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Introduction

La Physique Nucléaire a permis de comprendre de nombreuses propriétés des noyaux
stables (masse, forme, structure nucléaire etc...) et de créer des théories capables de reprodui-
re ces propriétés donnant ainsi le sentiment d’avoir compris I’organisation des nucléons dans
le noyau. Qu’en est il pour les noyaux radioactifs ? Les théories sont-elles capables de prédi-
re les propriétés de ces noyaux? De nouvelles propriétés vont-elles apparaitre ? Que va-t-on
découvrir d'inattendu ? Les résultats des vingt derniéres années ont montré que le compor-
tement des noyaux exotiques est souvent différent de ce que ’on pouvait extrapoler a partir
de la connaissance que nous avions des noyaux stables. Les noyaux exotiques représentent
plus de 80% de la carte des noyaux, il reste donc un vaste domaine de Recherche & explorer.
Les physiciens nucléaires ont besoin de produire des faisceaux d'ions radioactifs pour réali-
ser des réactions nucléaires et en déduire les propriétés de ces noyaux.

A T'heure actuelle au GANIL, les faisceaux d’ions radioactifs sont produits par fragmen-
tation du faisceau primaire d’ions lourds sur une cible mince. La ligne LISE “Ligne d’Ions
Super Epluchés” (depuis 1984) et l’équipement SISSI “Source d’lons a Solénoides
Supraconducteurs Intenses” (depuis 1994) sont les deux principaux instruments avec lesquels
sont fabriqués les faisceaux d’ions radioactifs. Ces faisceaux sont de trés grande énergie
(2 30 A.MeV) correspondant environ au tiers de la vitesse de la lumiére. De nombreuses expé-
riences nécessitent des faisceaux d’ions radioactifs de plus basse énergie : de quelques MeV a
plusieurs dizaines de MeV.

Des études ont donc été entreprises pour la construction d"une machine capable de pro-
duire des faisceaux d’ions radioactifs accélérés a GANIL dans la gamme d’énergie de
1.7 A MeV & 25 A MeV : il s'agit du projet SPIRAL “Systéme de Production d’Ions Radioactifs
Accélérés en Ligne”. Ces études ont suivi les recommandations du comité NUPPEC qui ras-
semble les souhaits des physiciens nucléaires pour la réalisation d'une future machine desti-
née a la production de faisceaux secondaires répondant aux caractéristiques (gamme des
noyaux, énergie, intensité, dispersion en énergie, émittance) nécessaires a la réalisation de
leurs expériences.

SPIRAL, pour la partie production, utilisera la méthode ISOL “Isotope Separation On
Line”. Un faisceau primaire, délivré par l'accélérateur GANIL, est totalement arrété dans une
cible épaisse de carbone. Les atomes radioactifs produits diffusent hors de la cible. Ils sont
ionisés par une source d’ions de type R.C.E. “Résonance Cyclotronique Electronique”
[VIL-97 c] puis accélérés par un cyclotron : CIME “Cyclotron pour Ions de Moyenne Energie”.
Gréce 2 la large gamme de faisceaux primaires accélérés a GANIL et 2 la réalisation du pro-
jet THI “Trés Hautes Intensités” visant & augmenter d'un facteur quinze l'intensité des fais-
ceaux primaires, SPIRAL devrait se présenter comme 1'une des machines les plus perfor-
mantes au monde pour la production de faisceaux d’ions radioactifs de moyenne énergie.
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Ce travail de these est centré sur un point clef du projet SPIRAL : les études et la réali-
sation du premier ensemble de production du faisceau d’ions multichargés radioactifs. Cette
partie du projet SPIRAL détermine le type, 'énergie et les intensités des faisceaux secondaires
que fournira SPIRAL. Ce premier ensemble est destiné & la production de faisceaux d’ions
radioactifs multichargés de type gaz. La cible de production est une cible de carbone et la
source d’ions multichargés est de type R.C.E. Cette these est un travail de R&D. Son but est
de fournir un équipement spécifique répondant & un cahier des charges.

Cette thése s’articule en trois grandes parties :

La premiére partie est constituée des deux premiers chapitres. Le chapitre I présente des
aspects de la Physique qui seront étudiés avec les faisceaux d’ions radioactifs, les deux modes
de production d'ions radioactifs utilisés, leurs avantages et inconvénients. Le projet SPIRAL
dans son ensemble y est décrit. Un sous-chapitre montre la place occupée par le projet SPI-
RAL dans le monde et décrit brievement les autres installations en fonctionnement ainsi que
celles qui sont au stade de projet ou d’étude. Ce chapitre se termine par la description du
séparateur SIRa qui est utilisé pour nos expériences. Le chapitre II présente un calcul original
de la diffusion d'un atome radioactif dans un matériau, la simulation développée pour la
conception des cibles ainsi que la comparaison avec une expérience que nous avons réalisée
a Louvain-la-Neuve. Une grande part de ce chapitre est consacrée au fonctionnement des
sources d’ions de type R.C.E..

La seconde partie de ce travail est articulée autour de trois chapitres. Deux rassemblent
les résultats expérimentaux et le troisiéme présente les intensités estimées des premiers fais-
ceaux qui seront délivrés par SPIRAL. Le chapitre IIIl met 1’accent sur les résultats expéri-
mentaux réalisés sans faisceau primaire, sur les caractéristiques de la source R.C.E.
NANOGAN II choisie pour SPIRAL. Le chapitre IV est consacré aux résultats des tests réali-
sés avec un faisceau primaire en se rapprochant le plus possible des conditions de fonction-
nement de SPIRAL. Plusieurs méthodes de mesure ainsi que les résultats expérimentaux pour
déterminer les caractéristiques de la diffusion des atomes radioactifs hors de la cible y sont
développés. Nous montrerons comment le fonctionnement de la source est influencé par I'im-
pact d'un faisceau primaire sur la cible chaude. Nous terminerons ce chapitre par une pré-
sentation des taux de production qui ont été mesurés sur le séparateur SIRa. Le chapitre V est
destiné a donner aux futurs utilisateurs les prévisions d’intensités des faisceaux secondaires
non accélérés et accélérés. Le développement des cibles pour SPIRAL et leur comportement
y sont décrits. La comparaison avec les autres installations dans le monde montrera la place
importante que tiendra SPIRAL dans la production de faisceaux d’ions radioactifs multichar-
gés.

La derniére partie de cette thése porte sur les futurs développements de SPIRAL. Cette
troisiéme partie est constituée de deux chapitres. Le chapitre VI présente la solution 1+/n+
correspondant au “stripping” basse énergie d’'ions monochargés, la possibilité de son implan-
tation sur SPIRAL, le développement d'une source d’ions monochargés PICOGAN et d'un
ensemble cible-source MONOLITHE. Le chapitre VII présente les développements futurs
pour produire des faisceaux d'ions radioactifs lourds riches en neutrons. Une analyse sera
faite des données issues de la littérature, d’expériences réalisées par la collaboration
PARRNE, et de la description du programme d’expérience SPIRAL-II visant a développer de
tels faisceaux.

Une conclusion rappelera les principaux résultats de ce travail et les nouvelles voies a
explorer pour la production de nouveaux faisceaux d’ions radioactifs.
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1.1 POURQUOI ? : LA PHYSIQUE AVEC LES FAISCEAUX D'IONS RADIOACTIFS

La Physique Nucléaire est une science récente comparativement a 1'Astronomie qui
compte plusieurs siécles. Elle date de moins d'un siécle si on considére qu'elle a démarré avec
la découverte du noyau atomique par Rutherford en 1911 [RUT-11] et du neutron en 1932 par
Chadwick [CHA-32] en Angleterre et par Curie et Joliot en France [CUR-32]. Dans ce laps de
temps, les noyaux stables, c'est a dire ceux que l'on trouve naturellement sur terre, ont été
intensivement étudiés afin de connaitre l'interaction entre les nucléons, la “colle” qui permet
a ces entités de se maintenir ou non dans un volume de = 1043 m3. Si la radioactivité alpha
de l'uranium n’a été observée qu’en 1896 par H. Becquerel et la premiére séparation des élé-
ments radioactifs Po et Ra effectuée en 1898 par P. et M. Curie, ce n’est qu'en 1934 que la
radioactivité artificielle a été découverte par I et F. Joliot Curie. Cette date peut étre considé-
rée comme le début de la synthese et des études des noyaux exotiques. Ces noyaux se trans-
forment en un autre noyau selon une loi exponentielle N = N e M. Ce changement s’accom-

pagne d'un dégagement d’énergie sous forme de particules légéres comme des électrons,
positrons, protons, alphas voire trés rarement des émissions de noyaux légers. Les théories
prédisent que les noyaux radioactifs couvrent plus de 80% de la carte des noyaux.

Nous avons appris et nous apprenons encore de multiples informations a partir de 1'étu-
de des noyaux stables. Des théories de plus en plus complexes sont développées pour rendre
compte des propriétés des noyaux connus. Dés que ces théories sont appliquées aux noyaux
exotiques, elles divergent rapidement : un exemple est 1'évolution de I'énergie de liaison du
dernier neutron des isotopes de 1'étain pour différentes formules de masse en fonction du
nombre de neutrons (figure 1.1 [ANL-95]). L'accord est quasiment parfait entre les masses cal-
culées par six formules et celles expérimentales pour les noyaux connus. Dés que le nombre
de neutrons est supérieur a N = 85, les énergies de liaison calculées présentent des différences
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Figure 1.1 : Calculs et mesures de I'énergie de linison du dernier neutron en fonction du
nombre de neutrons contenus dans les noyaux impairs de Sn [ANL-95]
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marquées pouvant atteindre plusieurs MeV selon les formules, montrant ainsi un désaccord
flagrant. Un autre exemple est illustré par la figure 1.2 [ANL-95] : les limites de la “drip-line”
(stabilité par rapport a I’émission de particules) c6té noyaux riches en neutrons varient énor-
mément selon les différentes théories. Seul les mesures pourront confirmer ou infirmer les
théories pour une meilleure compréhension des noyaux. Les questions sont nombreuses et
nos théories incomplétes. L'étude des noyaux exotiques a l'aide de faisceaux d'ions radioac-
tifs [BIM-95, HEN-97, NUP-93] devra lever de nombreux voiles afin de cheminer vers une
compréhension plus exacte du monde qui nous entoure. Nous allons, dans la suite de ce cha-
pitre, donner quelques exemples de voies de Recherche qui pourront étre poursuivies grace a
ces nouveaux faisceaux mais aussi montrer les efforts faits & travers le monde pour relever les
défis technologiques nécessaires a la production de faisceaux d’ions radioactifs accélérés de
fortes intensités. Défi car de trés nombreux noyaux radioactifs ont été découverts pour la pre-
miére fois en petite quantité il y a seulement moins de 20 ans.

Pendant ce laps de temps, les Recherches ont porté sur l’existence de nombreux noyaux,
leur mode de radioactivité, leur schéma de désintégration, leur masse ... A partir de réactions
nucléaires utilisant des faisceaux d’ions radioactifs, on a eu acceés a de nouvelles informations
: taille, distribution de matiére et déformation des noyaux exotiques. Un nouveau comporte-
ment de la matiére nucléaire a été découvert : le phénomeéne des noyaux a “Halo” [HAN-95,
JON-96, TAN-92]. Avec les futurs faisceaux d'ions radioactifs, nous pourrons approfondir ces
études précédentes et accéder & de nouvelles surprises. Dans la suite de ce paragraphe, nous
citerons quelques exemples.
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Figure 1.2 : Calcul de la drip-line neutrons par différentes formules [ANL-95]

La Matiére Nucléaire diluée

Les noyaux & “Halo” sont des noyaux dont un ou plusieurs nucléons s’aventurent bien
au dela des dimensions nucléaires, loin des autres nucléons constituant un coeur. Ces
nucléons faiblement liés peuvent s’espacer plus loin que ne le laisse supposer la force nucléai-
re forte qui lie les nucléons entre eux. Expérimentalement, ce phénoméne a été découvert
pour des noyaux exotiques légers et riches en neutrons tels que 1'6He, I'He, le 1Li, on parle




Chapitre J : Les faisceanr d'iond radjoactifs : powrguoi et comment ? 20

alors de noyaux 2 halo de neutron(s). Le 11Li est considéré comme un noyau comportant un
coeur de ?Li avec deux neutrons qui gravitent autour. Des théoriciens prédisent le méme com-
portement pour des noyaux légers riches en protons [BRO-96]. Des expériences tendent a
montrer que I'éventuel halo de proton pour le 8B [OBU-96, MIN-92, SCH-95, WAR-95] est net-
tement moins développé que pour les noyaux riches en neutrons. Il est inhibé par 1’existence
de la barriére coulombienne. 11 est clair que cet état de la matiére ne peut se limiter aux seuls
noyaux légers mais 1'étude de noyaux lourds riches en neutrons devrait révéler un compor-
tement similaire : une peau de neutrons. Observera-t-on un halo de proton(s) bien
développé ? Une probabilité de fusionner avec un noyau cible plus importante pour les
noyaux a halo que pour les noyaux stables en raison de leur grande dimension ?

La Cohésion des forces nucléaires

L'une des propriétés fondamentales des noyaux est la masse. Ces mesures de masse sur
de longues chaines isotopiques loin de la vallée de stabilité sont des tests trés pointus des dif-
férentes théories et sont nécessaires pour les discriminer entre elles. A travers les mesures de
masse [GIL-86, BOL-96, CHA-96], on a accés a l'énergie de liaison du dernier nucléon ainsi
qu’aux drip-line neutron et proton correspondant & une énergie de liaison nulle pour le der-
nier nucléon. Les limites de la carte des noyaux peuvent alors se dessiner. Combien de pro-
tons et de neutrons peuvent tenir ensemble par l'interaction forte pour former un noyau lié ?

Pour la drip-line proton, la décroissance par émission directe de proton émis par effet
tunnel a travers la barriére coulombienne nous apportera une meilleure connaissance du
potentiel nucléaire et des interactions résiduelles. Les noyaux les plus lourds ol1 cette décrois-
sance a été observée sont 1'167Ir et 1’171 Au. Gréce aux faisceaux secondaires, les mesures pour-
ront étre élargies a tous les noyaux de la drip line proton. Observera-t-on enfin la radioacti-
vité de deux protons directs [KRY-95] (sans émission au préalable de B) ? Quel sera la corré-
lation angulaire et temporelle de ces deux protons ? [BLA-96] (52Cr, 4548Fe, 484952 ...). Pour
d’autres noyaux plus lourds, qu’en sera-t-il de la compétition entre la décroissance par émis-
sion alpha et ’émission de noyaux légers “cluster” [PRI-94] ? Pour des noyaux riches en neu-
trons, observera-t-on la radioactivité de neutron(s) direct(s) ? Elle est plus probable que
I’émission directe d’un proton car le neutron n'a pas a franchir la barriére coulombienne.
Cependant, la drip line neutron étant plus loin de la vallée de stabilité que la drip line proton,
ce mode sera aussi trés difficile a observer.

Les noyaux superlourds

Un ilot de noyaux super lourds stables est prédit autour de I'élément 292114. L'élément
292114 est composé de 178 neutrons et 114 protons qui sont prédits comme étant de nouveaux
nombres magiques lui conférant une structure en couche fermée donc stable. A quel point
cette stabilité est-elle renforcée? Pour quel nombre de protons et de neutrons se produit-elle
effectivement ? Le GSI de Darmstadt et le JINR de Dubna sont passés maitres [HE£-96] dans
la recherche des noyaux super lourds (A > 250 u.m.a.). Les derniers éléments produits sont le

271110 et 272111 a GSI. La méthode consiste 2 bombarder une cible de 208Pb ou 209Bi par un

faisceau incident d'ions stables de masse moyenne : 40Ar ou 50Ti. Pour les créer, on utilise les
réactions de fusion & l'énergie de la barriére coulombienne. Les résidus sont analysés par le
filtre de vitesse SHIP “Super Heavy Ion Production”. Malheureusement, pour atteindre cet
flot avec la méthode ci-dessus, les faisceaux stables sont mal-adaptés car on forme des élé-
ments trop déficients en neutrons. La solution est l'utilisation de faisceaux secondaires riches
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en neutrons car, d’une part I'apport de neutrons est plus important, d’autre part des sections
efficaces de fusion plus importantes sont prédites. Des réactions potentielles seront par
exemple : 85Ge + 208Pb, 9194 Kr + 176YD,.

La symétrie dans le noyau

Des noyaux particuliérement intéressants sont les noyaux de la ligne N = Z [PRI-92,
RII-92]. Les noyaux ayant le méme nombre de neutrons et de protons N = Z sont stables
depuis l'alpha jusqu’au 40Ca. Puis, ils s'éloignent de plus en plus de la vallée de stabilité jus-
qu’a la drip-line proton 100Sn... Les noyaux de la ligne N = Z situés entre les noyaux double-
ment magiques, 56Ni et 100Sn, sont idéaux pour tester le modéle en couche loin de la vallée
de stabilité car leur forme est trés sensible au défaut ou a l'ajout d’un ou deux nucléons.
L'étude des noyaux miroirs (par exemple : 4°Cr et 9Mn) autour de cette ligne apporte des
informations sur l'énergie coulombienne, l'interaction entre la barriére coulombienne et la
force nucléaire forte. L'interaction nucléon-nucléon (n-n, p-p ou n-p) joue notamment un rdle
important dans la structure rotationnelle des noyaux et sera étudiée plus précisément. Pour
l'interaction nucléon-nucléon [DOB-96], le nombre quantique T (isospin) détermine l'interac-
tion ou plutdt le type de la force qui intervient. Il vaut en général dans cette région 0 ou 1. Il
refléte la dissymétrie entre le nombre de protons et de neutrons dans le noyau. Dans le
noyaux N = Z, les protons et les neutrons occupent les mémes orbites. L'interaction neutron -
proton prend de plus en plus d'importance. Observera-t-on une nouvelle forme de “super-
conductivité” dans le noyau due a des neutrons et des protons couplés pour former des deu-
tons dans un état singulet d’isospin?

Certains nombres de neutrons et de protons (nombres magiques) conférent au noyau
une plus grande stabilité. Seulement cinq noyaux sont doublement magiques avec le méme
nombre de neutrons et de protons. Quatre (alpha, 160, 40Ca, 56Ni) sont stables ou proches de
la vallée de stabilité, 1'100n est le seul situé aux confins de la drip-line proton. La zone autour
de 1'100Sn est 'unique chance d’étudier une région, & la drip-line proton, ol la stabilité est trés
renforcée et pour laquelle l'interactions neutron - proton est trés importante.

L'étude des états & une seule particule [SAG-96] permet de connaitre la stabilité du
noyau ainsi que son mode de décroissance. Ces études doivent étre faites sur les noyaux qui
sont autour de ceux ayant un nombre doublement magique impliquant une structure en
couche fermée comme 132Sn, 100Sn [LEV-95] et 78Ni [BER-96]. Par des réactions de transfert,
il va étre possible de sonder la fonction d'onde & une seule particule des noyaux avoisinants
et ainsi de prédire les propriétés des noyaux proches des drip-line proton et neutron en ayant
une meilleure compréhension de l'interaction nucléon-nucléon.

Les nombres magiques loin de la vallée de stabilité

Les nucléons occupent des orbites aux propriétés bien définies. Il est maintenant établi
que 'espacement et méme 'ordre des orbites sont différents pour les noyaux loin de la vallée
de stabilité. Des noyaux semi-magiques (ayant seulement le nombre de neutrons ou de pro-
tons magique) sont observés trés déformés, par exemple le 32Mg avec 20 neutrons [MOT-95].
Il est donc important de déterminer quels sont, loin de la vallée de stabilité, les noyaux les
plus sphériques (modes vibrationnels) et les noyaux les plus déformés (modes rotationnels).
L'énergie et la probabilité de transition des premiers niveaux sont des indications de la défor-
mation des noyaux. Quand on communique plus d’énergie aux nucléons du noyau déformé,




il peut se mettre & tourner sur lui méme. Ses niveaux se présentent sous forme de bandes rota-
tionnelles dont les caractéristiques pourront étre étudiées. Ces mesures se feront en excitant
les noyaux exotiques dans le champ coulombien des noyaux lourds ou par des réactions de
fusion - évaporation a condition, toutefois, de produire ces noyaux sous forme de faisceau.
Les mesures des moments magnétiques et électriques dipolaires sont aussi de précieuses
sources de renseignements sur la déformation des noyaux.

Un test du modeéle standard

Le modele standard est une théorie visant a décrire le monde a l’aide de ses constituants
élémentaires et de leurs interactions associées : la force nucléaire forte, la force nucléaire
faible, la force électromagnétique et la force gravitationnelle. De nombreuses observations
faites a ce jour viennent confirmer ce modele. Or il est toujours nécessaire d’utiliser de nom-
breux parameétres pour expliquer certains résultats physiques. Il n'y est pas encore parvenu.
Les réactions nucléaires utilisant les faisceaux d’ions radioactifs devront apporter des preuves
plus fines et précises de ce modele. Il existe plusieurs types de mesures pour tester le mode-
le standart. L'une est I'étude des transitions de Fermi superpermises 0* = 0+ dans les décrois-
sances B+. On peut en déduire la valeur de la constante de couplage de la force nucléaire
faible G;. Or, pour le moment, il existe seulement neuf points de mesure (du 10C au 54Co)

[SAG-95] pour donner une valeur plus précise de cette constante. D'autres mesures sur des
noyaux plus lourds seront possibles et viendront affiner la valeur de G;.

L’ Astrophysique nucléaire

Les faisceaux d’ions radioactifs seront intéressants pour d’autres domaines que la
Physique Nucléaire comme 1’Astrophysique [ARN-92], la Physique de la matiére condensée,
la médecine. Par exemple, les faisceaux d'ions radioactifs accélérés de trés basses énergies
(0.1 - 2.5 MeV) seront surtout utilisés par I’ Astrophysique. Cette science a pour objectif, entre
autre, la compréhension des processus de formation des éléments qui constituent la Terre et
'Univers ainsi que leur abondance relative. Ceci passe par l'observation des étoiles (l'infini-
ment grand) mais nécessite des données de la Physique Nucléaire ('infiniment petit). La plu-
part des noyaux connus sont synthétisés dans des “chaudrons” oi1 les conditions de tempé-
rature et de pression sont extrémes (pour T = 8 108 K et p = 105 g.cm™3, le carbone commence
a briiler). Ces “chaudrons” sont les étoiles et la synthése des éléments le résultat de cette étoi-
le qui s’est consumée. Il existe plusieurs chemins pour créer les noyaux.

La figure 1.3 représente le cycle CNO (Carbone, Azote, Oxygene) et HCNO (Hot “chaud”
CNO). C'est un cycle ou le carbone, 'oxygéne et ’azote sont des catalyseurs afin de briiler
I'hydrogeéne en hélium. Son rendement augmente avec la température des étoiles. A c6té de
ce cycle CNO, se trouvent les chaines Ne-Na et Mg-Al. Le passage du mode CNO (traits
doubles) au HCNO (trait simple) se réalise lorsque la réaction 13N(p,7)14O est plus rapide que
la décroissance radioactive B+ de 13N en 13C. Une fois dans le mode HCNO, il existe deux
voies pour s’en extraire :

elorsque la réaction 150(a,7)19Ne devient plus rapide que la décroissan-
ce Bt de 1’150, on passe dans le processus r-p (capture rapide de protons)
[KUB-95] et ap respectivement.

s e
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* lorsque la réaction 14O(a,y)17F devient plus rapide que la décroissance
B* de 'O, on se trouve au début du processus op.

Selon les conditions de température, les réactions (o,p) peuvent étre privilégiées, on rentre
ainsi dans le processus op, sinon c'est le processus r-p qui par des réactions (p,y), (Y,p) et par
décroissance B+ permet la création de noyaux riches en protons jusqu'au 56Fe. Dans le cas du
processus r-p, on sort du cycle HCNO par la réaction 1°Ne(p,7)2°Na [KUB-89]. Pour le pro-
cessus op cest la réaction 18Ne(a,p)?!Na qui assure l'exclusion du cycle HCNO. De nom-
breuses réactions interviennent et les faisceaux d'ions radioactifs permettront de donner les
sections efficaces des différentes réactions (sections efficaces de capture d'a. ou p) ainsi que
l'intensité des résonances [AGU-92].

Il existe trois voies qui se succeédent pour créer les noyaux apres le fer. Ce sont les pro-
cessus s, r et p. Le processus s explique la formation des noyaux plus lourds que le Fer le long
de la vallée de stabilité, tandis que le processus r est associé aux noyaux riches en neutrons et
le processus p a ceux qui sont riches en protons. Dans ces processus, les modes de désinté-
gration et les durées de vie des noyaux entrent en compétition avec les réactions pour former
un noyau donné. L'existence des noyaux exotiques, leur masse, leurs modes de désintégra-
tion, leur durée de vie sont donc des informations indispensables aux astrophysiciens pour
valider finement leurs modeles.

Ces quelques exemples de Physique mettant en oeuvre l'utilisation de faisceaux d’ions
radioactifs seront étudiés auprés des nombreuses installations existantes ou a venir dans le .
monde. La compétition sera sévére. La fragmentation du projectile utilisée & SPIRAL pour
produire des faisceaux d’ions radioactifs, est principalement bien adaptée a la production de
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Figure 1.3 : Un des chemins qui méne i la synthése de noyaux. Les traits doubles correspon-
dent au cycle CNO tandis que les traits simples 8 HCNO.
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faisceaux riches en proton et de faisceaux composés de noyaux légers aussi bien riches en pro-
tons qu’en neutrons. On peut penser que parmi toute la Physique décrite ci-dessus, SPIRAL
devrait jouer un r6le dominant, entre autre, pour les noyaux au voisinage de la ligne N = Z
ainsi que pour les noyaux a halo.

Du fait que les intensités des faisceaux de SPIRAL seront inférieures de plusieurs ordres
de grandeurs a celles d’un faisceau stable, des équipements spéciaux sont en cours de déve-
loppement. EXOGAM et VAMOS sont, respectivement, un détecteur et un spectrometre,
adaptés a ces nouveaux faisceaux. EXOGAM “EXOtic GAMma” est un détecteur gamma
modulaire entourant la cible. Il est constitué de 16 modules composés de 4 cristaux de Ge trés
pur (60 mm de diametre et 90 mm de long) afin d'obtenir la plus grande efficacité possible de
détection des photons gamma. Pour éliminer des spectres 1'énergie des photons gamma issus
de la diffusion Compton, chaque module est associé & un détecteur BGO pour augmenter le
rapport signal sur bruit des spectres en énergie. Pour un photon gamma d'énergie 1.3 MeV,
on s'attend a une largeur a mi-hauteur de 2.3 keV pour une efficacité de 20%. Le spectrometre
VAMOS “VAriable MOde Spectrometer” a été développé afin d’obtenir une bonne sélection

Zone de Détection

Zone de déploiement Dipdle

du spectromeétre Filtre de Wien

Salle G1

EXOGAM

Figure 1.4 : Le détecteur modulaire EXOGAM et le spectrométre VAMOS
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des fragments et de récupérer le maximum des produits issus des réactions nucléaires. Il est
constitué de deux quadrupdles magnétiques a large ouverture (50 cm de diamétre), d'un filtre
de vitesse (filtre de Wien) et d'un dip6le & angle variable (maximum de 60°). L'ensemble est
mobile circulairement ce qui lui permet d'étre déplacé jusqu'a 90° de l'axe du faisceau.
L'acceptance angulaire est trés importante : 200 mrad, l'acceptance en moment est de + 5% et
la dispersion Ax/Ap au point focal du spectrometre de 2 cm/%. L'association de EXOGAM et
VAMOS, figure 14, fait de cet ensemble un équipement complet, adaptable & de nombreux
types d'expériences grace aux différentes configurations possibles. Ils seront prochainement

installés dans l'aire expérimentale G1 du GANIL.

1.2 COMMENT ? : LES INSTALLATIONS DE FAISCEAUX D’'IONS RADIOACTIFS DANS

LE MONDE

Les installations visant & produire des faisceaux d'ions radioactifs sont différentes les
unes des autres selon les critéres suivants : le faisceau primaire (nature de l'ion, énergie et
intensité), les ensembles cibles-sources, nature du faisceau secondaire désiré, type du postac-
célérateur, machines existantes, coiit, compétences, technologies... SPIRAL va étre l'une des
premiéres installations en Europe, de type ISOL, & produire des faisceaux d’ions radioactifs
accélérés. Nous présenterons les intensités de quelques faisceaux au chapitre V.

Le premier faisceau radioactif accéléré dans le monde était de 13N+ produit par la réac-
tion p(13N,y)140 avec une intensité de 1.106 pps. Il fut réalisé a Louvain-la-Neuve. Le faisceau
primaire de protons de 30 MeV, 150 pA était accéléré par le cyclotron CYCLONE3O0. Le fais-
ceau d'13N1+, jonisé par une source R.C.E. puis accéléré par le cyclotron CYCLONE, avait une
énergie de 0.65 AMeV. Afin d’orienter la production de faisceaux secondaires vers
I’Astrophysique, un nouveau projet, ARENAS3 “Accelerated Radioactive Elements for
Nuclear Astrophysical and Solide State Studies”, a été développé. Il reprend les mémes élé-
ments que précédemment mais on change CYLONE par CYCLONE44 qui est un nouveau
cyclotron pour des énergies plus basses. Au lieu de la gamme 0.56-4.9 A.MeV, on descend a
0.2-0.8 A.MeV pour des éléments gazeux légers (A < 40 um.a).

Une autre installation, pionniére dans l'art de fabriquer des faisceaux d’ions radioactifs
est ISOLDE, son premier faisceau trés basse énergie date du 13/10/67. Elle utilise, mainte-
nant, le faisceau de protons pulsé de 1 GeV, 2-4 pA du PS-Booster, des sources a ionisation de
surface, & plasma et 2 laser. ISOLDE a acquis une solide expérience et a produit un nombre
inégalé de faisceaux d’ions radioactifs. Le projet en cours, REX-ISOLDE (CERN, Genéve,
Suisse), va permettre de les accélérer a l'aide d'un LINAC “LINear ACcelerator” de trois
étages entre 0.8 et 2.2 A.MeV. L'originalité réside dans l'utilisation d'une penning trap afin de
regrouper les atomes radioactifs avant de les envoyer dans une source multichargée EBIS
“Electron Beam Ion Source”augmentant ainsi I’état de charge des ions monochargés. Les pre-
miers faisceaux seront composés de noyaux riches en neutrons (Na, Mg, K) pour étudier leurs
déformations et la peau de neutron. Ces deux derniers projets sont les plus avancés et
REX_ISOLDE devrait démarrer vers la fin de 'année 1998.

Les autres projets en Europe sont, soit en cours de construction, soit simplement & I'étu-
de. Le projet SIRIUS a débuté par le projet RIST “Radioactive Ion Source Test” (Rutherford
Appleton Laboratory, Royaume Uni) qui est pour l'instant un banc de tests de la cible de pro-
duction [BEN-97]. Elle est inspirée de celle dTSOLDE. Le faisceau primaire est un faisceau de
protons de 800 MeV, 100 pA délivré par ISIS. Un premier essai est prévu avec une source d'io-




Chapitre I : Les faisceanr d'ions radisactift : powrguoi et comment ? 26

EUROPE AMERIQUE DU NORD

Notre Dame
University

ORNL
HRIBF

ASIE AMERIQUE DU SUD

" Risas

{Séo Paulo)

Figure 1.5 : Carte représentant une partie des installations ou projets de production d'ions
radioactifs utilisant la méthode ISOL ou la fragmentation du projectile

nisation de surface pour produire des faisceaux d'alcalins ou de terres rares. Dans la suite, le
projet SIRIUS utilisera un LINAC pour accélérer les faisceaux secondaires. Une sortie basse
énergie est aussi prévue.

Le projet EXCYT “EXotic with CYclotron and Tandem” (INFN-LNS, Catane, Italie) est en
cours de réalisation. La partie accélératrice du faisceau primaire pour produire un faisceaux
d'ions légers (A < 48) d'énergie maximum de 80 A.MeV, 1 pAp et 2 kW de puissance est nou-
velle. Elle est constituée par une source R.C.E. et un cyclotron a bobines supraconductrices.
Les ions radioactifs seront ionisés par une source a ionisation de surface, a laser ou & échan-
ge de charge puis accélérés par un Tandem dans la gamme 0.2 - 8 A.MeV.

En Russie, le projet d'une installation “Flerov Laboratory of Nuclear Reactions” (Joint
Institute for Nuclear Research, Dubna, Moscou, Russie) est a I'étude. Le faisceau primaire sera
un faisceau d'ions allant du 12C & 1'238U accéléré par le cyclotron U-400-M jusqu'a une éner-
gie maximale de 100 A.MeV. Les atomes radioactifs seront ionisés par une source de type
R.C.E. puis réinjectés dans le cyclotron U-400 pour les accélérer dans la gamme d’énergie
0.5-25 AMeV.

En traversant I'Atlantique, on trouve quatre installations de type ISOL. Au Canada, se
situe le projet ISAC .“Isotope Separator / ACcelerator” (TRIUMF, Vancouver, Canada). De




Comment ? : Les imtallations de faisceann d'ions radisactifs dans le monde 27

méme que SIRa est le banc de tests de SPIRAL, des premiers essais des ensembles cible-sour-
ce ont été effectués depuis 1987 a TISOL “Test Isotope Separator On-Line”. ISAC est en bonne
voie de réalisation. Il utilisera le faisceau de protons de 500 MeV, 10 pA de TRIUMF dont l'in-
_ tensité sera portée a 100 pA dans le futur. Les sources seront a ionisation de surface et de type
R.C.E. pour les gaz. L'accélération est constituée de deux étages, un RFQ “Radio Frequency
Quadrupole” et un LINAC pour obtenir des ions accélérés entre 0.15 et 1.5 A.MeV.

A Oak Ridge, il existe déja des faisceaux d'ions radioactifs produits par la méthode ISOL
et accélérés : HRIBF “Holifield Radioactive Ion Beam Facility” (Oak Ridge National
Laboratory, Oak Ridge, Tennesse, U.S.A.). Cette machine utilise un faisceau primaire d'ions
légers ou protons de 60 MeV, 30nA. Les atomes radioactifs sont ionisés par une source a ioni-
sation de surface puis accélérés par un Tandem entre 0.14 - 15 A.MeV. Ce sont surtout des fais-
ceaux de noyaux riches en protons qui sont produits. HRIBF se transforme en HRIBFII par
une augmentation d'intensité et d'énergie du faisceau primaire de protons : 200 pA, 200 MeV.
La cible va étre de I'238U afin de fabriquer des noyaux riches en neutrons. Le post accélérateur
sera un LINAC pour obtenir des énergies autour de la barriére coulombienne.

Prés de Chicago, le projet du laboratoire d'Argonne (Argonne National Laboratory,
Chicago, Illinois, U.S.A.) est plus complexe puisqu'il utilisera la méthode ISOL (faisceau pri-
maire d'ions légers de 100A.MeV) et les fragments de la fission de 1238U induits par des neu-
trons rapides (chapittre VII). Le post accélérateur sera un RFQ associé a 2 LINAC
(0.5 -1 AMeV) et ATLAS “the Argonne Tandem Linear Accelerator System” (1 - 15 A.MeV).

En extréme Orient, le Japon est trés actif avec un banc d'essais a I'INS (Institute for
Nuclear Study, Tokyo, Japon) pour le projet E_ARENA du JHP “Japanese Hadron Project”.
Pour E_ARENA, le faisceau primaire sera un faisceau de protons de 3 GeV, 10 pA. Les sources
seront les mémes que ISOLDE c'est & dire source a ionisation de surface, a laser et & plasma.
Le post accélérateur sera constitué d'un RFQ et de trois LINAC pour atteindre I'énergie maxi-
male de 6.5 A MeV.

De nouveaux projets apparaissent continuement comme celui de Calcutta (Variable
Energy Cyclotron Centre, Calcutta, Inde).

On peut citer les installations du type fragmentation du projectile sur une cible mince
comme LISE3 (GANIL, France), SISSI (GANIL, France), FRS-ESR (GSI, Allemagne), A1200
(NSCL, U.S.A.), Notre Dame University-SMU (NDU, U.S.A.), Bevelac (LBL, U.S.A.), RIPS
(RARF, Japon), RIBRAS (IFUSP, Brésil), FMA(ATLAS, U.S.A.), Lanzhou(Chine) etc...

La figure 1.5 représente une grande partie des installations produisant des faisceaux
secondaires (la liste n'est pas exhaustive !).

Comme on peut le constater, les projets sont nombreux et SPIRAL devra toujours conti-
nuer & développer de nouveaux faisceaux pour étre compétitif. Au chapitre VII, nous mon-
trerons la volonté de toujours innover afin de fournir de nombreux faisceaux constitués des
éléments aussi exotiques que possible.

Toutes ces installations et leurs caractéristiques se trouvent décrites dans les “procee-
dings” des conférences internationales ou rapports portant sur les sujets suivants :




¢ Conférences RNB “International Conference On Radioactive Nuclear
Beams”

e EMIS-12 : Proceedings of the 12th International Conference on
Electromagnetic Isotope Separators and Techniques related to their
Applications, Sendai, Japan, 2-6 September 1991

e EMIS-13 : Proceedings of the 13th International Conference on
Electromagnetic Isotope Separators and Techniques related to their
Applications, Bad Durkheim, Germany, 23-27 September 1996

e Cyclotrons and their Applications 13 : Proceedings of the 13th
International Conference on Cyclotrons and their Applications,
Vancouver, Canada, July, 1992

* Cyclotrons and their Applications 14 : Proceedings of the 14th
International Conference on Cyclotrons and their Applications, Cape
Town, South Africa, July, 1995

¢ ISL (White Paper) : Scientific Opportunities with an Advanced ISOL
Facility, November 1997

¢ NuPPEC : [NUP-97]

1.3 LE PROJET SPIRAL

Le projet SPIRAL est une installation pour fournir des faisceaux d'ions radioactifs utili-
sables par toute la communauté scientifique mondiale. Elle est de type ISOL “Ion Separator
On-Line”. Dans un premier temps, seuls des faisceaux composés d'éléments gazeux seront
délivrés en attendant les résultats des recherches actuelles visant a développer de nouveaux
ensembles cible-source destinés a d'autres faisceaux de type condensables. Les physiciens
peuvent a chaque  instant, en  consultant l'adresse  internet
http:/ /ganinfo.in2p3.fr/spiral /rib/spiral_user.html, connaitre les parametres des faisceaux
de SPIRAL. Cette tache a été réalisée par O. Tengblad en collaboration avec le groupe SPIRAL.
Les premiers faisceaux seront des gaz : 68He, 24Ne, 3435Ar. Ils devraient étre délivrés au pre-
mier semestre 1999. Nous allons successivement décrire 1'accélérateur GANIL, les différents
modes de production d’ions radioactifs au GANIL et le projet SPIRAL.

I.3.1 L'ACCELERATEUR GANIL

Le GANIL “Grand Accélérateur National d'Tons Lourds” est un accélérateur de parti-
cules commun au CNRS /IN2P3 et CEA/DSM (figure 1.6). Juridiquement, il forme un GIE
(Groupement d'Intérét Economique). Il est implanté 8 CAEN depuis le début des années 80.
Caen, grace aux multiples laboratoires (LPC, CIRIL, LPSA, LERMAT, CRISMAT etc...) créés
autour de cet accélérateur, est devenu au cours des années un poéle scientifique dynamique et
de renommeée internationale. Le GANIL est un laboratoire d'accueil c'est a dire que les fais-
ceaux produits sont utilisés par les chercheurs de la communauté scientifique internationale.
Son domaine privilégié est la Physique Nucléaire mais il s'est ouvert au fil des années a la
Physique du solide (CIRIL), Physique atomique (LPSA) comme aux industriels (MATRA,
CNET etc...)

La spécificité du GANIL [FER-81] est de fournir des faisceaux d'ions qui vont du 12C a
12350 (dans le futur & partir du deuton 2H). Il permet de les accélérer selon leur masse & une
énergie maximale de 24 A.MeV a 95 A.MeV avec une intensité de 6.10° 4 2.1012 pps (particules
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Figure 1.6 : Schéma de 'accélérateur GANIL et des aires expérimentales

par seconde). La puissance du faisceau est limitée pour le moment a 400 W. On peut décom-
poser l'accélérateur en trois grandes parties : la partie injection, la partie accélération propre-
ment dite puis la purification. L'injection est composée de deux plateformes de 20 kV et
100 kV o se situent les sources d'ions de type R.C.E. et plus particuliérement des sources
ECR4 [SOR-94]. Le faisceau, peu énergétique, est alors injecté au centre d'un cyclotron com-
pact appelé CO afin de donner au faisceau une énergie suffisante : 0.3 (U24+) - 1 (Ne®*) A MeV,
une émittance et une dispersion en énergie (0.5% - 1.5%) adéquate pour son injection dans le
cyclotron accélérateur CSS1 “Cyclotron & Secteurs Séparés 1”. C'est le premier des deux cyclo-
trons accélérateurs dont 1'énergie du faisceau extrait varie entre 4 (U24+) et 15 (Neb+) A.MeV.
A ce stade, le faisceau peut étre délivré dans une aire expérimentale afin que les physiciens




Chapitre J : Les faisceann d'iond radicactift : ponrguoi et comment ? 30

du solide puissent mener 2 bien leurs expériences. Les deux CSS sont séparés par une feuille
dite “éplucheur” permettant de mettre & nu les ions s'ils sont 1égers ou d'enlever le maximum
d'électrons possibles pour les plus lourds (goU58+). Ainsi, aprés injection dans CSS2, le fais-

ceau atteint 1' énergie maximale soit 25 (U%8+) - 95 (Nel0+) A MeV. Le faisceau est formé de
paquets d'ions ot il est nécessaire de limiter I'extension spatiale c'est & dire limiter les écarts
relatifs en vitesse des ions les uns par rapports aux autres pour obtenir un minimum de dis-
persion en énergie (AW/W) aprés les cylotrons. C'est le r6le du regroupeur placé entre les
cyclotrons CO et CSS1. La derniére étape consiste a éliminer les impuretés du faisceau en
l'analysant dans un spectrométre de masse performant : ' ALPHA de résolution R = 900, une
acceptance en émittance horizontale et verticale de 20 n.mm.mrad et en énergie de 1%.
Ensuite le faisceau, ainsi purifié, est envoyé dans les aires expérimentales.

Le projet THI “Trés Haute Intensité” [BAR-95 a] est actuellement en cours afin d'aug-

menter l'intensité des faisceaux de 1 1012 & 2 1013 pps (pour des ions légers) soit une puissan-
ce maximale de 6 kW. Ceci permettra d'avoir 1.75 pAp ou 1 1013 pps d'30Ar18+, Cette aug-
mentation d’intensité a impliqué une modification des cyclotrons injecteurs CO [RIC-90] pour
accroitre leurs performances (opération OAI) et l'installation d'un regroupeur entre CSS1 et
CSS2. Récemment, un faisceau d'36Ar18+ de puissance 2kW a été accéléré pendant plusieurs
heures [BAR-98]. De méme, des améliorations apportées a I'ensemble de l'accélérateur (nou-
veaux faisceaux, systéme de controle, diagnostiques etc...) permettent d'adapter la machine 2
la création de faisceaux d'ions radioactifs en la rendant plus performante [LOY-95].

1.3.2 PRODUCTION D'UN FAISCEAU D'IONS RADIOACTIFS OU SECONDAIRE

- Au GANIL, I'installation des aires expérimentales LISE [ANN-87, 92], SPEG [MIT-89] et
l'installation du nouvel équipement SISSI [JOU-91] ont vu le jour pour produire des faisceaux
d'ions radioactifs ou faisceaux secondaires afin d'élargir la recherche fondamentale & 1'étude
des noyaux exotiques. Deux méthodes sont utilisées : la premiére est la fragmentation du pro-
jectile [MIT-93] sur une cible mince. La diversité des ions stables accélérés par GANIL, asso-
ciée & un choix judicieux de la cible de production, permet de couvrir une large gamme de
noyaux. Leur masse est en général inférieure & la masse du projectile. Le temps de transport
des ions radioactifs dans les spectrométres étant trés rapide (= ps), on peut observer des ions
radioactifs a trés courtes périodes (< ms) avec une faible perte par décroissance radioactive.
Leur sortie est indépendante de la nature chimique de l'ion et de celle de la cible. L'énergie
des ions est trés proche de celle du faisceau incident. Le faisceau secondaire ainsi créé est pol-
lué c'est a dire qu'il contient les noyaux d'intérét mélangés aux ions du faisceau primaire qui
n'ont pas réagi et aux autres noyaux créés mais que I'on ne veut pas étudier. Il faut donc puri-
fier le faisceau (dip6le d'analyse, filtre de Wien, spectrométre de masse, dégradeur achroma-
tique) pour éliminer tous ces noyaux indésirables. De plus l'épaisseur de la cible et la taille du
faisceau GANIL augmentent la dispersion en énergie et I'émittance du faisceau secondaire.

L'équipement SISSI a été congu pour augmenter l'intensité des faisceaux secondaires.
L'utilisation de deux solénoides supraconducteurs permet de concentrer le faisceau GANIL
en une tache de = 0.2 mm sur la cible et de recueillir les produits de fragmentation dans un
grand angle solide. Le faisceau secondaire ainsi obtenu a une émittance de 16 t.mm.mrad. Le
projet SPIRAL associé a THI utilisera la seconde méthode de production : ISOL. Ceci permet-
tra de délivrer des faisceaux d’ions radioactifs intenses. possédant de bonnes qualités
optiques. ' '
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La méthode ISOL consiste a bombarder une cible épaisse par un faisceau d'ions (protons,
deutons, ions lourds), les atomes radioactifs ainsi créés sont stoppés dans la cible. Cette der-
niére doit étre chauffée entre 1800-2300 K pour les faire migrer hors de celle-ci . Un tube relie
la cible a la source (mono ou multichargée [VAN-92 a]) qui permet d’ioniser les atomes. Un
élément d'analyse, le plus simple étant un dipdle magnétique, permet de séparer les diffé-
rentes espéces d'ions pour sélectionner celui que l'on veut accélérer. Comme I'énergie est
faible (< 1MeV), il est souvent nécessaire d'avoir un post-accélérateur. Cette méthode a l'avan-
tage de donner un taux de production plus fort. Le faisceau secondaire étant indépendant du
faisceau primaire, il est trés bien défini optiquement avec des émittances faibles
apres accélération (< 10 n.mm.mrad). De méme, la dispersion en énergie du faisceau secon-
daire est faible. Par contre, le choix des cibles est crucial : la réactivité chimique des éléments
produits par rapport & ceux de la cible n'est pas négligeable. La température de la cible ou de
’ensemble cible-source peut étre un parameétre de sélection par rapport aux atomes radioac-
tifs que nous souhaitons produire. En effet, selon la valeur de cette température et le type des
atomes radioactifs, ils peuvent étre piégés ou au contraire déssorbés de la cible et des parois
de l’ensemble cible-source. De nombreux accélérateurs ont fait le choix de cette méthode pour
fabriquer des faisceaux d'ions radioactifs dont le projet SPIRAL.

Le GANIL possédera alors, avec SPIRAL et SISSI, deux machines de production de fais-
ceaux d’ions radioactifs accélérés couvrant la gamme 1.7 A.MeV a 95 A.MeV. Rappelons
cependant que toute cette gamme d’énergie n’est pas disponible quelque soit I'ion si l'on sou-
haite des intensités suffisamment importantes. SPIRAL est destiné a produire des faisceaux
secondaires de faibles énergies (1.7 A.MeV a 25 A.MeV) et SISSI des faisceaux secondaires de
hautes énergies (> 25 A.MeV). Le choix de la limite, 25 A.MeV, a été dicté par le fait qu'elle
délimite, selon !'efficacité de production des noyaux radioactifs, la zone basse énergie utili-

sant la méthode ISOL et la zone haute énergie ot1 la fragmentation du projectile est dominante
[MIT-93].

1.3.3 LEs ELEMENTS DE SPIRAL

SPIRAL [JOU-93, SPI-94, LIE-95, GUE-96, LAU-97 a, VIL-97 a] est composé de cinq par-
ties que nous allons briévement décrire : la ligne HE “Haute énergie”, I'ensemble cible-sour-
ce de production, la ligne TBE "Trés Basse Energie”, le cyclotron CIME “Cyclotron pour lons
de Moyenne Energie” et la ligne ME “Moyenne Energie” (figure 1.7).

La ligne HE transporte le faisceau primaire GANIL issu directement de CSS2 a la case-
mate placée au niveau inférieur.

L'ensemble de production est situé dans la casemate 1; la casemate 2 ne sera équipée
qu'ultérieurement. Il est composé d'une cible épaisse en carbone arrétant totalement le fais-
ceau primaire délivré par le GANIL. Un tube transfert relie la cible a une source d'ions mul-
tichargés. Cette source est de type R.C.E.. Une double lentille einzel permet de contréler la
divergence du faisceau extrait de la source. Nous n'irons pas plus en avant dans cette des-
cription puisque ce sujet fait I'objet de cette theése et sera largement discuté dans les chapitres
qui suivent.

La ligne TBE va effectuer un premier tri du faisceau et l'adapter optiquement pour l'in-
jection dans le cyclotron CIME. C'est la partie allant des lentilles einzel jusqu'au point image
du dipdle qui assure 1'analyse du faisceau grace & un aimant & double focalisation (la résolu-
tion étant de Am/m = 4 10-3). Un jeu de fentes verticales et horizontales placées au point objet
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de ce dipble limite 'émittance transverse a 80 T.mm.mrad. Le reste de la ligne permet d'adap-
ter le faisceau dans l'espace des phases a six dimensions pour l'injection dans le cyclotron qui
suit. De récents essais pour déterminer les paramétres de la ligne ont montré une transmis-
sion proche de 100%. Une déviation permet d’aiguiller les ions radioactifs vers une station
d'identification [LAU-97 b, KAN-98]. Elle aura pour tache d'identifier les ions produits, de les
quantifier et de déterminer les polluants qui sont amenés par le faisceau. Elle s'inspire entie-
rement de celle qui a été développée et qui est actuellement utilisée sur le banc de tests SIRa
(chapitre 1.4).

Le cyclotron CIME (figure 1.8) est le post-accélérateur de SPIRAL [BOY-97]. La figure 1.9
représente 1'énergie du faisceau en fonction du Q/M. Son champ magnétique moyen varie
entre 0.75 et 1.56 T. Il y a deux cavités accélératrices, soit quatre accélérations par tour. La fré-
quence de rotation des particules se situe entre 1.92 et 7.25 MHz. Le choix s'est porté sur un
cylotron isochrone compact car :

e C'est un excellent séparateur pour purifier le faisceau permettant d'ef-
fectuer des mesures de masse [AUG-89,94], on peut ainsi atteindre une
résolution de Am/m = 2-3 104

e il est adapté & de forts Q/M, de 0.1 4 0.4 ce qui permet d'accélérer des
ions légers tels que 13N3+ 4 25 A.MeV

* les caractéristiques optiques sont trés bonnes avec des émittances
faibles (=10 n.mm.mrad) et une faible dispersion en énergie AW /W = %o
* son cofit raisonnable et sa faible dimension spatiale sont compatibles
avec l'infrastructure et le budget du projet

e le personnel du GANIL, de part la construction et l'utilisation de quatre
cylotrons isochrones, posséde une solide expérience dans ce domaine

Secteur Injection centrale

Cavité accélératrice

— 175

Figure 1.8 : Le cyclotron CIME
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Figure 1.9 : Diagramme de fonctionnement du cyclotron CIME

L'injection est réalisée par un inflecteur électrostatique qui permet une injection centrale
du faisceau. Le mouvement axial vertical est ainsi transformé en orbital horizontal.
L'extraction est formée d'un déflecteur électrostatique et de deux canaux magnétostatiques de
focalisation.

L'accélération d'un faisceau de trés faible intensité (< 10? pps) nécessite des réglages spé-
ciaux ainsi que le développement de diagnostiques spécifiques [LAU-95]. Dans sa theése,
L. Boy a développé plusieurs méthodes permettant de régler et stabiliser CIME.

La ligne ME assure le transport du faisceau accéléré extrait de CIME jusqu'aux aires
expérimentales via le spectrometre ALPHA.

1.4 LE BANC DE TESTS SIRA

SIRa (Séparateur d'Tons Radioactifs) [ANN-93, BRI-92] est un séparateur implanté dans
la salle D2 des aires expérimentales (figure 1.10). Ce séparateur a principalement pour but de
qualifier des ensembles cible-source dédiés a la production d'ions radioactifs. Une collabora-
tion portant le méme nom est née : la collaboration SIRa qui a permis sa construction et son
exploitation. Cette collaboration regroupe neuf laboratoires situés dans quatre pays : GANIL
(Caen, France), IPN (Orsay, France), LPC-ISMRa (Caen, France), CSNSM (Orsay, France),
CENBG (Gradignan, France), IFUSP (Sdo Paulo, Brésil), DAM BIII (Bruyéres Le Chatel,
France), IEM, CSIC (Madrid, Espagne), LNS (Catane, Italie). Ce séparateur a pour but :
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Figure .10 : Schéma du séparateur SIRa
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* des tests de cibles

* des mesures qualitatives et quantitavives de la production d'ions
radioactifs

¢ des mesures des parametres de la diffusion

* des mesures de la distribution des neutrons par activation [CLA-95]

* des expériences trés basse énergie pour la Physique Nucléaire et du
Solide : une expérience a été réalisée utilisant un faisceau de 77Kr afin
d'étudier les défauts induits dans un solide

SIRa se décompose en quatre parties distinctes : la ligne haute énergie, la casemate de
production, la ligne basse énergie [BRU-98] et le point de détection [LEC-97 a].

La ligne haute énergie transporte le faisceau de 1'aréte de poisson jusqu’a la cible de pro-
duction. Ses diagnostiques permettent de contréler la direction et la taille (4 - 15 mm) sou-
haitées du faisceau primaire. Elle comporte :

e un TI (Transformateur d'Intensité) pour mesurer le nombre de parti-
cules du faisceau primaire

¢ deux doublets de quadrup6le focalisant le faisceau horizontalement et
verticalement

* deux déviateurs magnétiques (horizontal et vertical)

* le profileur Pr22 situé immédiatement apres les déviateurs

e une boite diagnostique ot 1'on trouve le profileur Pr23, la cage de fara-
day Cf23 et soit une jonction Silicium, soit un plastique scintillant pour
comptabiliser les particules secondaires issues de SISSI (chapitre IV)

Pour répartir la puissance du faisceau primaire sur la cible, une rotation lui est imposée.
Cette rotation est appliquée au moyen d’un champ tournant. La fréquence de rotation a fait
I'objet d"une étude (chapitre V.2.1).

L'ensemble cible-source et le solénoide sont enfermés dans une casemate en aluminium.
C’est une protection contre la haute tension appliquée a la source pour extraire les ions, elle
fait office de cage de faraday. De plus, elle oblige les personnes a se tenir a plus de 1 m pour
se protéger des rayonnements consécutifs a une expérience (= 1 rad/h a 10 cm de la cible pour
400 W). Elle permet de confiner l'air irradié lors des expériences avec le faisceau primaire. Un
systéme réfrigérant maintient une température homogene a l'intérieur. Un systéme de venti-
lation nucléaire permet de filtrer les produits résultant de l'irradiation de l'air lors d'une expé-
rience et de maintenir la casemate sous dépression. Une lentille einzel est placée juste a l'ex-
traction récupérant ainsi une partie de la divergence du faisceau. Le solénoide focalise le fais-
ceau issu de la lentille dans les deux plans verticaux et horizontaux tout en le rendant le plus
paralléle possible. L'enveloppe du faisceau subie alors une rotation pendant sa traversée. Le
solénoide est mobile pour s'adapter aux différentes géométries des systémes cible-source.

La ligne pré-dipole ou ligne magnétique adapte le faisceau trés basse énergie (I'énergie
est QVgource (€V), par exemple 160 keV pour 40Ar8+ extrait 2 20 kV) au niveau du dipdle
d'analyse. Elle est constituée par :

e un triplet de quadrupéles permettant une bonne adaptation a l'entrée
du dipdle d’analyse '
e une boite diagnostique située au point objet du dipdle. Elle comporte
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deux jeux de fentes (horizontale et verticale) et deux profileurs (horizon-
tal et vertical) ainsi que la Cf31. En ce point, l'enveloppe de faisceau est
de +2 mm en horizontal et +10 mm en vertical pour une optique standard
[BRU-98].

e un sextupdle (placé juste avant le dip6le). corrige les effets de second
ordre induit par le dip6le d’analyse

L'élément d'analyse est un dip6le magnétique dont I'angle de déviation est de 90° avec
une inclinaison des faces avant et arriere de 27°. La largeur de l'entrefer est de 70 mm. Son
champ maximum vaut 0.353 T ce qui permet d'obtenir un (Bp),x = 0.141 T.m. La résolution

de ce dipdle est défini comme suit:
Cy
4Ax

R= (L1)

Cq est le coefficient de dispersion transversal (en m) et Ax I'enveloppe du faisceau (en m).
Dans notre cas C4 est égal a 4p.

Enve.loppe du Accepta.nce Ac?eptance en Résolution
faisceau angulaire émittance
(mm) (mrad) (r.mm.mrad)
B e ————e————
+2 50 100 200
*3 50 150 1333

Tableau I-1 : Caractéristiques de la ligne SIRa

La ligne post dip6le ou ligne électrostatique améne le faisceau analysé jusqu'au point de
détection. Cette ligne passe & travers un mur en béton de 4 m afin de séparer la détection de
la production car le bruit de fond généré dans la salle perturbe les mesures de radioactivité.
Cette ligne posséde :

e une boite diagnostique au point image du dipdle ot se situent deux
profileurs (horizontal et vertical), la Cf 41, un jeu de fentes horizontales,
un fil grace auquel on peut visualiser le faisceau secondaire de trés faible
intensité et un déviateur électrostatique (+ 2 kV) pour pulser le faisceau
au niveau du dérouleur. Il est aussi appelé hacheur.

e un doublet électrostatique dans la salle

e un triplet électrostatique derriére le mur en béton

Le choix d'une ligne électrostatique est di a l'insensibilité de la ligne & la valeur du Q/M
du faisceau transporté. La déviation d'un ion traversant un champ électrostatique est de la
forme :

El
2V,

source .

tan6 = (I.2)




¢ E : valeur du champ électrostatique (V/
¢ ]1: longueur du parcours ot1 l'ion va subir une variation de son impul-
sion Ap
® Voource * tension d'extraction des ions de la source R.C.E.

m)

Les cing éléments (doublet et triplet électrostatique) permettent le transport du faisceau ana-
lysé jusqu'au point de détection en le rendant achromatique. Chaque élément est associé a un

parametre du faisceau:

* 2 parameétres pour l'émittance horizontale

* 2 parametres pour I'émittance verticale
* 1 parametres pour l'achromatisme

La taille du faisceau est alors de + 2 mm en horizontal et + 10 mm en vertical. La figure 1.11
montre 1'évolution de l'enveloppe du faisceau horizontalement et verticalement pour une

optique standard sur le séparateur SIRa.
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Figure 1.11 : Optique standard du séparateur SIRa

Le point de détection est constitué de la Cf 42, d'une bande de mylar aluminisée de

12 mm de largeur pour l'implantation des ions radioactifs a
détecteurs nucléaires : "

insi que de plusieurs types de
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e deux cristaux de Germanium pour détecter les y d'énergie comprise
entre 40 keV< E < 3.5 MeV

* un plastique scintillant pour les ™
* un télescope AE, E constitué de deux diodes silicium pour la détection
de particules chargées

Cette installation nous permet, selon les noyaux produits et étudiés par le séparateur, de
toujours avoir un détecteur adéquat pour son identification et sa quantification. La these de
N. Lecesne [LEC-97 a] est une bonne référence des différents modes de fonctionnement de
l'ensemble de la détection de SIRa. L'électronique d’acquisition est détaillée dans ’annexe A.

Si les lignes de faisceaux et la détection sont figées, 'ensemble cible-source est sans cesse
en évolution. Dans le chapitre suivant, nous allons décrire les processus fondamentaux qu'il
est indispensable de bien connaitre pour réaliser et optimiser ces ensembles cible-source.
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I1.1 LES MODES DE PRODUCTION DANS LA CIBLE

Pour fabriquer des atomes radioactifs, il faut bombarder une cible contenant des atomes
fixes par un faisceau d'ions énergétiques que nous nommons projectiles. Le taux de produc-
tion est alors proportionnel a la section efficace de production de I'atome radioactif considé-
ré, au nombre de particules incidentes et a la densité superficielle de matiére dans la cible.
Mathématiquement, nous obtenons :

2 atomes
Tproduction (pps) = q)projectile (Pps)cproduction(cm )Nciple (—(-:-r.nT) (IL1)

L'énergie ainsi que la nature du projectile et de la cible déterminent les processus domi-
nants lors de la production. Nous pouvons citer cinq grands types de réactions nucléaires
intervenant dans la production d'atomes radioactifs :

* les réactions de transfert

* la fusion-évaporation

¢ la spallation de la cible

* la fission

e la fragmentation du projectile

Dans le cas du GANIL qui accélére des ions lourds dans une gamme d'énergie allant de 25 a
100 A.MeYV, la fragmentation du projectile est le processus dominant et couramment utilisé.

Pour produire des noyaux ayant des masses < 100 u.m.a., il faut se rappeler que, gros-
sierement, seul quelques pourcents des noyaux du faisceau réagissent avec ceux de la cible.
Afin de maximiser le taux de production dans la cible, il faut que chaque terme de 1'équation
I1.1 soit maximal et plus particulierement le produit 6, roductionNcible- Le flux incident de par-

ticules (¢projectile) €St une caractéristique déterminée par l'accélérateur (1 1012 pps et bientdt
2 1013 pps pour les projectiles de masse < 40 u.m.a. au GANIL). Pour des masses élevées
(noyau projectile, A > 100 u.m.a.), l'intensité et surtout 1'énergie du faisceau accéléré dimi-
nuent drastiquement. Le faisceau d"238U en est un exemple avec une intensité de 10° pps pour
24 AMeV. Dans la discussion qui va suivre, nous allons nous concentrer sur le produit
OproductionNcible‘

Concernant le processus de fragmentation du projectile, la section efficace de production
d'un atome de masse A et de numéro atomique Z comporte trois termes selon le modéle EPAX
développé par K. Siimmerer [SUM-90]. Le premier terme correspond a la géométrie dépen-
dant de la dimension totale du systéme en collision. Il se traduit en terme de section efficace
de réaction totale G g,on- Le second terme est la distribution en masse des atomes formés

F(A) et le troisiéme celle en Z : G(Z). Ceci nous améne a :

Gproduction(Al Z) = cyRxéaction]-:(‘A)G'(Z) (HZ)
En premiére approximation, nous pouvons remplacer Gyg,ction Par la section efficace géomé-

trique totale qui s’exprime a l'aide du carré de la somme des rayons des noyaux cible et pro-
jectile, soit :
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2
ORéaction (Rprojectile + Rcible) (H3)

Le rayon moyen d’un noyau a comme expression R = RyAl/3 avec une valeur pour Ry prati-
quement constante et valant environ 1.4 Fm (1015 m). Il s’ensuit que :

1 1
3 3 )2
ORreaction ™ (Aprojectile + Apre) (IL4)

Dans la gamme des noyaux légers riches en protons que nous souhaitons produire, nous
pouvons admettre que Z= A / 2 soit :

1 1
3 3 32
OReaction (Zgrojectile + Zgible) (HS)
Concernant le dernier terme de 'équation IL1 : Ny il est en fait proportionnel au par-
cours du projectile dans la cible. En utilisant la formule de Bethe [BET-53] et en prenant en

premiére approximation que la perte d'énergie par unité de distance est proportionnelle au
rapport Z jple/ Eprojectiles NOUS Obtenons :

B apy L. B

Ncible e J.(—_”) dE < —Pojecte (H6)
0 dx Zcible

Finalement, nous trouvons I'expression suivante du taux de production :

1)\2 2

Z . ... =V Es . .
projectile projectile
Tproductiou e q)projectile 1 +( 7 )3 1 (H7)
cible Zg
cible

Etant donné un couple projectile-cible, le taux de production sera d'autant plus impor-
tant que le rapport Z,;ojectile /Z e Sera grand ce qui implique un faible Z },) pour le maté-

riau composant la cible. La figure IL1 montre l'intérét d'utiliser une cible & faible Z. Nous
constatons que théoriquement le gain du taux de production est d'un facteur 12 6 selon le Z
de la cible choisie lorsqu’on utilise une cible a faible Z (6) comme le carbone. Par ailleurs, ce
gain varie peu avec le Z du projectile. Cette méthode de production est adaptée pour les
noyaux de masse légére et intermédiaire ( A < 100 u.m.a.). Pour les masses plus élevées, il fau-
dra se tourner vers d'autres méthodes de production telle que la fission comme nous le ver-
rons au chapitre VIL

Apreés sa création, I'atome radioactif doit sortir de la cible. Le processus qui lui permet
de s’en échapper se nomme la diffusion.
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Figure I1.1 : Le graphe représente, pour trois projectiles (Z = 10, 18 et 36) le gain du taux de

production par I'utilisation d'une cible i faible Z. Les ordonnées correspondent alors au rap-

port du taux de production pour une cible de carbone divisé par le taux de production d'une
cible composée de I'élément Z.

I1.2 LA DIFFUSION

La diffusion dans un matériau cristallin [GUI-94, GER-76] est un phénoméne physique
aléatoire oi1 les défauts du matériau sont les vecteurs des atomes qui diffusent. Les principaux
mécanismes de diffusion sont au nombre de trois :

e diffusion interstitielle : I'atome va occuper successivement les inter-
stices de la maille cristalline. Il est nécessaire que son rayon soit suffi-
samment petit pour qu'il puisse s'insérer sans déformer la maille.

e diffusion lacunaire : l'atome va “sauter” de sa position d'équilibre dans
la lacune qui dépend de la distance a laquelle se trouve la lacune et de
'énergie de 'atome. C'est pour cela que la diffusion se fera préférentiel-
lement avec des lacunes au voisinage immédiat de 'atome. Un cas parti-
culier est l'échange direct entre un atome de la maille cristalline et un
atome qui diffuse.

e diffusion multilacune : ce mécanisme nécessite le mouvement simulta-
né de plusieurs atomes de la maille entrainant avec eux l'atome qui dif-
fuse. Mais ce mécanisme n'a pas réellement été mis en évidence expéri-
mentalement.

Nous nous proposons de calculer analytiquement [BER-98 a, MAU-98] le taux de parti-
cules diffusées hors de notre cible en fonction du temps. Nous nous plagons dans le cadre
d'une cible formée de grains de rayon p. Nous utiliserons le terme q(r,t) qui représente le taux
de production d'atomes radioactifs créés dans chaque grain ou implantés dans la cible. La




La diffusion 45

cible est & la température T dont la distribution est supposée homogene. La fonction C(rt)
donne la concentration de 1'élément radioactif en un point r et & un temps t.

Deux lois énoncées par Fick [FIC-1885] gouvernent la diffusion et relient la concentration
d'une espéce avec l'espace et le temps :

18T€ Joi de Fick : En régime permanent, le flux d'atomes J par unité de temps parcourant une
distance X est proportionnel au gradient de la concentration de cet élément a travers le volu-
me considéré :

J=-D.Grad(C) (IL.8)

Le coefficient D est appelé coefficient de diffusion et le signe “-” signifie que les atomes se
déplacent dans le sens inverse du gradient. Le coefficient D dépend de la température et de
E, énergie d'activation du phénomeéne. Cette énergie est reliée a I'enthalpie AG (composée de
plusieurs termes) associée au mécanisme de diffusion. Nous pouvons interpréter 1'énergie
d’activation comme une barriére & franchir pour I'atome qui va diffuser. Cette barriére sem-
blera d'autant plus faible que T est grand.

D= Doe(%] (IL9)

D et Dy s'expriment en m2.s7L. Dy, appelé facteur de fréquence, est le produit d'une distance
au carré représentant une caractéristique de la maille cristalline et de la fréquence a laquelle
vibre l'atome qui diffuse. Les deux paramétres E, et Dy sont les coefficients d'Arrhenius de la
diffusion.

2€Me€ ]oj de Fick : En régime transitoire, la variation temporelle de la concentration est pro-
portionnelle  la variation du flux d'atomes a travers le volume considéré en l'absence de
terme source. C'est une loi qui exprime la conservation des atomes :

%% — ~div(]) = div(D.Grad(C)) (IL10)

11.2.1 L'EQUATION AUX DERIVEES PARTIELLES

Nous allons utiliser la deuxieéme loi de Fick en lui associant le terme de création d'atomes
radioactifs q(z,t) et le terme -AC correspondant a la perte de ces atomes par décroissance radio-
active :

%f—--—div(D. grad(C))+AC=q (IL.11)

* A =1n(2)/Ty /5 ol Ty /; est le temps de demi-vie de l'atome radioactif

Notre objectif est de résoudre cette équation aux dérivées partielles en déterminant C(r,t)
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puis d’en déduire le flux d'atomes radioactifs  la surface totale du grain a 'aide de la 167€ Joi
de Fick. Nous supposerons que les atomes radioactifs sont émis dans la direction normale &
la surface. Nous nous proposons également de déterminer le régime transitoire qui sera ufi-
lisé expérimentalement pour la déduction des coefficients d’ Arrhenius & partir d"une nouvel-
le méthode exposée au chapitre IV.

Le probléme général pour la résolution de 'équation I.11 se pose sous la forme du sys-
téme d’équations suivantes :

%(t; - div(D.Grad(u))+AC=q dans Qx[0,T[

C=0 sur 9Qx[0,T[ (I1.12)
C(X,00=Cy(X) dans Q

Dans le cas général, il est souvent impossible de résoudre analytiquement ce probléme. Seul
des méthodes numériques comme celles utilisant les éléments finis peuvent étre utilisées.
Comme nous nous restreignons au cas oi1 Q, représentant le domaine spatial, est une spheére
de rayon p, D et A sont des constantes, et les fonctions C et g sont & symétrie sphérique, nous

obtenons le systéme d’équations suivantes que nous pouvons résoudre analytiquement :

Far or
Clp,t)=0 (I1.13)
C(r,0)=Cy(r)

%€ _pl i(rz B—C)mc —q(zt)

A

En introduisant le changement de variables suivant :

{V(r,t) = 1C(r, t)eM
(IL.14)

f(r,t) = rq(r, t)e™

Le systéme d'équations II.15 correspond alors au probléme mixte de Cauchy-Dirichlet :

ov_ v _
ot or?
v(0,t)=v(p,t)=0 (Condition de Dirichlet) (II.15)

v(r,0)=1Cy(r)=vy(r) (Condition de Cauchy)

.

Nous allons utiliser la méthode de Fourier appliquée a la résolution du probleme mixte
de Cauchy-Dirichlet [DAU-85]. Cette méthode permet de découpler la partie temporelle de la
partie spatiale de 1’équation II.15.




La difjusion * 47

Nous pouvons alors introduire dans L2(Q) une base de fonctions propres de l'opérateur
11.16 sur ]0,p{ avec annulationen Oetp:

aZ
D] (1L.16)
or?

Pour déterminer les éléments propres, il faut résoudre :
d*w,
a? MWy
1w (0)=0 (IL.17)
wi(p)=0

-D

.

Ce qui donne comme solution les fonctions spatiales suivantes :

kr
wk(r> \f (—r—) (IL18)
keN*
P,
n’D
Ho=—5— (IL.19)
p
(M = llokz

Ot g est équivalent & l'inverse d'un temps. Cette quantité représente le temps caractéristique
mis par l'atome pour sortir du grain. La normalisation des fonctions wy(r) est obtenue en cal-
culant l'intégrale suivante :

joleildr =1 (IL.20)

Comme les {w}} forment une base orthogonale dans LZ(Q), nous pouvons décomposer les
fonctions v(rt), f(rt) et vp(r) sur cette base. Chaque fonction est la somme de k =1 a l'infini
du produit de wi(r) par une fonction temporelle :

vz, )= ) Vi(t)wi(r) (I.21)
k=1

Vo) =D Vowi(r) (I.22)
k=1

f(r,t) = Y TiOwi(r) (I.23)

L k=1
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Les fonctions vy (t) et yj(t) sont alors déterminées par :
r r=p
Vi) = (v ), wi )= [z, twy ()dr (IL.24)
r=0
r=p

V() = (f(r,t), w, (1)) = J-f(r,t)wk(r)dr (IL.25)

L r=0

En reportant dans 1'équation II.15 ces expressions et en utilisant les résultats de 1’équation
I1.17, nous obtenons la famille d'équations différentielles du premier ordre :

dv
| qf- + Vi = Y (I1.26)

Utilisant la condition initiale vq(r), la solution générale vi(t) s’écrit :

s=t
Vi (8) = Vo (Dt + j e M5y (5)ds (I.27)
s=0

Maintenant que nous avons la fonction v(z,t), nous pouvons remonter & la fonction C(r;t) :

At = s=t
C(r,t)= l(zﬁe‘M == v (e + | e =5y, (s)ds (wy (1) I1.28
. . 0k (11.28)

k=1 s=0

ot les fonctions vy (S) et vy ont pour expression :

r=p
vi(8) = (£, w,) = Jre}‘sq(r,s)wk(r)dr (I1.29)
{ r=0r=p
Vo) = (v, i) = [xCo@)wi(x)dr (IL30)
r=0

Or nous nous plagons dans le cas ol initialement il n'y a pas d'atome radioactif dans le grain
c'est a dire C(r) = 0. La production q(r,t) au cours du temps est homogene et constante dans

tout le volume Q ce qui nous ameéne a une solution simplifiée de C(rt), car vg = 0:

sin(X)
_ o (DD p ()t
C(r,t)—2q; T (1-e ) (IL31)

p
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L'originalité de ce calcul réside dans I'équation II.31 car cette fonction donne la concentration
d'atomes radioactifs en un point r et au temps t. Nous voulons juste le flux de particules a la
surface totale du grain en fonction du temps. Nous allons utiliser la premiére loi de Fick. Soit
Q le nombre total d'ions radioactifs créés dans le grain (en fait, ce terme n’intégre pas les
atomes radioactifs créés dans les grains voisins et qui auraient diffusés vers le grain étudié) :

4
Q= qgnp3 (I1.32)

Le flux recherché a comme expression :
aC(p,t) 2 _ 6Q (1, #2)t
Ty = —D—=tL4mp 2 —e II.
dif o o 7&( ) (I1.33)

Un calcul similaire pourrait étre réalisé pour d'autres géométries telle qu'une feuille ou des
fibres. Nous pouvons retrouver 1'équation I1.33 a partir des fonctions f(t) se trouvant dans la
référence de J. Cranck et reprises sous différents noms par L.C. Carraz [CAR-78],
Fujioka [FUJ-81] et R. Kirchner [KIR-92]. Il faut alors intégrer la fonction f(t)eM dont £(t) est la
fraction restante de la radioactivité dans la cible entre 0 et t, tout en tenant compte de 1'égali-
té suivante :

o0

L _T
Zk == (IL34)

k=1

Le résultat est identique a la valeur de Q prés car nous calculons un flux de particules tandis
que les différents auteurs cités ci-dessus calculent 'efficacité de diffusion. Pour obtenir leurs
équations, les différents auteurs sont obligés de procéder en deux temps en faisant intervenir
la décroissance radioactive aprés le calcul de la diffusion alors que dans notre calcul elle
apparait naturellement. Fujioka a donné une expression générale de la fonction f(t) pour trois
types de géométrie différentes : sphere, feuille et fibre :

-

Cout

2Znywe ™ 2
f(t)y=— avec Tp = —5— .
=7 2 =7 (1135)

Jfeuille n=1 c, =(m- -;-)2

fibre n=2c = (]i“i)2
T

2

Sphére n=3 ¢, =m

e a est le rayon de la sphere et du cylindre formant la fibre, 2a est
'épaisseur de la feuille.

® jo,m est la m®™€ racine positive de la fontction de Bessel d’ordre 0.
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Les résultats de Kirchner sont donc en accord avec ceux de Fujioka et notre calcul pour le cas
de la sphere.

11.2.2 L'EFFICACITE DE DIFFUSION

L'efficacité de diffusion est simplement la limite pour t tendant vers l'infini de 1'expres-
sion &gi¢r = T4i¢r/ Q. Dans ce cas, l'exponentielle s'annule et on trouve pour une sphére :

(w/TC AJug coth/m?A /1, -1)

6 1

Egis = — E =3 (IL.36

o n’ =1 k% + —l ZX/ Ho )
Mo

oo

et pour une feuille :

tanh oy WA
édlff - —Z / .

0(2k+ 1 \/ 7"527*/ 4u,
!»lo

(IL37)

Fujioka-Arai [FUJ-81] ont montré que 'efficacité de diffusion hors d'une sphére est plus effi-
cace que celle hors d'une feuille ou d’une fibre (figure IL.2).

10 i i P
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g / /
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A

Figure 11.2 : Comparaison de I'efficacité de diffusion d"un atome dans une sphére, une fibre et
une feuille

I1.2.3 OPTIMISATION DES CARACTERISTIQUES DE LA CIBLE

Il existe cinq parameétres qui gouvernent la diffusion d'un atome radioactif hors de la
cible :
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¢ les deux coefficients d'Arrhenius : Log(Dg) et E,

¢ la température T
* le temps de demi-vie T; /, qui apparait sous la forme de A = In(2) / Ty,

* le rayon du grain p

La figure IL3 représente les courbes de 14;¢/Q selon plusieurs températures, taille du

grain et pour un atome radioactif (35Ar) ou stable (3¢Ar). Les deux paramétres fixes sont
Log(Dy) et E, car ils sont caractéristiques d'un couple cible-atome diffusant (Z fixe). Sur

chaque figure sont dessinées trois courbes correspondant a un rayon de grain différent.
L'abscisse représente le temps en secondes qui s'écoule a partir de la production de l'atome
radioactif dans le grain. La diffusion sera d'autant plus rapide que la taille du grain est peti-
te, comme le montrent les trois figures I1.3.a, I1.3.b I1.3.c, ce qui semble logique puisque l'ato-
me aura une distance plus faible & parcourir pour sortir.

Lorsqu’on prend un noyau stable diffusant hors de la cible A = 0 s-1 (figure I1.3.a), 'effi-
cacité tend vers 1 car au bout d'un temps infini, tous les atomes sortent. Par contre, pour un
atome radioactif (figure IL3.b et c), la limite n’est plus forcément 1 car un certain nombre de
noyaux se désintégre avant d'avoir atteint la surface du grain. C'est pour cela que cette limi-
te est de plus en plus faible au fur et & mesure que la taille du grain augmente.

Pour palier cette perte, nous pouvons augmenter la température de la cible (figure I1.3.c)
mais il faut trouver le compromis entre la température favorisant l'efficacité de diffusion et la
température maximale que peut supporter la cible.

Les parameétres avec lesquels nous contrdlons I'efficacité de diffusion sont :

* le type de matériau

* la forme cristalline de la cible

* la température maximale que peut supporter la cible sans dégrada-
tion notable de celle-ci.

Nous pouvons & présent déterminer la meilleure cible pour fabriquer des ions radioac-
tifs. Le mécanisme de fragmentation du projectile requiert une cible & faible Z. Quant a la dif-
fusion, ses exigences se portent sur une cible composée de grains a faible diametre tout en
pouvant supporter une température élevée. En regardant le tableau périodique, le carbone
satisfait ces exigences. Les points suivants résument notre choix pour ce matériau et plus par-
ticuliérement le carbone graphite (grade PT2318) de Carbone Lorraine [LOR-95]:

e Z = 6 (faible)

e M=12

» graphite

® Tsublimation (3900°C 2 760 mmHg)
¢ facile a usiner

® matériau aisé a trouver

* peu cofiiteux

Comme nous l'avons vu, la température de la cible est un des parametres déterminant pour
la diffusion. Elle augmente significativement l'efficacité de diffusion d'un atome radioactif
dans la cible. Une simulation a été développée pour connaitre la distribution de la tempéra-
ture a 'intérieur de la cible et comprendre les phénomenes d’échanges de chaleur.
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Figure I1.3 : Calculs de I'efficacité de diffusion dans le cas d'une matrice de carbone graphite
et d'un traceur stable (36Ar) ou radioactif (3Ar)




lmm&laiempéﬁam:mumdaﬁm 53

I1.3 DISTRIBUTION DE LA TEMPERATURE : UNE SIMULATION

La nécessité de comprendre les phénoménes thermiques s’imposa lors de la découverte
d’un trou 2 Vintérieur de la cible en carbone aprés son irradiation par des ions lourds du
GANIL. Cette cible a été développée pour tester un ensemble cible-source sur le séparateur
SIRa. Elle fut dimensionnée pour tenir sous 400 W de puissance du faisceau primaire GANIL.
Elle était cylindrique et faite de 25 lamelles d’épaisseur 0.7 mm espacées de 1 mm et reliées &
la base de la cible comme on peut le voir sur la figure IL4. L'ensemble faisait un diameétre de
20 mm. Aprés l'irradiation de cette cible par un faisceau de 20Ne 4 95 A.MeV et 1.3 1012 pps
(soit 400 W de puissance), il fut constaté a l'autopsie de la cible un trou ressemblant a un
losange (figure IL.4). Il commence 4 la lamelle 8 pour se terminer a la lamelle 20. La lamelle la
' plus endommagée est la 13iéme gvec, en vertical, un diameétre de 6 mm et, en horizontal, un

diametre de 12 mm. Cette dissymétrie correspond a celle du faisceau primaire bombardant la
cible.

Le trou était la conséquence de I'évaporation du carbone dont la température de subli-

mation 2 la pression de 10-3 mbar avoisine les 2800 K. Le faisceau ayant un profil gaussien,
I'intensité ou la puissance maximale se situe sur I’axe et décroit radialement. En tenant comp-
te de la perte d’énergie du faisceau primaire en fonction du nombre de lamelles rencontrées

Trou ¢ . =6mm
¢ hori — 12 mm

- = =00
[
w
N
[e»]

Faisceau primaire
20Ne 95 A.MeV

1 i
1 1
1 1
1 i

350
300}
250F
200f
150f
100}
50 | 1
....... | P Ii. N
2 4 6 8 101214 16
Lamelles

AE (MeV)

1
: Pic de Bragg
i
1

Figure IL.4 : Coupe de la cible & lamelle en carbone apres irradiation avec un faisceau
primaire de 20Ne
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(figure I1.4) et du profil du faisceau, on explique la forme conique du trou allant de la lamel-
le 8 & 13. Ensuite, le faisceau va irradier au fur et & mesure les lamelles 14 & 20 mais le premier
cOne, maintenant, distribue le pic de Bragg c’est pourquoi il existe une stabilisation de l'évo-
lution du trou vers la forme de losange découvert lors de ’autopsie de la cible. Ce trou montre
V'effet destructif du faisceau et l'importance de la forme que doit avoir la cible pour étaler le
dépot d’énergie du pic de Bragg. Le choix s’est porté, & partir des conclusions précédentes,
sur une cible a lamelles dont I’avant est conique. Ce sera cette géométrie qui sera retenue pour
la future cible de SPIRAL. Il est donc indispensable de prévoir et de comprendre la distribu-
tion de la température & l'intérieur de la cible dans le but de développer des cibles pouvant
supporter la puissance amenée par le faisceau, d’oit la nécessité d’élaborer une simulation
répondant & ces demandes.

Un systeme de chauffage des cibles a été développé dans le but de palier une déficience
du faisceau primaire ou pour permettre des mesures de coefficients de diffusion sur le banc
de tests SIRa (comme nous le verrons au chapitre IV) en maintenant la température de la cible
constante. La cible est placée a l'intérieur d"un container lui-méme entourée par une encein-
te refroidie avec de I'eau. Entre ce container et la cible, des réflecteurs sont placés pour homo-
généiser la température et minimiser les pertes de la puissance ohmique apportée par le
chauffage.

La simulation que nous utilisons actuellement est 'aboutissement d'un travail d'équipe.
Elle est un outil indispensable pour faire évoluer les cibles et tester les différentes configura-
tions possibles. La premiére personne a avoir développé ce programme est M. Toulemonde
[TOU-94] du CIRIL. Il avait pour objectif de donner une idée de 'échauffement d'un matériau
par des ions lourds et d’expliquer, a I'aide des équations de la thermodynamique, les traces
laissées par le passage des ions lourds.

Le programme fut repris par P. Foury [FOU-96] au GANIL qui I'a adapté a notre cas c'est
a dire une cible a lamelles de forme conique. Elle y ajouta notamment les échanges énergé-
tiques entre les lamelles et ceux avec le container entourant la cible. Ces échanges se font par
rayonnement.

R Lichtenchtiler [LIC-98] a repris le code en insérant les pertes par conduction entre la
cible et le container et en essayant au maximum d'affiner le programme de fagon a ce que tous
les processus thermodynamiques soient pris en compte. Une expérience a eu lieu & Louvain-
la-Neuve et on s'attardera plus en détail sur les résultats et la comparaison avec la simulation
apres sa description.

Le processus physique qui dirige le code est la diffusion de la chaleur [KRE-67] liée a
I'énergie déposée par le faisceau et apportée par le chauffage ohmique. Comme les para-
metres dépendent de la température, le probléme est “non linéaire” et nécessite sa résolution
par une méthode numérique.

Prenons un petit élément de volume dV = dx.dy.dz exprimé en coordonnées cartésiennes
et placé en x,y et z. L'équilibre thermodynamique se traduit par 1'équation suivante : la cha-
leur qui rentre en (x, y, z) pendant le temps dt plus celle déposée par le faisceau ou le chauf-
fage ohmique ou par les deux pendant ce méme temps est égale 4 la chaleur qui sort en (x+dx,
y+dy, z+dz) plus celle due 2 la variation de I'énergie interne pendant le temps dt et dans le
volume dV. : )
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Soit si on interpréte mathématiquement cet équilibre :

oT ..
pC—a? ~div(k.grad(T))=q (I1.38)

Comme la cible est & symétrie cylindrique, nous pouvons exprimer 1'équation I1.38 dans ce
méme systéme :

oT 9 (., 3T\ koT o, oT
C——-—|k—|-2—=—k=—|=
PC= Br(k ar) — az( az) q. dans la lamelle
aT (139)
9rad =—-k—a au bord de la lamelle
n

e T est la température . C'est une fonction du temps ,de la position
axiale et radiale

¢ p est la densité

* C est la chaleur spécifique

e k est la conductivité thermique

* g, représente le terme d'énergie par unité de temps déposée par le

faisceau ou amenée par le chauffage ohmique ou par les deux
® g;aq est le terme d'échange de chaleur entre deux lamelles voisines ou

entre une lamelle et le container

On tient compte de la dépendance en temps de la chaleur spécifique et de la conductivi-
té thermique du matériau de la cible. Dans le cas du carbone, la conductivité thermique
décroit trés rapidement avec 'augmentation de la température. De méme pour la résistivité,
elle varie avec la température. Ces variations sont prises en compte lors du chauffage de la
cible.

La simulation comporte plusieurs boucles de calculs dont l'une correspond au temps.
Cette boucle est trés importante car lorsque le faisceau irradie la cible, il faut un certain temps
avant que l'équilibre thermique ne soit atteint. Gréce a cette boucle, on peut étudier la dyna-
mique des phénomeénes de chaleur. Or, il existe une condition a respecter pour que le calcul
ait un sens. Il faut que le pas de temps soit inférieur au temps mis par la chaleur pour se pro-
pager a l'intérieur du matériau :

pCh?

At<
2k

(I1.40)

e h représente le pas radial

Pour le carbone, aprés plusieurs calculs, ce pas converge vers une valeur de l'ordre de la mil-
liseconde.

Pour résoudre numériquement cette équation, on utilise la méthode des différences
finies. La cible est doublement indicée : R
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e les lamelles avec m tel que z = m.e (e : épaisseur de la lamelle et le
pas axial)
e les couronnes, représentant une position radiale, aveci tel quer = ih

Alors on définit, en général, les dérivées premiéres et secondes d'une fonction f(r) (pouvant
représenter la température) avec cette méthode comme suit :

of 1

PR NGRS 4
Ff 1
=7 =17 — )~ (i~ 0)] (IL.42)

Les équations I1.41 et I1.42 sont les dérivées premiéres et secondes de la fonction f par rapport
a r respectivement. Pour obtenir les dérivées par rapport a z, il faut effectuer un changement
d’indice en remplacant le pas radial h par le pas axial z et I'indice radial i par I'indice axial m.

La simulation permet l'irradiation de la cible par un faisceau tournant et décalé par rap-
port a ’axe de la cible.

container

thermocouples

4.0cm 6.8cm

9.4cm

Figure I1.5 : Schéma de la cible utilisée lors du test @ Louvain-la-Neuve
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Figure I1.6 : Comparaison entre la puissance déposée par un faisceau d'*°Ar & 95 A.MeV et
un faisceau de protons de 30 MeV dans notre cible de carbone

Une expérience a eu lieu & Louvain-la-Neuve pour tester la simulation et la résistance de la
future cible de SPIRAL a un faisceau de puissance 6 kW [LIC-98].

La cible utilisée était composée de 33 lamelles d’épaisseur 0.7 mm espacées de 1.3 mm.
20 lamelles formaient le céne d’ouverture angulaire totale de 45°. Le diamétre de la cible était
de 4.3 cm pour une longueur totale de 9.4 cm. Un axe de 5.8 mm de diamétre permettait de
maintenir les lamelles. 11 était percé sur toute sa longueur d'un diametre de 3 mm pour dépla-
cer un thermocouple en W-Re le long de la cible et mesurer la température de la cible. L'axe
pouvait étre traversé par un courant ohmique pour tester le chauffage de la cible par une
source de chaleur autre que le faisceau. Deux autres thermocouples ont été utilisés. Un était
placé & r = 17 mm pour mesurer la température des lamelles et 'autre était situé dans le
container en carbone entourant la cible. Les trois thermocouples étaient axialement position-
nés aux environs de la lamelle 27. L'ensemble se trouve sur la figure IL5.

Cette expérience a eu lieu & Louvain-la-Neuve car le faisceau de protons d’énergie
30 MeV et d’intensité 200 pA est équivalent, du point de vue du dépbt de puissance dans du
carbone, 4 un faisceau GANIL de 36Ar 4 95 A.MeV et 6 kW de puissance (figure I1.6). Le fais-
ceau tournait  la fréquence de 50 Hz, son profil était gaussien avec une largeur a mi-hauteur
I" de 17 mm. Il était centré & = 12.5 mm de I'axe de la cible. Le systéme d’acquisition a été réa-
lisé & l'aide du logiciel Labview (4.0). Ainsi, en temps réel, les différentes températures et la
pression dans l'enceinte de la cible étaient enregistrées et visualisées sur un écran pour
contréler le bon déroulement de l'expérience.

L’irradiation a été réalisée en deux week-end et a duré 70 heures au total. Deux types
d’expériences se sont déroulées : une visant a étudier dynamiquement la montée et descente
de la température dans la cible et 'autre la distribution thermique de la température.
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Figure I1.7 : Résultat dynamique avec un faisceau de protons de 30 MeV, 3.8 kW sur la cible
test de Louvain-la-Neuve [LIC-98] :

L'expérience dynamique consiste & irradier la cible avec une certaine puissance tout en
enregistrant la température en fonction du temps. Ceci a été réalisé pour trois valeurs de la
puissance du faisceau incident : 0.8 kW, 1.7 kW et 3.8 kW. Si on définit le temps de montée
comme le temps que met la cible pour atteindre 90% de sa température d’équilibre a la puis-

' sance donnée, on obtient les temps suivants ty,gntee = 456 s, 300 s et 205 s pour les trois puis-

sances citées ci-dessus prises dans leur ordre respectif. Quant au temps mis par la cible pour
revenir a la température ambiante, il est de I'ordre de 600 s. On s’apercoit que plus la puis-
sance est importante et plus vite la cible atteindra sa température d’équilibre. Ceci peut s'ex-
pliquer par la compétition entre le régime radiatif et le régime lié a la conduction thermique.
A basse puissance donc a basse température, le terme d’échange de chaleur est faible et c’est
donc le processus de conduction thermique qui domine. Par contre, lorsque la puissance aug-
mente (donc la température), la conductivité thermique du carbone diminue rapidement,
comme nous l'avons fait remarquer précédemment. Le processus radiatif domine et comme
il est plus rapide que celui de la conduction on atteint plus rapidement la température d’équi-
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Figure I1.8 : Distribution calculée de la température dans la cible test de Louvain-la-Neuve
avec une faisceau primaire de protons : 30 MeV, 6 kW

libre. La simulation reproduit assez fidélement ce comportement aussi bien sur I'axe que sur
le container ou la lamelle 27 (figure I1.7). Cependant, nous pouvons remarquer une différen-
ce entre la température mesurée de la lamelle et celle de l'axe sur la figure IL.7. En fait, la tem-
pérature de 'axe est surestimée et doit, comme le montre la simulation sur la figure IL.8, étre
sensiblement la méme que celle de la lamelle. Cette différence entre les calculs et les mesures
est due au trou a l'intérieur de 'axe qui n’arréte pas le faisceau venant ainsi frapper le ther-
mocouple en augmentant la température. A cause d'un seuil de fonctionnement, les mesures
concernant la lamelle et le container présentent un plateau pendant les 100 premieres
secondes de la mesure. Ce seuil n’a pas d’explication physique. Il est ddi & 1'acquisition des
données : le courant délivré par le thermocouple W-Re.

Comme on peut le voir sur la figure IL8, il existe un gradient de température important
axialement. Lorsqu’on parcourt la cible de la zone du dépét d’énergie correspondant au pic
de Bragg jusqu'a l'arriére de la cible, on passe alors du maximum de température de
~ 2680 K a = 1300 K en 35 mm. Le gradient radial est beaucoup plus faible puisque en 10 mm
on passe de la température maximale = 2680 K & = 2300 K. Les valeurs mesurées sont en
accord avec la simulation.

Pour tester pleinement la résistance de la cible, un courant ohmique de 1 kW a été appli-
_qué en plus des 6 kW de faisceau. Quelques minutes plus tard, l'axe de la cible a cassé. Le sur-
croit de puissance apporté & la position axiale du pic de Bragg fut suffisant pour que la tem-
pérature atteigne 2800 K et plus de telle facon que l'évaporation du carbone soit effective et
le processus de brisure de 'axe irrémédiable.

Nous avons donc un outil capable de prédire la puissance acceptable par une cible tout
en nous livrant le profil de la distribution en température. Cette outil efficace sera mis a pro-
fit pour optimiser les cibles pour le projet SPIRAL.

Une fois produits et sortis de la cible portée & une température suffisante pour que ce
processus se fasse le plus rapidement possible, les atomes radioactifs doivent atteindre la
source d’ions pour étre ionisés. Le processus qui gouverne ce transport est V'effusion.
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I1.4 L'EFFUSION

Aprés étre sortis de la cible, les atomes se dirigent en ligne droite si rien ne vient les per-
turber (collision avec un autre atome) et rencontrent une paroi. Ils pénétrent légérement dans
les couches atomiques superficielles de la paroi. Ensuite, ils sont réémis vers 'extérieur en
continuant leur chemin jusqu'a la prochaine rencontre avec la paroi. Ce phénomeéne de trans-
port s'appelle I'effusion.

Nous posons comme hypothese (faite par Langmuir) que ’atome a perdu la mémoire de
sa trajectoire aprés avoir été implanté dans la paroi. Il est réémis dans l'espace ouvert avec une
certaine probabilité qui obéit & une loi statistique dépendant de 1'angle d'émission. C’est la loi
de Knudsen qu'il a vérifiée expérimentalement [JEA-40]:

N(8,6 +dB8) «< cos6d0 (11.43)

ot N(6, 8+d6) représente le nombre d’atomes émis entre les angles 6 et 8+d8 avec la direction
normale a la surface.

L'effusion et plus particuliérement le temps moyen (noté Te,jj,ge) que met l'ion pour res-
sortir de la paroi peut étre calculé via I'équation de Frenkel [KIR-86] :

AHabsorption

Tcol!age =Tg€ KT (H44)

Les deux paramétres essentiels sont la température et I'enthalpie d'absorption AH,psqption- Il
existe des calculs pour estimer les valeurs de AH,pgoption pour différents atomes et parois
[ROB-84, EIC-85]. A partir des mesures de Te,[jage Sur une paroi de Ta & 1950 K (figure 4 de
[KIR-87]) et des valeurs de AH,poption - Kirchner a déduit une valeur 7y de 24 10°15. Pour les
gaz rares, on peut considérer que le temps de collage des ions sur une paroi est nul.

On peut calculer le temps moyen que met un atome pour étre transporté d'un point & un
autre en utilisant le temps de vol moyen (noté 1) entre deux absorptions et le nombre

moyen de collisions (noté y entre la sortie de la cible et I'entrée dans le plasma de la source).
Ce temps global est :

1
Teffusion = X(Tvol + Tcollage) = '; (H45)

* v joue un réle similaire a A pour la radioactivité c’est donc une probabilité.

A partir du résultat obtenu dans le sous chapitre concernant la diffusion (équation I1.33),
nous allons pouvoir continuer le calcul en déterminant, en fonction du temps, le nombre de
particules qui diffusent jusqu'au plasma de la source apres étre sorties de la cible . Nous allons
utiliser la fonction retard suivante :

f(t)=ve™ (IL46)
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En reprenant 14;¢(t) de 1'équation I1.33, on va intégrer entre 0 et t le produit de Tg;(t) avec

la fonction retard et la désintégration radioactive soit :

t'=t

Tege(t) =V jrdiff(t,)e—V(t—t’)e_x(t—t’)dt, (I1.47)
=0

Si on remplace Ty4;¢(t) par son expression, on trouve :

()= 6Q2uk+x{v I x(1_ ) 7_\/Tk (e ot )} (148)

La limite de 7.4/Q lorsque t tend vers l'infini donne l'efficacité de diffusion et d'effusion soit
dans notre cas :

- T\t coth/m?A /g — 1
gdiff_eff_%(v_‘:k); kzl?» =3 (TC UOCOZA/L: " )(vik) (I1.49)

)

A% K —Vt -
Le terme Ty J'VG Ve Mdt = E g (IL.50) est I'efficacité d'effusion pure.

Si on compare l'expression ci-dessus avec les efficacités de diffusion et d'effusion, on a :

Caitr_eft = SaittCetr (I1.51)

Ce résultat est une nouvelle fois en accord avec celui de Kirchner.
Pour former un faisceau, les atomes radioactifs issus de la cible doivent étre transformés

en ions : c'est le role des sources d’ions de type RCE que nous avons choisies car adaptées au
post accélérateur qu'est un cyclotron.

I1.5 PRINCIPE DE FONCTIONNEMENT D'UNE SOURCE R.C.E.

Le principe de fonctionnement d'une source R.C.E. [GEL-96 a, BRO-89, WOL-97] ou a
Résonance Cyclotronique Electronique est fondé sur la résonance entre le mouvement d'un
électron placé dans un champ magnétique et une onde électromagnétique haute fréquence
(quelques GHz) lui communiquant ainsi de I'énergie. Les ions sont créés par l'ionisation pas
a pas des atomes ou ions présents & l'intérieur de la source. Ceci est dd, principalement, aux
collisions successives entre les électrons du plasma et les atomes ou ions. Ces électrons ont
une énergie comprise entre quelques eV et plusieurs centaines de keV. Un atome peut se
retrouver alors totalement épluché c'est a dire qu'il ne reste aucun électron autour de son
noyau. L'Arl8+ en est un exemple méme s'il reste toujours difficile & obtenir. Les physiciens
atomistes comme ceux de la Physique du solide en sont particuliérement friands pour étudier
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les processus de capture électronique [CAS-96] et les interactions avec les surfaces [BRI-96].
Nous allons, dans les sous-chapitres suivants, donner et expliquer les éléments nécessaires au
fonctionnement d'une source R.C.E..

I1.5.1 LA STRUCTURE MAGNETIQUE

La structure magnétique est caractérisée par la superposition d'un champ magnétique
axial formant un miroir magnétique [SOR-85] et d'un champ magnétique radial. Ceci permet
d'obtenir ce que I'on appelle une configuration & minimum B. Il existe alors des surfaces fer-
mées d'isomodule B dont une correspond a la surface de résonance B, permettant le chauf-

fage des électrons.
Pour comprendre de quelle maniére un électron est confiné, regardons la figure IL.9. On
a représenté les lignes de champ formées par deux bobines. Les électrons effectuent un mou-

vement hélicoidal autour de ces lignes de force. Le gradient de champ va permettre la créa-
tion d'une force longitudinale qui va avoir pour conséquence de freiner 1'électron.

e~ confiné

e perdu

Ny

Figure IL.9 : Structure magnétique d’une source RCE aussi appelée “bouteille magnétique”
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(s est l'abcisse curviligne)

Cela signifie que la pénétration d'un électron dans un champ magnétique croissant va trans-
former son énergie longitudinale en énergie transversale. Lorsque le transfert est complet,
pour un champ Bq, la composante paralléle de la vitesse s'annule et I'€lectron est réfléchi.
Donc une région & champ B croissant constitue un miroir magnétique. On nomme alors rap-
port miroir la quantité :

od

R = omec
. (IL53)

Deux cas sont représentés sur la figure I1.9. Le premier cor-
respond bien & une réflexion de I'électron, le second a sa
perte hors de la structure magnétique. En fait, dépendant
du vecteur vitesse initiale, on est amené a définir un cone
appelé “cone de perte” [LIC-73] (figure I.10). Les électrons
dont la vitesse initiale est comprise & l'intérieur de ce cone
seront perdus. Faisons un calcul simple afin de déterminer
l'angle maximum de ce cone.

Cone de perte

Soit  la cote zg, un électron de vitesse initiale v( et plongé
dans un champ Bj. Nous allons utiliser l'invariance du

moment magnétique orbital | et la conservation de l'éner-
gie dont les expressions sont les suivantes :

_mvy

1 B (I1.54)
1 >

E= —z—mv (IL.55)

Figure I1.10 : Cone de perte d'un

électron du plasma ) L »
L'électron a initialement un moment magnétique U et une

énergie Eg:
_mvp,

IL.56
) 0B ( )

E,= %mvg ‘ (IL57)




Chapitre 97 : Les processud fondamentanr 64

Le moment magnétique est constant :
K =H, =cste (11.58)
En exprimant la composante perpendiculaire de la vitesse initiale :
v, =vsing (IL.59)
On obtient 1'égalité suivante

sin’p, _sin’o

B, B (I1.60)
La condition de réflexion existe pour un angle @ = T / 2:
. _ 1By _ [Bmn _ 1
SINP g = \/ B = \/ B, TR (IL.61)

Le champ radial (figures II.11), quant a lui, permet de confiner radialement les électrons
et de créer des surfaces d'isomodules dont une est la zone R.C.E.. En empéchant les électrons
de fuir, il stabilise la source. Ce champ a un minimum pour r = 0 et croit radialement tres rapi-
dement. Son intensité doit étre, au moins, du méme ordre de grandeur que celui du champ
résonnant. Il est en général créé par un hexapdle ou octupbdle. La figure 11.12 représente un
hexapole et I'étoile [MEL-92] qui forme une surface par ol les électrons et ions du plasma
peuvent s'échapper. L'octup6le forme une étoile a quatre branches.

— =
74

2
>

r

Figure IL11 : Allure du champ magnétique  Figure I1.12 : Positionnement des aimants
radial formé par I’hexapéle pour former un hexapdle et le triangle a I'in-
térieur duquel les électrons et ions du plasma
peuvent fuir
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I1.5.2 LE CHAUFFAGE DES ELECTRONS

L'ionisation d'un atome nécessite des électrons possédant des énergies supérieures au
potentiel d'ionisation. Par exemple, pour arracher le huitiéme électron du K, il faudra au
minimum une énergie de 133 eV. On peut, au premier ordre, considérer que la distribution de
température des électrons est la résultante de la convolution de deux distributions maxwel-
liennes : une tres large correspondant aux électrons peu énergétiques et une plus étroite cor-
respondant aux électrons énergétiques. L'énergie moyenne des électrons mesurée expérimen-
talement est d'environ de quelques dizaines d'eV [BAR-91, KLE-96]. C'est dans la queue de la
distribution que l'on trouvera des électrons d'énergie de l'ordre de plusieurs centaines de keV
pouvant ioniser les couches profondes des atomes.

Ligne de force
Figure I1.13 : Principe de gain d’énergie par un électron du plasma

Le chauffage des électrons est di & une onde haute fréquence de quelques dizaines a plu-
sieurs centaines de W de puissance. Appelons Q, la pulsation gyromagnétique de 1'électron.
La premiére condition pour que 1'électron gagne de l'énergie est que sa pulsation gyroma-
gnétique Q(z) soit égale & la pulsation de l'onde wyp. La seconde condition concerne la phase
ou I'angle entre le champ Eet la vitesse Vde 1'électron. Dépendant de cette phase, qui est aléa-
toire, 'électron gagne ou perd de l'énergie tout en modifiant son rayon de giration car sa vites-
se se modifie (figure I1.13). Comme l'électron est confiné dans un miroir magnétique, il pas-
sera de multiples fois & travers la zone RCE mais globalement il gagne de I'énergie de fagon
stochastique [GEL-82, JAE-72, LIE-73]. On définit dans ces conditions la valeur du champ
résonnant B :

By =—— (IL62)

I1.5.3 L'TONISATION DES ATOMES

De nombreux processus collisionnels interviennent pour ioniser un ion, leurs effets peu-
vent étre constructifs (ionisation) ou destructifs (recombinaison). Pendant le temps ot1 l'ion est
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confiné dans le plasma et plus particulierement dans la zone R.C.E., l'ionisation se fait pas &
pas. Parmi les processus suivants seul lionisation simple (pas & pas) et I'échange de charge
entre un neutre et un ion ont des sections efficaces [LOT-68, MUE-80] suffisamment impor-
tantes pour jouer un rdle prépondérant :

* ionisation pas i pas : X9=X9+1

* jonisation multiple : X4=X9tt

¢ échange de charge entre un neutre et l'ion : X9*t1=x9
» échange de charge multiple : X9t 1=X9

* recombinaison radiative : X4t1+e"=Xd

La simulation d’un plasma d’une source RCE et des différents processus d’ionisation des
ions n’est pas aisée de part le nombre important de parametres (densité électronique, tempé-
rature ionique et électronique, couplage de la puissance HF avec le plasma etc...) et les cou-
plages existants les uns avec les autres. [WU-97]. Malgré toutes ces difficultés, des résultats
sont issus de codes de simulation comme la limitation de la puissance HF [GIR-97] que peut
consommer un plasma ou les distributions d’état de charge [SHI-93, SOR-95]. Mais ces
quelques succeés ne doivent pas nous faire oublier I'extréme difficulté d'une maitrise totale de
tous les parametres d'une source R.C.E..

I11.5.4 LES SYSTEMES D’EXTRACTION

Les systéemes d'extraction [KEL-90, LER-96, SEP-80] sont électrostatiques et composés
d'une électrode positionnée entre la valeur B et B, (2 'extraction) appelée électrode plas-

ma et d'une ou d'un systéme d'électrodes multiples. Le corps de la source par conséquent
l’électrode plasma sont portés a un potentiel de plusieurs kV. Dans le cas d'une extraction
monogap, l’électrode d’extraction est & la masse. Le seul réglage pour adapter 1'extraction au
ménisque du plasma sur le trou de I'électrode plasma est alors la variation du gap inter-€lec-
trode. Lorsqu’on utilise une extraction multiélectrode, elles sont portées a des potentiels de
quelques centaines de volt ce qui permet une meilleure adaptation de l’extraction aux condi-
tions variables du plasma sur le trou de l'électrode plasma. Dans ce cas, la derniere électrode
est & la masse. Seuls les ions diffusant le long des lignes de champ et se présentant a la surfa-
ce du trou d'extraction sont extraits.

I1.5.5 OPTIQUE DE FAISCEAU : L'EMITTANCE

Les caractéristiques d'un faisceau se trouvent implicitement contenues dans son émit-
tance € [HAG-87] et sa brillance B. On s'intéressera plus particuliérement aux figures d'émit-
tances ainsi qu'a leurs valeurs.

Soit un systéme d'axes orthogonaux dont l'un est paralléle a l'axe faisceau et les deux
autres perpendiculaires. A une cOte z déterminée, chaque particule est caractérisée dans 'es-
pace des phases par ses deux vecteurs position et impulsion (X, ¥, z, Py, Py, P)- La situation
de I'ensemble des particules dans cet espace a six dimensions a un instant donné représente
une figure appelée émittance, elle est représentée par une hyperellipsoide. Nous nous inté-
resserons seulement & I'émittance horizontale qui comporte’seulement deux coordonnées :
x et p, souvent utilisées sous la forme x et x' olt
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x' =X =tfano, =0, (IL.63)
La derniére équivalence de 1'équation IL.63 est justifiée car I'angle o, est de 'ordre du millié-
me de radian.

La figure d'émittance est une ellipse permettant de connaitre la convergence du faisceau. 1l
existe trois cas (figure I1.14) selon la pente du grand axe principal de l'ellipse:

¢ la pente est positive = faisceau divergent

* la pente est nulle = faisceau parallele
¢ la pente négative = faisceau convergent

faisceau divergent faisceau paralléle faisceau convergent

!

L X’ AX

NUY

Figure I1.14 : Forme de I'émittance d’un faisceau dans lespace (x,x’) selon sa convergence
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Les émittances suivent le théoréme de Liouville qui s'exprime ainsi :
“Le mouvement d'un groupe de particules, soumis & des forces conservatives, est tel que sa
densité locale, dans l'espace a six dimensions, reste toujours constante.”

Les émittances présentées au chapitre III sont calculées a partir de la méthode “RMS”
“Root Mean Square”. Le calcul est effectué a 'aide de la relation :

e, =4(;2_x'5_m2) (IL64)

Une émittance s'exprime en t.mm.mrad. L'émittance “RMS” tend & étre égale a une émittan-
ce appelée émittance géométrique. Cette derniére correspond a l'aire d'une ellipse (a.b) divi-
sée par T. a et b sont les longueurs du grand et du petit axe de lellipse respectivement.

Il est trés important de mesurer les émittances de la source d'ions car le cyclotron CIME
accepte seulement un faisceau dont la valeur des émittances horizontales et verticales est
égale ou inférieure a3 80 m.mm.mrad. Des mesures ont été réalisées pour la source
NANOGAN II. Nous en détaillerons les conditions de mesure et les résultats dans le
chapitre IIL
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TI1.1 LES CIBLES DE CARBONE

Au chapitre précédent, nous avons vu les raisons pour lesquelles nous avons choisi le
carbone comme matériau composant les cibles et la géométrie conique pour leur forme. Le
carbone utilisé est sous forme graphite. Il posséde de meilleures propriétés de diffusion que
le carbone pyrolithique [LEC-97b] ou vitreux. Nous avons utilisé, pour nos expériences, deux
espéces de carbone différentes seulement par la taille des grains de 4 pum (grade PT2318) et
15 um (grade PT2120) respectivement mais de porosités ouvertes semblables et égales a 8%.
La taille des grains spécifiée correspond a la dimension de chaque trou du tamis servant a
sélectionner les grains composant le carbone. Il y donc des grains de diameétre plus faible.
Dans la suite, nous ne tiendrons pas compte de cette erreur et nous prendrons la taille spéci-
fiée par le fabricant. Le carbone est fourni sous forme de blocs par la société Carbone Lorraine
[LOR-95]. Les cibles utilisées dans les expériences que nous décrirons dans ce chapitre ont été
usinées et testées par le groupe de R&D de I'TPN d'Orsay: J. Obert et al.. Deux chauffages ont
été développés pour maintenir la cible & une température avoisinant les 2300 K. Deux types
de cibles ont été fabriquées pour les expériences en SIRa. La premiére est composée de
25 lamelles d’épaisseur 0.7 mm, espacées de 1.3 mm. L'angle total du cone est de 20° dont
23 lamelles dans le cone. Un volant a 'avant composé de 3 branches permet de chauffer la
cible par l'axe. La taille des grains de carbone la composant vaut 15 pm. Une deuxieme cible
de 33 lamelles et dont le cone faisait un angle total de 20° a été utilisée pour la production des
Ar riches en neutrons. Elle était faite de carbone PT2318 dont les grains ont un diametre de
4 pm. Le chauffage est un four externe.

Nous allons expliciter les deux types de chauffage utilisés pour nos expériences avec le
séparateur SIRa. Ce chauffage ne sera, normalement, plus nécessaire avec la cible de SPIRAL
car la puissance apportée par le faisceau devrait étre largement suffisante pour amener la
cible & une température supérieure a 2400 K.

III.1.1 LE CHAUFFAGE DES CIBLES

Les expériences sur le séparateur SIRa ont pour objectif , entre autre, de mesurer le taux
de production de l'élément radioactif recherché ainsi que d’extraire les coefficients
d’Arrhenius de l'élément radioactif diffusant a l'intérieur de la matrice de carbone. La tem-
pérature est un parameétre critique pour la diffusion. Le chauffage des cibles est trés dépen-
dant de sa taille et de la puissance apportée par le faisceau pour la maintenir & une tempéra-
ture élevée.

La puissance disponible a terme pour SPIRAL est de 6 kW. Celle disponible sur SIRa est
limitée & 400 W. Pour dissiper 6 kW, il est nécessaire d’avoir une cible de taille importante et
d’une géométrie spécifique. Elle ne peut étre testée pour 400 W car, d'une part, cette puissan-
ce ne permet pas de la chauffer 4 2400 K et d’autre part la puissance ohmique du chauffage
nécessaire serait trop importante pour atteindre cette température. Une cible optimisée pour
atteindre 2400 K avec 400 W incident ne ferait que quelques millimeétres de diametre et serait
un bloc de graphite. Cette cible ne permettrait pas de tester la géométrie de la cible choisie
pour SPIRAL. Le choix s’est porté sur une solution intermédiaire : une cible ayant la géomé-
tride de celle de SPIRAL (conique et & lamelles) et nécessistant une puissance de chauffage
d’environ 2000 W en plus de la puissance du faisceau primaire pour atteindre 2400 K.

A 400 W, il faut donc apporter la puissance manquante pour atteindre 2400 K a 'aide
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d’un chauffage ohmique soit pour cette cible environ 2000 W. Comme la puissance du fais-
ceau, nécessaire lors de nos expériences n’est pas toujours de 400 W mais beaucoup moins
selon le type d’expérience, ce chauffage doit avoir la capacité de chauffer la cible sans faisceau
primaire afin de maintenir une température constante pour une gamme de puissance du fais-
ceau primaire allant de quelques W & 400 W. La résistivité de la cible était de = 69 mQ pour
des températures supérieures & 1000 K, ceci implique une alimentation capable de délivrer un
courant de =~ 200 A a une tension de = 14 V soit 2760 W de capacité de chauffage. Le cas
= 0 W de puissance apportée par le faisceau primaire a été réalisé lors d'une expérience ot
par implantation d’'un faisceau secondaire d"3%Ar 4 95 AMeV (= 0.5 W), on a réussi & mesu-
rer les coefficients d'Arrhenius. Cette méthode et les résultats seront expliqués dans le cha-
pitre IV. Sans la présence d'un chauffage ohmique, cette expérience n’aurait pas été possible.

Les courbes de chauffage que nous montrerons et les tests des cibles ont été réalisés a

I'IPN d’'Orsay en collaboration avec O. Bajeat [BAJ-97]. Nous allons donc décrire les deux
types de chauffage.

111.1.1.1 LE CHAUFFAGE PAR L'AXE

Une premiére méthode consiste 4 faire passer le courant par 1'axe de la cible. Celle-ci est
entourée de réflecteurs pour récupérer la perte de puissance par rayonnement (figure IIL.1.a).
Ce systéme comporte deux défauts majeurs :

e il existe un gradient de température radial important qui a pour consé-
quence une dégradation de 'homogénéité radiale de la température dans
la cible. Les extrémités des lamelles sont plus froides de = 200 K
(figure II1.1.b) par rapport a celles proches de I'axe. Il est important que
le gradient radial de température, dans la zone d’arrét des atomes radio-
actifs, soit le plus faible possible afin que les atomes radioactifs produits
diffusent avec la méme efficacité de diffusion. Celle-ci dépend drasti-
quement de la température.

e 'axe est fortement fragilisée en raison d’une importante évaporation
de carbone car c’est le long du passage du courant que la température est
la plus importante. C’est pourquoi le faisceau est réalisé de fagon a tour-
ner autour de l'axe. Ainsi il évite de le toucher en ne déposant qu'un
minimum d’énergie.

Les désavantages cités ci-dessus sont renforcés du fait que le dépot d’énergie du faisceau
est sur quelques lamelles augmentant la température sur 1’axe et le gradient radial de la dis-
tribution de température.

Gréce a cette méthode de chauffage, il est possible de suivre 'usure de la cible via la
valeur de sa résistance. Celle-ci est mesurée 2 partir des valeurs de tension et de courant déli-
vrées par l'alimentation du chauffage. En fonctionnement normal, une augmentation pro-
gressive de la résistance de la cible est le signe d'une rupture prochaine. Un autre avantage
de I'utilisation de la résistance est la connaissance, & partir de cette variable, de la températu-
re de la cible. La résistivité dépend directement de la température. Un étalonnage précis, au
préalable, sur un banc de mesures permettra de connaitre la température de la cible a tout ins-
tant. Ceci évitera l'utilisation de capteurs thermiques (thermocouples, pyromeétre) qui sont
fragiles par rapport aux rayonnements issus de la cible.
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Figure II1.1 : Boite cible et cible de carbone chauffée par I'axe (a). Courbes de la température
de la cible en fonction de la puissance du chauffage ohmique (b)

Cette méthode a prouvé son efficacité dans plusieurs expériences a SIRa mais elle a aussi
montré ses limites car par deux fois 'axe a rompu. Ne pouvant plus chauffer la cible, la tem-
pérature a décru rapidement ce qui a eu pour conséquence une chute de 'efficacité de diffu-
sion et donc une baisse significative du taux de production.
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I11.1.1.2 LE CHAUFFAGE EXTERNE

Le chauffage externe est matérialisé par une résistance en carbone entourant compléte-
ment la cible et traversée par un courant ochmique (figure III.2.a). C'est un cylindre de carbo-
ne strié. Ces stries augmentent la résistance du four sans modifier les dimensions du chauf-
fage, apportant un surcroit de puissance pour atteindre la température de 2400 K. La cible est
ainsi chauffée par rayonnement. Des réflecteurs (en général trois en papyex) entourent la
résistance de chauffage pour amoindrir les pertes de puissance.

A 'équilibre, la puissance ohmique apportée par l'alimentation se répartit entre diffé-
rents processus :

ele chauffage de la cible

eles échanges de chaleur entre les réflecteurs

sles échanges de chaleur entre 'enceinte cible & température ambiante et
les réflecteurs

eles pertes dues au contact de la zone arriére de la cible avec le container
ele rayonnement de la partie conique vers la fenétre d'entrée en Ta.

Cet équilibre se traduit par 'égalité suivante :

RI? = Sseappa (Télhauf - Tr%éﬂectl) + pertes (HI.l)

4 4 — — _ _—
Sceappa (Tchauf - Tréﬂectl) - Qchauf /rélectl — Qrélectl/ rélect2 — Qréleth/ cont — Qcont/ enceinte

* RI2 représente la puissance (en W) apportée par ’alimentation

* le premier terme & droite de 1'égalité est la puissance rayonnée par la
résistance

e les termes Q, /y sont des termes d’échanges de chaleur entre x et y

e le terme de “pertes” regroupe les pertes par conduction dues au
contact de la cible & l'arriére avec le cube cible et les pertes du rayonne-
ment émis par le cone de la cible vers la fenétre d’entrée en Ta.

Ce type de chauffage posséde deux avantages indéniables:

¢ comme le montre la figure II1.2.b, les lamelles sont & la méme tempé-
rature que l'axe et ceci 2 puissance égale. Radialement, le gradient de
température est trés faible et sera dii seulement au faisceau lors de l'irra-
diation de la cible

e la cible n'est plus fragilisée pas le passage d'un courant ohmique le
long de son axe, le risque de rupture est minimisé par rapport au cas pré-
cédent. Et quand bien méme il se romprait, il est toujours possible de
maintenir une température plus importante que dans le cas du chauffa-
ge par ’axe donc une meilleure efficacité de diffusion.

Le désavantage de cette méthode est la création d'une zone chaude dans la résistance de
chauffage due & l'énergie déposée sur quelques lamelles par le faisceau primaire. On doit ren-
forcer cette zone de telle facon que sa température soit suffisamment éloignée de la tempéra-
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Figure II1.2 : Boite cible et cible de carbone chauffée par un chauffage externe (a). Courbes de
la température de la cible en fonction de la puissance du chauffage ohmique (b)
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ture de sublimation du carbone. Le chauffage étant un tube de carbone strié afin d’augmen-
ter sa résistance, les stries seront plus espacées a I'endroit de la zone chaude. L'augmentation
de I'épaisseur de ce cylindre lui apportera aussi une longévité plus importante tant que l'on
reste dans des puissances de chauffage raisonnables.

Le chauffage par l'axe est simple & réaliser mais une brisure de Iaxe met fin irrémédia-
blement & certaines expériences (type diffusion) et entraine une diminution importante du
taux de production (plusieurs ordres de grandeur). Le chauffage externe est une solution atti-
rante car on obtient un plus faible gradient de température radiale.

La maitrise de la température de la cible, & I'aide d'un chauffage ohmique, permet de
garder une efficacité de diffusion optimale pour les éléments radioactifs.

I11.2 LE SYSTEME DE TRANSFERT

L'ensemble cible-source NANOGAN II comporte un tube appelé “tube transfert”qui
relie la cible et la source permettant ainsi aux atomes de migrer de la zone de production a la
zone d'ionisation. Ce tube est non chauffé puisque dans la phase I de SPIRAL, seuls les élé-
ments gazeux radioactifs seront produits. Les gaz rares réagissent faiblement et ne sont donc
pas piégés dans le tube au contraire des éléments condensables tels que les halogénes, métaux
etc... I joue donc le réle d'un filtre captant au fur et & mesure tous les éléments non gazeux.
Le phénomene physique lié au mouvement de ces particules est I'effusion (chapitre IL.4).

I1.3.a : ancien I11.3.b : nouveau
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Figure I11.3 : Comparaison entre l'ancien systéme de transfert des atomes radioactifs et le
nouveau qui ne sera utilisé que lors du démarrage de SPIRAL.
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Ce tube ainsi que la surface entre la cible et 'entrée du tube est une limitation pour les
éléments radioactifs & court temps de vie (typiquement pour T;/, < 20 ms). La perte par
décroissance radioactive devient alors dominante et comme en général ils sont produits avec
des sections efficaces trés faibles car loin de la vallée de stabilité, il est important de minimi-
ser ces temps d'effusion.

Dans ce but, un nouveau systéme de transfert a été mis au point afin de diminuer ce
temps de transit entre la cible et la source . La figure IIL.3 montre I'importance de la géomé-
trie. Dans le cas (a), le volume d'effusion est grand et les atomes n'ont pas de direction privi-
légiée. Le rapport des surfaces entre la boite porte cible et le trou du tube transfert est de
=110

Le nouveau systéme (b) présente un volume plus faible. De plus la fenétre traversée par
le faisceau est & 45° pour diriger préférentiellement les atomes qui diffusent vers la source. Le
rapport entre la surface de la boite porte cible et la sortie vers la source a augmenté d'un fac-
teur 30 soit = 3 103,

Des calculs réalisés par P. Bertrand [BER-97 b] ont permis d’aboutir & ce nouveau syste-
me de transfert. Ce nouveau systéme sera utilisé lors d'un test en ligne sur le séparateur SIRa

en Décembre 1998 puis installé sur SPIRAL.

Nous allons maintenant présenter la source NANOGAN II qui est la source destinée a
V'ionisation des atomes radioactifs.

I11.3 INTERETS DE NANOGAN II POUR IONISER LES ATOMES RADIOACTIFS

Pour le démarrage du projet SPIRAL, seuls les faisceaux radioactifs minimisant les dif-
ficultés de production (efficacité d'ionisation, stabilité du faisceau, souplesse du réglage,
temps d'utilisation sans intervention) ont été choisis. C'est pour cette raison que SPIRAL pro-
duira et accélérera des ions radioactifs gazeux.

Le diagramme de fonctionnement du cyclotron CIME (figure 1.8) montre que l'accélé-
ration d’un ion radioactif avec une énergie de 1'ordre de la dizaine de A.MeV nécessite un état
de charge élevée : 12.5 A MeV pour le 74K 16+ (Q/M = 0.22). Une source multichargée créant
des ions fortement ionisés répond bien & cette demande. C’est une des raisons qui nous a

poussé a choisir une source de type R.C.E. En effet, I'énergie du faisceau d’ions accéléré
dépend du Q/M par la formule :

W= K(—ﬁ—)z (IIL.2)

ot K (MeV/A) est un paramétre du cyclotron (K = 265 pour CIME) et W I'énergie en MeV/A.
Le cahier des charges du cyclotron CIME (issu des demandes des utilisateurs du GANIL)
requiert une énergie comprise entre 1.7 et 25 A.MeV. Ceci implique pour l'injection dans le

cylotron des Q/M variant entre 0.1 et 0.6 correspondant, par exemple, 3 140Ar4+, au 86K, 12+
ou au 129xe18+

Dans ce but, la source de type R.C.E. NANOGAN II a été développée. Elle fait partie
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d’une famille de source R.C.E., & aimants permanents, bien adaptée pour ioniser les gaz. Ses
dimensions sont directement liées & son point de fonctionnement, & ses performances et a des
contraintes de radioprotection.

Les performances, en premiére approximation, dépendent de l'intensité du champ
magnétique utilisé. L'augmentation du champ magnétique axial, radial et du diametre de la
chambre plasma a pour conséquence la création d’ions de plus en plus multichargés. Ce gain
entraine I’augmentation de la puissance consommée par la source, une plus grande fréquen-
ce pour I'onde HF et un volume total plus important di aux dimensions accrues des aimants.
Les spectres en fréquence de trois sources de cette famille : NANOGAN(0.74 T),
NANOGAN II (0.88 T) et SUPERNANOGAN (1.05 T), sont représentés sur la figure II1.4. Les
chiffres (ci-dessus) entre parenthéses indiquent la valeur du champ magnétique axial a l'in-
jection. L'accroissement du champ magnétique entraine un gain sur la fréquence et
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Figure I11.4 : Spectre en fréquence de 1'intensité du faisceau d"*0Ar8+ pour trois sources
R.C.E. : NANOGAN, NANOGAN II et SUPERNANOGAN.

le courant : 50 pA pour la source NANOGAN, 90 pA pour NANOGAN II et 300pA pour
SUPERNANOGAN dans le cas de '40Ar8+. De méme un gain est observé pour les états de
charge maximal, l'état de charge moyen augmente. Ainsi des états de charge tel 1"40A 14+

pourront étre vus et mesurés sur SUPERNANOGAN alors qu’on ne peut pas les mesurer
pour la source NANOGAN. Pourquoi ne pas prendre alors la source SUPERNANOGAN?

La survie de tous les éléments se trouvant dans la casemate va étre dépendante de leur
irradiation par le fort taux de rayonnement gamma, béta et surtout neutronique. En outre,
pour faciliter le déplacement automatisé de la source aprés irradiation, une source compacte
et légére est requise. D'autre part, la dimension totale de I'ensemble cible-source (dont en
grande partie celle de la source) détermine la taille du container en plomb pour stocker l'en-
semble cible-source apres utilisation. Le cotit du container variant trés rapidement avec une
petite augmentation de son volume, il devra étre de faibles dimensions. Cette derniére
contrainte est incompatible avec l'utilisation de bobines pour la création du confinement
magnétique axial de la source. De plus, les connections nécessaires au refroidissement et a
J'alimentation des bobines rendent plus complexes le déplacement et l'utilisation de l'en-
semble cible-source. Les contraintes liées au milieu trés agressif de la casemate de production
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ainsi que celles liées a I'obtention d’ions fortement chargés nous ont donc amené a dévelop-
per la source NANOGANII. Elle résulte d"un compromis entre ses performances d’ionisation
et le volume de déchets a retraiter.
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Figure II1.5 : Coupe de la source R.C.E. NANOGAN II dans la configuration 14.5 Ghz qua-
lifiée sur le banc 2 du Hall D et utilisée avec la cible de carbone sur le séparateur SIRa.

II1.4 LES CARACTERISTIQUES TECHNIQUES DE LA SOURCE NANOGAN II

L'une des caractéristiques les plus importantes de la source NANOGAN II [MAU-97]
est, sans aucun doute, 'utilisation d'aimants permanents pour l'obtention du champ magné-
tique axial et radial. Une coupe de la source NANOGAN II est représentée sur la figure IIL5.
Le tableau III-1 en résume les principales caractéristiques. Cette source, aux dimensions pres,
est la soeur cadette de la source NANOGAN [SOR-93] qui est I'une des premiéres sources a
aimants permanents développées au GANIL. Durant la période couvrant les années 70 et 80,
les différentes sources de par le monde comme MINIMAFIOS [GEL-85] a I'ISN; ECR1,2,3
[SOR-89] a GANIL; CP-ECR a NSL-MSU [ANT-85] etc..., utilisent des bobines pour créer le
champ magnétique axial. L'utilisation d'aimants permanents a pour effet de diminuer le volu-
me total de la source tout en conservant I'efficacité d'ionisation. Ceci implique la disparition
des alimentations de puissance installées dans la plateforme haute tension ainsi que celle du
refroidissement par eau des bobines. L'élimination de ces équipements ne peut qu'augmen-
ter la fiabilité de la source dans un milieu aussi agressif que la casemate de production.

I11.4.1 LE CHAMP MAGNETIQUE AXIAL ET RADIAL

Le confinement axial est assuré par quatre couronnes d'aimants permanents en FeNdB :
deux couronnes principales a l'injection et a l'extraction dont le champ est renforcé par deux
petites couronnes ajustables en position (quelques millimétres). La figure IIL.6 présente le pro-
fil du champ axial. Le flux magnétique créé par les quatre couronnes de la source est présen-
té sur la figure II1.8. Les deux petites couronnes permettent un faible réglage du champ axial.
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Clr:imp axial

Champ maximum a l'extraction 0.835T
Champ maximum & l'injection 0.881T
Champ minimum 0373 T

Poids des aimants en FeNdB 60 Kg
Longueur du miroir 150 mm

Champ radial

hexapole I 24 aimants en FeNeB

Dimensions et éléments composant la source

& Chambre 36 mm

J Tube coaxial en cuivre 10 mm
@ Externe de la source 260 mm
Longueur de la source 400 mm

Refroidissement eau

Emetteur Onde Haute Fréquence

Domaine de Fréquence 8-18 GHz
Fréquence optimale 14.5 GHz
Puissance maximale 200W

& Trou de 'électrode plasma 7 mm
@ Trou de l'électrode d’extraction 11 mm
Gap inter-électrodes 20 -40 mm
Domaine de la tension source 7-34kV

Tableau ITI-1 : Caractéristiques techniques de la source NANOGAN II

Le rapport miroir vaut R = 2.36. Cette structure étant fixe, l'utilisation d"un émetteur d’onde
HF  fréquence variable permet de rechercher la meilleure fréquence de fonctionement de la
source. C'est la démarche inverse des sources traditionnelles, comme ECR4, o1 ce n'est pas le
champ qui est figé mais la fréquence de I'onde HE. Cette méthode autorise une souplesse
d'utilisation et de réglages appréciable.

Le champ axial peut étre modifié en déplagant I'ensemble des couronnes de maniére &
avoir un point de fonctionnement autre que celui de 14.5 GHz. Sur le site du GANIL, plu-
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Figure II1.6 : Structure magnétique axiale de  Figure II1.7: Structure magnétique axiale de

la source R.C.E. NANOGAN II dont la la source R.C.E. NANOGAN 1II, aprés
résonance se situe autour de 14.5 Ghz déplacement des deux bobines de l'injection,
dont la résonance se situe autour de
10.0 Ghz
z{m)
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Figure II1.8 : flux magnétique de la source NANOGAN II

sieurs sources d'ions, utilisées dans le passé, étaient de type Caprice [JAC-88] et fonction-
naient & 10 GHz. On trouve donc des émetteurs 2 kW de fréquence fixe 10 GHz. Pour pallier
une défection de I'émetteur a fréquence variable, il est donc toujours possible d'utiliser
NANOGAN II en modifiant son champ axial (figure IIL.7). Il faut alors déplacer de 4.5 mm
vers l'extérieur les deux couronnes de l'injection pour obtenir un minimum de champ de
0.357 T et ainsi avoir une zone de résonance pour une onde de 10 GHz au lieu des 14.5 GHz.
Cette modification a eu lieu avec succes suite justement a une panne de l'émetteur.

Un hexapdle composé d'aimants permanents en FeNdB (Vacodym 383 HR) permet le
confinement radial des électrons et des ions. Il est formé de deux couronnes de 24 aimants
chacune.
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I1.4.2 LE SYSTEME D'INJECTION

Afin d'obtenir la résonance R.C.E., il est nécessaire d'injecter une onde HF provenant
d'un émetteur, dans notre cas, a fréquence variable : VARIAN TWT (8 - 18 GHz). L'onde est
amenée jusqu'au cube HF gréce a un guide d'onde rectangulaire “double ridge” acceptant ce
large domaine de fréquence. Puis elle est envoyée dans la source par l'intermédiaire d'un
coaxial en cuivre. Celui-ci a un second réle : polarisé négativement par rapport a la source,
environ 100 -300 V, il augmente les performances de la source de maniere significative. Cette
augmentation peut étre expliquée par les deux hypothéses suivantes :

ela polarisation négative repousse les électrons vers le centre du plasma

ece tube agit en tant que donneur d'électrons. Il compense alors la perte
des électrons du plasma.
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Figure I1L.9 : Spectre en fréquence de la source R.C.E. NANOGAN II. Les pics forment la
microstructure dus aux différents modes de propagation de I'onde HF dans le cube HE.

Un piston HF mobile permet de modifier le volume de la cavité en accordant la propagation
de l'onde. Le spectre en fréquence (figure II1.9) montre une bosse dont le maximum corres-
pond 2 la fréquence optimum de la source soit 14.5 GHz. La structure fine de la bosse est for-
mée par une succession de pics dus aux différents modes de la cavité. Une variation de la fré-
quence de l'émetteur doit s’accompagner d'un ajustement du piston HF pour conserver les
performances de la source.

Habituellement, on injecte simultanément deux gaz dans la source : le gaz principal et le
gaz porteur. Une fuite calibrée est installée en permanence afin d'effectuer des mesures d'ef-
ficacité d'ionisation. Le réglage du débit est assuré par deux vannes thermiques (vanne BAL-
ZERS UDV 135) [MUL-93] permettant un réglage fin du flux de gaz.
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La chambre plasma est faite d'une double paroi avec circulation d’eau. C’est un écran
thermique pour protéger les aimants dont les caractéristiques magnétiques dépendent de
maniére cruciale de la température. Leur point de fonctionnement nous oblige a toujours les
maintenir a une température inférieure a 80° C.

1I1.4.3 LE SYSTEME D’EXTRACTION

Le systéme d'extraction (figure II1.10) est constitué d'une électrode plasma située dans un
champ magnétique axial de 0.6800 T et d'une électrode d'extraction. Chacune est conique et
répond aux critéres géométriques déterminés par Pierce [PIE-54] (angle de 22.5°). L'extraction
est gouvernée par l'électrostatique. Le corps de la source donc I'électrode plasma est porté a
une tension de plusieurs kV (7-34 kV). L'électrode d'extraction étant 4 la masse, le champ élec-
trique créé accélére les ions qui se présentent au niveau du trou de l’électrode plasma. Le

EXTRACTION

Figure II1.10 : Schéma de l'extraction monogap fixe utilisée sur le banc 2 et sur le séparateur

SIRa
Electrode d’extraction o) Trou de 1'électrode
000 p]'asma
0164 - "'
/i iy
iy i
0] /i _ f |
I N\ . , .
g / N aimant d’extraction
= /] N —
¥ / \\“"‘\\1“
0484 /’j \\‘\\\}}:\“\1‘11 Hil
S
N T |

Figure IIL.11 : Lignes de forces magnétiques et équipotentielles au niveau de la zone d’extrac-
tion sans la rondelle de fer
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champ magnétique de fuite de la source intervient sur le faisceau extrait en modifiant son
émittance. Ce champ magnétique de fuite associé au champ électrique d'extraction, limite
l'utilisation de la source autour des tensions d'extraction de 30 KV sous la forme de décharge
penning [PEN-37]. Il a été nécessaire d'ajouter une rondelle de fer a I'extraction pour avoir la
possibilité, sans changer les diameétres de 1'électrode d'extraction et de la chambre plasma,
d'atteindre et de travailler avec une tension source de 34 kV. La rondelle de fer agit sur le
champ magnétique en resserrant les lignes de champ. La figure IIL.11 montre les lignes de
forces magnétiques et équipotentielles de I'extraction monogap sans la rondelle de fer. Toutes
les mesures que nous présenterons ont été faites pour un gap inter-électrode fixe de 30 mm.

Le choix s'est porté sur une extraction mobile monogap pour SPIRAL.
J. Mandin [MAN-96] a étudié un systéme multiélectrodes [LER-96] aux performances inté-
ressantes mais dont l'utilisation dans la casemate, pour le démarrage, n'est pas indispensable.
Dans un premier temps, seuls les systémes les plus simples seront utilisés. Il est prévu l'ad-
jonction d'une seconde électrode mais ceci n'interviendra qu'ultérieurement apreés la maitrise
du systéme actuel.

IT1.5 LES PERFORMANCES DE LA SOURCE NANOGAN II

II1.5.1 LE BANC SOURCE

Toutes les mesures qui seront présentées et discutées dans ce chapitre ont été réalisées
sur un banc de tests du Hall D (figure II1.12). Ce banc peut se décomposer en trois parties dis-
tinctes.

La premiére est composée d'une lentille einzel permettant 'adaptation du faisceau au
dipdle d'analyse. C'est un élément d'optique focalisant formé de trois électrodes cylindriques
de rayon intérieur 25 mm et longueur 45 mm. Les deux électrodes extrémes sont a la masse
tandis que celle se trouvant au centre est & la haute tension. Sa valeur correspond grossiere-
ment a la moitié de la tension source.
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Figure II1.12 : Schéma du banc de tests 2 du Hall D
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Enveloppe du Acceptance | Acceptance en
faisceau angulaire émittance Résolution
(mm) (mrad) (r.mm.mrad)
2 40 80 175
+4 40 160 87.5

Tableau I11-2 : Caractéristiques de la ligne de faisceau du banc de tests

La deuxiéme partie est constituée par un aimant d'analyse qui sélectionne les ions en
fonction du Q/M. Ce dipdle posséde un angle de 102°, un rayon de courbure de 0.350 m. Son
champ maximum est de 0.33 T soit un (Bp)5x = 0.115 T.m . La variation de l'intensité du

dipdle (20-265 A) permet d'analyser le faisceau provenant de la source et en particulier d'ob-
tenir le spectre complet d’états de charge de I'Ar (1+ a 11+). Le tableau III-2 donne les résolu-
tions de ce dipdle pour deux dimensions caractéristiques du faisceau analysé.

La derniére partie constitue la boite de diagnostique ol ont été effectuées les mesures
d'émittances, des courants et des spectres. Elle comporte :

¢ un jeux de fentes horizontales et verticales dont les joues se meuvent
séparément les unes des autres. Elles sont utilisées pour limiter la taille
du faisceau.

e une coupelle de faraday pour mesurer les courants ioniques.

e deux profileurs [TRI-97] EMS “EMission Secondaire” (horizontal et
vertical) sont formés de 47 fils séparés de 1 mm. IIs permettent la visua-
lisation de l'intensité du faisceau dans les deux directions perpendicu-
laires au faisceau.

Le vide secondaire est assuré par deux pompes turbomoléculaires associées a des
pompes mécaniques pour leur refoulement. Lorsque la source est en marche, la pression a

T'extraction est de = 10 mbar et = 5 10 mbar 2 l'injection. Le pompage dans la source est
uniquement réalisé par le trou de l'électrode plasma. II en résulte une faible
conductance : = 4.51/s.

I11.5.2 LES SPECTRES

Les spectres de la source représentent un ensemble de pics correspondant a l'intensité du
courant pour un Bp donné. Or, chaque Bp correspond a un Q/M soit a un ion ou a un mélan-
ge d'ions. L'identification de chacun des pics du spectre peut étre ambigué, par exemple, il

n’est pas possible de séparer 1''0Ar5+ de 1602+ car leur Q/M (0.125) est identique. Le pic
observé dans le spectre résulte de la somme du courant des deux ions. Dés lors qu'il ny a pas
d'ambiguité, par exemple 1“0Ar7*, nous pouvons déduire de l'intensité du pic le nombre de
particules dans cet état de charge. Pour la mesure, le rayon p du dipdle étant fixe, les spectres
sont réalisés en faisant varier le champ magnétique de 'aimant d'analyse. En effet, le Q/M est
lié a la rigidité magnétique par la relation :
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2MV
Bo= =g (IL.3)

* Bp est la rigidité magnétique (en T.m)
* M est la masse atomique (en kg) de l'ion considéré et Q sa charge (en C)
® Vgource €5t 1a tension de I’ensemble de la source soit la tension d’extrac-

tionen V
Ces spectres peuvent étre notamment utilisés pour :

e connaitre les différents atomes présents a l'intérieur de la source et

déterminer l'existence d'un probléme (exemple : du 19F sera la combus-
tion par la HF d’un joint Vitton servant a 1’étanchéité d'une enceinte au
vide).

e mesurer 'état de charge moyen <Q> de la source qui est un parametre
caractérisant le fonctionnement d'une source et en particulier son aptitu-
de a produire de hauts états de charge.

ZQJi

Q)= lz:Ii (IIL4)

* Q; est la charge de l'espece i

e I. est le courant (en pA) de l'espéce i

(la somme se fait sur tous les états de charge présents pour la méme
masse)

e mesurer l'efficacité totale d'ionisation d'une espeéce et celle d'un état de
charge donné. Ce paramétre est essentiel car plus 1'efficacité d’ionisation
sera importante et moins sera importante la perte d'ions radioactifs

NANOGANII | NANOGAN

3.0(0.2)
Ar 5.5(0.3) 4.9(0.3)
Kr 11.1(0.6) 10.4(0.5)
Xe 17.3(0.9) 14.2(0.8)
Cr 8.6(0.5)

Tableau 111-3 : Comparaison des états de charge moyens entre In source NANOGAN Il et la
source NANOGAN
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Figure I11.13 : Spectre de I'Y0Ar optimisé pour obtenir un fort courant d"40Ar8+. Les para-
metres sources sont :

* oaz porteur : Oxygene
e tension source : 19 kV, débit source : 1.7 mA
* fréquence HF : 14.9 GHz, puissance HF : 200 W
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Figure I11.14 : Spectre de 1’8 KR optimisé pour obtenir I'état de charge moyen le plus élevé
possible. Les parametres sources sont :

* gaz porteur : Oxygene
o tension source : 15 kV, débit source > 1.2 mA
e fréquence HF : 14.8 GHz, puissance HF : 200 W
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Figure II1.15 : Spectre de I''29Xe isotopique optimisé pour obtenir l'état de charge moyen le
plus élevé possible. Les parametres sources sont :

* gaz porteur : Oxygene

e tension source : 19 kV, débit source : 1.1 mA
e fréquence HF : 14.4 GHz, puissance HF : 200 W
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Figure I11.16: Spectre du Cr démontrant qu'il est envisageable de faire des faisceaux métal-
ligues avec la source R.C.E. NANOGAN II . Les parametres sources sont :

e gaz porteur : Oxygene

e tension source : 11.5 kV, débit source : 1.2 mA
o fréquence HF : 14.8 GHz, puissance HF : 200 W
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La distribution d’états de charge, pour une masse donnée, est en forme de triangle dont
la pointe représente I'état de charge dont l'intensité en courant est la plus élevée. L'ajout du
gaz dit porteur est indispensable pour obtenir un plasma plus dense en augmentant la popu-
lation ionique. Il en résulte une meilleure stabilité du plasma et une augmentation des ions
multichargés. Les figures I11.13,14,15 et 16 montrent les spectres typiques de la source
NANOGAN II pour trois gaz rares et pour un atome métallique prouvant la capacité de cette
source a ioniser ce dernier. Ces spectres sont optimisés de fagon a obtenir un état de charge
moyen <Q> le plus fort possible ainsi que le courant le plus important dans 1'état de charge
prédominant. Les spectres en Ar, Kr et Xe de NANOGAN II ont été optimisés avec de 1'oxy-
géne comme gaz porteur. Le tableau III-3 compare les <Q> produits par NANOGAN et
NANOGAN II pour des spectres typiques. La source NANOGAN II produit des états de
charge plus élevés. Il existe cing parametres de réglage pour optimiser un spectre de la sour-
ce dont quatre sont relativement découplés :

¢ ]la fréquence HF et I'accord HF

¢ la puissance HF

¢ le flux du gaz principal et porteur

* la tension de polarisation du tube coaxial

I11.5.3 L'EFFICACITE DE TRANSPORT

L'efficacité de transport (§iransport) est primordiale : elle permet de corriger les efficacités

d'ionisation par la connaissance des particules perdues le long du trajet entre le point d’ex-
traction et le point de mesure équipé d'une coupelle de faraday. Une mauvaise efficacité de

Y%

Liource (mA)

!
8§ 10 12 14 16 18 20 22 24 26 28 30 32

VSOUICE (kV)

Figure II1.17 : Pourcentage de faisceau dans une émittance de 80 mw.mm.mrad en fonction de
la tension d’extraction et du débit de la source. Le faisceau est constitué d’ions multichargés
d'40Ar8+ extraits puis transportés par la ligne du banc de tests du Hall D
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transport ne permet plus de calculer 'efficacité d’ionisation. Cette efficacité est nécessaire afin
de valider les mesures des émittances car elles n’ont de sens que si Iefficacité de transport est
suffisamment élevée (§gransport > 80 %). La valeur des émittances varie selon 1'état de charge

de l'ion. Lefficacité de transport ne peut pas étre mesurée pour chaque état de charge. Elle ne
peut étre mesurée que globalement. Une efficacité de transport globale élevée implique des
efficacités de transport par état de charge ayant des valeurs comparables et donc sans trop de
pertes.

L'efficacité de transport (équation IIL5) est définie comme étant le rapport entre la
somme des courants ioniques mesurés aprés I'analyse et le courant extrait de la source dimi-
nué du courant dit courant de penning. Le débit de la source (ou courant extrait de la source)
résulte de la différence entre le courant de l'alimentation haute tension, mesuré aux bornes
d'une résistance de 27.3 MQ, en présence du faisceau et le courant sans faisceau. Le courant
de penning est le courant résiduel dil & une décharge continue. Il est mesuré en appliquant la
haute tension sur le corps de la source en ayant préalablement éteint I'émetteur HE. Il est pri-
mordial que le faisceau extrait ne touche pas I'électrode d'extraction pour ne pas générer des
électrons secondaires pouvant fausser la mesure. Une mesure du courant sur I'électrode d'ex-
traction nous donne cette information.

%M

Id.ébité - Ipenning

(IIL5)

étransport =

La somme totale des courants dans les spectres est corrigée par la mesure individuelle
des courants pour les Q/M extrémes (1H1+,40Ar1+) car, pour ces cas, le faisceau se situe a la

limite physique du dipéle et donc est sujet a des erreurs. Par conséquent, il est nécessaire de
régler I'optique de la ligne de maniére & mesurer exactement le courant de ces faisceaux.

Au vue de la figure 1117, l'efficacité de transport est dans la plus grande partie des
couples Ly, ce €t Vsource Supérieure & 75%. Elle chute a 45% pour des tensions faibles (moins
de 12 kV), . Dans la casemate SPIRAL, I'électrode d'extraction est mobile et il sera alors pos-
sible d'adapter le gap inter-électrode 2 la tension d'extraction pour ne pas perdre de parti-
cules.

I11.5.4 1/EFFICACITE D'IONISATION

L'efficacité d'ionisation (Eionisation) €St mesurée a l'aide d'une fuite calibrée constituée
d’une poudre compactée et délivrant un flux constant de particules. Sa mesure consiste a
effectuer le rapport, corrigé du transport, entre la somme des particules d'une méme masse
présentes dans le spectre et le flux de la fuite. Ceci est rendu possible car I'aimant d'analyse
permet de mesurer tous les états de charge de I'Ar.

19

25

q’f uite_calibrée

(I1L.6)

E.oionisation -
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Etat de charge Irz:f;llsgl;e Eff1cac1te(<;o1)omsatlon
1 1.13(0.02) 15.7(0.8)
2 1.05(0.02) 14.6(0.7)
3 0.77(0.01) 10.7(0.5)
4 0.62(0.01) 8.6(0.4)
5 0.60(0.01) 8.3(0.4)
6 0.61(0.01) 8.5(0.4)
7 0.65(0.01) 9.0(0.4)
8 0.91(0.02) 12.6(0.6)
9 0.42(0.01) 5.8(0.3)

10 0.159(0.004) 2.2(0.1)
11 0.027(0.002) 0.38(0.02)

Tableau III-4 : Efficacité d'ionisation pour 1'#0Ar dont les parametres source sont les sui-
vants :

Débit de la source : 0.3 mA
Tension d'extraction : 14 kV

Gaz porteur : Oy

Nous pouvons aussi déterminer les efficacités d'ionisation pour chaque état de charge
(tableau III-4) ainsi que pour I'ensemble des particules introduites dans la source. Pour notre

mesure, la source a été optimisée pour 140718+, L'efficacité totale d’ionisation de I*0Ar est
d'environ 100%.

L'efficacité totale approche les 100%. Ce chiffre semble trop bon mais il peut étre expli-
qué : tout d'abord, dans une source R.C.E., les ions monochargés comme multichargés ne sont
pas tous confinés a l'intérieur du plasma et diffusent vers la paroi ot il vont se trouver neu-
tralisés. Comme on utilise un gaz, ils ne se “collent” pas a l'instar des condensables qui sont
irrémédiablement perdus sur la paroi. Cela signifie qu'ils vont & nouveau s'ioniser. Un ion
peut ainsi subir plusieurs cycles d’ionisation-neutralisation. Il y a rupture du cycle lorsque

V'ion diffuse jusqu’au trou de I’électrode plasma et est extrait. Le faible rapport (10°3) entre la
surface du trou et celle de la chambre de la source explique une probabilité minime pour
qu'un atome puisse sortir. Le faible débit source permet d'obtenir un faisceau suffisamment
fin pour qu'il passe totalement par I'électrode d'extraction et pour qu'il ait une efficacité de
transport de = 100%. Ce nombre de cycle ne semble pas trop pénalisant car nous avons obser-
vé un faisceau secondaire d'3Ar (T; /5 = 15 ms). '
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I11.5.5 LES EMITTANCES

L'association du jeu de fentes horizontales et du profileur horizontal forme un émittan-
ce-meétre. Nous nous intéresserons seulement aux émittances horizontales en prenant comme
hypotheése que le comportement des émittances horizontales sera identique a celui des émit-
tances verticales.

Le principe de la mesure est simple. Un jeu de fentes variables en position est situé au
point image du dipéle d’analyse. Pour chaque pas transverse, on enregistre le courant sur
chaque fil du profileur horizontal. On peut ainsi construire le profil de densité p(x,x’) dont le
contour forme une ellipse.

La mesure est acceptable seulement si l'émittance-meétre voit tout le faisceau.
L'acceptance maximale de I'émittance-metre est celle de la ligne soit 150 t.mm.mrad. La plus
petite émittance mesurable est d’environ 1 T.mm.mrad ce qui est largement inférieur aux
émittances des sources de type R.C.E. (quelques dizaines de m.mm.mrad). L'erreur sur la
mesure se situe entre 5 et 20%.

L'intérét de mesurer les émittances de la source provient du fait que 1'acceptance du
cyclotron CIME est de 80 m.mm.mrad. Il faut que toutes les particules extraites se trouvent
dans cette émittance afin de n'en perdre aucune car trois jeux de fentes horizontales et verti-
cales, situées autour du point objet du dipdle, couperont le faisceau pour étre dans ces condi-
tions.

La plupart des faisceaux extraits de NANOGAN II sont paralleles ou divergents comme
le prouvent les représentations des figures II1.18 et 19. Les émittances comportent des aberra-
tions dues probablement & une mauvaise adaptation du faisceau a la lentille einzel ou dues a
l'effet du champ magnétique de fuite de la source.

Source NANOGANII Source NANOGANII
Ion A5+ Ton 20Ar3+

5 7T % 7.
g g
E 7.7 E 7
21 F 2L}
<35.1 -35.
-50. 1 4 1 4 50 1 L 1 1
-10. -6. 2. 2. 6. 10. -io. -6. 2. 2. 6. 10.
(mm) (mm)
Emittance horizontale Ellipse Emittance horizontale Ellipse
Tension source = 15 kV % du courant = 89.5 % Tension source = 32kV % du courant = 89.5 %
Courant =47 pA Ajre=738 .mm.mrad Courant =27 pA Aire=73.2 .mm.mrad
seuil = 0.050 seuil =045
% du courant.= 95.8 % % du courant =96.9 %
Emittance rms = 69.5 .mmumrad Emittance rms =55 .mm.mrad

Figure I11.18 : Emittance de I'*0Ar3*+ mesu-  Figure IIL19 : Emittance de 10Ar3+ mesurée
rée i une tension source de 15 kV 2 une tension source de 32 kV




| Chappitie 999 : Rssultsts expirimentos ™ Hors ligne' 92

e e o e e
200 | -
] .
£ | 8kV 1
g 150 | 4
E \ ¥
E
H ™~
g i S TRV
2 100 — A
g [ BrTTrmeeT T - 16KV
|3 - N
& > T RRATTA A
£ Yemeng N -
£ 32KV Y
&) 5 RN R -
\a"‘
0 L H i3 1
0 0,05 01 0,15 02 0,25
Q/M

Figure II1.20 : Emittances de la source R.C.E. NANOGAN II mesurées sur le banc 2 avec de

I'¥0Ar en fonction du Q/M. Ces mesures ont été effectuées pour plusieurs tensions sources
couvrant la gamme d’utilisation de cette source pour SPIRAL.
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Figure I11.21 : Variation des émittances en fonction du Q/M pour plusieurs gaz dont la
masse varie entre 4 u.m.a. et 86 u.m.a. : “Effet de masse” [MAN-96]
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Les émittances de 1'40Ar ont une légére dépendance en fonction des états de charge
comme le montre la figure I11.20. La tendance générale va vers la diminution des émittances
lorsque les états de charges augmentent, sauf dans le cas Vg rce = 32 kV ot la variation est

quasi constante. La courbe pour Vgyrce = 8 KV est 'exemple de ce qu'il ne faut pas

mesurer : le transport est de 50%, des particules sont perdues dans les différentes parties de
la ligne. Cependant cette mesure nous donne l'acceptance de la ligne : 160 n.mm.mrad. Les
autres mesures concernent des transmissions de 'ordre de 75 - 90%.

Un autre comportement des émittances de la source NANOGAINII est observé sur la
figure I11.21 en fonction de la masse des gaz que I'on injecte. Plus la masse de I'ion est impor-

A

tante, plus I’émittance diminue. On passe ainsi de 95 m.mm.mrad pour I'M4N3+ 2
30 m.mm.mrad pour le 86Krl4+. Ces mesures ont été réalisées pour un méme point de fonc-
tionnement de la source (Vgoyrce = 15 KV et Iggyrce = 1.2 mA). Ces allures des émittances en

fonction des états de charge et des masses des ions sont expliquées par ].Mandin [MAN-96].
L’ “énergie radiale” des ions se présentant sur le trou d’extraction n’est pas la principale expli-
cation 2 cet effet. Il faut introduire la nouvelle notion de “trou effectif”. Les émittances dépen-
dent de la répartition spatiale des ions a la surface du trou de l'électrode plasma pour une
masse et un état de charge donné . Cette surface est un cercle centré sur le trou de l’électrode
plasma dont le rayon se rétrécit au fur et & mesure que le Q/M de l'ion augmente. Cet “effet
de masse” doit encore étre étudié.

% de faisceau

Etat de charge (Q)

VSOUI‘ ce (kV)

Figure II1.22 : Pourcentage de faisceau compris dans une émittance de 80 n.mm.mrad en
fonction de la tension d’extraction et des états de charge de I'0Ar.

La figure IIL.22 représente le pourcentage de faisceau d"40Ar** (x = 1 - 9) correspondant
3 une émittance de 80 t.mm.mrad. Ceci permet de simuler, pour une tension d’extraction et
un débit source donné, le pourcentage de particules qui seront éliminées par les fentes objets
du premier dip6le sur SPIRAL. Pour les hauts états de charge ainsi que pour des tensions
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supérieures a 16 kV, on récupeére plus de 75% des particules du faisceau c’est & dire que 25%
d’entre elles seront arrétées physiquement par une fente. Les pertes pour des tensions et des

états de charge plus faibles sont plus importantes. Par exemple pour 140Ar2+ et une tension
source de 12 kV, = 35% des particules sont perdues. Sur SPIRAL, le choix s’est porté sur une
électrode d’extraction mobile. Le gap inter-électrode pourra étre adapté a la tension d'extrac-
tion en concentrant autant que possible les particules dans une émittance de 80 w.mm.mrad.

I11.5.6 LES PERFORMANCES

Le tableau III-5 résume les meilleurs courants obtenus pour des masses et des états de
charge typiques de la source NANOGAN II

Elle est le résultat d'un compromis prenant en compte les contraintes citées ci-dessus.
Elle allie un volume faible (= 21 1 contre = 551 pour la source ECR3), une haute efficacité d'io-
nisation pour les gaz et des distributions d’états de charge moyen élevées. Le temps de sur-
vie des aimants sous rayonnement neutronique a été estimé supérieur & = 3 mois. Cette sour-
ce répond au cahier des charges du projet SPIRAL

Kr 25 30 5

Xe 17.5 5 1

Cr 14 | 16

Tableau III-5 Résumé des intensités, en uA, pour des faisceaux typiques
de la source NANOGAN II

Maintenant que 1'on connait les caractéristiques de la source seule et celle de la cible,
nous pouvons les associer pour former 1’ensemble cible-source. Le lien entre la cible et la sour-
ce est le tube transfert qui joue  la fois le role de guide d’ions radioactifs, de polarisation de
la source et de support pour la HF. Cet ensemble a été monté et testé sur le séparateur SIRa
décrit au chapitre I. Nous allons expliciter les mesures et résultats de plusieurs campagnes de
tests dans le chapitre suivant.
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IV.1 LA GEOMETRIE DE L'ENSEMBLE CIBLE~-SOURCE

La position de la cible et son recul par rapport a 'axe du faisceau secondaire sont dictés
par la distribution angulaire des neutrons produits dans la cible. Une expérience avec la sour-
ce NANOMAFIRA [LEC-96] a démontré |'effet destructeur des neutrons sur les aimants per-
manents. Ces derniers constitués de FeNdB sont particuliérement sensibles & l'irradiation par
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Figure IV.1 : Caractéristiques des neutrons mesurés sur le séparateur SIRa, issus de la réac-
tion 36Ar (95 A.MeV) +12C [PAU-98]. Le cas (a) est le spectre en énergie. Le cas (b) est le
nombre total de neutrons émis en fonction de I'angle dont 1'origine est la direction du fais-

ceau primaire.
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les neutrons car ils contiennent du Bore dont la section efficace de réaction (n,p), (n,2p) est de
ordre de la centaine de mbarn. Les aimants en SmCo sont moins sensibles & ce type d'irra-
diation mais leur cofit est plus élevé et surtout leur rémanence est plus faible = 20%.

La cible et son support ont été avancés de telle facon que les aimants de la source
“yoient” uniquement les neutrons émis & des angles supérieurs & 90°. La figure IV.1.a est un
spectre en énergie des neutrons produits par la réaction 36Ar (95 A.MeV) + 12C, deux spectres
sont présentés : 4 0° et 90°. La figure IV.1.b montre le nombre de neutrons émis par stéradian
en fonction de leur angle par rapport au faisceau primaire GANIL : c’est la distribution angu-
laire des neutrons. Cette mesure a été réalisée par le SPR d'Orsay sur le séparateur SIRa grace
4 des détecteurs a activation [PAU-98]. La puissance du faisceau était de 400 W. La premiére
constatation que nous pouvons faire est ’existence d"un facteur =~ 40 entre le nombre de neu-
trons émis 2 0° et 90°. Pour confirmer le choix de la géomsétrie choisie, nous allons calculer le
temps de vie des aimants FeNdB soumis au rayonnement neutronique dans la configuration
de la figure IV.3. Nous utiliserons des données de la référence [COS-87] ou des aimants de
FeNdB ont été irradiés par les neutrons d’un réacteur (figure IV.2). Le spectre en énergie des
neutrons peut se décomposer en deux parties : une partie basse énergie (autour de quelques
MeV) et une haute énergie (autour de 80 MeV) comme le montre la figure IV.1.a. La géome-
trie choisie est telle que seul les neutrons émis aux angles (arriéres) supérieurs a 90° peuvent
irradier les aimants. Comme nous le voyons sur la figure IV.1.a, ceci correspond principale-
ment 4 la partie basse énergie du spectre (1 - 10 MeV) ot1 nous retrouvons le facteur 40 entre
le nombre de neutrons émis a cet angle et le nombre de neutrons émis a 0° (figure IV.1.b). Dans
son article [COS-87], J.R. Cost montre que la perte de rémanence est de 1% pour une fluence
de 1015 neutrons.cm2. Nous imposons une limite de 10% de perte de rémanence des aimants
de la source au-dela de laquelle le fonctionnement de la source peut en éire affecté. Ceci
implique une fluence totale de 1016 neutrons.cm2 (figure IV.2). Sachant que pour 400 W (cor-
respondant aux données) de faisceau primaire et a 90°, le nombre total de neutrons est de
5109 neutrons.sr-1.s-1; nous arrivons & une fluence de 1.9 1017 neutrons.sr-l.mois’! 4 une puis-
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Figure IV.2 : Valeur du champ rémanent d'un aimant en FeNdB en fonction du flux de neu-
trons auquel il a été soumis [COS-87]
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Cible en carbone Injection de

Tube transfert V'onde HF
Source RCE NANOGAN I
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secondaire

|

Isolant en
Fenétre de Ta 1 l LI\—| Alumine

d’épaisseur 4 nm Piston HF I I

. . 10 cm
Faisceau primaire

Figure IV.3 : Coupe de 'ensemble cible-source NANOGAN II en configuration SIRa

sance de 6 kW pour le faisceau primaire. La cible est placée a = 15 cm du premier aimant
(= 1 cm? de surface), par conséquent la géométrie choisie permet l'utilisation de la source pen-
dant = 10 mois. La source NANOGAN II a été utilisée sur le séparateur SIRa avec 400 W de
faisceau primaire pendant un temps total de 12 jours sans que ses caractéristiques ne soient
changées et notamment son champ magnétique.

La cible est séparée de la ligne haute énergie par une feuille de Ta de 4 ym d'épaisseur
pour éviter que les atomes radioactifs ne soient pompés vers cette ligne. L'ensemble du corps
de la source se trouve & 90° de I'axe du faisceau primaire, le faisceau secondaire est perpen-
diculaire & 'axe du faisceau primaire. L'ensemble cible-source NANOGAN II, en configura-
tion SIRa, est représenté sur la figure IV.3. Pour SPIRAL la figure IV.3 est le symétrique par
rapport & ’axe du faisceau primaire a cause de l'implantation géographique différente des
lignes HE et TBE.

Gréce a cet ensemble, nous allons décrire les différentes expériences que nous avons

réalisées avec un faisceau primaire GANIL (extraction des parameétres de diffusion, caracté-
ristiques de la source en ligne, taux de production).

IV.2 EXTRACTION DES PARAMETRES DE DIFFUSION

Une part importante des expériences qui se sont déroulées sur le séparateur SIRa ont été
consacrées 2 la recherche et 1'élaboration de méthodes pour déterminer les parameétres de dif-
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fusion. Ce sont principalement les coefficients d'Arrhenius et le role joué par la taille des
grains composants la cible qui nous intéressent. Les mesures ont été effectuées seulement
pour les éléments gazeux (ayant des T;,, > 1 s).

1l existe de nombreuses références ol sont regroupées des valeurs d'énergie d'activation
E, et facteurs de fréquence logD, aussi bien dans les cibles formées de feuilles [BEY-77] que

zen 2

dans celles formées de grains [KIR-92]. Des mesures ont déja été effectuées afin d’obtenir les
coefficients d’ Arrhenius pour la diffusion d’un gaz rare dans une matrice de carbone graphi-
te. Jusqu'a présent, il existe deux séparateurs oir ils ont été mesurés : a GSI par
R. Kirchner et al. [KIR-95] et 4 GANIL (SIRa) par N. Lecesne et al. [LEC-97 a].

IV.2.1 METHODES POUR MESURER L'EFFICACITE DE DIFFUSION-EFFUSION

D'UN ATOME RADIOACTIF

Dans sa référence [KIR-92], R. Kirchner décrit sa méthode pour déduire les coefficients
d’Arrhenius pour des atomes stables diffusant dans différentes matrices. Nous allons décrire
trois méthodes permettant de déduire les coefficients d'Arrhenius pour des gaz rares radio-
actifs diffusant dans notre cible. La premiére méthode est celle dite “Mesure directe”. La
seconde se nomme “Saturation du taux de production”. La derniére, plus délicate comme
nous le verrons, est appelée “Temps de montée”.

IV.2.1.1 METHODE PAR MESURE DIRECTE

Cette méthode [LEC-97 b] nécessite un faisceau primaire d'ions radioactifs. On implan-
te alors ces ions dans notre cible chauffée a = 2300 K. La nécessité du chauffage est due a la
faible puissance amenée par les ions radioactifs (= 50 uW). En effectuant le rapport entre le
flux d’ions détectés dqatectss qUi arrive au point de détection du séparateur SIRa et le flux
d’ions incidents 0;pcigents avant implantation, on obtient alors 'efficacité totale du séparateur
pour ce noyau.

totale — Ogere (Iv.1)

¢incident

A partir de cette efficacité totale, on peut remonter a l'efficacité de diffusion-effusion
pour l'atome d'intérét. Ces deux efficacités dépendent (chapitre II) de la température de la
cible mais aussi de la demi-vie Ty /, du noyau radioactif considéré et, comme nous le mon-
trerons, de la taille des grains composant la cible. Cette mesure est réalisable car il est possible
de décomposer l'efficacité totale &;,1, du séparateur comme suit :

ﬁtotale = z;diffusion&effusion&ionisationgtrzmsport (IVZ)

L'efficacité de diffusion : &g,si0n cOrrespond a la probabilité qu'un atome radioactif sorte de

la cible avant sa perte par décroissance radioactive. Dans notre cas, la cible est composée de
grains, nous avons calculé littéralement cette efficacité au chapitre II (équation IL36).
L'efficacité d’effusion : &qfrsion €St la probabilité qu’un ion aille de la cible a la source avant
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Figure IV.4 : Matrice d'identification des noyaux produits lors de la réaction
‘ 36Ar (95 A.MeV) + 12C avec SISSI.

sa désintégration radioactive. Or, pour les gaz, cette efficacité est pratiquement de 100% car
le temps de transit est faible (< 100 ms) comparativement au Ty /; de 'atome radioactif consi-

déré (T, > 1s). Ce temps est court car ils ne se “collent” pas aux parois comme nous l'avons
vu au chapitre II. L'efficacité d’ionisation : & ;cation €t celle de transport : &transport peuvent

étre mesurées indépendamment du faisceau secondaire avec des ions stables. Pour l'efficaci-
té d’ionisation, les distributions d'états de charge pour un élément de méme Z mais de A dif-
férents sont quasiment identiques (voir le chapitre IV.3). L'efficacité de transport : §ransport
correspond a l'extraction du faisceau, & son analyse et a son transport jusqu'au point de détec-
tion. Cette efficacité peut aussi étre mesurée hors faisceau car bien évidemment ces différents
processus ne dépendent que du Z de 'élément. Le temps pour ioniser un atome étant faible
(< 10 ms) et le temps de transport négligeable (= 12 ps pour un 35Ar8+ d’énergie 160 keV le
long de 11.5 m de trajet), la perte d’ions radioactifs par décroissance radioactive est quasiment
nulle. L'utilisation d'une fuite calibrée est nécessaire car elle permet de mesurer les efficacités
d’ionisation et de transport sans faisceau secondaire. L'expérience qui nous concerne a per-
mis de mesurer l'efficacité totale du séparateur pour I'*5Ar et d’en déduire les coefficients
d'Arrhenius correspondants.

Le faisceau d’ions radioactifs incident a été produit par l'installation SISSI “Source d'Ions
Secondaires a Supraconducteur Intense” [JOU-91, BAR-95, ANN-97] située entre le cyclotron
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CSS2 et le spectrométre ALPHA. SISSI est composée de deux solénoides utilisés comme len-
tilles de distance focale trés courte (0.6 m). Le champ magnétique créé a l'intérieur est
de 11 T. Les atomes radioactifs sont produits par fragmentation du projectile sur une cible de
production placée entre les deux solénoides supraconducteurs. La premiére lentille permet de
focaliser le faisceau primaire GANIL sur la cible de production avec un diamétre de = 0.2 mm.
Le second solénoide permet de récupérer les fragments produits jusqu'a 80 mrad de diver-
gence. La cible de production tourne & des fréquences de I'ordre de 50 Hz afin de dissiper
'énergie du faisceau primaire. Elle peut aussi s'incliner de 0° 4 45° afin de faire varier 'épais-
seur apparente de la cible de production.

De la cible de production sort 1’atome radioactif qui nous intéresse ainsi qu'une multi-
tude d’autres noyaux que nous ne souhaitons pas implanter dans notre cible. Il faut donc
purifier ce faisceau. C’est le role du spectromeétre ALPHA et du dégradeur placé entre les
deux dipoles de ce spectrométre dans la zone dispersive en énergie. La purification du fais-
ceau est réalisée par un choix judicieux du Bp de la premiére partie du spectrometre qui va
ainsi sélectionner le noyau radioactif voulu selon son rapport Q/M. Le ralentissement des
ions dans le dégradeur achromatique introduit une dispersion en énergie selon le Z des élé-
ments [BET-53]. L'ensemble constitué par la premiére partie du spectromeétre, le dégradeur
achromatique et la deuxiéme partie du spectrométre aboutit 2 une sélection en isotone de la
région choisie. Les autres noyaux sont perdus dans les différentes fentes du spectrometre.
Afin d’étre achromatique, le dégradeur a une forme incurvée ce qui correspond & une épais-
seur variable selon le rayon de courbure de l'ion. Le dégradeur est plus épais pour les rayons
de courbure les plus grands. A I'opposé, pour les ions ayant un petit rayon de courbure, le
dégradeur est plus mince .
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Figure IV.5 : Matrice d'identification des noyaux produits par la réaction

36Ar (95 A.MeV) + 12C avec SISSI et apreés purification a 'aide du dégradeur achromatique.
Ces noyaux sont détectés avec une jonction Silicium.
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Figure IV.6 : Matrice d'identification des noyaux produits par la réaction

36Ar (95 A.MeV) + 12C avec SISSI mesurée dans I'aire SIRa avant implantation dans la
cible de carbone. Ces noyaux sont détectés avec un scintillateur plastique.

Un détecteur Silicium insérable, placé a la sortie du spectrométre Alpha, est utilisé pour
identifier les différents ions transmis lors des réglages du spectrométre. La figure IV.4 montre
un exemple de l'identification des noyaux avant la mise en place du dégradeur. L'axe des
ordonnées représente la perte d'énergie dans un détecteur Silicium de 300 um d’épaisseur.
Lors de la mesure, nous sommes obligés de diminuer I'intensité du faisceau primaire a 'aide
d'un réducteur d’intensité car le Silicium supporte au plus = 104 pps. L' axe des abscisses
représente le temps de vol des noyaux entre la cible de production et Ia jonction. La HF du
cyclotron nous sert de référence temporelle. La perte d’énergie dans le Silicium permet une
sélection en Z tandis que le temps de vol discrimine selon le rapport M/Q. Nous voyons net-
tement apparaitre les noyaux de méme numéro atomique ainsi que les courbes de méme isos-
pin (N-Z). L'identification des noyaux est alors sans ambiguité. La figure IV.5 montre la méme
matrice mais aprés avoir introduit le dégradeur. Il ne reste que les isotones dont le plus
important en intensité est '35Ar. Les deux autres noyaux (34Cl et 335) sont des polluants dont
les intensités sont de plusieurs ordres de grandeur inférieures (2 4 3) a l'intensité de 1'35Ar.

Un détecteur plastique situé dans la boite diagnostique de la ligne haute énergie du
séparateur SIRa comptabilise les particules juste avant implantation dans la cible chaude. Ce

détecteur trés rapide en temps peut supporter un taux de comptage élevé (= 100 pps)- Comme
nous pouvons le voir sur la figure IV.6, la méme matrice d’identification permet une nouvel-
le fois l'identification de 1'35Ar.

L’ensemble cible-source NANOGAN 1I est couplé & une cible chauffée par son axe (cha-
pitre IIL.1) et composée de grains de diametre 15 um pour cette expérience. Le faisceau secon-
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Figure IV.7 : Dispositif expérimental de la méthode directe avec I'équipement SISSI

daire est implanté dans la cible chaude. Les atomes radioactifs qui diffusent hors de la cible
sont ionisés par la source R.C.E. NANOGAN II puis analysés et transportés par le séparateur
SIRa jusqu'au point de détection.

La qualification et la quantification du noyau transmis au point de détection apres
implantation, diffusion hors de la cible et ionisation se font avec un détecteur Ge de haute
résolution (= 2 keV). L'identification de la raie y du noyau étudié (E, = 1219 keV pour I'35Ar)
et la mesure du nombre d’événements dans cette raie permettent de connaitre le taux de pro-
duction de ce noyau radioactif au point de détection. La figure IV.7 montre 'ensemble du dis-
positif expérimental permettant d’effectuer cette expérience sur le site du GANIL.

IV.2.1.2 METHODE PAR LA SATURATION DU TAUX DE PRODUCTION

La méthode par saturation du taux de production est spécifique aux noyaux radioactifs
de long temps de vie (> quelques mn). Le faisceau primaire GANIL est directement envoyé
sur la cible SIRa pour produire le noyau d'intérét. Le noyau radioactif va alors diffuser hors
de la cible et effuser jusqu’a la source pour étre ionisé puis transporté au point de détection
ot il sera détecté et quantifié. Il nous sulffit alors de déduire le taux de production pour plu-
sieurs valeurs de la température de la cible. La courbe obtenue donne directement l'efficacité
de diffusion-effusion en fonction de la température. Pour un temps de vie suffisamment long,
]a saturation correspond  l'efficacité maximale de diffusion-effusion c’est & dire 1 par défini-
tion.
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Cette méthode a I'avantage de ne pas avoir besoin d'utiliser un faisceau secondaire mais la
nécessité de mesures a différentes températures implique l'utilisation d'un temps de faisceau
long.

Le dispositif expérimental est allégé par rapport a la méthode directe. L'ensemble cible-
source est monté dans SIRa ainsi que la détection associée.

IV.2.1.3 METHODE UTILISANT LE TEMPS DE MONTEE

Le faisceau primaire GANIL irradie notre cible de carbone maintenue a une températu-
re constante. Mais l'irradiation ne va pas étre continue. A un temps tg, on irradie la cible. Au

point de détection du séparateur, on regarde I’évolution de la radioactivité liée au nucléide
étudié en fonction du temps. Une fois la saturation atteinte, équilibre entre le nombre de
noyaux arrivant sur la bande d’implantation et le nombre de noyaux se désintégrant, on peut
couper le faisceau primaire. Cette mesure correspond a un cycle que nous répétons plusieurs
fois afin d’obtenir une statistique suffisante. Entre chaque cycle, nous déroulons la bande ot
sont implantés les ions radioactifs de trés basse énergie, de maniére a évacuer la radioactivi-
té résiduelle vers une zone blindée en plomb. On obtient alors 1’allure de la courbe sur la figu-
re IV.8. Elle peut étre décomposée en deux parties : la premiére partie correspond a une aug-
mentation progressive de la radioactivité a partir de tj. La seconde partie correspond a 1’équi-

libre o1 une quantité égale de noyaux sont implantés et se désintegrent. A partir de cette cour-
be et de ’équation IV.4, on peut déduire les deux coefficients 11y et v puis calculer U'efficacité

de diffusion-effusion a partir de I'équation I1.49 :

E.vdiff_eff =

60 v \& 1 ‘3(\/n2k/u0coth\/n2l/uo—1)( v )
F(VH»)Z{ W2a A/, ven) I

Mo

Cette méthode est valable tant que ’on peut observer ’augmentation de la radioactivité ainsi
que le plateau a I'équilibre. Pour la pente, comme nous avons une résolution temporelle mini-
male de 1 ps, cela permet d’étendre cette méthode a tous les noyaux que nous étudions dans
la région des courts temps de vie. Par contre, pour atteindre le plateau, T /, ne doit pas étre

trop important si on veut avoir suffisamment de temps pour effectuer la mesure et accumu-
ler la statistique de plusieurs cycles.

Dans I'équation IV.3, T44(t) est une fonction correspondant a 1’évolution de la radioacti-
vité en fonction du temps. Elle résulte de I'intégration du produit de Tog(t) (calculée au cha-

pitre II, équation I1.48) par un terme de décroissance radioactive qui est la conséquence de
perte d'atomes lors de l'ionisation, de l'analyse, du transport et de la détection de notre ion
radioactif.

t'=t ,
Taes(t) = KJ;EO Tege (e dt’ (IV.3)

soit :
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o (t) = 6Q i Ho f v e-lt ___&__e—-?»t {1_ Ve—ukt __( Mk _ My )e“/t} (IV4)

n? k:l“k+1lv+k— My V-l (VHA Vel

La courbe de la figure IV.8 est la courbe issue de I'acquisition et corrigée du taux d’ac-
ceptation de notre acquisition. Il est important d’effectuer cette correction car la pente de la
courbe sur la figure IV.8 joue un rdle important sur la déduction finale des coefficients
d'Arrhenius. Comme nous le voyons sur la figure IV.9, le taux d’acceptation varie beaucoup
dans les premitres secondes. Cette variation est corrélée avec la mesure de radioactivité car
au fur et & mesure que la radioactivité apparait, le taux d’acceptation diminue. Le plateau de
la courbe de radioactivité correspond bien au plateau du taux d’acceptation (dans notre cas,
70% des évenements sont détectés).

La mesure du taux d’acceptation en fonction du temps est effectuée a 1'aide d'un géné-
rateur d’impulsion (Resarch Pulser, Model 448, EG&G, ORTEC). Celui-ci délivre un signal
pulsé (93 pulse.s’!) qui est envoyé a travers toute la chaine électronique d’acquisition. Ce
signal est discriminé de ceux des y issus des noyaux radioactifs gréce & un marquage réalisé
sur le “trigger” de l’acquisition (une voie du MDR “Module de Décision Rapide” ou en
anglais FDM 5155, Creative Electronic Systems). Le rapport entre le nombre d’impulsions
requ par l'acquisition et le nombre délivré par le générateur nous donne le taux d’acceptation.

L'ensemble de cette mesure est rendu possible par I'utilisation d'un module spécifique :
le module HCMR “Horloge pour séquence de Collection et Mesure de Radioactivité”
[WIT-96] qui permet de commander le hacheur de la machine depuis notre détection et le
déplacement de la bande d’implantation. De plus, cette horloge permet l'introduction du
paramétre temps indispensable pour cette mesure (voir Annexe A).
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Figure IV.8 : Représentation de la vadioactivité du noyau d'intérét en fonction du temps cor-
rigé du taux d'acceptation. Le trait plein représente le fit par la fonction d'efficacité de

diffusion-effusion.
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Figure IV.9 : Taux d’acceptation de I'acquisition en fonction du temps c’est a dire en fonction
de l'apparition de la radioactivité

Nous avons développé un programme qui va déterminer les deux parametres g et v en

minimisant le %2 (chapitre IV.2.2). Ce programme utilise les subroutines (du livre Numerical
Recipes [PRE-88]) de minimisation et demaximisation d'une fonction & plusieurs variables .
Nous utilisons la “méthode Powell” ou “Direction Set (Powell’s) Methods in
Multidimensions” (page 309). Cette méthode integre la subroutine “LINMIN” qui permet de
trouver une nouvelle direction de recherche & chaque itération du programme. Ce nouveau
jeu de variables (qui donne la nouvelle direction) dépend de la valeur de la fonction pour le
jeu de variables antérieures. Dans notre cas, il est choisi de fagon a diminuer la valeur de la
fonction. Ayant obtenu ces deux paramétres pour une température donnée, il suffit de les
réintroduire dans la formule I1.49 pour obtenir l'efficacité de diffusion-effusion.

Maintenant que nous avons trouvé les efficacités de diffusion-effusion, nous pouvons en
déduire les coefficients d'Arrhenius. Comme nous le verrons au chapitre IV.2.3.1, la méthode
par temps de montée a été étudiée comme une alternative aux autres méthodes et ne donne-
ra pas lieu a des valeurs de coefficients d'Arrhenius.

IV.2.2 RESULTATS EXPERIMENTAUX ET EXTRACTION DES COEFFICIENTS

D'ARRHENIUS

Pour chaque méthode, afin d’en déduire les coefficients d'Arrhenius, il faut construire la
courbe & gistsion-effusion €N fonction de la température T (K) de notre cible. En utilisant I'équa-

tion de diffusion-effusion (équation 11.49) calculée au chapitre II, on peut obtenir les coeffi-

cients d'Arrhenius Log(Dy) et E,. Ces coefficients sont choisis de facon & minimiser le 2
[BEV-69] :
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N N 12
XZ - Z [f(l) fmesure(l)] (IVS)

o(i)?

i=1

ot f(i) est la fonction & ajuster par rapport aux données f;,oqre(i)- N représente le nombre de

données. On utilisera plus volontiers le x2 réduit c’est & dire :

2

Nlsauit = 2%]‘ (IV.6)

7N est le nombre de degré de liberté. Sa valeur est égale au nombre de données moins le
nombre de variables : 1 = N - n (nombre de variables).

La méthode par mesure directe a permis de mesurer 1'efficacité totale du séparateur pour
I'5Ar (Ty /o = 1.775 5). Nous allons expliciter le cas & T = 2070 K. L'efficacité totale mesurée est
de &;oiale = 0.34(0.02)%. Lefficacité de transport a été mesurée a I'aide de la fuite calibrée, nous
avons obtenu comme valeur : Eansport = 49-4(1.0)%. On a pu aussi en déduire l'efficacité d’io-
nisation soit & nication = 4-6(0.2)%. Nous possédons tous les éléments pour calculer a partir de
'équation IV.4 lefficacité de diffusion-effusion soit &g sion-effusion = 15-3(1.3)%. Ces efficaci-

tés ont été mesurées pour plusieurs températures. Les données suivent bien l'allure de la
courbe de la fonction d'efficacité de diffusion-effusion déterminée au chapitre II (figure IV.10).
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Figure IV.10 : Résultats expérimentaux de lefficacité de diffusion avec I'ensemble cible-sour-
ce ECR3 (grain 4 um) et I'ensemble cible-source NANOGAN II (grain 15 um) pour I'>Ar




En comparant ces données avec celles de I'ensemble cible source ECR3, on trouve une effica-
cité moindre d'un facteur 2 a 3. La seule différence importante entre ces deux expériences est
la cible utilisée et plus particuliérement la taille des grains la composant : 15 ym avec l'en-~
semble NANOGAN II contre 4 pm pour l’ensemble ECR3. Nous reviendrons plus en détails
sur ce résultat dans le chapitre IV.2.5. .

La méthode par saturation du taux de production a été utilisée pour déterminer les coef-
ficients d'Arrhenius LogDy et E, pour le 77Kr (T; /2 = 74.4 mn). On peut remarquer, sur la figu-
re IV.11, que la courbe d'efficacité de diffusion-effusion obtenue est pratiquement la méme
pour deux intensités différentes (100 nA et 1 pA) du faisceau primaire. L'écart entre les deux
courbes permet d’obtenir l'erreur sur la méthode et donc sur les coefficients d'Arrhenius. Ceci
montre qu’il n’existe pas d’effet de chauffage local. En effet, 1 nA de 78Kr n’apporte que
167 W & comparer avec la puissance ohmique du chauffage de 1800 W pour atteindre une
température de 2200 K.
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Figure IV.11 : Efficacité de diffusion-effusion pour le 77Kr (Ty, = 74.4 mn). Les points cor-
respondent aux données expérimentales

La méthode par temps de montée a été appliquée au noyau d'3Ar (T; /5 = 1.775 5). Les
points de mesure ont été réalisés pour des températures couvrant la gamme 1400 - 2000 K. La
cible utilisée était la cible de carbone dont la taille des grains valait 4 pm. Le tableau IV-1 résu-
me les valeurs de pg et v qui ont été déterminées ainsi que les efficacités de diffusion-effusion

correspondantes.

Le résultat de la mesure est tracé sur la figure IV.12. On a également tracé la courbe qui
reproduit l'efficacité de diffusion-effusion mesurée (courbe en trait plein) lors d'une précé-
dente expérience (cette courbe correspond aux points noirs de la figure IV.10) pour une cible
composée de grains de 4 pm par la méthode de mesure directe. L'erreur sur les points de
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e

Température (K) Eaiffusion Eetfusion  |Gdiffusion-effusion
2174 0.083(0.008) | 4.06(0.41) 0.37(0.02) 0.91(0.01) 0.34(0.02)
2100 0.114(0.011) | 2.84(0.18) 0.42(0.02) 0.88(0.01) 0.37(0.02)
1661 4(2) 104 3.5(0.03) | 0.050(0.014) | 0.90(0.01) 0.044(0.010)
1483 9(2) 105 3.5(0.03) | 0.024(0.002) | 0.90(0.01) 0.021(0.002)

Tableau IV-1 : Efficacités de diffusion-effusion déduites de la méthode par temps de montée
pour I’Ar (T, = 1.775 5)
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Figure IV.12 : La courbe correspond aux mesures effectuées avec la méthode directe. Les
points expérimentaux correspondent i la méthode utilisant le temps de montée. La courbe en
pointillée correspond i la courbe en trait plein déplacé de 80 K.

mesure issus de la méthode par temps de montée a été calculée comme suit : l'erreur sur y,
et v est 'écart entre les valeurs de pj et v pour x2 et x2 +1. A partir de ces erreurs, nous en

déduisons les erreurs sur les efficacités de diffusion-effusion. La courbe en trait pointillé
résulte du déplacement de la courbe en trait plein de 80 K. Nos points de mesure semblent




suivre cette courbe ce qui autorise & penser que 'allure est bonne mais les valeurs absolues
différentes. Pour les deux températures de 1661 K et 1483 K, la variable v est devenue une
constante car le programme de minimisation divergeait. Cette transformation est réaliste
puisque nous conservons une efficacité d’effusion de 90%. Ceci est tout a fait compatible avec
le temps de demi-vie de I’35Ar (T1/2 = 1.775 s). En général, I'écart entre les points mesurés
par cette méthode et ceux par la méthode de mesure directe est tout au plus d'un facteur deux
a trois. Ce résultat peut sembler raisonnable si on considére que cet écart peut étre dii a l'er-
reur sur la mesure de température (soit une erreur de 4.5% en moyenne).

Les coefficients d’Arrhenius se déduisent des courbes représentant les efficacités de dif-
fusion-effusion en fonction de la température. Il faut trouver le couple (Log(Dy) et E,) qui
reproduit le plus fidélement possible les mesures expérimentales. Le couple retenu est celui
qui minimise le ¥2. En utilisant les données du 18Ne (T1/2 = 1.67 s) mesurées & partir des réfé-
rences [MAU-94, LEC-97 a], nous avons toute une gamme de valeurs des coefficients
d’Arrhenius pour les gaz rares. Le tableau IV-2 en résume toutes les valeurs.

La figure IV.13 montre que l'évolution, aussi bien pour Log(Dg) que pour E, est quasi-
linéaire avec le Z de l'atome radioactif. C’est la premiére fois qu'un tel comportement est
observé pour les coefficients de diffusion au sein d'une méme famille d’éléments. L'évolution
du coefficient de diffusion D calculé pour une température constante de 2300K, en fonction
du numéro atomique des atomes radioactifs, est tout aussi étonnante. Il apparait une évolu-
tion quasi-constante aux barres d’erreur pres (figure IV.14). C'est a dire qu'a cette températu-
re et pour une matrice de graphite, les atomes radioactifs de 18Ne, 35Ar et de 77Kr diffusent
de la méme maniére. Un des points de mesure est confirmé par celle de la référence de
Kirchner [KIR-97] pour le coefficient de diffusion du 84Kr dans du carbone similaire & celui
que nous utilisons (4 pm de diametre de grain et 9% de porosité ouverte). Pour confirmer
cette évolution, des mesures avec des isotopes d’He et de Xe sont nécessaires.
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Figure IV.13 : Résultats expérimentaux des coefficients d’ Arihenius mesurés avec le sépara-
teur SIRa pour les gaz rares diffusant dans du carbone graphite
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Figure IV.14 : Calcul du coefficient de diffusion des gaz rares dans une matrice de carbone

graphite.
Noyau (T1/2) | Log(Dyp) (cm2.s71) E, (eV) ! A it
18Ne (1.67 s) 6.4 (2.6) 1.24 (0.13) 1.52
35Ar (1775 s) -3.6 (0.5) 2.38 (0.19) 0.55
77Kr (74.4 mn) 1.95 (0.17) 4.98 (0.26) 1.34

Tableau IV-2 : Récapitulatif des coefficients d’Arrhenius pour la diffusion d’éléments gazeux
de type gaz rares dans notre cible de carbone

1V.2.3 COMPARAISON DES TROIS METHODES

Généralement, ces trois méthodes nécessitent que :

e la source soit stable pendant toute la mesure.

e la température mesurée corresponde bien a la température de la zone
ou diffusent les atomes radioactifs. Ceci implique que la puissance
apportée par le faisceau primaire soit faible comparée a la puissance du
chauffage ohmique. Ainsi le dépdt d’énergie apportée localement par le
faisceau primaire contribue peu a modifier localement la température. 11
est toujours préférable de travailler a faible puissance c’est a dire avec
une faible intensité du faisceau primaire.
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* le chauffage soit suffisamment important pour chauffer la cible dans le
cas ol la puissance apportée par le faisceau primaire est faible (cas de la
mesure directe)

La méthode par mesure directe est adaptée 4 un nombre important de noyaux radioac-
tifs (ms < T1/2 < heure). La déduction des efficacités de diffusion-effusion ne fait appel a
aucun programme, elle nécessite seulement de bien connaitre les efficacités d'ionisation et de
transport. Ce qui est toujours réalisé gréce 4 la fuite calibrée. Son principal inconvénient, qui
en fait une mesure difficile a réaliser, est l'utilisation d’un faisceau d’ions radioactifs d'une
intensité importante. La réalisation de ce faisceau nécessite un long temps de préparation.

La méthode utilisant la saturation du taux de production est facile et rapide a mettre en
ceuvre mais elle n’est applicable que pour des nucléides a long temps de vie. En effet, il faut
que dans la gamme de température a laquelle nous travaillons (1500 K - 2400 K) la saturation
apparaisse.

La mesure par temps de montée, faite pour 19°Ar montre rapidement ses limites.
Comparée a la méthode par mesure directe, malgré les barres d'erreur et pour une cible ayant
les mémes caractéristiques, cette méthode ne reproduit pas correctement la courbe d'efficaci-
té de diffusion-effusion. Une des difficultés provient du fait qu'il existe une ambiguité dans la
déduction des coefficients v et pg qui a pour conséquence l'existence de plusieurs couples
(v, 1p) qui donne un 2 proche du minimum. Nous allons développer ce point dans le sous
chapitre suivant.

1V.2.3.1 AMBIGUITE ENTRE DIFFUSION ET EFFUSION

La méthode du temps de montée permet donc de déterminer iy (coefficient lié a la dif-
fusion) et v (coefficient lié a 'effusion). L'efficacité de diffusion-effusion dépend de ces deux
variables. Nous allons construire deux graphiques & deux variables 114 et v. Nous allons faire
varier v entre 0 - 25 s-L et 11 entre 0 - 0.3 5. Nous calculons alors la fonction x2 (pg, V) repré-
sentée par la figure IV.15 et l'efficacité de diffusion-effusion sur la figure IV.16. Ces fonctions
sont calculées a partir des données mesurées pour 1'5Ar 2 2100 K. Il apparait alors une vallée
qui s'étend entre 0.01 - 0.08 5”1 pour pg et 3 - 6 s pour v a l'intérieur de laquelle les valeurs
du %2 sont quasiment identiques (Ax2 < 0.1, figure IV.15). Mais l'efficacité de diffusion-effu-

sion, quant a elle, est completement différente car elle varie de 20% a 55% (figure IV.16) pour
cette méme zone. Ceci implique qu'une ambiguité entre p; et v entraine une forte variation
de l'efficacité de diffusion-effusion. Ceci peut expliquer en partie le désaccord que nous avons
observé expérimentalement. Si cette méthode est expérimentalement assez simple a utiliser,
I’analyse qui en découle peut amener de grandes erreurs sur la détermination des efficacités
de diffusion-effusion et par voie de conséquence sur les coefficients d'Arrhenius.

Pour de futures expériences de mesures de coefficients d'Arrhenius, deux méthodes sont
& retenir selon la gamme de temps de vie du noyau radioactif et la complexité du dispositif
expérimental:

e ms < T /; < heure : méthode par mesure directe
* mn < T; /; : méthode par saturation du taux de production
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Figure IV.16 : Efficacité de diffusion calculée en fonction de g et v. La zone entourée corres-
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Nous allons & présent revenir sur le résultat expérimental issu de la mesure de 'efficaci-
té de diffusion-effusion faite pour deux types de carbone différent.

IV.2.4 ROLE DE LA TAILLE DES GRAINS COMPOSANTS LA CIBLE

Reprenons le cas de 135Ar et le résultat de la mesure des efficacités de diffusion-effusion
par la méthode directe (chapitre IV.2.2). Les points noirs, sur la figure IV.17, sont les efficaci-
tés mesurées avec l'ensemble ECR3 et une cible 4 um. Nous en déduisons les coefficients
d'Arrhenius LogDyg et E,. Si nous réintroduisons ces deux coefficients dans la formule d'effi-

cacité I1.49 en remplacant la taille de 4 pm par 15 um on obtient alors la courbe en petits poin-
tillés ol viennent se positionner les points vides issus de la mesure faite avec l'ensemble
NANOGAN II. Cette mesure a été faite avec un carbone composé de grains de 15 um de dia-
metre. Ceci montre que la taille des grains est un des paramétres principaux qui gouverne la
diffusion dans notre cible et que les coefficients d'Arrhenius sont seulement dépendants du
couple atome diffusant/cible. L'effusion intergrain n’intervient pas puisque la porosité ouver-
te est égale dans les deux cas (8%).

35Ar+C
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Figure IV.17 : Compilation des efficacités de diffusion-effusion mesurées pour le noyau radio-
actif d"35Ar. Les courbes calculées représentent l'efficacité de diffusion-effusion calculée pour
les tailles de grains correspondants et les coefficients d’Arrhenius de 1’3 Ar.
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Les résultats du 77Kr, présentés dans la figure IV.18, viennent confirmer ce fait. Les
points correspondent & la mesure effectuée avec I'ensemble ECR3 et une cible 4 pm. La cour-

be a été calculée avec les coefficients d'Arrhenius obtenus & partir de l'ensemble
NANOGAN II et de la cible 15 pm. On aboutit 4 la méme conclusion que précédemment.

Sur la figure IV.17, la courbe en grand pointillés est une extrapolation de la courbe d'ef-
ficacité de diffusion-effusion pour un carbone graphite qui serait composé de grains de 1 pm
de diamétre. Cela permettrait un gain d'un facteur = 2.5 sur 1'efficacité soit une efficacité de
diffusion-effusion de 33.3 % pour un graphite de 4 ym comparé  80.0 % pour un graphite de
1 pum et cela & une température de 2000 K (1727 °C). On peut ainsi obtenir une efficacité de
97.9 % pour de I'35Ar qui sera produit dans la cible de SPIRAL chauffée & 2400 K. Une autre
conséquence est un gain non négligeable pour des noyaux a trés court temps de vie. Prenons
le cas de 1’31 Ar (T /, = 15 ms). Le passage d’un carbone de 4 ym & 1 pm correspond a un gain
d’un facteur = 3.5 sur 'efficacité de diffusion a 2400 K. Ce gain sur le taux de production est
important pour ce type de noyau loin de la vallée de stabilité donc en général produit avec
une section efficace trés faible.

Nous allons maintenant étudier l'influence du chauffage de la cible sur le fonctionne-
ment de la source R.C.E. ainsi que le comportement de la source en-ligne.
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Figure V.18 : Comparaison entre les efficacités de diffusion-effusion mesurées avec I'en-
semble cible-source ECR3 et NANOGAN II pour le 77Kr.
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IV.3 LE COMPORTEMENT DE LA SOURCE EN LIGNE

IV.3.1 LE DEGAZAGE DE LA CIBLE

L'association de la source et de la cible chaude, via le tube transfert, modifie quelque peu
les caractéristiques de la source. Ceci est aggravé lorsque nous utilisons le faisceau primaire
de 400 W. Les différences de comportement de la source sont surtout liées au chauffage de la
cible et sa température. La cible est montée a l'air libre avec beaucoup de précaution afin
d’éviter d’apporter des éléments pouvant polluer la source : gants en plastique pour éviter le
contact entre la main et la cible, chaque piéce (exceptées celles en carbone) est nettoyée avec
de I'alcool pur avant montage. Malgré ces précautions, la cible, au fur et 8 mesure de sa mon-
tée en température, dégaze de nombreux éléments tels que de I'eau, de I'oxygéne, du carbo-
ne, de 'oxyde de carbone, du dioxyde de carbone et d'autres impuretés faibles en quantité
mais suffisantes pour géner le fonctionnement de la source. De plus, le pompage dans cette
région est réalisé via le trou de 1'électrode plasma, celui du tube transfert et par des ouver-
tures faites dans le support de ce tube. La conductance est donc faible et ces impuretés diffi-
ciles a pomper. Lorsque nous mettons en marche la source, nous ne pouvons la régler car les
parametres (flux du gaz support, puissance HF) ne peuvent étre modifiés sans entrainer un
courant débité par la source trop important. Au début de la période du chauffage de la cible,
on ne peut pas mettre de gaz support, elle accepte seulement quelques Watt de puissance HF.
La tension d'extraction doit étre limitée a 15 kV sous peine de décharges penning. Si on essaye
de passer outre, la source débite alors un courant de 2 voire 3 mA, ce qui est loin de son point
de fonctionnement optimal (= 1 mA, 20 kV, 150 W). Ceci implique un temps de préparation
d’une centaine d'heures pendant lequel il est nécessaire de maintenir la cible a = 1800 K afin
qu'elle dégaze tous les éléments qu'elle contient.

Le choix des matériaux entourant la cible est tout aussi important. Il faut qu'ils puissent
tenir & des températures de l'ordre de 2500 K et contenir le moins d'impuretés possibles.
Prenons l'exemple du nitrure de bore utilisé comme isolant électrique et possédant une bonne
tenue a la température. Ce genre de matériau absorbe facilement de I'eau qu'il rejette lorsque
la cible chauffe. Méme si les quantités d’eau semblent macroscopiquement faibles, du point
de vue du dégazage, le temps pour tout rejeter ne l'est pas et il peut étre de 1'ordre de plu-
sieurs jours voire de plusieurs semaines.

Les conséquences du dégazage de la cible sur la source sont de deux ordres : la premie-
re est la pollution du Q/M d'un atome radioactif par un stable. Les figures IV.19 et IV.20 mon-
trent que le spectre source avec cible froide contient moins de contaminants que le spectre
avec cible chaude. Par exemple, le 35Cl stable se mélange avec 1'°Ar impliquant un faisceau
trés pollué ot les ions radioactifs sont noyés parmi les ions stables. La seconde conséquence
est un mauvais réglage de la source influencant la distribution d’états de charge : sur la
figure IV.21, sont représentées trois distributions d’états de charge de ’49Ar pendant trois
phases différentes de fonctionnement : source seule, source avec la cible pendant le dégazage
et source avec la cible dégazée et chaude. Le premier cas et le dernier cas sont identiques ce
qui veut dire qu'une fois la cible dégazée, le fonctionnement de la source n’est plus influencé
par la cible chaude. Cette figure montre bien la forte diminution du pic de I'Ar8* et I'aug-
mentation de celui de I’Arl* pendant le dégazage.

Pour SPIRAL, il sera nécessaire d'utiliser des matériaux les plus purs possibles. Le nitru-
re de bore (HP Grade de CARBORUNDUM) utilisé dans les cibles SIRa comme isolant élec-
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Figure IV.19 : Comparaison entre les spectres de la source RCE NANOGAN I faits lorsque
la cible est non chauffée et lors de la montée en température de la cible
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Figure IV.20 : Méme figure que la Figure IV.19 avec un zoom sur la zone des 40Ar multi-
chargés. On peut ainsi mieux se rendre compte de la pollution des différents pics et notam-

ment celui de '*0Ar4+ ainsi que de la disparition de I'*0Aro+
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Figure IV.21 : Distribution d'états de charge de I'*0Ar a divers stades du dégazage de la
cible. Les points représentent une distribution typique de la source NANOGAN II tandis
que les triangles et les carrés représentent des distributions faites lorsque la cible est chaude.

trique était composé d'un liant donc d’impuretés (figure IIl.1.a, IIL.1.b). Des essais, en cours ,
utilisent des astuces afin d’éliminer la majeure partie du nitrure de bore de la boite cible. Des
essais sur le banc de test de I'IPN ont prouvé que la partie arriére composée de Q200
(figure IIl.1.a, II1.1.b) libére du fluor lorsqu'elle est proche de la cible chaude. Pour SPIRAL,
cette partie sera en aluminium. L'utilisation de carbone dans la plupart des piéces de la cible
est un atout majeur. Il sera indispensable de chauffer la cible pendant une durée de 50 heures
avant son utilisation afin de la dégazer entiérement, elle et son environnement..

La source est préte a fonctionner correctement pour les conditions suivantes :

® cible dégazée jusqu’a 2300 K

* nécessité d'injecter du gaz porteur
e pression & l'extraction = 8 107 mbar
¢ débit de la source = 1 mA

* Vsource =7 - 34 KV

¢ tension de polarisation du tube coaxial = 150 - 250 V

IV.3.2 LES DISTRIBUTIONS D’ETATS DE CHARGE

Il est important de connaitre le comportement de la source par rapport & la distribution
d’états de charge des ions radioactifs. La question est de savoir a partir de quel temps de vie
la distribution d’états de charge est modifiée et par voie de conséquence si les efficacités d’io-
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Figure IV.24 : distributions d'états de charge pour les Ar mesurées avec I'ensemble cible-
source NANOGAN II

nisation vont elles aussi étre changées. En fait, cela revient a savoir si la source intervient
comme une fonction “retard” par rapport au noyau radioactif. Comme on peut le voir sur les
figures IV.22 et IV.23, les distributions d’états de charge pour des ions radioactifs de temps de
vie allant de quelques secondes & une heure sont identiques. Ces distributions sont aussi iden-
tiques & celle de l'ion stable de méme numéro atomique. Nous avons seulement comparé les
formes des distributions. Plus étonnant est le résultat avec la distribution d’états de charge de
1'31Ar (figure IV.24). Son temps de vie de 15 ms se rapproche des temps caractéristiques des
processus d’ionisation dans la source (de I'ordre de la dizaine de ms). Il est a noter que pour
la premiére fois une distribution d’états de charge pour un atome radioactif de temps de vie
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aussi court a été identifiée et quantifiée. Trois états de charge n’ont pas été mesurés : le 1+ car
un probléme technique est survenu lors de la mesure, le 8+ car il était pollué par 1'35Ar%+ et
le 9+ car I'expérience était finie. Alors que pour la distribution d’états de charge pour I'40Ar

montre un pic centré sur la charge 8+, il est autour de la charge 3+ pour 1’31 Ar. Cette mesure
mérite d’étre & nouveau réalisée pour vérifier s'il s’agit d'un artefact expérimental ou d’un
décalage réel du pic de la distribution a relier au court temps de vie de ce noyau.

IV.4 LES TAUX DE PRODUCTION DES ISOTOPES RADIOACTIFS

Le taux de production désigne le nombre d’ions radioactifs produits dans la cible, qui
ont diffusé et effusé puis qui ont été ionisés par la source RCE , transportés et détectés au
point de détection. Il s’exprime en particules par seconde : pps. Ceux qui sont présentés ont
été mesurés pour des configurations légérement différentes. Pour les Kz, la cible était chauf-

Faisceau secondaire Faisceau prim-aire Taux de production | Taux de production
(GANIL) (pps) (a) ~ (pps) (b)
81Krl5+ (13.1 s)  5.43(0.96) 10° 1.78 (0.31) 107
79Kr15+ (50.0 s) 1.26 (0.22) 106 4.21 (0.74) 107
79mK 15+ (35.04 h) 6.60 (1.19) 106 2.21 (0.40) 108
77Ke15+ (74.4 mn) 778Kr§f; 2.11 (0.12) 107 6.76 (0.39) 108
76Kr15+ (14.8 h) i 2.13 (0.37) 106 7.65 (1.35) 107
75Kr15+ (4.3 mn) <(§>.8=1§?'16pr:§3 5.57 (0.98) 10° 1.94 (0.34) 107
74Kr15+ (11.5 mn) 9.21 (1.63) 104 3.17 (0.56) 106
73Kr15+n (27.0 5) 1.30 (0.24) 103 4.49 (0.80) 104
72Kr15+ (17.2 5) 73 (7) 2.38 (0.23) 103
35Ar8* (1.775 5) 3.50 (0.17) 107 3.02 (0.15) 108
34A17+ (844 ms) 93621;\1;3; 8.75 (0.64) 105 7.68 (0.56) 106
33Ar8+ (173 ms) i 1.86 (0.08) 104 1.62 (0.07) 10°
32Ar7+ (98 ms) ?;2:31? ;::; 117 (1) 1.00 (0.01) 103
31Ar3+ (15 ms) 1.56 (0.05) 15.1 (0.1)

A —

Tableau IV-3 : Taux de production mesuré sur le séparateur SIRa. Le cas (a) correspond aux
intensités délivrées actuellement par GANIL soit I'équivalent de 400W. (b) est le taux de
production normalisé 4 un faisceau primaire incident de IuAp.




Let taux de production des itctopes radicactift 121

fée par l'axe et pour les Ar un chauffage externe permettait d'atteindre la région des 2300 K.
Une deuxiéme différence est la rotation du faisceau primaire utilisée seulement dans le cas de
la production des Ar.

Toutes les valeurs sont dans le tableau IV-3. La premiére colonne correspond aux types
de faisceaux secondaires étudiés avec I'ensemble cible-source NANOGAN II. La deuxiéme
colonne regroupe les caractéristiques des faisceaux primaires de Kr et Ar utilisés. Les taux de
production mesurés sur SIRa pour une puissance du faisceau primaire de 400 W sont dans la
troisiéme colonne. La derniére colonne reprend les taux de production mesurés sur SIRa nor-
malisés 4 1 pAp d'intensité du faisceau primaire. Cette normalisation est proche des intensi-
tés que nous aurons avec THI : = 1.7 nAp pour I'Ar et = 0.5 pAp pour le Kr. Ce sont ces taux
de production que nous pouvons attendre pour le projet SPIRAL & 6 kW en supposant qu'il
n'y ait pas de pertes introduites par l'augmentation de la taille de la cible. Nous pouvons
observer un taux de production particuliérement intéressant pour I'31Ar puisqu'il est de = 15
pps pour un faisceau primaire de 1 pnAp. Un tel taux de production pour des noyaux aussi
exotiques a trés court temps de vie ouvre la voie & des expériences de physique telles que, par
exemple, ’étude de la décroissance de I’31Ar avec I’émission corrélée ou non de deux protons
retardés lors de la désintégration de 1'31Ar [AXE-97].

I’évolution des taux de production n’a jamais été observée au-dela de trois jours d’ex-
périence. Les expériences sur le séparateur SIRa n’avaient pas pour but de tester la stabilité
des taux de production pour des périodes équivalentes a la durée de fonctionnement sur SPI-
RAL : 14 jours. Cependant, nous avons observé sur une période de trois jours, une légeére aug-
mentation des taux de production (= 25%). Nous pouvons expliquer ce fait par deux raisons
principalement :

* aprés un certain temps de fonctionnement, le systéme est complete-
ment stable (température cible, fonctionnement de la source)

e la détérioration de la structure du graphite par les ions lourds pro-
voque la formation de micro trous dont 'effet reviendrait a diminuer
la taille des grains donc & augmenter 1'efficacité de diffusion

Une étude a été menée a I'IPN d’Orsay pour connaitre ’évolution de la structure
cristalline du graphite de la cible [PUT-97]. Deux échantillons de 50 um chacun ont été
préparés pour étre observés par microscopie électronique. Un des deux échantillons a été
maintenu plusieurs jours & une température de =~ 2800 K. L'autre échantillon fut utilisé
comme témoin. I'observation des deux échantillons n’a pas mis en évidence un change-
ment cristallographique du carbone lors du chauffage. Ceci montre la bonne tenue de la
cible & haute température sans dégradation de sa structure cristalline. Cependant, comme
nous le montrerons au chapitre V, 1’évaporation du carbone de la cible est aussi un para-
metre important intervenant sur la durée de vie de la cible.

IV.5 COMPARAISON AVEC 1'ENSEMBLE CIBLE-SOURCE ECR3

Le premier ensemble cible-source, pour lequel des essais de production d'ions radioac-
tifs de type gaz ont été effectués sur le séparateur SIRa, était constitué de la source ECR3
[VIL-95] de type Caprice et d'une cible cylindrique de carbone & lamelles (chapitre II). Sil'on
compare les résultats, nous voyons que dans l'absolu les résultats sont du méme ordre de
grandeur & un facteur deux ou trois prés (tableau IV-4).




Fai .. |Taux de production|Taux de production
Faisceau secondaire alsc(zazrg{f;‘a“e Y, NANOGAN I Y, ECR3 Y,/Y,
(pps) (pps)
81Kr (13.1 5) (15+) 1.78 (0.31) 107
79K (50.0's) (15+) 4.21 (0.74) 107
79mKr (35.04 h) (15+) 2.21 (0.40) 108
77Kr (74.4 mn) 78ke34+ (154 6.76 (0.39) 108[(10+) 1.73 (0.08) 108| 3.91
73 AMeV
76Kr (14.8 h) (15+) 7.65 (1.35) 107|(10+) 1.02 (0,05) 108] 0.75
<I>=29.6 nAp
75Kr (4.3 mn) (1.8 1011 PPS) (15+) 1.94 (034) 107 (10+) 511 (025) 106| 3.80
74Kr (11.5 mn) (15+) 3.17 (0.56) 106|(10+) 1.99 (0.10) 106| 1.59
73Kr (27.0's) (15+) 4.49 (0.80) 104(10+) 7.10 (0.34) 104| 0.63
72Kr (17.2 s) (15+) 2.38 (0.23) 103|(10+) 7.39 (0.37) 103| 0.32
P ———— e ——————
35A18+ (1.775 s) 3.02 (0.15) 108 5.38 (0.27) 108 | 056
34Ar7+ (844 ms) 36,18+ 7.68 (056) 106 | 1.22(0.06)107 | 0.63
95 AMeV
33Ar8+ (173 ms) 1.62 (0.07) 105 1.56 (0.08) 105 | 1.04
<I> =113 nAp
32Ar7+ (98 ms) (7.0 1011 pps) 1.00 (0.01) 103 8.68(0.43)102 | 1.15
31Ar3+ (15 ms) 15.1 (0.1) 434 (0.61) 3.48

I e —

Tableau IV-4 : Comparaison des taux de production de I'état de charge dominant normalisés
a 1uAp entre les ensembles cible-source NANOGAN II et ECR3

1l est difficile d’analyser les différences existantes entre les taux de production de I'en-
semble cible-source ECR3 et ceux de NANOGAN II Pour les Ar, la diminution de la longueur
du tube transfert de 60 cm & 20 cm peut expliquer en partie le gain pour les Ar radioactifs de
trés court temps de vie. Pour le cas des K, la période des noyaux radioactifs étant grande, la
diminution du tube transfert ou la différence de taille des grains composant la cible (4 pm
pour la cible composant I'ensemble cible-source ECR3 et 15 um pour celle de I'ensemble cible-
source NANOGAN II) ne peut expliquer de telles différences. Par exemple, le 76Kr ne suit pas
’évolution de ses voisins. La différence semblerait plutét provenir de la mesure elle méme
que des ensembles cible-source.

Le but avec le nouvel ensemble NANOGAN II, n’était pas d’obtenir des gains plus
importants mais surtout d’obtenir un ensemble compact capable de répondre au cahier des
charges de SPIRAL. Nous avons ainsi diminué le volume total de ’ensemble car 1a ot l'en-
semble ECR3 représente environ 105 1, 'ensemble NANOGAN II constitue 45 1 ce qui est un
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gain de = 2.3. Cette démarche va dans le sens de diminuer la matiére qui sera exposée au
rayonnement d'oit une moindre masse de matériaux activés et contaminés. Réduire le volu-
me implique moins de matériaux & décontaminer ou a stocker en zone spécifique apres l'uti-
lisation de l'ensemble. Un autre critére est le colit pour démanteler cet ensemble. Il sera d'au-
tant plus faible que le volume intérieur et extérieur sera petit, ce qui est réalisé dans notre cas.

Un autre gain se situe au niveau des états de charge produits. Si pour les masses légeres
(A < 50 u.m.a), I'état de charge prédominant est le méme (8+ pour I'Ar), le gain pour des
masses plus élevées est important puisque I'on passe du Krl0+ (ECR3) au 75Kr!>+ (NANO-
GAN II). Par exemple, ceci permet d'obtenir une énergie plus importante pour le faisceau
secondaire de 75Kr, nous passons de 6 A.MeV (Q/M = 0.13) 4 11 AMeV (Q/M = 0.2). Pour
s’en convaincre, il suffit d’aller regarder le diagramme de fonctionnement du cyclotron CIME
au chapitre 1.3.3.
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V.1 IMPLANTATION DE L’ENSEMBLE CIBLE-SOURCE DANS SPIRAL

L'ensemble cible-source décrit précédemment est le point de départ de SPIRAL. Il est
situé, pour des raisons de radioprotection, & l'intérieur d'une casemate [LER-97] au niveau
inférieur du plan ol1 I'accélérateur se situe.

En moyenne = 0.5 neutrons [JAR-97] sont produits par ion incident, l'irradiation et donc
le débit de dose sera important. Seul les éléments indispensables au fonctionnement de I'en-
semble cible-source sont installés dans la casemate : I'ensemble lui-méme, les pompes turbo-
moléculaires pour le vide, les chéssis et les différents cdblages. La majeure partie des équipe-
ments : alimentations de puissance, émetteur HF, systeme de gaz, motorisations du déplace-
ment de l'ensemble etc... est déportée dans une autre salle. L'ensemble cible-source est lié a
deux terminaux “front end” (figure V.2.a). Le terminal basse énergie comporte, outre 1'élec-
trode d'extraction, deux lentilles einzel jouant un réle similaire a celui du solénoide dans SIRa
ainsi que deux pompes tubomoléculaires (Turbo-V 550, Varian). Le terminal haute énergie est
aussi composé de deux pompes turbomoléculaires pour le vide (= 107 mbar), d'un diagnos-
tique de faisceau (profileur [VIG-92]) non interceptif utilisant le gaz résiduel, il est composé
d’une galette & micro-canaux. Un “wobulateur”, placé a I'extérieur de la casemate du coté
haute énergie, sera utilisé pour donner un mouvement de rotation au faisceau primaire. Sa
fréquence maximale est de 20 Hz.

L'ensemble cible-source (figure V.1) est prévu pour fonctionner deux semaines puis étre
remplacé. L'ensemble ayant servi, sera stocké pour laisser décroitre sa radioactivité avant une
nouvelle utilisation. Afin de ne pas exposer des personnes a une forte irradiation, les connec-
tions, déconnections et transports de I'ensemble cible-source dans un chateau de plomb sont
complétement automatisés. Comme sur SIRa, cette casemate (figure V.2) est sous dépression

Electrode d’extraction Cible en carbone
mobile

Source NANOGAN TI

Isolant ™ |
______ et p ] WA
; = 1
L i Fenétre en Ta
—— ] ! i positionné a
2 | T 45°
i jinnicR
Li
;_I - . -
10 cm Faisceau primaire

Figure V.1 : Ensemble cible-source NANOGAN II en configuration SPIRAL
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V.2.a Terminal Basse

Terminal Haute Energie (3)

Energie (2)

Ensemble cible-source
NANOGANII (1)

V.2b

Figure V.2 : Implantation de I'ensemble cible-source NANOGAN II dans SPIRAL
1 : ensemble cible-source NANOGAN II
2 : Terminal Haute Energie

3 : Terminal Basse Energie
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afin de minimiser les pertes d'éléments radioactifs et de permettre un renouvellement de l'air
irradié.

Toute cette installation a demandé des études particuliéres, l'utilisation de matériaux
simples dont la sensibilité aux radiations est la plus faible possible (matériaux constitués
d'atomes de faible Z) pour minimiser l'activation et la contamination [JAR-97].

V.2 OPTIMISATION DES CIBLES POUR PLUSIEURS FAISCEAUX

A partir de la simulation décrite au chapitre II, il est désormais possible d'optimiser les
cibles pour les futurs faisceaux de SPIRAL. Nous allons, dans un premier temps, étudier les
parametres intervenant sur la distribution de la température a l'intérieur de la cible de carbo-
ne. Nous allons trouver les meilleurs parameétres pour les trois faisceaux primaires suivants :
20Ne (95 A.MeV), 36Ar (95 A.MeV), 78Kr (73 A.MeV). Le choix s’est restreint a ces trois fais-
ceaux car dans le cadre du projet SPIRAL et de la phase de démarrage, seul les faisceaux
d’ions radioactifs de type gaz seront produits. Ces études ont été menées en collaboration
avec O. Bajeat et R. Lichtenthéler. Une cible pour un faisceau d'He radioactif, a partir d'un
faisceau de 13C, est en cours d’étude.

V.2.1 Les CIBLES 2 KW

Le projet SPIRAL est prévu de fonctionner pour une puissance du faisceau primaire de
6 kW. Pour l'instant, un faisceau d'36Arl8+ a été obtenu pendant plusieurs heures & la puis-
sance de 2 kW correspondant a une intensité de 3.6 1012 pps [BAR-98]. L'utilisation d"un fais-
ceau primaire de 2 kW sera une étape intermédiaire (aussi bien pour la machine GANIL que
pour l'ensemble du projet) avant d’utiliser la pleine puissance du faisceau primaire. C'est
pourquoi nous avons développé des cibles acceptant une puissance de 2 kW.

Pour étudier la réponse de la cible selon les variations de ces parametres et ceux du fais-
ceau primaire, nous utiliserons par la suite a titre d’exemple, une cible développée pour un

Faisceau primaire Cible

Fréquence de

rotation
FWHM:T L\ -
Demi angle
_ ducdne __ _ _ _ _ - -
1
1 |
[« > >
| Partie conique Partie droite
Z=0

Figure V.3 : Paramétres du couple cible;]‘aisceau
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faisceau primaire d'36Ar de 2 kW. Tous les résultats sont issus de la simulation décrite au cha-
pitre IL

La simulation rend compte de la distribution de température dans la cible mais il est
plus intéressant d’étudier 1'évolution de la température du point le plus chaud de la cible en
fonction des paramétres du couple cible-faisceau primaire (figure V.3). Les dimensions de la
boite cible ont été choisies pour permettre I'utilisation d’un nombre important de faisceaux
primaires tout en gardant un encombrement global raisonnable. Ces dimensions impliquent

une cible dont la longueur totale et le diametre ne doivent pas dépasser 9.5 cm et 4.4 cm res-
pectivement.

La cible 2 kW, développée pour un faisceau primaire d’3Ar de 2 kW, est inspirée de celle
utilisée pour les expériences de SIRa (figure IIL.1.a). Les lamelles auront une épaisseur de
0.5 mm et seront espacées de 0.8 mm. Un axe de diameétre 3 mm les maintient. Il existe a I'ar-
riére un espace de 2.5 mm suivi d'un bloc de 3.5 mm. Ce dernier est en contact avec le contai-
ner. Il existe, via ce chemin, une perte de chaleur par conduction thermique. Lors des simu-
lations, le temps d'irradiation est de 400 s ce qui est supérieur au temps de montée pour
atteindre 1'équilibre thermique (ce temps a été mesuré (chapitre II) et est de = 200 s mais pour
une cible 6 kW avec 4 kW de puissance). Aucun réflecteur n'a été ajouté car le probleme sur
SPIRAL ne sera pas de chauffer la cible mais, tout au contraire, de dissiper la puissance du

faisceau primaire. Le faisceau primaire tourne sur la cible afin de mieux répartir la puissance
et de ne pas briler 1'axe.

La cible est & symétrie cylindrique. Elle se divise en deux parties : une partie conique et
une partie droite. Le premier paramétre étudié sera donc la valeur du demi-angle du cone. Ce
parametre détermine le nombre de lamelles oi se dépose 'énergie du faisceau primaire.
Comme le montrent les figures V.4 et V.5, lorsque I'angle augmente la température croit et la
position axiale du point le plus chaud chaud se rapproche des premiéres lamelles de la cible
Clest a dire de celles qui sont les premiéres irradiées. Cette augmentation de température est
importante car on passe de = 2410 K & = 3000 K pour une variation d'angle de 80°. Dans la

~

gamme de demi-angle allant de 60° & 90°, il existe un plateau o1 le réle du cone n’agit plus.
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Figure V.4 : Variation de la température du Figure V.5 : Déplacement du point le plus

point le plus chaud en fonction du demi- chaud en fonction du demi-angle du cone de
angle du cone de la cible la cible
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Cette augmentation s’explique facilement car I'énergie du faisceau, lorsque 1'angle augmen-
te, est déposée sur un nombre de plus en plus restreint de lamelles d’olt une augmentation
importante de la température de celles-ci. Le taux important d’évaporation du carbone, dfi &
une température trop haute de 3000K, limite dans le temps l'utilisation de la cible. Se placer
a un angle petit permet de diminuer la température en augmentant le nombre de lamelles sur
lesquelles I'énergie du faisceau est déposée. Les produits de fragmentation s'arréte dans les
zones les plus chaudes ce qui favorise leur diffusion. Le demi-angle choisi pour le faisceau de
Ne est de 10°, pour 1’Ar et le Kr de 8°. Ces derniers sont plus faibles car le parcours d'un Kr

(en raison de sa masse élevée) est beaucoup plus faible : 1.9 mm contre 8.9 mm pour le Ne et
5.0 mm pour l'Ar.

Le deuxiéme paramétre important est la dimension du faisceau. Le faisceau est supposé
gaussien. Il est clair, comme le montre la figure V.6, que plus le faisceau est concentré et plus
I'élévation de température sera importante. On passe de = 2300 K a = 2800 K pour un faisceau
dont la largeur a4 mi-hauteur (I") varie entre 4 et 9 mm. L'élévation de température pour une
faible largeur a mi-hauteur du faisceau est due a une densité de puissance de plus en plus éle-
vée sur la cible. La simulation calcule la puissance regue par la cible. La figure V.7 montre une
diminution de cette puissance avec 'augmentation de la largeur a mi-hauteur du faisceau pri-
maire. Ceci est aisé a interpréter. Lorsque la dimension du faisceau augmente, une partie de
celui-ci se retrouve hors de la cible ce qui a pour conséquence une perte de puissance. Pour
les cibles étudiées, cette perte se situe entre 10% et 17%.
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Figure V.6 : Variation de la température du  Figure V.7 : Puissance déposée sur la cible en

point le plus chaud en fonction de la largeur  fonction de la largeur a mi-hauteur (I') de la

a mi-hauteur (I') de la gaussienne représen-  gaussienne représentant le faisceau incident
tant le faisceau incident GANIL GANIL

Un autre parametre important est la fréquence de rotation du faisceau. Cet effet est
représenté sur la figure V.8 comportant trois zones distinctes. La premiére entre 10 Hz et 100
Hz (0.1 s et 0.01 s) ol il n'existe pratiquement pas de variation de température. Une seconde
entre 1 Hz et 10 Hz (1 s et 0.1 s) oit les prémices d'une augmentation de température se font
sentir. Enfin, la troisiéme zone entre 0.1 Hz et 1 Hz (10 s et 1 s) oli cette augmentation est
franche et trés importante puisque l'on passe de = 2500 K a = 2900 K pour une fréquence
variant d'une décade. Plus la fréquence est élevée et plus la cible voit une répartition homo-
geéne de la puissance du faisceau primaire sur l'ensemble de la surface apparente de la cible.
Par conséquent, lorsque la fréquence est élevée, tout se passe comme si la cible recevait 1'en-
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semble de la la puissance sur toute sa surface apparente, il n'y a pas de chauffage local. Mais
lorsque la fréquence est trés faible, la cible “voit” une densité de puissance beaucoup plus
forte sur une surface plus faible car la puissance est concentrée sur une partie de la cible.

Arréter le faisceau sur la cible signifie & court terme la création d'un trou, conséquence d'une
température locale trop importante .

Nous n'avons pas parlé de chauffage mais il est indispensable pour le bon fonctionne-
ment de la cible a 2 kW, par exemple, lors d'une déficience de puissance du faisceau primai-
re. La simulation sur la figure V.10 montre la cible d'Ar avec seulement 1 kW de faisceau pri-
maire. L'ajout d'un chauffage permet de garder la cible autour de 2450 K et donc de mainte-
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Figure V.10 : Distribution de la température d'une cible 2 KW pour la production de fais-
ceaux d'Ar riches en protons mais pour une puissance du faisceau primaire
de 1 kW seulement




Chapitre U : Les jutwn faisceann de SPIRAL 182

nir une bonne efficacité de diffusion. Comme le montre la figure V.9, une diminution de la
puissance du faisceau primaire entraine une baisse quasi linéaire de la température et par
voie de conséquence un abaissement de I'efficacité de diffusion. C'est donc tout I'ensemble de
production qui dans ce cas est mis en défaut sachant qu'une perte de quelques K entraine une
diminution rapide de l'efficacité de diffusion.

Température (K)
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Figure V.11 : Distribution de la température d’une cible 2 KW pour la production de fais-
ceaux d'Ne riches en protons; demi angle du cone : 10°, 50 lamelles dont 35 dans le cone,
Ocible - 19 mm, I}uisceau primaire 7 mm, position du faisceau primaire : 4.5 mm, fréquence
de rotation du faisceau primaire : 20 Hz
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Figure V.12 : Distribution de la température d'une cible 2 KW pour la production de fais-
ceaux d’Ar riches en protons; demi angle du cone : 8°, 50 lamelles dont 45 dans le cOne,
Ocivle - 10 mm, Tfaisceau primaire * 7 mm, position du faisceau primaire : 4.5 mm, fréquence
de rotation du faisceau primaire : 20 Hz
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Figure V.13 : Distribution de la température d’une cible 2 KW pour la production de fais-
ceaux d’Kr riches en protons; demi angle du cone : 8°, 50 lamelles dont 45 dans le cone,
Ociple - 19 mm, I}‘uisceau primaire : 7 mm, position du faisceau primaire : 4.5 mm, fréquence

de rotation du faisceau primaire : 20 Hz

Les figures V.11, V.12 et V.13 présentent les meilleurs compromis possibles pour les cibles
visant & produire les Ne, Ar et Kr riches en protons. Les températures sont de l'ordre de
= 2400 K ce qui est un bon compromis entre 'efficacité de diffusion et la température d'éva-
poration du carbone.

Ces études ont abouti au dessin de la cible pour le démarrage de SPIRAL comme nous
pouvons le voir sur la figure V.14. Elle a les caractéristiques de la cible 2 kW pour un faisceau
primaire d’36Ar (figure V.12) mais avec un demi-angle de 10°. Le choix du mode de chauffa-
ge par I'axe est dfi & une incompeatibilité de fonctionnement. Le mode de chauffage par contai-
ner externe oblige a lutilisation d’une résistance ohmique et de réflecteurs. Or, dans ces
conditions et avec 2 kW de faisceau (sans chauffage ohmique), le point le plus chaud est &
= 2800 K, ce qui est trop élevé. Par contre, si la puissance du faisceau est moindre, nous pou-
vons régler le chauffage de telle maniére 2 avoir = 2400 K. Cette ambiguité nous a poussé a
choisir le chauffage par 'axe qui ne nécessite ni de résistance ohmique entourant la cible, ni
de réflecteurs. De plus, comparativement & la figure IIL.1.a, le nombre de piéces a diminué ce
qui permet un montage simplifié (figure V.15) de la cible dans la boite cible. Nous pouvons
donc maitriser la température de la cible.

Quant au probléme de dégazage de la cible, il se fera en deux temps. La boite cible sera
étuvée & 400°C sous vide primaire (quelques 10-3 mbar). L'ensemble cible - boite cible sera
monté avec les précautions qui s'imposent : gants en plastique, uniquement de l'alcool
comme produit de nettoyage. Puis, la cible sera chauffée jusqu’a 1800 K pour la dégazer entie-
rement. Une fois cette opération finie, elle sera mise sous atmosphére de gaz neutres (Ar ou
N) puis installée sur I'ensemble cible-source dans la casemate. Le bon déroulement de ces
opérations permettra l'utilisation immédiate de 1'ensemble cible-source sans dégradation des
caractéristiques de la source lors de l'irradiation de la cible par le faisceau primaire. La figu-
re V.15 montre la cible 2 kW positionnée dans sa boite cible. La tenue en température de cette
cible 2 kW sera testée 4 Louvain-la-Neuve, la production de noyaux radioactifs sera recon-
trolée a 400 W sur SIRa.




Cible SPIRAL 2 kW
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Figure V.14 : Cible de SPIRAL 2 kW avec un chauffage par 'axe
Chambre plasma Tube transfert Cible de carbone
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Figure V.15 : Schéma de la cible de production et de la boite cible pour le démarrage
de SPIRAL

Dans le sous-chapitre suivant, nous allons discuter des cibles pour une puissance du
faisceau primaire GANIL de 6 kW.

V.2.2 LES CIBLES 6 KW

zen 2

Dans le cadre de la validation du programme de'simula;:ion, une cible 6 kW a déja été
testée a Louvain-la-Neuve. Elle était composée de 33 lamelles (0.7 mm d'épaisseur et séparées
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les unes des autres par 1.3 mm) dont 20 dans le cdne, d'un axe de 5.8 mm percé permettant
de mesurer la température le long de I'axe. Son diamétre était de 4.0 cm pour une longueur
de 9.4 cm et un demi-angle de 22.5°. Cette cible a regu un faisceau de protons de 30 Mev et de
6 KW de puissance. Ce faisceau simule le dép6t d’énergie d’un faisceau d’ions lourds de 36Ar
495 A.MeV et 6 kW de puissance (voir chapitre I1.3) dans la cible de carbone. La températu-
re du point le plus chaud, calculée par la simulation, était de = 2700 K. Effectivement, apres
autopsie de la cible, nous avons constaté que 11 lamelles étaient percées (figure V.18) et ceci
en 70 heures seulement. Ces résultats nous ont conduits a trouver de meilleurs parametres
pour tenter de diminuer la température de la cible.

De méme que nous avons cherché a optimiser les cibles pour 2 kW, appliquons une
démarche similaire pour celles de 6 kW. Nous avons pris, comme point de départ, la cible tes-
tée & Louvain-la-Neuve. Le paramétre le plus important est la valeur du demi-angle du cone.
Nous avons déterminé les nouvelles valeurs suivantes : 13° pour le Ne et 11° pour I’Ar. Ces
angles sont compatibles avec les dimensions de la boite cible puisque les cibles font 9.4 cm de
long et 3.8 cm de diamétre. Le faisceau primaire utilisé lors de la simulation possede une lar-
geur & mi-hauteur I de 1.6 cm. Il est placé radialement a 0.85 cm de I'axe de la cible et tour-
ne avec une fréquence de 20 Hz. Avec un tel faisceau, la cible recoit = 80% de la puissance du
faisceau incident. Dans les deux cas, la température du point le plus chaud avoisine = 2600 K
soit environ 200 K de plus que pour les cibles 2 kW (tableau V-1). Nous allons montrer que
les cibles que nous avons essayer d’optimiser pour un faisceau primaire de 6 kW ne sont pas
encore suffisamment viables. Un trou important va se former selon la température atteinte et
le temps d'utilisation de la cible a cette température.

Puissance du fais- | Demi angle du cone Température du
Faisceau primaire ceau primaire de la cible point le plus chaud
(kW) (degré) K)
Ne 2 10 2377
Ne 6 13 2600
Ar 2 8 2400
Ar 6 1 2571
Kr 2 8 2422
e ——————— o PoT—————Ceiaicacsercerem— |

Tableau V-1 : Températures du point le plus chaud pour les cibles 2 kW optimisées et 6 kW.

Nous avons étudié ’évolution du trou créé a l'intérieur de la cible en fonction du temps.
Pour effectuer cette étude, nous avons pris la cible 6 kW de Ne, définie précédemment, en uti-
lisant un angle de 11° au lieu de 13°. Nous introduisons dans la simulation une température
dite température de sublimation correspondant  la création d"un trou dans une lamelle pen-
dant le temps t (voir le tableau V-2).

Ces valeurs de taux d’évaporation en fonction de la température ont été déduites des
mesures faites par le groupe de I'IPN d'Orsay (P. Foury , J. Obert, . C. Putaux). La courbe cor-
respondante est dans la référence [PUT-97]. La courbe mesurée a I'TPN suit assez bien la cour-
be issue de la littérature.
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Température (K)
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Figure V.16 : Distribution de la température d'une cible 6 KW pour la production de fais-
ceaux de Ne riches en protons et apreés un mois d'irradiation; demi angle du céne : 11°, 47
lamelles uniquement dans le cone, ¢jp1, : 40 mm, Ffaisceau primaire * 16 mm, position du

faisceau primaire : 8.5 mm, fréquence de rotation du faisceau primaire : 20 Hz

Sur la figure V.17, nous pouvons constater qu’au bout d’un mois, le trou atteint une lar-
geur de 2.5 mm avec 18 lamelles percées (la figure V.16 représente la distribution de tempé-
rature pour 1 mois d’irradiation c’est & dire une température de sublimation de 2395 K). Nous
avons ajouté sur le graphe un point expérimental provenant du trou réalisé dans la cible tes-
tée & Louvain-la-Neuve pendant 70 heures (2.9 jours). Nous pouvons constater sur la
figure V.18 qu'un trou en forme de croissant existe seulement et non pas une couronne par-

25 e 3
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Figure V.17 : Evolution du nombre de lamelles percées ainsi éue de la largeur du trou a l'in-
térieur de la cible 6 kW de Ne
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m——————— e
Température )
X) Taux d'évapora- temps mis pour
ton qu'une lamelle
épaisseur 2 soit percée
lamelle (Kg/m*/s)
(mm)
2730
0.7 3.7(0.4)104 1 heure
2560
5 :
0.7 1.5(0.2)10 1jour
2485
0.7 2.2(0.3)10°6 1 semaine
23% 5.1(0.5)1077 1 mois
07 10-5)
2360 .
07 2.6(0.3)10”7 2 mois

I —

Tableau V-2 : Taux d'évaporation du carbone versus la température

Figure V.18 : Trou formé dans la cible 6 kW testé i Louvain-la-Neuve pendant 70 heures

faite. Le trou en réalité n’est pas parfait a cause de I'inhomogénéité de la lamelle ce qui lui
permet d’étre toujours solidaire de la cible. D’autre part, ce point expérimental s’insére rela-
tivement bien par rapport & la simulation avec 11 lamelles percées. En suivant 'allure des
points, nous pouvons en déduire approximativement le temps mis pour percer la premiere
lamelle (fleche en pointillée) : = 0.3 jour soit = 7 heures. ‘
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Pour diminuer la température des cibles 6 kW & = 2400 K, ce qui correspond a un mois
de fonctionnement de la cible avant que le trou n’apparaisse (objectif que nous nous fixons),
nous ne pouvons plus beaucoup faire varier les paramétres du couple faisceau primaire cible.
Nous sommes dans les limites des dimensions des cibles. La seule solution est de diminuer la
puissance arrivant sur la cible sans pour autant diminuer 1'énergie par nucléon du faisceau
primaire car cela impliquerait une diminution du taux de production : il faut donc perdre de
la puissance dans une premiére cible. Nous allons utiliser la fenétre d’entrée comme cible
pour dissiper une partie de la puissance totale du faisceau primaire. Il faut qu’elle soit en car-
bone pour contribuer a la production et en carbone pyrolithique pour mieux dissiper la puis-
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=====Pour un faisceau primaire d'*Ne [i

1400 |
1200 -

1000 fmrmemne

Température (K)

800 |
600 |

400

200 L 2 I X 2 1 P X 2 L i 2 2 : L 1 2
0 5 10 15 20

r (mm)

Figure V.19 : Distributions radiales de la température dans la fenétre d’entrée pour des fais-
ceaux incidents de Ne et Ar

sance cat, en moyenne, il est 2.5 fois plus conducteur thermique que le carbone graphite dans
la direction perpendiculaire au faisceau primaire. La fenétre dissipe son énergie par rayonne-
ment avec la boite porte cible refroidie par une circulation d’eau.

La fenétre d’entrée étant placée a = 13 cm de la cible (figure V.15) et 'énergie du faisceau
primaire élevée (95 A.MeV), nous ne serons pas génés par le straggling angulaire.

Le compromis que nous avons trouvé est une perte de 1.5 kW dans la fenétre d’entrée et
donc 4.5 kW du faisceau va irradier la cible. Ceci correspond a une épaisseur de la fenétre de
660 mg.cm™2 (3.00 mm) dans le cas du faisceau primaire de Ne et de 365 mg.cm™2 (1.66 mm)
pour I’Ar. En fait, comme la fenétre est positionnée & 45° de la direction du faisceau primaire,
il faudra utiliser des fenétres plus minces d’un facteur cos(n/4) = 1.414 soit 467 mg.cm2
(2.12 mm) pour le Ne et 258 mg.cm™2 (1.17 mm) pour 1’Ar. La distribution radiale de la tem-
pérature de chaque fenétre est représentée sur la figure V.19. La température maximale est de
995 K dans le cas du Ne et 1772 K pour I’Ar. Ces fenétres d’entrée devraient donc tenir a cette
température.
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Figure V.20 : Distribution de la température de la cible d'arrét 4.5 kW pour la production de
faisceaux de Ne riches en protons aprés un mois d'irradiation; demi angle du cone : 11°, 47
lamelles uniquement dans le cone, ¢jp]e - 40 mm, I}aisceau primaire * 16 mm, position du

faisceau primaire : 8.5 mm, fréquence de rotation du faisceau primaire : 20 Hz
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Figure V.21: Distribution de la température de la cible d'arrét 4.5 kW pour la production de
faisceaux d’Ar riches en protons aprés un mois d'irradiation; demi angle du cone : 11°, 47
lamelles uniquement dans le cone, @.p], - 40 mm, ijaisceau primaire * 16 mm, position du

faisceau primaire : 8.5 mm, fréquence de rotation du faisceau primaire : 20 Hz

Les figures V.20 et V.21 montrent la distribution de température dans les cibles d’arrét
optimisées pour des faisceaux incidents de Ne et Ar. Il y a formation dans chacune d'un trou
limité (= 5 lamelles) qui apparait au bout d’un mois. La dissociation des deux taches noires
correspond non pas 2 une diminution réelle de la température mais & un artefact de calcul.
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Nous avons déterminé les cibles qui peuvent étre utilisées pour des faisceaux primaires
composés de Ne, Ar et Kr de 2 kW et 6 kW de puissance tenant un mois. Nous travaillons
donc a la limite de destruction des cibles pour obtenir des intensités de faisceaux radioactifs
les plus grandes possibles. C’est le talon d’Achille du projet.

V.3 LES INTENSITES ATTENDUES POUR LES FAISCEAUX DE SPIRAL

Nous pouvons a ce stade estimer les intensités des faisceaux produits puis accélérés par
SPIRAL. Elles sont déduites des mesures réalisées avec le séparateur SIRa. Les intensités des
faisceaux primaires GANIL, dans le cadre du projet THI, passent de 400 W a 6 kW.
Cependant, une limitation par décret est imposée & 2.1013 pps et/ou 6 kW (valeurs pour les
faisceaux primaires de Ne et Ar que nous utiliserons) dépendant de 1'énergie du faisceau,
donc de la masse de l'ion accéléré, et de la radioprotection. Ces valeurs limites ne sont pas
atteintes pour des noyaux plus lourds : par exemple, pour le 78Kr, nous utiliserons un faisceau
primaire de 3 kW soit 3.29 1012 pps. Nous n’avons pas estimé les valeurs des taux de pro-
duction et les intensités des faisceaux accélérés pour des faisceaux primaires de 2 kW. Pour
les connaitre, il est juste nécessaire de prendre les valeurs du tableau V-3 et de les normaliser
a un faisceau primaire de 2 kW.

Le tableau V-3 donne les valeurs des taux de production a partir de ceux déduits au
point de détection du séparateur SIRa. Ils sont normalisés & un faisceau incident de 1 pAp. La
derniére colonne correspond a l'intensité du faisceau d’ions radioactifs qui sortira apres le
cyclotron CIME. La déduction des intensités des faisceaux radioactifs accélérés a partir des
taux de production mesurées sur SIRa sera expliquée dans les lignes qui suivent. Le point de
départ sera le taux de production au point image du séparateur SIRa multiplié par les trans-
missions dans les différents éléments composants SPIRAL. Comme il s’agit de gaz, I'extrapo-
lation a été faite en supposant que la différence de taille entre les cibles utilisées sur SIRa et
celles optimisées pour SPIRAL n’a pas d’influence sur l'effusion des atomes radioactifs.

Nous pouvons connaitre le taux de production au point image du séparateur SIRa car
nous avons mesuré avec les ions stables les efficacités de transmission, pour un ion donné,
entre ce point image et le point de détection. Elle est de 80% pour I'Ar8+, 80% pour le Kr15+,

75% pour le Ne5* et de 70% pour le Hel*. Ce sera notre point de départ pour le calcul sur SPI-
RAL.

Afin que tout le faisceau soit adapté au cylotron CIME, 1'émittance du faisceau radioac-
tif est limitée par un systéme de fentes a 80 T.mm.mrad. Au chapitre III, nous avons mesuré
le pourcentage de faisceau dans une émittance de 80 m.mm.mrad pour 1'Ar8+. Elle est de
85(5)% en moyenne selon la tension d'extraction. La figure III.21, qui représente les émittances
en fonction des masses, nous amene a une valeur de 100% pour le Kr puisque ces émittances
(quel que soit 1'état de charge) sont toujours inférieures de = 50% a celles de I'Ar. Pour I'He
monochargé, son émittance est de 160 T.mm.mrad soit la diminution d"un facteur deux sur le
courant qui sera éliminé par les fentes. Pour le Ne, nous pouvons nous inspirer de celle de I'N
ou de 1'O soit environ une bonne centaine de m.mm.mrad. Nous pouvons estimer que les
fentes élimineront 70% du courant.

La transmission dans la ligne T.B.E. a été calculée pour 100% ce qui a été confirmé lors
des premiers essais en faisceau stable. On peut s’attendre a la méme transmission dans la
ligne MLE..
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Faisceau Faisceau primaire [Taux de productionfTaux de production| Intensité du fais-
secondaire (GANIL) SIRa normalisé & | pour le projet ceau SPIRAL
1pAp SPIRAL accéléré
(pps) (pps) (pps)

81Kr15+ (13.1 s) 1.78 (0.31) 107 | 9.38 (0.16) 106 (b) |  3.19(0.06) 10°
79Kr15+ (50.0 s) 4.21(0.74) 107 | 2.22(0.39) 107 (b) | 7.53 (0.13) 106
79mKr15+(35.04 h) 2.21(0.40) 108 | 1.16(0.21) 108 (b) | 3.95 (0.71) 107
77Kr15+ (74.4 mn) 78k 34+ 6.76 (0.39) 108 | 3.56 (0.20) 108 (b) | 1.21 (0.07) 108
76Kr15+ (14.8 h) 73 A.MeV 7.65(1.35) 107 | 4.03 (0.71) 107 (b) | 1.37 (0.24) 107
75Kr15+ (4.3 mn) 1.94 (0.34) 107 | 1.02 (0.18) 107 (b) | 3.47 (0.61) 106
74Kr15+ (11.5 mn) 3.17 (0.56) 106 | 1.67 (0.29) 106 (b) | 5.67 (0.98) 10°
73Kr15+ (27.0 ) 4.49 (0.80) 104 | 2.36(0.42) 104 (b) | 8.02(1.41) 103
72Krl5+(17.2 5) 2.38(023) 103 | 1.25(0.12) 103(b) | 4.26 (0.41) 102
35Ar8+ (1.775 5) 3.02 (0.15) 108 | 5.31(0.26) 108(c) | 1.54 (0.76) 108
34Ar7+ (844 ms) 36 5,18+ 7.68 (0.56) 106 | 1.35(0.10) 107 (c) | 3.91(0.29) 106
33Ar8+ (173 ms) 95 A.MeV 1.62 (0.07) 105 | 2.85(0.12) 105(c) | 8.24 (0.33) 104
32Ar7+ (98 ms) 1.00 (0.01) 103 | 1.76 (0.02) 103(c) | 5.09 (0.06) 102

STArS* (15 ms) 15.1(0.1) 26.6 (0.2) (c) 7.69 (0.05)
19Ne5* (17.22 s) 20nr.10 2.40 (0.12) 10®  [7.56 (0.38) 108 (a, d){ 1.92 (0.42) 108

NetV+
18Ne5+ (1.67 s) 95 A.MeV 1.49 (0.07) 107 }4.70 (0.22) 107 (a, d)| 1.19 (0.05) 107
17Ne5+ (109 ms) 1.49 (0.07) 105 |4.70 (0.22) 105(a, d)] 1.19 (0.05) 105
8Hel* (119 ms) 136+ 5.05 (0.25) 105 |1.62 (0.80) 106 (a, e)] 3.15 (0.15) 105
75 A.MeV

6Hel* (806.7 ms) 1.44 (0.07) 108 ]4.61 (0.51) 108 (a, )| 9.00 (0.98) 107

I —

Tableau V-3 : Estimations des intensités des faisceaux radioactifs délivrés par SPIRAL a partir des
mesures expérimentales sur SIRa. Le cas (a) représente des taux de production non mesurés avec
I"ensemble cible source-NANOGAN II mais avec celui ECR3 [MAU-94]. Comme nous avons vu

que les taux entre les deux ensembles sont sensiblement les mémes, nous pouvons ainsi calculer

I'intensité de ces faisceaux pour SPIRAL. Les cas (b)...(e) correspondent aux futurs faisceaux sui-

vants : (b) 78Kz, 3 kW, 3.29 1012 pps, (c) 36Ar, 6 kW, 1.10 1013 pps, (d) 20Ne, 6 kW, 1.97 1013 pps,

(e) 13C, 3.12 kW, 2.0 1013 pps _
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Quant a l'injection et la transmission dans le cyclotron CIME puis I'éjection, L. Boy a cal-
culé des valeurs pour plusieurs faisceaux de = 30(3) %.

Les résultats présentés sont issus des mesures avec un seul état de charge par faisceau
radioactif. Les intensités des faisceaux radioactifs dépendent de I'état de charge selon les effi-
cacités intervenant le long de la production du faisceau radioactif (efficacité d’ionisation, har-
monique d’accélération dans le cyclotron). Il est possible alors, en choisissant un autre état de
charge, d’obtenir des intensités plus fortes ou plus faibles. Cependant, la gamme d’énergie
disponible a la sortie de CIME pour chaque état de charge n’est pas la méme.

V.4 COMPARAISON AVEC D'AUTRES LABORATOIRES

Nous pouvons comparer les taux de production sur SPIRAL avec ceux faits sur ISOLDE
(CERN) [RAV-97], TISOL (TRIUMF) [DOM-92], [D'AU-97] et CRC-UCL (Louvain-la-Neuve)
[VAN-92 b], [LOI-97]. Ces trois laboratoires utilisent des faisceaux de protons incidents pour

Faisceau YspiraL/ YspraL/ YspiraL/ YspiraL/
radioactif (T1/2) | Yisorpesc | YisoLDE psB YrisoL Ycre-ucL
[ oxwis | | | @ooee | |

77Kr (74.4 mn) (1+) 3.38
76Kr (14.8 h) (1+) 0.64
75Kr (4.3 mn) 1273 | (1+) 31.80
74Kr (11.5 mn) (1+) 1.58 (1+) 2.11
73Kr (27 s) (1+) 0.63 (1+) 0.06 (1+) 1.50
72Kr (17.2 s) - (1+)0.22 (1+) 2.38
34Ar (844 ms) (14) 0.26 (1+) 54.86
33Ar (173 ms) (1+) 0.10 (1+) 1.69
32Ar (98 ms) (1+) 1.00 (14) 64.93
31Ar (15 ms) (1+) 7.55
19Ne (17.22 s) (1+) 8.08 (1+) 0.73 (2+) 1.39
18Ne (1.67 s) (1+) 4.31 (1+) 4.51 (2+) 319.74

Tableau V-4 : Comparaison des taux de production (sortie source) mesurés entre ISOLDE,
TISOL, UCR-UCL et SPIRAL. Les valeurs correspondent au rapport du taux de production
(Yspirar) pour SPIRAL normalisé & 1uAp d'intensité du faisceau primaire sur le taux de

production des autres laboratoires lui aussi normalisé & 1 uAp
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fabriquer les atomes radioactifs. Le faisceau primaire étant figé, c’est la nature des éléments
constituants les cibles qui est adaptée aux faisceaux radioactifs que l'on souhaite produire.

Le tableau V4 présente la comparaison des taux de production (sortie source) mesurés
entre ISOLDE, TISOL, UCR-UCL et SPIRAL. Les valeurs correspondent au rapport du taux
de production (Ygpirar) pour SPIRAL normalisé & 1 pAp d’intensité du faisceau primaire sur

le taux de production des autres laboratoires lui aussi normalisé a 1 nAp. Pour obtenir les
intensités sur cible, il faut tenir compte des différentes intensités primaires de chaque instal-
lation ainsi que de l'efficacité totale entre la source d’ionisation et la cible de l'expérimenta-
teur.

Le cyclotron CYCLONE de Louvain-la-Neuve accélére des protons de 30 MeV. Cette
basse énergie limite le nombre de faisceaux secondaires produits. A cette énergie, seul les
noyaux radioactifs proches de la vallée de stabilité sont produits car les réactions directes sont
privilégiées. Il y a seulement trois éléments de comparaison. Les taux pour le
19Ne sont semblables, SPIRAL devrait étre nettement meilleur pour 1’35Ar et le 18Ne. Par
contre, 1'utilisation d’une forte intensité pour le faisceau primaire permet d’atteindre des
intensités nettement plus importantes pour les faisceaux radioactifs accélérés ou de compen-
ser partiellement 1’écart en faveur de SPIRAL. En se basant sur les intensités prévues pour
SPIRAL, (tableau V-3) et les intensités mesurées & Louvain-la-Neuve [VAN-92 b}, pour les
19Ne, avec une intensité de 150 pAp de protons a Louvain-la-Neuve, le faisceau accéléré de
UCR-UCL est = 10 fois plus intense que celui prévu pour SPIRAL. Pour le 18Ne, SPIRAL four-
nira un faisceau & priori 30 fois plus intense que celui de Louvain-la-Neuve.

TISOL utilise un faisceau de protons de 500 MeV pour produire les atomes radioactifs.
L'utilisation d’un tel faisceau permet de produire par spallation une plus vaste gamme de
faisceaux radioactifs. La comparaison est possible entre SPIRAL et TISOL pour onze élé-
ments. Les taux de production (sortie de la source) pour les Kr et les Ne sont équivalents a
l'exception des 7581Kr. La production du 81Kr est trés défavorisée a SPIRAL car il est produit
non pas par fragmentation du projectile mais par transfert de trois nucléons. Pour les Ar, SPI-
RAL est nettement meilleur d'un facteur = 50. Cependant ces valeurs dépendent énormément
des conditions de mesures comme le montre le taux de production de I'33Ar. L'intensité du
faisceau primaire prévue & court terme pour le projet ISAC est de 10 pA alors qu'il sera en
moyenne de l'ordre de 1.5 pAp pour SPIRAL. Les intensités sur cible devraient étre plus ou
moins comparables selon les ions radioactifs entre SPIRAL et ISAC. A plus longue échéance,
ISAC devrait utiliser un faisceau primaire de 100 pA. o

A ISOLDE, de nombreux faisceaux radioactifs de Kr ont été faits avec le S.C. (Syncro
Cyclotron) fournissant des protons de 600 MeV. Depuis l'utilisation du PS-BOOSTER four-
nissant des protons de 1 GeV, la production a été multipliée par un facteur 10 pour les 73Kr et
79Kr. H.L.. Ravn estime qu'un facteur 100 peut étre gagné pour les noyaux a tres courtes
périodes (< 1s). ISOLDE, du point de vue de la production (tableau V.4) est équivalent a SPI-
RAL. Lutilisation du faisceau de 4 pA du PS-Booster devrait permettre un gain d'un
facteur 3 comparativement & SPIRAL. 1l est difficile de comparer les intensités sur cibles. Les
faisceaux accélérés d'ISOLDE nécessitent des états de charge élevés imposant 1"utilisation de
la transformation des ions 1+ en ions n+. Les intensités finales des faisceaux d’ions radioac-
tifs dépendront, en grande partie, de l'efficacité de cette transformation mais les faisceaux
obtenus devraient étre d’une grande pureté. :
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Pour le démarrage de SPIRAL, les faisceaux d’ions radioactifs multichargés seront obte-
nus avec une source unique de type R.C.E. Cependant, la transformation 1+/n+ présente de
nombreux avantages. Cette solution fait 1’objet du chapitre suivant.

Le domaine d’énergie de ces différents projets est de 0.2 a2 0.8 A.MeV a Louvain-la-
Neuve, 0.15 - 1.5 A MeV a ISAC, 0.8 - 2.2 MeV & ISOLDE et 1.7 - 25 A.MeV a SPIRAL. Au
regard de cette gamme d’énergie, il sera possible en Europe de disposer de toutes les énergies
pour réaliser les expériences de physique. Les installations européennes ne sont pas en
concurrence mais complémentaires de ce point de vue.
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VI.1 LA TRANSFORMATION 1+ /N+

Une solution trés prometteuse pour obtenir un état de charge élevé consiste a créer des
ions monochargés puis de les transformer en ions multichargés. C'est ce que I'on appelle la
solution 1+/n+ initiée par I'ISN Grenoble [TAM-96].

~

Les avantages de cette solution par rapport a la solution utilisant la source
NANOGAN II sont les suivants :

* une meilleure sélectivité des éléments car il sera possible de faire une
sélection selon la masse (Q = 1) avant la sélection en Q/M.

* une plus grande adaptation a tous les types d'éléments, il sera possible
aussi bien de produire et ioniser des gaz que des alcalins ou métaux en
adaptant la source 1+ a ces différents types d’éléments.

¢ une diminution du volume contaminé et irradié, ce qui implique des
cofits de manutention et décontamination beaucoup plus faibles.

e l'utilisation d'une source n+ plus performante c'est a dire capable de
produire de plus hauts états de charge avec une meilleure efficacité d’io-
nisation.

sun gain en développement grace aux nombreuses utilisations des
sources d’ions monochargés dans le monde et plus particulierement a
ISOLDE [RAV-92].

¢ le colit total d'un ensemble cible source peut étre diminué, seul la sour-
ce d’ions monochargés et la cible sont & changer.

Deux voies sont explorées : 1'une utilisant une source EBIS (REX-ISOLDE) [HAB-97] et
'autre une source R.C.E. (ISN/SPIRAL) [TAM-96] comme source d'ions multichargés. La
solution la plus attractive pour SPIRAL est celle utilisant une source R.C.E.. La fréquence de
fonctionnement de la source EBIS est plus difficilement adaptable au cycloton que le faisceau
continu issu de la source R. C. E. Les sources R.C.E. sont plus souples d’utilisation. Les effi-
cacités d’ionisation sont a l'avantage du systéme ISOLTRAP/EBIS avec des états de charge
dominants plus élevés. Cependant, la source EBIS n’accepte qu'un nombre limité de parti-
cules incidentes (= 10% pps) a cause de sa faible charge d’espace. Une sélection est nécessaire
au préalable pour ne pas polluer les particules entrantes dans cette source. La solution EBIS
semble mieux adaptée au postaccélérateur de type pulsé, la solution R.C.E. au postaccéléra-
teur de type cyclotron.

Le but de ce chapitre est de démontrer que la solution 1+/n+ peut remplacer la source

NANOGAN II dans la casemate de SPIRAL sans toutefois trop diminuer l'efficacité globale
de notre systéme de production.

V1.2 LES PRINCIPES DE LA TRANSFORMATION 1+/N+

Avant de décrire les différentes étapes de la transformation 1+/n+, nous allons expliquer
ce qu’est le potentiel plasma qui se rencontre dés que 1’on est en présence d"un plasma et plus
particuliérement dans les sources d'ions de type R.C.E.. Nous le ferons intervenir lors de l'in-
jection du faisceau monochargé dans la source n+.
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V1.2.1 LE POTENTIEL PLASMA D'UNE SOURCE R.C.E.

Dans le plasma d'une source R.C.E. cohabi-

A tent des électrons et des ions qui peuvent dif-

AD(Z) fuser librement dans le plasma car ils ne sont

pas figés comme dans un réseau cristallin. Du

fait du rapport entre la masse de l'ion et celle

de l'électron (mH/me = 1836), ces derniers

sont beaucoup plus mobiles. Les électrons qui

s’échappent, se déplacent en laissant derriere

eux les ions. Il en résulte la création, au sein

du plasma, de régions chargées positivement

— et négativement. Ces deux zones donnent

naissance & un gradient de potentiel électro-

statique. Le potentiel plasma ®(z) [XIE-94]

Figure V1.1 : Allure du potentiel plusma ainsi créé empéche la fuite des électrons. Le

d'une source R.C.E. en fonction de la confinement des électrons génere au centre

du plasma un abaissement du potentiel qui

retient les ions a l'intérieur de la zone R.C.E..

Le profil du potentiel plasma est tracé sur la
figure VL1.

d(z)

distance axiale

VI1.2.2 LA CAPTURE DIRECTE PAR LE PLASMA

Le faisceau monochargé peut étre produit par différents types de sources maintenues a
une tension (V+AV). La tension d'extraction de la source R.C.E. est de V kV. Apres décéléra-
tion, les ions peuvent entrer dans la source n+ avec une énergie de seulement quelques eV.
Cette différence de tension est nécessaire pour ralentir les ions afin qu’ils se présentent avec
une énergie adéquate par rapport a leur capture dans la source n+. Il existe trois grandes
étapes qui ménent au succes de cette transformation :

“® l'injection du faisceau monochargé dans la source n+
¢ la thermalisation et la capture des ions dans le plasma
e J'ionisation sous forme multichargée

La premiére étape consiste & injecter le faisceau monochargé a travers le champ magné-
tique de fuite de la source R.C.E.. L'une des difficultés est de minimiser les pertes lors de l'in-
jection. Le faisceau ne doit toucher aucune paroi. Le faisceau monochargé devra avoir la plus
faible émittance possible. Deux modes d’injection sont alors utilisable. Le premier est l'injec-
tion coté extraction. Le faisceau monochargé est décéléré par 'électrode d’extraction et doit
passer 2 la fois par le trou de cette électrode et celui de 1’électrode plasma. La deuxieme est
I'injection c6té cube HF, le faisceau monochargé est décéléré via un tube a la masse. La pre-
miére possibilité est beaucoup plus contraignante et difficile 2 mettre en oeuvre. Elle nécessi-
te des éléments d’optiques capables d'injecter & la fois le faisceau monochargé et d’extraire le
faisceau multichargé dans un espace confiné. L'intérét de la deuxiéme solution réside dans le
découplage entre l'injection du faisceau d’ions monochargés et I'extraction du faisceau mul-
tichargé.

La deuxiéme étape est la thermalisation et capture des ions dans le plasma. Aprés décé-
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) . . i , . lération il reste aux ions, en moyenne, une

énergie eAV, ol e représente la charge de

1’électron et AV I’écart de potentiel entre les

15f Py deux sources. De cette énergie va dépendre

P leur capture. Il faut en premier lieu que
}

Vion incident franchisse la barriére créée
par le potentiel plasma. Ceci donne une
‘ valeur limite inférieure a I'énergie que doit
\ posséder 1'ion monochargé. La figure VL.2
N | présente la variation du rendement de la
LN transformation du Rbl* en Rb%* en fonc-
OWD -  PBeg...ch tion de la différence de potentiel entre la
0 5 10 . ‘1,5(V) 20 25 % source 1+ et n+ [TAM-96]. Comme nous
pouvons le constater, ce rendement débute

Figure V1.2 : Variation du rendement de la pour un AV de 10 V correspondant a une

tmnsformation du RbI* en RVI+ en fonction énergie de 10 eV puis croit rapidement. En

de la différence de potentiel entre la source dessous d,e cette valew, le rem\ierfler.lt.%t
nul. Ce décalage, par rapport a l'origine,

1+ et n+ [TAM-96] e o ) :
est 1’énergie minimale nécessaire pour

franchir le potentiel plasma.

Rendement de Ia transformation
Rb1+ = Rb (%)

os[

La capture proprement dite de I'ion est réalisée lorsque 1'ion incident a effectué une col-
lision & 90° c’est a dire lorsqu’apres de multiples collisions & petits angles, il a subi une déflec-
tion de 90°. Ceci implique qu’il a été thermalisé. Il est intéressant, comme nous allons le voir,
d’étudier la thermalisation d’un ion dans un plasma. On peut ainsi mieux cerner les condi-
tions de source nécessaires a la capture de cet ion.

La formule de ralentissement d'un ion par un plasma calculé par Delcroix et Bers
[DEL-94] permet d’expliquer qualitativement la thermalisation d'un ion dans un plasma. Ces
calculs sont basés sur le modele de diffusion de Rutherford. Les conditions du probleme sont

les suivantes : un ion “a”, de charge Q, et de vitesse w, rencontre un plasma constitué d'élec-
trons et d'ions “b”, de charge moyenne <Qp> et de vitesse moyenne Wy,. La température des
électrons sera prise égale a la température des ions. Nous voulons connaitre le transfert
moyen d'énergie par unité de temps de lion “a” a l'ion “b”. La formule déterminée par
Delacroix et Bers est la suivante : '

(awy),  n, [QaQﬁzﬂ m

= 1+ —2 R(u, )InA
At 2med | m,wy mb] (tap) (V1)

e cette formule a été calculée en supposant que la fonction de distribu-
tion f(Wy) est maxwellienne

¢ ny, est la densité de l'espéce “b”

e InA est un parametre dépendant de l'angle ¥ de la collision, sa valeur
est d'environ 15 pour les source R.C.E.

* la vitesse la plus probable des espéces “a” et “b” est définie par l'ex-
pression suivante :
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KT, ,
ma,b

Wa,b =

(VL2)

ol k=8.62 10 eV /K est la constante de Boltzmann
* le terme R(u, },) correspond & l'intégrale suivante :

ua,b

R(ua,b) = m sze'xz dx (VI.3)
ab

ua,b = 2 ) (VI4)

Nous allons nous intéresser a la perte d'énergie dans le cas oli I'ion incident (noté ic) rencontre
un ion du plasma (noté ip) ou un électron (noté e°). La régle d'addivité s'écrit :

<Awic> _ <Awic> N <Awic> (VL5)
At [pe \ At [\ At /e

soit pour le transfert total d'énergie par unité de temps :

Awg ). . 2 P
< >1p,e - n82 [ e_:l B(ch)]_nA (VI'6)
At 2mey | MW,
avec
m, M
B(Wic) = Q12c my I:R(uic,e) + Qip (1 + _II—I;}Z—)R(uiC'ip )} (VI7)

La dépendance du transfert total d’énergie par unité de temps (équation V1.7) est conte-
nue dans le terme B(w;). Les autres termes sont des constantes. Les unités sont arbitraires et
seules les variations sont importantes. Les figures V1.3.a et VI1.3.b représentent la fonction
B(w;) en fonction de la vitesse de l'ion incident divisée par la vitesse de I'ion du plasma pour
différents ions incidents et charges moyennes des ions du plasma. Tous les ions incidents ont
une charge unitaire 1+ et les ions du plasma une charge moyenne <Qip> choisie comme celle
de NANOGAN II (chapitre IIL5). La fonction B(w;.) présente deux maximums. Le premier

correspond a un rapport des vitesses autour de 1. Les ions incidents ont la méme vitesse que
celle des ions du plasma. Il existe un deuxiéme maximum di aux collisions ion-€lectron pour
des rapports de vitesse Vion incident/ Vion_plasma Plus €levés, autour de 100-200 correspondant
a un rapport de 1 entre la vitesse des ions incidents et la vitesse des électrons du plasma. Plus
la vitesse relative entre l'ion & thermaliser et 1'électron ou l'ion du plasma décroit vers zéro
(pour un rapport de vitesse tendant vers 1), plus le transfert d’énergie par seconde augmen-
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Figure V1.3.a : Transfert d'énergie entre un ion incident H1+ et le plasma pour différentes
charges moyennes <Q> du plasma

te. Pour des vitesses d'ions incidents trop importantes, Vion_incident 2 1000 Vion plasmar 1€ trans-
fert d’énergie est tres faible, l'ion aura une probabilité beaucoup plus faible d’étre thermalisé.

Les figures VI.3.a et VI.3.b montrent que pour un méme ion incident, plus la charge
moyenne du plasma est élevée, plus la probabilité pour cet ion, possédant une vitesse relati-
ve nulle, de se thermaliser par les collisions ion-ion est grande. Par contre, si on augmente la
masse de I'ion incident, il sera alors plus difficile de le thermaliser (facteur =~ 100 entre THI+ et
40Arl+) car a vitesse identique, son énergie cinétique est plus grande.

Pour que l'ion soit capturé, il ne faut pas que son énergie soit trop grande. Si c’est le cas,
le temps de transit & travers le plasma est supérieur au temps caractéristique pour étre déflé-
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Figure V1.3.b : Transfert d'énergie entre un ion incident *Hel* et 36Arl+ et le plasma pour
différentes charges moyennes <Q> du plasma

chi & 90°. Dans ce cas, il ne sera pas capturé. Comme on peut le voir sur la figure V1.2, dés que
l'ion Rb a une énergie supérieure a 20 eV, le rendement devient quasiment nul. Pour étre cap-
turée, la gamme d’énergie que peut posséder un ion est faible. Il faut qu'il ait suffisamment
d’énergie pour franchir la barriére du potentiel plasma mais pas trop pour qu'il soit therma-
lisé et capturé. Ce qui donne pour le Rb une fenétre de = 10 eV.

La dernire étape correspond 2 'ionisation sous forme multichargée. Une fois capturés,
les ions font partie de la population ionique du plasma et vont étre ionisés pas & pas grace
aux électrons de grande énergie du plasma. IIs ont perdu la mémoire de leur vitesse initiale
et se comportent comme des ions issus d'un gaz neutre. Un pourcentage d'entre eux va dif-

fuser vers |'électrode plasma et étre extrait.

V1.3 OU EN EST-ON ?

C. Tamburella et al. [TAM-96,TAM-97] furent les premiers & expliquer et expérimenter le
stripping basse énergie avec une source R.C.E.. La validation de cette transformation peut,
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l Ions I Rendement %

Rb'* = Rb** 2

Kr't = Kr** 6.5

XeH- = Xel3+ 4
| - -

Tableau VI-1 : Rendements mesurés par C. Tamburella et al. pour la transformation d'un ion
1+ en ion n+ [TAM-96]

entre autre, étre réalisée par la mesure du rendement de cette transformation. Il est défini
comme le rapport entre le nombre d'ions de charge n+ mesurés apres la source n+ et le
nombre d’ ions 1+ injectés. Leurs valeurs mesurées pour le Rb, le Kr et le Xe sont présentées
dans le tableau VL1. Le résultat du Rb indique que cette méthode est prometteuse. Le Rb est
un alcalin ayant un temps de collage sur les parois nettement plus grand que celui d'un gaz
rare.

D’autres expériences [LAM-97] ont eu lieu avec les sources R.C.E. CAPRICE 10 GHz de
I'accélérateur SARA avec le méme succés montrant ainsi la répétabilité de cette méthode.

Afin de comparer l'efficacité totale de la solution 1+/n+ avec la solution utilisant 1'en-

semble NANOGAN II, une source d’ions monochargés dédiée au gaz a été développée : -
PICOGAN. '

V1.4 LA SOURCE D'IONS MONOCHARGES PICOGAN

PICOGAN (figure VI.4) est une source R.C.E. d"ions monochargés faite entiérement d'ai-
mants permanents. Son extraction est monoélectrode du type NANOGAN II. Sa résonance est
autour de 10 Ghz. Il n’existe pas de structure & minimum de champ B comme dans la source
NANOGAN II mais seulement un gradient de champ magnétique. La couronne unique est
constituée d’aimants permanents en FeNdB. L'injection et I’extraction sont semblables a celles
utilisées avec la source NANOGAN II

Les deux qualités principales de cette source sont :

e une forte efficacité d'ionisation pour les gaz rares
e une faible émittance (< 30 T.mm.mrad)

Elle nécessite pour son fonctionnement d’une forte pression a l'injection = 3 104 mbar &

comparer au 5 10> mbar de NANOGAN II. Elle est peu consommatrice de puissance HF :
quelques dizaines de Watt. Les mesures que nous allons présenter ont été faites avec une effi-
cacité de transport supérieure a 85% pour un débit source de I'ordre de 0.5 mA.

VI1.4.1 LES EFFICACITES D'IONISATION

L'efficacité d'ionisation a été mesurée avec la méme méthode que celle décrite dans le
chapitre I11.5.4. La fuite calibrée délivrait 18.4 nAp d'He. En se basant sur la racine carré du
rapport des masses, le courant du Ne a été estimé a 8.23 pAp et 5.81 pAp pour I'Ar. Chaque
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Figure V1.4 : Schéma de la source PICOGAN

mesure d’efficacité est corrigée du bruit de fond résiduel du gaz considéré. Apres chaque
mesure du courant de X!+, la vanne placée devant la fuite calibrée était fermée puis le cou-
rant X1+ restant était mesuré. La différence divisée par le flux de la fuite calibrée donne les
résultats représentés sur le tableau VI-3. Les figures VL5 et VL6 montrent les spectres
typiques de PICOGAN qui nous ont servis a calculer ces efficacités d'ionisation.

Le tableau VI-2, comme les spectres des figures VL.5 et V1.6, montrent que T'efficacité d'io-
nisation du 2+ est négligeable devant celle du 1*. L'efficacité d'ionisation pour I'Ar est élevée,
de l'ordre de 70%. Si on compare les potentiels d'ionisation du premier électron pour les dif-
férents gaz , nous pouvons en déduire que les efficacités d'ionisation pour les N (13.4 eV),

Elément Potentiel Efficacité Efficacité Efficacité
d'ionisation (1+) |d'ionisation (1+) |d'ionisation (2+) |d'ionisation (1+)
(eV) PICOGAN PICOGAN FEBIAD
cyO O/O 0/0
Ne 23.1 29.3 (1.4) 3.4 (0.3) =15
Ar 16.0 68.0 (3.3) 2.4 (0.3) =19

Tableau VI-2 : Comparaison des efficacités d'ionisation entre la source de monochargé
PICOGAN et FEBIAD
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Figure VL5 : Spectre de PICOGAN optimisé pour I'“0Ar+. Les parameétres sources sont :

* gaz porteur : Oxygéne

e tension source : 13.6 kV, débit source : 0.6 mA
* fréquence HF : 10.0 GHz, puissance HF : 70 W
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Figure V1.6 : Spectre de PICOGAN optimisé pour le 20Ne. Les parametres sources sont :

* gaz porteur : Oxygéne

e tension source : 13.6 kV, débit source : 0.6 mA
¢ fréquence HF : 10.0 GHz, puissance HF : 70 W
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O (16.4 eV), Kr (14 eV)et Xe (12 eV) seront égales ou supérieures a 70% puisque le potentiel
del’Ar est de 16 eV. L'He devrait avoir 'efficacité d’ionisation la plus faible puisque la valeur
de son potentiel d'ionisation est de 25 eV. Cette efficacité mérite d'étre mesurée car c’est 1'élé-
ment du tableau périodique des éléments dont le potentiel d'ionisation est le plus élevé.

Ces efficacités sont a comparer avec celles des sources de type FEBIAB utilisées a ISOL-
DE et GSI [KIR-95]. Les valeurs de comparaison sont celles de GSI. Cette derniére source est
nettement moins performante que PICOGAN quant a l'efficacité d’ionisation (tableau VI1.2)
La différence est plus marquée lorsque le potentiel d'ionisation est important : pour le
Ne (23.1 eV), le rapport est de 20 entre les deux efficacités.

VI1.4.2 LES EMITTANCES

L'émittance-métre utilisé est identique a celui décrit dans le Chapitre IIL.5.5. Les émit-
tances ont été mesurées pour deux gaz He et Ar. La transmission était proche de 100%, la ten-
sion d'extraction de 13.6 kV et le débit source de 1’ordre de 150 pA. Les émittances mesurées
sont reportées dans le tableau VI-4 : 30 m.mm.mrad pour I'He et 15 t.mm.mrad pour 1’Ar. Ces
faibles valeurs sont bonnes pour une source de type R.C.E. et se rapprochent des valeurs des
sources a ionisation de surface soit = 10 #.mm.mrad.

Emittance
Ion monochargé PICOGAN
(r.mm.mrad)
He 30
Ar 15

Tableau VI-3 : Emittances de la source PICOGAN

V1.5 LS ExXPERIENCES ISN-GANIL

Les expériences a 'ISN [VIL-97 b] avaient pour objectif de mesurer l'efficacité totale du
systéme 1+/n+. La transformation d'un faisceau d'40Arl* en Ar8+ a été réalisée afin de com-
parer l'efficacité globale d’ionisation de l’ensemble 1+/n+ équipé de la source PICOGAN
avec celle de l'ensemble NANOGAN II, destiné essentiellement aux gaz rares. L'40Ar était
injecté & travers une fuite calibrée. Le nombre de particules par seconde sortant de la fuite a
été vérifié au GANIL. Par une mesure du taux de fuite en He aprés étalonnage du détecteur
de fuite et en utilisant la racine carrée du rapport des masses, nous avons pu en déduire la
valeur de la fuite calibrée en Ar : 5.8 pAp.

Dans la suite de ce paragraphe, nous décrirons l'ensemble expérimental utilisé, les résul-
tats mesurés a I'ISN et la comparaison avec la source NANOGAN II seule.

VI1.5.1 LE DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Nos tests ont été réalisés avec le dispositif expérimental utilisé par C. Tamburella et al.
lors de ses expériences dans le cas de l'injection c6té gaz porteur (figure V1.7.a). La ligne peut
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Figure V1.7 : Dispositif expérimental, situé & I'ISN de Grenoble, pour mesurer I'efficacité de
la transformation de 1'“0Ar1+ en 40Ar8+. Le cas (a) correspond a la mesure effectuée et le cas
(b) au nouveau dispositif expérimental
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8tre décomposée en plusieurs parties :

e la partie “faisceau monochargé” comporte la source PICOGAN, une

lentille einzel pour récupérer le faisceau monochargé extrait de la sour-

ce, une section analyse comportant un filtre de Wien pour effectuer la

sélection

e la partie “transport” est composée de deux lentilles einzel, d"une cage

de faraday, de déviateurs (horizontal et vertical) et d'un tube d'injection

a la masse placé c6té gaz porteur de la source n+

¢ la source multichargée MINIMAFIOS [GEL-86, GEL-96 b}

e la partie “analyse faisceau multichargé” équipée d’un solénoide, d'un
. déflecteur électrostatique, d'un dipdle d'analyse du faisceau multichargé

(angle de 42°) et d'une cage de faraday

la figure V1.7 b. montre les améliorations récemment apportées a cette ligne (principale-
ment les dipdles d’analyse). Elle est actuellement achevée et de nouvelles expériences sont en
cours portant sur la transformation de faisceaux métalliques monochargés en faisceaux mul-
tichargés [BOU-98].

V1.5.2 LES RESULTATS ET COMPARAISON AVEC LA SOURCE NANOGAN II

Les résultats, mesurés pour l’Ar, sont reportés sur la figure VI.8. La partie supérieure
représente ’ensemble 1+/n+, la partie inférieure 'ensemble NANOGAN II sur le banc de
tests SIRa. L'efficacité d’ionisation de la source PICOGAN (neutre = 1+) est de 68%.
L'efficacité d’ionisation de la source MINIMAFIOS et de transport apres cette source
Eioni-transp @ €t€ mesurée en placant la fuite calibrée directement sur le cube HF de MINIMA-

FIOS. Elle est seulement de 45%. L'efficacité d’ionisation mesurée de la transformation neutre
= 8+ est de 5.2%. Pour NANOGAN II, cette derniére efficacité mesurée est de 11.1%.

L'efficacité totale du systéme 1+/n+ est environ deux fois plus faible que celle avec une
source seule : 5.2% contre 11.1% soit un rapport de = 0.47. L'efficacité totale (portant sur tous
les états de charge de 1'Ar) du systéme 1+/n+ est environ trois fois plus petite que celui de
NANOGAN II. Cette perte s’explique, dans une certaine mesure, par la double extraction de
la source n+. En effet, le tube d'injection placé a l'arriére de la source n+ MINIMAFIOS joue
le role d'un extracteur car il est & la masse. D’aprés la figure VL8, on peut calculer que = 20%
des Arl* se perdent entre la source d’ions monochargés et I'injection dans la source n+. Par
conséquent, une autre cause de perte est la neutralisation puis le pompage de ces neutres
dans la pompe tutbomoléculaire placée entre la cage de faraday 1+ et le tube d'injection. Ces
raisons peuvent expliquer une partie du facteur deux.

La diminution de ces pertes passera par une meilleure maitrise du ralentissement du
faisceau monochargé de maniére a ne pas neutraliser d’ions sur les parois. Une connaissance
accrue des processus de thermalisation et de capture des ions monochargés par le plasma per-
mettra de trouver les bons parametres pour le fonctionnement de la source n+.

Le principal inconvénient de la solution 1+/n+ est cette perte d'intensité d'un facteur
deux mesurée pour I'Ar. Cette perte peut, en partie, étre compensée par la source n+. En effet,
la source n+ peut maintenant étre placée a I'extérieur de la casemate, il existe beaucoup moins
de contraintes pour utiliser des sources trés performantes. Il sera possible d’atteindre des
états de charge plus élevés comparativement & la source NANOGAN II ou, en gardant les
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Figure V1.8 : Schéma résumant les différentes efficacités mesurées avec la solution 1+/n+ et

la source NANOGAN II




Les expiinionces ISN-GANIL 159

Systéeme NANOGAN II
l Point 1
Objet
— N+ FEBE—l-ﬂD-D-—-————
Point g;faint
Objet ge

— FEBE

{00- [+ 1

&

{ Point

Image
i ibili Filtre Point
Plusieurs possibili- 4o o '
tés d’implantation WIEN
du systéeme 1+/n+ - FEBE D-D— Ne |—
dans SPIRAL
Point
l Image
Point
| Objet l
) FEBETﬂDﬂ“"@
Point
Image

N+

Figure V1.9 : Schéma représentant les différentes solutions envisageables pour l'implantation
de la solution 1+/n+ sur SPIRAL

mémes états de charge, d’augmenter les efficacités d’ionisation dans un méme état de charge.
Dans tous les cas, nous ne pouvons pas nous affranchir de la contamination isobarique. La
figure VL9 représente l'implantation du systéme actuel NANOGAN II) et les possibilités qui
sont a étudier pour 'implantation de la solution 1+/n+ au sein de SPIRAL.

V1.6 APPLICATION : UN ENSEMBLE CIBLE-SOURCE D'IONS MONOCHARGES DEDIE

AUX ALCALINS

La solution 1+/n+ permet d'envisager la production de faisceaux d'ions radioactifs
autres que gazeux. Les résultats encourageants de C. Tamburella sur la transformation du
Rbl* en Rb%* incite a développer un ensemble cible-source d’ions monochargés, optimisé
pour les alcalins, dans le but de I'intégrer ultérieurement dans une solution 1+/n+.
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De plus les physiciens sont demandeurs de faisceaux radioactifs intenses et particuliere-
ment de faisceaux permettant d'étudier le phénomeéne de “Halo” (chapitre L.1). L'un des
noyaux les plus intéressants & étudier est le 11Li. Un faisceau de 1lLi de forte intensité
(= 10% pps) ouvre la voie 4 des expériences [ORR-98] qui sont pour le moment difficiles & réa-
liser ou tout simplement irréalisables :

¢ la fusion du MLi avec 1238U pour étudier la compétition entre la fusion
et la cassure du HLi : I'énergie du 1Li doit étre de l'ordre de la barriére
coulombienne [HUS-95]

¢ la diffusion élastique, pour étudier la distribution de matiére dans le
noyau : la dispersion en énergie AE/E doit étre faible

* la cassure du 11Li en un %Li et deux neutrons pour étudier, entre autre
la corrélation des deux neutrons : une forte intensité est requise pour
mesurer la triple coincidence avec des détecteurs neutrons peu efficaces

1l est d’ores et déja produit et étudié a LISE mais la faible intensité (300-500 pps), la grande
énergie (2 30 A.MeV) et les mauvaises qualités optiques de ces faisceaux limitent fortement
ces expériences. Dans le but d'augmenter l'intensité de tels faisceaux et de pouvoir les accélé-
rer dans CIME, nous avons commencé le développement d’un ensemble cible-source d’ions
monochargés dédié au !Li.

VI1.6.1 LES PRINCIPES DE CE NOUVEL ENSEMBLE CIBLE-SOURCE

Le principe de cette ensemble cible-source est basé sur 'utilisation de deux cibles : une
cible de production arrétant totalement le faisceau primaire et une cible d’arrét ou sont
implantés les éléments radioactifs produits dans la premiére cible. La production est décou-
plée de la diffusion. I est alors possible de refroidir la cible de production et de mieux mai-
triser le chauffage et donc la température de la cible d’arrét.

La production de Li riches en neutrons se fera par fragmentation du projectile sur la cible
de production. En l'occurence, un faisceau primaire d'180 & 95 A MeV sur une cible de 12C.

Le Li a une durée de vie trés courte : 8.7 ms. Ceci implique de minimiser la durée entre
la création de I'atome radioactif et son utilisation sur la cible du physicien. C'est pourquoi une
solution sans tube de transfert entre la cible et la source est étudiée : l'ioniseur est directement
intégré a la cible. Pour les alcalins, le choix se porte sur les sources & ionisation de surface car
elles sont bien adaptées & ces éléments.

La cible d’arrét doit étre la plus chaude possible afin d'augmenter significativement l'ef-
ficacité de diffusion. Sa dimension est déterminée par le parcours de l'élément le plus léger
recherché d’énergie par nucléon identique a celle du faisceau primaire. Sa forme est trapézoi-
dale car la quasi-totalité des éléments sont émis de la cible de production vers 'avant dans un
angle solide d’ouverture angulaire de I’ordre de 20°. Quant a la cible de production, elle est
petite et refroidie par de l'eau.

L'extraction est composée de deux électrodes. La premiére est faite de carbone car placée
a proximité de la cible, elle doit résister a une température importante (= 2000 K). La seconde
est en titane. La cible est portée & un potentiel de 20 kV. L'électrode en carbone est polarisée
pour obtenir des équipotentielles homogénes, celle en titane est & la masse. L'alimentation de




polarisation doit étre capable de débiter un fort courant dii aux nombreux électrons émis par
effet thermoionique.

V1.6.2 LES SOURCES A IONISATION DE SURFACE

Ces sources [ARI-96, WOL-97] sont principalement utilisées pour obtenir des ions mono-
chargés soit positivement soit négativement. Ceci est rendu possible par interaction entre
l'atome a ioniser (en général un gaz) et une paroi métallique : plus particuliérement avec un
électron du métal. La grandeur physique qui intervient est le “travail d'extraction” ou “tra-
vail de sortie” W, Il correspond a l'énergie nécessaire pour arracher un électron du métal. Il

dépend, en premiére aproximation, linéairement de la température T. Pour désorber 1'ion, il
est nécessaire de chauffer a haute température le métal. Selon le signe de la différence entre le
travail de sortie W¢(T) d'un électron du métal et le potentiel de premiére ionisation I de I'ato-

me, deux cas se présentent :

e W(T)-I > 0 : un électron de valence de l'atome peut étre transféré par

effet tunnel vers le métal, un ion positif est créé
* W(T)-I < 0: l'inverse se réalise, un ion négatif est créé

Le nombre d'ions positifs monochargés Ny, peut étre calculé & l'aide de la loi de Saha-
Langmuir :

W, -1

Ny, = I\Inet.ltrescne kT (VL8)

C1+ est une constante intrinséque qui tient compte a la fois des atomes absorbés et des ions
produits, T est la température du ioniseur, k la constante de Boltzmann, Wy le travail de sor-

tie, I le potentiel d’ionisation et N o ;s 1€ nombre d’atomes neutres qui atteignent l'ioniseur.

1 & B
' K@34eV) mla (514 eV)
Rb (4.18 eV) és;z;‘ (5.39 eV)

01 Cs (3.90 eV)

Efficacité d’ionisation

001 ¢
Source & ionisation de surface : iridium
WS =534 eV
T=2000K
0.001 . .
3.5 40 45 5.0 5.5 6.0 6.5

Potentiel de premiére ionisation I (eV)

Figure V1.10 : Efficacité d’une source & ionisation de surface faite d’iridium et chauffée a
environ 2000 K. Les carrés représentent les efficacités pour les alcalins. [NOL-95]




Cette loi montre que les sources a ionisation de surface devront utiliser des métaux a fort
travail de sortie afin que la différence [W(T) - I] soit la plus grande possible. Pour les alcalins,

dont les potentiels d'ionisation sont faibles, 1'utilisation de matériaux réfractaires comme le
rhénium, l'iridium, le platine ou le tungsténe est adéquates. La figure VI.10 [WOL-95] pré-
sente un exemple de I'efficacité d'ionisation pour des alcalins, la source utilisée est faite de
métal iridium chauffée a = 2000 K. La dépendance du travail de sortie de I'iridium en fonc-
tion de la température est :

W, =5.4-0.3.10%T 1590 <T <2320 (VL9)

La variation de ce travail de sortie dépend peu de la température dans la gamme qui nous
intéresse. Il faut environ une différence de 1 eV entre le travail d'extraction et le potentiel d'io-
nisation pour avoir quasiment 100 % d'efficacité d'ionisation.

Le choix du matériau composant la source a ionisation de surface dépend en grande par-
tie de deux parameétres : un fort travail de sortie W, et une faible réactivité chimique avec les

matériaux environnants.

VI1.6.3 L'ENSEMBLE CIBLE-SOURCE MONOLITHE

Refroidissement

Résistance ohmique en
carbone graphite

Réflecteur en Nitrure de
Bore pyrolitique

passage du courant 74 —

Connecteurs pour le

Container en car-
bone pyrolitique
b Cible d’arrét en

5 cm carbone graphite

Ions mono-
chargés de

Atomes radioactifs de Li / é H

Figure V1.11 : Vue du chauffage et de la cible d’arrét de MONOLITHE




Ce nouveau concept a trouvé son application dans 1'ensemble cible-source MONO-
LITHE “MONOchargée LITHium Exotique”(figure VL.11 et VL12). Son développement est
mené au GANIL en collaboration avec I’ANL de Chicago et I'IPN d’Orsay. Les deux cibles
sont en carbone graphite formé de grains de 4 pm pour la cible d’arrét et de 12 ym pour la
cible de production (graphite grade PT2114 de Carbone Lorraine). La taille de la cible de pro-
duction est déterminée par le parcours de 1180 d’énergie 77 A.MeV dans du 12C soit ~ 8 mm.
On a choisi une cible cylindrique de longueur 9 mm et de diamétre 7 mm. De méme, celle de
la cible d'arrét (figure VI1.12) est définie par le parcours des 1189Li produits en début de cible
de production avec la méme énergie que le faisceau incident. Le parcours résiduel dans la
cible d’arrét, aprés perte d’énergie dans le réflecteur, la résistance chauffante et le container
en carbone pyrolithique est respectivement de 23 mm, 17 mm et 14 mm. La cible d’arrét est
longue de 24 mm. Elle est entourée par du carbone pyrolitique pour limiter les pertes des Li.
De petits conduits, permettant de guider les atomes vers la source & ionisation de surface, sont
creusés & I'intérieur de cette cible afin de minimiser le temps de sortie des atomes radioactifs.
Leur diametre est de 0.8 mm (figure VI.13).

Nous n’avons pas calculé l'efficacité de diffusion. Les coefficients de la diffusion
(Log Dy et E,) ne sont pas encore connus pour le carbone. Une récente expérience faite par
R. Kirchner est en cours d’analyse. Une limitation va peut-étre apparaitre due a l'effusion
inter-grains. En effet, dans les expériences utilisant les cibles coniques a lamelles, nous avons
négligé ce phénomene car la taille des lamelles était de 1’ordre de 500 um. Avec un bloc com-
pact dont les dimensions sont de l'ordre du centimétre et une porosité ouverte de 8%, il est
probable que leffusion inter-grains ne sera plus négligeable. Le temps pour qu'un ion
atteigne la source & ionisation de surface est du méme ordre de grandeur que la période du

1114,
Electrodes d’extraction

o 3 Faisceau secon-

Cible d’arrét

- daire de 1Li
. "a;
Isolant électrique en - . .
nitrure de bore ET Cible de production
; | R
5cm

Faisceau primaire
GANIL d'180

Figure V1.12 : Coupe de I'ensemble cible-source MONOLITHE
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Container en carbone
pyrolithique

Trous

10 mm Cible d’arrét en carbone
graphite

Figure VI.13 : Détail de la cible d’arrét

I(uA)

40 80 120 160 200 240 280
Courant du dipdle (A)

Figure V1.14 : Spectres de 'ensemble cible source MONOLITHE

Une solution est d’utiliser un carbone plus poreux. Seules des expériences ou des simulations
pourront permettre de savoir quel est le temps de ce processus inter-grains et s'il est négli-

geable par rapport a la période du HLi.

L'ioniseur a été réalisé en tungsteéne. Il est situé au centre d’une des faces de la cible d'ar-
rét c6té extraction. Son diameétre est de 2 mm pour une longueur de 4 mm.




Le chauffage de la cible d'arrét est constitué d'une résistance ohmique en carbone pyro-
litique et d'un réflecteur en nitrure de bore. Un bloc en nitrure de bore permet d'isoler élec-
triquement les connecteurs du chauffage ohmique. Un disque, lui aussi en nitrure de bore,
placé entre le bloc précédemment cité et la cible I'isole thermiquement.

Il n’y a pas pour l'instant de résultats expérimentaux avec un faisceau radioactif mais
seulement des premiers essais hors lignes pour voir la tenue de I'ensemble a trés haute tem-
pérature. Pour atteindre 2200 K, il a fallu apporter une puissance de 6 kW sur le four. La
figure V1.14 montre un spectre qui a été réalisé a partir des impuretés résiduelles. Une expé-
rience est prévue pour décembre 1998. Cette ensemble va faire partie d'une nouvelle thése
menée par F. Landré au sein du groupe R&D Cible-Source de GANIL.
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Chapitre VI : Production d'atomes radioactifs ¢ partin de nentrons rapides

VII.1 INTERETS D'UNE NOUVELLE METHODE DE PRODUCTION D'ATOMES RADIO-

ACTIFS

Jusqu'a maintenant, nous avons étudié des ensembles cible-source o1 les atomes radio-
actifs sont produits par la fragmentation du projectile. Ces faisceaux seront constitués d'ions
radioactifs de masse < 140 u.m.a. La figure VIL1 récapitule les faisceaux réalisables ou en
développement pour le projet SPIRAL. L'ensemble cible-source NANOGAN II [LER-98] est
destiné & la production de faisceaux radioactifs riches en protons et neutrons de type gaz
rares : 6,8He, 18,19,23...Ne’ 31,32,33,34,35... Ay ot 72.73,74,75,76,77,79,81..Kr. L'étude de 'ensemble cible-
source de type SHyPIE [LEC-98] a ouvert la voie aux faisceaux radioactifs de type conden-
sables aussi bien riches en neutrons qu'en protons : 2L22F, 21.25.26Na, 22,27,29Mg, 28,291, 35P,
35,375, 38,39C], 38K, 39Ca. Le développement de la solution 1+/n+ et de 1'ensemble MONO-
LITHE permettra de produire des faisceaux radioactifs de type alcalin et plus particuliere-
ment des faisceaux de Li. Comme nous 1'avons décrit au chapitre I, les physiciens sont deman-
deurs de faisceaux d'éléments lourds (A > 100 u.m.a.) aussi bien riches en protons (100Sn)
qu'en neutrons (156Y, 1325n etc...).

A ISOLDE, des faisceaux de masses élevées [RAV-94] sont produits : %Rb, 1325n,
142,144X e etc..., grace a l'utilisation d'un faisceau de protons de grande énergie (1 GeV) sur une
cible d'U par spallation. D'autres cibles sont aussi utilisées telles que des cibles d’étain pour
la production de '11In et du 105Cd, ou de Ta pour la production du Lu [HAG-92].

Faisceaux secondaires testés avec NANOGANII
[f11] Faisceaux secondaire possibles avec NANOGANII
Faisceaux secondaires testés avec SHyPIE

*
7 Faisceaux secondaires possibles avec MONOLITHE Elp
st Ce faisceau demande le y
développement d'une cible double By C N s / Ne
| e / 2 7

I ” X 4

% VAL
N

Ti | V| Cr{Mnj FejCo|Ni|CujZn|Ga|Ge| As| Se | Br [

Rb| Sr | Y{ Zr [Nb|Mo] Tc{Ru|Rh [ Pd | Ag{Cd| In|Sn|Sb| Te| I EiXe

Cs|Ba|]La|Hf | Ta] W[ Re|Os| Ir | Pt | Au|Hg| TL [ Pb| Bi | Po | At | Rn

La|Ce|{Pr|Nd|Pm|Sm|Eu|Gd| Tb | Dy|Ho| Er | Tm| Yb | Lu

Aci Th| Pa| U

Figure VIL1 : Schéma récapitulatif des faisceaux testés sur le banc de tests SIRa ou en déve-
loppement actuellement pour le projet SPIRAL
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Figure VIL.2 : Sections efficaces de production des isotopes du Rb par différentes réactions
[RAV-94]
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Figure VIL3 : Taux de production mesurés des isotopes (points avec barres d'erreurs) et dis-
tributions en masse calculées (points ouverts) des produits de fission dans la région de masse
superasymétrique (produits par des protons de 25 MeV sur une cible d"uranium).
Distribution en masse des produits de fission induite par des neutrons thermigues
(points noirs) [AYS-97]
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La fragmentation des noyaux cibles d'U induite par des 12C 2 95 A.MeV serait une pos-
sibilité a GANIL pour produire des atomes radioactifs riches en neutrons et de masse élevée.
Ce mécanisme devrait permettre d'atteindre des sections efficaces identiques voire meilleures
que celles obtenues lors de la spallation d'un faisceau de protons interagissant avec les
noyaux cibles de masse élevée comme a ISOLDE (figure VIL2).

La fission est le mécanisme le plus efficace pour produire des noyaux riches en neutrons.
Celle de 1'235U induite par des neutrons thermiques, permet de produire les noyaux au voisi-
nage des Kr et des Xe. La section efficace correspondante est de plusieurs ordres de grandeur
supérieure aux méthodes utilisant la fragmentation. Ceci montre I'intérét de l'utilisation de la
fission (figure VII.2). Bien que celle-ci ait ét€ découverte en 1938 par Hahn et Strassman, elle
révele encore bien des surprises comme la fission superasymétrique. La figure VIL3 issue de
la reférence [AYS-97] montre les taux de production des noyaux légers produits par la fission
induite par des protons d’énergie intermédiaire. Les taux de production sont de plusieurs
ordres de grandeur supérieurs a ceux produits par des neutrons thermiques.

Tout comme la fission induite par des protons rapides, la fission induite par des neutrons
rapides devrait permettre de produire des noyaux dans une plus large gamme de masse. On
s’attend a ce que les sections efficaces soient moindres que celles correspondant a la fission
induite par les neutrons thermiques dans la région des Kr et dans la région des Xe, mais
qu’elles soient beaucoup plus élevées pour des masses qui se situent loin de ces deux der-
nieres régions.

Bien sfir, s'il est nécessaire de choisir un mécanisme de réaction bien adapté (grande sec-
tion efficace) pour produire le noyau d'intérét, l'intensité des faisceaux primaires utilisée et
'épaisseur des cibles sont tout aussi importantes pour obtenir les taux de production des
noyaux radioactifs les plus élevés.

Le tableau VII-1 résume les taux de production dans la cible des différentes méthodes
citées ci-dessus pour la production des noyaux radioactifs riches en neutrons. Les colonnes (a)
et (b) présentent les taux de production obtenus par la spallation induite par des protons de
grande énergie comme & ISOLDE [RAV-94]. L'augmentation de 1'énergie du faisceau de pro-

Eléments p+238U 12 4238( ny,+235U anap+238UC2
600 MeV (a) | 1GeV (b) 1.15GeV (c) |neutrons ther- D 200 MeV (e)
I=1pAp I=4pAp I=52pAp miques (d) | I=30pAp
P=600W P=4kW P=6kW [I=1014n/scm?| P=6kW
91Kr (8.6 s) 1.6 10° 2.6 1010 3.0 109 4.3 1012 1.0 1011
94Kr (0.2s)] 22108 3.6 10° 25108 1.4 101 3.9 1010
97Rb (0.17s) 2.5 107 41108 2.410° 7.4 1010 4.1 1010
E42Xe (1.2s) 5.2 107 8.4108 1.2 108 6.6 1011 7.7 109
——— i ——————— |

Tableau VII-1 : Taux de production des noyaux radioactifs dans la cible :
ISOLDE (p 600 MeV, 1 uAp (a); p 1 GeV, 4 uAp (b)), GANIL (12C 1.15 MeV, 5.2 uAp) (c),
PIAFE (ny, 10 n/s cm?) (d) et SPIRAL-II (D 200 MeV, 30 uAp) (e).
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tons de 600 MeV a 1 GeV a permis un gain d'un facteur 4. La colonne (c) présente les taux de
production prévus par la fragmentation de 1'238U par des noyaux de 12C 2 95 A.MeV a haute
intensité [RAV-94]. Ces valeurs ont été extrapolées & partir des mesures dISOLDE & 600 MeV
et corrigées de la section efficace de fragmentation. Le cas (d) montre les taux de production
prévus par la fission induite par des neutrons thermiques. Le cas (e) présente les taux de pro-
duction calculés avec le code LAHET par la fission induite par des neutrons rapides
[RID-98 b]. Les chiffres des taux de production (calculés avec le code LAHET) utilisant la fis-
sion de 1'238U par des neutrons rapides montrent qu'ils sont comparables sinon plus impor-
tants que ceux avec les protons d'l GeV d'ISOLDE.

VII1.2 CONCEPT DE LA FISSION INDUITE PAR DES NEUTRONS RAPIDES

L'utilisation de neutrons rapides est une idée originale de ’ANL “Argonne National
Laboratory” [ANL-95]. Ils ont proposé dutiliser la cassure du deuton pour créer des neutrons
rapides. La réaction de ces derniers avec les noyaux d'une cible d'U est principalement la fis-
sion dont les résidus sont des atomes radioactifs riches en neutrons. Ce concept a été initié en
France par la collaboration PARRNE de I'IPN d'Orsay [CLA-98] et est proposé pour une
deuxiéme phase de SPIRAL. Un programme européen de R&D, financé par 1'Union
Européenne regroupe les laboratoires suivants : GANIL (Caen), IPN (Orsay), Université de
Jyvéaskild (Finlande), KVI (Pays- Bas) et 'UCL (Belgique).

Cette méthode utilise deux cibles (figure VIL.4). La premiére arréte totalement le faisceau
de deutons, toute 1'énergie du faisceau incident est déposée dans cette cible appelée conver-
tisseur. Son rdle est de casser le deuton en ses deux constituants fondamentaux c'est a dire un
neutron et un proton pour produire un faisceau de neutrons de grande énergie (1-100 MeV).
La deuxiéme cible est composée d’éléments fissiles. Les neutrons, dont une grande partie est
issue de la cassure du deuton, interagissent avec les noyaux de la deuxiéme cible et créent les
noyaux radioatifs. Les neutrons secondaires, issus de la premiére fission, vont eux aussi
contribuer a produire ces noyaux. Les faisceaux d'ions radioactifs seront réalisés a 1’aide de la
méthode ISOL : diffusion des atomes hors de la cible, ionisation, sélection puis accélération.

Convertisseur : Cible
(Be, C, U...) U, UCx, ...

Deutons
(20-200 Mev)

e

2%

n
~—>
o

Figure VII.4 : Schéma de la production d’atomes radioactifs d’aprés l'idée
originale de ANL [ANL-95]
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VII.2.1 AVANTAGES ET INCONVENIENTS

Les avantages de cette méthode sont :

* la fission est le mécanisme de production le plus efficace pour les

noyaux radioactifs recherchés.

¢ les neutrons rapides produisent des noyaux radioactifs dans une large

gamme de masse.

* la distribution angulaire des neutrons produits est relativement étroite
géométrie

et centrée aux angles avant permettant
convertisseur/cible de production compacte.

* les neutrons ont un long parcours dans la matiére permettant en prin-
cipe l'utilisation de trés grandes cibles si toutefois on sait la chauffer a

772

une température favorable pour la diffusion des atomes radioactifs.

¢ J'utilisation de deux cibles permet un meilleur contrble de la tempéra-
ture de chacune d’elles, il est ainsi possible de refroidir le convertisseur
et de maintenir la cible de production a une température élevée.

* une plus longue tenue de la cible car pour un nombre de particules
incidentes et une énergie par nucléon égals, les deutons déposent moins

de puissance que les ions lourds.

Ces avantages ne doivent pas nous faire oublier les inconvénients de cette méthode :

¢ la fission est un mécanisme de production non sélectif. Ceci nécessite
une trés bonne séparation. Les émetteurs alpha produits posent des pro-

blémes par rapport a la radioprotection.

¢ les neutrons sont de grande énergie d’out la nécessité de blindage
conséquent. Les neutrons n’étant pas arrétés dans la cible, il en résultera

une activation importante de 'air.

D’autres problemes apparaissent 8 GANIL non liés au concept lui-méme :

¢ les noyaux a accélérer sont de masse élevée. Le diagramme de fonc-
tionnement de CIME ne permet pas d’atteindre I'énergie de la barriére
coulombienne pour des réactions induites par ces noyaux. Il faudra uti-
liser des états de charge plus élevés que ceux disponibles actuellement

avec la source NANOGAN I1.

¢ les deutons ont un parcours plus grand que les ions lourds. Les dia-
gnostiques, bloc d’arrét et sécurités de la machine seront a revoir si les

deutons sont accélérés par le GANIL.

Pour optimiser les intensités des faisceaux possibles avec ce nouveau concept, il est

important de connaitre un certain nombre de parametres :

e distribution angulaire des neutrons en cible épaisse
¢ production de noyaux radioactifs dans la cible de fission

* diffusion des atomes radioactifs

¢ influence de la géométrie utilisée
¢ les aspects radiologiques

e possibilité d’accélérer des deutons
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Ces parametres ont des répercussions les uns sur les autres. Il sera important de trouver le
meilleur compromis entre 1'énergie, I'intensité et les aspects radiologiques. Un programme
d’expérience est en cours dans le cadre de SPIRAL-II. Ne pouvant tester expérimentalement
un grand nombre de parameétres, des simulations sont aussi nécessaires. Elles seront validées
par les expériences.

VII.2.2 SOURCE DE NEUTRONS

De nombreux travaux ont porté sur la production de neutrons car les applications
[BAR-78] et études qui en découlent sont importantes :

o étude des dommages causés par les neutrons sur les parois des
Tokamak, appareils permettant d'étudier la fusion contrdlée

* traitement contre le cancer ou neutron-thérapie

e transmutation des déchets nucléaires [RUB-95] en éléments a courtes
périodes

Nous allons faire le point sur les données de la littérature concernant la production de
neutrons. Nous nous intéresserons aux neutrons d’énergie inférieure a 100 MeV. Nous com-
mencerons par comparer les différents faisceaux primaires possibles, puis les différentes
cibles. Dans les cas que nous traiterons, le faisceau primaire est arrété dans la cible appelée
convertisseur.

VI1.2.2.1 COMPARAISON ENTRE PLUSIEURS FAISCEAUX INCIDENTS
(p, o, D) + BE

Une comparaison [LON-81] a été faite pour une cible de Be entre trois faisceaux de méme
énergie (23 MeV) mais de nature différente : protons, alpha et deutons. Les spectres en éner-
gie des neutrons émis mesurés a 0° (figure VIL.5) montrent la prédominance du faisceau de
deutons par rapport aux autres faisceaux pour produire des neutrons et cela dans la gamme
d'énergie comprise entre 0 et 30 MeV. Le taux de production avec des alpha chute dés 6 MeV.
Celui avec les deutons domine largement. Il présente un maximum autour de 11 MeV. Les
taux de production induits par les protons se situent entre les taux induits par les deutons et
ceux par les particules alpha. Au-dessus des énergies de 20 MeV, les deux courbes (proton et
deuton) se rejoignent.

Barshall et al. [BAR-78] ont effectués une comparaison entre les taux de production des
neutrons émis & 0° en fonction de l'énergie des faisceaux incidents (deutons et protons) sur
une cible de Be. Sur toute la gamme d'énergie incidente (10-60 MeV), du point de vue de la
production de neutrons (intégrée sur l'énergie des neutrons), la réaction D+Be domine large-
ment (facteur 15) la réaction p+Be : par exemple, pour un faisceau de deutons de 30 MeV
d'énergie, le taux de production est de 1010 n.srluCl pour la réaction p+Be contre
2 10" n.srl.uC! pour D+Be. Ces chiffres ont été établis en prenant un seuil en énergie pour
les neutrons de 2 MeV pour d+Be et 5 MeV pour p+Be. Les résultats ci-dessus sont cohérents
avec ceux calculés par D. Ridikas dans les références [RID-97, RID-93 a] ot il trouve la méme
tendance : la réaction D+Be est plus productive en neutrons-de haute énergie que p+Be et
o+Be.
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Figure VIL5 : Comparaison entre le spectre en énergie des neutrons dans les trois réactions
suivantes : (p, aet D) + Be [LON-81]

VII.2.2.2 COMPARAISON ENTRE PLUSIEURS CONVERTISSEURS :
2H, 3H, Ly, Bg, C,U

Les énergies moyennes

Nous avons reporté dans la figure VIL6 les énergies moyennes des neutrons émis 4 0° en
fonction de 1'énergie initiale des deutons pour trois cibles Be, C et Li. Ces données expéri-
mentales sont issues des compilations et références : [GRA-77, MEU-75, WEA-73]. L'énergie
moyenne des neutrons suit I'expression E ¢ ytron = 0-4 Egeyton- Il n'existe pas de différence fon-
damentale entre les trois cibles dans le domaine d'énergie des deutons compris entre 5 MeV
et 50 MeV. Par contre, il est trés intéressant de remarquer, comme le montre le tableau VII-2,
qu'il en va autrement avec des cibles de 2H et 3H [BAR-78]. De 0.1 & 7 MeV, la réaction D+2H
et surtout D + 3H donne des neutrons de plus grande énergie que D+Be. Ce résultat connu est
dd & une résonnance donnant des neutrons dont l'énergie est constante = 16 MeV pour des
deutons d’énergie 0.1 MeV - 4 MeV. Ceci est dii & la réaction de fusion qui est dominante &
trés faible énergie. Les énergies moyennes de neutrons se rejoignent pour 40 MeV de deutons
incidents pour les trois cibles. Cependant, I'énergie maximum accessible par les neutrons
(Edeuton/2) est aussi un parametre important. La section efficace de fission est dépendante de
'énergie des neutrons.

Les taux de production

A basse énergie (Egeyton < 25 MeV), le taux de production de neutrons produits aux
angles avant par la réaction D+Be est comparé & celui obtenu par D+Li [LON-77, SAL-77]. Ils
sont quasiment identiques (5 1010 n.sr'l.uC-! pour 18 MeV et 6 1010 n.sr'l.uC-1 pour 19 MeV).
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Figure VII.6 : Comparaison des énergies moyennes des neutrons émis a 0° de l'axe du fais-
ceau versus 'énergie totale du faisceau de deutons pour un convertisseur de Be, Li et C.

Egeuton MeV) | D+2H (MeV) | D+3H (MeV) | D+Be (MeV)
0.1 2.8 15.3
1.0 41 16.7
5 8.1 11.6 3.2
10 9.1 8.1 5
20 131 12.7 10
40 22.0 21.3 20

Tableau VII-2 : Energie moyenne des neutrons émis a 0° de l'axe du faisceau incident de
deutons en fonction de 1'énergie du faisceau et pour ceci plusieurs cibles légéres [BAR-78]

Egeuton =16 MeV | Egeyion =33MeV | Egeyton =50MeV
(109 n.srluCl) (109 n.sr-l.pCD (109 n.sr'l.pC-D)
W

B

Cible

e (10 mm) 30.7 275 580
C (20 mm) 10.3 128.4 358

Tableau VII-3 : Taux de production (10° uC-1sr-1) pour les cibles de Be et C en fonction de
I'énergie du faisceau incident de deutons a 0° [MEU-75].
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Par contre une différence existe entre les taux avec une cible de Be et ceux avec une cible de
C en faveur du Be (tableau VII-3) et ceci pour des deutons d’énergie allant de 16 MeV &
50 MeV. Les autres cibles utilisées dans cette expérience (Cu, Mo, Ta, Au) donnent des taux
de production nettement moindres [MEU-75].

Les largeurs & mi-hauteur

Les largeurs des distributions en énergie des neutrons émis vers l'avant pour la cible de
Be et Li pour plusieurs énergies du faisceau incident sont représentées sur la figure VIL7. Les
carrés correspondants au Li se fondent au sein des points du Be : les deux cibles Be et Li sont
équivalentes.
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Figure VIL.7 : Comparaison des largeurs des distributions en énergie (les spectres en énergie
des neutrons sont utilisés a partir de E,, > = 3 MeV) des neutrons émis i 0° de I'axe du

faisceau incident pour le Be et le Li

VII1.2.2.3 LE MODELE DE SERBER

L'un des pionniers a avoir expliqué théoriquement la cassure du deuton est R. Serber
[SER-47]. Bien que des modeles plus complexes [TOS-98] aient été récemment développés,
nous allons rappeler ce modéle simple qui permet de comprendre facilement la cassure du
deuton et donne un bon ordre de grandeur.

Le deuton est composé de deux nucléons : un proton et un neutron. L'énergie de liaison
est assez faible £40,40n = 2.2 MeV comparativement aux autres noyaux connus (€ = 6-10 MeV).

De méme, son rayon nucléaire est de 3.5 fm (1 fm = 10-15 m) comparé a 2.3 fm pour le 12C.
Ceci en fait un candidat & grande extension spatiale. Ce qui veut dire que les deux nucléons
se meuvent assez loin 1'un de l'autre. La cassure du deuton en deux nucléons a, par consé-
quent, deux origines :

¢ (a) le deuton passant prés du noyau cible , pour des parameétres d'im-
pact de deux ou trois fois le rayon nucléaire, le champ coulombien peut
étre suffisant pour séparer le neutron du proton : clest le “break-up”
[DAN-47, OPP-35].
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¢ (b) le deuton passant trés prés du noyau cible, pour des parametres
d'impact inférieurs & la somme des rayons nucléaires du deuton et du
noyau cible, le proton du deuton peut frapper un nucléon du noyau
cible, étre capturé pendant que le neutron continue sa trajectoire avec,
grossiérement , la moitié de I'énergie initiale du deuton et la direction du
faisceau incident : c'est le “stripping”. Le centroide de la distribution en
énergie est centré sur (Egeyuion/2-€) avec € valant plusieurs MeV.

R. Serber a pris un modgle simple semi-classique pour calculer la section efficace totale
du stripping du deuton. Sa théorie est fondée sur la géométrie de la réaction en utilisant deux
cas limites :

¢ le noyaux cible est transparent au neutron : Rjpie « Rgeuton
e le noyaux cible est opaque au neutron: R pje » Rgeuton

Il en a déduit les largeurs a mi-hauteur I' des distributions en énergie et en angle des neutrons
(tableau VII-4).

R. Serber a confronté ses calculs & l'expérience. Il a utilisé un faisceau de deutons de
190 MeV interagissant avec les noyaux d’une cible mince de Be et d'U. 1l a obtenu un bon
accord théorie-expérience pour les deux cas extrémes se rapportant a la distribution angulai-
re des neutrons [SER-47]. '

Cas noyau cible transparent| Cas noyau cible opaque

A =1.533 fg—d (VILD)| A6=1.601 ,E@‘- (VIL2)
Eq4 E4

0.165 rad = 9.45° 0.172 rad = 9.87°

I" pour la distribution
angulaire (rad)

AE =2.000~/e4Eq (vIL3)| AE=1533e4E4 (VIL4)

31.3 MeV

I’ pour la distribution en
énergie (MeV)

40.9 MeV

Tableau VII-4 : Largeur de la distribution angulaire des neutrons ainsi que celle en énergie
pour les deux cas extrémes du calcul effectué par R. Serber. Les chiffres correspondent a un
faisceau de deutons de 190 MeV.

LS. August, étudiant lirradiation de tumeurs cancéreuses, a repris la théorie de
R. Serbert pour lapphquer 4 un faisceau de deutons de 35 MeV [AUG-76]. Il arrive, & partir
de cette théorie, & pratiquement reproduire la distribution en énergie des neutrons mesurés

ainsi que la dépendance cubique de la dose absorbée Dy : Dy (fad.pAL.min'l) = 1.24 104 E2%.
Cette théorie semble marcher aussi bien & haute qu’a basse énergie du faisceau de deutons




incidents. Nous allons confronter les données expérimentales disponibles dans la littérature &
cette théorie pour la réaction D+Be.

VIIL.2.2.4 CARATERISTIQUES DES NEUTRONS PRODUITS PAR LA

REACTION : D + BE

La littérature abonde de données sur la réaction D+Be. Malheureusement, les énergies
des deutons sont souvent limitées & 50 MeV.

Les énergies moyennes

Nous avons reporté dans la figure VIL.8 I'énergie moyenne des neutrons émis a 0° en
fonction de I'énergie des deutons incidents. Ces données expérimentales proviennent des
références suivantes : [GRA-77, MEU-75, WEA-73]. Une dépendance quasi linéaire de l'éner-
gie moyenne des neutrons est observée. Cette dépendance avait déja été remarquée expéri-
mentalement et calculée par C. J. Parnell [PAR-72]. L'énergie moyenne du neutron émis est de
= 40% de celle du deuton incident (figure VIL8).

21 Emoyenne (MeV) =038 Egeyyyon (MeV) + 057

fo
w

Enoyenne (MeV)
s

® Grand/Goland
& Meulder
*  Weaver (Corrigé de l'angle de 3.5°)

0 10 20 30 40 50 60
Edeuton (MeV)

Figure VIL.8 : Energie moyenne des neutrons émis a 0° de I'axe du faisceau versus l'énergie
totale du faisceau de deutons incidents

J.P. Meulders a mesuré 'énergie moyenne, a partir des spectres en énergie, des neutrons
pour des angles allant de 0° a 30° et pour une énergie des deutons incidents de 50 MeV
(figure VIL9). On constate, sur la figure 7 de la référence [MEU-75] que plus l'angle d’émis-
sion des neutrons est grand, plus la largeur du spectre en énergie, correspondant a 1'énergie
des neutrons la plus probable, s'élargit au point de disparaitre pour des angles voisins de
8 = 40°. L'énergie moyenne des neutrons diminue de 4 Mev lorsque l'on passe de 0° a 30°. Ces
effets se retrouvent aussi bien pour des deutons a plus basse énergie Egeton = 40 MeV [SAL-

771 qu’a plus haute énergie E 4o, 1on = 200 MeV [PAU-98].

Les largeurs & mi-hauteur en énergie des neutrons

L'évolution des largeurs expérimentales I" des distributions angulaires et en énergie des
neutrons sont regroupées sur les figures VII.10.a et VII.10.b. Les données sont issues de plu-
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Figure VIL9 : Variation de I'énergie moyenne des neutrons en fonction de l'angle d'émission
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sieurs auteurs [GRA-77, HEI-76, LON-77, MAD-76, MEU-75, SAL-77, WEA-73]. Elles sont
comparées a celles calculées par R. Serber. En ce qui concerne les distributions en énergie,
elles s’élargissent au fur et a mesure que l'énergie du faisceau de deutons augmente
(figure VIL.10.b). Elles sont, en général, plus faibles que celles calculées. Cette différence est de
'ordre de 3 MeV en moyenne. Si le modeéle de R. Serber arrive & bien reproduire des données
a 200 MeV en cible mince, ses calculs surestiment les données expérimentales a plus basse
énergie en cible épaisse. Cet effet avait déja été remarqué par R. Madey et L. S. August.

Les largeurs & mi-hauteur en angle des neutrons

En ce qui concerne la largeur des distributions angulaires (figure VIL.10.b), pour des neu-
trons émis a 0°, plus l'énergie augmente et plus la distribution est étroite. En effet, plus 1'éner-
gie du deuton augmente, c’est & dire plus sa vitesse est grande, et moins il est dévié. Encore
une fois, les données sont surestimées par le calcul de R. Serber, elles sont en général plus
grandes de 6° que celles calculées. Seul les largeurs de J.P. Meulders se rapprochent de celles
calculées.

Les taux de production a 0°

La figure VIL.11 montre I'évolution du nombre de neutrons produits a 0° de 1'angle ini-
tial du faisceau. Ce nombre varie entre 1010 n.sr'l.uCl pour des deutons de 10 MeV et
8.5 1012 n.sr1.uC-1 pour des deutons de 200 MeV. La courbe passant par les points expéri-
mentaux montre une dépendance du taux de production avec le carré de 1'énergie du faisceau

incident. Ce qui donne un facteur = 16 pour le taux de production pour un gain 4 en énergie
(pour 50 MeV et 200 MeV).

Pour les énergies des deutons allant de 4 MeV a 100 MeV, les réactions D+Be ou D+Li
sont attractives. Le choix entre ces deux matériaux cibles va dépendre de leur capacité a dis-
siper 6 kW de faisceau incident. Le point de fusion du Be est de 1551 K contre 452 K pour le
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Figure VILI1 : Taux de production des neutrons émis & 0° de I'axe du faisceau versus
I'énergie totale du faisceau de deutons incidents
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Li a la pression atmosphérique. Le Be est un métal possédant une grande résistance, un faible
allongement et une grande dureté. Par contre, il est difficile & usiner : nécessité d’étre sous
atmospheére inerte. Le Li est un métal mou. Il faut manipuler avec précaution le Be car il est
chimiquement nocif provoquant l'inflammation des voies respiratoires par inhalation. Malgré
cela, c'est le matériau qui semble le plus approprié pour 1'utilisation comme source de neu-
trons de grande énergie émis dans la direction du faisceau de deutons incidents. En cas de
températures tres élevées, il peut étre plus judicieux d’utiliser une cible de carbone en accep-
tant de perdre sur la production de neutrons. Pour les aplications médicales, les cibles cou-
ramment utilisées sont celles en Be. Une cible [LOG-77] de Be (5 mm de diamétre et 3.5 mm
d'épaisseur) bombardée par un faisceau de deutons de 30 MeV, 100 pAe soit 3 kW a déja été
développée par C.M. Logan et al. au “Lawrence Livermore Laboratory”. Par un systéme astu-
cieux de canaux, a travers lesquels circule un liquide de refroidissement, la chaleur déposée
par le faisceau est évacuée.

Les neutrons ainsi produits vont induire la fission de 1'U et c’est la réaction que nous
allons décrire sommairement dans le sous-chapitre qui suit.

VII.2.3 LA FISSION

La fission d'un noyau [BAR-93] est une réaction nucléaire qui se traduit par la cassure
d’un noyau lourd en deux ou plusieurs fragments. Le second intérét de la fission est la créa-
tion de neutrons (= 2.5) induisant de nouvelles fissions.

La fission est un processus physique qui peut étre soit induit par des neutrons ther-
miques, des neutrons rapides, des photons gamma et des noyaux légers soit spontané (232Th,
235238(J, 240Py, 248Cf etc...). Un modele simple et semi classique qui permet de comprendre la
fission est le “modele de la goutte liquide”. La force nucléaire, a courte portée, est propor-
tionnelle 4 la masse A. C ‘est elle qui maintient les nucléons dans le noyau en s’opposant a la
force de répulsion coulombienne a longue portée. Cette derniére est proportionnelle au carré
du numéro atomique Z2. Pour qu'il y ait fission, il faut communiquer suffisamment d’énergie
d’excitation E* au noyau pour vaincre la barriére coulombienne Ep, a0 (= 6.5 MeV).
L'excitation du noyau est réalisée, en général, par la capture d'un neutron. L'énergie du neu-
tron incident doit étre suffisante pour que la somme de cette énergie et celle de liaison du der-
nier neutron capturé soit supérieure & l'énergie de la barriére. L'énergie d’exitation E* se trans-
forme en énergie de déformation Eystormation dans le noyau. L'énergie de liaison est variable
selon le nombre de neutrons et de protons : noyaux pair-pair, impair-impair ou pair-impair.
Elle est donnée par :

Masse 236U= Masse 235U + Masse n + Ej;z560n(-6-467 MeV)
Masse 239U = Masse 238U + Masse n + Ejji50n(-4.783 MeV)

Dans le cas de 1'235U, elle vaut 6.467 MeV. L'énergie d'un neutron thermique (quelques cen-
taines de keV) sera suffisante pour mener le noyau vers la fission. Par contre, elle est de
4.8 MeV pour 1'238U. L'utilisation de neutrons rapides, d'énergie supérieure a 1.5 MeV, sera
nécessaire pour compenser 1'énergie manquante pour amener le noyau a fissionner. Le noyau
résiduel se trouve alors avec une énergie d'excitation suffisante pour dépasser la barriere cou-
lombienne. L'énergie d'excitation est transférée en énergie de déformation ce qui a pour
conséquence de diminuer l'énergie de répulsion coulombienne. Le point atteint est appelé
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Figure VII.12 : Schéma de principe de la fission
“point selle”, il correspond & la formation d'un col et a 1'énergie potentielle maximum du sys-
téme. Ce maximum est un équilibre instable. A partir de ce point, une augmentation de 1’éner-
gie de déformation implique une diminution de l'énergie potentielle du systéme jusqu’au
point de scission ot le systéme se brise en deux fragments (figure VIL.12).

Le parametre qui permet de mesurer la “fissionabilité” d'un noyau est le rapport

2
Z/Ax (VIL5)
44.66

X:

Si ce rapport tend vers 1, le noyau fissionne spontanément. Il vaut 0.806 et 0.796 pour 1'235U
et 238U respectivement. Des réactions induites par neutrons sont généralement utilisées pour
faire fissionner des noyaux lourds avec une trés grande probabilité.

Dans le cas de la fission de 12350, la fission est relativement asymétrique avec deux
bosses centrées sur A = 142 et A = 94. 1l existe deux ilots situés autour des régions définies par
(54 <N < 60, 35 < Z < 40) et (82 < N < 88, 52 < Z < 56). La section efficace de fission est de
'ordre de 20 mb [WOH-77] pour des noyaux de cette région. Ces deux ilots se rejoignent par
une vallée (66 < N < 76, 43 < Z < 48) o1 les sections efficaces de fission sont inférieures ou
égales a 0.04 mbarn. Pour une masse donnée, les sections efficaces forment une parabole en
fonction du numéro atomique. Elles chutent rapidement deés que I'on s’éloigne du maximum.
Par exemple, pour les isobares A = 140, on passe pour Z = 55 d'une section efficace de
20 mbarn & 1 103 mb pour Z = 52 soit 4 ordres de grandeur pour trois pas en Z. Cette chute
est aussi brutale lorsque I'on augmente le numéro atomique. Dés que 1’on augmente 1'éner-
gie des neutrons incidents, la fission devient symétrique, les deux ilots s’estompent, la vallée
se comble, une plus large gamme de noyaux radioactifs est produit.

La fission induite par des neutrons thermiques ou de réacteurs [RAO-79] a été extensi-
vement étudiée. Elle révéle cependant encore des surprises comme la distribution tres asy-
métrique en charge, en masse et en énergie de 135U, ce qui a permis de produire, au réacteur
Lohengrin a Grenoble, des noyaux trés exotiques dans la région des Ni et des Cu [SID-89]. Les
taux de production des fragments de fission induits par des neutrons aux énergies intermé-
diaires, n’ont pas été mesurés. Seule la distribution en masse des fragments de fission indui-
te par des neutrons d’énergie entre 1 MeV et 500MeV [ZOE-95] a été mesurée. La fission
induite par protons a elle aussi été beaucoup étudiée, essentiellement par des méthodes de
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radiochimie. Les taux de production obtenus correspondent généralement a la somme des
taux de production des différents isobares riches en neutrons [BAB-71, LIN-54, STE-58]. Seul
les distributions isotopiques des Cs et Rb ont été mesurées dans des réactions induites par des
protons de 50 MeV et 156 MeV [CHA-70, TRA-72]. La fission induite par ions lourds [ARM-
96], a trés grande énergie permet de produire des noyaux trés exotiques. Par exemple, le
noyau doublement magique 78Ni a été observé pour la premiére fois, en cinématique inverse,
par la collision de 238U & 750 A.MeV sur une cible de Be [ENG-95].

Des expériences et des simulations sont nécessaires pour déterminer les taux de pro-
duction par fission induites par neutrons rapides. Des simulations sont développées par
D. Ridikas et W. Mittig [RID-97,98 a, 98 b] & l'aide du code LAHET et par M.V. Ricciardi et
S. Monti a Vaide des codes FLUKA et LCS [RIC-98]. Nous ne décrirons, dans le paragraphe
suivant, que la partie concernant les taux de production a l’aide du code LAHET.

VII.3 LES PREDICTIONS AVEC LE CODE LAHET

Le code LAHET [PRA-89] est un code de type Monte Carlo. Il utilise la méme approche
théorique que celle pour simuler les réactions de spallation c'est & dire les cascades intranu-
cléaires (INC) associées & des modeles d'évaporation de particules. Il a la capacité de traiter
les interactions noyaux-noyaux comme noyaux particules. Il permet aussi de tenir compte de
l'annihilation proton-anti-proton. Il est composé de deux codes de fission (ORNL et RAL). Le
modele “Multistage Preequilibrium exiton model” (MPM) vient en complément du INC. A la
fin du calcul de la cascade internucléaire, 1'énergie d'excitation E* est calculée et est utilisée
selon deux possibilités :

e soit on lance les codes d'évaporation

¢ soit on utilise le code MPM qui permet de traiter le prééquilibre tout en
autorisant 1'évaporation de particules telles que p, D, T ou o. Ensuite,
avec l'énergie restante (E*-AE), on utilise les codes d'évaporations

L'utilisation correcte du code LAHET est décrite dans les articles cités plus haut [PRA-89,
RID-97,98 a, 98 b].

Grace a ce code, on peut simuler les distributions angulaires et en énergie des neutrons
produits par un faisceau de deutons sur un convertisseur puis calculer le taux de production
des atomes radioactifs créés par la fission d'une cible d'U par ces neutrons. Ces calculs sont
valables pour des énergies totales du deuton égales ou supérieures a 50 MeV. D'autre part, le
code ne tient pas compte du “break-up” du deuton mais ceci ne modifie que peu le résultat
final sur les taux de production des atomes radioactifs créés.

D. Ridikas a comparé les simulations des taux de production des atomes radioactifs

riches en neutrons produits par différentes voies et les a comparés a la fission de 1235U par
des neutrons thermiques [PIA-94]. La figure VIL13 représente le taux de production des
noyaux radioactifs créés par la fission de 135U induite par des neutrons thermiques.

La figure VIL.13 montre les deux bosses caractéristiques de la fission de 135U ainsi que
la vallée comme cela a déja été vu au chapitre VIL2.2. Le seuil en intensité de 5 10° a pour
conséquence que peu d'éléments apparaissent sur la figure VIL13 dans la vallée car moins
produits.
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Figure VIL13 : Distribution et taux de production des noyaux radioactifs créés par la fissio
de '35 par des neutrons thermiques [PIA-94]
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Figure VII.14 : Distribution et taux de production des noyaux radioactifs créés par la fission

de 1’23811 induite par les neutrons rapides issus de l'irradiation de la cible de Be par un fais-
ceau de deutons de 200 MeV [RID-98 b]
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La figure VIL.14 représente le taux de production des noyaux radioactifs créés par la fission
de 238U induite par des neutrons rapides (Eq = 200 MeV) correspondant au processus en
deux étapes : D+Be=>xn+U=F. Nous appellerons ce processus par la suite : D-n-U=F

D. Ridikas a montré que ses simulations reproduisent bien le peuplement d’une vaste
zone comparativement aux neutrons thermiques (figures VIL.13) par le processus D-n-U=F.
Ses simulations reproduisent aussi bien les distributions isotopiques expérimentales des Rb
et Cs produits par la fission induite par des protons de 50 MeV et 156 MeV [RID-98 b] du
moment que les parameétres adéquats sont utilisés au lieu des parameétres standards.

La forme des distributions isotopiques en fonction de l’énergie des deutons pour
D-n-U=F est sensiblement la méme (figure VII.15). Les noyaux sont produits trois fois mieux
pour des deutons de 200 MeV que pour des deutons de 100 MeV, 4 intensité de deutons égale.

Du point de vue expérimental, il n’existe pas de mesure des taux de production des frag-
ments de fission induits par des neutrons rapides.

Il existe cependant des données pour les distributions isotopiques de Rb et Cs produits
par la fission induite par des protons rapides [CHA-70, TRA-72]. Nous avons reporté ces don-
nées sur la figure VIL.16. L'augmentation en énergie des protons donne essentiellement lieu a
la production de noyaux proches de la stabilité. Pour les noyaux riches en neutrons, le taux
de production baisse trés légérement avec I'augmentation de I'énergie. Ces noyaux sont situés
dans la zone de la fission asymétrique. Qu’en est-il pour des noyaux situés dans d’autres
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Figure VIL15 : Distributions isotopiques simulées des fragments de fission Rb, Cd et Cs
dans le systéme D-n-U=F a 50 MeV (courbe en pointillé), a 100 MeV (courbe hachurée) et
a 200 MeV (courbe continue) [RID-98 b]
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Figure VIL.16 : Distributions isotopiques expérimentales des fragments de fission Rb et Cs .
dans le systéme p-U=F & 50 MeV et 156 MeV [CHA-70, TRA-72]

régions de la carte des noyaux ? Cet effet existe-t-il pour des fragments produits par la fission
induite par des neutrons rapides? Dans le cas de SPIRAL-II, des expériences seront réalisées
en fonction de l'énergie.

Au vu des taux de production obtenus par les simulations a différentes énergies et des
taux de production des noyaux Rb et Cs induits par fission de protons, il est important :

¢ de mesurer les sections efficaces de production a différentes énergies
e d’étudier les problémes liés & 'accélération des deutons a différentes
énergies

* d’évaluer les problémes de radioprotection en fonction de I'énergie des
deutons pour définir quel est le meilleur compromis Energie-Intensité-
Radioprotection-Taux de production.

Nous avons réalisé un test & SATURNE pour étudier les taux de production par cette
méthode avec des deutons de 200 MeV. Ce test sera décrit au paragraphe VIL5.

VII.4 LES EXPERIENCES AVEC LE TANDEM D'ORSAY ET LE SYNCHROTRON
SATURNE A SACLAY

Le groupe de 'IPN d’Orsay a initié cette nouvelle méthode en Europe en réalisant un
premier test PARRNEO “Production d'Atomes Radioactifs Riches en Neutrons 0”. lls utili-
saient des deutons de 20 MeV fournis par le Tandem d’Orsay. Suite au succeés de ce test ont
été réalisées successivement deux autres expériences intitulées PARRNE1L et SATURNE. Les
résultats et les descriptions des expériences PARRNEO et PARRNE1, que nous allons présen-
ter, se trouvent dans la référence [CLAP-98].
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VII.4.1 L'EXPERIENCE PARRNEQO

Le dispositif expérimental [LAU-96] de PARRNEQ était trés simple. Une cage de faraday
en C était utilisée pour mesurer l'intensité du faisceau incident et jouer le réle de convertis-
seur. Elle arrétait le faisceau de deutons de 20 MeV, 100 nAp créé par le Tandem d'Orsay. Les
neutrons produits irradiaient une cible d'U de 1 mm d'épaisseur placée juste derriere. Aprés
une irradiation de 2 minutes, les photons gamma issus de la décroissance radioactive des
fragments produits dans la cible étaient détectés a l'aide d'un cristal Ge pour identifier et
quantifier les atomes radioactifs créés. Le détecteur était entouré de béton afin de le protéger
des rayonnements gamma et des neutrons provenant des réactions entre les deutons et la cage
de faraday. Les chiffres du tableau VIL5 représentent le nombre d’atomes créés par seconde
dans la cible d'U. Cette expérience a montré que cette méthode était réalisable.

L'étape suivante fut I'expérience PARRNE1 dont 1’objectif était de produire et de mesu-
rer le taux de production des atomes radioactifs de type gaz.

Isotope - Ty Y (103/uCg)
84Ge 3.1 mn 6.9
86Br 54 5 9.7
89Kr 3.07 mn 30
90Ky 32325 25
94Gy 1.24 mn 54.9
103Tc 542 s 6.9
132gpy 40's 6.2

132mgp, 2.8 mn 25
1336p 2.3 mn 23
136a] 1.38 mn 20.8
136b] 46's 9.7
140Cs 1.07 mn 39.6
137Xe 3.83 mn 45.2
139Xe 395s 20.1
14415 407 s 27.8
145Ce 3 mn 26.4

Tableau VII-5 : Taux de production mesurés lors de l'expérience PARRNEOQ pour un faisceau
de deutons de 100 pAp [CLA-98]. Ces taux sont exprimés en particules par micro Coulomb
de deutons incidents et gramme d’viranium

VI1.4.2 L'EXPERIENCE PARRNE1

Le dispositif de PARRNET1 (figure VIL.17) était plus corﬁplexe car il avait pour but de
mesurer les taux de production des atomes radioactifs produits dans la cible d'U. Ce disposi-




tif sélectionnait uniquement les gaz. L'expérience PARRNEQ était une expérience de type
irradiation. L'expérience PARRNEI est une expérience de type ISOL sans source d’ions. La
cible utilisée était une cible épaisse de carbure d'uranium (UC,). Elle a été chauffée a une tem-

pérature de 2300 K afin d'obtenir une efficacité de diffusion importante des atomes radioac-
tifs hors de la cible. Elle était constituée par 50 disques d'UC, de 14 mm de diameétre fabriqués
a ISOLDE et placés a l'intérieur d'un container de carbone entouré lui-méme par un cylindre
de Ta qui servait de four. Tout ce dispositif est placé sous vide secondaire (= 106 mbar). Un
trou de 1 cm de diamétre, positionné au centre du container, a permis aux atomes de diffuser
vers un tube transfert. La cassure des deutons en neutrons se fit par l'intermédiaire d'un
convertisseur en Be de 3 mm de longueur placé a 8 cm de la cible. La sélection des atomes
radioactifs gazeux a été réalisée grace a un tube transfert de 7.9 m. Tous les éléments conden-
sables sont donc retenus par la paroi de la chambre et du tube a température ambiante. Le
temps de transit, dans le tube transfert a été mesuré. Il était de 13.6(0.5) s pour le 84Kr et
17.0(0.5) s pour le 132Xe [LAU-96]. Ce temps peut étre déduit pour d’autres éléments grace a
la loi de Graham. Au bout du tube de transfert, les gaz radioactifs se condensaient sur un
“doigt froid” maintenu a une température de 12 K sous une pression de 104 mbar. La détec-
tion gamma a été placée derriére un mur de béton de 1 m d'épaisseur. Elle était composée
d'un détecteur Ge. L'acquisition de données permettait de faire des spectres de durée variable
permettant ainsi de mieux identifier les raies des photons gamma provenant d'atomes radio-
actifs ayant des périodes radioactives différentes. Les chiffres du tableau VIL6 sont les taux de
production mesurés sur le “doigt froid” c’est a dire apres diffusion des atomes hors de la cible
et effusion le long du tube transfert. Ces chiffres sont normalisés pour un faisceau de deutons
de 1 pAp. Les taux de production sont de l’ordre de 104 - 10° pps.

Ces deux expériences ont été faites avec une faible énergie du faisceau de deutons :
20 MeV. L'expérience SATURNE a pour but d’étudier les éléments produits a plus haute éner-
gie : un faisceau de deutons de 200 MeV d’énergie.

D (20 MeV)
/ Fenétre d’Al Doigt froid
A
| Smmras §
Réflecteurs \ Convertisseur (Be)
T
------ ~N
’ —
Lamelles d'UCx —____ | | — Détecteur Ge
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Tube transfert

Figure VIL17 : Schéma de I'expérience PARRNE1 visant & produire des atomes riches en
neutrons et a sélectionner les éléments gazeux
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Isotope T1/2 Y (1/uC)
Kr 32.3s 210
91Ky 86s 4104
92Kr 1.8s 1104
139X 39.7 s 210°

Tableau VII-6 : Taux de production mesurés lors de I'expérience PARRNEI1 [CLAP-98]

VI1.4.3 L'EXPERIENCE SATURNE

Cette expérience avait plusieurs buts :

* le premier et le plus prioritaire était de mesurer les distributions angu-
laires et en énergie des neutrons produits par des deutons de 200 MeV,
interagissant avec les noyaux d'une cible épaisse de Be et d'U [PAU-98]
* le deuxiéme but était de regarder les problémes liés a la radioprotec-
tion : absorption des neutrons par le béton [PAU-98], dose a I'extérieur de
la salle, normalisation des balises [TIR-97].

e le troisiéme but était la mesure des sections efficaces des éléments
radioactifs produits dans la cible par la fission de 'U induite par des neu-
trons rapides.

e le dernier objectif était la mesure de la distribution angulaire et en éner-
gie de protons provenant de la cassure du deuton [RID-98 a].

Ces deux derniéres expériences étaient réalisées en parasite sur la mesure des distribu-
tions angulaires et en énergie des neutrons. Les conditions d'intensité et de bruit de fond
étaient loin d’étre optimales pour ce type d’expérience. Nous allons, dans la suite de ce cha-
pitre, décrire uniquement la mesure des sections efficaces des éléments radioactifs produits
dans la cible par la fission de I'U induite par des neutrons rapides.

Le dispositif de SATURNE (figure VIL.18) a été fortement inspiré de celui de PARRNEQ.
Deux convertisseurs épais furent utilisés : Be et U placé 2 3 mm de la cible d'U. La cible de fis-
sion était un disque d'U pur (= 12 g) de 1 mm d'épaisseur pour 14 mm de diamétre. Plusieurs
furent utilisées afin de ne pas polluer les spectres avec les raies des atomes radioactifs a long
temps de vie. Un “téléphérique” de 6 m de long fut mis au point pour transporter la cible du
point d'irradiation au point de détection pour ne pas étre pollué par le bruit de fond généré
par I’émission de photons gamma et de neutrons produits pendant I'irradiation et pour mesu-
rer, si possible, uniquement les photons gamma provenant de la radioactivité. Le temps de
transit était de 'ordre de 3.2 s. Une attention toute particuliére a été portée sur le blindage du
détecteur Ge. Il était entouré d'un mur de béton de 1.5 m d'épaisseur. Le détecteur lui-méme
a été protégé de l'environnement ambiant par un blindage de plomb, Cu et Al l'enveloppant
complétement. Les deux derniers matériaux (Cu et Al) étaient des remparts aux gamma émis
par le plomb. De méme, entre la cible et le détecteur, un collimateur de 3.5 cm de plomb percé
d'un trou de 1 cm protégeait le détecteur. Le détecteur se-frouvait a 47 cm de la cible .
La figure VIL.19 représente la structure en temps du faisceau pulsé de SATURNE. Le faisceau
était toujours présent sur la cible pendant la mesure. La détection a été réalisée a l'aide du
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Figure VIL18 : Dispositif expérimental de production d’atomes riches en neutrons qui s’est
déroulé & Saclay avec un faisceau de deutons de 200 MeV
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Figure VIIL.19 : Structure en temps du faisceau (partie supérieure) et de l'expérience irradia-
tion/mesure (partie inférieure) & SATURNE
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Figure VII1.20 : Taux d’acceptation de l'acquisition utilisée lors de l'expérience @ SATURNE

logiciel d'acquisition de données : Kmax associé & un Macintosh Power PC 9200. Cette acqui-
sition portable, facile a installer et programmer, comporte un inconvénient majeur dans notre
configuration ol 1'on traitait les événements un par un. Le taux d'acceptation était trés faible
dés que l'on comptait des événements comportant 6 parameétres a un taux de 1000 évene-
ments par seconde (figure VII.20).

La figure VII.22 montre les noyaux qui ont été identifiés lors de cette expérience. Cecin’a
été fait que dans le cas du convertisseur de Be. Il n’a pas été possible d’identifier clairement
les raies lors de 1'utilisation du convertisseur d’U. Comume le montre la figure VIL21, il est
clair que dans le cas du convertisseur de Be les raies sont plus nombreuses que dans le cas du
convertisseur d'U. Le bruit de fond et le taux de comptage instantané étant plus important
pour le convertisseur d'U, les raies gamma de la radioactivité sont noyées parmi le bruit de
fond. A cause du temps mort important, nous avons seulement identifié les noyaux. Il n"au-
rait pas été raisonnable d’en déduire des valeurs de sections efficaces absolues. Ces mau-
vaises conditions d’expérience sont dues aux raisons suivantes :

e I'impossibilité de piloter le faisceau d’ot1 la présence du faisceau sur la
cible lors des mesures de radioactivité, générant un important bruit de
fond

* un temps mort pour l'acquisition proche de 90% quelle que soit la
mesure

* un spectre comportant de trés nombreuses raies gamma, trés proches
les unes des autres, provenant des trés nombreux noyaux produits.
Certaines valeurs d'énergie gamma étant communes a plusieurs noyaux,
il est difficile de les identifier

Cette expérience a le mérite d’avoir soulevé de nombreux problemes auxquels nous
devrons faire face pour de prochaines expériences similaires. Pour le bon déroulement de ce
type d’expérience, il faut que les conditions suivantes soient réalisées :

* le faisceau doit étre coupé pendant le temps de la mesure de radiaocti-
vité.

R
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Figure VII.21 : Comparaison entre le spectre de la cible d

convertisseur de Be (a) et U (b)
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Figure VIL.22 : Noyaux identifiés lors de I'expérience réalisée sur SATURNE avec un fais-
ceau de deutons de 200 MeV, un convertisseur de Be et une cible d'U

* 'acquisition ne doit pas fonctionner événement par événement mais
par buffer d’événements diminuant drastiquement le temps mort

e l'utilisation de détecteurs anti-compton permettrait de “nettoyer” les
spectres en énergie des photons gamma en s’affranchissant d’une part de
ceux qui n'ont pas déposé toute leur énergie dans le détecteur, d’autre
part en véto contre le bruit de fond.

e une utilisation judicieuse des temps d’irradiation et de mesure est
importante. Grice & une simulation, il est possible selon le type de
noyaux que l'on veut étudier (selon sa période) de prévoir a I'avance les
temps d'irradiation et de mesure a utiliser lors de nouvelles expériences
pour favoriser la détection des photons gamma caractéristiques des
noyaux radioactifs recherchés.

¢ des “Run” de courte durée avec des changements fréquents de cible
minimiseront le bruit de fond du spectre en éliminant les rayonnements
gamma issus de nucléides de longues périodes.

Ces trois expériences ont permis de démarrer les mesures de sections efficaces de pro-
duction d’atomes radioactifs par cette méthode. Dans le cadre de SPIRAL-II, un programme
d’expériences et de simulations est prévu. Une mesure de la distribution en masse a été
récemment faite & Jyvaskyld [AYS-98] pour des deutons de 65 MeV. Cette expérience sera sui-
vie de la mesure des distributions isotopiques pour quelques masses a 'aide du guide d’ion
IGISOL [DEN-97]. D’autres mesures & plus haute énergie seront réalisées ultérieurement a
KVI [SAI-97] (Eq = 80 MeV et 200 MeV). D’autres expériences, type PARRNEI, sont pro-

grammées a Louvain-la-Neuve [COT-98] (E4 = 50 MeV, I§ = 5 pA) en 1998 et & KVI, en1999,
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pour mesurer la diffusion des gaz hors de la cible avec différents faisceaux de deutons. A plus
basse énergie au Tandem d’Orsay, des faisceaux d’ions radioactifs composés d’éléments
gazeux ou condensables seront produits par la méthode ISOL avec le séparateur PARRNE2

en cours de montage [OBE-98].




Conclusion et perspectives
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L’objectif de cette thése était I’étude et la réalisation du premier ensemble cible-source
pour le projet SPIRAL. Ce projet est fondé sur la méthode ISOL pour produire un faisceau
secondaire qui sera accéléré par un cyclotron compact & secteurs séparés : CIME. Cet
ensemble cible-source sera le coeur du projet, il a pour but de créer les faisceaux d’ions radio-
actifs avec les intensités aussi fortes que possibles. Il était donc important de comprendre les
multiples processus intervenant le long de la production d'un faisceau d'ions radioactifs et de
réaliser un ensemble prét a fonctionner. Dans le cadre du démarrage de SPIRAL, cet ensemble
sera dédié a la production de faisceaux d’ions radioactifs multichargés de type gaz.

Nous avons montré que les caractéristiques et performances de la source R.C.E. NANO-
GAN 1I, spécialement congue et développée pour SPIRAL, correspondent au cahier des
charges du projet : une large gamme de Q/M (2 0.09), des efficacités d'ionisation élevées
(= 10%), des émittances dans la limite de I'acceptance de la ligne de transport TBE et de l'in-
jection dans CIME (< 80 m.mm.mrad) et une résistance au rayonnement permettant son utili-
sation sur une période d’au moins un mois.

La cible de carbone et le processus de diffusion des atomes radioactifs ont été largement
abordés. Un premier résultat important est le calcul complet de I'équation exprimant l'effica-
cité de diffusion dans une cible composée de grains a partir des lois de Fick. Nous avons pro-
posé et expérimenté une méthode originale de mesure de 'efficacité de diffusion a partir de
la solution dépendante du temps. Nous avons aussi utilisé deux autres méthodes permettant
de déterminer les efficacités de diffusion. De ces mesures, nous avons déduit les coefficients
d’Arrhenius pour le Ne, Ar et Kr puis, pour chacun d’eux, les coefficients de diffusion D dont
’évolution avec le numéro atomique Z est quasiment constante aux incertitudes prées. Nous
avons montré, théoriquement et expérimentalement, que la taille des grains est I'un des para-
metres clef pour la diffusion d"un gaz rare dans une cible de carbone : plus la taille des grains
sera faible et plus l'efficacité de diffusion sera grande. Ce paramétre est trés important pour
les atomes radioactifs a court temps de vie.

La simulation permettant de connaitre la distribution de la température dans les cibles,
nous a permis de définir les caractéristiques des futures cibles de SPIRAL pour des faisceaux
de 2 kW et 6 kW (puissance optimale qui sera utilisée pour le projet). Une étude détaillée de
la cible d’Ar, destinée a une puissance de 2 kW, a montré l'influence des parameétres de la cible
et du faisceau primaire (demi-angle du cbne, largeur & mi-hauteur, fréquence de rotation,
puissance incidente) sur la température de la cible. L'apparition d’un trou dans la cible 6 kW
nous a obligés a trouver une autre solution : 1'utilisation de la fenétre d’entrée comme dissi-
pateur de puissance. Cette solution souple devrait permettre 'utilisation de la cible pendant
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un mois avec l'apparition seulement d'un trou trés restreint. Il est important de noter que
nous travaillons dans des conditions limites de tenue de la cible afin d’obtenir les plus forts
taux de production et efficacité de diffusion.

Nous avons enfin montré que ce premier ensemble cible-source fonctionne puisqu’il a
été testé a plusieurs reprises sur le banc de tests SIRa a 400 W. A partir des taux de produc-
tion mesurés sur SIRa, il a été possible de déduire les taux de production et les intensités des
faisceaux radioactifs que pourra délivrer SPIRAL. Dans un souci de fiabilisation, 1’ensemble
cible-source, utilisé pour les tests sur le séparateur SIRa, a été redéfini en simplifiant la boite
cible et son chauffage. Cet ensemble sera testé a nouveau sur SIRa pour vérifier son fonction-
nement et mesurer les taux de production. La tenue de la cible sera contrdlée avec un faisceau
de 2 kW de puissance & Louvain-la-Neuve. Il sera aussi nécessaire de confirmer par des expé-
riences a 6 kW les taux de production prévus ainsi que la durée de vie des cibles 6 kW. Ces
derniers tests ne pourront avoir lieu que dans la casemate de SPIRAL.

PERSPECTIVES

Les perspectives font partie intégrante de cette thése et forment les deux derniers cha-
pitres. La solution 1+/n+ est la premiére perspective, elle est a court terme. La seconde est la
production d’atomes radioactifs lourds riches en neutrons utilisant un faisceau de neutrons
rapides. Elle est & plus longue échéance.

La premieére perspective est liée a la transformation d'un faisceau d"ions monochargés en
un faisceaux d’ions multichargés a 1’aide d'une source R.C.E.. Nous avons montré les intéréts
d’une telle méthode pour SPIRAL. Nous avons mesuré et comparé son efficacité d’ionisation
par rapport a la solution NANOGAN II pour I’'Ar8+. La perte d’efficacité mesurée est seule-
ment d'un facteur deux, elle sera largement compensée par les avantages de cette solution.
Elle permettra une plus grande variété de faisceaux d'ions radioactifs en nature et
en pureté : premiérement, les types de sources d’ions monochargés sont nombreux et per-
mettent d'ioniser une grande partie des éléments de la carte des noyaux. Deuxiément, il est
plus aisé de séparer des faisceaux monochargés que des faisceaux multichargés. Cette solu-
tion va induire deux grands axes de recherche :

* développement d’ensemble cibles-sources spécifiques a des especes
chimiques

¢ développement d'une source multichargée trés performante permet-
tant d’atteindre des états de charge plus élevés et des efficacités d'ionisa-
tion plus importantes que pour la source NANOGAN II.

Une autre grande voie de recherche, a laquelle j'ai participé, est la production de noyaux
riches en neutrons et de masses élevées. La méthode de production de ces noyaux par frag-
mentation du projectile sur une cible s’avére mal adaptée a ces noyaux. La méthode de pro-
duction étudiée est la fission de I'uranium par un faisceau de neutrons rapides, eux-mémes
produits par la cassure d’un deuton. Les résultats montrent que cette méthode est possible et
permet d’espérer atteindre de fortes intensités. Pour le moment, ce sujet nécessite de nom-
breuses expériences pour déterminer les meilleurs parameétres possibles : énergie des deu-
tons, type du convertisseur, géométrie de I’ensemble convertisseur/cible d'uranium, sources
d’ionisation, radioprotection...
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Dans le souci de calculer les intensités des faisceaux radioactifs et de déterminer les
cibles les plus efficaces, il est nécessaire de mesurer les coefficients d’Arrhenius de la diffu-
sion des atomes dans le carbone graphite. Ces valeurs manquent actuellement pour de nom-
breux noyaux. Il est nécessaire d’effectuer des campagnes de mesures pour les éléments
radioactifs que SPIRAL produira & 1'aide des méthodes explicitées dans le chapitre IV.

Nous avons seulement présenté les résultats de quelques faisceaux radioactifs. Lors des
expériences avec I’ensemble cible-source NANOGAN I, d’autres faisceaux 14,150, 12,13 ont
été produits avec des intensités trés prometteuses. Les intensités obtenues n’étaient pas opti-
males puisque la nature du faisceau primaire n’était pas le meilleur choix pour les produire.
Des tests pourront étre directement réalisés dans la casemate de production de SPIRAL.

Ce travail s’est inscrit dans le cadre du démarrage du projet SPIRAL. Les premieres
pierres de I’édifice sont posées, il reste encore un important travail de R&D et de fiabilisation.
L’avenir de SPIRAL n’aura de sens que si de nouveaux faisceaux d’ions radioactifs sont déve-
loppés.

Au cours de la rédaction de ce document, j’ai voulu présenter une revue aussi large et
exhaustive que possible de la problématique liée 2 la production d'ions radioactifs pour SFI-
RAL. Il est bien évident qu'il s’agit 1a d'un travail d’équipe auquel ont participé de nombreux
acteurs. Leur contribution est réguliérement citée dans les références qui émaillent 'exposé.
Mon travail a plus particuliérement porté sur :

e études détaillées de la source NANOGAN II

* mise en place de I'ensemble cible-source NANOGAN 1II en SIRa

e réalisation et analyse des expériences visant 2 mesurer les taux de pro-
duction des gaz rares ainsi que I'extraction des coefficients d’Arrhenius.
e développement de nouvelles méthodes de mesure et d’analyse des
coefficients d’Arrhenius

e études détaillées des cibles pour SPIRAL a l'aide de la simulation décri-
te au chapitre II

e études détaillées de la source d’ions monochargés PICOGAN

o mesure de l'efficacité globale d’ionisation de I’Ar en Ar8* & 'aide de la
solution 1+/n+

e participation & 'élaboration de l'ensemble cible-source MONOLITHE
e recherches bibliographiques et analyse de la production d'un faisceau
de neutrons rapides dans le cadre de SPIRAL-II

e participation & l'expérience PARRNEI1 ayant pour but de mesurer le
taux de production des atomes radioactifs de masse élevée et de type gaz
rares

e réalisation et analyse de l’expérience SATURNE dont le but était de
mesurer les sections efficaces absolues de production d’atomes radioac-
tifs riches en neutrons issus des fragments de la fission de 1'238U induite
par des neutrons rapides







Les deux annexes suivantes correspondent aux schémas de I'acquisition de données uti-
lisée avec le séparateur SIRa (Annexe A) et lors de I'expérience SATURNE (Annexe B). Dans
le cas de l'acquisition SIRa qui comporte de nombreuses combinaisons, c’est ’acquisition
standard qui est présentée.
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Résumé

Cette thése s'inscrit dans le cadre du projet SPIRAL qui consiste 4 produire puis & accélérer un fais-
ceau d’ions radioactifs multichargés. Ce travail a porté essentiellement sur la partie production et ionisa-
tion du faisceau d’ions radioactifs. Un premier ensemble cible-source (NANOGAN 1I) a été étudié, réalisé
puis testé. Il est destiné uniquement & la production de faisceaux d’ions radioactifs multichargés de type
gaz. Des tests “hors ligne” et “en ligne” ont montré que cet ensemble répond au cahier des charges du pro-
jet SPIRAL et qu'il est fin prét a étre mis en fonctionnement dans la casemate de production. A partir de
ces tests, les intensités disponibles des futurs faisceaux de SPIRAL ont été calculées.

Une étude détaillée de la diffusion d’un atome dans une cible de carbone a été faite. L'expression de
Vefficacité de diffusion, & partir des équations de la diffusion (lois de Fick), a été déduite. Cette efficacité
dépend des paramétres suivants : la température, la taille des grains composant la cible, les coefficients
d’Arrhenius et la période radioactive. Le développement de trois méthodes expérimentales et la confron-
tation expérience/théorie ont permis de comprendre ce processus dans la cible de production et de dédui-
re les coefficients d’Arrhenius pour les gaz rares. Une autre étude des cibles de production est présentée.
Elle concerne la distribution de température permettant leur utilisation pendant plus d’un mois a une tem-
pérature de 2400 K.

Deux développements ont été étudiés pour le futur de SPIRAL. Le premier (1+/n+) consiste en la
transformation d’un faisceau monochargé en un faisceau multichargé grace a une source R.C.E. Ceci per-
mettra d’utiliser la source multichargée hors de la casemate de production et ainsi d’avoir des sources
monochargées adaptées a de nombreux types d’éléments. L'autre développement (SPIRAL-II) est destiné
a la production d’atomes radioactifs riches en neutrons créés par la fission de I'uranium induite par des
neutrons rapides. Le faisceau de neutrons est produit par le stripping/break-up d'un faisceau de deutons
dans un convertisseur. Cette solution, trés prometteuse, est en cours d’étude et fait partie d’un programme
de Recherche Européen.

Abstract

This thesis is related to the SPIRAL project which consists in the production, the ionisation and the
acceleration of multicharged radioactive ions. A first target-ion source system, dedicated to the production
of gazeous ions, called NANOGAN II, has been built, studied, and tested. “Off line” and “on line” tests
have demonstrated that this target-ion source system fits the requirements of the SPIRAL project and that
it is ready to be used inside the production cave. From these tests, the expected SPIRAL beam intensities
were calculated.

A detailed study of the diffusion of atoms inside the graphite target has been performed. The expres-
sion of the diffusion efficiency has been deduced from the basic diffusion laws (Fick’s laws). This efficien-
cy depends on the following parameters : the temperature, the grain size, the Arrhenius coefficients and
the half-life time. The development of three expérimental methods and the comparison of the experimen-
tal datas with the theory allowed us to further understand the diffusion process of atoms inside the pro-
duction target and to deduce the Arrhenius coefficients for noble gazes. Another study dedicated to the
temperature distribution inside the production target is presented. This study predicts that the target can
be kept at a high temperature of 2400 K during more than on month.

Two other developpements have been studied for SPIRAL. The first, called 1+/n+, consists in the
injection of a monocharged ion beam inside an E.C.R. ion source in order to boost the charge state of the
beam. This method will allow to use the high efficiency multicharged ion source outside the production
cave and, by this way, to operate with different kind of monocharged ion source dedicated to specific ele-
ments. The second development, called SPIRAL-1I, is devoted to the production of radioactive neutron-rich
atoms created with the induced uranium fission using fast neutrons. The neutron beam stems from the
stripping /break-up of a deuteron beam inside a converter. This very promising solution is in progress and
belongs to a European Researsh program.
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Mots clefs :

Faisceaux d’ions radioactifs, Ions multichargés, Processus de diffusion, Sources d’ions,
Résonance cyclotronique, Sources de neutrons



