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8 | Chapitre I.

1. La radioactivité

L’environnement, qui nous entoure, est composé d’atomes. Ces atomes sont constitués
d’électrons (particules de charge négative -1) et d’'un noyau constitué de protons et de
neutrons. La taille des noyaux est de l'ordre de 10 m. A titre comparatif, les différents
ordres de grandeurs de la taille des galaxies aux protons/neutrons sont présentés dans
le tableau 1.1.

Proton
Galaxie Soleil Terre Humain Cellule Molécule Atome Noyau
Neutron
Ordre de
grandeur 102" 10° 10’ 1 10° 10° 10" 10™ 10"

(m)

Table 1.1 - Tableau des ordres de grandeurs, en métre, de la taille de la galaxie aux
protons/neutrons.

Un noyau X peut s’écrire sous la forme QX avec Z le numéro atomique égal au nhombre

de protons (charge électrique +1) et A le nombre de masse égal au nombre de
nucléons (protons + neutrons). Compte tenu du caractére neutre de I'atome, il y aura Z
électrons associés a un noyau contenant Z protons. En changeant le nombre de
neutrons d’'un noyau, le nombre d’électrons restera inchangé. Les noyaux possédant le
méme Z sont des isotopes et possedent les mémes propriétés chimiques. L'élément X
donnant indirectement le nombre de protons, le Z n’est souvent pas écrit lorsqu’on parle
d’un noyau.

La plupart des noyaux présents dans notre environnement sont stables. Cependant, il
existe de trés nombreuses configurations de neutrons et de protons qui sont instables.
Elles vont chercher a trouver une stabilité en émettant, a un moment donné, un ou des
rayonnements. Ces noyaux instables sont dits radioactifs et les mécanismes de
transformation sont souvent caractérisés par le terme de décroissance ou encore de
désintégration radioactive. La radioactivité peut étre naturelle (radioactivité tellurique ...)
ou artificielle (production en accélérateur, réacteur). Les différents rayonnements émis
lors de la décroissance sont appelés alpha, béta et gamma. lls sont émis avec une
certaine énergie, I'unité utilisée, dans ce domaine de la physique, est I'électronvolt (eV)
ou 1 eV =1,6 10" Joule. L’électronvolt a été défini & partir de I'énergie acquise par un
électron soumis a une différence de potentiel de 1 V.
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1.1. La décroissance alpha

Certains noyaux, particulierement les plus lourds, vont émettre un noyau He?* lors de
leur décroissance, c’est la décroissance alpha. Ce noyau He?*, composé de 2 protons
et de 2 neutrons, va étre émis avec une certaine énergie cinétique dépendant des
caractéristiques du noyau initial émetteur et du noyau fils.

Avec X le noyau radioactif émetteur alpha, sa décroissance peut s’écrire comme (1.1)
ou Y est le noyau résultant de cette émission. Le noyau Y est appelé noyau fils et X le
noyau peére.

AX - 273Y + 4He (1.1)

Les particules alpha sont émises avec une énergie de l'ordre de plusieurs MeV.
Cependant, compte tenu de sa charge, doublement positivement, la particule alpha va
étre trés peu pénétrante et va rapidement déposer toute son énergie dans la matiére.
Typiquement, une feuille de papier ou la couche externe de la peau suffit pour I'arréter.
Ce fort dépdbt d’énergie sur une distance courte (quelques dizaines de ym dans I'eau)
peut étre particulierement destructeur sur des cellules.

1.2. La décroissance béta et la capture électronique

La décroissance béta concerne les noyaux radioactifs capables de transformer un
neutron en proton ou inversement. Cette décroissance laisse invariant le nombre de
nucléons, décroissance isobare. La décroissance béta est différenciée suivant
I'émission d’un électron ou d’un positon et est appelée respectivement béta- et béta+.

1.2.1. La décroissance béta -

Dans le cas de la décroissance béta-, le neutron est transformé en proton. Ce
meécanisme s’applique pour les noyaux riches en neutrons. Pour conserver le nombre
de charges, un électron est expulsé du noyau et est accompagné de I'émission d’un
antineutrino pour conserver le nombre leptonique. La réaction associée a ce
mécanisme peut s’écrire sous la forme :

AX - . AY +e + 7, (1.2)

La différence d’énergie entre le noyau pére et le noyau fils va étre répartie entre
I'électron et I'antineutrino sous forme d’énergie cinétique. Le partage variant d’'une
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désintégration a l'autre, nous avons une distribution continue en énergie des électrons
émis. L’énergie cinétique des électrons émis peut varier de quelques dizaines de keV a
plusieurs MeV. Compte tenu de leur charge -1 et de leur faible masse, les électrons ont
un grand parcours dans les tissus (jusqu’a quelques mm). En termes de
radioprotection, une couche d’aluminium de quelques millimétres permet de s’en
prémunir.

1.2.2. La décroissance béta +

Cette décroissance correspond a la transformation d’'un proton en neutron via '’émission
d’'un positon, I'antiparticule de I'électron, et d’'un neutrino. Cette décroissance s’écrit
sous la forme :

X > 5, 8Y +et + v, (1.3)

La différence d’énergie entre le noyau pére et le noyau fils va étre répartie entre le
positon et le neutrino sous forme d’énergie cinétique. Le partage variant d’une
désintégration a l'autre, nous avons une distribution continue en énergie des positons
émis. Le positon émis va tres rapidement perdre son énergie dans la matiére puis
s’annihiler avec un électron du milieu donnant naissance a deux photons gamma de
511 keV émis dans des directions opposées.

1.2.3. La capture électronique

La capture électronique est un mécanisme de décroissance qui est en compétition avec
la décroissance béta+. Ces deux modes de désintégrations sont observés pour des
noyaux possédant un excés de protons. lls partent du méme noyau pére et arrivent sur
le méme noyau fils. La capture électronique transforme un proton en neutron, elle s’écrit
sous la forme :

2X +e” - , AY + v, (1.4)

Une lacune est créée dans le cortége électronique qui va se combler via I'émission de
rayons X ou I'émission d’électrons Auger. Le noyau fils peut étre dans un état excité a
lissue de la capture électronique et il va descendre vers I'état fondamental par
transition interne ou par conversion interne.
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1.3. Les émissions de photons

Le photon peut étre un corpuscule élémentaire ou quantum d’énergie associé a une
onde électromagnétique. Sur la figure 1.1 est présenté le spectre des ondes
électromagnétiques couvrant un domaine de longueurs d’ondes allant des rayons
gamma aux ondes radio. Le domaine du visible allant de 400 nm a 800 nm est agrandi
sur la figure. L’énergie des rayons X varie de I'eV a quelques dizaines de keV et les
photons gamma ont une énergie au-dela de la dizaine keV. Les photons gamma sont
trés pénétrant, ils interagissent peu avec la matiére. En radioprotection, des couches
épaisses de plomb (plusieurs centimétres) ou de béton (de l'ordre du meétre) sont
utilisées pour réduire ces rayonnements.

< W & N
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Rayons y Rayons X UV LR. Micro-Ondes Ondes radio
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400 nm 800 nm

Figure 1.1 - Spectre des longueurs d'ondes électromagnétiques avec un grossissement sur le
domaine du visible.

Un noyau possédant un surplus d’énergie sous forme d’excitation interne peut I'évacuer
sous forme d’émission de photons, c’est le mécanisme de la transition interne. Ces
émissions accompagnent souvent les décroissances radioactives pour lesquelles le
noyau fils est dans un état excité.

1.4. Les électrons de conversion interne et électrons Auger

En compétition avec I'émission de photons, un noyau possédant un surplus d’énergie
sous forme d’excitation interne peut libérer cette énergie par conversion interne.
L’énergie excédentaire est transférée a un électron du cortége électronique. Cet
électron est alors éjecté et il est appelé électron de conversion interne.

Lorsqu’'un électron est éjecté, un trou est laissé dans le cortége électronique. Un
électron d’'une couche supérieure va venir combler ce trou et peut, soit entrainer
I'émission d’'un photon X dont I'énergie correspond a la différence d’énergie de liaison
entre les deux couches, soit donner cette énergie a un électron périphérique du cortége
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électronique ce qui lui permet d’étre éjecté sous la forme d'un électron Auger, principe
présenté en figure 1.2.

cortege électronique

/e- de conversion interne

ou \ e- Auger

Figure 1.2 - Schéma de principe de désexcitation d’'un atome par conversion interne.

A chaque radiation sont associées une énergie caractéristique (keV) et une intensité
(%). Lintensité correspond au nombre de rayonnements d’'un type a une énergie
donnée émis pour 100 désintégrations. Il arrive dans certain cas que ce chiffre soit
supérieur a 100 comme par exemple pour I'émission de photons de 511 keV lors de la
décroissance béta+. La somme des probabilités d’émission des rayonnements émis
peut aussi dépasser 100 % puisqu’il peut y avoir plusieurs radiations émises pour
assurer le passage d’un état excité a I'état fondamental.

2. La classification des noyaux par leurs propriétés
physiques

Les nucléides, c'est a dire les noyaux caractérisés par un nombre de protons et de
neutrons, sont classés dans la charte des nucléides, présentée en figure 1.3. Sur cette
figure, en ordonnée nous avons le nombre de protons et en abscisse le nhombre de
neutrons constituant le nucléide. Chaque carré représente un noyau. En noir, les
noyaux stables présents dans la nature forment la vallée de stabilité, correspondant
grossiérement a Z=N pour les noyaux légers. Les noyaux, représentés par une couleur
différente du noir, sont radioactifs et vont chercher a retrouver la vallée de stabilité par
décroissance. Les couleurs définissent le mode de décroissance dominant du noyau :
en bleu pour la décroissance béta+/capture électronique, rose la décroissance béta- et
jaune la décroissance alpha.
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Figure 1.3 - Charte des nucléides extraite de NNDC ou les différentes couleurs caractérisent le
mode de décroissance [1].

Les noyaux radioactifs vont mettre plus ou moins de temps a décroitre. La grandeur
physique caractérisant ce temps de décroissance est le temps de demi-vie qui
correspond au temps au bout duquel une population initiale de noyaux a décru de
moitié. Le temps de demi-vie est propre a chaque espéce nucléaire. Nous pouvons
connaitre I'évolution de la population en utilisant 'expression de la loi de décroissance
radioactive présentée en (1.5).

N(t) = N, e (1.5)
_ @)
Avec A= T~ (1.6)

Ou N(t) est le nombre de noyaux d’un radionucléide a l'instant t, Ny est la population
initiale a t = 0, A la constante radioactive du radionucléide en s™ donnée par I'expression
(1.6) et T12 le temps de demi-vie en seconde.

La charte des nucléides peut aussi étre représentée en utilisant un code couleur
associé aux valeurs de temps de demi-vie, figure 1.4. Nous pouvons voir en noir les
noyaux stables ou a durée de vie tres longue. Les nucléides en périphérie ont des
durées de vie extrémement courtes (vert clair, jaune, rose...) Cest-a-dire ceux
possédant un grand excés de protons ou de neutrons.
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Une population de radionucléide va induire un nombre de désintégrations par seconde
donné appelé « activité » et exprimé en Becquerel (Bq). La relation entre le nombre de
noyaux, N, et I'activité, Act, est donnée par :

Act= AN (1.7)
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Figure 1.4 - Charte des nucléides extraite de NNDC ou les différentes couleurs caractérisent le
temps de demi-vie [1].

3. Les radionucléides en médecine

Les effets des rayonnements dépendent du type de rayonnement, de la quantité
d’énergie déposée par unité de masse (dose absorbée) et de l'organe. La dose
absorbée a pour unité le Gray (Gy). Un Gray correspond au dépdét de 1 Joule dans un 1
kilogramme. Cette dose absorbée sera simplement appelée dose par la suite.

Les effets se classent suivant deux catégories : les effets stochastiques et les effets
déterministes. Les effets déterministes sont par définition ceux se produisant de
maniére certaine a partir d'une dose seuil. A contrario, les effets stochastiques ne
dépendent pas de la dose et arrivent de maniére aléatoire.

En médecine, il est possible d'utiliser les rayonnements/particules émis lors de la
décroissance des radionucléides pour effectuer un diagnostic ou un traitement, par
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exemple des cellules cancéreuses. Ces rayonnements/particules doivent étre émis a
proximité des cellules cancéreuses afin de les localiser et/ou de les détruire.

3.1. Le radiopharmaceutique

Un radiopharmaceutique est un médicament radioactif. Dans certains cas, un
radionucléide posséde des affinités naturelles avec le milieu et peut étre utilisé seul.
C'est le cas de liode ™'l qui est utilisé sans vecteur en thérapie pour le traitement de la
thyroide. Dans la plupart des cas, le radionucléide est couplé avec un vecteur. Le
vecteur possédant des affinités avec les cellules ciblées va transporter le radionucléide
jusqu’a celle-ci. L’émission de rayonnements/particules va donc étre concentrée sur
'organe souhaitée. Le radionucléide possede les propriétés physiques permettant son
utilisation dans le domaine médical de I'imagerie ou de la thérapie et le vecteur va
permettre d’acheminer le radionucléide dans la région souhaitée.

Par exemple, le '®F largement utilisé en imagerie médicale est couplé avec un analogue
du glucose. Les cellules cancéreuses consommant davantage de sucre que les cellules
saines vont capter une grande quantité de '8F qui sera visible a 'image.

Grace a la vectorisation, qui s’appuie sur un mécanisme biologique particulier, nous
allons obtenir une imagerie fonctionnelle par opposition aux images morphologiques qui
sont obtenues avec un scanner X, IRM ou I'échographie.

3.2. L’imagerie médicale

Les photons gamma sont trés pénétrants et interagissent peu avec la matiere. lls sont
utilisés pour lI'imagerie médicale car ils pourront traverser le patient et atteindre les
détecteurs placés a proximité du patient. A partir des rayonnements collectés, une
image va étre construite qui fournira des informations diagnostiques précieuses pour le
médecin. Il existe deux types d’imagerie nucléaire en fonction de I'énergie des photons
détectés et du traitement de ces photons pour la reconstruction de I'image.

3.2.1. La tomographie par émission mono-photonique (TEMP)

La tomographie par émission mono-photonique, abrégée par TEMP, consiste a
construire une image a partir des photons gamma d’énergie comprise entre 100 keV et
400 keV qui sont issus de la désintégration d’un radionucléide. Un détecteur tourne
autour du patient et collecte les photons gamma émis. Des collimateurs sont mis devant
la téte de détection permettant de fixer la direction des photons gamma collectés et de
limiter la collection de photons gamma parasites. Ces rayonnements « parasitaires »
peuvent venir de l'interaction des photons gamma initiaux avec le milieu impliquant la
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diffusion de photons gamma dans une direction non souhaitée. Les données acquises
autour du patient permettent a I'aide d’un algorithme, la construction d’'une image ou il
est possible de visualiser les sources des émissions gamma.

Le radionucléide *™Tc (6 h) est un émetteur de photons gamma de 140,5 keV a 89 %.
Ce radionucléide est obtenu grace a un générateur ®Mo/*®™Tc (66 h/6 h) [2]. Il est trés
utilisé en imagerie TEMP notamment pour I'évaluation du fonctionnement du coeur
(fraction d’éjection ventriculaire —FEV-) [3]. Le **™Tc est le radionucléide le plus utilisé
dans le monde.

3.2.2. La tomographie par émission de positon (TEP)

La tomographie par émission de positons (TEP) se base sur la décroissance béta+ qui
induit la création de deux photons gamma de 511 keV émis dans la méme direction
mais dans des sens opposeés (cf. 1.2.2). Le patient est placé au centre d’'une couronne
de détecteurs qui vont collecter les photons gamma et sélectionner ceux détectés en
coincidence a 180°. Ainsi, une image est construite permettant de visualiser la ou les
sources émettrices et donc, entre autres, les cellules ciblées par le vecteur.

Le radionucléide "®F (110 min) est un émetteur béta+ largement utilisé en imagerie TEP
grace au FDG (analogue du glucose), il permet de visualiser les cellules qui
consomment plus de sucre que la normale comme les cellules cancéreuses [4].

Le temps de demi-vie du radionucléide utilisé en imagerie doit étre suffisamment long
pour le produire, effectuer le radio-marquage et 'acheminer au centre médical. Mais |l
doit étre suffisamment court pour limiter les émissions de rayonnement dans le temps
afin d’éviter I'hospitalisation et 'accumulation de dose sur le personnel médical et les
proches. Afin d'obtenir une image de bonne qualité, une activitt minimum est
nécessaire c’est-a-dire qu’il faut un certain nombre de désintégrations par seconde
pendant l'acquisition de I'image. Un temps de demi-vie court permet d’administrer
moins de noyaux radioactifs, d’acquérir une image de bonne qualité et de limiter la dose
recue par le patient. Typiquement, les radionucléides aux temps de demi-vie compris
entre plusieurs minutes a quelques heures sont utilisés.

3.3. Lathérapie
3.3.1. La radiothérapie interne vectorisée
La thérapie se base sur I'apport d’'une dose breve, localisée et élevée permettant

d’obtenir un effet déterministe maitrisé c’est-a-dire la mort des cellules ciblées. Pour
cela, les particules ionisantes peuvent étre utilisées (particules alpha, électrons issus de
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la désintégration béta-, électrons de conversion interne ou électrons Auger). Le
radiopharmaceutique est injecté au patient, il est acheminé par la molécule vectrice sur
les cellules ciblées. Le radionucléide va décroitre et émettre une particule qui va
déposer son énergie lors de son parcours. On parle de transfert linéique d’énergie
(TLE) décrivant I'énergie transférée par une particule ionisante dans la matiére par unité
de distance exprimé en MeV.cm™. En médecine, nous nous intéressons au parcours de
ces particules ionisantes dans l'eau puisque le corps humain est constitué
essentiellement d’eau (~65 %). Plus le TLE est élevé, plus nous nous attendons a une
efficacité biologique importante c’est-a-dire une application de dose localisée et élevée.
Le TLE varie en fonction du type de radiation.

Les particules alpha ont un TLE moyen dans l'eau de l'ordre de 100 keV.um™
correspondant a plusieurs dizaines de ym de parcours. La taille d’une cellule étant de
l'ordre de quelques dizaines de pm, nous pouvons voir l'intérét de I'utilisation des
particules alpha dans le cas de cellules isolées. |l existe déja quelques produits utilisant
des émetteurs alpha. Ainsi, le **Ra (11,4 j) est un émetteur alpha utilisé pour le
traitement des métastases osseuses et du cancer métastatique de la prostate [5].
L'?"At (7,2 h) en phase finale de recherche est un radionucléide trés prometteur pour la
thérapie [6].

Les électrons issus de la désintégration béta- ont des énergies variables (cf. 1.2.1) et
ont un TEL dans I'eau de I'ordre du keV.um™ ce qui correspond & un parcours de I'ordre
du millimétre. Dans le cas de cellules isolées, ce genre d’émission est moins adapté
mais I'est pour un amas de cellules ou la dose regue par les cellules correspond a la
somme des doses déposées par les différents rayonnements via la technique de feux
croisés. La technique de feux croisés est présentée figure 1.5 ou les émissions béta-
représentées ne sont que celles mettant en évidence la technique. Dans la réalité, les
émissions sont isotropes.

Figure 1.5 - Schéma de la technique des feux croisés ou ne sont représentées que les
eémissions béta- mettant en évidence la technique.
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L'l (8 j) émetteur de béta- est utilisé dans le traitement du cancer de la thyroide. Son
émission béta- principale avec 89,6 % d’intensité correspond a une énergie moyenne
de 191,6 keV et une énergie maximum de 606,3 keV.

Les électrons Auger et de conversion interne ont des énergies fixes ce qui présente un
certain avantage a leur utilisation. Les énergies des électrons de conversion interne
varient de la dizaine de keV a plusieurs centaines de keV et pour les électrons Auger de
quelques keV a une dizaine de keV. Les électrons de conversion interne pourraient étre
utilisés pour des applications similaires a celles utilisant 'émission béta-. Un exemple
est le '"™Sn dont les électrons peuvent étre utilisés dans le traitement des plaques
vulnérables en cardiologie. Les électrons Auger ayant des parcours tres faibles (< 10
Mm) pourraient étre utilisés mais demandent d’étre acheminés dans le noyau de la
cellule pour un dépét de dose efficace. L'utilisation des électrons Auger et de
conversion interne est encore en phase de recherche.

3.3.2. La curiethérapie

La curiethérapie consiste a venir placer des sources radioactives a proximité d’une
tumeur. Cette thérapie s’applique lorsque la zone a traiter est en surface ou a proximité
d’'une cavité. Cette zone est analysée par une étude dosimétrique permettant de définir
'emplacement des sources radioactives. Ces sources, d’une taille s’approchant de celle
d’'un grain de riz, sont généralement émettrices de photons ('*°l -59,4 j- [7]) ou béta-
(*2Ir -73,8 j- [8]) par nécessité d’avoir un long parcours.

Le temps de demi-vie des radionucléides utilisés en curiethérapie est souvent plus long
que celui des isotopes qui sont utilisés en imagerie et en thérapie interne vectorisée.
Par exemple, les radionucléides #'*Bi (46 min), '?Pb (10,6 h), ?°Ac (10 j), 2"At (7,2 h),
®Cu (2,6 j) sont utilisés ou en phase de recherche pour la radiothérapie interne
vectorisé et les radionucléides *'Cs (9,7 j), "I (60 j), '®Pd (17 j), ?°Ra (11,4 j), Y
2,7 ), ®¥'Cs (30 a), ®°Co (5,3 a) sont utilisés en curiethérapie [9], [10]. Cela est di au
fait que nous cherchons a obtenir un effet dosimétrique déterministe et que les sources
sont dans certains cas placées pendant le temps nécessaire pour délivrer la dose
prescrite (2 a 5 jours) puis retirées par la suite.

3.3.3. L’approche théranostique
Un méme élément peut avoir plusieurs isotopes possédant des caractéristiques

physiques permettant une utilisation pour des applications médicales. Dans le cas, ou
'un d’entre eux peut étre utilisé pour de I'imagerie et un autre pour une application
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thérapeutique, il est possible de mettre en place une approche théranostique qui couple
I'utilisation de ces deux isotopes afin d’identifier les patients répondeurs a travers
'imagerie puis réaliser le traitement avec l'isotope thérapeutique. Nous pouvons parler
d’'une paire théranostique. Cela est rendu possible grace au fait que ces radionucléides
possedent les mémes propriétés chimiques ce qui permet de les coupler au méme
vecteur. C’est le cas pour I'yttrium avec les isotopes %°Y/?%Y [11]. Le %Y (14,7 h) est
émetteur béta+ et peut étre utilisé en imagerie TEP. Le *°Y (2,7 j) est émetteur béta- et
peut avoir des applications en thérapie.

Nous pouvons avoir une approche un peu plus étendue de I'approche théranostique en
couplant des isotopes qui ont de propriétés chimiques similaires sans étre des isotopes
du méme élément. C’est par exemple le cas de la paire ®®Ga/'""Lu [12].

4. La production de radionucléides

Les radionucléides peuvent étre produits par l'interaction de particules ou noyaux avec
la matiére (cf. chapitre 2 partie 3.2) c’est-a-dire d’un faisceau de particules et d’une
cible. Le faisceau de particules apporte I'énergie nécessaire pour que la réaction
nucléaire puisse avoir lieu.

La production peut étre effectuée a partir de I'interaction de particules chargées avec la
matiére, pour cela des accélérateurs de particules sont utilisés. Il existe plusieurs types
d’accélérateur : linéaire, synchrotron ou cyclotron...

4.1. Le principe de fonctionnement des accélérateurs de particules

L’accélérateur linéaire permet d’accélérer des particules chargées grace a I'application
d’'un champ électrique généré par un courant alternatif. Les particules chargées vont
traverser dans le vide une série de tubes. La tension appliquée aux tubes alterne entre
positif et négatif. Les tubes adjacents possédent des tensions opposées créant une
différence de potentiel et donc un champ électrique entre ces tubes. Les particules
acquiérent de I'énergie, composante électrique de la force de Lorentz (1.8), lorsqu’elle
passe d’'un tube a l'autre. Le courant alternatif synchronisé avec les particules permet
d’obtenir un champ électrique « accélérateur » maximal lors du passage des particules
d'un tube a un autre. L'énergie des particules en bout de ligne dépend de la longueur
de I'accélérateur linéaire et du champ électrique appliqué.
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Figure 1.6 - Schéma de fonctionnement d'un accélérateur linéaire.

Le cyclotron est un accélérateur circulaire constitué d’électro-aimants, les « Dees »,
dans lesquels le champ magnétique est fixe au cours du temps. Les premiers
cyclotrons possédaient deux « Dees » ayant la forme de demi-disques. Un courant
alternatif, appliqué sur des électrodes placées entre les « Dees », accélére les
particules lors de chaque passage entre les électrodes (composante électrique de la
force de Lorentz (1.8)). A l'intérieur des « Dees », le champ magnétique va dévier les
particules et la trajectoire va correspondre a un demi-cercle permettant de faire faire un
demi-tour a la particule. La particule va alors re-subir une accélération entre les deux
aimants. La vitesse variant d’un passage de « Dee » a l'autre, la particule va avoir un
rayon de courbure de plus en plus grand (1.9) ce qui entraine une trajectoire en forme
de spirale. Une fois I'énergie souhaitée atteinte, la particule doit étre extraite pour étre
guidée jusqu’a la cible. La méthode d’extraction dépend du signe de la charge de la
particule accélérée :

e Si la particule accélérée a une charge négative, nous utiliserons une feuille de
« stripper » pour extraire la particule. En passant dans la feuille, les électrons sont
arrachés de la particule qui se trouve alors avec une charge de signe positif. L’effet
du champ magnétique sur la particule va faire sortir la particule de la machine. Le
rendement de cette technique est proche de 100 % mais tous les ions ne peuvent
pas étre chargés négativement.

e Si la particule accélérée a une charge positive, nous utilisons un septum
électrostatique. Le rendement est de I'ordre de 70 %. Cette technique peut étre
appliquée a tous les ions.
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Figure 1.7 - Schéma de fonctionnement d'un cyclotron.

Le synchrotron comme le cyclotron est circulaire et fonctionne sur les mémes principes.
La différence est que le synchrotron va adapter le champ magnétique de fagon a garder
le méme rayon de courbure tout au long de l'accélération. Plus on est capable
d’appliquer un champ magnétique élevé plus il est possible d’accélérer les particules.

F =q(E+VAB) (1.8)
R—mV 1.9
“TlalB (1-9)

Ou q est la charge de la particule, Ele champ électrique, v la vitesse de la particule, B
le champ magnétique, R le rayon de courbure et m la masse de la particule.

4.2. Les voies non-conventionnelles de production

Les voies usuelles de production des radionucléides utilisés dans des applications
médicales sont celles mettant en jeu des protons de 20 MeV ou des flux de neutrons.
Les flux de neutrons sont délivrés par des réacteurs comme par exemple le HFR (Pays
bas), Br-2 (Belgique), OPAL (Australie), Safari-1 (Afrique du sud), etc. Les principaux
radionucléides produits par les voies neutroniques sont le **Mo, le ""Lu et le ™*'I. Pour
la production du '8F, ce sont des accélérateurs de protons (20 MeV) qui sont utilisés.
DO & son court temps de demi-vie du 'F (110 min), ces accélérateurs sont
généralement placés a proximité ou dans les centres hospitaliers afin de limiter le
temps d’acheminement.

Les voies non-conventionnelles sont celles ne s’inscrivant pas dans les précédentes.
Elles peuvent mettre en jeu des protons de haute énergie ou d’autres particules
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chargées comme des particules alphas, des deutons... Des flux de neutrons générés
indirectement par des accélérateurs peuvent également étre utilisés pour la production
de radionucléides d’intérét. D’autres voies comme la fission de certains noyaux,
I'utilisation d’ions lourds ou de photons constituent des voies de productions non-
conventionnelles.

L’objectif des études de cette thése est d’explorer des voies de production non-
conventionnelles. Pour cela, des expériences, effectuées durant la thése, ont été
réalisées avec le cyclotron C70 du GIP ARRONAX qui posséde les caractéristiques
données dans le tableau 1.2. Avec cette diversité des particules pouvant étre extraites
et les énergies disponibles, ce cyclotron, hors du commun, permet d’accéder a une
large gamme de réactions et d’étudier des voies de production non conventionnelles.
Ces voies de production non—conventionnelles permettent d’avoir un plus grand
éventail de réactions, d’accéder a une plus large gamme de cibles et potentiellement a
des taux de production du radionucléide d’intérét plus éleveés.

Faisceau de particules , .
Energie (MeV) Intensité max. (uUA)

extrait
Protons 35-70 750
Alpha 68 35
Deutons 15-35 80

Table 1.2 - Caractéristiques du cyclotron C70 du GIP ARRONAX.
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1. La section efficace, calcul dans le cas de cibles minces et
épaisses

1.1. La notion de section efficace

Dans le chapitre précédent (cf. partie 4), nous avons vu que la production de
radionucléides se faisait par l'interaction d’'un projectile et d’'une cible. Lors de ces
interactions, de nombreuses réactions peuvent avoir lieu. La grandeur physique
permettant de traduire la probabilité d’obtenir un produit de réaction donné est la
section efficace de production. Elle est homogéene a une surface et dépend de I'énergie
de la particule incidente. Elle est notée o et son unité est le barn, 1 barn est égal a
1.10* cm?

La connaissance précise de la section efficace est essentielle pour optimiser la
production du radionucléide d’intérét et pour limiter, dans le méme temps, la production
de contaminants.

1.2. La formule d’activation pour des cibles épaisses
Le nombre de noyaux obtenus pour un produit de réaction donné est proportionnel a sa

section efficace de production. Ce nombre de noyaux est proportionnel a l'activité
produite qui est calculée a partir de la formule d’activation (2.1).

e~ tirr ) f @ dE (2.1)
Ef

Act= ¢

a
A

Ou:
- A la masse molaire de la cible (g.mol™)

- p :ladensité de la cible (g.cm™)

- Z—i : le transfert d’énergie linéaire de la particule incidente dans la cible (MeV.cm™)

- X : la pureté isotopique et chimique de la cible

- (P : le flux de projectiles (particules.s™)

-t : le temps d’irradiation (s)

- Ejet Ef: I'énergie incidente et de sortie des particules de la cible (MeV)
-\ la constante radioactive du radionucléide (s™)

- Act : I'activité produite du radionucléide

- o(E) : la section efficace de production a I'énergie E (cm?)

- Naj: la constante d’Avogadro
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Certains de ces parameétres sont liés a la cible: A, p, X. Le flux ¢ de particules
incidentes est un parametre lié au faisceau. Z—i et [EiEs] sont des paramétres a la fois

liés a la cible et au faisceau. D’autres paramétres sont liés au radionucléide produit : A,
Act. Enfin, o(E), est liée a la réaction et dépend de la cible, du projectile et de I'énergie.

1.3. La formule d’activation pour des cibles minces

Dans le cas de cibles minces, c’est-a-dire suffisamment fines pour que la perte
d’énergie de la particule soit négligeable lors de son parcours. La variation d’énergie dE
dans la cible est considérée comme négligeable. Nous considérons alors que le
faisceau traverse la cible avec une énergie constante et donc la section efficace est
donnée a cette énergie fixée. La formule d’activation (2.2) s’écrit alors :

Nype
A

Act = o(E) ¢ x (1— e Atirr ) (2.2)

Avec :
- 0 (E): la section efficace de production du radionucléide produit a I'énergie E (cm?)
- e : I'épaisseur de la cible (cm)

Si les paramétres sont maitrisés et que l'activité est connue (en général par la mesure),
la section efficace peut alors étre extraite a partir de la formule suivante :

A Act
Nope@x (1—erhr)

o(E) = (2.3)

Nous cherchons maintenant a déterminer l'incertitude sur ce calcul de section efficace.
Les incertitudes sur la masse volumique, le temps de tir et la constante radioactive sont
faibles au regard des autres sources d’incertitudes et peuvent étre négligées. Les
parameétres de I'équation (2.3) étant indépendants, l'incertitude s’écrit alors :

(AO’)Z (Ae)2 N (AAct>2 N (A(p)z
o/ \e Act ¢ (2.4)
Pour les mesures de sections efficaces, I'activité, I'épaisseur des cibles et le flux de

particules sont les paramétres a acquérir lors des expériences. Les méthodes et outils
utilisés pour les obtenir vont étre détaillés dans les parties suivantes. Pour commencer
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la technique expérimentale utilisée pendant nos campagnes de mesures va étre
discutée.

2. La technique des « stacked foils »

La technique des « stacked foils » consiste a effectuer plusieurs mesures de sections
efficaces a des énergies différentes en utilisant des feuilles cibles, minces, positionnées
'une derriere l'autre. L’épaisseur des feuilles cibles est de l'ordre de la dizaine de
micrométres. Le « stack » est un assemblage de plusieurs motifs identiques composés
chacun d’une feuille cible, d’'un moniteur et d’'une feuille « catcher » qui sont séparés
par une feuille épaisse, le dégradeur, permettant d’adapter I'’énergie des particules du
faisceau entre chaque empilement. La figure 2.1 montre un schéma d’un « stack »
traversé par un faisceau représenté par la fléche.

Cible Catcher

d Dégradeur
Faisceau
............ L. - - L. |- ’

Moniteur
Figure 2.1 — Technique des « stacked foils » - Schéma d'un « stack ».

La feuille cible en jaune est la feuille d’intérét la ou se déroule la réaction étudiée.

La suivante, en marron, est la feuille moniteur. Elle sert a déterminer le flux de
particules, son utilisation sera détaillée dans le chapitre suivant.

Il est possible, suite a une réaction nucléaire, que le noyau formé ait suffisamment
d’énergie pour sortir de la feuille cible. Ces noyaux sont appelés noyaux de reculs et
s’ils ne sont pas correctement quantifiés, cela induira une erreur sur la mesure de la
section efficace. La feuille moniteur est la pour récupérer les noyaux de recul provenant
de la cible tandis que la feuille « catcher », en bleu, accomplit ce réle pour la feuille
moniteur.

Entre chaque motif, une feuille plus ou moins épaisse, appelée dégradeur, est placée
permettant de réduire I'énergie du faisceau pour le motif suivant. Son épaisseur est
choisie de fagon a obtenir I'énergie faisceau souhaitée.
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Avant la fabrication d’'un « stack », une estimation des épaisseurs des feuilles est faite
de fagon a obtenir I'énergie souhaitée dans chacune d’entre elles. Pour cela, la perte
d’énergie des particules dans la matiére est calculée.

3. La perte d’énergie des particules lourdes chargées dans la
matiére

Les particules lourdes chargées sont ici les protons, deutons ou alpha par opposition
aux électrons ou positons. Les particules lourdes chargées arrivant dans la matiére vont
interagir avec les noyaux et les électrons. Ces interactions sont présentées dans les
parties suivantes.

L’interaction avec les électrons de la matiere

Le processus dominant de perte d’énergie des particules chargées dans la matiére est
linteraction avec les électrons du milieu. C’est le mécanisme d’interaction
coulombienne. La particule chargée, par son passage au voisinage d’un électron d’un
atome, va transférer une partie de son énergie a I'électron. Si I'énergie transférée est
suffisante pour libérer I'électron de I'atome, il y a alors ionisation. Dans le cas contraire,
I'électron prend place dans une couche orbitale supérieure et reste lié a I'atome, on
parle alors d’excitation. Les processus sont indiqués ci-dessous (2.5) avec p une
particule de charge z, X 'atome et X* 'atome dans un état excité.

p?+X - p*+ X + e~ (lonisation) (2.5)
p*+ X - p*+ X" (excitation)

L’atome excité X* va, généralement dans un temps trés bref (< ps), se désexciter en
émettant un photon. La particule chargée ayant interagit va alors perdre une partie de
son énergie et étre déviée de sa trajectoire initiale.
Un effet plus rare est I'effet Cherenkov. L’effet Cherenkov, qui implique I'émission de
lumiere, intervient lorsqu’une particule chargée se déplace a une vitesse supérieure a
celle de la lumiere dans ce milieu.
Pour connaitre I'énergie moyenne perdue par une particule lourde chargée dans la
matiére par interaction avec les électrons, il existe une premiére approche donnée par
la formule de Bethe-Bloch (2.6) [13].
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dE Zz? 2m.y2viW,
5= ZnNargmecsz? [In(— B 0 — 2p] (2.6)

Ou:

- Na : la constante d’Avogadro (mol™)

- re: le rayon classique d’un électron (2,817.10% cm)

- me: la masse de I'électron (Q)

- p:ladensité du matériau absorbant (g.cm™)

- Z:le nombre atomique du matériau absorbant

- A la masse molaire du matériau absorbant (g.mol™)

- z:la charge de la particule incidente

- Ejet Ef: son énergie incidente et de sortie de la cible (MeV)
- B :lerapport v/c de la particule incidente

- vy : le facteur de Lorentz est donné par 1/,/1 — 32
- Whax : le transfert d’énergie maximal en une seule collision
| : le potentiel d’excitation moyen (eV)

Dans la pratique, deux facteurs de correction sont ajoutés a la formule de Bethe-Bloch
(2.6) : la correction de l'effet de densité § et la correction « en couche » nommée
correction shellen anglais. En prenant en compte ces corrections, la formule s’écrit :

dE Z z? 2may2vEiW,, .y C
= 2111\Iargmec2pKE [In( T )—2B—§ —22] (2.7)

L’interaction avec les noyaux de la matiére

Les processus a l'origine de la perte d’énergie d’'une particule lourde chargée avec les

noyaux de la matiére sont :

e La diffusion élastique : collision avec conservation d’énergie cinétique totale mais
changement de direction.

e Les réactions nucléaires : réorganisation ou la décomposition du noyau cible. Ce
sont les réactions étudiées dans le cadre de cette thése a travers leur section
efficace.

e Le phénomeéne de rayonnement de freinage ou bremsstrahlung : phénomeéne dans
lequel une particule chargée ou un électron passant dans le champ d’'un noyau va
étre freinée et émettre un rayonnement électromagnétique.

Les processus associés a linteraction avec le noyau sont rares comparés au
mecanisme d’interaction coulombienne avec les électrons et nous utilisons la formule
de Bethe-Bloch pour déterminer la perte d’énergie des projectiles dans la matiére.
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Le calcul de la perte d’énergie des projectiles dans la matiére

En pratique, la perte d’énergie a été calculée en utilisant le logiciel SRIM-2013 qui
utilise la formule de Bethe-Bloch agrémenté de plusieurs améliorations a basse énergie
[14]. C’est un logiciel qui fonctionne avec un code Monte Carlo appelé TRIM. Il a pour
avantage de prendre en compte l'ensemble des mécanismes physiques qui
interviennent. Aprés avoir défini la particule incidente, son énergie, les différents
matériaux traversés avec leurs caractéristiques, TRIM donne I'énergie de sortie de
chaque particule. Les calculs ont été effectués pour 99.999 particules incidentes. Les
énergies des particules données dans cette thése ont été calculées au milieu des
feuilles.

Si I'énergie n’est pas assez élevée pour traverser la matiére, la particule va alors
déposer toute son énergie dans celle-ci. Plus I'énergie des particules lourdes chargées
est faible plus le dépdt d’énergie est grand. La courbe de I'énergie déposée en fonction
de la profondeur pour un faisceau de protons de 30 MeV dans 5 mm d’aluminium est
présentée en figure 2.2. Cette image est issue d’'une simulation TRIM. Le pic formé a la
fin du parcours est nommé pic de Bragg et correspond au maximum de I'énergie
déposée.

— IONIZATION
: IONS RECOILS
% 2.0
=14
=
:i 1.6
%
Z 1.2
3 P
=
=]
3 4
=
=
| |0
0A - Target Depth - 5 mm

Figure 2.2 - Graphique donnant I'énergie perdue des protons de 30 MeV en fonction de
I'épaisseur d’aluminium traversée.

Les incertitudes sur I'énergie des particules ont été calculées a partir des données du
constructeur IBA du cyclotron C70 (£ 0,5 MeV pour les protons et les deutons et + 0,61
MeV pour les alphas) [15].
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Les épaisseurs des feuilles ont été choisies afin d'obtenir I'énergie souhaitée dans
chacune d’entre elles sur la base des simulations effectuées avec le logiciel SRIM.

4. La mesure de I’épaisseur des cibles

Les feuilles sont généralement achetées auprés de la société GOODFELLOW
spécialisée dans les matériaux de haute pureté. Les épaisseurs de ces feuilles sont
données avec une incertitude de I'ordre de 15 %. Dans I'objectif d’obtenir des valeurs
de sections efficaces avec la plus petite incertitude possible (cf. formule 1.5), il est
nécessaire de redéterminer I'épaisseur des feuilles. En faisant 'hypothése que les
feuilles ont une épaisseur homogéne, la formule (2.8) permet de calculer I'épaisseur a
partir de la masse et de la surface.

m

e= (2.8)

p.S

Ou e est I'épaisseur de la feuille en cm, m sa masse en g, p est sa masse volumique en
g.cm™ et S sa surface en cm?.

Avant chaque irradiation, les feuilles sont pesées avec une balance précise a 10 g et
leur surface est mesurée a l'aide d’'un scanner haute résolution. Le scanner va dessiner
une image « binaire » c’est-a-dire mettre les pixels en noir s’il N’y pas eu de matiére et
en blanc dans le cas contraire. Un programme Matlab va analyser I'image en comptant
le nombre de pixels blancs sur I'image ce qui nous permet de déduire la surface de la
feuille.

Les paramétres de la formule (2.8) étant indépendants, I'incertitude sur I'épaisseur de la
feuille est donnée par la formule (2.9).

£ -+ () &

Dans nos études, les incertitudes ainsi obtenues sont inférieures a 0,4 %.

Avec les épaisseurs et leurs incertitudes ainsi obtenues, un calcul précis de I'énergie
des particules traversant chacune des feuilles est effectué. Ces mesures de I'épaisseur
des feuilles permettent de contribuer a moindre échelle a la détermination de
l'incertitude sur la section efficace (cf. formule 2.4).
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5. La mesure d’activité a I'aide d’un spectrométre gamma

Un autre facteur intervenant dans la formule (2.4) est la mesure de I'activité.

Souvent les radionucléides produits pendant l'irradiation vont émettre des photons
gamma suite a leur décroissance. Ces photons gamma émis a une certaine énergie et
a une certaine intensité sont généralement propres a chaque radionucléide. Cela va
nous permettre d’identifier les noyaux radioactifs présents (inventaire) et de les
quantifier (mesure de I'activité).

5.1. Le spectromeétre gamma

Un spectrométre gamma est un détecteur permettant de mesurer les caractéristiques
des photons gamma. Aprés acquisition, il est possible de réaliser un spectre qui
représente le nombre de photons collectés en fonction de leur énergie. Dans cette
thése, un détecteur Germanium Hyper Pur (GeHP) a été utilisé, présenté en figure 2.3.
C’est un détecteur a semi-conducteur qui posséde une trés bonne résolution permettant
de discriminer les photons en énergie (largeur a mi-hauteur de I'ordre de 1 keV).

Les semi-conducteurs ont des caractéristiques intermédiaires entre les matériaux
isolants et conducteurs. Les matériaux isolants ne permettent pas la circulation
d’électrons et a contrario les matériaux conducteurs laissent la libre circulation des
électrons. La conduction d’un semi-conducteur dépend de son agitation thermique
interne c’est-a-dire que sa résistance diminue lorsque la température augmente. Le
semi-conducteur utilisé est placé a une température (77 K, -196,15 °C) le considérant
alors comme isolant avec une énergie de gap faible. L'azote liquide est utilisé pour
atteindre cette température. Lorsqu’un rayonnement interagit avec le semi-conducteur,
un courant proportionnel a I'énergie déposée est crée et collecté permettant de détecter
les photons gamma et d’obtenir leur énergie avec une grande précision.

Un contréle hebdomadaire du détecteur est fait par le groupe Recherche et
Développement dARRONAX afin de connaitre I'évolution des paramétres et d’en tenir
compte si besoin. Nous pouvons voir sur la figure 2.3, le spectrométre utilisé. Au centre,
il y a la téte de détection isolée dans une enceinte en plomb. Cette enceinte permet de
limiter les rayonnements parasites venant de la radioactivité naturelle. A lintérieur,
entre le plomb et la téte de détection, une couche de cuivre atténue les rayons X de
fluorescence produits par linteraction des photons de la source radioactive avec le
plomb.
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Figure 2.3 — Photo du spectrométre « recherche » utilisé 8 ARRONAX.

5.2. Les interactions photon/matiére

Les photons interagissent avec la matiere a travers trois mécanismes principaux dans
la gamme d’énergie d’intérét pour nos études : l'effet photoélectrique, la diffusion
Compton et la création de paires. lls sont schématisés sur les figures 2.4, 2.5, 2.6.

5.2.1. L’effet photoélectrique

L’effet photoélectrique (cf. figure 2.4) correspond a I'absorption totale du photon par un
électron d’'un atome du milieu. Cet électron est alors éjecté du cortége électronique du
noyau avec une énergie cinétique égale a I'énergie du photon moins son énergie de
liaison [13]. Le trou ainsi généré est comblé par un électron d’une couche supérieure
qui va soit émettre un rayonnement X de fluorescence soit transmettre cette énergie a
un autre électron qui va étre éjecté (électron Auger).
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e- éjecté

Photon incident

Photon de fluorescence

M ou

Electron Auger

Figure 2.4 - Schéma de principe de I'effet photoélectrique.

5.2.2. La diffusion Compton

La diffusion Compton est la diffusion élastique d’'un photon sur un électron libre. Dans la
matiére, les électrons possedent une énergie de liaison cependant si le photon incident
posséde une énergie élevée devant celle de I'énergie de liaison, I'électron peut étre
considéré comme libre [13]. La figure 2.5 présente le processus de diffusion Compton.
Le photon incident va interagir avec I'électron et lui transmettre une partie de son
énergie. Le photon est alors diffusé et I'électron éjecté.

Photon incident e-: -7\ 6

Photon diffusé

Figure 2.5 - Schéma de principe de la diffusion Compton.

L’énergie E’ du photon diffusé est donnée par la relation (2.10) et I'énergie cinétique de
I'électron est égale a Egjectron = E - E'.

E

E' =
1+ vy(1—cos @)

(2.10)
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Avec E I'énergie du photon incident, ¢ 'angle de déviation du photon et y = —; avec
mec? égal a 511 keV. La relation entre les angles de diffusion s’écrit :
0
cotcp=(1+y)tan(z) (2.11)

La probabilité de diffusion du photon n’est pas isotrope. Cette probabilité peut étre
calculée a partir de la formule de Klein-Nishina [13].

5.2.3. La création de paires

Pour un photon d’énergie supérieure a E, > 1022 keV, le processus de création de
paires est possible. Ce processus est la transformation de la totalité de I'énergie du
photon, par passage a proximité d’'un noyau, en un électron et un positon. L’excédent
d’énergie (E, — 1022 keV) va étre distribué, sous forme d’énergie cinétique, a I'électron
et au positon. Le positon va, une fois ralenti (aprés a un temps ~ps), s’annihiler avec un
électron du milieu pour donner naissance a deux photons de 511 keV émis dans des
directions opposées [13]. Le mécanisme est schématisé dans la figure 2.6.

1:2
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-
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Photon incident LT Photon 511 keV
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Noyau | e+0\0.

© Photon 511 keV

Figure 2.6 - Schéma de principe de la création de paires.

La section efficace de ces mécanismes dépend du nombre atomique Z du matériau
absorbant. Plus le Z du matériau absorbant est élevé plus cela favorise la probabilité
d’avoir les processus photoélectrique et de création de paires car un Z plus grand
implique un cortége électronique plus dense [13]. Nous n’avons pas de dépendance en
Z pour la diffusion Compton. Ces trois mécanismes ont aussi une probabilité d’étre
présent qui dépend de I'énergie du photon. Le domaine de prédominance de chacun de
ces mécanismes en fonction du Z du matériau absorbant et de I'énergie du photon est
présenté sur la figure 2.7.
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Figure 2.7 - Graphique donnant le mécanisme dominant d’interaction photon/matiére dans un
milieu absorbant de nombre atomique Z en fonction de I'énergie des photons [16].

5.2.4. Ces mécanismes physiques sur un spectre gamma

Les différents processus, effet photoélectrique, diffusion Compton et création de paires,
peuvent induire des artefacts (formation de pics inconnus, d’un plateau sur le spectre...)
dans les spectres qui sont mesurés. Ces artefacts sont schématisés sur la figure 2.8.
Via l'effet photoélectrique, le photon gamma va transmettre toute son énergie a un
électron du milieu. Cet électron collecté va déposer son énergie dans le détecteur ce
qui va induire la formation du pic d’absorption totale a I'énergie du photon gamma
incident.

Via la diffusion Compton, le photon va transmettre une partie de son énergie a un
électron qui va déposer son énergie dans le détecteur et une autre partie a un photon
qui peut s’échapper du détecteur sans déposer d’énergie. Le détecteur va donc
collecter une énergie qui est inférieure a celle du photon incident. De plus, comme
'angle de diffusion de I'effet Compton est variable, I'énergie collectée varie d’'un photon
a l'autre. Cela va se traduire par la création d’un plateau appelé front Compton sur le
spectre.

Via le mécanisme de création de paires, le positon aprés annihilation donne naissance
a deux photons de 511 keV. L'un ou les deux photons peuvent s’échapper du détecteur
sans déposer d’énergie. L’énergie mesurée sera alors diminuée de 511 ou 1022 keV et
nous verrons apparaitre deux nouveaux pics dans le spectre appelés pic
d’échappement simple ou double respectivement.
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Il est important, lors de I'analyse des données, de prendre en compte I'ensemble de ces
phénomeénes.
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Figure 2.8 - Schéma d'un spectre explicitant les pics issus des différents mécanismes
d’interaction des gammas avec un détecteur germanium.

5.3. L’acquisition de données

Pour pouvoir analyser les données acquises avec le spectromeéetre gamma, il est
nécessaire d’'étalonner le détecteur. Pour cela, des données ont été acquises a l'aide
d’une source de référence d’'°’Eu.

5.3.1. L’étalonnage en énergie du détecteur

Comme vu précédemment, souvent, les radionucléides émettent lors de leur
décroissance des photons gamma a une énergie qui leur est propre ce qui permet de
les identifier. L’énergie des photons gamma est alors le parameétre permettant
l'identification des radionucléides présents dans la source et il est important de mettre
en correspondance le numéro du canal de détection et I'énergie des photons mesureés.
L’étalonnage en énergie permet d’associer a chaque canal de détection une énergie.
Pour cela, il faut déterminer les facteurs A et B reliant un numéro de canal a une
énergie par une relation linéaire, E, = A * Ncanal + B.

Pour effectuer cet étalonnage, une source étalon d’'*?Eu est utilisée. Cette source
présente I'intérét d’avoir plusieurs photons émis dans la gamme d’énergie d’intérét dans
notre étude (cf. tableau 2.1). Sa période radioactive est de 13,537 ans et l'activité de la
source était de 3,437 kBq le 26/11/2008 a 12 h GMT. L’acquisition du spectre est
réalisée pendant plusieurs jours dans la géométrie utilisée dans le cadre de cette thése,
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c’est-a-dire a 19 cm de la téte de détection. Un des spectres acquis est présenté en

figure 2.9.

Energie des photons  Intensité des photons

gamma (keV) gamma (%)

121,8 28,6
2447 7,6

344,3 26,5
4111 2,2

4440 2,8

778,9 12,9
867,4 4,2

964,1 14,6
1085,9 10,2
1112,1 13,6
1212,9 1,4
1299,1 1,6
1408,0 21,0

Table 2.1 - Energies et intensités associées aux photons gamma émis par I''?Eu qui a été
utilisé pour I'étalonnage du détecteur [17].

Spectre d'une source d'12Eu

x 10000

Nombre de photons
N

5 |

, |

. JM\L
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0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800

Energie des photons (keV)

Figure 2.9 - Spectre d'une source d'"*’Eu acquis pendant une durée de 5 jours et utilisé pour la
calibration du détecteur (2019)
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Le suivi régulier du détecteur a montré de faibles fluctuations des paramétres durant la
thése. L’étalonnage du détecteur a été fait 4 fois et les paramétres A et B obtenus sont
donnés dans le tableau 2.2 et sur le graphique de la figure 2.10. Nous pouvons voir
dans ce tableau I'évolution des parameétres et dans le graphique la linéarité de
I'étalonnage en énergie. Ces étalonnages permettent de prendre en compte ces petites
évolutions en adoptant un nouvel étalonnage réguliérement.

Table 2.2 - Les paramétres A et B obtenues pour I'étalonnage en énergie du détecteur
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Figure 2.10 - Graphique d'étalonnage en énergie du détecteur « recherche ».

A B
23/03/2016 0,12677  0,37267
05/05/2017 0,12674  0,40122
04/03/2018 0,12672  0,43280
29/05/2019 0,12670  0,39352
Ecart type 0,00003 0,0249

Etalonnage en énergie du détecteur

y = 0,1267x + 0,4002

"recherche".

Rz=1

©23/03/2016
X 05/05/2017

04/03/2018
029/05/2019

2000 4000

6000

8000

Numero du canal

5.3.2. L’étalonnage en efficacité du détecteur

10000

12000

L’efficacité change en fonction du détecteur, de la géométrie utilisée (position de la
source plus ou moins proche de la téte de détection) et de I'énergie des photons.
L’'objectif de I'étalonnage en efficacité est de déterminer le rapport entre le nombre de
photons gamma détectés et le nombre de gamma émis par la source a chaque énergie
en adoptant la géométrie de notre étude.
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v,collectés (E)

® N
€ =
Ny,émis (E)

.100 (2.12)

Ou ¢(E) est l'efficacité du détecteur en % a une énergie E, Ny colectss(E) l&6 nombre de
gamma collectés par le détecteur et N, smis(E) est le nombre de gamma émis par la
source étalon a cette énergie.

Le nombre de gamma émis par la source pour une énergie E est donné par (2.13).

Ny,émis (E) = NO,noyaux(1 - e_}\tcomptage)- I(E) (2-13)

OU No noyaux st le nombre de noyaux au début du comptage, A la constante radioactive
du radionucléide étalon, tcomptage l€ temps de comptage et I(E) est l'intensité du gamma
a I'énergie E.

L’équation permettant I'étalonnage en efficacité du détecteur devient alors :

Ny,collectés (E)

e(E) = — :
NO,noyaux(1 —¢€ )\tcomptage)- I(E)

100 (2.14)

Nous obtenons une valeur pour chaque énergie des photons gamma émis par la source
étalon. Ces énergies ont été présentées dans le tableau 2.1. A partir de ces points, une
courbe d’efficacité est établie afin de définir une efficacité pour toute la gamme en
énergie du détecteur. Sur la figure 2.11, nous avons représenté les courbes d’efficacité
obtenues lors des 4 étalonnages réalisés pendant ce travail de thése. Ces 4 courbes se
superposent ce qui traduit la stabilité de I'étalonnage du détecteur « recherche » sur
une longue période de temps.

Les émissions de I'"Eu ne couvrent pas la totalit¢ de la plage en énergie. Cela
implique que le comportement, extrait des valeurs mesurées a basse énergie, est trés
différent du comportement attendu car I'efficacité doit diminuer pour les faibles énergies
jusqu’a atteindre une efficacité nulle pour des photons d’énergie nulle. La quantification
des radionucléides ne pourra donc se faire, avec notre courbe d’efficacité, que pour des
photons d’énergie comprise entre 121 et 2000 keV.
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Figure 2.11 - Graphique de I'étalonnage en efficacité du détecteur "recherche".

5.3.3. L’acquisition de spectres dans la pratique

Aprés lirradiation, les feuilles sont laissées pendant environ 15 h dans la casemate.
Cela correspond en général a un tir en fin de journée et une collecte des feuilles le
lendemain en début de journée. Ce temps d’attente permet de laisser décroitre les
radionucléides a temps de demi-vie trés courts (< 1,5 h). Ces radionucléides, si ce ne
sont pas ceux que nous souhaitons étudier, ne sont pas des contaminants potentiels
car quelques heures suffiraient a les faire disparaitre. La récupération tardive des
feuilles permet d’obtenir un temps mort bas pendant I'acquisition de spectres. De plus,
la dose regue par les expérimentateurs est limitée.

Un comptage court d'une a deux heures puis un comptage long a plusieurs jours
d’intervalles a été effectué pour chaque feuille du « stack » a I'exception du dégradeur.
Un comptage court permet d’acquérir un spectre pour les radionucléides au temps de
demi-vie court (< 10 h) et un comptage long permet de mesurer les radionucléides au
temps de demi-vie plus long.

Lors des comptages, plusieurs rayonnements peuvent arriver quasi-simultanément sur
le détecteur. Le premier va étre comptabilisé mais va engendrer un temps durant lequel
la chaine d’acquisition ne sera pas opérationnelle. Ce temps d’inactivité est appelé
temps mort. Afin de limiter ce temps mort pour une source donnée, il est possible de
faire varier I'angle solide de détection ce qui a pour effet de diminuer le nombre de
photons qui arrivent dans le détecteur car I'angle solide diminue. Cette diminution
évolue comme l'inverse de la distance, source/détecteur, au carré. Dans mon cas, les
sources ont été placées a 19 cm de la téte de détection. Le plus souvent, le temps mort
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était inférieur a 1 % et aucun spectre n’a été acquis avec un temps mort supérieur a 8
%.

5.4. L’analyse des spectres

Aprés leur acquisition et I'étalonnage du détecteur, les spectres sont analysés pour
identifier les radionucléides produits et ensuite déterminer leur activité. Le logiciel
Fitzpeaks [18] est utilisé pour I'analyse. Pour chaque radionucléide, une bibliotheque
est construite permettant I'analyse de l'activité. La bibliothéque d’un radionucléide
contient son temps de demi-vie et répertorie ses émissions gamma c’est-a-dire leur
énergie avec leur incertitude, et leur intensité. La création de ces bibliotheques, plutét
que l'utilisation de bibliotheques génériques, est effectuée afin d’utiliser la méme base
de données pour I'ensemble des radionucléides car les bibliothéques génériques ont
été implémentées pour peu de radionucléides. De plus, il arrive qu’'une émission
gamma soit commune avec celle d’'un autre radionucléide ce qui rend l'analyse
incorrecte. Lors de la création de nos propres bibliotheéques, nous sélectionnons les
émissions gamma qui sont propres aux radionucléides présents.

Dans la pratique, les bibliotheques ont été créées en deux versions ; la premiére permet
d’identifier les raies présentes sur le spectre et de discerner les éventuelles raies
polluées par une autre décroissance, la deuxieme bibliothéque contient les raies non
polluées identifiées par la premiére et permet le calcul de I'activité. Nous commencgons
par une analyse dans laquelle l'activité est calculée a partir de chaque émission du
radionucléide, la premiére bibliotheque. Ensuite, les activités obtenues sont comparées
entre elles et si elles sont cohérentes, en prenant en compte l'incertitude, 'activité est
déterminée a partir de I'ensemble des émissions gamma, la deuxiéme bibliothéque. La
base de données utilisée pour la conception de ces bibliothéques est Nudat 2.7 du
NNDC (National Nuclear Data Center) [1].

5.4.1. Le calcul d’activité a partir d’une émission gamma

Le nombre de photons gamma détectés a une certaine énergie est calculé a partir de
l'intégration de la gaussienne centrée a cette énergie aprés soustraction du bruit de
fond. Nous souhaitons établir la relation entre le nombre de photons gamma collectés et

I'activité du noyau émetteur. L’évolution du nombre de désintégrations par seconde d’'un
radionucléide i est régie par la loi de décroissance :

Act;(t) = Act;(0) et (2.15)

Ou A; est la constante radioactive du radionucléide i, Acti(0) est son activité initiale.
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Pour avoir le nombre de désintégrations sur le temps d’acquisition, on intégre cette loi
entre tysbut comptage €t tin comptage.- POUr un temps de comptage T, on fixe tgebut comptage @ O €t

1:fin comptage aT.

ACti (O)

i

T
Ndésini = f ACti(O) e~ hitdt = (1 — e—XiT)
0

Ou Ngsini est le nombre de désintégrations du radionucléide i.
En prenant en compte l'efficacité du détecteur et lintensité du photon gamma émis
nommeé X, le nombre de photons gamma détectés est :

X IF. (1—e™T)

€
i)fphoton = ACti(O)

A
Soit Act;(0) = N¥ 4 2.16
oi ct;(0) = i,photon ~x~ IiX (- e_liT) (2.16)
Ou N;hoton est le nombre de photons x détectes, ¢ est I'efficacité du détecteur pour un

gamma x, | I'intensité du gamma x du radionucléide i, Njnoyaux €St le nombre de noyaux
du radionucléide i.

L’activité d’un radionucléide peut étre calculée a partir d’'une raie gamma mais il
préférable quand cela est possible de la déterminer a partir de plusieurs raies gamma.

5.4.2. Le calcul d’activité lorsque plusieurs émissions gamma entre en jeu

Les radionucléides émetteurs de gamma a différentes énergies vont faire apparaitre sur
le spectre des pics d’absorption totale a chacune de ses énergies. Il va alors étre
possible de calculer I'activité a partir de 'ensemble de ces pics.

Dans un premier temps, I'activité associée a chaque pic est calculée a l'aide de la
relation (2.17). Ensuite, une moyenne pondérée par l'incertitude permet de déduire
l'activité du radionucléide [13]. La relation définissant cette moyenne est donnée par :

< Act; > = (2.17)

Ou <Act> est l'activité moyenne pondérée d'un radionucléide i, Act; est I'activité
calculée au pic d’énergie j et AAct; est 'incertitude sur la mesure de 'Act;.
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L’incertitude sur cette moyenne pondérée [13] est alors définie par la relation (2.18).

1

A < Acti >=w———
> 1/AAct:

(2.18)

6. La détermination de I’énergie seuil de réaction

La détermination de I'’énergie seuil des réactions permet pour un faisceau a une énergie
donnée et une cible de connaitre les réactions pouvant alors avoir lieu. L’énergie seuil
constitue ainsi un paramétre permettant de limiter la production de contaminants en
choisissant une énergie de projectile inférieure aux énergies seuils des réactions les
produisant. Pour calculer ces énergies seuils, nous considérons la réaction (2.19) d'un
projectile x interagissant sur un noyau cible X produisant un noyau Y et I'éjection de la
particule y. L’éjection de particules peut étre multiple. Nous pouvons écrire cette
réaction sous la forme Xcivie(Xprojectile,Yparticute) Y prodit.

Xprojectile + Xcible - Yproduit + Yparticule (2.19)

Le bilan d’énergie est défini par (2.20). Cette équation est appelée calcul de « Q-value »
ou de la chaleur de réaction.

Q = (my + m,) — (my + m,,) (2.20)

Ou les masses sont exprimées en MeV. Cette relation (2.19) peut étre établie en
utilisant les excés de masse. L’exceés de masse est la différence entre la masse réelle
d’'un noyau et son nombre de masse exprimé en unité de masse atomique qui s’écrit
comme la relation (2.21). Les excés de masse sont disponibles dans le « Nuclear
Waller card » [19].

Amasse= Mnoyau — A * My, (2.21)
Q = (Amg + Amy) — (Amy + Amy) (2.22)

Ou A est la masse atomique du noyau et m, = 931,49 MeV/c? l'unité de masse
atomique unifiée.

Si Q > 0, la réaction est exothermique ce qui signifie qu’il N’y pas besoin d’ajouter de
I'énergie pour former les produits de la réaction a partir des énergies de masse du
projectile et de la cible.
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Si Q < 0, la réaction est endothermique. Pour qu’elle puisse avoir lieu, il faut apporter
de I'énergie, ce qui se fait grace a I'énergie cinétique du projectile. Pour que la réaction
puisse avoir lieu, il faut fournir une énergie cinétique du projectile supérieure a I'énergie
seuil de la réaction, Ei. L’énergie seuil d’'une réaction est définie par la relation (2.23).

my +m, + my +m,,

(2.23)

Egeuil = —
2my

7. La notion d’activité spécifique

L’activité spécifique est la mesure de I'activité du radionucléide d’intérét par rapport a la
masse de tous les autres noyaux du méme élément présents dans un échantillon. Elle
s’écrit :

Actadionuciéide d'intérat

ACtspécifique = Y m,; (2.24)
i M4

Ou m; est la masse molaire du noyau i qui est un isotope du radionucléide d’intérét.
L’activité spécifique est alors exprimée en MBg/mg ou MBg/nmol. Pour le radio-
marquage de peptides avec des métaux, un consensus scientifique s’accorde pour
avoir au minimum une activité spécifique de 10 MBg/nmol. L’objectif est de s’approcher
de la production exclusive du radionucléide d’'intérét et donc pour cela de limiter la
production d’autres noyaux. Nous pouvons étendre la définition de l'activité spécifique
en prenant la masse de I'ensemble des atomes qui ont un comportement chimique
équivalent au radionucléide d’intérét.

8. L’estimation de [I'activité produite par le calcul de
rendement en cible épaisse

Lorsque la courbe de section efficace de production a été définie, une estimation de la
production peut étre effectuée. La production d’'un radionucléide se fait en cible épaisse
afin de maximiser I'activité produite.

Le rendement de production est noté TTY en anglais (Thick Target Yield), cette notation
TTY sera adoptée par la suite. Le rendement est calculé a partir de la formule (2.1) de
la partie 1.2. Le rendement TTY est exprimé en MBq.pA'1.h'1. Le calcul de rendement
donne pour un faisceau de 1 YA et un temps d’irradiation d’une heure, I'activité du
radionucléide produite en MBq. Les bornes d’intégration en énergie sont choisies en
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fonction de la section efficace de fagon a optimiser la production et en fonction de la
section efficace des contaminants afin d’en limiter la production.

Les courbes de rendement présentées dans ces études, ont été calculées a partir de
'ensemble de la section efficace de la réaction d’intérét. Elles ont généralement l'allure
présentée sur la figure 2.12. La valeur obtenue a une énergie donnée correspond a la
production attendue en utilisant un faisceau incident d’énergie égale a cette énergie et
une cible dont I'épaisseur réduit I'énergie des particules du faisceau jusqu’a atteindre
Eseuii- Nous pouvons voir que la courbe atteint un quasi-plateau a une valeur ynax. Cette
valeur de TTY, ymax est atteinte si 'ensemble du pic de la section efficace est utilisée.
Au-dela du pic, la section efficace atteint un plateau dont la valeur correspond en
général a quelques millibarns ce qui se traduit par une faible évolution de TTY.

Pour un faisceau de particules incidentes Ej, traversant une cible d’épaisseur
impliquant la perte d’énergie de ces particules jusqu’a E4, I'activité peut étre obtenue en
faisant la soustraction y, — y4 puis en multipliant par l'intensité et le temps d’irradiation.
Cette estimation sera d’autant plus valide que le temps d’irradiation reste inférieur a la
demi-vie de I'élément d’intérét.

TTY 2
ymax ------------------------------
Yo Jeeeeeniniiiiiiiiiia.,
) 72 EEEEREERPPRR
_ : ; N
E E, E 7/
seuil 1 2 E (MeV)
Figure 2.12 - Schéma d’une courbe de rendement ou TTY, Thick Target Yield, dans un cas

général.

Un programme « Radionuclide Yield Calculator » (RYC) a été développé a ARRONAX
permettant de calculer la courbe de rendement a partir d’'une section efficace donnée
[20]. Cet outil a été utilisé dans ces études pour les estimations d’activités produites en
cibles épaisses.
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9. Calculs des sections efficaces a partir du code de
réactions nucléaires TALYS.

Les données de sections efficaces ne sont pas toujours disponibles. C’est, par
exemple, le cas pour certaines réactions qui ont été délaissées et d’autres pour
lesquelles la mesure est compliquée comme par exemple pour la détermination de la
production des noyaux stables. Dans le but d’obtenir une estimation de la production de
ces noyaux, nous avons utilisé le code TALYS pour déterminer ces sections efficaces.
C’est un code de calcul nucléaire qui permet de simuler 'ensemble des processus
présents lors de l'interaction de projectiles légers (photons, n, p, d, t, He) avec une cible
(A>12) dans une gamme d’énergie allant jusqu’a 200 MeV [21].

Aprés avoir défini les paramétres de réaction c’est a dire le matériau cible, la particule
incidente et I'énergie incidente de la particule, les calculs effectués par TALYS donnent
'ensemble des sections efficaces de toutes les productions de radionucléides possibles
dans des états excités ou non.

TALYS propose un grand nombre de modéles pour décrire les différents phénoménes
physiques intervenant lors des interactions entre les particules incidentes et la matiére.
La structure du code les définissant est présentée sur la figure 2.13. Pour chaque
phénomeéne, TALYS renferme plusieurs modéles physiques permettant de le décrire.
Par défaut, TALYS utilise une combinaison de ces modeles physiques pour calculer des
valeurs de sections efficaces, présentée dans le tableau 2.3. Le code offre a I'utilisateur
la possibilité de choisir le modéle décrivant chaque phénomeéne.

Direct reaction: Preequilibrium: Output:
TALYS * Spherical OM || * Exciton model *File “output’
* DWBA — 2—component
* - - * p—h LD phenom defined by
Rotational CC - kevword
* Vibrational C'C — surface effects cyworas
i . ibrational CC * Kalbach sv . )
D[.Il'l(‘ﬂ] Moaodel: i Kalbach 5Y stematics *Dedicated
. Giant resonances _ aneular distribution _ !
Tt Phenomenology * Weak—coupling  cluster emicei files with
nput: local / global N cluster enuission spectra, ...
* Reywords. eg- ¥ —ray emission
projectile n * * *
element fe
mass 56 * * *
energy 14. Nucl. Structure: Compound: Multiple emission: ENDF:
* Al_.)mldanmes * Width fluctuations * Exciton (;]ny orde{) & 1 ) ot libs
, Drscrete levels ~ Moldaver * Hauser—Feshbach ® e
* Deformations - GOE triple integr. . F_‘ ) t : actrvation libs
* ) ; 1ssion competition
Optional loops = i{a_ssle:; e ~ERIW — isotopic vielfijs
T evel density par. * Hauser—Feshbach 4
Incident * Resonance par. o - * ¥ —ray cascade
: 7 i Fission competition
Energies * Fission barrier par. — isotopic yields * All flux depleted
* Natural : 'I11.er111a1 XS * ¥ —1ay emission * Exclgsive channels
isotopes Mlcro_scppm LD * GC+ Tenatyuk * Recoils
* Prescission shapes

Figure 2.13 - Schéma de la structure de TALYS [21].
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La combinaison par défaut utilisée par TALYS ne prédisant pas toujours de maniéere
satisfaisante les sections efficaces expérimentales, une étude a essayé de déterminer
une combinaison de modeéles qui permettrait une meilleure reproduction des données
de sections efficaces. Trois processus physiques ont un effet important sur les
résultats : le modéle optique, le modéle de pré-équilibre et le modéle densité de niveaux
[22],[23].

Le modéle optique est une approche de diffusion nucléon-noyau. |l considére le noyau
comme un milieu optique absorbant et diffusant pour I'onde incidente. Il permet
d’expliquer les oscillations observées dans les sections différentielles de diffusion des
particules sur les noyaux.

Le modeéle de pré-équilibre apparait pour des énergies de projectiles supérieures a
quelques dizaines de MeV. A ces énergies, le projectile subit une succession de chocs
avec les nucléons du noyau. Le systéme {cible + projectile} peut émettre des particules
avant de parvenir a une situation d’équilibre. Les particules ont une énergie moyenne
plus élevée que les particules émises aprés que la situation d’équilibre est atteinte et
sont fortement focalisées vers I'avant conservant une mémoire de la voie d’entrée.

Le modéle de densité de niveaux s’appuie sur le principe de Pauli ou chaque
particule peut occuper un certain nombre d’états a des énergies différentes. Toutes les
particules ont les mémes niveaux d’énergie accessibles et plusieurs peuvent se trouver
dans le méme état. La densité de niveaux représente le nombre d’états entre les
énergies E et AE.

Parameétres par défaut Paramétres ajustés
Proton Deuton Alpha Proton Deuton Alpha
Normal Deuteron Alpha
. Normal . .
Modéle deuteron alpha potential of potential
optique potential . Han et table
potential
[24] al.[25] 1[26]
Modéle de . . - _ _ B
ré-équilibre Exciton model: Analytical transition rates Exciton model: Numerical transition rates
P g with energy-dependent matrix element. with optical model for collision probability
[27129]
Modéle de
o s , Microscopic level densities (Skyrme
densité de Constant temperature + Fermi gas model o , i
. force) from Hilaire’s combinatorial tables
niveau [30]

Table 2.3 - Modéles utilisés pour les combinaisons par défaut et "ajustée” [21]-[23].

Pour chacun de ces trois mécanismes, il existe plusieurs modeles dans le code TALYS.
Un travail auquel j'ai eu I'occasion de participer pendant mes années d’étude de licence
a été fait sur le code afin de trouver une combinaison de modéles permettant de définir
au mieux n’'importe quelle section efficace de production pour des isotopes d’intérét
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meédical pouvant étre produit par acceélérateur. Cette combinaison de modéles est
appelée « ajustée » et sera notée par la lettre a dans les graphiques. Elle est présentée
dans le tableau 2.3.

Pour les différentes réactions étudiées, jai utilisé TALYS version 1.9 pour obtenir des
valeurs de sections efficaces pour la combinaison de modéles par défaut et ajustée.
Cela m’a permis de comparer les valeurs du code avec mes valeurs expéerimentales et
de confirmer que la combinaison dite ajustée prédit globalement mieux les sections
efficaces.

De maniére générale, le code donne une allure de section efficace convenable mais
elle est souvent décalée en énergie et en amplitude.

Lorsqu’une réaction n’a aucune donnée de sections efficaces, cet outil permet de faire
une estimation de ces valeurs avec un bon ordre de grandeur. Il constitue un outil
puissant dans ces cas de figure.

10. Conclusion sur le chapitre

Dans ce chapitre, nous avons vu la notion de section efficace de production. De
nouvelles données pourront permettre d’optimiser la production d’un radionucléide
d’'intérét et de minimiser la production de contaminants. Les paramétres intervenants
dans la mesure et le calcul des sections efficaces ont été discutés. Les outils
permettant 'obtention de ces parameétres ont été explicités.

Cependant, un de ces paramétres, le flux de particules, n'’a pas été présenté. Les
méthodes de sa caractérisation et de son calcul feront I'objet du prochain chapitre.
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Dans ce chapitre, la détermination du flux de particules incident va étre discutée. Pour
cela, il est nécessaire d’obtenir l'intensité du faisceau qui a traversé la cible. La
méthode et les outils pour effectuer la mesure d’intensité vont faire I'objet de ce
chapitre.

Il existe plusieurs techniques pour effectuer une mesure d’intensité faisceau. Dans mon
cas, lors des expériences de mesures de sections efficaces par la technique des
« stacked foils », deux techniques différentes ont été utilisées. La premiére méthode
consiste a utiliser une réaction moniteur. Le résultat dépend alors de notre
connaissance sur la section efficace de la réaction moniteur. Nous l'appellerons la
meéthode relative. Une autre méthode, appelée méthode absolue, consiste a utiliser une
« Faraday cup » comme arrét faisceau et a mesurer les charges arrivant sur cet arrét
faisceau.

1. La mesure de courant par les réactions moniteurs

1.1. La réaction moniteur

La méthode relative de calcul de la section efficace consiste a déterminer le flux de
particules a partir d’'une feuille appelée moniteur. Cette feuille placée dans le « stack »
va a la traversée du faisceau engendrer plusieurs réactions dont une posséde une
section efficace connue.

L’Agence Internationale de I'Energie Atomique (AIEA) a entrepris de rationaliser
l'utilisation de cette méthode en mettant en place une validation des valeurs
expérimentales de plusieurs sections efficaces de références utilisant différents
projectiles dans une gamme d’énergie étendue. Des courbes de section efficace dites
de références ont été tracées a partir de ces données permettant l'utilisation de la
méthode relative. La méthode relative présente des avantages dont le principal est sa
mise en place peu contraignante lors des expériences. Les sections efficaces des
réactions moniteurs utilisées dans cette thése sont celles répertoriées par 'AIEA [31].

1.2. Le calcul de section efficace

A partir de la réaction moniteur, le flux de particules traversant le « stack » est
déterminé a l'aide de la formule d’activation pour des cibles minces. Les paramétres
correspondant au moniteur sont notés avec une apostrophe.

, A’ Act’ v
P TN p e (B (1—e Nt ) >
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Une étude a été faite afin d’évaluer la perte du flux de particules traversant un « stack ».
Pour un faisceau de proton de 35 MeV, la perte du flux est inférieure a 0,25 % pour 500
pm d’aluminium. L’étude a été poussée jusqu’a 10 répétitions de 500 ym d’aluminium,
dans ce cas la perte du flux est de 2,5 % [32].

Dans la mesure ou les expériences menées durant cette thése utilisent une feuille cible
et une feuille moniteur juxtaposées de l'ordre de la dizaine de micrométre d’épaisseur
chacune, nous pouvons faire I'hypothése que le flux de particules qui a traversé la
feuille cible est identique a celui de la feuille moniteur, ¢ = ¢’. La formule (3.1) peut
alors s’écrire :

A Act B A’ Act
N.peo(E)x(1—etrr) N,p'e o'(E)x (1—etir)

(3.2)

La section efficace d’une réaction dans la feuille cible est alors déterminée par la
relation :

AActp'e’y(1- e tirr )

E — ! EI
o(E) = o'( )A’Act’pex(l—e‘“irr)

(3.3)

Cette méthode est dépendante de la connaissance de la section efficace de la réaction
moniteur. Les incertitudes, associées aux valeurs dites de références utilisées dans
cette méthode de calcul, sont de l'ordre de 10 % et vont influer la précision des
mesures.

1.3. L’incertitude de la méthode relative

La mesure de la section efficace par la méthode relative est décrite par la relation (3.3).
L’incertitude sur la masse volumique, le temps d’irradiation, la pureté de la cible sont
négligeables devant les incertitudes associées aux autres grandeurs. Les paramétres
étant indépendants l'incertitude sur la mesure de la section efficace est donnée par
'expression (3.4) :

2
Aov%  [Ac’\® /AAct AAct'\®  /Ae\%  [Ae"\?
(- () ) () (&) e
o o Act Act’ e e
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L’incertitude sur la section efficace moniteur n’était pas donnée par I'AIEA. De nouvelles
évaluations de 'AEIA fournissent ces informations et peuvent étre de I'ordre de 12 %.
Cela implique alors une incertitude élevée sur la valeur de section efficace.

La méthode de détermination de section efficace a I'aide de réaction moniteur donne de
bons résultats mais dépend de la connaissance de la réaction moniteur et de son
incertitude. Un des objectifs de la these a été de mettre en place, comprendre et vérifier
un nouveau dispositif expérimental permettant la mesure directe du flux de particules
lors des expériences de « stacked foils ». Nous cherchons a travers ce dispositif a nous
affranchir de la dépendance a la réaction moniteur afin de diminuer l'incertitude des
valeurs de sections efficaces.

2. La mesure de courant a I'aide de la « Faraday cup »

2.1. La mesure du flux de particules avec une « Faraday cup »

La méthode absolue de mesure de sections efficaces consiste a mesurer le flux de
particules a I'aide d’'une « Faraday cup ». Il s’agit d’'un cube conducteur de courant en
cuivre qui joue le réle d’arrét faisceau, devant lequel se trouve un anneau de garde
placé a un potentiel négatif et d'une cage de Faraday pour l'isolation électrique reliée a
la masse. Le faisceau va traverser le « stack », franchir la cage de Faraday, passer
'anneau de garde et s’arréter dans le cube de cuivre.

‘ Cube

Faisceau Q

Electrométre
‘ //\/ \vk\\

Cage de faraday

Figure 3.1 - Schéma du dispositif de la « Faraday cup » et fonctionnement de I'anneau de
garde.

Le cube est relié a un électromeétre de grande précision qui permettra de mesurer les
charges déposées dans le cube. Lorsque les ions composants le faisceau s’arrétent
dans le cube, ils apportent des charges excédentaires qui doivent étre neutralisées.
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Cela crée un courant mesuré par I'électrométre dont le signe dépend de la charge des
ions. L'intensité est liée au nombre de projectiles et a leur état de charge.

Lors de l'interaction des projectiles avec la matiére, il y a interaction avec le milieu et
création de paires e’/trou qui vont finir par se recombiner. En surface, une partie des
électrons, dits secondaires, s’échappe du bloc de cuivre créant de maniére artificielle un
excés de charge dans le cube. Afin de ne pas surestimer la mesure de courant, un
anneau de garde est placé entre le cube de cuivre et la cage de Faraday, voir figures
3.1, 3.2, 3.3. Cet anneau est alimenté par une tension négative ce qui génére un champ
électrique qui renvoie les électrons secondaires dans le cuivre, présenté en figure 3.1.
Pour éviter les interactions avec l'air (création de paires électrons/trous que le champ
électrique, crée par 'anneau de garde, dissocierait, dirigeant les électrons vers le cube),
'ensemble du dispositif est placé dans le vide. Pour cela, le dispositif est raccordé a la
ligne du cyclotron ol réside un vide poussé d’approximativement 10° mbar.

Sur un temps d’irradiation donné, un nombre de charges est mesuré par I'électromeétre
permettant de déterminer un courant moyen. Ensuite, le flux de particules est calculé.
La relation liant l'intensité moyenne et le flux de particules dépend du nombre d’atomes
ionisés et du degré d’ionisation. Par exemple, une particule alpha, He?*, a un niveau
d’ionisation 2 et va entrainer le passage de 2 électrons a travers I'électromeétre. Cette
relation est :

N, <I>

p=—"- (3.5)
e k

Ou ¢ est le flux de projectiles en particules/s, N; est le nombre d’atomes composant
chaque projectile, e est la charge élémentaire, k est le niveau d’ionisation de la
particule. <I> est I'intensité moyenne mesurée pendant une irradiation.
Le tableau 3.1 donne les paramétres k et N; pour les différents projectiles disponibles
sur ARRONAX.

Particules k N;
H+ 1 1
HH+ 1 2
D+ 1 1
He?* 2 1

Table 3.1 - Tableau donnant le niveau d’ionisation et le nombre d’atome pour chaque projectile
disponible au cyclotron ARRONAX.

Grace a cette « Faraday cup », le flux de particules peut directement étre calculé sans
dépendance a un parameétre extérieur a I'expérience comme avec la méthode relative.
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Nous espérons, a travers cette mesure diminuer l'incertitude associée a la section
efficace. Dans les prochaines parties, nous allons déterminer l'incertitude sur la mesure
de courant a l'aide de la « Faraday cup » mais, avant, nous allons discuter de la mise
en place du dispositif ainsi que des contraintes engendrées.

2.2. Le dispositif expérimental

Le dispositif a été réalisé a Subatech et est utilisé en bout de ligne du cyclotron
ARRONAX. Ce dispositif permet d’accueillir un « stack » positionné dans I'alignement
du faisceau. Derriére les « stacked foils» se trouvent le cube de cuivre et la cage de
Faraday discutés dans la partie précédente. Un élément essentiel a la mesure de
courant est a ajouter, c’est 'anneau de garde. L’ensemble du dispositif est représenté
sur le schéma figure 3.2.

Anneau de garde

Stacked foils

., Faisceau

Figure 3.2 - Schéma vue en coupe du dispositif « stacked foils ».
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Figure 3.3 - A gauche, une photo de la cage de Faraday et a droite une photo du bloc de cuivre
et de I'anneau garde sans la cage de Faraday.

Lors de linstallation du dispositif avant chaque expérience, le positionnement du cube
de cuivre et du « stack » est effectué a l'aide d’'un laser de maniére a assurer
I'alignement de I'ensemble avec le faisceau.

Les « stacked foils » se retrouvent dans une enceinte sous vide mais, avant de les
exposer au faisceau, il est nécessaire de régler ce dernier. Pour cela, une alumine est
placée devant le faisceau qui va émettre des rayonnements de fluorescence visibles
lors de l'interaction du faisceau avec elle. Une caméra, placée dans la casemate,
permet de visualiser, a travers une vitre, I'alumine. Depuis la salle de commande, le
faisceau est réglé afin d’obtenir une tache sur I'alumine de moins de 1 cm de diameétre,
voir figure 3.4.

Figure 3.4 - Photo du support "stacked foils" avec au premier plan en jaune I'alumine et derriére
un "stack" des expériences ®’Cu. En bas & droite, une image de I'alumine exposée au faisceau.
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Le support, vu en figure 3.4, est raccordé a un axe motorisé qui permet un déplacement
rectiligne perpendiculaire au faisceau comme montré en figure 3.5. Nous pouvons alors
exposer dans un premier temps l'alumine au faisceau pour son réglage et ensuite
exposer le « stack » pour une irradiation sur un temps bien défini. Il est possible de se
placer entre les deux, ou rien n'‘est exposé au faisceau, pour permettre une mesure
directe de lintensité. Il est fréquent qu’'une grande partie du faisceau soit perdue dans
les collimateurs, cette position dite « vide » permet de controler l'intensité faisceau
particuliéerement quand le faisceau ne traverse pas l'alumine pendant la phase de
réglage (comme par exemple, des deutons de 15 MeV).

J'ai établi avant la thése la mise en place de ce dispositif et j'ai également programmeé
avec LabVIEW le contrdle de I'axe a distance avec une interface utilisateur. Grace a ce
dispositif, il n’est plus nécessaire de faire des remises a I'air pour placer les différents
éléments nécessaires au réglage et a I'expérience. Cela permet de gagner beaucoup
de temps d’expérience car les étapes de pompage sont longues. De plus, il garantit que
le faisceau vu par l'alumine sera identique sur le « stack » grace a un changement
rapide entre ces deux positions. Il offre aux expérimentateurs une limitation de
'exposition aux radiations en leur offrant la possibilité de contréler I'expérience a
distance.

Dans ce paragraphe, le dispositif de la figure 3.5, installé en bout de ligne du cyclotron
ARRONAX, va étre décrit. Le faisceau (en jaune sur I'image) arrive du cyclotron se
situant dans une autre casemate derriére le mur en arriére-plan et vient s’arréter dans
le grand cube au premier plan qu’on nommera la chambre de réaction. Cette chambre
de réaction est reliée a la ligne faisceau et contient le support « stacked foils » ainsi que
le dispositif de mesure de courant décrit dans les paragraphes précédents. L’axe
motorisé permet le déplacement du support « stacked foils » suivant I'axe en bleu. La
caméra, au premier plan a droite, permet de visualiser I'alumine et le rayonnement de
fluorescence a travers la vitre lorsqu’elle est exposée au faisceau. Au-dessus du cube,
nous pouvons visualiser un cable rouge, qui permet I'alimentation de I'anneau de garde,
et un cable noir, qui est relié au cube de cuivre pour la mesure de courant avec
I'électrométre. Le tuyau gris, visible a gauche sous I'axe offre la possibilité d’utiliser une
pompe primaire en bout de ligne.
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Figure 3.5 - Photo de I'ensemble du dispositif mis en place au cyclotron ARRONAX.

2.3. Etude de la mesure de courant

Dans cette partie, nous allons étudier la mesure de courant faite a l'aide de la
« Faraday cup ». L'objectif est de déterminer les conditions de fonctionnement
optimales ainsi que de déterminer l'incertitude sur la mesure de courant dans ces
conditions.

2.3.1. Laréponse du dispositif a un courant donné

Dans un premier temps, le but est de connaitre la réponse du dispositif lorsqu’on lui
envoie un courant connu. Pour cela, une alimentation est connectée au cube de cuivre
lui-méme relié a I'électrométre. Le tableau 3.2 donne le courant envoyé au dispositif par
notre alimentation et la réponse mesurée par I'électrométre. Dans les expériences
« stacked foils » l'intensité du courant est de I'ordre de 50 nA, c’est pour cette raison
que la série de mesures a été effectuée pour un courant compris entre 1 et 200 nA.
L’écart entre la valeur mesurée par I'électrométre et le courant envoyé par 'alimentation
est au maximum de 0,3 %. C’est un écart faible qui est lié aux fuites de courant dans
les cébles et a I'électrometre.
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La documentation du constructeur sur I'électrometre donne une incertitude sur la
mesure équivalente a 0,5 % plus %1 digit sur le dernier chiffre affiché. Dans une
configuration de « stacked foils », lintensité faisceau utilisée est de 50 nA ce qui
correspond a une incertitude de I'électromeétre de 0,52 %.

, . . Courant envoyé par Réponse de
Dispositif testé ) ) ) .
I'alimentation (nA) I'électrométre (nA)
Cables + Electrométre 9 9,010
25 25,06
50 50,13
75 75,20
100 100,3
125 125,3
150 150,3
200 200,4
Cube 309 + Cables + 9 8,995
Electrométre 25 25,03
50 50,09
75 75,15
100 100,2
125 125,2
150 150,3
175 175,3
200 200,3
Cube 420 + Cables + 9 9,025
Electrometre 25 25,05
50 70,11
75 75,17
100 100,2
125 125,2
150 150,3
175 175,3
200 200,3

Table 3.2 - Tableau donnant la valeur d'intensité envoyée au dispositif expérimental et la
réponse de ce dispositif a cette valeur.
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2.3.2. Les expériences d’étude de la mesure de courant a I'aide de la « Faraday
cup »

Nous souhaitons étudier la mesure de courant de la « Faraday cup » et visualiser les
différents parameétres impactant cette mesure dans des conditions similaires aux
experiences « stacked foils ». L'idée est de mesurer l'intensité faisceau en temps réel
par deux méthodes : la premiére avec notre dispositif composé de la « Faraday cup »
qui va mesurer un nombre de charges et une autre qui ne peut étre influencée par la
premiere. Pour réaliser la seconde méthode, le choix s’est porté sur l'utilisation d’'un
photomultiplicateur (PM) qui va mesurer les photons de fluorescence créés par
I'interaction du faisceau dans I'air. Pour son utilisation, un espace d’air est laissé entre
la ligne faisceau et la chambre de réaction. Le faisceau en traversant cette tranche d’air
de quelques centimétres va exciter I'air qui va a son tour émettre des rayonnements
lors de sa désexcitation. Ce sont ces photons émis par I'air qui vont étre collectés par le
photomultiplicateur. Le courant mesuré par le photomultiplicateur est proportionnel au
courant du faisceau.

2.3.21. Le principe de fonctionnement du photomultiplicateur

Le PM est isolé magnétiquement par une protection en Mu-métal et est connecté a un
systéme électronique permettant la mesure du signal envoyé par le détecteur.

Le but du photomultiplicateur est a partir d’'un photon de créer un signal électrique
détectable. Le photon, une fois dans la capsule sous vide, rencontre une photocathode
qui va le convertir en électron par effet photoélectrique (effet discuté au chapitre Il partie
5.2.1). L’électron généré est dirigé vers une électrode, aussi appelée dynode, qui va
libérer a chaque interaction avec un électron plusieurs électrons. Le photomultiplicateur,
composé d'une série de dynodes (cf. un exemple en figure 3.6), va multiplier
significativement le nombre d’électrons jusqu’a I'anode. Les électrons interagissant
avec lI'anode vont créer un courant qui est ensuite amplifié et analysé par un systéme
électronique [13].

Photocathode Anode

Photomultiplicateur

Phaton incident Systéme
VAV ANVAN o ; .
electronique

Capsule Electrons Dynodes

\I

Figure 3.6 - Schéma d'un photomultiplicateur.
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2.3.2.2. L’installation expérimentale

L’objectif est que l'installation expérimentale soit dans une configuration quasi-similaire
aux experiences « stacked foils ». L’ajout d’'un photomultiplicateur pour une seconde
mesure du courant implique de laisser une tranche d’air de I'ordre de 4 cm. Un croquis
de [linstallation est présenté en figure 3.7. Les «stack» étant composés
majoritairement d’aluminium (en terme d’épaisseur) et possédant une épaisseur totale
comprise entre 500 et 1000 ym, nous avons placé sur I'axe motorisé une feuille
d’aluminium de 1 mm d’épaisseur permettant de simuler l'effet d'un « stack ». La
chambre de réaction, ou est placée cette feuille, est mise sous vide grace a une pompe
primaire annexe permettant d’atteindre une pression inférieure a 10 mbar.

Axe motorisé

vide

vide

Figure 3.7 - Croquis de l'installation des expériences de I'étude de la mesure de courant a l'aide
de la « Faraday cup ».

2.3.2.3. L’introduction d’un courant corrigé

Le photomultiplicateur permet de mesurer un signal qui est proportionnel aux nombres
de projectiles du faisceau. N’'étant pas influencé par le dispositif dans la chambre de
réaction, il est utilisé comme valeur de référence. Il indiquera les éventuelles
fluctuations de lintensité faisceau en sortie de l'accélérateur. La mesure de notre
dispositif PM est dépendante de I'angle solide et de la stabilité du faisceau en position.
De plus, les mesures ne sont effectuées que si le faisceau est considéré comme stable
(fluctuation d’intensité de I'ordre de 1 nA). Une étude, menée au cyclotron ARRONAX;, a
montré qu’il faut attendre environ 15 minutes pour obtenir un faisceau stable au niveau
de la source [33].

L’objectif est de visualiser 'impact des différents paramétres de la mesure de courant
avec la « Faraday cup ». Les mesures seront faites a différentes tensions dans I'anneau
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de garde avec et sans cible devant la « Faraday cup ». Ces mesures correspondent a
une intégration du courant sur un temps de 30 secondes. Un nombre de charges est
obtenu pour la mesure avec le photomultiplicateur et avec la « Faraday cup », ensuite
les courants moyens sont déterminés.

Une fois le faisceau stable, 'anneau de garde est alimenté a -1 kV et aucune matiéere
n’est placée devant la « Faraday cup », ce sont les conditions de référence. Dans le cas
ou nous souhaitons faire varier les paramétres et modifier I'environnement de la
« Faraday cup », nous garantissons a travers ces conditions de référence la bonne
récupération des électrons secondaires. Cette valeur élevée de tension permet alors de
s’affranchir des perturbations potentielles. Une série de mesures est effectuée pour
définir les valeurs de référence entre le PM et la « Faraday cup », ensuite, les intensités
moyennes sont calculées et sont notées lerpm et lref far.

Nous introduisons une intensité dite corrigée, lcor, correspondant a l'intensité que devrait
mesurer la « Faraday cup » d’aprés le PM et les valeurs de référence en supposant la
proportionnalité (cf. formule 3.6).

Iref,far

leor = Ipm (3.6)

Iref,PM

Ou Ipy correspond a I'intensité mesurée par le photomultiplicateur.

Pour visualiser les fluctuations liées a la modification de paramétres, la différence entre
lear €t lcor €st calculée, ou i est lintensité mesurée par la « Faraday cup ». Cette
différence est exprimée en pourcentage par rapport a Iz, et est notée D, ce qui s’écrit :

- Icor

1
D (%) = f‘“T 100 (3.7)
ar

2.3.2.4. L’influence de I'anneau de garde

L’objectif de cette étude est de visualiser I'influence de I'anneau de garde. Pour cela,
aprés acquisition des valeurs de référence, des séries de mesures sont effectuées a
différentes valeurs de tension dans I'anneau de garde. Ces expériences ont été faites
avec des faisceaux de protons a différentes énergies (30,7 MeV, 50 MeV et 68 MeV).
Les valeurs obtenues sont présentées en figure 3.8. Chaque point représente la
moyenne des données acquises a cette tension d’anneau de garde. Leur incertitude est
égale a deux fois I'écart type des valeurs utilisées pour calculer cette moyenne.
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, Influence de la tension de I'anneau de garde
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Figure 3.8 - Graphique explicitant l'influence de la tension de I'anneau de garde a différentes
énergies de protons.

Le graphique, figure 3.8, montre qu’au-dela de -300 V le champ électrique généré est
suffisant pour obtenir peu de différence entre la mesure du PM et de la « Faraday
cup ». A travers ce graphique est explicitée linfluence de I'anneau de garde. Nous
concluons qu’il est nécessaire d’avoir une tension inférieure a -300 V pour que
'ensemble des électrons soient collectés. Ce comportement est identique quel que soit
I'énergie du faisceau.

Sans anneau de garde des électrons s’échappent du cube de cuivre. Ce sont alors plus
d’électrons récupérés par le cube depuis la masse et donc plus de charges mesurées
par I'électrométre. L'intensité de la « Faraday cup », ks, est alors surestimée ce qui est
bien visualisé sur la figure 3.8. Dans ce cas, une différence d’intensité de plus de 6%
peut étre obtenue.

Un faisceau de basse énergie va avoir un dép6t d’énergie plus élevé sur la premiere
couche de cuivre ce qui va impliquer plus d’électrons secondaires. A basse tension, la
différence d’intensité sera plus grande pour un faisceau d’énergie plus basse. C’est ce
que nous pouvons constater sur le graphique.

Nous souhaitons faire une estimation du champ électrique a générer pour récupérer la
grande maijorité des électrons et de I'énergie maximum des électrons que I'on récupeére
en appliquant une tension de -1 kV.

En mécanique classique, considérons le cube et 'anneau de garde comme deux plans
a la tension V. et V. séparés d’une distance d = 15 mm. Le champ généré est dirigé
suivant I'axe x dans la méme direction et est calculé suivant la formule (3.8). Un
électron est éjecté du cube a la vitesse vO dans la direction x, comme présenté figure
3.9.
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Figure 3.9 - Schéma de I'éjection d'un I'électron soumis a un champ E.

Ve —V_|
= — 3.8
E 3 (3.8)

L’électron est soumis au champ électrique, la force de Lorentz exercée est donnée par
F«x = qEx avec q la charge de I'électron en Coulomb. Nous sommes dans un probléme a
une dimension. D’aprés le principe fondamental de la dynamique, nous avons la
relation (3.9).

Ne)
Tl

ay(t) = (3.9)

3

Avec m, la masse de I'électron, me = 9,1 10" kg. La charge étant négative, I'électron
subit une décélération constante dans le temps. Aprés une intégration par rapport au
temps, la vitesse s’écrit :

(1) 4z = t+ 3.10
Vv = V, .
X m, 0 ( )
Et sa position s’écrit :
qE
x(t) = t* + vy t + Cste (3.11)
2m,

L’électron est a t=0 a l'origine du référentiel donc Cste = 0.
La majorité des électrons émis lors de I'interaction avec un faisceau de protons de 68
MeV sont lents (<100 eV) [34]. En mécanique classique, cela correspond a une vitesse,
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2E . . . .
Vo = /; . Nous voulons savoir pour quel champ électrique E, I'électron a une

trajectoire maximum équivalente a celle de I'anneau de garde c’est-a-dire que Xmax = 15
mm. Au-dela de 'anneau de garde, I'électron sera alors accéléré suivant la direction Ox
et ne va pas étre collecté par le cube. La position maximale est obtenue quand vy vaut
0, soit quand :

t= (3.12)

A partir de I'équation (3.11), Xmax S’€crit :

Xmax -

qE (Vome)2 + Vo? me
2m, \ qE qE

3 m,
2qE ©

Xmax -

2 (3.13)

Le champ électrique maximum a appliquer s’écrit alors :

3m
E= — ¢ Vo2 (3.14)
2 q Xmax

Avec I'équation (3.8) et (3.14), le calcul est effectué et une différence de potentiel
maximum de -300,0 V est nécessaire. Cette valeur estimée correspond bien a I'ordre de
grandeur présentée en figure 8. En appliquant une tension de -1000 V, nous
garantissons, a travers ce calcul, la redirection des électrons ayant une énergie
inférieure a 333,3 eV.

2.3.2.5. L’influence de la présence de matiére

L’objectif est de visualiser une éventuelle influence lorsqu’un « stack », ici simulé par
une feuille d’aluminium de 1 mm, est placé devant la « Faraday cup ». Dans cette
expérience, la méthode reste identique a la précédente. Aprés que les valeurs de
références sont prises, les mesures avec et sans feuille d’aluminium sont faites pour
des tensions différentes. Les données avec et sans feuille d’aluminium sont prises avec
un délai le plus court possible afin de garantir la stabilité du faisceau.
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Figure 3.10 - Graphique explicitant l'influence d'une feuille d'aluminium a différentes tensions
d'anneau de garde et différentes énergies de protons.

Globalement les comportements sont identiques que ce soit lorsqu’il y a présence de la
feuille d’aluminium ou non, figure 3.8 et 3.10. Cependant, la feuille d’aluminium a un
effet visible sur la mesure de courant : la valeur du plateau, précédemment égale a
zéro, varie maintenant entre -2 % et -1 %. Cela traduit le fait que le courant mesuré par
la « Faraday cup », |, est plus petit que lor. Pour obtenir cet effet, nous pouvons avoir
soit un apport de charges négatives, soit une perte de charges positives. En d’autres
termes, nous avons soit un apport d’électrons au cube de cuivre, soit une perte de
particules chargées entre I'endroit de la mesure par le PM et celle réalisée par le cube.
Le premier cas, I'apport d’électrons, est écarté car la cage de Faraday a pour role
d’isoler électriquement le cube de cuivre. Le deuxiéeme cas, la perte de particules
chargées, peut étre expliqué par un effet de dispersion créé par la feuille d’aluminium.
Une partie des protons traversant la feuille d’aluminium, de I'ordre de 2 %, serait déviée
et pas collectée par la « Faraday cup ». Pour confirmer ou infirmer cet effet, connu sous
le nom de « straggling angulaire », deux expériences ont été faites.

2.3.2.6. L’expérience avec deux feuilles d’aluminium d’épaisseurs différentes

L’objectif est d’exposer deux feuilles d’aluminium d’épaisseurs différentes pour mettre
en évidence un changement de la collecte de particules chargées. Pour rester dans une
configuration similaire aux expériences « stacked foils », la feuille choisie aura une
épaisseur diminuée de moitié. Nous devrions donc avoir un effet di a la dispersion
moindre. Afin de garantir une comparaison fiable entre les valeurs acquises avec 1 mm
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et 500 ym d’épaisseur d’aluminium, une nouvelle position sur le support « stacked
foils » a été ameénagée, voir figure 3.11. Cet agencement temporaire a été congu pour
permettre I'exposition de I'alumine, d’'un vide, d’'une feuille d’aluminium de 1 mm
d’épaisseur et d’'une autre feuille d’aluminium de 500 ym. L’objectif est de se situer a la
méme distance entre la feuille et la « Faraday cup » quelle que soit I'épaisseur
considérée.

Figure 3.11 - Photo du support "stacked foils" lors de I'expérience aux deux feuilles d'aluminium.

Un faisceau de proton de 30,7 MeV d’énergie a été choisi pour maximiser l'effet de
« straggling ». Les données acquises lors de cette expérience sont présentées sur la
figure 3.12 ci-dessous.

8
Expérience avec deux feuilles d'aluminium
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Figure 3.12 — Graphique de I'expérience avec deux feuilles d’aluminium de 1 mm et 500 um.
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Les comportements des courbes obtenues sont identiques aux précédentes
expériences. Nous pouvons voir qu’'a haute tension, les valeurs obtenues avec 500 pm
d’aluminium se situent entre celles sans aluminium et celles avec 1 mm d’aluminium. La
feuille étant moins épaisse, la perte de particules chargées est diminuée. Ces résultats
confirment un effet non nul de la part de la matiére mais néanmoins faible (<2 %). Un
effet systématique de la matiére est alors mis en évidence mais aussi un effet
statistique, visible sur la courbe de mesure a vide.

Il semble qu’'un « stack » de 1 mm implique un éclatement du faisceau et engendre la
perte dau maximum 2 % de particules mais cette expérience ne permet pas de
conclure sur un effet de « straggling ». Pour pouvoir confirmer cette hypothése le
dispositif a été modifié pour une autre expérience.

2.3.2.7. L’expérience avec un dispositif de mesure de courant modifié

Le dispositif de mesure de courant c’est-a-dire le cube de cuivre, 'anneau de garde et
la cage de Faraday, utilisé lors des expériences « stacked foils » offre une ouverture de
30 mm de diamétre pour le passage du faisceau. Pour récupérer les particules
chargées perdues par un éventuel effet de « straggling », un nouveau dispositif de
mesure a été construit par le service mécanique de Subatech. Ce dispositif est
identique au précédent mise a part I'ouverture qui a été agrandie a 42 mm de diamétre,
voir figure 3.13. La surface d’entrée a quasiment été doublée ce qui devrait permettre
de récupérer une plus grande partie des particules déviées. Sur la photo, en (a) a
gauche, le dispositif de mesure de courant, habituellement utilisé pour les expériences
« stacked foils », sans la cage de Faraday avec une ouverture de 30 mm de diamétre.
A droite, en (b), le nouveau dispositif de mesure construit pour cette expérience avec
une entrée de 42 mm de diametre.

L’objectif de cette expérience est de voir si avec ce nouveau dispositif de mesure de
courant nous collectons un plus grand nombre de particules. Deux expériences ont été
faites avec deux faisceaux de protons a une énergie minimale et maximale disponible
au cyclotron ARRONAX. Les valeurs obtenues sont présentées sur la figure 3.14.

Les résultats obtenus ne montrent pas de comportement différent par rapport aux
précédentes expériences. Malgré l'agrandissement de l'ouverture de la « Faraday
cup », la feuille d’aluminium garde un effet de I'ordre de 1 % sur la mesure de courant.
Le nouveau cube de cuivre ne collecte pas plus de particules du faisceau lorsque la
feuille d’aluminium est présente. L'effet de 1 % venant de la présence de la feuille
d’aluminium ne vient pas d'un effet d’éclatement de faisceau. Les conclusions de cette
expérience sont rassurantes pour les expériences « stacked foils » qui utilisent la
« Faraday cup » avec l'ouverture la plus petite.
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Figure 3.13 - Photo des deux dispositifs de mesures sans cage de Faraday (a) avec une
ouverture de 30 @ (b) le nouveau dispositif de mesure avec une ouverture de 42 @.
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Figure 3.14 - Graphique donnant les résultats obtenus avec un dispositif de mesure de courant
avec une ouverture de 42 mm de diamétre.

Il nous faut rechercher une autre explication : est-ce que le dégradeur se charge et
perturbe les lignes de champs générées par 'anneau de garde venant compromettre
localement l'efficacité de la « Faraday cup » ? Pour répondre a cela, une derniére
expérience a été menée.

2.3.2.8. L’expérience de I'aluminium relié a la masse
L’ouverture de cette nouvelle « Faraday cup » étant plus grande, la cage de Faraday

est alors plus sensible a un passage d’électrons. La feuille d’aluminium se charge
créant une différence de potentiel entre cette feuille et la cage de Faraday. Pour éviter
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cette situation, la feuille d’aluminium a été reliée, a I'aide d’un fil électrique, a la masse,
en figure 3.15 la photo de la feuille d’aluminium utilisée. L'expérience est basée sur les
mémes processus que les précédents. Nous utilisons un faisceau de protons de 30,7
MeV.

Figure 3.15 - La feuille d'aluminium avec le fils électrique adaptée pour cette expérience.

Les résultats obtenus lors de cette expérience sont en figure 3.16 ci-dessous. Le
comportement de la mesure d’intensité est identique aux précédentes expériences. Le
raccordement de la feuille d’aluminium a la masse n’a pas d’effet sur la mesure de
courant. Malgré lI'agrandissement de l'ouverture de la « Faraday cup », I'expérience
montre qu’elle accomplit correctement son réle.
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Figure 3.16 - Graphique des résultats obtenus dans I'expérience avec la « Faraday cup » de 42
mm de diamétre et la feuille d’aluminium reliée a la masse.
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2.3.29. L’estimation du nombre de protons perdus par interaction nucléaire
avec I'aluminium

Dans cette partie, 'objectif est d’estimer quel pourcentage du faisceau a été perdu par
interaction nucléaire dans la feuille d’aluminium. Dans un premier temps, nous
souhaitons connaitre le nombre de particules qui arrive sur la feuille. Pour un faisceau
de protons de 50 nA, le flux de particules, calculé a partir de la relation (3.5), est de
3.10" particules/s. Puisque les mesures ont été effectuées sur des temps de 30
secondes, nous avons donc 9,4.10" particules qui sont arrivées sur I'aluminium.
Ensuite, nous souhaitons estimer le nombre de projectiles faisceau qui ont interagi dans
la feuille d’aluminium. Cette estimation a été faite pour un faisceau de protons de 30,7
MeV, le faisceau le plus utilisé dans cette étude. Chaque réaction qui a lieu dans la
feuille implique la contribution d’'un proton et produit un noyau. Un calcul TTY va étre
effectué pour chaque réaction donnant le nombre de noyaux produits et donc le nombre
de protons qui ont interagi. Afin de ne pas sous-estimer ce nombre de protons, la
décroissance des radionucléides pendant l'irradiation n’est pas prise en compte. Pour
effectuer le calcul TTY, I'ensemble des réactions ainsi que leur section efficace est
nécessaire. Elles ont été obtenues grace a une simulation TALYS aux parameétres
ajustés [23]. La perte d’énergie d’'un faisceau de protons de 30,7 MeV dans une feuille
d’aluminium de 1 mm est de 4,2 MeV, la gamme d’énergie utilisée est alors 30,7 - 26,5
MeV. Avec les paramétres, 30 secondes d’irradiation, 50 nA d’intensité faisceau et une
cible d’'une pureté de 99,99 %, le nombre de noyaux produits est calculé pour
I'ensemble des réactions entrant en jeu, les résultats sont donnés dans le tableau 3.3.
Le calcul n’a pas été effectué pour les réactions dont la section efficace est inférieure a
10 mb car trop peu probables pour impacter le résultat final. Les sections efficaces
des réactions produisant le ?Na et le ?*Na sont bien connues et les valeurs utilisées
pour cette étude sont celles recommandées par 'AIEA. La quantité de protons perdus
par réactions nucléaires dans la feuille d’aluminium est estimée a 0,45 %.
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Noyau Quantité produite
g 5,0.10°
4gj 2,3.10°
2gj 5,2.10"
Al 5,4.10°
Al 1,2.10"
Al 2,0.10°
“Mg 6,4.10°
Mg 9,2.10°
“Mg 3,6.10°
“Mg 8,9.10°
*Na 4,7.10°
“Na 4,8.10°
“Na 5,8.10"
“Ne 4,8.10°
“Ne 1,5.10°
“Ne 1,7.10°
0 1,6.10°

Total 4,210

Table 3.3 - Tableau donnant la quantité des noyaux produits par l'interaction de protons de 30,7
MeV a 50 nA sur une feuille d’aluminium de 1 mm pendant 30 secondes.

2.3.2.10. La conclusion générale des expériences

Les expériences de cette partie 2.3.2 ont montré le bon fonctionnement du dispositif de
mesure de courant pour une tension dans I'anneau de garde inférieure a -300 V. Lors
des expériences une tension de -1 kV sera appliquée.

La traversée d’un « stack » a un effet sur la mesure de courant mais ne semble pas
venir d’'un effet d’éclatement de faisceau. La collecte des particules chargées du
faisceau est satisfaisante. La « Faraday cup », a I'ouverture de 30 mm de diamétre, est
adaptée a la mesure de courant. Un écart de l'ordre de 1 % est visible entre les
mesures de courant a vide et les mesures ou une feuille d’aluminium est exposée. Une
estimation des protons perdus par interactions nucléaires a été estimée a 0,45 %
correspondant a approximativement la moitié de cet écart. L'autre part de cet écart
viendrait d’'un effet systématique qui pourrait étre induit par un déplacement spatial du
faisceau venant faire varier I'angle solide de détection du photomultiplicateur. Cet effet
statistique aurait pu étre diminué en effectuant, aprés chaque série de mesures a une
tension fixée, de nouvelles mesures dans les conditions de référence afin de prendre en
compte les éventuelles variations du faisceau. Cependant, dans la pratique, ce n’est
pas envisageable car cela impliquerait une augmentation considérable du temps de
I'expérience.
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En prenant en compte cet effet inférieur a 1,5 % et les erreurs systématiques comme
celles venant de I'électrometre et des pertes de courants dans les cables, nous
pouvons conclure sur une incertitude globale de 2 % sur la mesure de courant a l'aide
de la « Faraday cup ». Cette incertitude sera utilisée pour la détermination des
incertitudes des mesures de section efficace.

Un travail similaire reste a faire pour les deutons et les particules alpha.

24. La validation du dispositif de mesure de courant avec la
« Faraday cup » a travers les courbes de section efficace dites
de référence.

La méthode de mesure de courant a I'aide de la « Faraday cup » permet d’obtenir des
valeurs de section efficace en s’affranchissant de la dépendance aux réactions
moniteurs. Dans cette partie, les résultats sur les réactions moniteurs obtenus par la
méthode absolue sont présentés.

2.4.1. Une réaction moniteur avec des protons

La courbe de section efficace moniteur est celle de la réaction "Cu(p,x)®?Zn, figure
3.17.

100

nat 62 0 P.Kopecky (1985)
90 Cu(p,x) Zn o Mills (1992)
o R.Michel (1997)
80 T = A. Hermanne (1999)
o X F.Szelecsenyi (2001)
70 0 S.Takacs (2002)
2 e M.S.Uddin (2004)
o 60 A E.Z.Buthelezi (2006)
§ e F.S.AL-Saleh (2006)
£ 50 A ~M.U.Khandaker (2007)
° - T.Siiskonen (2009)
2 40 O C.U.Jost (2013)
o © M.Shahid (2015)
? 30 = E. Garrido (2011)
Valeurs recommandées par I'AIEA
20
10
0 <

Energie des protons incidents (MeV)
Figure 3.17 - Sections efficaces de la réaction moniteur n"’“Cu(p,x)GZZn [31], [32], [35]-[46].
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De nombreuses mesures ont été faites pour cette réaction cependant il y a de grands
écarts de résultats dans la région du pic de la courbe. La courbe en noire est la courbe
de référence proposée par 'AIEA. En bleu, les valeurs acquises par E. Garrido (2011)
[32]. Les résultats de cette étude, en rouge, sont en accord avec les données
disponibles dans la littérature et avec la courbe de section efficace dite de référence.
Les incertitudes sur les valeurs de sections efficaces de cette étude sont comprises
entre 2,4 % et 5,3 %.

2.4.2. Une réaction moniteur avec des deutons
Durant cette thése, de nombreuses expériences ont été réalisées a I'aide de faisceaux

de deutons, cela a permis d’acquérir plus de valeurs de section efficace de réactions
moniteurs que dans les parties précédentes, voir figure 3.18.

180
+ J.Zweit (1991) natNi(d,x)SGCo
160 o S. Takacs (1997)
140 o S.Takacs (2007) ° g
o A.Hermanne (2013) 9
3 ¥
g 120 + N.Amjed (2013)
§100 + M.Avrigeanu (2016)
e o AR.Usman (2016)
[}
g 80 —\/aleurs recommandées pas I'AIEA
— OYf A
‘g 60 ¢ Cette étude [Faraday] ;
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40
20
0
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Energie des deutons incidents (MeV)
Figure 3.18 - Sections efficaces de la réaction moniteur ™Ni(d,x)**Co [31], [47]-[50], [75], [102].

La courbe en noire est la section efficace recommandée par I'AIEA. Les points de S.
Takacs (1997) et de J. Zweit (1991) sont plus élevés que les autres points
expérimentaux. Les autres données disponibles dans la littérature sont en accords
entre elles et avec la courbe de valeurs recommandées par 'AIEA. Les résultats de
cette étude, en rouge, s’accordent avec cette courbe et les autres données
expérimentales. Les incertitudes associées aux valeurs acquises dans cette étude sont
de l'ordre de 4 %.
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2.4.3. Une réaction moniteur avec des particules alpha

Sur la figure 3.19, les résultats obtenus pour la réaction moniteur "'Cu(a,x)®’Ga sont
présenteés.

450
natCu(a x)67Ga X Rattan (1986)
’
400 ® Tarkanyi (2000)
o Szelecsenyi (2001)
350 A e = Szelecsenyi (2012)
* o Shahid (2015)
= 300 v
[= A Usman (2016)
8 250 ¢ Takacs (2017)
g =\/aleurs recommandées par |'AIEA
“0;9 200 & Cette étude [Faraday]
2
8150
(%)
100
50
oo B o, ©
0 il
0 10 20 30 40 50 60

Energie des alpha incidents (MeV)
Figure 3.19 — Sections efficaces de la réaction "™'Cu(a,x)*’Ga [31], [36], [51]-[56].

Le tracé noir sur ce graphique est la courbe dite de référence proposée par I'AIEA.
Dans la région du pic 24-32 MeV, les données expérimentales montrent des disparités
mais les incertitudes associées a ces valeurs sont grandes ce qui rend ces mesures
compatibles entre elles. Les résultats de cette étude sont en accords avec les autres
données disponibles dans la littérature et avec la courbe de section efficace
recommandée par 'AIEA.

3. Les conclusions du chapitre

L’objectif de ce chapitre était de détailler la détermination du flux de projectiles, un
paramétre intervenant dans le calcul de la section efficace et qui peut avoir une
influence importante sur les incertitudes finales. |l existe plusieurs méthodes pour
déterminer les sections efficaces, une méthode relative s’affranchissant de la mesure
du flux de projectiles mais dépendant de la connaissance d’une section efficace de
référence et une méthode absolue mesurant le flux de projectiles via la mesure du
nombre de charges qui a traversé le stack. La méthode relative utilise des réactions
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moniteurs dont la section efficace est connue et une validation a été réalisée pour un
certain nombre d’entre elles sous I'égide de 'AIEA. Nous les avons utilisées dans les
expériences. Cette méthode donne de bons résultats mais les valeurs de section
efficace des réactions moniteurs possédent des incertitudes élevées de I'ordre de 10 %.
Les sections efficaces ainsi déterminées ont alors de grandes incertitudes. La deuxiéme
méthode a pour but de diminuer lincertitude induite par la réaction moniteur en
mesurant l'intensité faisceau a I'aide d’'une « Faraday cup ». Cette « Faraday cup » a
été étudiée lors d’expériences et I'incertitude associée a son utilisation avec un faisceau
de protons, a été déterminée a 2 %. Des mesures de sections efficaces moniteurs ont
été effectuées avec ce nouveau dispositif et montrent un bon accord avec les valeurs
de la littérature validant le bon fonctionnement de notre dispositif.
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1. Le radionucléide *"™Hg

1.1. L’intérét du "™Hg

Le 1979Hg est un isotope radioactif du mercure qui décroit par capture électronique vers
le "”Au qui est stable. Nous pouvons produire le '*’Hg dans un état métastable, il est
alors noté '™Hg. Un extrait de la charte des nucléides centrée sur le *"Hg est
présenté en figure 4.1. Dans ces deux états, les noyaux sont constitués du méme
nombre de protons et de neutrons. Le noyau métastable posséde un surplus d’énergie
sous forme d’excitation interne. On dit qu’il est dans un état excité. Ce noyau va libérer
cet excés d’énergie par conversion interne (transfert de I'énergie excédentaire a un
électron du cortége électronique), transition interne (émission gamma) et capture
électronique (transformation d’un proton en neutron en utilisant un électron du cortége
électronique) jusqu’a retrouver son état fondamental. Dans le cas de la transition
interne, plusieurs photons sont émis. La décroissance d’'un noyau excité vers son état
fondamental peut étre trés rapide (<1 ns) comme trés lente ('**™Re a un temps de demi
vie de 2.10° années).

195Fh 197Fh
=15.0 M 8.1 i

£ 100, 00% £ 100, 00

113 114 115 118 117 115 119 120 M

Figure 4.1 - Extrait de la charte des nucléides centrée sur le ""Hg [1].

Les propriétés du noyau '""Hg, états fondamental et métastable, sont données dans le
tableau 4.1. Nous pouvons voir que le 197mHg émet principalement des photons gamma
de 134 keV a une intensité de 33 %. Il posséde les caractéristiques permettant son
utilisation en imagerie TEMP.
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, . Temps de Mode de Principales émissions gamma
Radionucléide . L ] o o
demi-vie décroissance énergie (intensiteé)
19TmHg 23,8 h IT91,4 % 134,0 keV (33 %)
CE 8,6 % 279,0 keV (6 %)
1979Hg 64,1 h CE 100% 77,3 keV (18,7 %)

Table 4.1 - Propriétés physiques des noyaux de "°"®°Hg et ""™Hg [17].

Le "¥"™Hg est un radionucléide qui est étudié depuis des années. Il a été utilisé dans les
années 60-70 pour effectuer des scanners de reins, de la rate ou du cerveau [57]. Son
utilisation a été arrétée par la suite et il a été remplacé par le *™Tc car le marquage au
bromo-mercury-hydroxy-propane (BMPH) cause des dégats sur les érythrocytes
(globules rouges) lors des scanners de la rate [58].

Des études sur la production des isomeres 197g"“Hg ont été faites pour plusieurs
réactions : alpha ou *He sur du platine naturel [59], [60], protons sur de I'or naturel [61]—
[66] ou deutons sur l'or [64], [67]-[70]. L'étude de ces voies de production est
approfondie dans la partie suivante.

La production du mercure pouvant se faire sur de l'or, l'utilisation de nanoparticules d’or
pourrait étre envisagée. Les nanoparticules d'or sont biocompatibles et non toxiques
pour le corps humain. Elles sont facilement synthétisables et leur taille peut étre choisie
entre 2 et 500 nm. Il est également possible de leur donner la forme souhaitée (sphére,
tige, tube, fil, ruban...). Pour une taille inférieure a celle d’une cellule humaine, ~70 ym,
les nanoparticules peuvent étre internalisées et interagir avec les différentes parties du
milieu. On parle d’interaction intracellulaire. Les interactions extracellulaires peuvent
également étre considérées. [71]. Les nanoparticules d’or pourraient étre irradiées pour
produire le ®™Hg et ensuite 'acheminé dans la région souhaitée afin d’effectuer une
imagerie TEMP.

1.2. Les voies de production du "™Hg

Dans cette partie, nous allons étudier les différentes voies de production afin de
déterminer quelle peut étre la voie permettant une production optimisée du '*"™Hg.
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1.2.1. Les voies de production avec des protons

Le "®"™Hg peut étre produit avec des protons a partir d’'une feuille d’or naturel ou de
mercure naturel. Les données de sections efficaces expérimentales disponibles dans la
littérature pour ces réactions sont présentées dans la figure 4.2.

80
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Figure 4.2 - Sections efficaces des réactions produisant le '¥™Hg avec des protons.
° natHg(p’x)197mHg

D’aprés les valeurs expérimentales, le maximum de la section efficace est d’environ 60
mb pour une énergie de protons de 60 MeV. Le mercure naturel posseéde 6 isotopes ce
qui va impliquer une production de contaminants peu contrdlée sur ces noyaux. De
plus, la cible étant composée du méme élément que le radionucléide d’intérét, sa
séparation par extraction chimique n’est pas possible. Cette réaction ne semble pas
idéale pour la production exclusive de "*"™Hg.

o "TAu(p,x)

La production du "®"™Hg peut étre envisagée sur une cible naturelle d’or. L’or a, entre
autres, l'avantage d’étre composé d’un seul isotope stable réduisant le nombre de
réactions produisant les contaminants. De plus, aprés irradiation, il est possible
d’extraire le mercure de I'or par voie séche car la température d’évaporation du mercure
est beaucoup plus faible que celle de l'or, 357 °C devant 2856 °C a pression
atmosphérique [67]. Les données de sections efficaces expérimentales disponibles
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dans la littérature sont présentées dans la figure 4.2. Nous pouvons remarquer un
maximum autour de 60 mb pour une énergie d’environ 12 MeV. La production par cette

voie peut étre envisagée avec les accélérateurs actuels qui produisent le '®F (protons,
20 MeV).

1.2.2. Les voies de production avec des particules alpha

Dans cette partie, les voies de production avec un faisceau de particules alpha vont étre
étudiées. Les sections efficaces des réactions sont présentées dans la figure 4.3.
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Figure 4.3 - Sections efficaces des réactions produisant le '*'™Hg avec des particules alpha.

e "Pt(a,x)

Les particules alpha ayant un Z plus élevée que les protons, une cible de platine peut
étre utilisée pour produire le 197mHg. Cependant, le platine naturel posseéde 4 isotopes
stables ce qui ne permet pas de contrbler la production des contaminants comme
'ensemble des isotopes stable de mercure. Les valeurs de section efficace
expérimentales montrent un potentiel maximum autour des 200 mb pour des particules
alpha de 38 MeV.
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e "'Au(a,x)

Nous avons discuté des avantages que présente une cible d’or, extraction chimique par

voie seche et composition monoisotopique. La production du mercure sur I'or avec des

particules alpha est envisageable. Cependant, les isotopes du thallium vont étre produit

formant des générateurs de mercure. |l est possible de palier a cette problématique en
effectuant une extraction chimique juste aprés lirradiation. Les données de section
efficace pour cette réaction montrent de grands écarts entre elles présentant un

maximum de 75 mb sur une large plage en énergie 60-80 MeV.

1.2.3. Les voies de production avec des deutons

Les données expérimentales de sections efficaces des différentes voies de production

du "¥"™Hg avec des deutons sont présentées dans la figure 4.4.
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Figure 4.4 - Sections efficaces des réactions produisant le '*"™Hg avec des deutons.
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Il est possible de produire le "*"™Hg sur une cible de mercure. Cependant, comme
discuté précédemment, le mercure est composé du méme élément que le radionucléide
d’intérét excluant la possibilité de le récupérer par extraction chimique. De plus, la cible

60
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étant composé de 6 isotopes stables, la production de contaminants va étre difficile a
contrdler. Cette réaction ne semble pas idéale pour la production exclusive du 197mHg.

o "Au(d,x)

Nous connaissons maintenant les avantages d’une cible dor: composition
monoisotopique et extraction du mercure par voie séche. Les données expérimentales
de section efficace indiquent un maximum autour des 300 mb pour une énergie
d’approximativement 15 MeV. Ces valeurs montrent, comparées a la voie par protons,
la possibilité de produire une plus grande quantité de " ™Hg pour une cible identique.
Nous voyons donc l'intérét de cette réaction par rapport aux autres réactions. De plus,
les données expérimentales présentent de grands écarts entre elles ce qui a également
motivé I'apport de nouvelles valeurs précises de sections efficaces.

2. Les mesures de sections efficaces de production
197AU(d,X)197mHg

2.1. Les expériences « stacked foils »

Une campagne de 6 mesures de sections efficaces a été effectuée auprés du cyclotron
C70 du GIP ARRONAX durant laquelle la technique des « stacked foils » a été utilisée
(cf. chapitre Il partie 2). Les mesures de flux ont été effectuées par deux méthodes :
avec la « Faraday cup » permettant une mesure précise du flux et avec des réactions
moniteurs permettant le contréle du bon déroulement des expériences. Pour réaliser
cette derniére, le choix de la réaction moniteur s’est porté sur la réaction "*Ti(d,x)**V
[31].

nat
Au nat Al
12,5 pm 10 pm
\r ] ]
nat
Al
Faisceau
................................... »
nat.
Ti
20 um

Figure 4.5 - Configuration d'un "stack" lors des expériences "*"™Hg.
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Chaque « stack » était constitué de deux motifs identiques composés chacun d'une
feuille d’or pur a 99,99 % (12,5 ym), de titane (10 ym) et d’aluminium (10 uym), présenté
en figure 4.5. Entre ces motifs, une cible épaisse d’aluminium (300-900 um) était placée
de fagon a adapter I'’énergie du faisceau. La figure 4.6 ci-dessous montre un stack sur
son support motorisé. La premiére feuille visible sur la photo est une des feuilles d’or.

Figure 4.6 - Photo d'un stack sur son support motorisé.

Avant chaque irradiation, le faisceau est réglé a I'aide d’une feuille d’alumine. Son
enveloppe doit étre inscrite dans un cercle de 1cm de diamétre afin d’assurer une
bonne mesure du courant a l'aide de la « Faraday cup ».

L’objectif des irradiations était d’avoir un faisceau d’environ 50 nA pendant une heure.
Le nombre de charges mesurées, pendant chaque expérience, est présenté dans le
tableau 4.2.

Energie faisceau Temps Nombre de charges Courant moyen

(MeV) d’irradiation mesurées (UC) calculé (nA)
16,0 1h 186,0 £ 3,7 51,7

17,7 1h 182,4 £ 3,6 50,7

20,5 1h 236,2+4,7 65,6

27,0 1h 175,1£3,5 48,6

30,7 1h 1726 £3,4 47,9

33,0 1h 186,3 £ 3,7 51,7

Table 4.2 - Caractéristiques d’irradiation pour la production de ""™Hg.
2.2. La détermination des points de mesures en énergie

La campagne de mesures correspond a une série de 6 expériences récapitulées ci-
dessous. Le fournisseur des feuilles nous donne leur épaisseur avec une incertitude de
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15 %. Cette incertitude est trop élevée pour notre expérience. Pour y pallier, avant
'expérience, leur épaisseur est recalculée (cf. chap Il partie 3). Une fois ces valeurs
acquises, I'énergie du faisceau au milieu de chaque feuille est déterminée (cf. chap Il,
partie 3).

Chaque feuille est ensuite placée entre deux diapositives, photo figure 4.7, puis
intercalée sur le support dédie, photo figure 4.6. Une ouverture circulaire de 2 cm de
diamétre est réalisée sur chaque diapositive.

Energie faisceau Feuille Epaisseur Energie des
initiale (MeV) (Mm) particules (MeV)
16,0 Au 12,3 15,7+0,5
Ti 9,8 15,4+ 0,5
Au 12,2 11,2+0,6
Ti 9,7 10,8 + ,06
17,7 Au 12,4 17,5+ 0,5
Ti 9,9 17,2+ 0,7
Au 12,4 13,4+ 0,6
Ti 10,0 13,0+ 0,6
20,5 Au 12,0 20,3%+0,5
Ti 19,2 20,0+ 0,5
Au 12,1 14,4 £ 0,7
Ti 19,5 13,9+ 0,7
27,0 Au 12,2 26,8+0,5
Ti 19,5 26,5+0,5
Au 13,6 18,9+ 0,7
Ti 19,2 18,5+ 0,7
30,7 Au 12,1 30,5+0,5
Ti 19,5 30,3+0,5
Au 12,5 23,6 +0,6
Ti 19,5 23,3+0,6
33,0 Au 12,0 32,8+0,5
Ti 9,7 326+0,5
Au 12,6 28,5+0,6
Ti 9,7 28,2+0,6

Table 4.3 - Les valeurs des épaisseurs des feuilles calculées et I'énergie des particules
traversant chacune d'elle.
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Figure 4.7 — Photo d’une feuille d'or intercalée entre deux diapositives.

2.3. La mesure d’activité des feuilles irradiées

Aprés irradiation, les feuilles restent dans la casemate pendant environ 15 heures,
comme mentionné chapitre Il partie 5.3.3. Cela permet de laisser décroitre les
radionucléides au temps de demi-vie (trés) court (<1 h). Un trop grand nombre de
photons gamma impliquerait aussi un temps mort élevé pendant I'acquisition du
spectre. De plus, cela permet de limiter I'exposition des expérimentateurs aux
rayonnements lors de la récupération des cibles.

L’ensemble des raies formées sur le spectre est analysé et un inventaire des
radionucléides produits est effectué. Cette analyse est présentée dans le tableau 4.4
qui liste les raies gamma détectées dans une feuille d’or irradiée par un faisceau de
deutons de 27 MeV. Le spectre acquis est présenté en figure 4.8. Lors des interactions
des particules sur la cible, des noyaux vont étre excités et vont ensuite émettre des
rayons X propres a I'élément (émission en fonction du Z). Ces émissions sont utilisées
dans la technique d’analyse PIXE [73], [74]. Elles sont notées X suivi de I'élément dans
le tableau. Un spectre a été acquis sans échantillon placé devant la téte de détection
pour déterminer le spectre du bruit de fond, c’est-a-dire les raies gamma et X issues du
dispositif expérimental et de la radioactivité naturelle. Elles sont notées « Bdf ».

Sous forme de gaz dans les conditions normales de pression et de température, le
222Rn est l'un des principaux contributeurs de la radioactivité naturelle. Il fait
indirectement partie de la radioactivité naturelle tellurique car il est issu de la
décroissance de #*®U. Le ?*Rn (3,8 j) n’est pas visible sur le spectre car il n’émet qu’un
seul gamma a 511 keV a une intensité de 0,07 %. Ce gamma, émis a trés faible
intensité, est alors mélangé avec les photons gamma issus des annihilations
positon/électron. Par contre, il décroit vers le 2"Bi (19,9 min) qui émet des photons
gamma visibles sur les spectres, comme indiqué dans le tableau 4.4.
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Figure 4.8 - Spectre acquis a partir d'une feuille de "™Au irradiée par un faisceau de deuton de
27 MeV.

Les photons gamma utilisés pour [lidentification et la mesure d’activité des
radionucléides sont donnés dans le tableau 4.5. Deux états métastables du '°Au ont
des temps de demi-vie qui ne sont pas extrémement courts. Dans ce cas, ils sont
classés par ordre croissant d’énergie d’excitation, ™ Au (8,1 s) Eex1 = 84 keV et
196M2AL (9,6 h) Eex2 = 595 keV. L’acquisition du spectre, présenté dans le tableau 4.4, a
éteé effectué dans le but d’analyser les radionucléides a temps de demi-vie long (>10 h),
les radionucléides a temps de demi-vie court ne sont potentiellement plus visibles, c’est
le cas de "®™2Au. Un comptage court est réalisé préalablement pour ces radionucléides
de demi-vie courte.
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Energie de la raie Source Energie de la raie Source
(keV) identifiée (keV) identifiée
13,9 Bdf 452,0 198mg
37,3 199M g/ 195 pt 467,3 19mHg
57,1 19MHg 510,9 Béta +
61,5 199MH g/19%9Hg 525,8 19MHg
65,2 X Pt 549,4 19mHg
67,0 X Au 560,2 19mHg
68,9 X Hg 575,5 19MHg
71,0 X Hg 578,9 19MHg
72,9 Bdf 585,1 199Hg
75,6 Bdf 599,7 19%9Hg
77,8 ¥9Hg 609,3 Bdf*"*Bi
80,3 X Hg 665,6 19mHg
82,7 X Hg 675,8 %89Au
84,9 Bdf 680,8 19MHg
87,5 Bdf 693,3 19MHg
97,2 9mAY 698,0 19mHg
98,9 oAU/ Pt 727,3 19mHg
129,8 oAU/ Pt 754,9 9mHg
133,9 ¥MHg 779,8 9%9Hg
172,3 19oMHg 821,1 ¥99Hg
180,1 1999 g/ Al 841,3 1999Hg
191,3 ¥79Hg 853,1 9mHg
200,3 9%9Hg 911,1 ¥%9Hg
204,1 ¥EmAY 930,9 1999Hg
2071 1999Hg 961,9 9mHg

215,0 ¥EmAY 968,9 Bdf
238,6 19ompy 1021,5 ¥%9Hg
261,8 199M g/ 1999 Hg 1027,6 19mHg
279,0 MY g/ ™Hg 1091,4 9%9Hg
333,0 ¥%9A 1111,0 1999Hg
351,9 Bdf*"*Bi 1120,3 Bdf*"*Bi
355,7 ¥9Ay 1172,5 1999Hg
368,4 9MHg 12411 19MHg
388,0 19oMHg 1377,7 Bdf
411,8 ¥89Au 1460,9 Bdf “K
419,1 19oMHg 1592,6 Bdf*"*Bi
4259 ¥%9A 1764,6 Bdf
439,5 1999Hg

Table 4.4 — Les identifications des sources formant les pics sur un spectre acquis avec une
feuille d’or qui a été irradiée par un faisceau de deuton de 27 MeV.
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Radionucléide Tus Vo'ie(s.) de Eseuil Gamma,utiIiISfé? pour la
réaction (MeV) mesure d’activité keV (%)
197mpg 23,8 h (d,2n) 3,9 134,0 (33)
279,0 (6)
1979Hg 64,1 h (d,2n) 3,6 191,4 (0,6)
195MHg 41,6 h (d,4n) 19,7 388,0 (2,1)
560,3 (7)
1959Hq 10,5 h (d,4n) 19,5 779,8 (7)
198mAY 2,3] (d,p) 0 97,2 (69,3)
204,1 (40,8)
214,8 (77)
1989y 2,7] (d,p) 0 411,8 (96)
196M2AY 9,6 h (d,t) 2,4 147,8 (43)
(d,n+d) 8,7 168,4 (7,6)
(d,2n+p) 11,0 188,3 (37,4)
285,5 (4,3)
316,2 (2,9)
199y 6,1669 j (d,t) 1,8 355,7 (87)
(d,n+d) 8,1

(d,2n+p) 10,4

Table 4.5 — Les radionucléides produits par la réaction °’Au(d,x), leur(s) voie(s) de réaction(s)
et I'énergie seuil associée [1].

2.4. La mesure d’activité du Vv

Dans cette série de mesures, la réaction moniteur "Ti(d,x)*V a été choisie.
Cependant, lors de ces interactions, le *®Sc va Iui aussi étre produit. La problématique
est qu’ils émettent des photons gamma de mémes énergies comme le montre le
tableau 4.6.
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, .. Période Energie gamma .
Radionucléide . . Intensité (%)
radioactive (keV)

By 16,0 9441 7.8
983,5 100,0

13121 97,5

2240,4 2.4

*Sc 43,7 h 175,4 7.5
983,5 100,1

1037,6 97,6

1212,9 24

1312,1 100,1

Table 4.6 - Caractéristiques des photons gamma émis lors de la décroissance “°V et **Sc [1].

Afin d’obtenir uniquement l'activité du *®V produit, il nécessaire de prendre en compte
ces eénergies communes. Pour cela, plusieurs méthodes sont possibles pour déduire
lactivité du *°V.

La premiére méthode est de calculer 'activité du *®V & I'aide des émissions des photons
gamma qui ne sont pas émis par le “®Sc. Pour cela, nous pouvons utiliser I'émission &
944 keV (7,8 %). Les photons de 2240 keV ne font pas partie de la plage d’étalonnage
du détecteur.

Une autre méthode est de déterminer I'activité du *®Sc grace a la raie de 1037,6 keV
(97,6 %) qui n'est pas alimentée par la décroissance du “8\/ et ensuite extraire la
contribution du “®Sc des raies communes.

Et la derniere méthode, celle choisie dans cette étude, consiste a jouer sur les périodes
radioactives. Aprés un temps d’attente suffisamment long, au bout de 10 périodes
radioactives d’un noyau, sa population est diminuée d'un facteur supérieur a 1000.
Dans notre cas, nous considérons la contribution du “*Sc aprés 19 jours comme
négligeable par rapport a celle du *3V. De son c6té, la population de **V aura diminué
d’un peu plus de la moitié de la population de “4V.

2.5. Le calcul de la section efficace des noyaux a I’état fondamental

Nous souhaitons obtenir la section efficace d’'un noyau dans son état fondamental
sachant que sa population est alimentée par la décroissance d’'un état métastable. Pour
simplifier I'écriture, nous appelons B l'état fondamental qui est alimenté par la
décroissance de A I'état métastable et décroit vers C qui est stable [A — B — C].

Pour obtenir la section efficace de la réaction produisant B, il est nécessaire d’obtenir le
nombre de noyaux venant exclusivement de celle-ci. Pendant I'acquisition d’un spectre,
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des noyaux de B venant de la décroissance de A vont induire des photons gamma
collectés supplémentaires dans le spectre et donc une surestimation de Il'activité
produite.

D’aprés la démonstration chapitre Il partie 5.4.1, la relation entre le nombre de photons
gamma mesurés dans le spectre et l'activité d’'un radionucléide A au début de
I'acquisition (t = 0) est :

e, I} . (1 — e‘xAtLT)

NX,gamma collectés — ACtO )\A (4-1)

X - - X X —Apt
NA,gamma collectés — NA,noyaux(t - 0) - €A - IA . (1 —e A LT)

OU Ngamma collectss €St 16 nombre de gamma détectés a I'énergie x, € est I'efficacité du

détecteur pour un gamma x, | l'intensité du gamma x du radionucléide A, Na noyaux €St le
nombre de noyaux du radionucléide A.

Dans notre cas, le nombre de noyaux de B a t = 0 est la somme des noyaux venant de
l'irradiation et de ceux venant de la désintégration de A :

Np(t = 0) = Nirrg, o9 €2 + Npa (£ = 0) (4.2)

OU Nirrprod €St le nombre de noyaux de B produits présents a la fin de l'irradiation, ty est
le temps « délai » entre la fin de lirradiation et le début du comptage et Ng«a est le
nombre de noyaux de B venant de la décroissance de A. Les décroissances des
noyaux durant I'irradiation sont négligées car le temps d’irradiation est tres faible devant
les temps de demi-vie. Ce dernier terme est déterminé par I'équation de Bateman a 2
corps :

Aa

Ngea(t=0) = —
Bea( ) s — An

. NAO' FAB- (e_}\Atd — e_}\Btd) (43)

Ou Ngp est le nombre de noyaux de B venant de A, Nao est le nombre de noyaux de
A a la fin de lirradiation, rag est le rapport d’embranchement de la décroissance de A
vers B.

Lors de I'acquisition du spectre, la population de A continue de décroitre vers B puis C.
Il est nécessaire de le prendre en compte. Connaissant la population de A au début du



92 | Chapitre IV.

comptage (t=0), nous pouvons déterminer a I'aide de I'équation de Bateman a 3 corps
la population de C :

e~ AatLr
Nc(tur) = Nao-Aa-Ap.Tap-Ipc: [
(A —2Aa). (Ac — Aa)
4.4)
e~ ABtLT e~ ActLr
+ + ]
(Aa —28)-(Ac —2g)  (Ac —2A4).-(Ac —2Ap)
Ou rgc est le rapport dembranchement de B vers C.
Dans notre cas, nous considérons C comme stable ce qui conduit a I'équation :
1 e~AatLr e ABtLT
Nc(trr) = Nao-Aa-Ag-Tag-Ipc- [ | (4.5)

Mds Mg —2) Az —2p)

La population de C traduit le nombre de noyaux qui ait décru de B et donc qui ont été
comptés par le détecteur. En termes de nombre de photons gamma collectés :

égamma collectés — NC (tLT) . E}é . I}é (4.6)

OU N¢ gamma collectés €St le nombre de photons gamma détectés de la décroissance de B
vers C pendant la mesure venant initialement de A. Il faut donc soustraire ce nombre de
gamma détectés au pic pour la détermination de la population de B a t=0.

N s tot — NX :
B,gamma collectés tot c,gamma collectés
X X — a—Apgt
eg - Ig. (1 —e 2BhT)

Nous obtenons donc la population de B a la fin de l'irradiation venant exclusivement de
la réaction :

X _ NX

B,gamma collectés tot c,gamma collectés
N; = etsla —Npa(t=0 4.8
II‘I‘,Bprod [ S)é ] IE ] (1 _ e_)\BtLT) B<—A( )] ( )

Ce qui nous donne la relation finale :
x X
N. _ eKBtd [NB,gamma collectés tot — Nc,gamma collectés _ }\A N r (e—AAtd

irr,Bprod ' ef . I§. (1 — e Astr) Ag— Aa A0 TAB: (4.9)

— e ABta)]
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Nous cherchons désormais a déterminer l'incertitude liée a ce calcul. Nous négligeons
les incertitudes liées aux constantes de décroissance et celles liées aux temps (t4, t.7).
Par la loi générale de propagation des incertitudes, on obtient :

aNirr',B

2

prod

oN G(NB,gamma collectés tot)
B,gamma collectés tot

2

o? (Nirr,Bpmd) = <
aNirr',B

2
ON;
rod irr,Bprod
+ aNX . O-(N)C(,gamma collectés ) + < aEXp O—(S)é)>
B

¢,gamma collectés
2 2
aNirrB d aNirrB d
+ | —2 5(1%) | + | ——22 5(N
( FIH a(13) 9N g d(Nao)

2
ONirp
+( IIT, Bprod UO‘AB))

(4.10)

arAB

3. Les résultats

3.1. La réaction moniteur : "Ti(d,x)**V

Lors des expériences, le flux de particules est calculé a partir d’'une mesure absolue et
relative du courant ce qui implique que la section efficace moniteur peut étre
déterminée & partir du flux mesuré. La réaction "'Ti(d,x)*®V a été choisie car la section
efficace de cette réaction posséde un pic sur une gamme d’énergie similaire a celle de
la réaction d’intérét ce qui permet de facilement contréler un éventuel décalage en
énergie et en amplitude. Le temps de demi-vie de (16 j) n'implique pas le besoin d’une
mesure rapide au spectrometre. Les résultats obtenus pour cette campagne de
mesures appelée « '¥"™Hg » (en rouge) sont donnés dans le graphique de la figure 4.9.
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Figure 4.9 - Sections efficaces de la réaction "Ti(d,x)**V [31], [46], [50], [74]-[77].

Les valeurs obtenues pour la réaction moniteur sont en accord avec la courbe de
section efficace dite de référence de 'AIEA et également en accord avec les différentes
valeurs expérimentales disponibles dans la littérature. Cela montre que le dispositif
fonctionne comme souhaité et nous rassure sur la fiabilité des résultats que nous avons
obtenus.

Nous pouvons cependant discuter plus localement de I'allure tracée par les points de
cette étude comparée a celle de 'AIEA. Nous pouvons voir dans la gamme 18-20 MeV
que le pic semble se situer Iégérement plus haut que les valeurs recommandées. Les
points se situant dans la gamme d’énergie 10-14 MeV montrent des écarts en
amplitude mais en prenant en compte lincertitude en énergie, ces données sont en
accord avec la section efficace recommandée par I'AIEA et les valeurs expérimentales
de la littérature. Pour une énergie donnée, ces différences de valeurs de sections
efficaces vont impliquer des différences entre les valeurs de sections efficaces
obtenues avec la Faraday et les sections efficaces obtenues a partir des valeurs
recommandées de la réaction moniteur.

En ce qui concerne TALYS, les résultats des versions par défaut et ajustée ont été
ajoutés. La combinaison de modéles par défaut définit mieux dans ce cas l'allure de la
courbe particulierement la forme du pic. Par contre, les deux versions sont décalées en
énergie et n’ont pas la bonne amplitude.
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3.2. Les réactions d’intérét : "’Au(d,2n)'?"Hg &'*"™Hg

Nous allons désormais nous intéresser aux résultats obtenus pour les réactions
97Au(d,2n)"*"%Hg & "®"™Hg. Deux types de valeurs sont présentées dans la figure 4.10 :
celles obtenues avec la réaction moniteur, notées « Moniteur » en vert, et celles
obtenues avec la mesure de courant, notées « Faraday » en rouge.

400
197Au(d,2n)197mHg o Vandeqbosch (1960)
350 o Chevarier (1971)
Lo = Khrisanfov (1972)
o Long (1985)
300 M ° X ZhaoWenrong (1989
3, g (1989)
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= 250 " ong o Tarkanyi (2015)
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Figure 4.10 - Sections efficaces de production de la réaction '¥’Au(d,2n)'*"™Hg [64], [67]-[70].

Les valeurs acquises par les deux méthodes sont en accord entre elles. Les différences
sont liées aux écarts de mesure du flux que nous pouvons voir a travers la section
efficace moniteur dans la partie précédente 3.1. Cela correspond aux points dans la
région des 14 MeV et des 18-20 MeV. Les valeurs de la section efficace moniteur étant
plus élevées dans la région des 14 MeV impliquent alors des résultats « moniteur », en
vert, plus élevés. Le raisonnement s’applique également pour la gamme 18-20 MeV
avec cette fois ci des valeurs plus faibles. Les incertitudes liées aux valeurs acquises
par la méthode absolue sont, comme prévues, plus faibles (2,6 - 4,3 %) que celles liées
a la méthode relative (8,3 — 12,1 %). Les valeurs de cette étude sont en accord avec les
données expérimentales disponibles dans la littérature a I'exception de certaines
sections des séries de mesures, Tarkanyi (2011) et Chevarier (1971). Cependant les
incertitudes des valeurs Chevarier (1971) n’étant pas données, il est difficile de voir
dans quelle mesure il y a désaccord entre les résultats. Nous pouvons voir que la série
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Tarkanyi (2011) se décompose en deux séries de mesures « stacked foils » 5-20 MeV
et 17-40 MeV. Sur la deuxiéme série, les valeurs sont en désaccord sur la gamme 17-
32 MeV avec celles de cette étude et avec la série Tarkanyi (2015).

Les courbes de section efficace calculées par TALYS avec les combinaisons de
modeles par défaut et ajustés montrent un grand écart entre elles. L’allure de la TALYS
1.9a semble étre celle qui définit le mieux la section efficace mais présente tout de
méme un grand écart d’amplitude par rapport aux valeurs expérimentales.

La section efficace de la réaction '®’Au(d,2n)'®"®Hg est présentée sur la figure 4.11 et a
été obtenue a 'aide du calcul de la partie 2.5 de ce chapitre.
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Figure 4.11 - Sections efficaces de la réaction Au'¥(d,2n)Hg"*"® [64], [67]-[70].

Nous pouvons voir de grands écarts d’amplitude entre les données expérimentales. Les
résultats de cette étude sont en accord avec Vandenbosch (1960) et Chevarier (1971)
et semblent étre dans la continuité de la série de Khrisanfov (1972). Nous avons vu que
la série de données Tarkanyi (2011) se décomposait en deux séries de mesures
stacked foils. Cependant, pour cette réaction, aucune valeur de section efficace n’est
donnée pour la série 17-40 MeV de Tarkanyi (2011). Les résultats pour la gamme
d’énergie 5-20 MeV de Tarkanyi (2011) sont deux fois plus élevés que ceux obtenus
dans cette étude. Les résultats, du méme auteur, Tarkanyi (2015), étaient en accord
avec ceux de cette étude pour la réaction produisant le '*'™Hg mais ne le sont plus pour
la réaction produisant le ¥/9Hg. C’est également le cas avec les séries Long (1985) et
ZhaoWenrong (1989). Les données du méme auteur Tarkanyi (2011 et 2015) ne sont
pas en accord entre elles. Ces différences ne sont pas toujours facile a expliquer, soit
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parce que l'article n’est pas accessible soit parce que la méthode de la prise en compte
de la décroissance isomeérique n’est pas détaillée.

3.3. La production de contaminants

Les contaminants les plus préjudiciables sont les isotopes du mercure car comme il
n’est pas possible de les séparer par extraction chimique, ils vont avoir un impact sur
lactivité spécifique du produit final. L’impact de ces contaminants est moins
préjudiciable dans le cas des nanoparticules d’or car il 'y a pas d'étape de radio-
marquage et donc l'activité spécifique est moins contraignante.

Afin de limiter leur présence dans le produit final, il est possible de jouer sur les temps
de demi-vie permettant d’attendre la décroissance de radionucléides avant d’effectuer
la séparation chimique. En regardant le tableau 4.7, nous pouvons voir que ce critere
limitant ne peut s’appliquer qu’au radionucléide "®*™Hg car les temps de demi-vie des
autres radionucléides sont plus longs ou du méme ordre de grandeur que celui du
9"MHg. Cependant, le '°™Hg décroit vers le ***Hg a 100 % ce qui ne réduit pas le
nombre d’isotopes de mercure. Le temps n’est donc pas un critere permettant de
réduire la présence de contaminants.

Hg 195 195m 196 197  197m 198 199 199m

Temps de

o 10,5h 416h stable 64,1h 23,8h stable stable 42,7 min
demi-vie

Table 4.7 - Les temps de demi-vie des isotopes du mercure [1].

Une autre méthode consiste a limiter la production de contaminants en choisissant
convenablement la gamme d’énergie d’irradiation. L’énergie seuil de la réaction
produisant le 'Hg est de 19,5 MeV. En choisissant un faisceau d’une énergie
inférieure a 19,5 MeV, nous pouvons donc éviter de produire des contaminants
radioactifs et donc obtenir un produit final dont I'activité vient exclusivement du '¥"™Hg
et 979Hg.

Nous avons vu que nous pouvons éviter la production de '®°Hg cependant des
irradiations ont été faites pour des énergies supérieures a 20 MeV, il a alors été mesuré
et des valeurs de sections efficaces ont été calculées.

Dans une optique d’obtenir exclusivement du '’Hg, les isotopes de I'or ne font pas
partie des contaminants mais ces radionucléides ont émis leur gamma lors de
'acquisition des spectres. lls ont donc été analysés et les sections efficaces des
réactions les produisant ont été obtenues. Les résultats pour les états métastables ont
été obtenus par la méthode absolue et relative quant a ceux des états fondamentaux la
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meéthode utilisée est celle présentée dans la partie 2.5 de ce chapitre. L’ensemble des
résultats est discuté a la fin de cette partie.

3.3.1. Le radionucléide '®™Hg

Les valeurs de sections efficaces obtenues a partir des mesures avec la Faraday et par
la réaction moniteur sont présentées dans le graphique de la figure 4.12. Nous pouvons
voir que les résultats de cette étude sont en accord avec les données Chevarier (1971)
sur toute la gamme en énergie. Des écarts sont visibles entre les données Tarkanyi
(2011) et les résultats de cette étude déduits a partir de la mesure de la Faraday dans
la région du pic. Les résultats obtenus a partir de la réaction moniteur possédent des
incertitudes de l'ordre de 12 % et sont de ce fait en accord avec les données Tarkanyi
(2015). L’ensemble des données est en accord sur la gamme d’énergie 20-28 MeV. Les
incertitudes associées aux valeurs de sections efficaces obtenues a I'aide de la mesure
de la Faraday sont de l'ordre de 2,8 %.

Les simulations TALYS, avec les deux combinaisons de modéles, donnent une allure
de section efficace ne correspondant pas a celle dessinée par 'ensemble des valeurs
expérimentales. Cette allure semble décrire deux mécanismes prenant place a des
énergies différentes ce qui n’est pas visualisé dans les valeurs expérimentales et que
nous n’arrivons pas a identifier du point de vue de la physique nucléaire car la réaction
en jeu est (d,4n).

1200 197Au(d,4n)195mHg . + Energie seuil (d,4n)
o o N.Chevarier (1971)
1000 o P.Jahn (1973)
x  F.Tarkanyi (2011)
. T i L = F.Tarkanyi (2015)
g 80 IS TALYS 1.9a
S i— X TALYS 1.9
E::‘; 600 o1 o ° Cette étude [Moniteur]
° =o ® Cette étude [Faraday]
2 . 11
8 400 oF ° g -
X T 3_©
200 ¢k 2 o o
» e o©o0 o
o 1 (o) o
0 +4X
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100

Energie des deutons incidents (MeV)
Figure 4.12 - Sections efficaces de la réaction '¥’Au(d,4n)'**™Hg [67], [68], [70], [78].
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3.3.2. Le radionucléide '**™Au

Le radionucléide '**™Au a été mesuré et des valeurs de sections efficaces ont été
calculées. Elles sont présentées dans la figure 4.13 avec les énergies seuils des
réactions (d,t), (d,n+d) et (d,2n+p). Le '®*™?Au n'a pas toujours été détecte,
vraisemblablement a cause de la faible section efficace que semble montrer la série
Tarkanyi (2015) impliquant une faible production de ce radionucléide.

Les données disponibles dans la littérature y sont également présentées. Les valeurs
de cette étude obtenues par les deux méthodes sont en accord. Les incertitudes des
sections efficaces calculées par la réaction moniteur sont comprises dans la gamme
11,6-12,7 % et celles obtenues par la mesure de la Faraday sont comprises dans 2,2-
5,7 %. Les résultats calculés a partir de la mesure de la Faraday sont en accord avec
Tarkanyi (2015) et Tarkanyi (2011) jusqu’a 32 MeV. Les sections efficaces calculées a
partir de la réaction moniteur, en vert, sont en accord avec I'ensemble des sections
efficaces d0 aux plus grandes incertitudes.
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Figure 4.13 - Sections efficaces de la réaction '*’Au(d,x)'**"*Au [68], [70].

Les modélisations TALYS ajoutées dans la figure 4.14 montrent des sections efficaces
largement plus élevées ne permettant pas de distinguer correctement les séries de

données expérimentales. C’est pour cette raison qu’elles ont été ajoutées sur une
nouvelle figure.



100 | Chapitre IV.

250
200 + Energie seuil (d,t)

+ Energie seuil (d,n+d)
ig + Energie seuil (d,2n+p)
E 150 X . F.Tarkanyi (2011)

_g o F.Tarkanyi (2015)

© TALYS 1.9a

c

2 100 TALYS 1.9

o

b Cette étude [Moniteur]
¢ Cette étude [Faraday]

50

X0
1, ©

191080
0 g0 G O-0-0—0-0 o scami 03P

0 10 20 30 40 50 60
Energie des deutons incidents (MeV)

Figure 4.14 - Sections efficaces de la réaction '*’Au(d,x)'**™?Au [68], [70].

3.3.3. Les radionucléides '°®9Au & °*™Au

Une fois la contribution des radionucléides de '®*™?Au déterminée, nous pouvons
calculer la section efficace de la réaction produisant le "Au. Cependant, comme nous
avons vu précédemment, il y également la contribution du "*™Au qui n’a pu étre
calculée a cause de son temps de demi-vie trop court (8,1 s). La section efficace
obtenue concerne alors les réactions cumulées '%Au(d,x)'*®¢*'**™Ayu. Elle est
présentée en figure 4.15.

Il existe peu de données expérimentales disponibles dans la littérature. Celles
présentées concernent les énergies autour de 10 MeV. Nous pouvons voir que les
valeurs obtenues dans cette étude sont en accord avec celles disponibles dans la
littérature. Pour les valeurs inférieures & 22 MeV, la contribution du "*™Au n’a pas pu
étre calculée car non détectable. Si le *™Au n’a pas une activité suffisamment élevée
pour étre détecté, nous considérons alors que sa contribution dans la mesure d’activité
du "9Au est négligeable car le temps de demi-vie du '%®9Au (6,2 j) est trés supérieur a
celui du "?™?Au (9,6 h).

Les modélisations TALYS ont été réalisées avec deux combinaisons de parametres.
Dans les deux cas, les sections efficaces des '*’Au(d,x)'**%Au et ""Au(d,x)'**™ Au ont
été calculées. Ensuite, elles ont é&té sommées pour obtenir la section efficace cumulée.
Elles sont présentées dans la figure 4.15. Nous pouvons voir que jusqu'a 20 MeV, la
section efficace n’est pas bien décrite, un mécanisme ne semble pas avoir été pris en
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compte sur cette gamme d’énergie (peut-étre la réaction (d,n+d)). Au-dela, les sections
efficaces modélisées sont bien décrites si nous les comparons avec les valeurs de cette
étude. TALYS utilisant les parameétres dit ajustés s’accorde particuliérement bien avec
les données de cette étude a partir de 25 MeV.
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Figure 4.15 - Sections efficaces de la réaction "’ Au(d,x)'#°¢*'%¢™ Au [40].

3.3.4. Le radionucléide "**"Au

La réaction "*’Au(d,p)'®®™Au, possédant une énergie seuil a 0,0 MeV, a été mesurée
dans les expériences. Les valeurs de la section efficace obtenues par les deux
méthodes de mesure du flux de particules sont données dans la figure 4.16. Nous
pouvons voir que ces résultats sont en accords entre eux. Des données expérimentales
sur cette réaction sont disponibles dans la littérature et sont présentées sur ce
graphique. Les données de Tarkanyi (2011) sur la gamme d’énergie 10-20 MeV sont en
accord avec les valeurs acquises dans cette étude. Par contre, comme discuté plus tét,
il N’y a pas la série de données Tarkanyi (2011) sur la gamme 17-40 MeV. Une autre
série de données du méme auteur (2015) est présentée et donne des valeurs en
désaccord avec celles de cette étude et ses précédentes mesures.

Les modélisations TALYS ont été effectuées et sont ajoutées dans la figure 4.17.
Comme pour la réaction "’Au(d,x)'®™?Au, la section efficace calculée par TALYS
semble étre largement surestimée. De plus, I'allure de la section efficace ne semble pas
correspondre avec celle dessinée par les valeurs de cette étude.
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Figure 4.16 - Sections efficaces de la réaction '*’Au(d,p)'**™Au [68], [70].
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Figure 4.17 - Sections efficaces de la réaction '*’Au(d,p)'**™Au avec les simulations TALYS

[68], [70].
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3.3.5. Le radionucléide *®9Au

Dans cette partie, une fois la contribution des décroissances de '®®"Au déterminée, les
valeurs de la section efficace ont été calculées pour la réaction "’ Au(d,p)'*®Au. Elles
sont présentées dans la figure 4.18. Les résultats de cette étude sont en accord avec
les données expérimentales Baron (1963) et Jahn (1973). lls sont décalés en énergie
et/ou en amplitude par rapport a Tarkanyi (2015). Les modélisations de TALYS sous-
estiment dans ce cas la section efficace de la réaction et semblent étre décalée en
énergie.
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Figure 4.18 - Sections efficaces de la réaction '*’Au(d,x)'**Au [70], [78].

3.4. L’estimation de I’activité produite en cible épaisse

Dans I'objectif d’établir une production & plus grande échelle de ""™Hg, un calcul de
rendement permet d’estimer la quantité d’activité qui peut étre produite. La section
efficace de production étant déterminée, il est désormais possible de faire un calcul de
rendement TTY, comme discuté dans la partie 8 du chapitre Il. Ci-dessous, la figure
4.19, donne la courbe de rendement calculée a partir de I'ensemble de la section
efficace.

Nous avons vu que I'énergie seuil de la réaction produisant le '%°¢™Hg est de 19,5 MeV.
Dans l'optique d’éviter sa production, nous pouvons fixer I'énergie incidente des
deutons a 19 MeV. L’énergie des deutons en sortie de l'or est définie a 11 MeV,
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couvrant ainsi 'ensemble du pic de la section efficace de la réaction produisant le
197mHg. De plus, nous pouvons voir sur la figure 4.19, l'intérét de choisir cette énergie
minimale, le gain d’activité est minime pour une plus grande gamme d’énergie. Une
cible d’or de 0,19 mm permet, pour des deutons de 19 MeV, d’avoir un dépbt d’énergie
de 8 MeV. Lactivité produite est alors estimée a 43 MBq.uA".h"' pour 1 heure
d’irradiation avec un faisceau de 1 pA d’intensité et une pureté de cible de 99,9 %.
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Figure 4.19 - Courbe de rendement pour la réaction "*’Au(d,x)'*"™Hg. En rouges, les points
définissant la gamme d’énergie sélectionnée.

4. Conclusion du chapitre

Nous avons vu que le 197mHg posséde des caractéristiques physiques intéressantes
pour une application dans l'imagerie médicale. Sa production peut étre aisément
envisagée a partir de linteraction de deutons avec l'or. Dans le cas ou nous
souhaiterions exclusivement utiliser les émissions du '¥’"™Hg, I'or offre des avantages
pour I'extraction du mercure. D’'un autre cbté, les nanoparticules d’or ouvrent des
perspectives a son utilisation.

Les valeurs de section efficace ont été obtenues par un calcul relatif avec des feuilles
moniteurs et par un calcul absolu a 'aide d’'une « Faraday cup ». Ces résultats sont en
accord entre eux ce qui montre la cohérence des mesures du dispositif de mesure de
courant. Les incertitudes associées aux valeurs de sections efficaces « Faraday » sont
plus faibles que celles liées a la méthode relative « Moniteur » comme attendu. Les
différentes données dans la littérature présentent certaines disparités. Les résultats
obtenus s’accordent bien avec les valeurs d’autres équipes mais malheureusement les
différences ne sont pas toujours explicables a cause d’'un manque de détails dans la
littérature associée.
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Les valeurs de la section efficace aux incertitudes réduites viennent s’ajouter aux
données publiées dans la littérature. Elles pourront aider a contraindre les modéles
théoriques qui cherchent a reproduire les sections efficaces de production.

Le 197mHg pourrait venir s’ajouter a I'ensemble des isotopes disponibles pour la
réalisation d’'un diagnostic ce qui permettrait d’apporter plus de possibilités en imagerie
nucléaire.
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1. Le radionucléide ¢'Cu

1.1. L’intérét du *’Cu

Le ®’Cu est un radionucléide qui possede des propriétés physiques intéressantes pour
des applications thérapeutiques. L'ensemble de ces propriétés est présenté dans la
table 5.1. Il est émetteur béta- d’énergie maximum comprise entre 350 et 600 keV ce
qui correspond a un parcours des électrons d’environ 3 mm dans l'eau [80]. Cette
gamme d’énergie, comparable a celle du ""Lu actuellement utilisé en radiothérapie
interne vectorisée, n’étant pas trés élevée permet un traitement localisé et limite la dose
recue par les tissus sains environnants. Le ®’Cu a un temps de demi-vie de 61,8 h ce
qui est convenable pour une utilisation thérapeutique. Les détecteurs de limagerie
TEMP fonctionnent de maniére optimale avec des photons gamma compris dans une
gamme d’énergie 100-400 keV. Le ®’Cu émet des photons gamma, particuliérement le
plus intense a 184,6 keV, dans cette gamme d’énergie sans émettre de gamma plus
énergétiques qui viendraient dégrader la résolution de I'image. Il offre alors la possibilité
d’effectuer de I'imagerie TEMP en paralléle de la thérapie ce qui permet un suivi de la
diffusion et de la répartition du ®’Cu.

) . Décrois Gamma Emoy béta- Enax béta- Intensité
Radionucléide Tie
sance keV (%) (keV) (keV) (%)
"Cu 61,8h  béta- 91,3 (7,0) 121 377 57
93,3 (16,1) 154 468 22
184,6 (48,7) 189 562 20

Table 5.1 - Les propriétés physiques du ®’Cu, données extraites de NuDat 2.7 [1].

Le cuivre étant un élément tres répandu, sa chimie est bien connue. D’autres isotopes
du cuivre ont été identifies comme pouvant étre utilisés pour des applications
médicales. Des recherches avancées sont menées sur le ®*Cu car il posséde des
propriétés convenant a de I'imagerie TEP (émetteur béta+) et pourrait étre utilisé dans
des applications thérapeutiques (émetteur béta-) [80]-[82]. Le ®'Cu, au temps de demi-
vie de 3,3 h, est un émetteur béta+ pouvant étre utilisé en imagerie TEP pour le
diagnostic [83], [84]. Des études ont également été faites sur le *°Cu et >Cu émetteurs
béta+ pour une utilisation en imagerie TEP [83]-[85]. Leur période radioactive est
courte (*°Cu 23,7 min, ®2Cu 9,7 min), ce qui demande de les produire sur place. Le ®2Cu
peut étre obtenu de maniére indirecte a travers I'utilisation du générateur ®2Zn/%*Cu (9,2
h/9,7 min). Cependant la période de 9h rend ce générateur peu attractif par rapport au
®4Cu (12,7 h). Ce large panel d’isotopes du cuivre en imagerie TEP offre une approche
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théranostique au ®’Cu. Ainsi en utilisant la paire d’isotopes ®*Cu/®’Cu, il est possible
d’identifier les patients répondeurs et d’assurer le suivi de la thérapie.

La figure 5.1 présente la partie de la charte des nucléides centrée sur la région du ®’Cu
[1]. Nous pouvons voir de nombreux isotopes stables dans cette région ce qui laisse
penser que de nombreuses réactions sont envisageables pour la production du ’cu.

G5Ga
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= 100.00%

Z.945 M

i~ 100.00%

G3Cu F0Cu 71Cu
3098 2.85 44.5 & 19.4 5
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Figure 5.1 - La région du ®’Cu sur la charte des nucléides [1].

1.2. Les voies de production du *’Cu

Les premiers critéeres permettant le choix de la réaction sont la section efficace de la
réaction produisant le radionucléide d’intérét, la co-production de contaminants et les
potentielles problématiques autour de la réalisation de la cible. Le choix de la particule
incidente est un critére majeur mais dans un objectif de recherche avec un cyclotron
offrant un large panel de particules, ce critére est moins impactant. L’étude est menée
au sens large dans le choix du projectile. La mise en évidence de réactions d’intéréts
impliquant des particules, autres que les protons, pourrait étendre l'intérét pour les
acceélérateurs multi-particules.

Pour chacune des voies de réactions explorées, nous avons extraits les valeurs
expérimentales de sections efficaces disponibles dans les bases de données
expérimentales. Nous avons aussi déterminé, les potentiels contaminants pouvant étre
produits. Les contaminants les plus préjudiciables sont les isotopes du cuivre car
comme il n’est pas possible de les séparer par extraction chimique, ils vont avoir un
impact sur l'activité spécifique du produit final. Outre les isotopes de cuivre stables pour
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lesquels il n'y a pas de données disponibles, les isotopes du cuivre, les plus
contraignants sont ceux possédant un temps de demi-vie supérieur ou de l'ordre de
celui d’intérét. Dans le tableau 5.2, les périodes radioactives de I'ensemble des isotopes
du cuivre, accessibles par les combinaisons projectile/cible/énergie disponibles au GIP
ARRONAX, sont présentées. Nous pouvons voir dans ce tableau que le principal
contaminant dans la production du ®’Cu est le ®*Cu.

Cu 60 61 62 63 64 65 66 67 68 68m 69

Tempsde | 237 97 5,1 37 29
L. : 3,3h ) stable 12,7 h stable . 61,8h 309s . .

dem|_v|e min min min min min

Table 5.2 - Les temps de demi-vie des isotopes du cuivre [7].

1.2.1. Les voies de production avec des protons

Les voies de production avec un faisceau de protons sont explorées. L’utilisation de
cibles composées de zinc ou de gallium permet la production du °’Cu a partir de
protons.

e La réaction "'Zn(p,x)

La réaction "Zn(p,x)®’Cu a pour avantage d'utiliser une cible naturelle et un faisceau
de protons. La cible et ce faisceau sont des éléments répandus ce qui facilite la mise en
place de la production par cette voie de réaction. Cependant le "Zn est composé de 5
isotopes stables ce qui va impliquer la production de nombreux isotopes de cuivre
notamment le %%4%°Cu. De plus, le ®’Cu n’est produit qu'a partir du %zn et du °zn
représentant moins de 20% de la composition de la cible ce qui implique une faible
production de ®’Cu. Enfin, la valeur de la section efficace est faible (maximum autour de
2 mb) comme on peut le voir sur la figure 5.2 a partir des données disponibles dans la
littérature [86].

e La réaction *®Zn(p,x)

La production de ®'Cu a partir d’'une cible enrichie apporte des avantages :
> Le ®"Cu peut étre produit en plus grande quantité.
» |l est plus facile de contrdler la production de contaminants puisque la cible n’est
composeée majoritairement que d’un seul isotope.

Plusieurs données de sections efficaces sont disponibles dans la littérature [87]-[89] et
sont présentées dans la figure 5.2. L’énergie seuil de la réaction ®8Zn(p,2p)®’Cu est de
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10,1 MeV. Le maximum de la section efficace s’approche de 10 mb pour une énergie
autour des 50 MeV. Avec cette voie, la production de ®*Cu ne pourra pas étre évitée.
Les énergies seuils des différentes réactions produisant le ®4Cu sont présentées dans le
tableau 5.3. Cette problématique de co-production s’applique également pour le 3Cu et
le °Cu mais elle est difficile a quantifier (seule I'utilisation de code de calculs comme
TALYS peut permettre une estimation de cette production de cuivre stable).

Réaction Energie seuil (MeV)
8Zn(p,n+a)**Cu 7.9
%Zn(p,d+t)**Cu 25,7

®8Zn(p,n+p+t)**Cu 28,0
Zn(p,2n+°He)*Cu 28,8
®Zn(p,n+2d)**Cu 32,1
%Zn(p,2n+p+d)**Cu 34,3
®8Zn(p,3n+2p)**Cu 36,6

Table 5.3 - Tableau des réactions ®Zn(p,x)**Cu et de leur énergie seuil.
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Figure 5.2 - Sections efficaces des voies de production du ®’Cu & partir du zinc et d'un faisceau
de protons [40], [86]-[89].
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e La réaction °Zn(p,x)

Comme pour la réaction précédente, la cible enrichie apporte un meilleur taux de
production que la cible de zinc naturelle et permet de contrbéler la production de
contaminants. La section efficace de cette réaction est présentée en figure 5.2 a partir
des données expérimentales disponibles dans la littérature [36]. A basse énergie, c'est
la voie de production (p,a) qui est majoritaire. Quand I'énergie augmente, les autres
voies de production (p,pt), (p,2d) et (2,p2n) vont intervenir. Ces valeurs montrent un
maximum de section efficace a 15 mb pour une énergie de 16 MeV. L’énergie seuil de
la réaction produisant le ®*Cu étant 23,8 MeV, il sera possible d’éviter la production de
®4Cu en irradiant la cible avec des protons d’énergie inférieure a cette valeur. De plus,
la production de ®Cu sera limitée ou nulle (Eseui = 31,8 MeV). La production de ®Cu
(Eseuit = 13,8 MeV) est en revanche possible. Le principal inconvénient de cette voie de
production réside dans la faible abondance naturelle du "°Zn (0,6%) qui implique un prix
élevé du matériau enrichi.

Grace au recyclage du matériau cible, il est possible de réduire I'impact financier de la
cible sur la production. La faible abondance naturelle du °Zn ameéne aussi la présence
résiduelle d’autres isotopes de zinc dans le matériau enrichi, comme le %Zn, ce qui
entraine une production marginale de contaminants. Plus le taux d’enrichissement
utilisé est important, plus I'impact sera faible.

e Laréaction **Ga(p,x)

La réaction ®*Ga(p,3p)®’Cu peut étre envisagée mais la section efficace est trés faible
malgré la cible enrichie en gallium. La série de données expérimentales disponibles est
donnée figure 5.3 [90]. De plus, la production de ®*Cu est difficile & limiter car les
énergies seuils des réactions s’étalent sur une large gamme d’énergie, tableau 5.4.

Réaction Energie seuil (MeV)
¥Ga(p,d+a)*Cu 12,3
*Ga(p,n+p+a)**Cu 14,6
*Ga(p,t+’He)*Cu 26,9
“Ga(p,p+d+t)**Cu 32,4
“Ga(p,n+d+’He)**Cu 33,2
Ga(p,2n+2p+t)**Cu 34,7
*Ga(p,2n+p+°’He)*Cu 35,5
*Ga(p,3d)**Cu 36,5
*Ga(p,n+p+2d)**Cu 38,8
*Ga(p,2n+2p+d)**Cu 41,0
*Ga(p,3n+3p)**Cu 433

Table 5.4 - Les réactions ®*Ga(p,x)**Cu et leur énergie seuil.
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e Laréaction"'Ga(p,x)

La production de ®’Cu par la réaction "'Ga(p,x) montre une section efficace faible
d’aprés la série de données [90]. Le maximum semble se situer autour de 2 mb sur une

gamme d’énergie étalée. L'utilisation de cette réaction n’est pas adaptée a la production
de ®’Cu.
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Figure 5.3 - Sections efficaces des voies de production du 67Cu a partir du gallium et d'un
faisceau de protons [90].

e Laréaction "*Ga(p,x)

La réaction "'Ga(p,x) a pour avantage d’avoir lieu dans une cible de gallium naturelle.
La section efficace de cette réaction n'a pas de données expérimentales disponibles
mais il est possible de sommer les sections efficaces des réactions sur les cibles
enrichies en gallium pondérées par I'abondance isotopique a I'état naturel. Les valeurs
de sections efficaces obtenues sont faibles et les inconvénients énoncés pour la
réaction ®°Ga(p,x)**Cu s’appliquent aussi pour cette réaction.
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1.2.2. Les voies de production avec des particules alpha
e La réaction "*Ni(a,x)

Le ®'Cu peut étre produit & partir du nickel naturel avec un faisceau d’alpha en raison
de la présence du ®4Ni. Le nickel naturel possede 5 isotopes stables ce qui va impliquer
la coproduction de contaminants tel que le ®*Cu. De plus, le ®*Ni a une abondance
isotopique naturelle de 0,9 % ce qui va largement limiter la production de ®’Cu. Nous
pouvons voir I'impact de cette abondance sur la graphique 5.4 qui présente la section
efficace de la réaction "Ni(a,x)®’Cu et ®*Ni(a,p)®’Cu.
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Figure 5.4 - Sections efficaces des voies de production du ®’Cu & partir du nickel et d'un
faisceau d’alpha [40], [91], [92].

e La réaction **Ni(a,x)

L’utilisation d’une cible enrichie de ®*Ni permet la production de ®’Cu via la réaction
®Ni(a,p)®’Cu. Il existe des données expérimentales de sections efficaces pour cette
réaction qui couvrent une grande partie de la gamme d’énergie de la section efficace et
donne un maximum aux alentours de 35 mb a une énergie de 22 MeV. L’énergie seuil
de la réaction ®*Ni(a,p) est a 4,9 MeV et pour la réaction **Ni(a,n+t)®*Cu, I'énergie seuil
est a 23,7 MeV ce qui permet d’envisager d'optimiser la production de ’Cu tout en
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limitant la production de ®*Cu. Cette réaction, ®*Ni(a,p)®’Cu, est une voie d’intérét pour
la production de ®'Cu et elle a été explorée par le passé. Son principal inconvénient
réside dans la nécessité d’utiliser des matériaux enrichis en ®*Ni qui est relativement
cher compte tenu de sa faible abondance isotopique a I'état naturel (0,9%). Ceci peut
étre limité par la mise en place d’'une technique de recyclage du matériau cible.

e Les réactions "*Cu(a,x) et **Cu(a,x)

Le cuivre naturel composé du ®Cu et du ®°Cu peut permettre de produire le ®’Cu avec
un faisceau d’alpha interagissant avec les noyaux de ®°Cu. Outre le fait que, la section
efficace de la réaction ®*Cu(a,2p) est faible [93], I'utilisation comme cible d’un isotope
du méme élément que l'isotope d’intérét méne a des faibles activités spécifiques du
produit final ce qui n’est en général pas compatible avec une utilisation médicale.
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Figure 5.5 - Sections efficaces des voies de production du ®’Cu & partir d'un faisceau d’alpha
[40], [93].

e Laréaction "'Zn(a,x)

Malgré la possible production du ®Cu sur 4 des 5 isotopes stables sur zinc, la
coproduction de contaminants va étre difficile a contréler et va impliquer une valeur de
I'activité spécifique faible.
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e La réaction %®Zn(a,x)

L’énergie seuil de la réaction (a,p+a) produisant le °’Cu est de 10,6 MeV. Une série de
données de section efficace de la réaction ®8Zn(a,x)°’Cu est présentée en figure 5.5.
Ces valeurs de sections efficaces sont de I'ordre de 5 mb dans une gamme d’énergie
de 45 MeV. De plus, il y a la production de contaminants car I'énergie seuil de la
réaction ®®Zn(a,x)**Cu est de 29,2 MeV et celle de la réaction ®*Zn(a,x)®°Cu est de 18,7
MeV. |l sera donc difficile d’éviter leur production.

1.2.3. Les voies de production avec des deutons
e La réaction "*Zn(d,x)

Comme pour les précédentes particules, la cible de "'Zn ne permet pas de controler la
production des isotopes du cuivre. lls ne peuvent pas étre séparés chimiquement. Cette
réaction est alors exclue de I'étude.

e Les réactions a partir d’une cible enrichie en zinc

Ces cibles concernent les isotopes %'Zn, %Zn et °Zn avec lesquels il est possible de
produire le ®’Cu. Le tableau 5.5 donne I'énergie seuil des réactions produisant les
isotopes de cuivre pour ces cibles enrichies de zinc. Dans l'objectif de limiter la
production des isotopes du ®'Cu, lintérét d’une cible enrichie en "°Zn prend tout son
sens. Cela conduit & une énergie seuil nulle pour la production de ®’Cu et des énergies
seuils de plusieurs dizaines de MeV pour les isotopes de cuivre les plus contraignants.

Cibles ®Cu (MeV) ®4Cu (MeV) 5Cu (MeV) *"Cu (MeV)
®7Zn 7,9 0 0 2,1
%8Zn 18,5 10,3 0,1 4,6
Zn 34,6 26,4 16,2 0
Table 5.5 - Les réactions seuils pour la production d'un isotope du cuivre sur une cible enrichie
de zinc.

Les données expérimentales de section efficace disponibles dans la littérature sont
présentées dans la figure 5.6. En orange, une série de données apporte des valeurs sur
la gamme d’énergie 10-20 MeV de la section efficace de la réaction "°Zn(d,x)®'Cu.
Cette valeur haute a 25 mb pour une énergie de 19 MeV correspond a une valeur
importante comparativement aux autres voies de productions discutées jusqu’a
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maintenant. De plus, la forme de la courbe et les énergies seuils des réactions, voir
tableau 5.6, laissent penser que le maximum n’est potentiellement pas atteint a 20
MeV. L’objectif de notre étude a été d’approfondir nos connaissances sur la réaction
9Zn(d,x)®’Cu en complétant les mesures de sections efficaces.
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Figure 5.6 - Sections efficaces des voies de production du 67Cu a partir d'un faisceau de
deutons [94]{98].

Réaction Energie seuil (MeV)
9Zn(d,n+a)*’ Cu 0,0
9Zn(d,d+t)*’Cu 17,7

9Zn(d,n+p+t)®’Cu 19,9
9Zn(d,2n+*He)*"Cu 20,8
9Zn(d,n+2d)*"Cu 24,1
°Zn(d,2n+p+d)®’Cu 26,4
9Zn(d,3n+2p)*’Cu 28,7

Table 5.6 - Les réactions "°Zn(d,x)*’Cu et leur énergie seuil.

L’inconvénient majeur de ce choix de réaction est le prix du Zn car il nest présent
qua 0,6 % a l'état naturel (environ 14 € le mg pour une quantité de 500 mg).
Cependant, dans une vision de production industrielle, ce colt est a mettre en regard
des autres colts comme par exemple celui du temps faisceau. De plus, cette matiere
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premiere peut étre recyclée et réutilisée aprés extraction du ®’Cu. Par exemple dans le
cas du ®Ni, le rendement de recyclage est supérieur & 90 % ce qui permet une
réutilisation du matériau cible (jusqu’a 10 fois).

Le °Zn est disponible sous forme de poudre métallique. Le choix de la méthode de
fabrication des cibles de "°Zn s’est porté sur I'électrodéposition.

2. Les mesures de sections efficaces de production
9Zn(d,x)*’Cu

Notre objectif consiste a compléter les mesures de sections efficaces de production du
7Cu via la réaction de deutons sur une cible de "°Zn en utilisant la technique des
« stacked foils » sur une gamme en énergie allant de 35 MeV (maximum disponible
avec le C70 du GIP ARRONAX) jusqu’a une quinzaine de MeV (pour assurer le
recouvrement avec les données existantes). Cela nous permettra d’identifier la position
du maximum de la section efficace et ainsi d’optimiser les paramétres de production.

2.1. La fabrication des cibles

Le "°Zn enrichi est disponible uniqguement sous forme de poudre métallique auprés de
fournisseur de matériaux enrichis. Nous avons pris le °Zn avec le taux
d’enrichissement disponible le plus élevé, 97,5 %. La composition isotopique de "°Zn
acquis est présentée dans le tableau 5.7.

Isotope Zn %zn %zZn ®zn zZn

Concentration (%) 0,1 0,1 0,1 2,2 975

Table 5.7 - Les concentrations des isotopes composant la poudre métallique d’apres le certificat
d’analyse donné par le fournisseur.

Nous pouvons voir la présence importante de ®8Zn dans la poudre métallique ce qui
implique des pollutions potentielles, dont il faudra tenir compte, lors de l'analyse.
L’interaction de deutons sur le ®®Zn peut amener la production de ®’Ga (Eseui = 14,6
MeV) et de ®*Cu (Esewi = 10,3 MeV) qui ne sont pas formés dans notre gamme
d’énergie par l'interaction avec le "°Zn (Esevis7ca = 30,8 MeV et Egeuisacu = 26,4 MeV).
Le ®*Cu sera présent dans le produit final tandis que le °’Ga émet des photons gamma
qui interférent avec les photons gamma issus de la décroissance du ®7Cu, voir table 5.8,
et peuvent fausser les résultats. L’analyse spectrométrique du 7Cu et ®’Ga est discuté
en partie 2.2.4 de ce chapitre.
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Radionucléide T Gamma émis keV (%)

¥Cu 61,8 h 91,3 (7,0)
93,3 (16,1)
184,6 (48,7)
300,2 (0,8)
393,5(0,2)

*Ga 78,3 h 91,3 (3,1)
93,3 (38,8)
184,6 (21,4)
300,2 (16,6)
393,5 (4,56)
Table 5.8 - Mise en évidence des émissions gamma communes entre le °’Cu et *’Ga.

Pour réaliser les cibles nécessaires a notre expérience de « stacked foils », nous avons
utilisé la technique d’électrodéposition. Elle permet d’obtenir un dépét de quelques pm
sur une feuille support qui sera par la suite placée dans le « stack ». La technique
d’électrodéposition du Zn est connue et maitrisée par les équipes du GIP ARRONAX et
de Subatech. Des études sur la production du ®’Cu par la réaction ®Zn(p,2p) ont été
menées au GIP ARRONAX dans lesquelles la fabrication de cibles de ®®Zn par
électrodéposition a été réalisée [32], [100], [101]. Nous avons utilisé cette méthodologie
pour le °Zn.

Description de la méthode d’électrodéposition du Zn :

La préparation de I’électrolyte

Pour dissoudre la poudre du "°Zn, nous avons utilisé de I'acide nitrique. Comme la
solution finale doit contenir le sulfate de zinc avec un minimum de trace de nitrate
venant de I'acide nitrique, nous avons utilisé la procédure de préparation suivante :

« Dissolution des poudres du °Zn avec de I'acide nitrique & une concentration de 5
mol/L.

e Evaporation a sec de la solution sur une plaque chauffante a 250 °C ; une journée
suffit a tout évaporer. Les poudres de nitrate de zinc hydraté sont ainsi obtenues.

e Dissolution des poudres avec de 'acide sulfurique a une concentration de 5 mol/L.

e Evaporation a sec de la solution sur une plaque chauffante a 350 °C (la température
d’ébullition de Il'acide sulfurique est a 337 °C). Les poudres obtenues sont
maintenant du sulfate de zinc.
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o Ringage de la poudre avec de I'eau distillée ultra-pure afin de s’assurer qu'il
n’y est plus de traces de nitrate.

o Evaporation a sec de la solution sur une plaque chauffante a 150 °C.

e Dissolution du résidu avec une solution d’acide sulfurique de pH égal a 2. Le volume
est calculé en fonction de la masse du zinc pour obtenir une concentration finale de
15 g/L.

La technique d’électrodéposition

Le but de I'électrodéposition est d’obtenir une couche de dépét sur un support appelé
substrat. La technique repose sur des réactions d’oxydoréduction contrdlées par une
différence de potentiel. Pour cela, une anode et une cathode sont en contact avec une
solution appelée électrolyte contenant le "°Zn. Le cation métallique Zn?*, appelé
l'oxydant (Ox), et le métal Zn, appelé le réducteur (Red), forment le couple rédox
(Red/Ox). L’oxydant est par définition un récepteur d’électrons et le réducteur un
donneur d’électrons. Ainsi la différence de potentiel E entre ces électrodes va
engendrer, a la cathode, une réduction des cations de zinc a l'interface entre la solution
et le substrat pour obtenir un dép6t de zinc sur le substrat selon I'équation suivante :

Zn?t + 2e” > Zn (5.1)

L’électrolyte contient non seulement les cations métalliques de zinc mais également des
molécules d’eau. Ces molécules, en milieu acide, réduisent tout comme Zn?* 3 la
cathode pour produire des gaz de dihydrogéne selon I'équation :

2Ht + 2e”~ > H? (5.2)

Pendant I'électrodéposition, 2 réductions ont lieu simultanément Zn?* et H* mais en
jouant sur les paramétres de I'électrodéposition tels que le potentiel E appliqué entre
I'anode et la cathode, la concentration en Zn?* dans la solution, la température, le pH de
la solution et la vitesse d’agitation de la solution, il est possible d’avantager la réduction
de Zn? et ainsi d’obtenir un dépdt de Zn de qualité.

L’électrodéposition du "°Zn sur une feuille de "*Ni
Les préparations chimiques et les électrodépositions ont été réalisées au GIP

ARRONAX par T. Sounalet membre de I'équipe PRISMA au laboratoire Subatech. Des
études sur le substrat a utiliser ont été effectuées pour ces expériences car il ne doit
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pas étre sensible a I'acidité de la solution, doit étre suffisamment rigide et convenir aux
expériences. Les contraintes liées aux expériences sont les suivantes :

e Le substrat doit avoir peu d’influence sur la dégradation du faisceau c’est-a-dire
étre considéré comme une feuille mince afin de garantir la collecte intégrale du
faisceau par la Faraday en limitant I'effet de « straggling » angulaire.

e Les radionucléides produits dans le substrat ne doivent pas étre identiques a
ceux produits dans le dépét de 9Zn et ne doivent pas émettre des photons
gamma pouvant perturber les analyses de spectrométrie gamma.

Figure 5.7 - Photo du dispositif d'électrodéposition.

Notre choix du support s’est porté sur des feuilles de "™Ni. Ci-dessus en figure 5.7, une
photo du dispositif d’électrodéposition est présentée. La cellule (1) posée sur une
plaque chauffante (2) contient la solution électrolytique (3). La cathode (4) qui est une
feuille de nickel est connectée a la solution par une ouverture carrée de 20x20mm. La
feuille est attachée contre le support a laide d’'une plaque visée permettant la
connexion a l'alimentation et I'étanchéité du dispositif. L’anode (5) est plongée dans la
solution pour établir les réactions d’oxydo-réduction. Une électrode de référence
Ag/AgCI saturée en KCI (6) est ajoutée permettant la mesure du potentiel ainsi que son
contrdle durant I'électrodéposition. (Electrodéposition & potentiel constant)

La densité de courant appliquée est de 20 mA/cm?. La solution est maintenue a une
température de 30 °C. Le pH de la solution est de 2. Une fois tous les paramétres fixés
et maintenus, c’est le temps d’électrodéposition qui va fixer I'épaisseur du dépot. Pour
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étre autour d’'une dizaine de ym, une durée de dépbt de 30 min est nécessaire. Une
photo d’'un dépét est présentée sur la figure 5.8. La précision de I'épaisseur est un
parameétre important, c’est la raison pour laquelle elle est remesurée avant utilisation.
La méthode et les résultats sont donnés dans la partie 2.2.2 de ce chapitre.

Figure 5.8 — A gauche, une photo d'un dépét de "°Zn sur une feuille de ™Ni et & droite une
photo d’un « stack » avec en premiére position le "°Zn électrodéposé.

2.2. Les expériences de « stacked foils »
2.2.1. Les irradiations

Le « stack » a été construit sous forme de deux motifs constitués d’une feuille de
"aNi+"°Zn et d’une feuille « catcher » d’aluminium de 10 ym. Entre ces motifs, une
feuille de dégradeur d’'une épaisseur de plusieurs centaines de um a été placée
permettant d’obtenir un écart d’énergie incidente de plus ou moins 5 MeV. En plus, une
feuille de titane d’une surface identique au dépét de °Zn a été ajoutée permettant un
controle du faisceau aprés irradiation & travers la réaction moniteur "Ti(d,x)**V. Un
schéma d’un « stack » est présenté dans la figure 5.9.

naiAI “atAl
10 pm 10 ym
Faisceau
........ I Y
. Vi
Zn natNi TUZn natNi natTi
10um o5 um 10pm 55 um 10 pm

Figure 5.9 - La configuration d'un "stack" lors des expériences ®’Cu.
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Les irradiations se sont déroulées au prés du cyclotron C70 du GIP ARRONAX. Un
ensemble de 6 irradiations a été réalisé dans les conditions d’irradiation, récapitulées
dans le tableau 5.9. Avant chaque irradiation, le faisceau est réglé a I'aide de la feuille
d’alumine. Son enveloppe doit étre inscrite dans un cercle de 1 cm de diamétre afin
d’assurer I'exposition de I'ensemble des feuilles et pour garantir la collection totale des
particules du faisceau par la Faraday.

Courant moyen calculé a

Energie faisceau ’.Terrllps' Nombre de charges partir du nombre de

(MeV) d’irradiation mesurées (UC) charges (nA)
27,0 1h 205,7 £ 4,1 57,1

16,0 1h 199,8 + 3,9 55,5

24,0 1h 190,3+ 3,8 39,6

25,3 1h 177,01 3,5 49,2

24,0 1h 156,7 + 3,1 43,5

28,7 1h 180,0 + 3,6 50,0

Table 5.9 - Caractéristiques d’irradiation pour la production de ®’Cu.
2.2.2. La détermination des points de mesure en énergie

Les épaisseurs des feuilles ont été mesurées comme décrit dans le chapitre Il, partie 4.
Pour I'épaisseur des dépdts de "°Zn sur le "Ni, les feuilles de nickel sont pesées avant
et aprés le dép6t. Ensuite, la surface du dépét est calculée. Pour le calcul de I'épaisseur
des dépdts, nous faisons I'hypothése d’'un dépdt homogeéne. La détermination de la
surface de "°Zn est effectuée a l'aide du scanner et du logiciel ImageJ. Le nickel et le
zinc étant sur des tons de gris similaire, il est difficile d’établir un contour du dépét par
traitement automatique des couleurs de I'image. Le découpage du contour du dépét a
donc été fait a la main. De ce découpage un nombre de pixels est déterminé. En
utilisant la surface de la feuille de nickel comme référence, la surface du dépébt est
calculée, les valeurs sont présentées dans le tableau 5.10. Une fois les épaisseurs
déterminées, I'énergie du faisceau traversant chaque feuille et l'incertitude associée
sont calculées, méthode décrite chapitre Il partie 3.
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oL Epaisseur du Energie des
Energie faisceau . 70 ,
n dépbét de “Zn particules dans le
initiale (MeV) oA
(Mm) dépbt (MeV)
27,0 11,3 26,9+0,5
8,3 22,2+0,6
16,0 7,8 159+0,5
6,6 11,0+ 0,7
24,0 24,0 23,9+0,5
10,0 18,1+ 0,6
25,3 13,7 252+0,5
14,3 19,7+ 0,6
24,0 11,9 23,9+0,5
15,1 20,5+0,6
28,7 11,2 28,6 +0,5
8,2 25,8+ 0,5

Table 5.10 - Les valeurs d'énergie faisceau, épaisseurs des dépéts de "°Zn et I'énergie
traversant le "°Zn.

Afin de s’assurer la répétabilité du découpage de limage, jai effectué 8 fois les
contours du dépét et de la feuille de nickel. La surface du dépét est alors calculée
ce méme nombre de fois, les valeurs sont rapportées dans le tableau 5.11. L’écart type
de I'ensemble de ces résultats représente 0,5 % de la moyenne des surfaces calculées.
Cela montre que, malgré un traitement d’image « a la main », les résultats obtenus
restent similaires.
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Nombre de pixels Nombre de Surface dela  Surface calculée
comptés pour la  pixels comptés feuille de nickel du dépbt

feuille de nickel pour le dépdt (mm3) (mm?)

1385877 627823 629,6 285,2

1401317 633007 629,6 2844

1404667 642235 629,6 287,9

1400725 629630 629,6 283,0

1398493 629183 629,6 283,3

1394036 629887 629,6 2845

1399387 631996 629,6 283,9

1398214 630590 629,6 283,9

Moyenne M 1397840 631794 284,6
Ecart typeo 5701,7 4517,9 1,5
o/M (%) 0,4 0,7 0,5

Table 5.11 — Les valeurs de la surface d'une feuille de "*Ni et du dép6t de "°Zn pour estimer la
répétabilité des mesures.

2.2.3. La mesure d’activité des feuilles irradiées

Aprés irradiation, les feuilles sont laissées pour quelques heures en décroissance afin
de diminuer I'activité manipulée par les expérimentateurs et de fagon a avoir un faible
temps mort lors de 'acquisition des spectres. Ensuite, les feuilles sont mises a compter
sur le spectromeéetre gamma. La méthode utilisée est décrite dans le chapitre Il partie
5.3.3. Chacune des raies visibles sur les spectres est associée a une source bien
identifiée. Un exemple est présenté dans le tableau 5.12 pour une feuille de "°Zn+"Ni
qui a été irradiée par un faisceau de deutons de 24 MeV. Ces valeurs sont issues du
spectre présenté en figure 5.10. La présence du ?"Bi a été discutée dans le chapitre
précédent dans la partie 2.3 ainsi que la notation « Bdf ».

Une fois les radionucléides identifiés, les bibliothéques d’émetteurs gamma permettant
la détermination de leur activité sont créées. Les raies gamma utilisées pour ces
bibliothéques sont décrites dans le tableau 5.13.
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Figure 5.10 - Spectre acquis a partir d'une feuille de °Zn+"Ni irradiée par un faisceau de
deuton de 24 MeV.

Energie de la raie Energie de la raie

Source identifiée Source identifiée

(keV) (keV)

14,7 Bdf 619,9 "™z
72,9 Bdf 7440 *Mn
75,1 Bdf 803,5 ®Co
84,9 Bdf 810,6 *Co
87,5 Bdf 827.1 *Co
91,4 *Cu/*'Ga 846,6 *Co
93,4 *Cu/*'Ga 897.,1 *Co
1221 *Co 911,0 Bdf
127,2 *'Ni 931,1 ®Co
136,4 *Co 935,3 *Mn
184,5 *Cul Ga 984,3 %Co
208,9 *CulGa 1238,1 %Co
300,2 *CulGa 1316,3 %Co
386,2 mZn 1369,5 %Co
393,4 *Cul'Ga 1377,3 Ni
411,3 *Co 1408,2 %Co
4385 %MZn 1433,8 %Mn
4771 %Co 1460,6 Bdf *°K
4872 ™Zn 1674,5 *Co
510,8 Béta + 1757,3 *'Ni
519,7 ®Co 1764,3 Bdf*"*Bi
595,8 ™Zn 1771,0 *Co
609,2 Bdf*"*Bi

Table 5.12 - Identification des sources formant les pics sur un spectre acquis avec une feuille
de "°Zn+"Ni qui a été traversée par un faisceau de deuton de 24 MeV.
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Radionucléide Tip Gamma utilisés pour la mesure d’activité keV (%)

Cu 61,8 h 91,3 (7,0)
93,3 (16,1)
184,6 (48,7)
300,2 (0,8)
393,5 (0,2)

“Ga 78,3 h 91,3 (3.1)
93,3 (38,8)
184,6 (21,4)
300,2 (16,6)
393,5 (4,56)
(

*'Cu 3,4h 282,9 (12,2)
373,0 (2,1)
588,6 (1,2)
656,0 (10,8)
908,6 (1,1)
1185,2 (3,7)

*Co 77,2 846,77 (100)
1037,84 (14,0)
1238,2 (67,6)
1360,215 (4,3)
1771,35 (15,7)

%Co 70,9 810,8 (99,0)

*Mn 5,6 j 744,2 (90)
935,5 (94,5)
1434,1 (100)

*Co 17,5h 411,9 (1,1)
477,2 (20,2)
803,4 (1,9)
931,3 (75,0)
1316,4 (7,1)
1369,7 (2,9)
1408,4 (16,9)

*'Co 271,7j 122,06 (85,6)
136,5 (10,7)

*'Ni 356 h 127,2 (16,7)
1377.,6 (81,7)

17575 (5,7)

MZn 40h 386,28 (91,4)
487,3 (61,2)

596,0 (27,5)

620,2 (55,8)

%9MZn 13,8 h 439,6 (94,8)

Table 5.13 - Les émissions gamma des radionucléides utilisées pour la détermination de leur
activité [1].
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2.2.4. L’extraction des valeurs de sections efficaces du ®’Cu et prise en compte
de la pollution de *’Ga

Nous avons vu, en partie 2.1, que la présence du ®87Zn dans la poudre métallique de
9Zn implique la production de ®’Ga. Comme rappelé dans le tableau précédent 5.13, le
®’Ga et le *’Cu émettent des gamma aux mémes énergies mais avec des rapports
d’embranchement différents. Souhaitant déterminer la section efficace de la réaction
°Zn(d,x)®’Cu uniquement, lactivit¢ de chacun de ces radionucléides doit é&tre
différenciée. Le *’Ga et le ®’Cu possédant des temps de demi-vie similaire, la méthode
par décroissance n’est alors pas applicable. Pour prendre en compte la contribution du
’Ga lors de I'analyse des spectres, un systéme a deux équations est établi (5.1) [100],
[101]. Ces équations mettent en lien le nombre total de gamma collectés, Ntor, un pic
(ici, 184 keV et 300 keV) et le nombre de gamma collectés venant de chaque acteur.

184 __ 184 184
N1oT = Ngzcu + Ng7ga (5.1)
300 _ N300 300 :
NtoT = Ng7cu + Ng7Ga

D’apres I'équation démontrée chapitre Il partie 5.4.1, les équations deviennent :

NIor = ki Act(®’Cu) + k, Act(®”Ga)
N79% = k3 Act(®”Cu) + k, Act(®”Ga)

eX X (1 - e MUILT)

vec i 7\1

Ou i définit le radionucléide, x la raie gamma, ¢ l'efficacité du détecteur, | I'intensité de
I'’émission gamma, A la constante radioactive et t 1 le temps d’acquisition.
En exprimant en termes d’activité, ce qui est cherché, le systéme d’équations s’écrit :

Act(67Cu) = (kg NTSE — ko N2JY

kiky — kok3 (5.3)

Act(*7Ga) = (ky Nigr — k3 Npor

kiky —kyk3

Les activités du ®’Cu et ®’Ga sont déterminées & partir des équations en (5.3). Les
incertitudes associées a ce calcul d’activité ont été établies suivant 'équation suivante :
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(Act) dAct o)
o(Aact) = o °W; 5.4
E}_ , dy; j (5.4)

Ou y représente les différents paramétres intervenant dans chaque équation (5.3).

Les activités du ®’Cu et ®’Ga sont alors déterminées et ont permis d’établir les résultats
exposeés dans la partie 3 de ce chapitre. Les incertitudes associées aux valeurs de
sections efficaces calculées par cette méthode dans cette étude sont de l'ordre de 5,6
%.

2.2.5. La mesure d’activité du 2V

Lors de ces expériences, une feuille de titane a été ajoutée au « stack » dans laquelle a
lieu la réaction moniteur natTi(d,x)"’BV. Elle a été découpée et placée de facon a avoir
une surface identique a celle du dépét de "°Zn ce qui permet avec la mesure de section
efficace moniteur de s’assurer que I'expérience s’est bien déroulée. Si le dépbt n'est
pas traversé par la totalité du faisceau car trop large, cela sera également le cas pour la
feuille titane. Cette éventualité sera ainsi identifiée grace a la réaction moniteur.

Lors des irradiations des feuilles de titane, le “8V est produit mais aussi le “*Sc. Nous
avons vu dans le chapitre IV partie 2.4 les problémes de pollution du *®Sc (émetteurs de
gamma aux mémes énergies). La méthode utilisée pour obtenir ces valeurs est
identique et les mesures ont été faites dans les mémes conditions (attente de 19 jours
pour décroissance de la grande majorité du *®Sc). Les résultats sont présentés dans la
figure 5.11 en jaune.

Nous pouvons voir que ces données sont en accord avec les résultats obtenus dans les
expériences précedentes, en rouge sur le graphique. Elles sont aussi en accord avec
les différentes valeurs expérimentales disponibles dans la littérature. L’accord de ces
données montre que les feuilles et les dépdts ont été traversés par l'intégralité du
faisceau. L'accord est globalement bon avec la section efficace moniteur recommandée
par I'AIEA. Cependant, un écart existe dans la région du pic a 19 MeV entre la courbe
et les données de cette étude. Cet écart pourrait venir dun manque de données
expérimentales et de précisions lorsque la courbe de I'AIEA, qui n'est pas un
ajustement, a été définie. TALYS avec les paramétres par défaut semble donner cette
allure du pic mais est décalé en énergie et ne posséde pas la bonne amplitude.
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Figure 5.11 - Sections efficaces de la réaction "™'Ti(d,x)*®V [31], [46], [50], [74]-[77].

3. Les résultats
3.1. La réaction d’intérét "°Zn(d,x)*’Cu

Le graphique de section efficace de la réaction d’intérét °Zn(d,x)?’Cu est présenté dans
la figure 5.12 ci-dessous. Les résultats, en rouge, ont été obtenus par la méthode
absolue, a l'aide de la Faraday, méthode développée dans le chapitre Il partie 2.1. Il
existe une série de données disponible dans la littérature, J. Kozempel (2012). Les
valeurs de cette étude sont en accord avec les siennes. Ces résultats viennent
compléter la section efficace et donnent une estimation du maximum autour de 30 mb
pour une énergie de 23 MeV. Dans une optique de production a grande échelle de
®7Cu, le pic étant étalé en énergie cela incite & utiliser une cible épaisse capable de faire
passer I'énergie du faisceau de 26 MeV (~20 mb) a 16 MeV (~20 mb). Cette gamme
d’énergie est choisie arbitrairement et est donnée comme une premiére estimation de
ce qui peut étre fait.
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Figure 5.12 - Sections efficaces de la réaction °Zn(d,x)*’Cu [98].

Les valeurs de sections efficaces pour la réaction "°Zn(d,x)*’Cu ont été calculées a partir
du code TALYS sous sa version par défaut et « ajusté ». Les données expérimentales
et les courbes montrent un décalage en énergie. Pour les deux versions utilisées, les
valeurs de section efficace ne sont pas correctes mais les valeurs expérimentales sont
incluses entre ces courbes. TALYS permet de donner un ordre de grandeur de la
section efficace dans le cas ou il y a peu de valeurs expérimentales mais les modéles
ont encore besoin d’étre affinés.

3.2. La production de contaminants

Dans cette partie, nous allons discuter de la production des contaminants. Des résultats
sur ceux qui ont pu étre mesurés vont étre exposés et nous allons chercher a
déterminer comment limiter leur production.

Les contaminants les plus préjudiciables sont les isotopes du cuivre car, comme il n’est
pas possible de les séparer par extraction chimique, ils vont avoir un impact sur
lactivité spécifique du produit final. Il est possible de limiter leur production en
choisissant convenablement I'énergie des particules incidentes et/ou en les laissant
décroitre. Pour ce dernier parameétre, les temps de demi-vie des isotopes du cuivre sont
donnés dans le tableau 5.2.

Nous pouvons voir que les isotopes exposés dans ce tableau possédent des temps de
demi-vie trés faibles devant celui du ®’Cu. Aprés sa production, un temps d’attente de
51 min (10 périodes du ®®Cu) précédant I'extraction chimique du cuivre permettrait de
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diminuer de plus de 1000 fois la population de ces isotopes. Cependant, le ®°Cu est
stable et le ®*Cu ne posséde pas un temps de demi-vie aussi court. Le ®°Cu étant
stable, sa présence n’a pas de répercussions de radioprotection mais va impacter
lactivité spécifique du ®’Cu. Leur production peut étre limitée en choisissant la bonne
gamme d’énergie. Les énergies seuils des réactions produisant le ®°Cu et ®*Cu sont
16,2 MeV et 26,4 MeV respectivement. Au regard de la section efficace de la réaction
9Zn(d,x)?’Cu, la production de ®*Cu ne pourra pas étre empéchée mais nous pouvons
choisir une énergie inférieure & 26 MeV pour ne pas produire de %Cu. De plus, le **Cu
peut également &tre produit dans la feuille de "*Ni et sur le ®8Zn ce qui implique qu’il y a
trois voies de réactions supplémentaire ®Ni(d,y), ®*Ni(d,2n) et ®*Zn(d,a2n) avec les
énergies seuils 0 MeV, 4,8 MeV et 10,3 MeV respectivement. Malgré cela, le %4Cu n'a
pas été détecté. Cela est lié a la fois a une probable faible production et a cause de sa
faible émission de gamma (1346 keV a 0,5%).

3.2.1. Le radionucléide *’Ga

Si nous souhaitons obtenir exclusivement le ®’Cu, le radionucléide ' Ga ne fait pas parti
des contaminants car une extraction chimique permettrait de s’en acquitter. De plus, en
choisissant une cible avec une abondance plus faible en ®®Zn c’est-a-dire avec une
cible hautement enrichie en "°Zn, il n’y aura quasiment plus production de ®’Ga car,
comme vu précédemment, 'énergie seuil de la réaction °Zn(d,5n)*’Ga est & 30,8 MeV.
Cependant, il implique des complications sur I'analyse spectrométrique du ’Cu. Des
données de sections efficaces de la réaction °®Zn(d,3n)°’Ga ont été acquises et sont
présentées sur graphique en figure 5.13. |l n’existe pas de données sur cette réaction
dans la littérature. Les résultats de cette étude, en rouge, sont présentés avec les
valeurs calculées par le code TALYS sous deux versions. Nous pouvons voir qu’il y a
une cohérence sur les valeurs du maximum de la section efficace entre les résultats de
TALYS et ceux de cette étude. La section efficace est relativement élevée ce qui
implique, malgré une concentration en ®Zn de 2,2 %, une production d’activité non
négligeable de ®’Ga. Pour ces deux combinaisons de modéles, les courbes TALYS
semblent avoir la bonne amplitude sur cette gamme d’énergie. La version de TALYS
dite « ajustée » semble étre moins décalée en énergie.

Nous pouvons cependant nous poser la question de la co-production de ’Cu par la
réaction ®Zn(d,x). Une série de données de section efficace existe et donne des
résultats d’au maximum 0,5 mb. Ces valeurs étant trés basse et avec une présence a
hauteur de 2,2 %, la production de ®’Cu par la réaction ®3Zn(d,x) est négligée.
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Figure 5.13 - Sections efficaces de la réaction ®Zn(d,3n)*’Ga.

3.2.2. Le radionucléide ®'Cu

La feuille support du dépdt est une feuille de "™Ni, ce qui implique la production
d’isotopes du cuivre. Dans la perspective d’obtenir exclusivement du ®’Cu, la feuille
support doit alors étre différente. Elle pourrait étre une feuille d’argent par exemple [32],
[88], [100], [101].

La réaction "*Ni(d,x)°'Cu a eu lieu et le radionucléide ®'Cu (3,4h) a été détecté lors des
comptages courts effectuées peu de temps aprés lirradiation. Cette réaction est une
réaction moniteur dont I'lAEA propose une courbe de section efficace. Les autres
isotopes du cuivre n’ont pas été détectés car ils possédent des temps de demi-vie trés
courts. Les résultats de sections efficaces de la réaction "™Ni(d,x)°"Cu sont présentés,
en rouge, dans la figure 5.14 et ont été obtenus a 'aide de la mesure de courant par la
Faraday.

Les résultats obtenus sont en accord avec les différentes données expérimentales
disponibles dans la littérature et avec la courbe de I'AIEA. Un grand nombre de
mesures a été fait a plus de 10 MeV mais cela n’inclut pas le pic. Autour de la région du
pic, 7 MeV, une grande dispersion est visible entre les données. Nous pouvons trés
rapidement apercevoir le point a plus haute énergie, trés haut avec de grandes
incertitudes, cela vient d’'un comptage tardif. Le ®'Cu était a la limite de pouvoir étre
détecté c’'est-a-dire que trop peu de gamma ont été détectés. L’échantillon aurait pu
étre placé plus prés de la téte de détection mais le ®'Cu n’est pas le seul radionucléide
présent dans la feuille ce qui aurait impliqué un temps mort élevé. Cependant, les
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incertitudes associées a cette mesure sont en accord avec les autres données
expérimentales et la courbe de I'AIEA. L’ensemble des résultats obtenus pour cette
réaction montre que les mesures de cette étude sont correctes.
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Figure 5.14 - Sections efficaces de la réaction "*Ni(d,x)®'Cu [40], [46], [47], [49], [50], [74], [75],
[102].

3.2.3. Le radionucléide *®Ni

Lors de l'interaction des deutons sur la cible de "°Zn, le radionucléide ®Ni va étre
produit. L’énergie seuil le produisant est de 6,1 MeV. La problématique du radionucléide
®Ni (54,6 h) est quil est un générateur de °°Cu (5,1 min). Nous avons wvu
précédemment que nous souhaitions attendre 51 min pour grandement diminuer les
populations des isotopes du cuivre a vie trés courte mais cela ne pourra pas se faire si
un noyau pere est présent. Afin de s’affranchir de cette alimentation par décroissance,
nous pouvons envisager de doubler I'extraction chimique du cuivre. Une premiére apres
irradiation afin de se séparer des noyaux péres et une deuxiéme aprés 51 min aprés
décroissance des radionucléides a vie trés courtes. Ainsi, nous nous affranchissons de
'impact des noyaux péres sur la pureté de I'échantillon final.

Le ®®Ni est un radionucléide qui n'émet pas de gamma lors de sa décroissance. Il ne

peut donc pas étre analysé au spectrométre gamma. |l est indirectement accessible via
les émissions de °°Cu.
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3.3. L’estimation de I'activité produite en cible épaisse

Dans un objectif de produire le ®’Cu en grande quantité par la réaction "°Zn(d,x)*'Cu, il
est possible d’estimer l'activité produite par un calcul de rendement. A partir des
données expérimentales disponibles, J.Kozempel (2012) et celles de cette étude, la
courbe de rendement est tracée en figure 5.15. Les détails de la méthode ont été
décrits dans le chapitre Il partie 7.

Nous avons vu que le pic de la section efficace de la réaction °Zn(d,x)®’Cu est étalé et
correspond a un maximum aux alentours de 30 mb. En regardant les productions des
isotopes de cuivre, nous avons vu que le principal contaminant était le **Cu produit a
partir de 26,4 MeV. En considérant le ®®Cu comme non contraignant car stable, la
gamme d’énergie sélectionnée pour estimer I'activité produite de ®’Cu est de 16-26
MeV. Cette gamme d’énergie correspond a une épaisseur de "°Zn de 576 pm.

En fixant I'intensité faisceau a 1 pA, une heure d’irradiation et une pureté de cible a
99,99%, I'estimation de I'activité produite sur la gamme d’énergie 16-26 MeV est de 6,4
MBq. La courbe de rendement obtenue a partir des valeurs expérimentales est
présentée dans la figure 5.14.

—_
o

Courbe de rendement 79Zn(d,x)5’Cu

TTY (MBg/epAh)
N w N [6)] ()] ~ 0] (o]

0 5 10 15 20 25 30
Energie des deutons incidents

Figure 5.15 - Courbe de rendement pour la réaction °Zn(d,x)*’Cu avec les points en rouge
délimitant la gamme d’énergie selectionnée.
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4. Conclusions du chapitre

Dans ce chapitre, nous nous sommes intéressés a la production de ’Cu qui est un
radionucléide prometteur pour la thérapie béta-. L’étude concerne la réaction utilisant
des deutons et une cible enrichie de "°Zn. Cette réaction a suscité notre intérét grace a
des valeurs hautes de section efficace devant celles des autres réactions et la
possibilité de contréler la production de ®4Cu. De plus, il existe une seule série de
données de cette section efficace et elle ne forme que la premiére partie de la courbe
de la section efficace. L'objectif a été de déterminer la région du maximum et de
compléter cette section efficace afin de faire une estimation de l'activité qui peut étre
produite.

Les feuilles de °Zn n’existant pas a I'achat, une problématique de fabrication de cible
adaptée aux expériences « stacked foils » s’est posée. La solution retenue a été
I'électrodéposition sur des feuilles de "Ni. Cette technique a bien fonctionné et a
permis de mesurer les valeurs de section efficace de la réaction "°Zn(d,x)®’Cu. Les
résultats de cette étude s’accordent bien avec les valeurs de J. Kozempel (2012) dans
la plage ou elles sont présentes. Une autre problématique liée a la pureté de la cible a
été soulevée. En effet, le %8zZn étant présent a 2,2 %, la production de ®’Ga par la
réaction %Zn(d,x), émetteur de gamma aux mémes énergies que ceux du ®’Cu, a été
prise en compte. Une cible enrichie en "°Zn avec une plus grande pureté pourrait
permettre de s’affranchir de cette problématique.

D’autres résultats ont été acquis notamment pour des réactions moniteurs. Les valeurs
obtenues s’accordent bien avec les différentes données expérimentales disponibles
dans la littérature et avec les courbes recommandées par 'AIEA. Cela montre la fiabilité
des résultats obtenus. Ces nouvelles données pourront également permettre d’affiner
localement les courbes moniteurs. Nous avons vu que les modélisations de TALYS
donnent une estimation convenable pour la réaction ®Zn(d,3n)°’Ga ce qui est moins le
cas pour la réaction "°Zn(d,x)*’Cu. Les mesures de cette étude permettent d’étendre les
bases de données de section efficace. Elles peuvent aussi venir contraindre les
modeles théoriques comme ceux inclus dans TALYS.



Chapitre VI. Etude de la valorisation des produits
de fission

Pour des raisons de confidentialité, cette étude ne sera pas présentée dans ce
manuscrit de these.

L’objectif et la méthodologie

L’objectif de cette étude était la valorisation des produits de fission issus du cycle
électronucléaire pour des applications médicales. L’idée était de produire, a partir des
produits de fissions, des radionucléides pouvant étre utilisés dans des applications
médicales. Un inventaire des produits fissions a été réalisé et a servi de base d’étude.
Une région d’étude, correspondant aux radionucléides pouvant étre produit avec un
accélérateur du type C70 identique a celui d’ARRONAX, a été établie. Les
radionucléides dans la région d’étude pouvant étre utilisés en médecine nucléaire ont
été identifiés en appliquant des critéres sur les périodes radioactives et les types de
radiations émises. Pour les isotopes sélectionnés, nous avons ensuite réalisé I'étude
des voies de production de ces radionucléides. Elle a été élargie a l'activation
neutronique pour certains candidats retenus. Pour chacune des voies de réaction
présentant un intérét, I'étude de la coproduction de contaminants a été effectuée. Ainsi,
une gamme d’énergie a été établie sur la base de l'optimisation de la production et la
limitation de la production de contaminants. Dans certain cas, des solutions permettant
d’améliorer I'activité spécifique du produit final sont proposées. Elles sont basées sur
'étude des temps de demi-vie des contaminants et sur leurs propriétés chimiques
(séparation chimique). Une fois la gamme d’énergie définie, une estimation de I'activité
pouvant étre produite a été calculée par la méthode TTY. Les réactions ont été
comparées entre elles suivant différents critéres : de ciblerie, du choix des particules
incidentes et de leur énergie, de la coproduction de contaminants, des éventuelles
problématiques autour de I'activité spécifique et de I'estimation de I'activité pouvant étre
produite.
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Conclusion et perspectives

L’intérét des radionucléides dans les applications médicales a été présenté. Leur
production doit étre optimisée c’est-a-dire qu’il faut limiter la production de
contaminants tout en maximisant la production du radionucléide d’intérét. Plusieurs
voies de réaction peuvent étre utilisées en général pour la production et il faut
arbitrer entre l'amplitude des sections efficaces, le choix de la combinaison
cible/projectile, I'énergie de la particule incidente... La bonne connaissance des
sections efficaces permet de définir le mode de production optimal d’un
radionucléide.

Dans ces études, des mesures de sections efficaces de production ont été
effectuées. Pour cela, la technique des « stacked foils » a été utilisée. Deux
méthodes permettant de déduire le flux de particules ont été appliquées ; 'une d’elle
utilisant des feuilles moniteurs et l'autre mesurant lintensité du faisceau de
particules. La premiére nécessite la connaissance d’'une réaction moniteur et de ce
fait, la précision des mesures dépend des incertitudes sur les valeurs de la section
efficace moniteur, souvent supérieure a 10%. La deuxieme méthode s’affranchie de
cette dépendance grace a l'utilisation d’'une cage de Faraday instrumentée pour la
mesure du courant faisceau. Elle permet alors de réduire l'incertitude associée a la
mesure du flux de particules incidentes et donne des valeurs de sections efficaces
avec une incertitude inférieure a 5%. Cette cage de Faraday a fait I'objet d’'une étude
approfondie afin de déterminer les parameétres de fonctionnement optimaux. Le bon
fonctionnement de la cage de Faraday a été démontré. Cette étude réalisée
principalement pour les protons doit étre étendue a lI'ensemble des particules
disponibles a ARRONAX. Cette méthode dite absolue a permis la mesure de
sections efficaces de réactions parmi lesquelles celles de réactions moniteurs. Les
résultats obtenus sont en accord avec les courbes dites de référence,
recommandées par 'AlEA.

Les radionucléides "*"™Hg et °’Cu ont suscité notre intérét. Des voies de productions
alternatives ont été investiguées. L’utilisation d’'un faisceau de deutons sur une cible
parfois enrichie a montré des voies de réactions pertinentes permettant I'optimisation
de la production du radionucléide d’intérét et la limitation de la production des
contaminants. Des mesures de sections efficaces de ces réactions ont été
effectuées. Ces valeurs ont permis de montrer l'intérét de la voie de production
70Zn(d,x)67Cu. La technique et les méthodes employées pour ces mesures pourront
étre réutilisées pour d’autres réactions dans I'avenir, notamment gréce aux faibles
incertitudes des résultats obtenus.

Une étude sur la valorisation des produits de fission a été effectuée dans le but
d’identifier l'intérét d’utiliser les produits fission pour la production de radionucléides
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pouvant avoir un intérét médical. Dans une premiére étape, ces radionucléides ont
été identifiés. Ensuite, les voies de réaction permettant la production des
radionucléides d’intérét a partir des produits de fission ont été déterminées. Des
études similaires pourront étre menées sur d’autres déchets générés par la filiere
électronucléaire.
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Isotopes radioactifs produits par voies non conventionnelles

Mots clés : applications médicales, section efficaces, faraday cup, mercure, '*'™Hg, cuivre, ®’Cu

Résumé: La médecine nucléaire utilise des
radionucléides pour le diagnostic et pour la thérapie.
La tendance suivie par la médecine nucléaire est de
s’adapter de plus en plus a chaque patient. Pour
arriver a cet objectif, une large gamme de
radionucléides doit étre disponible pour répondre
aux besoins des médecins. Une approche
théranostique (thérapie et diagnostic) peut étre mise
en place dés la conception du médicament
permettant d’orienter la médecine vers une
médecine personnalisée.

Dans cette optique, des études de production de
radionucléides innovants par  voies non
conventionnelles (faisceaux de deutons, matériaux
cibles non usuels : cibles enrichies ou produits de
fission) ont été menées durant cette thése. Les
voies de réaction "’Au(d,2n)"*"™Hg et "°Zn(d,x)*’Cu
ont été identifitces comme intéressantes et des
mesures de leur section efficace ont été effectuées.
Des parameétres de production permettant de limiter
la production de contaminants sont proposés et des
courbes de rendement pour ces réactions d’intérét
ont été calculées.

Pour effectuer ces mesures de sections efficaces,
un nouveau dispositif expérimental a été mis en
place permettant la mesure directe du flux de
particules. Une étude approfondie sur les conditions
optimales de fonctionnement a été effectuée et une
incertitude sur la mesure a été définie a 2%. Ce
dispositif permet I'obtention de valeurs de sections
efficaces avec des incertitudes amoindries
comparés a la méthode, communément utilisée, des
réactions moniteurs qui possédent des incertitudes
de l'ordre de 10%.

Une étude sur la possibilité de valoriser une partie
des produits de fission légers du cycle
électronucléaire a été explorée. En effet ces
produits de fission peuvent étre utilisés comme cible
pour produire des radionucléides d’intérét pour la
médecine. Des noyaux, pouvant étre créés a partir
de ces produits de fission, ont été identifiés et leurs
voies de production, a partir de la connaissance des
sections efficaces, ont été étudiées dans le détail.
Les courbes de rendement ont été calculées pour
les voies de réaction reconnues comme
potentiellement intéressantes/réalisables.

Radioactive isotopes produced by unconventional means

Keywords : medical applications, cross sections, faraday cup, mercury,

Abstract: Nuclear medicine uses radionuclides for
diagnosis and therapy. Nowadays, the nuclear
medicine tends to adapt more efficiently to each
patient. To achieve this goal, a wide range of
radionuclides must be available for the physician’s
requirements. A theranostic approach (therapy and
diagnosis) can be implemented from drug’s design
in order to guide medicine towards a personalised
medicine.

In this sense, studies on the production of
innovative radionuclides using unconventional
pathways (deuteron beams, non-standard target
materials: enriched targets or fission products) were
conducted during this thesis. Reaction pathways
9Au(d,2n)"*"™Hg and "°Zn(d,x)®’Cu were identified
as relevant and their cross section were measured.
The production parameters limiting the production of
contaminants were proposed and vyields were
calculated for the highlighted reactions.

197m

Hg, copper, ®’Cu

For the measurements of these cross sections, a
new experimental device has been designed to
directly measure the particle flow. An intensive
study on the optimal operational conditions was
performed by defining an uncertainty of
measurements of 2%. This device allows obtaining
cross-section values with diminished uncertainties
in comparison with the commonly used method of
monitor reactions which have uncertainties of the
order of 10%.

The possibility of recovering light fission products
from spent nuclear fuel was also explored. These
fission products can be considered as a target to
produce radionuclides of medical interest. Some
nuclei, which can be created from these fission
products, have been identified and their production
pathways, based on their cross sections, have been
studied in detail. The yield curves were calculated
for the reaction paths were recognised as potentially
interesting/feasible for this mean.
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