie reste a faire sur les différents mécanismes de diffusion
(diffusion en volume et diffusion intergranulaire) et les mécanismes d’effusion (temps de
collage et parcours des atomes pour arriver jusqu’a la chambre d’ionisation de la source) au
sein des cibles en carbone polycristallin.

Des expériences seraient nécessaires pour confirmer ces hypothéses :
- une expérience de mesure de I’efficacité de diffusion effusion, par méthode directe

avec une température homogene dans la cible de L. Maunoury : cible associée a un
chauffage externe mais avec un carbone 1um, est nécessaire si I’on veut comprendre
au mieux les problémes de diffusion dans les cibles prévues pour le projet SPIRAL.
Une étude complémentaire au microscope ¢€lectronique permettrait d’observer les
différents carbones.

- une expérience de mesure de I’efficacité de diffusion effusion par la méthode des

temps de montée avec des ¢éléments dont la période est de plus en plus courte,

permettrait de connaitre qu’elles sont les valeurs de temps d’effusion dans les cibles
pour les éléments ayant un court temps de vie et ceci dans les carbones 1 et 4um.
Dans I’hypothése d’un mouvement brownien ou un atome parcourt moins de chemin
dans le carbone 4um, il serait intéressant de voir dans quel mesure on gagne en
efficacité de diffusion avec le carbone lum par rapport au 4pm et comparé a
I’effusion pour des éléments de courte période dans les deux types de carbones.

Ce dernier probléme est primordial et doit étre connu afin d’appréhender le
développement de futures cibles pour la production d’éléments dont les temps de vie sont
critiques ( T12< 50ms) telle I*'Ar (15ms) ou le ''Li (8.7ms). De plus pour de tels temps de vie,
I’influence du temps de présence dans la source (temps pris en compte au moment ou 1’atome
rentre dans la source jusqu’au moment ou il en sort ionis¢) aussi petit soit il, peut jouer un role.

Cette cible n’est pas adaptée pour la production d’isotopes de I’hélium radioactifs en
raison du parcours important de ces atomes légers dans le carbone. Une cible plus appropriée a
¢té développée dans le cadre de cette thése et sera présentée dans le chapitre suivant. Nous
présenterons la mise en ceuvre de cette nouvelle cible, en respectant le méme cahier des charges
ainsi que les hypothéses émises dans ce chapitre (sur la diffusion et I’effusion) et celles émises
dans le chapitre I (sur le choix des matériaux).
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CHAPITRE 1V

La cible pour la production
d’isotopes d’hélium radioactifs

Dans ce chapitre, nous allons développer une nouvelle cible dédiée a la production
d’isotopes d’hélium radioactifs “*He. Les isotopes radioactifs de I’Hélium étant trés légers, ils
peuvent étres produits, a la fois par la fragmentation du projectile et par la fragmentation de la
cible de Carbone. Le fait d’utiliser ces deux processus entraine un gain dans les taux de
production.

L’hélium a un parcours d’arrét trés grand (de ’ordre de 60mm) dans le carbone, les
noyaux d’héliums produits par fragmentation du projectile vont s’arréter dans une zone froide
a I’arriére de la cible loin de la zone chauffée par le dépot de puissance du faisceau primaire.

La cible sera alors divisée en deux parties :

- une premicre partie dite cible de production auto-chauffée par le faisceau primaire.

Cette cible a deux roles : d’une part, la production des isotopes d'Hélium par le
processus de fragmentation du projectile et de la cible, d’autre part un réle de
diffuseur des isotopes d'Hélium produits par fragmentation de la cible.

- une deuxiéme partie dite cible de diffusion, ou vont s’arréter les noyaux d’Hélium

provenant de la fragmentation du projectile. Cette cible est chauffée a I’aide d’un
chauffage annexe par 1’axe.
L’avantage d’avoir deux parties permet de découpler thermiquement les deux cibles et
donc de gérer au mieux les températures au sein de chacune d’elles.

Pour la production d’isotopes d’hélium radioactifs **He, nous avons le choix entre deux
matériaux : le carbure de bore, B4C, avec lequel nous pouvons espérer une amélioration des
taux de production comme nous 1’avons vu dans le chapitre I (Tableau I-7) et le carbone qui
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reste le matériau standard au GANIL pour les cibles de production. Nous choisirons un
carbone 1um de POCO Graphite.

D’un point de vue faisceau primaire, nous avons le choix entre un faisceau de >C ou un
faisceau de '*C. L’énergie maximale pour le faisceau de “C est de 75MeV/A soit une
intensité de 2.05pAp a 2kW. Pour comparer avec une méme intensité de 2.05uAp et une
méme puissance de 2 kW, il faut un faisceau de '>C 4 81MeV/A. Les résultats des taux de
production d’®*He attendus avec le code SIGMA_SIRa sont présentés dans le tableau IV-1.

Faisceau Fragmentation | Fragmentation Total Be/Me
primaire a 2kW de la cible du projectile
SHe | "C a81MeV/A 6.30 10° 6.30 10° 1.26 10" 0%
BC a75MeV/A 6.12 10° 6.65 10° 1.27 10"
SHe | "“C a81MeV/A 1.97 10 1.97 10 3.94 10’ +40%
BC a75MeV/A 1.91 10° 3.63 107 5.54 107

Tab. IV- 1 — Taux de production d’isotopes d’hélium dans la cible de carbone avec un
faisceau de °C et un faisceau de C de méme intensité, calculés avec le code
SIGMA_SIRa.

Un faisceau de °C a 75 MeV/A semble étre le choix optimal pour la production d’*He
par fragmentation du projectile, sans qu’il n’y ait de perte sur la production de I’°He. De plus,
ce faisceau a une énergie plus faible par rapport au '°C, les parcours des éléments produits par
fragmentation du projectile seront plus courts. La cible de diffusion en sera d’autant plus
petite. La longueur de la cible de production est imposée par le parcours d’arrét du °C a
75 MeV/A dans le carbone 1um et dans le B4C, de méme la longueur de la cible de diffusion
est imposée d’une part, par le parcours des "He a 75 MeV/A dans le carbone 1um et d’autre
part, par les dimensions de la “boite cible” refroidie, définie pour la cible précédente (figure
I11-1) que nous avons décidé de conserver.

Les isotopes des ®He et ®He ont des temps de vie Tj;, respectivement de 806.7ms et
119ms. Ces isotopes sont particulierement intéressants puisque ce sont des gaz rares de petite
taille (Z=2), on s’attend au premier ordre a ce qu’ils diffusent facilement. Cependant, leur
durée de vie est courte, I’effusion peut jouer un role important pour I’*He comme pour le '"Ne
(§1II-5-2-2).

Un premier test de production d’°He et *He a été réalisé par N. Lecesne et al. [Lec-97 a]
avec une cible non optimisée pour arréter tous les “*He, produits par fragmentation du
projectile. Les résultats des taux de production seront reportés dans ce chapitre pour
comparaison.

Les différentes étapes de ce chapitre sont les suivantes. Une mesure de diffusion d’®He
dans la cible dédiée a la production de faisceaux d’Argon et de Néon va nous permettre de
définir dans quelle plage en température la diffusion est optimisée. Un premier test a été
réalisé¢ avec une cible en Carbure de Bore (B4C) pour mesurer les taux de production et les
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efficacités de diffusion. A partir de ces résultats, une nouvelle cible a été complétement
étudiée. Une étude thermique va étre réalisée dans ce chapitre, en particulier :
- des abaques en température seront définis grace aux simulations thermiques
réalisées avec le code GANIL et le logiciel SYSTUS.
- une étude transitoire donnera une premicre indication des temps de réponse lors du
chauffage de la cible.
- des tests sur la tenue thermique ont été réalisés hors-ligne sur un banc de tests.
Finalement, les tests en ligne réalisés sur SIRa avec un faisceau primaire a 400W nous
permettrons d’extrapoler les taux de production attendus pour SPIRAL a 2kW (annexe C).

Une étude sur les différents contrdles non destructifs est exposée a la fin de ce chapitre,
il nous a amené a définir des tests pour les cibles de production de SPIRAL.

IV-1 Diffusion de ’’He dans le carbone 1pm

En premiére approche et afin d’avoir une idée sur les valeurs de diffusion de I’°He dans
le carbone 1pum, nous avons fait des mesures de diffusion effusion de I’°He dans la cible
prévue pour la production des isotopes de 1’argon et du néon (a savoir des lamelles de 0.5mm
espacées de 0.8mm et un carbone de grain 1um). Pour cela nous avons utilis¢ la méthode
directe avec 1’installation SISSI dans les mémes conditions de mesure présentées dans le
chapitre précédent (§II1-3-1).

L’efficacité de diffusion effusion de I’°He mesurée dans la cible est reportée en fonction

de la température dans la figure IV-1.

| T

Ea=10.464 eV (0.006)[]
LogDo =-7.23 em2.s71

Efficacit[! de diffusion effusion

500 1000 1500 2000
Templrature (K)

Fig. IV - 1 — Efficacité de diffusion effusion de 1"’He en fonction de la température dans la
cible pour la production de faisceaux d’Argon et de Néon (épaisseur des
lamelles 0.5mm espacées de 0.8mm) avec un carbone lum. Les points
correspondent aux données expérimentales. Les coefficients d’Arrhenius
déduits de ces points y sont indiqués ainsi que le fit correspondant (trait plein).
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Les valeurs des deux coefficients extraits des données expérimentales y sont aussi
indiquées avec une efficacité d’effusion dans ce cas de 1. Ces valeurs de coefficients LogDy et
E, sont a prendre de nouveau avec précaution car nous sommes dans le cas d’une cible avec
un systeme de chauffage par 1’axe et dont les températures au sein de celle-ci sont tres
hétérogenes comme nous I’avons expliqué dans le chapitre III.

Pour °He, contrairement a I’°Ar, Pefficacité de diffusion pour 1’Hélium est supérieure
a 80 % des que la température de la cible atteint 1200K, et ce pour une efficacité d’effusion
de 1. On peut donc se limiter pour I’Hélium, d’un point de vue thermique, a des puissances de
chauffage sur I’axe plus faible. Les problemes d’évaporation du carbone seront ainsi
minimisés et le chauffage d’une cible plus grande ne posera pas de probléme quant aux
possibilités des alimentations de chauffage actuelles du GANIL.

I'V-2 Utilisation du carbure de Bore B,C
IV-2-1 Conception de la cible

Dans le chapitre I, il a ét¢ montré que les taux de production d’Hélium sont améliorés
par I’utilisation du Carbure de Bore comme matériau pour la cible de production.

Ayant a disposition des rondelles de B4C d’un diamétre de 25 mm percées d’un trou de
diamétre ®=7 mm et d’épaisseur 4mm, nous avons adapté une cible pour étre en mesure
d’estimer des taux de production dans ce matériau. Un systéme de chauffage par 1’axe, autour
duquel on enfile les rondelles de B4C, a ét¢ développé.

La configuration choisie fut la suivante :

- une rondelle de 1.5mm de carbone 4um a 1’avant de la cible.

- une rondelle de 4mm de B4C.

- un bloc de 55mm de carbone 1um pour étudier la diffusion dans un bloc par rapport

aux lamelles. L’expérience concernant la diffusion du '"Ne dans des lamelles,
décrite dans le chapitre 111, n’avait pas encore été réalisée.

La configuration du chauffage, avec un axe indépendant par rapport aux lamelles de
B4C, nous a amené a utiliser une cible de diffusion sous forme d’un bloc de carbone. Celui-ci
est enfilé sur I’axe de fagon a ce qu’il ne le touche qu’a I’arri¢re de la cible de diffusion en
minimisant les contacts ¢lectriques par un systéme de crantage de 1’axe. Ainsi la puissance de
chauffage est appliquée a I’axe seul. La section de I’axe a été définie telle qu’elle soit
identique a celles des cibles dédiées a la production d’Argons et de Néons d’ou I’utilisation
d’un axe creux. Ainsi, pour une méme longueur de 1’axe, les puissances de chauffage a
fournir sont du méme ordre de grandeur.

Le faisceau primaire de °C est arrété a 3.6 mm dans le bloc de carbone 1pm aprés la
lamelle en B4C. Le B4C résistant moins aux chocs thermiques que le carbone [B4C-1], il était
inconcevable d’arréter le faisceau primaire dans ce matériau mais aprés celui-ci, dans du
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carbone qui a une plus grande résistance thermique. Le parcours de 1"*He produit a 75 MeV/A
impose un bloc en carbone 1pum d’une longueur de 55mm pour la partie diffusion de la cible.
Cette cible est configurée pour tenir en dimension dans la “boite cible” (figure IV-2) et

est couplée a la source Nanogan III.

B4C
C 4ur{1 C lpym

=
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13CLI
75MeV/A

T || 22
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i —
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Fig. IV - 2 — Schéma de la cible dite “B,C et de son environnement. La méme boite cible que
celle pour la production de faisceaux d’Argon et de Néon est utilisée (chap. 111).

Avec cet ensemble, nous avons réalisé deux types d’expérience :

- des mesures de Iefficacité de diffusion effusion de 1’°He dans le carbone et dans le
B,C par la méthode directe avec un faisceau secondaire d’°He fourni par
I’équipement SISSI comme décrite dans le chapitre III.

- des mesures de taux de production des “*He avec un faisceau primaire de °C a une
puissance de 400W. Cette puissance de 400W est équivalente a la puissance
maximale disponible a I’heure actuelle dans les aires expérimentales du GANIL.

1V-2-2 Diffusion dans le B,C et dans un bloc de carbone

Nous avons mesuré 1’efficacité de diffusion effusion de 1'°He (T, = 806ms) dans le
carbure de Bore. Profitant de la configuration de la cible, nous avons mesuré¢ de la méme

maniére Defficacité de diffusion effusion de 1°°

He a différentes profondeurs dans un bloc de
carbone pour explorer I’influence de 1’épaisseur des lamelles dans les processus d’effusion.
Dans les expériences de diffusion, nous utilisons un faisceau radioactif d’°He fourni par
I’installation SISSI de GANIL. Or ce faisceau, de trés faible intensité, est insuffisant pour
chauffer la cible. Le chauffage par I’axe va nous permettre d’atteindre les températures
nécessaires, soit au minimum 1200 K dans la cible. Des simulations SYSTUS ont permis

d’évaluer la puissance nécessaire a appliquer sur I’axe.
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Sur le graphe IV-3 sont représentées les températures minimales et maximales de la
cible de diffusion (bloc) en carbone 1um ainsi que la température de la cible de production en
B4C et la température maximale sur 1’axe, en fonction de la puissance appliquée au chauffage
ohmique sans puissance faisceau. Les distributions de température sont présentées en

annexe E.
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/e/ —°
2000 pr
- I
) I
[0} 3 /e/ —— 3-—.4’&
21500 = —
sl:l
§ 1000 |
—8— T B4C
L - - +- - T min cible diffusion |
500 —@— T max cible diffusion B
—6— T max axe

0 200 400 600 800 1000 1200

Puissance axe (W)

Fig. IV - 3 — Résultats des simulations SYSTUS. Température des cibles en fonction de la
puissance injectée sur [’axe sans puissance faisceau.

Pour obtenir une température supérieure a 1200K sur les deux cibles (B4C et diffusion),
une puissance de chauffage annexe de 400 W est nécessaire et suffisante. Pendant les mesures
de diffusion, la plage de température utilisée va de 1000K a 1700K dans les cibles en B4C et
de diffusion soit une puissance maximale sur I’axe de 1.1kW. Cette valeur est limitée par la
température maximale de 1’axe qui atteint 2400 K, température maximale pour le carbone

sans qu’il y ai de rupture rapide de 1’axe a cause d’un fort taux d’évaporation.

Le principe de la mesure de 1’efficacité de diffusion effusion est la méme que celle
présentée dans le chapitre précédent (§111-3-1).

La profondeur maximale d’implantation choisie de 5 mm dans le bloc de carbone est
limitée par ’énergie maximale disponible avec le faisceau SISSI d’°He pour avoir des
intensités suffisantes. Nous avons aussi choisi une profondeur intermédiaire de 3 mm dans le
bloc de carbone.

L’identification des noyaux arrivant sur la cible et produits par fragmentation d’un
faisceau primaire de '°C dans une cible mince de carbone sur SISSI, est réalisée grace a un
plastique insérable devant la cible B4C sur le banc de tests SIRa (figure I1I-9). Un détecteur
galette a micro canaux escamotable en sortie du spectrométre alpha du GANIL (figure 1-20)
permet de faire une mesure de temps de vol des noyaux fournis par SISSI, facilitant ainsi
I’identification des noyaux d’intéréts.

La figure IV-4 représente les matrices d’identification sur SIRa pour deux réglages
machine : le premier pour une implantation du faisceau a 3 mm et le second, pour une
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implantation a 5 mm dans le bloc de diffusion en carbone. L’identification des noyaux est
alors sans ambiguité.

a0,

implantation ~ 3 mm implantation ~ 5 mm

e .

Temps de vol (unit[| arbitraire) Temps de vol (unit[ arbitraire)

o 1063, 22, 200, I=A

Fig. IV - 4 — Matrice d’identification des noyaux produits par réaction d’un faisceau de C
sur une cible SISSI, mesurée sur SIRa avant implantation dans la cible. L axe
des x correspond a la mesure du temps de vol entre la sortie du spectrometre a
et la cible SIRa. L’axe des y est la perte d’énergie des noyaux dans un
scintillateur plastique insérable devant la cible.

IV-2-2-1 Diffusion dans un bloc de carbone

Afin de déduire les coefficients d’Arrhenius, nous avons mesuré 1’efficacité de diffusion
effusion pour différentes températures de cible, de 1000K a 1700K. Ces résultats sont
présentés dans la figure IV-5.

Eiilliil
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Efficacit[] de diffusion effusion
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Fig. IV - 5 -Efficacité de diffusion effusion de 1”’He dans le carbone 1um en fonction de la
température de la cible de diffusion pour une implantation a 3 et 5 mm. Les
résultats de diffusion effusion dans la cible pour la production des faisceaux
d’Argon et de Néon, dont [’épaisseur des lamelles est 0.5 mm, sont aussi
reportés dans ce graphe. Les valeurs expérimentales sont représentées par les
points. Les lignes correspondent aux courbes des efficacites de diffusion effusion
calculées a partir des coefficients d’Arrhenius extraits des mesures
expérimentales.
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A partir des valeurs des efficacités de diffusion effusion mesurées, on peut extraire les

coefficients d’Arrhenius de diffusion ainsi que efficacité d’effusion de I’°He pour différentes

¢épaisseurs de carbone.

Ces résultats sont résumés dans le tableau IV-2. Nous y avons aussi reporté les résultats

expérimentaux de I’efficacité de diffusion effusion de

He dans la cible pour la production

d’Argons et de Néons dont les lamelles ont une épaisseur de 0.5mm (résultats de la figure

IV-1).
Epaisseur de C E,(eV) Log D, (em’.s™) € efr (7) ¥ veduit
0.5 mm 0.464 (£0.006) -7.23 (£0.21) 1.0 1.92
3 mm 0.433 (£0.008) -7.99 (£0.18) 0.9 (325ms) 0.56
S mm 0.433 (+£0.008) -7.99 (+0.18) 0.55 (950ms) 0.63

Tab. IV- 2 — Coefficients d’Arrhenius et efficacité d’effusion de 1"°He pour les différentes
implantations 3 et 5 mm dans le bloc de carbone (grain de lum) de 55mm
d’épaisseur (cible de diffusion) et pour la cible d’Argons (0.5mm d’épaisseur
de lamelle).

Les coefficients d’Arrhenius ne dépendent que du couple atome diffusé - atome cible,
comme nous 1’avons explicités dans le chapitre I (§ I-2-2). Ainsi pour deux cibles différentes
(une cible pour la production d’Argons avec une €épaisseur de lamelle de 0.5mm et une cible
en B4C+C avec des implantations différentes a 3 et Smm dans un bloc), nous obtenons des
résultats différents mais relativement proches. Pour les deux implantations, a 3 et Smm dans
la méme cible (cible B4C+C), des coefficients d’ Arrhenius similaires sont extraits des points
expérimentaux, montrant que la géométrie de la cible est importante pour 1’extraction des
résultats. Pour cette configuration de cible dite “B4C”, les gradients de température
(AT<60K) sont beaucoup plus faibles qu’avec la cible dédiée a la production d’Argons
(AT=300K). Les coefficients d’Arrhenius semblent donc plus proche de la réalité.

Ainsi, pour la cible dédiée aux isotopes d’Argon et de Néon, pour les mesures de
diffusion, le gradient de température peut certainement de la méme fagon impliquer une
différence sur I’efficacité de diffusion effusion de 1’ Ar (figure I11-10) comme nous 1’avons
vu dans le chapitre IIT (§II1-3-2-5).

Lorsque I’on implante les ions radioactifs a des épaisseurs de plus en plus profondes,
I’efficacité d’effusion baisse drastiquement pour une implantation de Smm dans un bloc alors
qu’elle est encore élevée (0.9) pour une implantation & 3mm de profondeur.

La variation de cette efficacité entre une implantation a 3 mm et une autre a Smm est
uniquement due au changement de profondeur d’implantation dans la cible car toute la
configuration de la cible est restée inchangée lors des mesures : méme principe de chauffage
par I’axe, méme container, méme “boite cible” et méme source. L’¢épaisseur des lamelles est
une notion importante a prendre en compte dans les problémes d’effusion. Les isotopes **He
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implantés & Smm auront plus de chemin a parcourir dans la cible de diffusion entre les grains
de carbone, ils auront donc plus de chance de se transformer par décroissance radioactive
avant de sortir si leur période est courte.

Pour I’implantation a 5 mm dans le bloc de carbone 1um, on obtient une efficacité
d’effusion de 0.55. En reprenant la formule de I’efficacité d’effusion & ¢ (I-16), on déduit
alors un temps d’effusion tep=1/v de 950 ms. Ce temps trop long, caractéristique d’un temps
de sortie de la cible, sera donc néfaste pour les isotopes de court temps de vie comme nous
I’avons déja explicité dans le chapitre précédent pour le '"Ne (T;,=109.2ms). Pour y remédier
il faudra utiliser des cibles ayant des lamelles plus fines (épaisseur<l mm).

Ces résultats montrent cependant que, pour 1’°He, entre des lamelles de 0.5mm et 3mm
d’épaisseur, les pertes sont minimes (figure [V-5) car nous restons avec des temps d’effusions
inférieurs a la période de ’°He (T3mm=325ms contre T;,=806.6ms).

Cette solution d’avoir des lamelles plus fines n’est pourtant pas toujours possible
lorsque les parcours d’arrét des noyaux radioactifs d’intérét dans les cibles sont importants et
que ’espace disponible dans la “boite cible” refroidie des ensembles cible source est limité.
De plus, lors de la fabrication des cibles, un espace minimum de 0.5mm entre les lamelles est
nécessaire pour le passage de 1’outil d’usinage.

Il faut alors faire un compromis entre 1’épaisseur des lamelles et le nombre de lamelles
pour les cibles de diffusion. Si I’on veut arréter tous les noyaux radioactifs dans la cible, il
faut avoir des lamelles épaisses au risque de perdre par effusion. Si I’on veut limiter cette
perte par effusion, il faut mettre moins de lamelles au risque de perdre les atomes radioactifs
par collage a ’arric¢re de la “boite cible” qui est refroidie.

L. Maunoury [Mau-98] avait observé un comportement intéressant : les coefficients
d’ Arrhenius pour les gaz rares (néon, argon, krypton) diffusant dans du graphite dépendent de
la taille de I’atome et donc sont proportionnels a Z.

Nous avons ainsi reporté dans la figure IV-6, les coefficients d’Arrhenius obtenus par
L. Maunoury ainsi que ceux de I’°He. Le comportement de quasi-linéarité est ainsi confirmé.
Pour des raisons d’homogénéité de gradient de température au sein de la cible, les valeurs
reportées sont celles de I’°He implanté dans le bloc de carbone de la cible B4C+C.

Ceci montre bien I’importance d’avoir une distribution de température homogene dans
la cible pour ne pas fausser les mesures de diffusion.
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Fig. IV - 6 — Coefficients d’Arrhenius des différents gaz rares diffusants dans du carbone
graphite.

1V-2-2-2 Diffusion dans le B,C

L efficacité de diffusion effusion de I’°He dans la lamelle de B4C de 4mm d’épaisseur
est reportée dans la figure IV-7, en fonction de la température.
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Fig. IV - 7 -Efficacité de diffusion effusion de 1’He dans le carbure de bore B,C en fonction
de la température. Les points correspondent aux données expérimentales. Les
coefficients d’Arrhenius déduits de ces points y sont indiqués ainsi que le fit
correspondant (trait plein).
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A partir des données expérimentales, nous avons extrait les coefficients d’Arrhenius
pour la diffusion de 1’°He dans du carbure de bore. Les résultats sont reportés dans le
tableau IV-3.

E, (eV) Log D, (cm’.s™) E eff 3 reduit

B.C 1.99 (£0.001) | 0.93 (+0.001) 0.21 0.12

Tab. IV- 3 — Coefficients d’Arrhenius et efficacité d’effusion de |’He dans une lamelle de
4mm de B,C.

Nous mesurons une efficacité d’effusion de 21 % pour une lamelle de 4mm d’épaisseur.
Cette valeur est inférieure a I’efficacité d’effusion (55 %) dans un bloc de Carbone de 55mm
ou I’on implante a Smm.

Lors de I’irradiation neutronique d’un échantillon de B4C, des atomes d’Hélium et de
Lithium se forment par la réaction '°B(n,o)'Li. En particulier, ’Hélium étant un gaz rare, il ne
réagit chimiquement avec aucun atome du milieu et précipite sous forme de bulles dans le
matériau. Ces bulles vont alors modifier le comportement du matériau. D. Simeone
[Sim-99 a] a ainsi montré que les bulles d’Hélium restaient piégées dans le B4C, méme a des
températures de recuit de 1’ordre de 2000K. Quelle que soit la température au sein de
I’échantillon, il a évalué que la quantité restante d’hélium dans les échantillons de 2mm
d’épaisseur de B4C apres recuit, était de I’ordre de 90% (soit 10% seulement d’hélium qui sort
du B4C) [Sim-99 b]. Le temps de diffusion caractéristique mesuré pour qu’un atome d’Hélium
atteigne une bulle est alors de I'ordre de 300 ms. Lorsque la bulle d’Hélium devient
conséquente, il y a augmentation de volume et risque de fissures au sein du B4C.

Ces résultats montrent que le carbure de bore n’est pas un choix judicieux pour la
diffusion des atomes radioactifs et est en accord avec le fait que ce matériau est quasiment
vitreux (porosité <3 %).

De plus durant I’expérience, le B4C n’a pas résisté aux chocs thermiques et la lamelle en
B4C s’est fissurée a plusieurs endroits.

IV-2-3 Les taux de production d’**He avec la cible dite B,C

Dans le cadre des mesures des taux de production, des simulations thermiques avec
SYSTUS ont permis d’évaluer les températures au sein de la cible avec un faisceau primaire
de 400 W et d’estimer quelle puissance supplémentaire il est nécessaire d’appliquer sur I’axe
pour obtenir une température d’au moins 1200K sur la cible de diffusion.
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Les résultats de ces simulations (Tab. IV-4 et annexe E) montrent que le faisceau de

400W suffit, sans ajout de chauffage ohmique pour que la cible de diffusion ait une

température supérieure a 1300 K.

Température Température Température
minimale (K) maximale (K) moyenne (K)
Cible en B4C 1888 1947 1920
Cible de diffusion 1330 2000 1950
Axe 1875

Tab. IV- 4 — Résultats de la distribution en température dans la cible dite B4,C (partie en B,C
et cible de diffusion en C) réalisée avec SYSTUS pour un faisceau primaire de
400 W de C sans chauffage sur Iaxe.

Les mesures de taux de production durant I’expérience ont été effectuées avec un

chauffage supplémentaire sur 1’axe de 500 W. Les températures calculées équivalentes sont

représentées dans le tableau I'V-5.

Température Température Température
minimale (K) maximale (K) moyenne (K)
Cible en B4C 2070 2170 2117
Cible de diffusion 1677 2260 2170
Axe 2400

Tab. IV- 5 - Résultats de la distribution en température dans la cible dite B,C (partie en B,C
et cible de diffusion en C) réalisée avec SYSTUS pour un faisceau primaire de
400W de °C et 500 W de chauffage ohmique sur l’axe.

La température, maximale sur 1’axe, est de 2400K pour atteindre une valeur minimum
de 1680K dans la cible de diffusion. Cette distribution limite les risques d’évaporation sur les
zones les plus chaudes.

Les taux de production obtenus avec la cible dite B4C (figure IV-2) sont reportés dans le
tableau IV-6, ainsi que les taux obtenus par N. Lecesne et al [Lec-97 a] dans une cible décrite
comme suit. La cible de forme cylindrique en carbone 4um se décompose en trois parties.
Une premicre lamelle de Smm d’épaisseur suivie de 5 lamelles de 0.7mm d’épaisseur
ralentissent le faisceau incident de >C a 75 MeV/A sans Iarréter. Une série de 21 lamelles de
0.5mm d’épaisseur, constitue la zone d’arrét du faisceau primaire et du faisceau radioactif
d’Hélium. Une derniere partie en carbone pyrolytique a I’arriére de la cible permet d’arréter le
restant des isotopes d'Hélium radioactif.

Dans le tableau IV-6, nous avons reporté¢ les estimations calculées avec le code
SIGMA_SIRa en corrigeant les chiffres de production des efficacités de la ligne SIRa, ¢’est-a-
dire 10 %.
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Taux normalisé & 1pAp de °C
75 MeV/A (975W)
Cible 4pm Cible C+B,C
N. Lecesne
Mesuré Estimé Mesuré Estimé
(projectile)
SHe ™ 1.44 (+0.07) 10° 3.210° 1 (+0.51) 10° 2.6 10°
(T1/2 = 806.7 l’IlS)
*He " 5.05 (£0.25)10° 1.7 10° 9.33 (+0.26) 10° 1.6 10°
(T1/2 =119 ms)
SHe ™ 6.21 (+0.54) 10 8.5 10"

Tab. IV- 6 — Taux de production obtenus dans la cible dite B,C et comparés avec les
résultats de N. Lecesne [Lec-97 a] mesurés avec une cible cylindrique a
lamelles en Carbone 4um, optimisée a 400 W. Ces résultats sont normalisés a
Iudp de C (soit 975 W) et sont comparés aux estimations du code
SIGMA_SIRa (fragmentation du projectile) corrigées des efficacités de SIRa
(efficacité d’ionisation et de transport) (soit 10 %).

En comparant les taux de production mesurés dans la cible dite B4C lors de cette
expérience avec ceux de N. Lecesne effectués dans la cible cylindrique avec un carbone 4pum,
on observe un gain d’un facteur 2 sur I’*He, par contre, nous perdons en production pour
1"°He, comme il a été prédit par les estimations avec SIGMA_SIRa (colonnes 3 et 5). Ce gain
sur ’*He est d a la fragmentation du BC sur le Bore de la cible en B4C dont la section

efficace de production est plus importante que sur le carbone (Tab. I-7).

S’il est vrai que nous avons gagné en taux de production sur I’*He, nous perdons la
majeure partie des atomes par effusion (E=21 % ; Tab. IV-3). Le fait que le B4C ne soit pas
résistant aux chocs thermiques va a I’encontre de la fiabilité des cibles pour des périodes de
15 jours sous faisceau. De plus, les cibles cassées entrainent des problémes de radioprotection
lors du démontage des ensembles.

Ces problémes nous ont conduit a remettre en question 1’utilisation d’un tel matériau et
nous ont poussé a continuer dans la voie des cibles uniquement constituées de carbone pour
SPIRAL.

IV-3 Cible en carbone
IV-3-1 Cahier des charges

Cette cible, liée a la source NANOGAN 111, doit s’adapter a la boite cible décrite dans
le chapitre III (figure I1I-1).

La limitation d’espace a I’intérieur de la “boite cible” de I’ensemble cible source et le
grand parcours des isotopes de 1'Hélium dans le carbone impose le choix de lamelles plus
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épaisses que pour la cible de production d’Argons et de Néons, ainsi nous avons fait le choix
d’une épaisseur de lamelle e = 1.5 mm.

Comme nous I’avons exposé en introduction de ce chapitre, cette cible est composée de
deux parties (une cible dite de production et une cible dite de diffusion), permettant de
découpler thermiquement chaque partie.

Les dimensions de la cible de production sont imposées par le parcours d’arrét du
faisceau primaire dans le carbone : soit 10.5 mm pour un faisceau de >C & 75MeV/A. Pour
répartir le pic de Bragg, la forme de cette cible est conique avec un angle de £ 20°.

Quant a la cible de diffusion, la longueur est imposée par le parcours d’arrét du noyau
d’intérét le plus lourd qui a 1’énergie du faisceau primaire a savoir, I’*He a 75MeV/A. Son
parcours d’arrét est de S8mm.

On obtient alors un nombre total de 31 lamelles dans la cible de diffusion plus 4
lamelles supplémentaires a 1’arriere. Ces lamelles supplémentaires ont un réle de réflecteur
thermique limitant le refroidissement des lamelles par rayonnement avec le bloc a 1’arriére de
la cible.

Il est nécessaire de connaitre le cone d’émission des noyaux d’Hélium en sortie de la
cible de production pour définir le diamétre de la cible de diffusion. Grace au programme
LISE, nous pouvons calculer cette dispersion angulaire.

L’énergie minimum pour que 1’*He sorte de la cible de production est de 35 MeV/A (en
dessous de cette énergie, il sera arrété dans la cible de production).

Le parcours d’arrét de 1’°He & 75 MeV/A est de 43.51mm, ainsi 1’énergie minimum
qu’il faut pour que I’°He, produit par fragmentation du projectile, sorte de la cible de
production est de 40 MeV/A (en dessous de cette énergie, il sera arrété dans la cible de
production).

La dispersion angulaire aux énergies incidentes de 35, 40 et 75 MeV/A est présentée
dans le tableau IV-7 pour 1’°He et I’*He avec une largeur de faisceau & la base de 7mm +3c
(soit 99.8 % du faisceau).

35 MeV/A 40MeV/A 75MeV/A
‘He - 2.37° 1.62°
*He 1.97° - 1.22°

Tab. IV- 7— Dispersion angulaire de | °He et *He en sortie de la cible dite de production.

La dispersion angulaire est trés petite, méme pour I’°He a 40 MeV/A et ne représente

qu'une valeur maximale de = 2.37°. Un diamétre de 19mm pour la cible de diffusion

identique au diamétre de la cible de production est suffisant.
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Il n’est donc pas nécessaire d’augmenter le diamétre car il faudrait d’autant plus de
puissance de chauffage sur I’axe pour avoir une température suffisante sur I’extrémité des

lamelles.
Cible de production en C Cible de diffusion en C
Diamétre 19 mm 19 mm
Nombre de lamelles 15 dont 7 dans le cone 35 lamelles
Epaisseur des lamelles 1.5 mm 1.5 mm
Espace entre les lamelles 0.5 mm 0.5 mm

Tab. IV- 8 — Dimensions des deux parties de la cible dédiée a la production de |’Héliums
Radioactifs : production et diffusion.

Au regard de toutes ces contraintes, la cible dédiée a la production des isotopes
d’Hélium radioactifs composée uniquement de carbone a été définie comme présentée sur la
figure I'V-8 et dans le tableau IV-8.

: T

_ TTTTETAITITI ==
LI =

‘ ] [ ] | |\\
e =10 cible de diffusion

Fig. IV - 8 — Schéma de la cible pour la production de I’Hélium radioactif en carbone dans
son environnement. La boite cible est la méme que celle pour la production des
faisceaux d’Argon et de Néon.

IV-3-2 Problémes de thermique

Les deux parties de la cible, production et diffusion, sont complétement indépendantes
d’un point de vue thermique. La cible de production est définie de telle sorte qu’elle est auto-
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chauffée par le faisceau primaire alors que la cible de diffusion ne sera chauffée que par un
systéme de chauffage ohmique a travers 1’axe de celle-ci.

IV-3-2-1 Abaques de température

IV-3-2-1-1 Cible de production

Des simulations ont ¢été réalisées avec le programme GANIL pour estimer la

température dans la cible de production lors du dépot de puissance du faisceau primaire de
13
C.
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Fig. IV - 9 — Abaque de température de la cible de production en fonction de la puissance du
faisceau primaire de °C a 75 MeV/A.

En premicere étape, la cible de production a été optimisée pour étre auto-chauffée par un
faisceau primaire de *C a 1.5kW, avec une température maximale dans les lamelles de
2500 K.

Gréce au projet THI, il est prévu d’avoir un faisceau de °C de puissance maximum
3kW. Deux solutions ont été proposées pour adapter ce faisceau a la cible de production.

La premicre solution serait de limiter la puissance déposée tout en gardant 1’intensité du
faisceau, c’est-a-dire le nombre de particules arrivant dans la cible. Il faut alors ralentir un
faisceau primaire de °C de 3kW a une puissance de 1.5kW. Pour cela il faut remplacer la
fenétre de tantale (voir figure I-14 et I-15) a ’avant de la cible comme I’avait préconisé
L. Maunoury et al. [Mau-98] par une fenétre en carbone pyrolytique de 4.3 mm d’épaisseur
orientée a 45° par rapport a I’axe faisceau.

Mais cette solution n’est pas viable, car on ne fait que déplacer le dépot du pic de Bragg
a ’avant de la cible. Il y a bien 1.5kW déposée dans la fenétre en Carbone pyrolytique mais
I’énergie déposée dans le pic de Bragg sera la méme (figure IV-10) et la température
maximale sera inchangée dans les lamelles.
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Fig. IV - 10 — Dépot de puissance du pic de Bragg. La premiere moitié de la puissance est
déposée dans la fenétre en Carbone pyrolytique mais il y a toujours autant de
puissance déposée par le pic de Bragg dans la cible. Ce dépot est simplement
déplace a l’avant de la cible.

La deuxiéme solution est de redéfinir une cible compléte pour que la cible regoive la
totalité des 3kW de faisceau incident et avoir un gain de 100 % par rapport a un faisceau a
1.5kW. Un diamétre plus large est nécessaire pour mieux dissiper les 3kW de puissance
déposée par le faisceau primaire mais au risque d’alourdir la cible de production qui ne tient
que par I’axe a I’arriere de cette partie. L’augmentation de ce diamétre entraine alors une
augmentation du diamétre de la cible de diffusion, mais ne devrait pas augmenter
considérablement la puissance de chauffage a fournir.

Ce travail de R&D sera réalisé aprés une premiere expérience en ligne avec SPIRAL
qui permettra de valider cette premiére cible a 1.5kW puis a 2kW. Nous validerons alors les
codes de calculs dans les conditions réelles d’expérience longue durée sur SPIRAL.

L’inconvénient de la partie cible de production est qu’il n’y a aucun recours pour un
chauffage annexe si la puissance du faisceau incident est insuffisante. Mais nous avons vu que
I’efficacité de diffusion de I’Hélium est de 80 % dés que la température dépasse 1200K. Ainsi
une puissance de faisceau minimum de 500W est suffisante pour avoir une température
minimale dans la cible de 1200K.

IV-3-2-1-2 Cible de diffusion

Cette cible permet d’arréter les éléments d’intéréts produits par fragmentation du
projectile. La cible de diffusion ne voit pas le faisceau primaire qui est totalement arrété dans
la cible de production. Elle est uniquement chauffée a 1’aide d’un systeme de chauffage
ohmique a travers I’axe de la cible. Nous avons estimé les températures en fonction de la

puissance injectée a travers I’axe a I’aide du logiciel SYSTUS (annexe E).

Ces résultats sont résumés sur le graphe I[V-11.
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Fig. IV - 11 — Abaque de température de la cible de diffusion en fonction de la puissance
appliquée sur [’axe, réalisé avec le logiciel SYSTUS.

Dans le cas de la cible de diffusion, une température minimum de 1200K est nécessaire
et suffisante comme nous 1’avons vu dans le § IV-1. Elle nécessite d’appliquer une puissance
sur I’axe d’au moins 800W. Une puissance de 1200W peut étre appliquée sans risque de
détérioration de la cible puisque la température maximale sur I’axe est estimée a 2300K.

1V-3-2-2 Etude en transitoire

SYSTUS permet de faire des calculs en transitoire. On peut ainsi connaitre I’évolution,
au cours du temps, de la température de la cible lorsqu’il y a des variations de puissance.

Nous avons regardé 1’évolution de la cible de diffusion lorsque 1’on applique une
puissance de chauffage sur I’axe brutalement, a 1’instant t,, nous passons d’une puissance de
100W a une puissance de 1200W et inversement.

Ces deux ¢études ont €té faites par simulation avec SYSTUS mais aussi hors-ligne sur un
banc de chauffage. Le pyrométre utilisé ne mesure les températures de surface des matériaux
que dans une plage de 1000°C a 2800°C, il est donc impossible de regarder la variation de
température lors de la coupure du chauffage dés que la température baisse en deca de 1000°C.
Par contre, la résistivité du carbone varie en fonction de la température, elle diminue lorsque
la température augmente. On peut donc mesurer cette évolution a travers une mesure de
résistance de la cible.

La puissance minimum de 100W est due a I’impossibilité de 1’électronique du banc de
tests a mesurer des faibles valeurs de tension.

La température est mesurée et calculée sur I’extrémité de la premicre lamelle.

Les résultats sont reportés sur la figure [V-12.
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Le temps de réponse pour stabiliser la température au bout des lamelles est de 1’ordre de
10 minutes lorsque 1’on monte brutalement la puissance de chauffage. La stabilité est plus
lente lorsque 1’on coupe le chauffage brutalement : de I’ordre de 30 minutes. Cette différence
entre la montée et la descente s’explique par le fait que le chauffage de la cible se fait par
conduction dans le carbone alors que le refroidissement de la cible se fait en majorité par
rayonnement. La conduction est plus rapide que le rayonnement.

IV-3-2-3 Tests de tenue thermique de la cible hors-ligne

Cette cible a fait I’objet de tests thermiques hors-ligne sur un banc de tests de chauffage.
Elle a ainsi été chauffée avec 1.2kW de chauffage ohmique pendant 30 jours avec 75
“montées descentes” en température, cette cible devant tenir au moins 15 jours a une
puissance comprise entre 800W et 1200W. Nous n’avons testé que la partie cible de diffusion
hors-ligne car la cible de production ne posséde pas de systeme de chauffage annexe.

Au vu de notre expérience avec la cible dédié¢e a la production de faisceaux d’Argon et
de Néon, ainsi que des simulations, nous pensons que cette cible de production tiendra a
1.5kW, comme il a été dit au §1V-3-2-1.

IV-3-3 Taux de production

Les taux de production ont été obtenus pour cette cible avec un faisceau primaire de °C
de 400W de puissance avec un chauffage annexe de 1kW pour les **He" et de 1.5kW pour les
*%He**. Ils sont comparés avec les résultats obtenus dans la cible pour la production de
faisceaux d’argons et de néons (colonne 2 du tableau IV-6) et sont résumés dans le tableau ci-
dessous. Les taux de production estimés avec SIGMA_SIRa sont corrigés de 1’efficacité de la
ligne SIRa (ionisation et transport) soit 10 %.

Taux normalisé 2 1pAp de °C 75 MeV/A
Cible 4pm Cible Hélium Estimation
[Lec-97 a] SIGMA_SIRa
(cible+projectile)
*He " 1.44 (£0.07) 10° 5.41(+0.43) 10° 6.2 10°
(T1/2=806.7ms)
®He ** 3.96 (+0.26) 10’
*He ™ 5.05 (£0.25)10° 1.5(x0.07) 10° 2.7 10°
(T1/2=1 19ms)
*He ™ 1.75 (£0.09) 10°

Tab. IV- 9 — Taux de production d”°He et *He de la cible cylindrique en C 4um optimisée d
400W [Lec-97 a] et taux de production d”’He et *He de la cible pour la
production d’Hélium version “tout carbone”. Les taux sont normalisés a 1uAp
(équivalent a 975 W de > C). Ces taux sont comparés aux estimations réalisées
avec le code SIGMA SIRa lorsque ['on prend en compte a la fois la
fragmentation de la cible et du projectile, et corrigées de l’efficacité de la ligne
SIRa (efficacité d’ionisation et de transport) (10%).
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Nous avons gagné globalement un facteur 3 a 4 sur les taux de production entre la cible
de N. Lecesne et al. et la cible en deux parties, grace aux améliorations apportées a cette
derniere cible , qui prend en compte a la fois la fragmentation de la cible ET du projectile.

D’aprés le code SIGMA_SIRa, les taux de production prévus pour I’°He et *He pour un
faisceau de *C a 75 MeV/A normalisé a 1pAp sont présentés dans le tableau IV-10. Nous
pouvons alors estimer quelle est la proportion des isotopes d’Hélium qui s’arrétent dans la
premicre partie (cible de production) et dans la deuxieme partie (cible de diffusion) de la

cible.

Production pour Taux
Production | Production par | Production par | Production pour | °He>40MeV/A | arrété dans la
total fragmentation | fragmentation | *He<4OMeV/A | *He>35MeV/A cible
du projectile de la cible *He<35MeV/A arrété dans production
cible diffusion
O U (=0-0 U O=0-0 O=0+0
°He | 6.2410° | 3.2410° 3.0 10 5.710° 3.2410° 3.00 10°
(52%) (48%)
*He | 2.710’ 1.77 10’ 9.26 10° 4.50 10° 1.3210’ 1.3810’
(49%) (51%)

Tab. IV- 10— Taux de production estimés par le code SIGMA_SIRa pour une intensité de °C
normalisée a 1uAp dans chaque partie de la cible dédiée a la production de
faisceaux d’hélium.

Les chiffres entre parenthéses dans les deux derniéres colonnes correspondent au
pourcentage des noyaux produits par fragmentation (de la cible et du projectile) s’arrétant
dans chacune des deux cibles : ainsi, il y a autant d’Hélium (6 et 8) produit par fragmentation
(de la cible et du projectile confondue) arrété dans la cible de production que dans la cible de
diffusion.

IV-3-4 Mesure de temps de montée

Pour estimer les pertes dans la cible par diffusion et effusion, des mesures d’efficacité
de diffusion effusion par la méthode des temps de montée ont été faites avec un faisceau
primaire de >C 4 75MeV/A dans les mémes conditions que les mesures de temps de montée
du '"Ne décrites dans le chapitre précédent (§111-5-2).

Les résultats obtenus pour les temps de montés avec 1’°He et *He sont reportés dans les
tableaux IV-11 et [V-12.
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T cible Production T cible Diffusion <: Diff &. Eff & Diff-eff eréduit
(en K) (en K) (mo ens™) (vens™)
(puissance en W) | (puissance en W)

540-595 1520-2200 0.98 (£0.09) | 0.886 (x£0.05) | 0.865 (£0.1) 6.2
(10) (1097) (-) (6.4)

1050-1460 1520-2200 1 0.881 (£0.09) | 0.881 (+0.1) 7.4
(230) (1094) (-) (6.37)

540-595 1520-2200 0.98 (£0.09) | 0.886 (+£0.06) | 0.866 (£0.09) | 0.53
(10) (1097) (-) (6.66)

770-900 420-450 0.66 (£0.05) | 0.8996 (£0.1) | 0.5964 (£0.1) 16.4
(40) (14) (0.5964) (7.7)

720-870 420-450 0.62 (£0.04) | 0.89 (£0.1) | 0.549 (£0.08) 10.2
(35) (14) (0.5) (7.0)

Tab. IV- 11— Efficacité de diffusion et d’effusion pour 1"°He (T,,=806.7ms) extrait par la
méthode des temps de montée dans la cible dédiée a la production de faisceaux
d’hélium (épaisseur des lamelles = 1.5mm).

T cible Production T cible Diffusion E_, Diff E_, Eff Y; Diff-eff eréduit
(en K) (en K) (o) )
(puissance en W) | (puissance en W)

1020-1380 390-450 0.73 (x0.07) | 0.5 (£0.05) | 0.372(x0.07) | 1.41
(190) (14) (9.11) (5.43)

1040-1420 390-450 0.79 (£0.08) | 0.52 (+0.05) | 0.411 (+0.08) 1.66
(210) (14) (12.9) (5.74)

1030-1400 970-1170 0.89 (£0.09) | 0.61 (£0.06) | 0.545 (£0.09) 2.25
(200) (240) (30.3) (8.3)

1030-1400 1170-1620 0.93 (£0.1) | 0.65 (£0.06) 0.6 (£0.08) 1
(200) (550) (53.5) (9.7)

1030-1400 1170-1620 0.81 (£0.08) | 0.66 (£0.07) | 0.54 (+0.09) 1.44
(200) (550) (15.0) (10.56)

1030-1400 1420-1970 0.81 (£0.08) | 0.606 (£0.06) | 0.49 (+0.07) 1.65
(200) (845) (14.5) (8.13)

1020-1380 1500-2170 0.94 (£0.09) | 0.535 (£0.05) | 0.504 (£0.09) 1.5
(190) (1065) (58.6) (6.1)

Tab. IV- 12— Efficacité de diffusion et d’effusion pour 1°He (T;,=119ms) extrait par la
méthode des temps de montée dans la cible dédiée a la production de faisceaux
d’hélium (épaisseur des lamelles = 1.5mm).

Dans les deux tableaux IV-11 et IV-12, les températures correspondent au minimum et

au maximum dans chaque cible définie par les codes GANIL (pour la cible de production) et

SYSTUS (pour la cible de diffusion), lors de ’expérience. Pour certaines mesures lors de

I’expérience, nous avons eu des problemes de pertes lors de ’acquisition de données diies a

un blocage de I’acquisition en temps mort, créant des “trous” dans les spectres de

radioactivité engendrant des valeurs de eréduit parfois importante (>10).
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Ultérieurement a cette expérience, une seconde mesure de 1’efficacit¢ de diffusion
effusion de I’*He par la méthode des temps de montée a été réalisée avec la cible dédiée a la
production de faisceaux d’Argon et de Néon dont les lamelles sont de 0.5mm d’épaisseur
seulement, avec un faisceau primaire de “’Ne a 95MeV/A.

Ces résultats sont présentés dans le tableau IV-13.

T cible (K) € i € Efr € Diftefr  réduit

(puissance (o) )
faisceau/axe en W)

1160-1240 0.682 (£0.08) 0.7211 (+0.08) | 0.4916 (£0.06) 1.1
(67/170) (6.75) (13.69)

1330-1460 0.742 (£0.1) 0.737 (£0.08) | 0.5473 (£0.051) 1.05
(76/350) (9.54) (14.85)

1660-2085 0.85 (£0.09) 0.706 (£0.075) | 0.601 (+0.065) 1.12
(67/1500) (20.4) (12.73)

1700-2085 0.821 (£0.1) 0.693 (£0.07) 0.568 (£0.058) 1.13
(95/1500) (16.01) (11.94)

1730-2050 0.89 (+0.09) 0.717 (£0.07) 0.639 (£0.06) 1

(323/1300) (29.8) (13.41)

1730-2050 0.86 (£0.1) 0.699 (£(0.07) 0.602 (£0.05) 1.05

(295/1300) (22.02) (12.35)

1780-2120 0.892 (£0.1) 0.681 (£0.07) 0.607 (£0.07) 0.6

(400/1500) (30.0) (11.3)

1780-2120 0.92 (£0.1) 0.703 (£0.1) 0.647 (£0.07) 1.6

(400/1500) (42.9) (12.51)

Tab. IV- 13 - Efficacité de diffusion et d’effusion pour 1”He (T;,=119ms) extrait par la
méthode des temps de montée dans la cible dédiée a la production de
faisceaux d’Argon et de Néon (épaisseur des lamelles = 0.5mm).

Les résultats des tableaux IV-11 et IV-12 montrent une efficacité d’effusion &t de 0.9

196 198

pour I’’He (806.7 ms) et de 0.58 en moyenne pour I’’He (119 ms) quelle que soit la
température des deux cibles (production et diffusion) dont I’épaisseur des lamelles est de
1.5mm. v est indépendant de la température et du temps de vie du noyau d’intérét. De la
formule de I’effusion I-16, on peut déduire un v moyen, sur toutes les mesures, de 7.34 s™ soit

un temps d’effusion Tesr de 135 ms.

Le tableau IV-13 montre les résultats réalisés dans des lamelles plus minces (0.5mm)
avec I"*He. Nous trouvons alors une efficacité d’effusion de I'ordre de 0.7 avec un v moyen
de 12.84 s'l, soit un temps d’effusion s de 1’ordre de 80ms.

Ces résultats confirment I’hypothése émise dans le §1V-2-2-1 qui stipule que I’efficacité
d’effusion est liée a 1’épaisseur des lamelles. Une lamelle de 1.5mm est suffisante pour des
temps de vie de ’ordre de 800ms et supérieur car nous avons mesuré une effusion de 1’ordre
de 0.9 pour 1’°He. Par contre cette épaisseur devient un probléme pour les temps de vie plus
court comme ’*He ol nous observons une efficacité comprise entre 0.5 et 0.6, ce que nous
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avons déja montré avec 1’efficacité d’effusion du '"Ne dans le chapitre précédent ; et ce,
quelle que soit la température des cibles. L’effusion est donc indépendante de la température
dans cette plage de température. De plus un v moyen de 1’ordre de 13 s™' a été mesuré pour le
"Ne et I’*He dans une méme cible, il semble donc que ce v soit lié a la nature de 1’élément.
On pourrait alors extrapoler ce v aux gaz rares. Une mesure d’efficacité de diffusion effusion
par temps de montée avec I”**Ar sera nécessaire pour confirmer cette hypothése.

Nous venons de confirmer ’hypotheése d’utiliser des lamelles plus minces. Mais cette
amélioration engendre d’autres problémes : avec des épaisseurs deux fois plus minces, la
longueur des cibles augmente d’un facteur deux et la diminution des épaisseurs des lamelles
risque de fragiliser considérablement la cible dues aux contraintes a 1’usinage, lors de la
fabrication.

Ce temps d’effusion de 80ms pour des lamelles de 0.5mm d’épaisseur est une limite
pour la production des éléments de court temps de vie inférieur a ce temps Tegr. L amélioration
de ce temps ne pourra pas se faire sur I’épaisseur des lamelles, si nous restons avec la méme
géométrie de cible. Nous pourrons peut €tre réaliser cette amélioration sur le temps de
transfert entre la cible et I’extraction hors de la source d’ionisation. L’atome, une fois sorti de
la cible, va subir un certain nombre de collisions entre les lamelles de la cible, entre la cible et
le container, puis dans le tube transfert avant de pénétrer dans la chambre de la source. Ce
temps de transfert est négligeable pour les ¢léments de long temps de vie, par contre, il
devient important devant les temps de vie court. Il serait alors intéressant de réaliser une
mesure par la méthode des temps de montée avec une cible directement reliée a une source
ECR 1+ de type Mono1000 [Jar-00] [Lec-01] [Ler-99] ou il n’y a pas de tube transfert.

Nous avons vu (figure IV-1) qu’une température de 1200K (soit une puissance sur 1’axe

de 800W) était nécessaire et suffisante pour avoir une efficacité de diffusion de 80 % pour
1"°He. D’aprés le tableau IV-13, une température d’au moins 1600K (soit 1kW de puissance

. . . ~ e s . . 8
sur I’axe) sera nécessaire pour avoir la méme efficacité de diffusion pour I’"He.

Mais la majorité des pertes se fait au niveau de 1’efficacité d’ionisation de la source
ECR Nanogan III, ou nous obtenons, au maximum dans les conditions d’expérience, une
efficacité d’ionisation de 10 % sur I’Hélium se répartissant en 90 % pour I’'He'” et 10 % pour
I’He*". Selon les énergies demandées aprés le cyclotron CIME, il faut aussi I’état de charge
2+. L’Hélium a un potentiel de premiere et de deuxiéme ionisation élevé (1+: 24.587 eV et
2+:54.416 eV) et est donc plus difficile a ioniser que les autres gaz rares. Les efforts pour
gagner en intensités de faisceau sont donc a faire sur I’amélioration des performances des
sources sur I’ionisation de I’Hélium. Nanogan III n’est pas une source adaptée a 1’ionisation
de ’Hélium. Deux améliorations sont possibles :

- un volume de chambre plus grand permet d’augmenter le temps de confinement

dans le plasma et donc d’augmenter 1’état de charge 2+ par rapport au 1+, au risque
d’augmenter le temps de confinement dans la source.
- une fréquence HF plus importante augmente la densité d’¢lectrons dans le plasma et

par conséquent augmente 1’efficacité d’ionisation.
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Une R&D permettrait d’adapter au mieux une source d’ionisation plus performante pour
ioniser 1’He*" pour SPIRAL.

IV-4 Vérification des cibles avant I’installation sur SPIRAL

Nous venons de voir qu’il serait intéressant de faire des cibles avec des lamelles plus
fines pour améliorer I’effusion ; par contre il ne faut pas perdre de vue que le fait d’augmenter
le nombre de lamelles peut entrainer des contraintes sur 1’axe dlies aux sollicitations de
I’'usinage des espaces entre chaque lamelle lors de la fabrication des cibles. Ces contraintes
risquent de provoquer une fragilisation de 1’axe. Une micro fissure sur cette partie de la cible
peut devenir dangereuse car il est le siege d’évaporation locale importante pouvant engendrer
une accélération de I’évaporation sur ces défauts et donc une diminution du temps de vie des
cibles sur SPIRAL. Une possibilit¢ pour la fabrication des cibles serait d’utiliser
I’¢lectroérosion. Cette possibilité nécessitant un masque pourrait étre envisagée lorsque les
cibles seront définitivement validées sur SPIRAL avec les faisceaux THI.

Il est donc primordial pour des raisons de fiabilit¢ évidente de savoir si une cible est
capable de tenir au moins 15 jours lorsqu’elle est sollicitée aux contraintes thermiques et ce
avant méme d’avoir ét¢ irradiée par le faisceau primaire.

IV-4-1 Les Controles Non Destructifs

A I’heure actuelle, il n’existe aucun moyen pour vérifier I’état des axes aprés fabrication
par controle non destructif car la géométrie complexe des cibles ne le permet pas :

- une tomographie c’est-a-dire une radiographie systématique des cibles pourrait étre

envisagée mais est d’un cott élevé. [Bou-00].

- les ultra-sons ne sont pas valables avec cette géométrie car les lamelles atténuent les
ondes. [Bou-00].

- la méthode des courants de Foucault n’est valable que pour des géométries sous

forme de tube creux. Dés que 1’on soumet certains matériaux a un champ
magnétique variable, il se crée dans le matériau, par réaction, de petits courants
¢lectriques générant eux-mémes un champ magnétique. Les variations du champ
créées par ces courants permettent de détecter les défauts proches de la surface.
Cette méthode nécessite d’avoir des piéces relativement volumineuses pour
permettre le passage des capteurs aux centres des tubes [CTE], ce qui n’est pas le
cas de nos cibles.

- la magnétoscopie consiste a soumettre une picce ferromagnétique donc susceptible

d’étre aimanté a un champ magnétique. Les lignes de champ apparaissent déformées
a proximité de discontinuité en surface ou proche de la surface du matériau a tester.
Cette méthode ne peut étre utilisée pour nos cibles car le carbone n’est pas
magnétique [Dub-00].
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IV-4-2 Tests des cibles pour SPIRAL

Avant la mise en place des ensembles cible source sur SPIRAL, ces derniers sont testés
sur un banc de tests prévu a cet effet [Gau-00]. Lorsque les cibles sont chauffées a 2300K, un
dégazage des impuretés contenues dans la cible a température ambiante se produit. Ce
dégazage est si important lorsque la cible n’a jamais été¢ chauffée que le fonctionnement de la
source d’ionisation est compromis [Gau-00] [Mau-98].

Il est donc nécessaire de prévoir un dégazage d’une durée estimée a environ trois jours
avant I’installation des ensembles dans la casemate de production de SPIRAL.

Ce banc de tests réalisé pour la préparation des ensembles pourrait alors étre utilisé pour
effectuer des tests thermiques sur les cibles afin d’éliminer les plus fragiles. Avec des chocs
thermiques et des montées en température a des puissances de chauffage supérieures aux
puissances de fonctionnement, on peut observer 1’évolution de la résistance des cibles et ainsi
desceller celles ou se produit une évaporation locale c’est-a-dire une augmentation
significative de la résistance de I’axe au court du temps. S’il y a présence de défauts, trois
jours seront suffisants par évaporer I’axe de la cible.

On peut alors la remplacer par une autre cible avant I’installation de 1’ensemble sur
SPIRAL.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous venons de décrire le travail réalisé pour la conception d’une
nouvelle cible dédiée a la production d’**He radioactifs. Les points importants & retenir sont
le compromis a trouver entre I’épaisseur des lamelles et I’espace disponible dans la boite
cible. Une épaisseur de lamelle trop grande entraine une perte des noyaux par effusion, une
épaisseur trop fine augmente considérablement la taille des cibles qui ne logent plus dans la
boite cible, ainsi que la difficulté a les usiner.

Nous avons montré que 1’efficacité d’effusion prend toute son importance lorsque les
lamelles sont trop épaisses par rapport au court temps de vie de certains noyaux radioactifs.
Des mesures de diffusion effusion complémentaires permettraient de réaliser des abaques sur
les compromis “épaisseur des lamelles / Ty,,”.

Au niveau de Defficacit¢ de diffusion, il est nécessaire d’avoir une température
minimum de 1200K dans la cible pour I’°He, soit une puissance de 800W sur I’axe de la cible
de diffusion. Par contre il faudra une température plus élevée pour 1"He : 1600K soit une
puissance de 1000W dans la cible de diffusion.
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L’amélioration des taux de production avec cette cible, en tenant compte a la fois de la
fragmentation de la cible et du projectile, est importante puisque nous avons observé
globalement un facteur 3-4 par rapport aux taux mesurés dans la cible dédiée a la production
de faisceaux d’argon et de néon.

D’autres améliorations pour augmenter les taux de production sont a I’étude :
- diminution du temps d’effusion en réduisant le temps de transfert entre la cible et la
source par une expérience avec Mono1000 [Jar-00] [Lec-01] [Ler-99].

- ameélioration des performances des sources d’ionisation pour I’Hélium avec 1’état de
charge 2+.

Un autre point important est la mise en évidence que le carbone reste le matériau
“universel” pour les cibles de production dans le cas du processus de fragmentation du
projectile. Il posséde toutes les caractéristiques et les qualités nécessaires pour respecter le
cahier des charges : un Z petit, un matériau peu couteux et facilement usinable, résistant aux
chocs thermiques et aux hautes températures, une bonne diffusion.

Nous avons vu aussi 1’impossibilité¢ d’utiliser le B4C pour sa faible résistance aux chocs
thermiques et sa mauvaise efficacité d’effusion.

Cette cible devrait étre fiable pour un faisceau primaire de 1.5kW. Des tests entre 1.5 et
2 kW seront nécessaires lors des premiers essais sur SPIRAL, en fin de période du temps de
faisceau, pour valider sa tenue thermique. Apres ces résultats, une nouvelle étude de cible
pour un faisceau primaire de 3kW sera entreprise.

Cette cible actuelle respecte le cahier des charges, en particulier des chocs thermiques et
un test longue durée (30 jours) ont été réalisés avec cette cible sur un banc de chauffage. Ces
tests seraient a refaire pour un plus grand nombre de cibles (chocs thermiques et tenue en
température sur 3-4 jours), pour valider la méthode de vérification des cibles sur le banc de
test SPIRAL, avant installation dans la casemate de production sur SPIRAL. Cette méthode
est valable pour toutes les cibles ayant un systeme de chauffage par 1’axe.

Maintenant que les différents problemes pour la production des gaz rares ont été
soulevés (production, diffusion, effusion, tests de tenue thermique), nous allons présenter
dans le chapitre suivant les développements effectués au GANIL pour la production des
¢léments alcalins radioactifs.
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CHAPITRE V

La cible pour la production
d’Alcalins radioactifs
MONOLITHE

Nous venons de voir dans les chapitres précédents, que I’ensemble cible source
Nanogan III pour SPIRAL ¢tait bien adapté a la production des gaz rares tels que Hélium,
Néon, Argon ainsi qu’a un degré moindre a ’Oxygene [Gib-01]. Par contre, il n’est toutefois
pas adapté aux alcalins principalement pour deux raisons :

- les alcalins sont condensables, la majeure partie des atomes se collent sur le tube de
transfert et les parois froides de I’ensemble avant d’atteindre la chambre de la source
d’ionisation.

- ceux qui peuvent déja étre ionisés sous forme 1+ en sortie de I’ensemble cible-
container chaud, sont repoussés par le potentiel plasma positif formé a I’intérieur de
la chambre de la source ECR [LEC-97 a].

Une source a ionisation de surface, dont le principe a été rappelé dans le chapitre I,
semble plus appropriée a 1’ionisation des éléments alcalins. Elle permet I’ionisation des
atomes sous forme 1+ et nécessite :

- soit, I’adjonction d’une transformation 1+/N+ pour obtenir des états de charge plus

¢élevés pour 1’accélération avec le cyclotron CIME (§ 1-3, figure I-11),

- soit, éventuellement, ’accélération directement des ions de charge 1+ a basse

énergie.
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C. Thibault-Philippe et al [Thi-71] ont mesuré la période radioactive du ''Li T},,=8.5ms.
Cette période, trés courte, constitue la premicre difficulté pour la diffusion hors des cibles
ainsi que I’effusion comme nous 1’avons montré dans les chapitres III et IV avec I’ Argon, le
Néon et I’Hélium. Le Lithium étant un élément condensable, les temps de collage a chaque
collision vont retarder d’autant plus 1’effusion jusqu’a la source d’ionisation.

De plus, le potentiel de premiére ionisation du Lithium (5.392 eV), s’il est faible
comparé a la plupart des éléments (au moins 12 eV pour les gaz rares) est le plus élevé des
alcalins apres 1’Hydrogéne (13.6 eV). Ce potentiel élevé constitue une deuxiéme difficulté
dans le choix des matériaux pour ioniser les alcalins comme nous 1’avons montré dans le
chapitre 1-3-2.

Le ''Li étant I’isotope le plus difficile a produire, nous nous sommes attachés a
optimiser sa production et toutes les étapes suivantes : diffusion, effusion, ionisation.

Dans ce chapitre, nous exposerons les méthodes utilisées par différents laboratoires
pour produire des faisceaux radioactifs et plus particuliérement, aux installations produisant
ou qui produiront du ''Li.

Par la suite, nous développerons le travail réalis¢é dans le cadre de cette thése pour
adapter un ensemble cible source 1+ a la production du Lithium radioactif dans les
configurations du GANIL (MONOLITHE : MONOchargés de LITHium Exotiques) et ce, au
regard de toutes les hypothéses émises dans les chapitres précédents.

V-1 La production de faisceau de "'Li.

A P’heure actuelle, le 'Li est produit par fragmentation soit avec la méthode dite “en
vol” soit avec la méthode ISOL. Il est nécessaire d’avoir des accélérateurs qui fournissent soit
des faisceaux d’ions lourds stables, soit des faisceaux de protons.

V-1-1 Equipements pour la production “en vol”

Un noyau lourd, de grande énergie, est fragmenté sur un noyau cible. La cible étant
mince et I’énergie des ''Li formés étant grande, les noyaux quittent la cible avec pratiquement
la méme vitesse que celle du projectile. Ils sont sélectionnés par un spectrometre magnétique
selon leur rapport charge sur masse (Q/M), et éventuellement d’autres sélections telles que le
ralentissement des ions dans la matiere (dégradeur achromatique) et/ou une sélection en
vitesse (filtre de Wien).

Cette méthode dite “en vol” est utilisée dans les laboratoires qui possedent des machines
produisant des faisceaux d’ions lourds de grande énergie. Nous pouvons, entre autre, citer
LISE [Ann-87] [Ann-92] et SISSI [Jou-91] a GANIL (France), RIPS a Riken (Japon),
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ACCULINA au Joint Institute for Nuclear Research (Dubna en Russie [Fom-98]), au National
Superconducting Cyclotron Laboratory MSU (a Michigan, USA), FRS-ESR a GSI
(Darmstadt, Allemagne).

Cette méthode est optimale pour la production des faisceaux d’ions radioactifs de courte
période, elle est donc tout a fait appropriée au ''Li. Elle est cependant limitée & délivrer des
faisceaux de grande énergie. L’utilisation de cible ou de ralentisseur plus épais pour délivrer
des énergies plus basses, dégrade sérieusement la résolution en angle et en énergie et diminue
drastiquement I’intensité.

Par exemple dans le cas du ''Be, si des intensités d’au moins 10° particules/s de ''Be
ont été obtenues a LISE, a 1’énergie du faisceau incident, seulement 5000 "Be/s ’ont été aux
énergies voisines de la barriere coulombienne [Fen-93]. Pour des expériences nécessitant des
énergies allant de quelques keV a plusieurs dizaines de MeV, la méthode ISOL est mieux
adaptée du point de vue qualité du faisceau.

V-1-2 Equipements utilisant 1a méthode ISOL

La méthode ISOL a été présentée dans le chapitre I. Il existe principalement deux

possibilités pour le faisceau primaire :

- soit les laboratoires utilisent des particules légéres (généralement des protons,
quelquefois ont été utilisés des *He et '°C) d’énergie et d’intensité relativement
¢levées et produisent le ''Li par spallation de la cible.

- soit ils disposent d’un faisceau d’ions lourds et utilisent la fragmentation du
projectile. A notre connaissance, la méthode ISOL utilisant la fragmentation du
projectile n’a pas encore été utilisée pour produire des faisceaux de ''Li.

L’expérience de C. Thibault-Philippe et al [Thi-71], [Thi-75], pour la mesure de la
période du ''Li, nous montre les difficultés rencontrées et permet d’apprécier les progrés

depuis la premiére des expériences par la méthode ISOL pour le ''Li.

Dans cette expérience, le ''Li etait produit par fragmentation de noyaux lourds cible par
des protons incidents de haute énergie (20GeV du P.S. du CERN, 10" protons par pulse). Les
noyaux de Lithium sortent de la cible grace a leur énergie de recul et sont arrétés dans du
graphite. En effet, les vitesses de diffusion des atomes de Lithium que ce groupe avait
mesurées dans les matériaux réfractaires (Pt, Ta, Rh, B, C) sont plus grandes pour le Carbone
que pour les autres matériaux : il faut 350ms pour que 50% des atomes de Lithium produits
sortent de la cible de Carbone a 1800°C (tableau V-1 extrait de la référence [Thi-71]).
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¢lément épaisseur alcalin diffusant température T
(point de fusion)
Pt 25um Li 1120°C 6.1 h
(1774°C) 1470°C 4mn
Na 1450°C 30mn
Ta 100pum Li 1800°C lh
(3000°C) 1970°C 18mn
Rh 25pm Li 1350°C 35mn
(2500°C) 1450°C 15mn
B 300um Li 1300°C 50s
(2300°C) 1800°C 0.650s
C 100pum Li 1800°C 0.350s
(>3550°C)

Tab. V- 1 — Diffusion du Lithium et du Sodium dans divers matériaux réfractaires. t est le
temps nécessaire pour que 50% des noyaux créés par [’irradiation soient sortis
de la cible [Thi-71].

L’Iridium produit moins de ''Li que I’Uranium, il a cependant été utilisé car une baisse
d’efficacité d’ionisation d’un facteur 10 a été observée en présence d’Uranium. Cette cible est
entourée d’une feuille de Rhénium (25um d’épaisseur) qui sert a la fois de four et d’ioniseur
par effet thermo-ionique. A 2000°C, le rendement d’ionisation attendu était de 9.8%. La
température du four en Rhénium était seulement de 1600°C. L’intensité du faisceau de ''Li"
obtenue était trés faible, environ 1 ''Li/s. Bien que I’énergie de recul et donc le parcours des
"Li soit petits, un compromis a été nécessaire entre 1’épaisseur du graphite de 700pm,
suffisante pour arréter les ''Li dans le Carbone, et 1’épaisseur des lamelles suffisamment
mince pour une diffusion rapide. Un compromis a été choisi avec 140um de Carbone qui
permet d’arréter 85% des ''Li. Les atomes arrétés dans le carbone sortent alors par diffusion

thermique.

colle

70 15 50 70 60
g O
Cale
C Ir C
-
310pum

Fig. V - 1 — Détail de la cible d’iridium préparée pour 1'étude du "'Li. Elle comporte 18
couches identiques a celle qui est présentée [Thi-71].
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La cible consiste en 18 plaquettes de 4mm de rayon. Chaque plaquette (figure V-1) est
composée de 50um d’Iridium pour la production suivi de 2x70um de graphite pour la
diffusion. D’autre part, un espace de 90um a été réalisé entre les lamelles grace a des cales en
Carbone pré-collées par de la colle organique, puis étuvées pour €vaporer les impuretés
organiques. L’ensemble de la cible a une épaisseur de 0.9 mm (18*50pum) d’iridium et
2.52 mm (18x140pm) de carbone. La longueur totale de la cible est alors de 4.7mm. Pour une
seconde expérience concernant la mesure de masse du ''Li, la cible utilisée était 10 fois plus
longue et un taux de 100 ''Li par seconde a été obtenu [Thi-75] pour une intensité de 1.5 10"
protons dans un paquet faisceau de 2us chaque 10s, soit un taux de 10 ''Li /s. Ces taux bien
que faibles ont permis de mesurer la période (1 ''Li/s) ainsi que la masse (10 ''Li/s) du ''Li.

On remarque aussi que ces taux sont relativement faibles malgré un grand nombre de
précautions :

- choix d’un des meilleurs matériaux pour ioniser (le Rhénium),

- mesure de la vitesse de diffusion pour choisir le matériau (le Carbone) le plus
rapide,

- optimisation des épaisseurs des lamelles et des espaces entre les lamelles,

- choix de I’'Iridium a la place du carbure d’Uranium, UCx, comme matériau pour la
production, pour ne pas détruire le travail de sortie par la présence de I’Uranium.

Depuis cette date, de nombreuses recherches ont été effectuées pour améliorer les taux
de production du ''Li par la méthode ISOL, notamment 4 ISOLDE au CERN ol un taux de
2000 ''Li/s a été obtenu au SC [Arn-87] et 7000 ''Li/ s avec la cible de RIST [Ben-99].

V-1-3 Taux de ''Li aupres des différentes installations

Les intensités obtenues ou prévisibles des principales installations produisant ou qui
produiront des faisceaux radioactifs de ''Li sont présentées dans les tableaux V-2 et V-3. Ces
valeurs ont été trouvées dans la littérature ou communiquées par des physiciens et peuvent,
dans certains cas, dépendre de leur expérience et en particulier de 1’énergie souhaitée. 1l faut
donc les considérer a titre indicatif. Elles ne correspondent pas forcément au maximum
possible de I’équipement.

Cette liste n’est certainement pas exhaustive. Pour avoir plus d’informations sur ces
équipements fournissant ou qui fourniront des faisceaux radioactifs, le site internet du projet
EURISOL permet d’avoir de nombreux liens [EUR]. Les références indiquées dans la
dernicre colonne permettent d’avoir plus de détails sur ces installations.
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V-1-3-1 Méthode en vol
Laboratoires Faisceau primaire Cible Taux "'Li Réf.
utilisée
GANIL e C
(LISE) (LISE2000) 150-200 [Ann-87][Ann-92]
DUBNA PN Be 260
(ACCULINNA) (47MeV/A / 1puA) (15a30MeV/A) [Fom-98]
RIKEN e Be
(RIPS) (100MeV/A) 20000 [Kor-97]
(RIBF) (400MeV/A / 1puA) 107 (*) [Tan-01]
(=350 MeV/A)
GSI e Be
(FRS) (340MeV/A / 3.2pnA) 5000 [Hum-95]
MSU e Be
(120MeV/A / 1pnA) 300 [She-01]

Tab. V- 2— Taux de production indicatifs de ''Li obtenus sur divers équipements utilisant la
méthode en vol. (*) Les chiffres en italique correspondent uniquement a des
estimations.

V-1-3-2 Méthode ISOL

Laboratoires |Faisceau primaire Cible Source Taux "'Li Réf.
utilisée | ionisation Accéléré
CERN p Ta 2000 [Arn-87]
(ISOLDE SC) | (600 MeV/2 pA) | 120g/em’ basse énergie
CERN p UCx W surface 1400 [ISO]
(ISOLDE SC) | (600MeV/2 pA) | 13 g/em’
CERN p Ta W surface 7000 [Ben-99]
(ISOLDE SC) (1.4GeV/1pA) | 665mg/cm’ basse énergie
TRIUMF p Ta Tonisation 2.210° [Bri-96]
(ISAC) (500MeV/20pA) | 121 g/lem® | de surface | (0.2 4 1.5MeV/A)| [Tri-b]
RAL p 510° (%) [SIR]
(SIRIUS) (800MeV/100uA)
LNS RYe) C 1820 (*) [Cia-96]
(EXCYT) (76MeV/A /1ppA) | (1.3g/cm2) (0.2a 8 MeV/A) | [Cia-00]

Tab. V- 3 — Taux de production indicatifs de ''Li obtenus ou prévisibles aupreés des différents
équipements utilisant la méthode ISOL. (*) Les chiffres en italique correspondent
uniquement a des estimations.

L’avantage de la méthode ISOL est qu’elle permet d’avoir des faisceaux de bonne
qualité optique avec des énergies faibles, de I’ordre du keV a quelques dizaines de MeV. Par

contre, les noyaux produits par fragmentation du projectile sont totalement arrétés dans une

cible avant de diffuser, d’étre ionisés puis accélérés par un post accélérateur. Toutes ces

étapes prennent du temps et diminuent le nombre de Lithium. Ce qui n’est donc pas forcément

adapté au treés court temps de vie.
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Il faut donc apporter un soin particulier a chaque phase pour minimiser les pertes :

- 1l faut limiter au maximum les épaisseurs des lamelles pour les cibles de diffusion.
Ceci est d’autant plus contraignant pour les noyaux légers produit par fragmentation
du projectile qui ont un parcours d’arrét €levé, pour lesquels beaucoup plus de
maticre est nécessaire pour les arréter.

- il faut limiter I’effusion entre la cible et la source d’ionisation en plagant la source le
plus pres possible de la cible de diffusion. Cette opération est d’autant plus difficile
pour les noyaux légers, car il faut une grande cible de diffusion.

- il faut limiter le temps de présence dans la source tout en ayant une efficacité
d’ionisation optimale.

V-1-4 A GANIL

I1 existe déja deux installations a GANIL (LISE [Ann-87] [Ann-92] et SISSI [Jou-91])
produisant des faisceaux radioactifs d’énergie supérieure a 25MeV/A par fragmentation du

projectile sur une cible mince. Avec le projet SPIRAL, les faisceaux radioactifs auront une
énergie moindre. C’est dans ce cadre que nous développons un ensemble cible source dédi¢ a
la production d’alcalins radioactifs avec I’installation SPIRAL et plus spécifiquement pour la
production d’isotopes de Lithium radioactifs.

La production a GANIL se fait par fragmentation du projectile et/ou de la cible. La
figure V-2 présente une partie de la table des noyaux en fonction du nombre de neutrons N et

du nombre de protons Z de chaque élément.
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Fig. V - 2 — Extrait de la table des isotopes.

Le choix du carbone pour ses bonnes caractéristiques thermiques comme cible de
production, ne nous permet pas comme pour I’*He d’utiliser 4 la foi la fragmentation de la
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cible et du projectile pour la production du ''Li. La production se fera uniquement par
fragmentation du projectile. Pour optimiser sa production, il faut utiliser un faisceau primaire
soit de N, ou '®'"'®0. Des calculs avec SIGMA_SIRa (tableau V-4) montrent que le
meilleur compromis entre un taux de production maximal et un parcours minimal du ''Li dans
une cible de diffusion est d’utiliser un faisceau primaire d’'*0 a 63MeV/A. Il est vrai que ’on
perd environ 10% en production mais, on gagne 25 % en taille de cible de diffusion et donc
en épaisseur de lamelles.

Faisceau Taux de production | Parcours du "Li dans
primaire Energie (MeV/A) "Li (x10%) une cible de C (mm)

PN 65 8.81 27

0 70 1.98 31

0 95 2.41 54

0 50 3.27 17

0 84 4.91 43

0 50 7.92 17

%0 63 9.49 26

o) 75 10.7 35

*'Ne 48 0.90 16

*"Ne 95 1.54 54

Tab. V- 4 — Taux de production du "'Li estimés avec SIGMA_SIRa, dans une cible de
carbone avec plusieurs faisceaux de 2kW. Les parcours d’arrét du "'Li dans
une cible de diffusion en carbone aux énergies du faisceau primaire sont
indiqués dans la derniere colonne.

Le parcours du ''Li est inférieur 2 1mm dans le cas de I’expérience de C. Thibault et al.
avec des protons incidents de 2GeV. Il est de 26 mm pour des ''Li produits par fragmentation
d’un faisceau d’'®*0 de 63 MeV/A dans du carbone. Ce parcours est grand face aux
dimensions imposées pour les ensembles cible source. Par conséquent, cette épaisseur
importante de mati¢re implique des épaisseurs de lamelles importantes. C. Thibault-Philippe
[Thi-71] a mesuré un temps de sortie de 350ms pour que 50 % de Lithium sorte d’une feuille
de carbone de 100um a 1800°C. Il y a donc un fort risque d’avoir une efficacité d’effusion
faible dans notre cas. Si on diminue 1’épaisseur des lamelles, les dimensions de la cible
risquent d’étre considérables.

Puisque le parcours du Lithium est grand, les atomes radioactifs produits par
fragmentation du projectile sont arrétés dans une zone a ’arricre de la cible, loin de la zone
chauffée par le dépdt de puissance du faisceau primaire. Ce manque de température limitera la
diffusion des atomes dans cette zone tout comme la cible dédiée a la production de faisceaux
d’Hélium radioactif.

Le premier choix d’un ensemble cible source [Mau-98] pour les alcalins appelé
MONOLITHE (MONOchargés de LITHiums Exotiques) s’est donc porté, comme pour la
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production d’Héliums (chapitre 1V), sur I’utilisation d’une cible en deux parties avec un
faisceau primaire d’'*0 a 75MeV/A :
- la premicre cible dite cible de production arréte totalement le faisceau primaire.

Elle sera refroidie pour dissiper la puissance du faisceau. Les dimensions de cette
cible sont imposées par le parcours du faisceau primaire d’'*O dans le Carbone et
par la taille du faisceau gaussien (diamétre a la base de 7mm) : on prendra donc un
cylindre en Carbone de 10mm de long sur 7mm de diamétre.

- la deuxieéme cible dite cible de diffusion, (figures V-3 et V-4) arrétant les atomes

produits par fragmentation du projectile, sera chauffée a une température de 1’ordre
de 2200K a I’aide d’un chauffage externe. Sa longueur est imposée par le parcours
du ''Li a 75MeV/A soit 25mm.

Parcours dOarret = 35mm

< >
25mm
> 10mm > « >
180~ t— 11Li " 75MeV/A produit par [
75MeV/A fragmentation du projectile
Cible de [ Cible de [
production diffusion

Fig. V - 3 — Schéma des cibles de production et de diffusion pour le premier ensemble
MONOLITHE.

[oniseur
Fig. V - 4- Cible de diffusion du premier ensemble MONOLITHE et son ioniseur

Le matériau des cibles est du carbone 1pm de POCO Graphite. Rappelons que pour
minimiser le parcours entre la cible et la source d’ionisation, nous avons fait le choix d’une
source a ionisation de surface en tungsténe oxydé W-Ox (dont le travail de sortie est
$=6.24¢V) tel que nous 1’avons défini dans le chapitre I (§1-3-2).

En premiere approche, pour favoriser I’effusion et guider les atomes vers la source, des
petits canaux de Imm de diameétre ont été creusés dans la cible (figure V-4) et convergent vers
I’ioniseur en W-Ox.
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V-2 Premiers tests

Cible de [
diffusion

Faisceau primaire

Fig. V - 5— Premier ensemble cible source dédié aux alcalins radioactifs : MONOLITHE

V-2-1 Tests hors ligne

Des premiers tests hors ligne ont été réalisés avec un tel ensemble (figure V-5).Pour
atteindre une température de 2050K dans la cible sur SIRa, il a fallu apporter une puissance
de 5kW sur le chauffage externe. L’ioniseur utilisé est en tungsténe oxydé¢ W-Ox. Pour
I’oxyder, nous I’avons chauffé¢ a I’air afin de créer une couche d’oxyde en surface. La figure
V-6 montre un spectre réalis€¢ hors ligne sur SIRa lors du dégazage de I’ensemble cible

source.
5 T T L] T T L] L]
JF ]
[ CaT et KT
[ Al (72uA)
;: ol - \ -
2 f :
J Lit Na*
E & \ ]
nl l .
A Bl 120 Lal 200 240 ZHI

Couranl du dipéle {A}

Fig. V - 6— Spectre obtenu hors ligne lors du dégazage de [’ensemble cible source
MONOLITHE grace aux impuretés résiduelles.
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Nous avons obtenu, en stable, grace aux impuretés résiduelles, un pic correspondant au
Lithium de 0.5pAe et un pic correspond a I’aluminium (I=5.99¢V) de 72pAe. Cette premicre
¢tape montre la faisabilit¢ de 1’ensemble. Ne connaissant pas les taux d’impuretés dans la
cible, nous ne pouvons en déduire I’efficacité d’ionisation d’un tel systéme.

V-2-2 Mesure du travail de sortie.

Pour mesurer 1’efficacité d’ionisation du carbone, nous pouvons utiliser une méthode
intermédiaire qui nous permettra de connaitre le travail de sortie du carbone POCO Graphite.

Dans le cas de molécule d’hallogénure du type LiX, I’équation de Saha Langmuir
(équation 1-24) est valable a condition de prendre le potentiel de dissociation de la molécule
LiX et non le potentiel de premiere ionisation du Li. Dans ce cas I’équation devient [Suz-95] :

s _ Aexp(—g\ (V-1)

ou e=lgis-¢ avec Igis le potentiel de dissociation de la molécule et ¢ le travail de sortie de
la source.
Le principe est résumé sur la figure V-7.

/| /|
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Fig. V - 7 — Processus d’ionisation de surface avec une molécule LiX [Suz-95].

La vapeur de LiX entre en contact avec une surface chaude. L’¢lectron se colle alors sur
cette surface et se partage entre I’halogéne X et la surface. Ensuite, le cation Li' est désorbé
de la surface.

Ainsi, en utilisant une poudre de Lil dont on connait I’énergie d’ionisation dissociative
(6.11eV), en mesurant I’efficacité d’ionisation du carbone, nous pourrons en déduire et
vérifier le travail de sortie du carbone POCO Graphite.

Cette expérience, facile a réaliser, est en cours d’étude pour étre installée sur un banc de
tests.
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V-2-3 Mesure d’efficacité de I’ensemble sur une cible “cheveux”.

La cible bloc définie ci dessus (figure V-4) a été réalisée avant d’avoir eu connaissance
des problémes d’effusion dans un bloc (§ IV-2-2-1). Cette expérience de diffusion de I’°He
dans du carbone, nous a montré que I’effusion (.= 55 %) est non négligeable, dans le cas
d’un gaz rare de durée de vie T;,= 806 ms, implanté a 5 mm dans un bloc de carbone de Scm.
Pour le ''Li qui est d’une part un condensable, et d’autre part de trés courte période
(T1,=8.7ms), il est évident qu’un bloc est loin d’étre approprié pour une cible de diffusion.

G.D. Alton [Alt-96], au laboratoire d’Oak Ridge, utilise des cibles sous forme de
cheveux de carbone. Nous avons donc mesuré les efficacités de diffusion effusion et
d’ionisation dans une telle cible.

Nous avons décidé d’implanter, dans la cible cheveux pour MONOLITHE, un faisceau
de *°Na (T,,=447 ms) et *'Na (T,,= 22.48s) fournis par I’installation SISSI du GANIL. Cet
¢lément posséde un potentiel de premieére ionisation de 5.14 eV, il est donc plus facile a
joniser. Un résultat négatif avec le ''Li ne nous aurait pas permis de conclure si le probléme
venait de la diffusion ou de I’ionisation car il est plus difficile a ioniser avec son potentiel de
premicre ionisation de 5.39 eV.

La cible de diffusion a été réalisée avec des cheveux de carbone de 7 um de diamétre
bobiné autour d’un chéssis et placée dans un container, chauffé a environ 2200K par un four
extérieur dont la puissance était de 6kW.

L'expérience a montré :

- une variation d'efficacit¢ de “diffusion effusion ionisation” en fonction de
I’épaisseur d’implantation : au début d’expérience , elle était de ’ordre de 10 %
pour des Sodiums radioactifs *'Na, produits par SISSI et implantés en milieu de
cible puis elle a atteint une efficacité de 1’ordre de 50 % pour ceux implantés en
bord de cible. Les cheveux semblent retarder la sortie des atomes de Sodium
radioactifs hors de la cible bien que les durées de vie des noyaux de Sodium
utilisés soient relativement longues.

- au court du temps, les intensités de *'Na ont baissées pour une méme implantation
dans la cible.

Cependant ces chiffres sont a prendre avec précaution : en effet une perte d'efficacité
d’un facteur 2 a été brutalement observée lors de I’expérience. Cette perte semble étre lie a
une variation entre le taux de noyaux de Sodium radioactifs produits par SISSI et la valeur de
I’intensité primaire qui nous sert de normalisation a la sortie du deuxiéme cyclotron CSS2 de
GANIL. Une panne sur la cible de I’installation SISSI ne nous a pas permis de confirmer ces
efficacités.

La baisse des intensités de *'Na ne peuvent pas étre confirmée par une mesure de
I’efficacité d’ionisation des gaz résiduels de I’ensemble puisque la cible a été¢ chauffée
pendant plusieurs jours, les impuretés se sont raréfiées par dégazage.
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Lors du démontage, nous avons observé que I’ioniseur en W-Ox se réduit chimiquement
a haute température. Le travail de sortie du tungsténe pur est seulement de 4.5 eV contre
6.24 eV pour le W-Ox, dégradant ainsi 1’efficacité d’ionisation de la source.

Ce phénomeéne est illustré par la figure V-8 [Kaw-95][Kaw-98] qui représente la
variation du travail de sortie apparent du tungsténe et d’autres matériaux en fonction de la

température.

A basse température, le tungsténe est oxydé¢ dii a la présence des gaz résiduels du milieu
et plus particulierement de 1’oxygene. Dés que 1’on augmente la température, le tungsténe se
réduit chimiquement et 1’oxygene disparait peu a peu. La surface du tungsténe a haute
température (2000K) est alors considérée comme propre de toutes impuretés et son travail de

sortie chute alors a une valeur de ’ordre de 4.5 eV.
6.0 ———1 s :
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Fig. V - 8 — Travail de sortie apparent ¢ de divers matériaux en fonction de la température
[Kaw-935].

Un flux d’Oxygene injecté dans I’environnement au niveau du ioniseur, pour garder le
tungsténe oxydé, est utilisé pour certaines sources a ionisation de surface [Wol-95]. Dans
notre cas, son utilisation est prohibée car 1’ensemble posséde de nombreuses picces en
carbone dont la cible. A 2000K, la réaction “C+0O,” donne CO, et détériore les pieces en
Carbone. Le tungsténe oxydé W-Ox n’est donc pas un matériau utilisable dans le cas
d’ensemble cible source en carbone chauffé a 2000K.

Cette expérience nous conforte cependant dans 1'idée qu'il est indispensable d'utiliser
une cible ayant des lamelles (comme cela avait déja était vu dans les chapitres précédents)
plutot qu'une cible en bloc (ou la diffusion est mauvaise) ou "a cheveux de carbone" dont la
plus faible densité engendre un grand volume pour la cible de diffusion.
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Au regard de ces observations, nous avons donc choisi d’utiliser directement le carbone
comme ioniseur dont le travail de sortie est de 5 eV [Rob-74] [St6-99]. 11 est vrai qu’il est

moins efficace que le Rhénium ou le Platine. Mais le ioniseur se trouve dans un milieu tres
carboné par I’évaporation des pieces de I’ensemble (cibles, container et four externe). Il a
donc de forte chance de subir une activation donc une contamination de la surface du ioniseur
par dépdt de carbone. Le travail de sortie apparent devient alors plus faible que le W-Ox en
surface, diminuant son efficacit¢ d’ionisation. L’avantage d’utiliser du carbone comme
ioniseur ¢élimine ce probléme d’activation des sources a ionisation de surface.

V-3 Version cavité chaude

V-3-1 Cahier des charges

Au vu des divers résultats sur la diffusion (probleme d’effusion d’éléments de court
temps de vie dans des lamelles épaisses de 1.5mm avec I"*He par exemple (§IV-3-4)), nous
avons abandonné la cible de diffusion en bloc telle qu’elle était décrite au §V-2 (figure V-5)
et la cible en cheveux. Nous nous sommes orientés vers une cible de diffusion a lamelles. La
cible de production cylindrique ne change pas par rapport a la premicre version, les
dimensions sont de 10mm de long pour 7 mm de diametre.

Par contre, nous avons fait le choix de perdre 10% en production en utilisant un faisceau
d’'*0 a 63 MeV/A (et non plus 75 MeV/A) car nous diminuons de fagon importante la taille
de la cible de diffusion (seulement 26 mm contre 35 mm pour arréter le ''Li). Ce changement,
nous permet d’avoir des lamelles plus fines, soit une épaisseur de 0.5mm.

Si nous faisons le choix d’une cible de diffusion a lamelles, nous devons adapter un
container externe pour contenir les atomes radioactifs et les “guider” jusqu’au ioniseur. Ce
méme container devra tenir a D'intérieur du four externe. Les dimensions de la cible de
diffusion vont donc étre imposées d’une part par le parcours du ''Li & 63 MeV/A en sortie de
la cible de production soit 16 mm de carbone et d’autre part, par les dimensions du four
externe (O=42 mm) et par conséquent du container entourant la cible de diffusion, ainsi que
de la dispersion angulaire (10°). Nous garderons les mémes dimensions de four
qu’auparavant. La cible de diffusion aura donc 32 lamelles de 0.5 mm d’épaisseur. L’espace
entre les lamelles sera de 0.8mm. L’angle di a la dispersion angulaire est de = 10°. L’ioniseur
aura un diameétre intérieur de 5 mm.

Dimensions (mm) Four externe Container Cible de diffusion
Diameétre 42 32 O max =28

Longueur effective 60 48 42
Epaisseur 0.5 1 0.5mm

Tab. V- 5— Dimensions du four, du container et de la cible de diffusion.
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L’utilisation du container et du ioniseur en carbone, nous a permis de développer une
source de type “cavité chaude”. Ainsi I’ioniseur est utilis¢é comme un tube transfert pour
guider les ions au regard de 1’¢lectrode d’extraction et I’ensemble du container, du ioniseur et
de la cible est utilis¢é comme source d’ionisation a cavité chaude.

V-4-2 Principe de fonctionnement d’une source a cavité chaude

Une source a ionisation de surface telle que nous I’avons décrite au chapitre I, est régie
par la loi de Saha-Langmuir (équation I1-24), pour laquelle nous obtenons une efficacité
d’ionisation théorique de 5% pour le Lithium avec un ioniseur en carbone (figure I-16) et ce,
a une température de 2000K. R. Kirchner [Kir-90] a montré que I’on pouvait améliorer
I’efficacité d’ionisation dans une cavité chaude par rapport a une ionisation de surface.

Une source a cavité chaude est basée sur le méme principe de fonctionnement qu’une
source a ionisation de surface. [Wol-95] L’efficacité d’ionisation peut étre améliorée, par un
facteur N, des lors qu’un atome est piégé dans la cavité, il collisione alors plusieurs fois avec
les parois avant de sortir par I’orifice prévu a cet effet dans la cavité.

Ce facteur multiplicatif N est 1i¢ au nombre de collisions que fait I’atome pour sortir de
la cavité par I’orifice. Ainsi le degrés d’ionisation en surface est multipli¢ par N :

Olyz = Oz N (V- 2)
ou Olyz, 05z sont respectivement les degrés d’ionisation d’une cavité chaude et d’une surface.

La loi qui régit I’efficacité d’ionisation d’un élément Z dans les conditions de thermo-
équilibre devient alors :

___ BN
1-B,(1-N)

avec N = o Kk ou o est la probabilité que tous les atomes sortent ionisés de la cavité et k est le

n; (V-3)

nombre de collisions moyen pour sortir de la cavité par I’orifice prévu a cet effet. k¥ est donc
le rapport des surfaces de la cavité sur la surface de ’orifice.

R. Kirchner a montré que ® augmente [Kir-90] avec la température et avec la densité de
neutre au sein de la cavité. Ainsi I’ajout d’un gaz rare tel que le Xénon dans la cavité, qui ne
contribue pas a la charge d’espace, car son travail de sortie est trop élevé, provoque
I’augmentation de la pression totale et donc du nombre de collision et par conséquent de
’efficacité d’ionisation.
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Fig. V - 9- Efficacité d’ionisation en fonction du potentiel d’ionisation, dans une cavité
chaude. Les cercles ouverts correspondent aux mesures d’efficacité effectuées
avec une cavité en W a 3000K sans Xénon et les cercles pleins avec Xénon (107
em’/s). Cette source correspond a une valeur de N=150 (soit w=0.214) sans
Xénon et a un N=700 soit w=1 avec Xénon. Le cas N=1 correspond a une simple
source a ionisation de surface.[Kir-90].

Expérimentalement, comme le montre la figure V-9, Kirchner a obtenu une valeur de ®
de 0.214 (N=150) pour une cavité en W a 3000K et a obtenu une valeur de » de 1 (N=700) en
injectant du Xénon dans la cavité. La valeur N=1 correspond au cas d’une source a ionisation
de surface (nombre de collision=1). Le cas N=7500 correspond aux conditions a 1’équilibre
thermique. Pour N=150, on obtient alors une amélioration de 1’efficacité d’ionisation d’un
facteur de 1’ordre de 40 pour le Lithium (5.39¢V) par rapport a une simple ionisation de
surface (N=1). Dans ce cas, cette méme figure V-9 montre qu’il n’est pas utile d’ajouter du
Xénon pour I’ionisation du Lithium car on n’améliore quasiment pas I’ ionisation.

Cette source a les mémes avantages qu’une source a ionisation de surface, c’est a dire
une tres grande sélectivité car la plupart des éléments ont un potentiel de premiére ionisation
¢levé et ne peuvent donc pas étre ionisés par une telle source.

V-4-3 Faisabilité thermique de ’ensemble MONOLITHE

La nouvelle version de I’ensemble MONOLITHE est définie comme sur la figure V-10.
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Fig. V - 10 - Nouvel ensemble MONOLITHE — Version cavité chaude.

Un réflecteur a été ajouté autour du four pour limiter les pertes de chaleur par
rayonnement avec les parois de la boite refroidie.

Pour le passage du tube transfert en vis a vis des deux ¢électrodes d’extraction, il a fallu
modifier la résistance chauffante. Pour cela, nous avons raccourci une branche de la
résistance. Il faut maintenant vérifier que, dans cette configuration, les conditions thermiques
ne sont pas défavorables au niveau du tube transfert et sur ’ensemble cible-source. Une
température plus froide pourrait retarder les alcalins par un temps de collage plus long.

Cet ensemble a été simulé avec le logiciel SYSTUS. La géométrie utilisée est présentée
sur la figure V-11, ou I’on voit a gauche de la figure, le four raccourci au niveau du tube
transfert et sur la partie droite 1’ensemble avec un réflecteur et les deux électrodes
d’extraction.

Il y a rayonnement entre chaque partie de ’ensemble. L’¢lectrode externe, en Carbone
pyrolytique, et 1’électrode interne, en Titane, sont refroidies par convection sur le bord
extérieur pour la premiere et a I’arriere de I’électrode interne. La cible de production est
refroidie pour dissiper la puissance déposée par le faisceau d’'*O de 2kW. Il n’est pas
nécessaire que cette cible soit chaude car elle ne sert pas a la diffusion mais a la production.
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Lors des simulations, nous avons simplifi¢ cette cible par une surface rayonnante a 2100K en
présence de faisceau et a 300K en I’absence de faisceau primaire.

Four Reflecteur

Cavit[]

Electrodes

Tube transfert(]
(ioniseur)

Fig. V - 11 — Géométrie de I’ensemble MONOLITHE utilisée pour les simulations avec le
logiciel SYSTUS.

Les résultats graphiques des calculs sont présentés en annexe F. Le tableau V- 6 résume
ces résultats.

Puissance four Cible de T cible de diffusion T tube transfert T four
(kW) Production (K) (K) (K) (K)
5 300 Min =1955 Min = 2104 Min =2078
Max =2135 Max =2138 Max =2258
Moy = 2063 Moy = 2123 Moy = 2185
5 2100 Min =2000 Min =2230 Min =2157
Max =2230 Max = 2240 Max =2300
Moy =2145 Moy =2237 Moy = 2250
6 2100 Min =2075 Min =2320 Min =2250
Max =2318 Max =2330 Max =2410
Moy=2233 Moy=2327 Moy=2350

Tab. V- 6 — Résultats des simulations SYSTUS pour [’ensemble MONOLITHE avec une
température de la cible de production a 300K (absence de faisceau primaire)
et a 2100K (faisceau "*0 a 2kW).

Avec une puissance de chauffage de 6kW, la cible de diffusion a une température
moyenne de 2200K avec un minimum a 2075K, pour une température maximale du four de
2400K. D’apres les problémes sur I’hétérogénéité de température soulevés dans le chapitre 111
(§11I-3-2-5), une température homogéne dans la cible grice au four externe ne peut
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qu’améliorer la diffusion. Le tube transfert a une température de 2300K, ce qui ne pose aucun
probléme car cette partie n’est pas plus froide que I’ensemble de la cavité.

V-4-4 Les problémes de diffusion et d’effusion

Comme nous I’avons vu dans les chapitres précédents, la connaissance des problémes
de diffusion et d’effusion est primordiale pour les ¢léments de court temps de vie. L effusion
est d’autant plus importante dans le cas de I’ensemble MONOLITHE, car nous sommes en
présence d’¢léments alcalins et donc de condensables. Dans 1’hypothése ou il n’y a pas de
liant entre les grains de carbone mais du vide, on ne pourra plus négliger le temps de collage
sur les grains lors de la sortie hors de la cible, ni sur les parois de la cavité chaude. De plus, le
"Li a un temps de vie de 8.7 ms, il faut donc minimiser le temps de sortie du Lithium de la

cavité jusqu’aux ¢€lectrodes.

Nous avons trés peu de données concernant la diffusion du Lithium dans le graphite.
F. Schmitt et al. [Sch-00] ont réalisé une expérience en implantant un faisceau de 'Li accéléré
a 5.6MeV par le LINAC de GSI dans des feuilles de carbone [Kir-00]. Le carbone utilis¢ était
un carbone polycristallin de POCO Graphite dont la taille des grains est de 3pm et une
porosité ouverte de 20 %. L’épaisseur des échantillons était de 100 et 200um.

Une courbe d’efficacité de sortie a été réalisée pour différentes températures de la cavité
chaude (figure V-12). L’efficacité de sortie du 'Li a été mesurée en fonction du temps de vie
apres I’ionisation des atomes par la cavité chaude et apres la séparation par le spectrometre de

massec.
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Fig. V - 12 — Efficacité de sortie du Lithium hors de la cavité chaude pour différentes
températures. Un faisceau de "Li est implanté dans une feuille de carbone de
100 um [Sch-00].
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En reprenant les données de F. Schmitt (figure V-12), on peut alors tracer 1’efficacité de

sortie des **''Li en fonction de la température de la cavité (figure V-13).
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Fig. V - 13 — Efficacité de sortie du Lithium hors de la cavité chaude en fonction de la
température de la cavité. Les lamelles utilisées ont une épaisseur de 100um.

Pour le ''Li, dans les conditions de I’expérience de F. Schmitt avec une épaisseur de
carbone de 100um, on peut espérer une efficacité de sortie supérieure a 20% pour une
température T >2300K.

V-4-4-1 Premiére approche

D’aprés la figure V-13, I’efficacité de sortie du ''Li est de I’ordre de 5 % a 2100K avec
une ¢épaisseur de carbone de 100 pum. Dans notre cas, avec des lamelles de 500um et un
carbone POCO de 1um, au vue de nos travaux sur la diffusion effusion dans les lamelles, on
peut espérer tout au plus, une efficacité de sortie de 1’ordre du pourcent. Mais il ne s’agit ici,
que d’une approximation grossiere, car il est difficile d’extrapoler [Kir-00] lorsque I’on n’est
pas dans les mémes conditions d’expérience, que 1’on n’a pas le méme carbone (taille de
grains différente : 1um contre 3um, porosité différente : 16 % contre 20 %), ni la méme
épaisseur de feuille (500u contre 100um).

V-4-4-2 Deuxiéme approche

Afin d’obtenir un ordre de grandeur maximum de I’efficacité¢ de diffusion du Lithium,
on a effectué¢ un calcul, en supposant que le lithium a les mémes caractéristiques qu’un gaz
rare. On peut alors extrapoler la courbe des coefficients d’Arrhenius pour les gaz rares au
Lithium, dans du graphite (figure IV-6) soit des coefficients d’Arrhenius E,=12eV et
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LogDo=-8cm’.s". L’efficacité de diffusion du Lithium dans du graphite 1pum est (équation
I-11) au mieux de I’ordre de 18%.

Par des simulations Monté Carlo, nous pouvons estimer quel est le nombre de collisions
nécessaires pour un atome de Lithium pour sortir d’une cavité chaude. R. Lichtenthiler a
développé un code de calcul adapté a la géométrie des cibles de SPIRAL (a lamelles et
conique, voir annexe G). Le résultat de ce calcul avec des lamelles de 500um d’épaisseur,

espacées de 0.8mm, donne un nombre moyen k de 1’ordre de 800 collisions pour sortir de la
Ha

cavité. Sil’on se réfere a I’équation de Frenkel (I-15) 1, = roeE avec une enthalpie H,=3.6eV
et une constante 1¢=2.54 10" (valeur pour le Lithium sur le Tantale), on obtient un temps
moyen de collage 7,=9.6 10° s, soit une efficacité d’effusion entre la cible et la sortie de la
cavité de 3.2 %.

L’efficacité de diffusion effusion sera alors de I’ordre de 0.58 %.

Calculons maintenant une estimation de 1’efficacité d’ionisation. Le nombre moyen de
collisions pour sortir de la cavit¢ MONOLITHE (figure V-10) est de 1’ordre de k=800 (calcul
Monté¢ Carlo). L’efficacité d’ionisation de surface Bz du Lithium (I=5.39¢V) sur du Carbone
(®=5.0eV) a 2200K est de 6% (équation 1-24). Si I’on prend la valeur trouvée par R. Kirchner
de la probabilité¢ de sortie ® pour du tungsténe de 1’ordre de 0.214 (figure V-9) on obtient
alors N=170 dans notre cas. D’aprés 1’équation V-3, on en déduit une efficacité d’ionisation
de la cavité chaude de 91 % si la température de la cavité est de 2200K.

Si ’on prend en compte ’efficacité de diffusion de la cible de carbone 1pm (18%),
I’efficacité d’effusion dans la cavité chaude (3.2%) et I’efficacité d’ionisation attendue avec
du carbone (91%), on obtient une efficacité totale de sortie de I’ordre de 0.5%. Cette valeur
est en accord avec 1’extrapolation faite avec les données de F. Schmitt (figure V-13) ou ’on
estimait une efficacité de sortie de I’ordre du pourcent pour des épaisseurs de cible de 500um.

Le code SIGMA_SIRA permet d’estimer le taux de production du ''Li dans la cible de
carbone avec un faisceau d’'*0 a 75MeV/A (I=1.481Ap) a 2kW. Avec une efficacité de sortie
estimée a 0.5%, on peut espérer avoir un taux de ''Li'" de 1’ordre de 5.5 10°pps. Les taux
attendus pour le ''Li restent honorables par rapport aux possibilités des autres laboratoires
(Tableau V-3) sachant que nous ne travaillons pas avec les mémes intensités de faisceau
primaire.
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V-5 Perspectives

Cet ensemble cible source est en cours de réalisation et devrait étre testé en ligne sur
SIRa d’ici la fin de I’année 2001.

Au cas ou le travail de sortie du carbone 1pum de POCO soit plus faible que la valeur de
5 eV donnée dans la littérature, il sera possible de changer le tube transfert en carbone par un
tube en composé Iridium+Carbone ou $=5.29¢V. Ce type de ioniseur a déja été utilisé par
G.D. Alton [Alt-98].

Cet ensemble semble adapté a la production de faisceaux radioactifs de Sodium et de
Potassium qui peuvent étre produits, au GANIL, par fragmentation du **Mg (pour les Na
déficients en neutrons, 20’21’22Na), du *°s (pour les Na riches en neutrons, 24"'31Na), du *Ca
(pour les K déficients en neutrons, >>*K). Il suffit d’enlever la cible de production. Le
tableau V-7 présente les calculs des parcours d’arrét des faisceaux primaires et des noyaux
d’intéréts. On voit que la taille de la cible de diffusion est adaptée a la production et a I’arrét
des isotopes de Sodium et Potassium produits par fragmentation, ainsi qu’a arrét des
faisceaux primaires correspondants.

Parcours d’arrét de

Energie du Parcours d’arrét du
Réaction faisceau primaire | faisceau primaire | I’isotope produit le
(MeV/A) (mm) plus lourd (mm)
“Mg+iC o HH22Ng 70 43 4.7 (*Na)

95 7.4 8 (*’Na)
¥5+12C _, #3INa 77.5 4.4 7.9 (*'Na)
Pca+’C S ¥k 50 1.5 1.5 C*K)

95 4.5 4.7 (°K)

Tab. V-7 — Parcours d’arrét du faisceau primaire et des noyaux d’intéréts dans le cas d’'une
adaptation de la cible MONOLITHE.

La majorit¢ des noyaux d’intéréts s’arréte prés de la zone ou s’arréte le faisceau
primaire et donc dans la zone chauffée par le dépot de puissance du faisceau primaire. La
cible sera principalement chauffée par le faisceau incident. Le four externe servira de
chauffage annexe si la puissance du faisceau primaire est insuffisante. Une étude thermique
est en cours de réalisation pour définir quelle puissance maximale de faisceau primaire, la
cible peut subir sans que la température maximale ne dépasse 2450K sur les lamelles.

L’ensemble MONOLITHE est tout a fait utilisable sur Parnne2 pour la production de
faisceaux de Rubidium et Césium riches en neutrons produits par la fission induite par des
neutrons rapides aux puissances du Tandem. La premiére cible de Carbone (appelée cible de
production dans cette thése) peut servir de convertisseur de neutrons tandis que la deuxiéme
cible (cible de diffusion) en lamelles de carbone peut étre changée par une cible en UCx.
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Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons décrit une premiere étape de la réalisation d’un ensemble
cible source pour la production d’alcalins radioactifs. Il est vrai que nous nous sommes
attachés a 1’optimisation du ''Li, car ¢’est I’élément le plus difficile & produire dd a sa courte
période et a son potentiel d’ionisation élevé.

Nous avons pris bénéfice du nombre de collisions nécessaires pour sortir de la cavité
pour améliorer I’efficacité d’ionisation du Lithium. En contre partie cette amélioration amene
aussi une augmentation du temps de présence dans la cavité, ce qui est trés pénalisant pour les
¢léments de tres courtes périodes.

Nous avons fait le choix d’arréter tous les ''Li dans la cible, engendrant une grande
cible et donc un nombre important de collisions. Pour améliorer le temps d’effusion de
1’ensemble, il faut diminuer la taille de la cible, aux risques de perdre une partie des ''Li et de
diminuer le nombre de collision et donc 1’efficacité d’ionisation.

Dans le cas ou les temps d’effusion dans la cavité chaude seraient trop long par rapport
a la période du ''Li, une autre possibilité pour les isotopes de Lithium serait d’utiliser une
cible adaptée directement au bord de la chambre de la source ECR MONO1000 [Jar-00][Lec-
01][Ler-99]. Cette source 1+ a I’avantage de posséder une chambre d’ionisation de grand
volume, ou les entrées au niveau de cette chambre ont une grande conductance. Si I’on adapte
une cible au niveau d’une des entrées, on limite alors le nombre de collisions et par
conséquent le temps d’effusion entre la cible et la source.

L’avantage de MONOLITHE est son faible cotit et son faible encombrement pour la
gestion des déchets respectant les principes du projet 1+/N (i.e. minimiser le volume et le cotit
des ensembles 1+ irradiés dans la casemate de production qui seront changés régulierement).
De plus, le fait d’avoir un ensemble constitué¢ essentiellement de carbone, évite la
contamination par évaporation du carbone sur la surface d’un ioniseur fait avec un autre
matériau dont le travail de sortie plus élevé deviendrait plus faible (activation des sources a
ionisation de surface).

Cet ensemble est capable de produire d’autres faisceaux d’alcalins radioactifs, en
choisissant le meilleur faisceau primaire pour optimiser la production.

Lors du premier test en ligne sur SIRa, outre les taux de production, il serait intéressant
de réaliser une mesure de diffusion effusion par la méthode des temps de montée afin de
déterminer 1’efficacité de diffusion effusion pour les différents isotopes du Lithium.
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Cet ensemble, en cours de réalisation, pourrait étre testé avec un faisceau de 24Mg a
400W permettant de produire les 2Na (T1,=447ms) et 2INa (T1p=22s) et SLi (T1,=838ms),
Li (T12,=178ms). Pour cela, nous n’utiliserons que la cible dite de diffusion comme cible de
production. La premiere cible dite de production sera enlevée. Nous n’utiliserons alors pour la
production des Lithiums 8 et 9, que la fragmentation de la cible. Pour la production des
Sodiums 20 et 21, nous utiliserons alors la fragmentation du projectile. Par la méthode des
temps de montée, ces faisceaux radioactifs devraient nous permettre de mieux comprendre la
part prise par les efficacités de diffusion effusion et d’ionisation en jouant sur le choix de
1’élément (Na ou Li) et de leur temps de vie méme si ce faisceau de **Mg n’est pas 1’optimum
pour la production du Lithium. Nous attendons les premiers résultats pour confirmer les
hypothéses émises dans ce chapitre sur les différentes efficacités.



Bilan

CONCLUSION GENERALE

Dans le cadre du projet SPIRAL, cette thése a été réalisée avec I’objectif de mettre au

point plusieurs ensembles de production de faisceaux d’ions radioactifs par la méthode ISOL

(Isotopic Separation On-Line). Il a été nécessaire de bien comprendre chaque étape dans le

but d’optimiser la production de ces faisceaux radioactifs (la production, la diffusion,

I’effusion et I’ionisation), et de développer de nouveaux ensembles cible source.

Apres avoir posé¢ les bases théoriques pour chacune de ces étapes, nous avons pu

définir, améliorer et/ou fiabiliser différents ensembles cible source. Trois ensembles ont ainsi

été étudiés dans ce travail de thése :

amélioration et fiabilit¢ de I’ensemble cible source dédi¢ a la production des
isotopes radioactifs d’Argon et de Néon : tenue thermique longue durée,
amélioration de I’efficacité de diffusion effusion et par conséquent du taux de
production en choisissant un carbone de microstructure 1pum.

conception compléte de la cible dédi¢e a la production des faisceaux des isotopes
radioactifs de I’Hélium (de la définition du cahier des charges jusqu’aux tests en
ligne sous faisceau primaire de "*C de puissance 400W et aux tests de tenues
thermiques hors ligne).

études, définition du cahier des charges et conception de 1’ensemble cible source
pour la production de faisceaux d’alcalins radioactifs monochargés (MONOLITHE :
MONOchargés de LITHium Exotique).

Pour optimiser la production par la fragmentation de la cible, une étude bibliographique

nous a amené a faire un choix approprié¢ parmi les matériaux réfractaires. Cette partie qui est

plutdt descriptive, nous a été nécessaire pour mieux comprendre et aborder les problémes
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rencontrés dans cette thése. Des calculs avec le code SIGMA_SIRa ont permis de faire le
choix du meilleur couple cible / projectile pour la production : le Carbone polygranulaire (1 et
4um) et le Carbure de Bore B4C sont de bons prétendants comme matériau pour la cible de
production. Aprés des expériences montrant les inconvénients du B4C (faible efficacité
d’effusion et fragilité thermomécanique), il s’est avéré que le carbone reste actuellement le
matériau “universel” pour la conception des cibles de production pour SPIRAL.

Toutes les simulations thermiques réalisées avec les codes GANIL et SYSTUS ont
présenté ces deux codes comme étant complémentaires. Ils nous ont permis de définir la
forme et la taille des cibles de production et de diffusion, ainsi que le dimensionnement du
four externe de MONOLITHE, en fonction du cahier des charges de chaque ensemble. Les
deux cibles pour la production des gaz rares (Argon, Néon et Hélium) et le four de I’ensemble
MONOLITHE ont ainsi ét¢ validés par des tests hors ligne sur le banc de chauffage.

Les différentes mesures réalisées sur le banc de tests SIRa ont montré 1’amélioration
importante des taux de production due a ’augmentation des efficacités de diffusion, a 2000K,
avec un carbone composé de grains plus petits (1um contre 4pm auparavant) comme attendu
par la théorie, a I’exception toutefois de *'Ar (T12=15ms) ot nous n’avons rien observé.

D’un point de vue diffusion, nous avons observé un changement de régime de diffusion
dans le carbone 1um de POCO Graphite, alors que ce phénoméne n’avait pas été observé dans
les carbones 4 et 15um de Carbone Lorraine. Ce résultat est inattendu, mais dans 1’état actuel
de nos connaissances et de nos mesures, des hypothéses peuvent uniquement étre émises.

Les mesures de diffusion effusion par deux méthodes différentes (méthode directe et
méthode par mesure du temps de monté) ont mis a jour I’importance de 1’effusion pour les
1sotopes de court temps de vie. De ces mesures de diffusion effusion, nous avons déduit les
coefficients d’Arrhenius de I’Argon et de I’Hélium dans du graphite 1pum, ainsi que les temps
d’effusion du '"Ne (t.5=75ms), et de I"*He (t.5=80ms) pour une cible dont les lamelles font
500um d’épaisseur. Nous avons montré, pour des isotopes de court temps de vie,
I’importance de I’épaisseur des lamelles qui retarde la sortie de I’atome radioactif hors de la
cible : un temps d’effusion T pour 1"**He de 135ms a été mesuré dans une cible dont les
lamelles avaient une épaisseur de 1.5mm. L’utilisation de lamelles d’épaisseur de 1’ordre de
500um, voir inférieure, est conseillée si cela n’entraine pas une augmentation trop importante
de la taille des cibles. La limite inférieure est donnée par la réalisation et la tenue mécanique
de celles ci.

Toutes ces mesures de diffusion effusion ont fait ressortir la nécessité d’avoir une
température homogene au sein de la cible afin que les valeurs des coefficients d’ Arrhenius ne
soient pas ambigués.

Le carbone, en plus d’étre un bon matériau pour la production et la diffusion d’atomes
radioactifs, semble étre un bon ioniseur pour les sources a ionisation de surface prévues pour
les alcalins (¢=5eV). Ainsi, dans le cadre de 1’étude de ’ensemble MONOLITHE, nous avons



|| Conclusion générale 161

entierement redéfini la conception de cet ensemble cible source en adoptant le principe d’une
cavité chaude. Un gain de I’ordre d’un facteur 16 est attendu pour 1’efficacité d’ionisation du
Li".

Les taux de production, mesurés sur SIRa avec un faisceau incident de 400W,
permettent d’estimer les taux attendus sur SPIRAL. Ces taux sont résumés en annexe C. Ils
prennent en compte le gain de puissance ainsi que la transmission moyenne de CIME. Par
contre, ils ne tiennent pas compte du fait que la répartition en température au sein de la cible
n’est pas la méme sur SIRa (avec un faisceau de 400W et un chauffage annexe) que sur
SPIRAL (avec 2kW de faisceau sans chauffage annexe).

Perspectives

Toutes les études réalisées au cours de cette thése ont permis de mieux appréhender
chaque étape de la production des faisceaux radioactifs mais de nombreux travaux restent a
réaliser :

- d’un point de vue production, une étude compléte est a faire pour les éléments de

temps de vie extrémement court (<50ms) et notamment I’>' Ar (T, ,=15ms).

- d’un point de vue thermique, le démarrage de SPIRAL permettra de valider la
résistance des cibles avec un faisceau primaire de 2kW de puissance.

- d’un point de vue diffusion effusion, plusieurs mesures doivent étre réalisées pour
définir des abaques en fonction des épaisseurs des lamelles et des temps de vie des
noyaux d’intéréts. Il faudra améliorer I’efficacité d’effusion. Pour cela plusieurs
voies sont explorées : diminuer 1’épaisseur des lamelles ou diminuer le parcours
entre la cible et la chambre d’ionisation. Une mesure de diffusion effusion par
méthode directe devrait étre réalisée avec une cible en carbone 1pum et un chauffage
externe. Cette étude, avec une température homogene dans la cible, permettra de
confirmer et de mieux comprendre les phénomenes li€s au changement de régime de
diffusion observés dans le carbone 1um en particulier. Il sera important de pouvoir
déterminer pour des périodes inférieures a 50ms, quel carbone est le plus rapide
entre le Ium et le 4um (compétition entre la diffusion et I’effusion).

- d’un point de vue ionisation, le premier test sous faisceau de 1’ensemble
MONOLITHE validera [I’utilisation d’une cavit¢ chaude en Carbone pour la
production des alcalins et plus particuliérement du ''Li.

A moyen terme, aprés le démarrage de SPIRAL, des études plus poussées sur le
vieillissement du carbone sous irradiation devront étre réalisées. En effet, aprés quinze jours
d’irradiation sous faisceau primaire de 2kW, il est possible que la microstructure du carbone
change (création de défauts par exemple) et engendre un changement dans les processus de
diffusion effusion dans la cible de production, pouvant entrainer une variation des taux de
production. Ainsi, chaque semaine, durant les périodes de fonctionnement de SPIRAL, il
serait intéressant de réaliser des mesures de diffusion effusion par la méthode des temps de
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montée, pour déterminer 1’évolution de la cible due aux irradiations et aux vieillissements de
celle ci. Ces mesures, utilisant le faisceau primaire, nécessitent peu de temps de faisceaux et
peuvent étre réalisées aisément sur la station d’identification IBE sans modifier les réglages
de GANIL et de SPIRAL.

Ce travail de R&D sur les ensembles cible source a demandé des connaissances dans
des domaines aussi divers et varié€s que :

- la physique nucléaire, la détection et I’acquisition de données

- la thermique et les transferts de chaleur

- I’étude des matériaux, des processus de diffusion et d’effusion

- la physique expérimentale (électricité, montage et conception de banc de tests,

mesures physiques)

- Tutilisation de codes informatiques.

Les ingénieurs, techniciens et chercheurs travaillant sur les ensembles cible source sont
souvent confrontés a faire des choix et des compromis a chaque étape de la production des
faisceaux radioactifs. Des collaborations toujours plus étendues avec les autres laboratoires
européens et internationaux sont nécessaires. Ces développements gagneraient en qualité et en
temps, en multipliant les contacts avec les spécialistes des autres disciplines (principalement
la physique des matériaux, de la diffusion thermique, et de la chimie...)

La communauté de la physique nucléaire doit prévoir les outils dont elle aura besoin
dans I’avenir. Elle prépare son évolution & moyen et long terme [NuP-00]. Dans ce contexte,
les laboratoires utilisant le GANIL sont déja partie prenante, entre autre, dans les futurs
projets : SPIRAL phase II [Sai-01] et EURISOL [EUR].

SPIRAL est mieux adapté a la production de faisceaux d’ions radioactifs soit 1égers, soit
déficients en neutrons. Pour élargir la palette de faisceaux disponibles au GANIL, une
extension a moyen terme est proposée pour produire et accélérer des faisceaux d’ions lourds
radioactifs, riches en neutrons. Ce projet, SPIRAL phase II, basé sur un programme de R&D
européen financé par 1’Union Européenne, est coordonné par GANIL en collaboration avec
d’autres laboratoires européens (Institut de Physique Nucléaire d’Orsay - France, Université
de Jyviskyla - Finlande, Kernfysish Versneller Institut — Pays Bas et le Centre de Recherches
du Cyclotron - Belgique). Ce projet devrait assurer aux utilisateurs du GANIL, une place
importante dans le domaine de la physique nucléaire jusqu’en 2010.

En raison des développements technologiques nécessaires pour accéder a des faisceaux
radioactifs de fortes intensités [Ben-O1] [Mue-00 b], la communauté européenne des

physiciens nucléaires prépare déja pour le plus long terme, une machine de deuxi¢me
génération. De nombreux laboratoires européens, regroupés dans le cadre de la R&D
EURISOL (EURopean Isotope Separation On-Line radioactive nuclear beam facility),
définissent les caractéristiques principales et les besoins associés en équipements.
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Le carbone

Annexe A
Caractéristiques des matériaux

Capacité thermique du carbone en fonction de la température
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Conductivité thermique du carbone 1um de POCO Graphite et du carbone utilisé dans

la modélisation du code GANIL en fonction de la température
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Quelques ordres de grandeurs

La dilatation thermique

1500 2000

Le coefficient d’expansion thermique du carbone graphite 1um [POCO-99] est de

8.1 10°m/m°C.
A 2000°C, I’allongement relatif des cibles comportant un axe est donné dans le tableau
A-1.
Longueur de I’axe (mm) Allongement relatif (mm)
Cible Argon et Néon 80 1.2
(Chapitre I1I)
Cible de diffusion Hélium 80 1.2

(Chapitre IV)

Tab. A- 1 — Allongement relatif des cibles pour I’Argon-Néon et [’ Hélium a une température

de 2000°C.

Pour limiter les contraintes sur 1’axe diies a la dilatation thermique du carbone, les
bretelles qui permettent I’arrivée de courant (figures I11-4 et I11-5) sont reliées a des pattes en

PAPYEX, un carbone souple.
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La résistivité électrique des cibles pour un chauffage par I’axe

A 20°C, la résistivité électrique p du carbone graphite lpum [POCO-99] est de
1950 uQ.cm. La résistance de I’axe dont le diametre est 3mm et la longueur 8cm (cibles

Argon-Néon et Hélium) est alors :
l .
R =p—= avec S la section de I’axe et 1 sa longueur
R=220mQ
Cette résistance est valable pour les alimentations de puissances disponibles au GANIL
(limitées & 30V et 330A). Pour fonctionner 4 2kW, il faut alors un courant de 95 A (P=RI%) et

une tension de 20 V (U=RI). A 2000°C sa résistance baisse a une valeur de I’ordre de 120mQ,
soit un courant de 130A et une tension de 15 V.

Dans le cas du chauffage annexe de I’ensemble cible source MONOLITHE, la
résistance du four en carbone pyrolytique est de ’ordre de 100mQ. Ainsi il n’y a pas de
probléme pour un fonctionnement a 6kW comme cela est prévu. [=245A et U=25V.

Le BeO

Capacité thermique de ’Oxvyde de Béryllium en fonction de la température
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Conductivité thermique de I’Oxyde de Bérvllium utilisé dans la modélisation du code
SYSTUS en fonction de la température (chapitre II).
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Annexe B
Mode de détection

Le mode d'identification des noyaux dépend essenticllement de leur mode de
décroissance, leur taux et les noyaux contaminants. Nous avons reporté dans les tableaux ci-
dessous les caractéristiques utilisées pour chaque état de charge : la radioactivité utilisée
Y, B ou p et I’énergie de la transition associée, le type de détecteur et sa position par rapport a
I’implantation (soit sur la bande, soit sur la Cage de Faraday sur SIRa), les taux de comptage
des détecteurs et leur pourcentage d’acceptation (inverse du temps mort), I’intensit¢ du
faisceau primaire utilisé, le taux (pps) du faisceau radioactif normalis¢ a 2uAe de faisceau
primaire, les caractéristiques du carbone de la cible et la puissance complémentaire du
chauffage par I’axe.

Il est cependant possible que ce mode ne soit plus approprié a 2kW en raison de la
différence de taux de comptage. Il faudra donc soit éloigner le détecteur, soit insérer un
pepperpot normalisé ou mettre le hacheur sur la ligne de faisceau radioactif avec une période
de répétition faible par rapport a la période du noyau. De méme les noyaux contaminants ne
seront ni forcément les mémes, ni dans les mémes proportions puisque les lignes de faisceaux
SIRa et SPIRAL sont différentes. Aussi nous avons identifi¢ en détail les polluants seulement
pour I"?Ar'" et *Ar’" qui étaient demandé pour une expérience de physique [Nav-99]
[Nav-00] [Nav-01].

La nomenclature utilisée pour les types de détecteur utilisés est la suivante :
GHD : détecteur Germanium Haut en mesure Directe.
S p : détection protons avec Silicium
PH + C : Plastique Haut en mode Chopeur
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35 AT

Caractéristiques spectroscopiques de 1" Ar utilisées : Ty,=1.77s, Ey=1219.44 keV, R=1.23%
Implantation sur bande.

Taux Intensité Taux pps
35 Ar | Detection Distance Taux pps | acceptation faisceau Normalisé a | Contaminant
mm détecteur | Echelles primaire 2uAe
(nAe)
2+ GHD 846 2400 61% 1.6 3.06 10°
3+ GHD 846 1700 67% 1.67 2.6510°
4+ GHD 2000 887 80% 1.89 4.2510°
6+ GHD 846 2500 58% 1.74 5.110°
8+ | GHD 846 7000 35% 1.9 1.2 10
BdF
9+ GHD 846 4200 37% 1.9 6.54 10° 0.09 pA
sur CF

11+ GHD 846 1200 76% 1.8 7.310°

Tab. B- 1 - Mode d'identification de I' ¥ Ar dans différents états de charge pour une cible de
grain 4um et un chauffage annexe par [’axe de 1600 a 1700W.

Stabilité des taux de production d’>’Ar en fonction du temps
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Fig. B- 1 — Evolution des taux de production de 1" Ar®" en fonction du temps.

Sur une durée de deux jours, les taux de production de I’*°Ar sont constants.
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34 AY

Caractéristiques spectroscopiques de 1°*Ar utilisées

R=2.49%. Implantation sur bande.

T1,=844.5ms, Ey=665.55keV,

La transition 461keV du rapport d’embranchement R= 0.91 % n’est pas utilisé car le
fond Compton de la raie 511keV est important.

Attention 1°*Ar décroit vers le **Cl qui d’une part est émetteur p+ et d’autre part a un
état isomere de 33mn. I1 est donc impératif de :
déduire le taux a partir de la transition 665.55 keV et non 511keV (annihilation +)
ne pas implanter trop longtemps sur la bande pour éviter de la polluer
avancer la bande entre chaque run pour évacuer la radioactivité résiduelle.

Distance Taux pps Taux. Intensité Taux pps
34 Détection mm détecteur acceptation pAe Normalisé¢ a | Contaminant
Ar Echelles 2uAe
6+ GHD 341 1700 72% 1.68 1.210°
7+ | GHD 341 1700 67% 1.78 1.94 10°
8+ GHD 341 2800 56% 1.83 6.6 10°
9+ | GHD 341 1700 65% 1.75 1.65 10°
10+| GHD 341 1000 77% 1.76 6.32 10"
11+] GHD 100 3500 50% 1.77 1.8 10

Tab. B- 2 - Mode d'identification de |  Ar dans différents états de charge pour une cible de
grain 4um et un chauffage annexe par l’axe de 1600 a 1700W.
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33 AY

Caractéristiques spectroscopiques de 1’’Ar utilisées :

R%=41.1%. Implantation sur bande.

T1/2:173 ms, E'Y=810.52 keV,

Distance Taux pps Taux Intensité Taux pps

33 Ar | Détection mm détecteur acceptation pnAe Normalisé a | Contaminant

Echelles utilisé 2uAe

2+ GHD collé 800 84% 1.44 1.23 10’
3+ GHD collé 850 82% 1.75 1.43 10
4+ GHD collé 800 85% 1.64 1.14 10’
5+ | GHD collé 800 83% 1.5 1.24 10°
6+ GHD collé 1000 78% 1.62 1.6 10°
7+ | GHD collé 3100 4% 1.65 2210°
8+ GHD collé 1700 76% 1.69 3.45 10°
9+ | GHD collé 882 81% 1.79 2.2210°
10+ | GHD collé 3000 57% 1.78 1.19 10°

Tab. B- 3 - Mode d'identification de "> Ar dans différents états de charge pour une cible de
grain 4um et un chauffage annexe par [’axe de 1600 a 1700W.
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32 AY

Caractéristiques spectroscopiques de 1°*Ar utilisées: T1,=173ms, Ey=707.4keV, R%=32.8%.

Attention :

- pour ce noyau, les rapports d’embranchements disponibles dans les bases de données
informatiques et dans la table des isotopes [FIR-96] sont différentes de ceux mesurés
et publiés par [Bjo-85].

- certains états de charge de I”*Ar ne peuvent pas étre implanté sur la bande en raison
de faisceaux de noyaux contaminants stables dont la trop forte intensité brilerait la
bande. Sur SIRa, ces états de charge de I"**Ar ont ét¢ implantés dans la cage de
Faraday. Sur la station d’identification de SPIRAL, ils pourront étre implantés sur un
¢chantillon escamotable.

Distance Taux pps Taux Intensité Taux pps
32 Détection/ mm détecteur acceptation pAe Normalisé a | Contaminant
Ar implantation Echelles 2uAe
1+ GHD collé 850 82% 1.8 7.7 10" | cf. tableau
Sur bande B-6
2+ GHD collé 800 84% 1.44 *Ne 2+
sur CF %0 35uA
3+ GHD collé 850 82% 1.75 5.510'
Sur bande
4+ GHD collé 3300 46% 1.8 *Ne 3+
Sur CF 190 24pA
5+ GHD collé 950 80% 1.6 2610 | Long Tip
Sur bande
6+ | GHD collé 1000 82% 1.6 25100 | %O 17pA
Sur CF
7+ GHD collé 2000 61% 1.7 4.10" Ne 5+
Sur bande
8+ GHD collé 1900 60% 1.9 110° *Ne 3+
Sur CF °0 26pA
o+ GHD collé 700 84% 1.8 6.7 10" cf. tableau
Sur bande B-7
o+ Silicium 2mm

Tab. B- 4 - Mode d’identification de 1’ Ar dans différents états de charge pour une cible de
grain 4um et un chauffage annexe par [’axe de 1600 a 1700W.

L*?Ar’" a été mesuré d’une part par la radioactivité y, et d’autre part par la radioactivité
p. La radioactivité y permet généralement de mesurer sans ambiguité le noyau d’intérét si une
transition appartenant a ce noyau est non polluée par une transition d’un autre noyau. Ces
mesures nous ont permis de régler et controler le bon fonctionnement de nos détecteurs
Silicium pour la mesure de radioactivité proton pour identifier I’*'Ar dont la radioactivité y
n’est pas connue.
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Le taux de I"?Ar’" a été mesuré par les transitions de radioactivité protons issues du
niveau IAS. Le rapport d’embranchement est de 22.9% et I’énergie de la transition protons est
de 3.353MeV. Les taux de I”’*Ar’* sont en relativement bon accord.

Pic Distance | Taux pps Taux Intensité Taux pps
32 Mesuré | Détection mm détecteur | acceptation pAe Normalisé a | Contaminant
Ar (keV) Echelles 2uAe
9+ Ey GHD collé 700 84% 1.8 6.7 10' cf. tableau
707 | Sur bande B-7
9+ | Ep Sp 2mm | 120 97% 1,8 6.0 10"
3353 Sur Al

. 32 , . , .
Tab. B- 5 - Comparaison des taux de ' “Ar’" mesurés en mode direct par détection de la

radioactivité y et p, pour une cible de grain 4um et un chauffage annexe par
["axe de 1600 a 1700W.

Polluants *>Ar'"

Tun=237.14 s Tmo=0.6409 Lprimaire=1.5965pAe  Distance=112 mm
Energie du pic R (%) Taux dans le pic | Flux calculé | Flux normalisé Elément
(keV) (erreur %) (pps) a2 pAe
89.89 12.0 413 (20) 702 880 2ArE, BH
109.9 2.54 516 (10) 4943 6192 Y0 (B)
146.36 40.5 592 (7.6) 457 573 Mmey (g, BFIT)
197.1 95.9 10839 (1.4) 4600 5764 0 (B)
461.09 32.8 363 (9.9) 954 1195 2Ar(E", B
610.7 / 162 (18) / / 1633-2*511 keV
707.4 32.8 215 (10) 842 1054 2ArE, BH
1056.8 99.979 13889 (1.1) 24838 31115 20 (B)
1078.5 12.0 53 804 1008 2ArEe", B
1121 / 153 / / 1633-511 keV
1168.4 12.1 53 856 1072 2ArE, BH
1356.9 50.4 915 (4.2) 4045 5068 0 B)
1554 1.39 82 (15) / / 0 (B)
1633.6 100 8493 (1.7) 22286 27918 F (B)
2127.492 42.8 46 (20) 356 446 ¥mCL (eF, BTIT)
2230.2 71.6 134 (10) 646 810 2CIET, B

Tab. B- 6 — Polluants de 1’ 4r'*
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Polluant ¥Ar’*

Trn=590.03 s Tmor=0.7417 Lprimaire=1.8057 pAe Distance=112 mm
Energie R (%) Taux dans le pic Flux y Flux normalisé a Elément
(keV) (erreur %) (pps) 2 uAe
89.53 12 5831 (2.7) / / EArT (€7, B
95.5 “Ne (B)
389.7 12.68 249 / / *Na (B)
0.023 PAl (e, B
439.99 33 238 (17.7) 207 230 PNe (B)
461.09 32.8 328 (13.4) 299 332 2ArT (€5, B
585.03 13 220 (22) / / *Na (B")
0.023 PAl (e, B
707.4 32.8 201 (12) 267 296 EArT (€7, B
787.7 / / / / BdF ?
846.1 / 83 / / ?
974.72 14.95 70 / / *Na (B)
0.024 PAl (e, B
979.77 18.1 128 (10) 411 455 ®Ne (B)
1041.2 7.83 473 (6) 3704 4102 18\ (€5, B
1078.5 12.0 57 (30) 300 333 2ArT (€5, B
1168 12.1 52 291 323 2ArT (€7, B
1219.42 1.35 228 (8.4) 11900 13180 PAr (e, B
1460 11 103 (16) 774 856 YK
1611.7 9.48 29 / / *Na (B)
0.79 PAl (e, B
1763.1 0.312 40 / / BAr (e, pH
1779 100 91 (17) 89 100 AL
2222.1 / 58 (15) / / ?
2230.2 71.6 102 (13.4) 170 190 2CIET, B

Tab. B- 7 — Polluant de 147"
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Les taux des 1'* ** ** Ar dans les états de charge 17, 7, 8+ ou 9" (selon les

contaminants) ont été remesurés pour une cible de grain 1um et un chauffage annexe par I’axe
de 1500W. Ces taux sont présentés dans le tableau B-8. Implantation du faisceau sur bande.

Pic Distance Taux pps Taux Intensité Taux /s
Mesuré Détection mm détecteur | Acceptation pAe Normalis¢ a
(keV) Echelles 2uAe
SAT 1219 GHD 2300 5000 47% 1.76 6.0 10
SAar 1219 GHD 3470 7000 37% 1.86 1.510°
Al 666 GHD 751 2450 63% 1.76 1.110°
A 666 GHD 3470 900 82% 1.8 5210°
SAtl 810 GHD 215 2000 68% 1.95 3.4 10*
SAarl 810 GHD 855 960 85% 1.63 6.4 10°
A 707 GHD collé 1600 74% 1.8 4.7 107
Al 707 GHD collé 2300 65% 1.6 110°

Tab. B- 8 - Taux et Mode d'identification de I' ™ 7* 3% Ay dans différents états de charge
pour une cible de grain 1 um et un chauffage annexe par l’axe de 1500W .
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‘He

Caractéristiques spectroscopiques de 1’°He utilisées : T;,=806.7ms, 100% B~ au niveau
fondamental (pas de gamma), R=100%. Implantation sur feuille de mylar aluminisé devant le
plastique.

La cible en 2 parties dédiée a la production d’Héliums radioactifs (cf. chapitre IV) a été

chauffée directement par le faisceau incident pour la 19 partie dite de production et par un
chauffage annexe par I’axe pour la 2°™ partie dite de diffusion (puissance indiquée dans le
tableau ci dessous).

Puissance Distance Taux pps Taux Intensité | Taux /s
6 annexe Détection mm détecteur | acceptation LA Normalisé | Contaminant
He| () Echelles a2uAe
PH+C Fentes
1" 242 | Tc=6s, | fermées | 110° 32% 1.6 | 1.810° 2c*
Ta=2s, | £0.2mm
Tmr=6s | (Div/150)
PH+C | Fentes o
2" | 1571W | Tc=6s, | fermées | 110° 32% 1.8 110> | SllkeV
Ta=2s, | +0.2mm 'c?)
Tmr=6s | (Div/150)

Tab. B- 9 - Mode d'identification de |’ He dans différents états de charge pour une cible de

grain I um avec un faisceau de 2 uAe et un chauffage annexe par ’axe de 1570 W
pour la cible de diffusion .
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“He

Caractéristiques spectroscopiques de 1'®He utilisées : Ti,=119ms, Ey=981keV, R=84%.

Implantation sur la CF.

Détection / Distance Taux pps Taux Intensité Taux pps
He Puissance mm détecteur acceptation uAe Normalisé a | Contaminant
annexe Echelles utilisé 2uAe
1" | GHD 450 1800 78% 1.85 510° 0™
1056W
2" | GHD collé 2800 64% 1.75 110° et
1571W oot

Tab. B- 10 - Mode d'identification de 1" He dans différents états de charge pour une cible de
grain 1um avec un faisceau de 2 piAe et un chauffage annexe par l’axe de 1570W
pour la cible de diffusion .



Annexe C
Taux de production

SPIRAL
Faisceau Taux de Taux de Intensité du
Faisceau Primaire |production SIRa|production pour| Transmission faisceau
Secondaire (début de| normalisé a le projet CIME SPIRAL
SPIRAL) 1pAp SPIRAL Accéléré
(pps) (pps) (pps)
ZAr’” 2.7(0.32) 10° | 1.6 (0.19) 10° 480 (57)
(T1/2=98ms)
PArT A 13.05(0.13) 10° | 1.8 (0.08) 10° 5.4 (0.24) 10
(T1/2=174ms) 95MeV/A 30%
FAr’” 2kW | 1.05(0.05) 10" | 6.18 (0.3) 10° 1.85(0.1) 10°
(T,=844.5ms)
PAST 5.4 (0.36) 10° | 3.18 (0.2) 10° 9.54 (0.6) 10
(T1/2:1.77S)
"Ne™ 8.5(0.44) 10° | 8.95 (0.46) 10° 2.23(0.11) 10°
(T1,=109ms) | 2°Ne!™
N 95MeV/A| 4.41 (0.41) 107 | 4.65 (0.43) 10’ 25% 1.16 (0.11) 10’
(T1p=1.67s) 2kW
PNe™ 2.54(0.18) 10° | 2.67 (0.19) 10° 6.67 (0.47) 10
(T1,=17.225)
°He'" 5.41 (0.43) 10° | 1.66 (0.13) 10° 3.32(0.26) 10°
(T1/2=806.7ms)
SHe?" Beot 1396 (0.26) 107 | 1.22 (0.08) 10° 2.44 (0.16) 10’
75MeV/A 0%
*He' 3kW | 1.5(0.07) 10° | 4.61(0.2) 10° 9.22 (0.4) 10°
(T1/2:1 19ms)
*He" 1.75 (0.09) 10° | 5.38(0.3) 10° 1.08 (0.06) 10°
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Annexe D
Efficacité de diffusion effusion
des isotopes de 1’ Argon

L’efficacité de diffusion effusion est estimée a partir des données de diffusion de I"°Ar
(chapitre IIT) pour les carbones 1 et 4um et des données d’effusion de I’’'He et du '"Ne
(chapitres III et IV). Nous prendrons, en premiere approche, les mémes valeurs d’effusion
pour les deux types de carbones (1 et 4pum).

Données 1pm Données 4pm
E,=5.41¢V E,=2.38 eV
LogDy=4.6 cm®.s™ LogDy=-3.6 cm®.s™
v=13s" v=13s"

Ces efficacités sont représentées en fonction du temps (en s) pour plusieurs
températures de cible.
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T=1800K

044

0.31

012
008
001
t
T I | T | I I T |
T=1800K
p25 - 4pm -
Ar35(t)
— 02 .
Ar34(t)
AB3(t) o1s 0.154
Ar32(t)
.. ol 0.1
Ar31(t)
0.05
0036
0022
0 0.0023

10
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T=2000K
10 T T T T T T T T T
T=2000K 091
l}un e e e e e — - 084
08 _
A135(t)
A34(t) g6 |
Ar33 (t) T — ———— — 051
Ar32(t) os -
— o 0.36
A131 (1) 74
o 02 fl -
bl 0057
0 0 | | | | | | | | |
0 02 04 06 08 1 12 14 16 18 2
t
0.3 I I I I I I [ I [
T=2000K
4pun
04 —
Ar35(t)
A34(t) o 031
Ar33(t)
A2 (1) 0ee
Ar3l l\t\l
0.082
0082
0. 0005
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T=2300K
| | | | | I I I I 096
o 093
T=2300K
0s L 1pm |
rF——— e — — — — — 075
Ar35(t] !
ABAL) g6 b -{ 063
ATy s |
Ar33 (t)
Ar32(t) os} _
A31(t)
D e m e 02
0 | | | | | | | | |

0.62

Ar35 (1)
Ar34 (1)
éri?) (t)

0.47

éﬁ;@)
Ar31 (1)

0.2

0.13

0.017
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T=2500K
I | I | | [ [ [ I 078
T=2500K
4pum
064
~ i "
Ar35(t]
Ar34(t)
Ar33(t)
A2 (1) 0
A3l it
.- 02
0.028

Pour avoir une vue d’ensemble, nous avons présenté ces efficacités de diffusion
effusion en fonction de la température pour chaque isotope d’Argon.
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Annexe E
Fichier de commande SYSTUS
Cible Helium en deux parties

RECH DONN 1 * nom du fichier géométrie
DEFI

cible helium tout carbone
opti thermique axisymetrique * calcul thermique avec une géométrie
repe geom présentant une symétrie axiale
reclasser iter 20

1
CARACTERISTIOUES * caractéristiques des matériaux

La fonction “vari” renvoie a la fonction de variation des matériaux dans la partie TABLE
(ex : “kx ky I vari 2" renvoie a la variation de la conductivité décrite dans la table n°2)

m groupe $carbone$ / kx ky 1 vari 2 RHO 1.78*%-6 C —1 * kx ky : conductivité thermique(W/mm.°C)

m groupe $d41$ / kx ky 0.238 rho 2.7*-6 ¢ 917 * rho : densité (kg/mm’)
m groupe $d48$ /kx ky 0.0576 rho 16.6*-6 ¢ 142 * C: capacité calorifique (J/K.kg)
m GROUPE $emiss _c$ / EMISS 0.8 * emiss : emissivité

m groupe $emiss alu$ / emiss 0.2
m groupe $emiss_ta$ / emiss 0.2

MILIEU * définition du rayonnement

rayon / groupe $surf 20$ stefan 5.67*-14 matrice 1 ferme -1 tinf 20 * rayonnement a 20°C a
Uinfini

rayon / groupe $cavite1$ stefan 5.67*-14 matrice 1 ferme 1 grpe 1 * rayonnement dans une
cavité

rayon / groupe $cavite2$ stefan 5.67*-14 matrice 1 ferme 1 grpe 1
rayon / groupe $cavite3$ stefan 5.67*-14 matrice 1 ferme 1 grpe 1
reclasser iter 20

1
LIAISONS

m groupe $surf ref$ / kt 5*-3 * refiroidissement par convection

m groupe $1108 / kt 5*-3 * kt : coefficient d’échange (W/mm’.°C)
CHARGEMENTS

1 chauffage annexe * chargement N°I. “d1” correspond a I'axe de la cible
; m groupe $d18 / qr=2.17 * soit un chargement continu qr (W/mm?®)

m groupe $d18$ / qr=1 ft=4 * soit un chargement en fonction du temps

suivant la fonction temporelle ou table n°4
m groupe $surf ref$ / TT 20 * le fluide de refroidissement par convection est a 20°C
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m groupe $110$ / tt 20

TABLE * définition des différentes fonctions ou tables

1/fortran

¢ capacite calorifique du carbone en fonction de la température T
function C(T)
A1=635.9
A2=3.1452
A3=0.0028782
A4=1.285*-6
AS5=2.7813*-10
A6=2.345*%-14
B1=A2T*
B2=A3TT**
B3=A4TTTH***
CI=TT*
B4=A5C1Cl1 * *
B5=A6CIC1T***
C2=A1B1+
C3=C2 B2 -
C4=C3 B3 +
C5=C4 B4 -
C=C5B5 +
return
end

2/fortran

¢ conductivite thermique du carbone POCO en fonction de la température T
function K(T)
A1=0.071703
A2=-8.7246*-5
A3=5.0897*-8
A4=-1.3245*-11
A5=1.2905*-15
B1=A2T*
B2=A3TT**
B3=A4TTT***
CI=TT*
B4=A5C1C1 * *
K=A1B1B2B3B4++++
return
end

3/fortran

¢ conductivite thermique du carbone en fonction de la température T
function K(T)
A1=0.10865
A2=-0.00013346
A3=7.2024*-8
A4=-1.2896*-11
BI1=A2T*
B2=A3TT**
B3=A4TTT***
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K=A1BI B2 B3 +++

return
end
4/1,0,0,2,2.17,1200,2.17,1202,0.1814 * table décrivant la variation du chargement en
fonction du temps
retour
milieu extraire 1
transitoire non lineaire * option en transitoire non linéaire
algo opti 1 0 151 implicite 0.5 iter=150 * options pour les algorithmes de calcul

precision absolue force 1*-6 deplacement 0.1
methode symetrique test 1 direct
conditions initiales

n/TT 20 * tous les noeuds du maillage sont a 20°C
temps initial 0. * pas de temps pour le calcul en transitoire
2 pas 0.1/ depla 1 stock 2 * de t=0 a t=2s déplacement par pas de 0.1s et

enregistrement des données une fois sur deux

10 pas 1 /depla 1 stock 2

50 pas 5/ depla 1 stock 1

200 pas 10 /depla 1 stock 1

1000 pas 20 / depla 1 stock 1
retour
cons donn tran 102 * conservation des données et des données

transitoires dans les fichiers DONN102 et TRAN102
fin
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Géomeétrie SYSTUS
Cible Hélium en deux parties

Refroidissement [ . e
Boite refroidie [

par rayonnement ] ..
- luminium
SV T i ——— 1 e

i
i - Container!(]
en carbone

— Cavitlls rayonnantes

Rflecteur]
" en carbone

- Cible de diffusio

Chauffage
annexe [J
par 10axe

Refroidissement [
/\/ par convection

=

D

\/\ Refroidissement [

par rayonnement /|
"20;C

\/\ Refroidissement [

par rayonnement/[ |
"20;C

q===-

Cible de production

Fen[Jtre en tantale
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Résultats SYSTUS
Cible Hélium

Cible de diffusion Cibles de diffusion et de production

Puissance chauffage annexe = 1kW Puissance chauffage annexe = 1kW

Puissance faisceau = OW Puissance faisceau = 200W

Min = 992.676
Max = 1859.96

T 05603
b [ '
- o 1059.39
VI 1092.75
B o [
m_ o = 11261
L i = 1159.46
o ISOVALEURS —— 1192.82
. Temp i £ 122618
"l Temps 1000.00( 1 i — 1259'53
VL L ' ‘ (I ’
B Min = 1047.53 ] 1292.89
Max = 1795.99 — : [
i i ‘ — 1326.25
m o 111557 : 2 130006
i B = 1183.62 [ 1426.32
- = 1251.66 “ - :
VL1 o 1319.7 | l I:l 1459.68
N _iig;.gg — 1493.03
/H] — ' Lz 1526.39
1523.83 W —
— W 1559.75
— — 159187 T —
— = 1659.91 1593.1
— o 172795 1 1626.46
= - 1659.82
L] L 1693.18
‘ — 1726.53
/l . '
— = 1759.89
— 1793.25
; [
K — o 18266
[ SIS
VIl
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Fichier de commande SYSTUS
Cible Hélium B,C

RECH DONN 24

DEFI

cible helium b4c

opti thermique axisymetrique

repe geom

reclasser iter 20

1

CARACTERISTIQUES

m groupe $carbone$ / KX KY 1 vari 1 RHO 1.86%-6 C -2

m groupe $d16$ / KX KY 1 vari 1 RHO 1.86*-6 C -2

m groupe $d2% / KX KY 0.07 RHO 2.52*-6 C 1000

m groupe $alu$ / kx ky 0.238 rho 2.7*-6 ¢ 917

m groupe $d20$ / kx ky 0.0576 rho 16.6*-6 ¢ 142

m groupe $emiss_ta$ / emiss 0.26

m GROUPE $emiss_c¢$ / EMISS 0.8

m groupe $emiss_alu$ / emiss 0.1
MILIEU

rayon / groupe $rayo20$ stefan 5.67*-14 matrice 1 ferme -1 tinf 20
rayon / groupe $cavitel$ stefan 5.67*-14 matrice 1 ferme 1 grpe 1
rayon / groupe $cavite2$ stefan 5.67*-14 matrice 1 ferme 1 grpe 1
rayon / groupe $cavite3$ stefan 5.67*-14 matrice 1 ferme 1 grpe 1
reclasser iter 20

1
LIAISONS

m groupe $1628 / kt 5*-3

m groupe $187$ / kt 5*-3
CHARGEMENTS

1 carbone 75MeV/A 400W

m groupe $d11$ / qr=0.3366 * puissance sur l’axe (domaine d11)

m 59 70 81 92 103 114 / qr=0.0642
m 60 71 8293 104 115/ qr=0.0662
m 61 72 8394 105 116 / qr=0.0683
m 62 73 8495106 117 / qr=0.0707
m 63 74 8596 107 118 / qr=0.0733
m 64 7586 97 108 119 / qr=0.0764
m 65 76 87 98 109 120 / qr=0.08 * Répartition de la puissance faisceau
m 66 77 8899 110 121 / qr=0.0842 * sur la cible suivant le pic de Bragg
m 67 78 89 100 111 122 / qr=0.0892 *

m 68 7990 101 112 123 / qr=0.0954 *

¥ X X X X ¥
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m 69 8091 102 113 124 / qr=0.1
m 125 a 139 / qr=0.0863

m 131 a 136/ qr=0.108

m 137 a 142 / qr=0.254

m 143 a 148 / qr=0.74

m groupe $162$ / tt 20

m groupe $187$ / tt 20

TABLE

1/fortran

¢ conductivite thermique du carbone POCO en fonction de T

function K(T)
A1=0.071703
A2=-8.7246%*-5
A3=5.0897*-8
Ad=-1.3245*-11
A5=1.2905*-15
B1=A2T *
B2=A3TT**
B3=A4TTT***
CI=TT*H*
B4=A5C1 Cl * *
K=A1B1B2B3B4 ++++
return
end

2/fortran

c chaleur specifique du carbone en fonction de T

function C(T)
A1=635.9
A2=3.1452
A3=0.0028782
A4=1.285%*-6
A5=2.7813*-10
A6=2.345*%-14
BI=A2T*
B2=A3TT**
B3=A4TTTH***
CI=TTH*
B4=A5CIC1 **
B5=A6 CICIT***
C2=A1B1+
C3=C2 B2 -
C4=C3 B3 +
C5=C4 B4 -
C=C5B5+
return
end
retour
milieu extraire 1
transitoire non lineaire
algo opti 1 0 151 implicite 0.5 iter=150

* ¥ X X ¥
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precision absolue force 1*-6 deplacement 0.10
methode symetrique test 1 direct
conditions initiales

n/TT 20

temps initial 0.

2 pas 0.1 / depla 1 stock 10

10 pas 1/ depla 1 stock 1

100 pas 5 /depla 1 stock 2

1000 pas 10/ depla 1 stock 2
2000 pas 50 / depla 1 stock 2
retour
cons donn tran 39
fin
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Géométrie SYSTUS
Cible Hélium B4C

Refroidissement [ |

par rayonnement! | ! e
y. "20,C _ “Eﬁjd:ﬂw-iﬁﬂ Boite refroidie”
en aluminium
Cible de diffusic
Cavit[]s rayonnantes r (bloc de carbone
% Cible B4C
Chauffage I Refroidissement |
annexe [ |l .
par 10axe I /\/ par convection L |
(axe creux) H 5%_ . [1]
Iyt Fﬁ{ &
v 1™ JLW e |
O g |
T =
O O |
L
Axe creux![]
(chauffage annexe)
\/\ Fenlltre en tantale

\/\ Refroidissement [

par rayonnement!|
" 20;C
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Résultats SYSTUS
Cible Hélium B,C

Min = 1030.8
Max = 1697.58

1062.55
1094.3

1126.05
1157.8

1189.56
1221.31
1253.06
1284.81
1316.56
1348.31
1380.06
1411.82
1443.57
1475.32
1507.07
1538.82
1570.57
1602.32
1634.08
1665.83

QRAR00000O0RERE0OREANN

Puissance faisceau = 400W

Puissance axe = OW

BRHOO0OOODEANEanEanNn

Min = 936.215

Max = 1024.34

940.411
944.607
948.803
953
957.196
961.392
965.589
969.785
973.981
978.177
982.374
986.57
990.766
994.962
999.159
1003.36
1007.55
1011.75
1015.94
1020.14

Puissance faisceau = OW
Puissance axe = 400W



Annexe F
Fichier de commande SYSTUS
MONOLITHE

RECH DONN 2 * nom du fichier géométrie
DEFI

monolithe 3d

opti thermique spatiale * calcul thermique avec une géométrie
repe geom avec une géométrie 3D

reclasser iter 20

300

CARACTERISTIQUES * caractéristiques des matériaux

La fonction “vari” renvoie a la fonction de variation des matériaux dans la partie TABLE
(ex . “kx ky kz I vari 2" renvoie a la variation de la conductivité décrite dans la table n°2

m groupe $cavite$ / KX KY kz 1 vari 2 RHO 1.78*-6 C -1

m groupe $four$ / kx ky kz 0.1 rho 2.2*-6 ¢ —1 * Jx ky : conductivité thermique(W/mm.°C)
m groupe $reflecteur$ / kx ky kz 0.03 rho 1.9%-6 ¢ 1500 * rho : densité (kg/mm’)

m groupe $electrode ¢$ / kx ky kz 0.1 rho 2.2*-6 ¢ -1 * C : capacité calorifique (J/K.kg)

m groupe $v20$ / kx ky kz 0.0216 rho 4.5*-6 ¢ 528

m groupe $v10$ / kx ky kz 1 vari 2 rho 1.78*-6 ¢ -1

m GROUPE $emiss _c$ / EMISS 0.8 * emiss : emissivit

m groupe $emiss_ti$ / emiss 0.2

m groupe $emiss_bn$ / emiss 0.6

MILIEU * définition du rayonnement
rayon / groupe $cavitel$ stefan 5.67*-14 matrice 1 ferme grpe 1 * rayonnement dans une cavité
rayon / groupe $cavite2$ stefan 5.67*-14 matrice 1 ferme grpe 1

rayon / groupe $cavite3$ stefan 5.67*-14 matrice 1 ferme grpe 1

rayon / groupe $cavite4$ stefan 5.67*-14 matrice 1 ferme grpe 1

rayon / groupe $cavite5$ stefan 5.67*-14 matrice 1 ferme grpe 1

rayon / groupe $surf elec$ stefan 5.67*-14 matrice 1 ferme grpe 1

rayon / groupe $int_tube$ stefan 5.67*-14 matrice 1 ferme grpe 1

rayon / groupe $surf 20$ stefan 5.67*-14 matrice 1 ferme -1 tinf 20 * rayonnement a 20°C a

Uinfini
rayon / groupe $surf faisc$ stefan 5.67*-14 matrice 1 ferme -1 tinf 2000 * cible de
production a 2000°C
LIAISONS
m groupe $D155% / kt 5*-3 * refroidissement par convection

m groupe $d1598 / kt 5*-3 * kt : coefficient d’échange (W/mm?.°C)
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CHARGEMENTS
1 chauffage par le four

m 1232 a 1647 / qr=1.45 * puissance du four (W/mm’)
m groupe $d155% / tt 20 * le fluide de refioidissement par convection est a 20°C

m groupe $d1598 / tt 20

TABLE

1/fortran

¢ chaleur specifique du carbone en fonction de T
function C(T)
A1=635.9
A2=3.1452
A3=0.0028782
A4=1.285%-6
A5=2.7813*-10
A6=2.345*%-14
B1=A2T*
B2=A3TT**
B3=A4TTTH***
CI=TT*
B4=A5CI Cl * *
B5=A6CICI1T***
C2=A1B1+
C3=C2 B2 -
C4=C3 B3 +
C5=C4 B4 -
C=C5B5+
return
end

2/fortran

* définition des différentes fonctions ou tables

¢ conductivite thermique du carbone en fonction de T

function K(T)
A1=0.071703
A2=-8.7246%*-5
A3=5.0897*-8
A4=-1.3245%*-11
A5=1.2905*-15
B1=A2T*
B2=A3TT**
B3=A4TTT***
CI=TT*
B4=A5CI C1 * *
K=A1B1B2B3B4++++
return
end
retour
milieu extraire 1
transitoire non lineaire
algo opti 1 0 151 implicite 0.5 iter=150
precision absolue force 1*-5 deplacement 0.1
methode symetrique test 1 direct

* option en transitoire non linéaire

* options pour les algorithmes de calcul
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conditions initiales
n/TT 20

temps initial 0. 0.

2 pas 0.1/ depla 1 stock 5

30 pas 2/ depla 1 stock 1

60 pas 5 /depla 1 stock 1
300 pas 20 /depla 1 stock 1
1500 pas 50 / depla 1 stock 1
retour

cons donn tran 16

fin

* tous les noeuds du maillage sont a 20°C
* pas de temps pour le calcul en transitoire

* de t=0 a t=2s déplacement par pas de 0.1s et
enregistrement des données une fois sur cing

* conservation des données et des données

transitoires dans les fichiers DONN16 et TRANI16
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Geéométrie SYSTUS
MONOLITHE

Four Reflecteur

Electrodes

Tube transfert[!
(ioniseur)
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Résultats SYSTUS
MONOLITHE

Puissance four = 6kW

Min = 1555.25
Max = 2153.42

1583.73
1612.22
1640.7
1669.18
1697.67
1726.15
1754.64
1783.12
1811.61
1840.09
1868.58
1897.06
1925.55
1954.03
1982.51
2011
2039.48
2067.97
2096.45
2124.94

B00R000000RANAAAANNNN

Cavité chaude, four et tube transfert

Min = 1863.92
Max = 2088.68

1874.62
1885.33
1896.03
1906.73
1917.44
1928.14
1938.84
1949.54
1960.25
1970.95
1981.65
1992.36
2003.06
2013.76
2024.47
2035.17
2045.87
2056.57
2067.28
2077.98

QIE000000CRERANOARENN

Cible de diffusion
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Annexe G
Calculs de I’effusion

Ce programme appelé “effusion® prend en compte la géométrie des cibles SPIRAL :
conique, a lamelles, dans un container et avec un tube de transfert. Il permet de calculer le
nombre de collisions nécessaire a un atome pour sortir d’un container (ou cavité) contenant
une cible SPIRAL, a une température donnée. A partir de ces données, il donne I’efficacité
d’effusion, le temps et le parcours dans la cavité et la vitesse de 1’atome.

Le fichier de données est le suivant :

ioption, sigtet, hset
ioption si 0 cas de collision élastique

si I cas de collisions inélastiques alors sigtet et hset sont des paramétres dans le cas 1.

0 1.570000 1.000E-3

ralvo, hx, delz, rcont, zm, zml, angle beta
1.4 8E-02 5E-02 1.6 40 40 200 O
Rayon cible (cm), épaisseur des lamelles (cm), espace entre les lamelles (cm), rayon container (cm), zm et zml :

épaisseur totale de la cible, angle du cone de la cible, angle du container.

am, alcance, npar, tmeio, tcol, temper
11 2 100 0.0085 0 2273
masse de l’atome, parcours d’arrét de ’atome (cm) (implantation dans la cible), nombre d’atomes implantés

période de ['atome, temps de collage (s), température de la cible (K).

tube, colim, temperl
0.2 0.25 2273

longueur du tube transfert (cm), rayon du tube transfert (cm), température du tube transfert.
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Le fichier résultats est le suivant :

ioption, sigtet, hset
ioption si 0 cas de collision élastique

si I cas de collisions inélastiques alors sigtet et hset sont des parameétres dans le cas 1.

0 1.570000 1.000E-3

ralvo, hx, delz, rcont, zm, zml, angle beta
1.4 8E-02 5E-02 1.6 4.0 4.0 200 O
Rayon cible (cm), épaisseur des lamelles (cm), espace entre les lamelles (cm), rayon container (cm), zm et zml :

épaisseur totale de la cible, angle du cone de la cible, angle du container.

am, alcance, npar, tmedio, tcol, temper
11 2 100  0.0087 0 2273
masse de l’atome, parcours d’arrét de 'atome (cm) (implantation dans la cible), nombre d’atomes implantés

peériode de ['atome, temps de collage (s), température de la cible (K).

tube, colim, temperl
02 025 2273

longueur du tube transfert (cm), rayon du tube transfert (cm), température du tube transfert.

ef=0.76 efefu=0.7399 t1/2=8.700E-03 tmedio=4.444E-03
effusion période temps de parcours
ncolmed=846 v1=1.856E+05 espmed=8.2357E+02

nombre de collision, vitesse de l’ion, longueur du parcours dans la cavité

A partir de ces données nous pouvons utiliser un autre code appelé “eff.” qui permet de
calculer I’efficacité de diffusion effusion en fonction des coefficients d’ Arrhenius donnés.
Le fichier de données est le suivant :

Log Do (cm2/s), Ea (kcal/mol), d(micros), it (1=spheric, 0), T1/2 (s), M(amu), Z
4.5 523 800 0 0.87E-02 11 3
Coefficients d’Arrhenius LogDo et Ea, épaisseur de lamelle ou diamétre du grain de carbone, option 1 :

diffusion dans sphere, 0 : diffusion dans lamelle, période, masse et Z de |'atome
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Ib (cm), It(cm), nbcol, ntcol, t1(K), t2 (K)

1100 1 800 10 2273 2273

parcours moyen dans la boite (données dans le 1° programme), parcours moyen dans le tube (données dans le
1" programme), nombre de collision dans la cavité (données dans le 1 programme), nombre de collisions dans

le tube transfert (données dans le 1° programme), température de la cavité, température du tube transfert.

Fichier résultats :

INPUT
Log Do (cm2/s), Ea (kcal/mol), d(micros), it (1=spheric, 0), T1/2 (s), M(amu), Z
4.5 523 800 0 0.87E-02 11 3

Coefficients d’Arrhenius LogDo et Ea, épaisseur de lamelle ou diamétre du grain de carbone, option I :

diffusion dans sphere, 0 : diffusion dans lamelle, période, masse et Z de I’atome

Ib (cm), It(cm), nbcol, ntcol, t1(K), t2 (K)

1100 1 800 10 2273 2273

parcours moyen dans la boite (données dans le 1°" programme), parcours moyen dans le tube (données dans le
1 programme), nombre de collision dans la cavité (données dans le 1” programme), nombre de collisions dans

le tube transfert (données dans le 1° programme), température de la cavité, température du tube transfert.

OUTPUT
D (cm2/s) tmu(s) tal(s) tnul(s) ta2(s) tnu2(s)
0.2962 0.5473E-3  0.9602E-5  3.894 0.9602E-05 0.14E-03

Coefficient D, temps de diffusion, temps de collage pour chaque collision dans la cavité, temps d’effusion dans

la cavité, temps de collage pour chaque collision dans le tube transfert, temps d’effusion dans le tube

Ymu Ynul Ynu2 Ytot
0.9656 0.3213E-01  0.989 0.3068E-01
Efficaciteé de diffusion, efficacité d’effusion dans la cavité, efficacité d’effusion dans le tube transfert, efficacité

totale
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RESUME

Ce travail de theése s’inscrit dans le cadre du projet SPIRAL (Systéme de Production d’lons
Radioactifs Accélérés en Ligne) dont la mise en service débutera en septembre 2001 au GANIL
(Grand Accélérateur National d’Ions Lourds) de Caen.

Cette thése a essentiellement porté sur le développement de systémes de production d’ions
radioactifs (ensemble cible source) par I’étude approfondie de chaque étape de la production par la
méthode ISOL (Isotopic Separation On Line) : la production par fragmentation de la cible et/ou du
projectile, la diffusion hors du matériau cible, I’effusion jusqu’a la source d’ionisation et enfin
I’ionisation des atomes radioactifs. Une étude bibliographique et des simulations thermiques ont
permis d’optimiser au mieux les matériaux et la forme des cibles de production et de diffusion. Une
premicre cible a été optimisée et fiabilisée pour la production de gaz rares radioactifs (Argon,
Néon,...). Une deuxiéme cible dédi¢e a la production d’Héliums radioactifs a entierement été congue
(du cahier des charges jusqu’aux tests “hors ligne” et “en ligne”). Enfin, un troisiéme ensemble cible
source a été défini pour la production d’alcalins radioactifs monochargés. Les intensités de faisceaux
secondaires prévues pour SPIRAL y sont présentées.

Une étude détaillée sur les efficacités de diffusion effusion pour ces différentes cibles a montré
que 1’utilisation d’un carbone dont la microstructure est fine (grain de 1um) améliore la diffusion ainsi
que I’importance de 1’épaisseur des lamelles dans 1’effusion des isotopes de courts temps de vie.

Radioactive ion beam production by the ISOL method for SPIRAL

ABSTRACT

This work is directly related to the SPIRAL project (Systéme de Production d’lons Radioactifs
Accélérés en Lignes) of which the start up will begin in September 2001 at GANIL (Grand
Accélérateur National d’Ions Lourds) in Caen.

This thesis primarily concernes the development of radioactive ion production systems
(target/ion source) by the thorough study of each production stage of the ISOL (Isotopic Separation
On Line) method: target and/or projectile fragmentation production, diffusion out of target material,
effusion into the ion source and finally the ionization of the radioactive atoms. A bibliographical
research and thermal simulations allowed us to optimize materials and the shape of the production and
diffusion targets. A first target was optimized and made reliable for the radioactive noble gase
production (argon, neon...). A second target dedicated to the radioactive helium production was
entirely designed and realised (from the specifications to the "off line" and "on line" tests). Finally, a
third target source system was defined for singly-charged radioactive alkaline production. The
intensities of secondary beams planned for SPIRAL are presented here.

A detailed study of the diffusion effusion efficiency for these various targets showed that the
use of a fine microstructure carbon (grain size of 1um) improved the diffusion and showed the
importance of thickness of the lamella for the short lived isotope effusion.

Discipline : Sciences de la mati¢re et génie des procédés

Mots clefs : faisceaux d’ions radioactifs, processus de diffusion, sources d’ions, thermique, simulation par
ordinateur, physique nucléaire, cibles (physique nucléaire), matériaux a haute température.

Grand Accélérateur National d’Ions Lourds
BP 55027
14 076 CAEN Cedex 05
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