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When short-lived radioactive gases are produced by cyclotron-irradiated gaseous targets, the vield of activily, at the site of

delivery, depends on the flow rate in_the gas-carrying line.

The authors improve a preliminarily published previous single model by the introduction of a supplementary hypothesis
which takes into account the inhomogeneity of the activity in the gaseous target.

By substituting the NTP volume of the gas in the irradiation cell ¥, by a visible volume ¥, depending on the flow rate and
expressed by V,=V_ +(;—V..) exp(—kD,), they derive the following general expression [or the optimum [low rate D which

gives a maximum yield of production.

D?—bD —be—D? akexp(—ID)—ab exp(—kD) =0, a = A(Wy— V), b=AV,, c=AV,,, A = the decay constant of the radicnu-
clide produced, V, the inner volume of the gas-carrying line.

oo

The unknown parameters V,, ¥, b, V.

and k can be determined experimentally.

The authors also suggest a new method for the determination of experimental cross sections with their gaseous target with

the help of the following expression:
G = A(AV,+ D) exp (AT AFnR,

where A4 is the saturation activity al the site of delivery; F, the intensity of charged particles; n, the atoms target
concentration; R, the range of the particles; T, the transit time in the carrying line.

The method is concretely applied to the production of 15-oxygen, 13-nitrogen and 11-carbon and the average cross sections
are determined in precise energy ranges for the nuclear reactions N(d, n)'30, 2C(d, n)"*N and MN(p, a)!'C.

1. Introduction
1.1. APPROCHE RAPIDE DU DEBIT OPTIMUM

Dans un travail récent!), les auteurs ont montré
que, préalablement a la production de gaz radioac-
tifs par cyclotron a partir de cibles gazeuses en
circuit ouvert, il était facile de déterminer rapide-
ment la valeur approchée, a mieux de 15% prés, du
débit a imposer au gaz vecteur pour obtenir le meil-
leur rendement radioactif 4 I’endroit de son utilisa-
tion.

Le débit correspondant au rendement maximum

oint de distribution s’exprime par la relation:

o= L[V, + (PVT+ 422V, V)]

avec K=T,D, ot T (s) est le temps de transit du gaz
dans la ligne de transport pour un débit D, (ml/s)
quelconque mesuré;

K(cm®): le volume de la ligne de transport calculé
par la relation ci-dessus;
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F(cm?): le volume (NTP) de gaz dans la cellule
d’irradiation;;

A(s™"): la constante radioactive de I'isotope pro-
duit.

L’utilisation de cette formule ne nécessite qu’une
seule détermination expérimentale, facilement ac-
cessible, du temps T, 4 un débit quelconque, & partir
d'une courbe enregistrée de montée de [activité
jusqu’a la saturation au point de distribution du
gaz.
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Fig. 1. Représentation schématique d'un systéme de production
d’un gaz radioactif avec un cyclotron. 1. Cellule d'irradiation du
gaz. 2. Fours et piéges. 3. Vanne a pointeau. 4, Chambre d'ion-
isation pour la mesure du rendement. 5. Débitmétre (pression
atmospherique).



2. Descrip] oj PREMIER MODELE'SI"MPL'E ORI

b

Schema du d:sposmf d-;zrradzafron

fs: est schematzse a Ea ﬁg L

22 Hypotheses :
i E'(I) Les pertes: d’actmte par absorptlon sont negh-
o geables)
(2) La fraction de Tactivité totale de la cible, extraite
~par unité de temps, vaut D/,
(3) Le temps de transit dans la ligne de transport
peut étre mesure.
(4} Le point de distribution et celui des mesures
sont confondus.
(5} Une seule réaction nucléaire est responsable de
Iactivité.

1.2.3. Relations
Rendement (mCi/ml):
AFRGR
(AV.+D)3,7x107 ~

X {1 —exp I:A (2 —I-%) t:” exp(—AT,). (1)

Rendement i 'sa_t:ur'ation" :

A =

IFnGR |
A = V4 D37 x 07“p(ln) s (2)
Volume de la llgne de transport [N
V.= 1.0, o S (-3)1

Débit optimium:. - - Ll
LAV, + (& W+4ﬁvaﬂ
F: intensité des part1cuIes chargees en s

concentration des atomes cibles en: mg' Sid
section efficace moyenne de la réaction ‘en - cm?;

dans l'intervalle d’énergies des particules chargeos_-_'
traversant la cible gazeuse; R : parcours des particu-:

les chargées dans le matériau cible en cm; ¢ duree' ' 'A()
ST

de l’irradiation en s.

2. Amélioration du modéle initial
2.1. JUSTIFICATION

cible gazeuse sous bombardement de particules
chargées conduisent nécessairement & un gradient
complexe d’activités, lui-mé&me perturbé par le silla-
ge du gaz vecteur. La fraction de Dactivité extraite
© par unité de temps de la cellule d’irradiation s’écar-
- te sans aucun doute de la valeur théorique D/¥,

Ee: dlSpOSEtlf o 1rradlatlon et:de transport des gaz.".

Les divers phénoménes qui se déroulent dans la. s

LM PETERS’_"ét’ a! e,

o laquelle suppose une homogenelsahon mstantanee;f L
_:du contenti gazeux. Sit lon. ‘désigne par 4¢ Lactivité L
3 saturation’ dans la cel]u!e d’irradiation;, le modéle
-~ simplifié prévoyait une extraction theorlque égalea
CUASDIV parunité: de ‘temps.. Dans: la réalité, on .
“extrait une activité tantdt plus’ grande tantot pIus_-_'-"" '

petite que cette Valeur theorlque

2.2. NOUVELLE HYPOTHESE

Cette nouvelle hypothése repose sur E’observanon__'
suivante : Vactivité 4 saturation dans la cellule A¢ et -
la fraction d’extraction f=D,/F sont respective- -:
ment différentes des valeurs théoriques As et D,/J.
Cela revient en fait 4 introduire la notion d’'un
volume apparent ¥, différent de ¥ et fonction de
D,. ¥, doit diminuer lorsque l¢ débit augmente et
tendre vers une valeur constante lorsque le débit
devient trés grand. La fraction d’extraction est donc
soumise & des conditions aux limites:

= _121 f=0etl,=V,pourD, = 0
f=fo=¢%etV,=V_pourD, =

Fondamentalement, la nouvelle hypothése re-
vient & substituer 4 ¥ une fonction V(D). Parmi les
fonctions pouvant vérifier les conditions aux limi-
tes, la plus simple est ¥ = a+fe~*%, soit en intro-
duisant les conditions aux limites:

Vo=V, +{(Vo—Vodexp(—kDy). 5
On verra que ce modeéle rend trés bien compte des

- résultats expérimentaux permettant de tracer la
'courbe

L en fonctlon de D, (cfr. 4.4).

3 Expressmn dﬂ débit optimum dans

Tle modele amellore -
RENDEMENT AU PO!NT DE DISTRIBUTION DU GAZ
“Fn substituant A I{, dans l’eq (1), ¥ qui traduit

-;la nouvelle hypothese on ‘obtient: lexpressmn du
: rendement d’act1v1te au pomt de dEStrlbuthi‘l

XFer ><
(AV +D§,)3 7% 107

KNI ‘D e ' FRRE
—exp[ (A+ V) ]} exp( AT) (6)
Le"réndéme'nt 'Constant 4 saturation, (f = ), s’ins-
crit alors en remplagant ¥, par P'expression (5):

T Kexp(—2 VD)
)V +A(V0 Voyexp(—kD)) + D,

s

M

avee

K = 1FnoRAT% 107 e V.= T,D,.
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3.2. EXPRESSION GENERALE DU DEBIT OPTIMUM D
La fonction exprimée par I'éq. (7) admet un
maximum que I’on détermine aisément en annulant
la dérivée premiére d4/dD, et qui livre la condi-
tion :
D[l — Ak(Vy—V.,,) exp(—kD)] — AV, D —
— V.V, — V. (Vo= V) exp(—kD) =0

qui est 'expression générale du débit optimum, ou
encore .

D?—bD—be—D*ak exp(—kD) — abexp(—kD) = 0

(8)
avec: a=AW—V.), b=A¥, c=AV,.

3.2.1. Cas particulier— A grand:
application a I'oxygéne-15
Lorsque la constante radioactive est grande, com-
me c’est le cas pour I'oxygéne-15 qui décroit trés
vite, le débit optimum est grand. L'utilisation du
premier modéle nous a fourni la valeur de
72 ml-s ! (cfr. tableau 1). Les termes exponentiels
de I’équation générale, éq. (8), peuvent étre négligés
et I'expression du débit optimum se réduit a:

D —bb—bec=0  .avec b=V, c=AV,, &
dont la racine physiquement significative est:
D (optimum) = 4 [AV, + AV + 442V, V,)'?],  (10)

V. et V. sont accessibles par I'expérience.

3.2.2. Cas général— A quelcongue applicable
a l'azote-13 et au carbone-11

Dans le cas général, la fonction transcendante
no. (8) doit étre résolue par une méthode d’approxi-
mations successives; c’est celle de Newton—Raph-
son qui a été utilisée dans ce travail (2), étant donné
que la fonction est facilement dérivable et que I'on
connait, par I'exploitation du modéle simplifié, une
valeur approchée d'une des racines (cir. ta-
bleau 1).

4. Détermination des constantes

Le modele amélioré exige un plus grand nombre
d’expériences pour déterminer les nouvelles con-
stantes V, g, V. et k.

Si I'on pose que le temps d’irradiation ¢ = -1,
ou 7, représente le moment ol une mesure est
effectuée dans la chambre d’ionisation au point de
distribution, I'’éq. (6) qui exprime le rendement
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TABLEAU 1

Comparison entre Débit optimum calculé et Débit optimum
expérimental. 1. Modéle simple (1). II. Modéle amélioré (présent
travail).

Carbone 11
(CO,)

Azote 13
(N2)

Oxygeéne 15
(0y)

[. Modéle simple

As™) 5.589% 103 1,155x10-3 5,775%10~*

V.(em? NTP) 280 304 642
=Ty D (cm?) 1063 +8 73917 111525
Débit calculé par

I'éq. (4) (ml-s—1) 7.2 1,1 0,91
Débit expérimental

(ml-s—1) 8 1,2 0,8
Ecart & la valeur

expérimentale 10% 7% 13%

II. Modéle amélioré

As—h 5589102 1,155%x 102 5,775%x 104

¥ (cm? NTP) 258 276

Vea (cm3 NTP) 426 1015 129.5

k 0,947 1,337

¥.(cm? NTP) 1097 +5 88718 1179+26

Débit optimum

calculé (ml-s—1) 7.96 1,233 0,8003
par 1'éq. (10) (8) (8)

Débit optimum

expérimental

(ml-s—1) 8 188 08
Ecart a la valeur

expérimentale 0,5% 25% 0%
s’écrira:
A(t) = A {1 =K exp[— (A + Dy/V,) Ty} (11)
avec: rendement & saturation
AFnagR
s S, - 12

s AV‘] +Dp eXp( A’Tp) ( )
et
k' =exp(A+ D,/V)T,. (13)

4.1. DETERMINATION DE K, T, ET V,

¥, et T, peuvent étre déterminés soit a partir de la
courbe de croissance de la concentration radioactive
enregistrée au point de distribution pour un débit
D, quelconque, soit a partir de la courbe de décrois-
sance aprés rupture du faisceau. Les développe-
ments étant proches avec l'une ou l'autre courbe,
seule I’exploitation de la premiére sera exposée ci-
apres.

Le rapport A(t)/A, peut étre calculé pour tous les
points de la courbe de croissance (fig. 2), ce qui
permet de tirer les valeurs du facteur de satura-
tion :

(1=K exp[ (A + D,/¥) Ty}
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Fig. 2. Courant de la chambee d'ionisation au point de distribu-
tion du gaz radioactif en fonction du temps — exemple de courbe
de croissance de I'activité pour la détermination de . T et b,
(voir 4.1.).

et par conséquent,

= K exp[— (4 + Dy/¥,) Ty/] 4 (14

pour n’importe quelle valeur de 7.
InZ = Ink' — (A + D,/V,) Ty = b+mx

est I’équation d’une droite de régression linéaire au
départ des valeurs x,=T; et y,;=InZ. On évalue le
coefficient de corrélation, la pente de la droite
m=—(A+D,/¥) et lordonnée 4 [origine

b=Ink'=QA +D/V}T = —mi_  On trouve aisé-
ment ¥, et I =—b/m On calcule ensuite
V=TD,.

4.2, DETERMINATION DE V_

Pour les grands débits, I'ég. (5) se réduit a
F,=V,_. Il suffit de déterminer ¥, par ia méthode
exposée en (4.1) pour des valeurs élevées de débit
jusqu’a ce que ¥, ne varie ptus. On se trouve alors
dans la région ou V=V (cfr. aussi fig. 3).

4.3. DETERMINATION DE ¥ ET k
L’éq. (5} peut s’écrire:

Vam Voo = (Vo= V) exp(—kDy),

Cn V= V.,) = In(Ve—V,) - kD, .

' . Cest 'équation d’une droite de pente égale a —k et
d’ordonnée a l'origine In(¥,— V), Lol k et ¥} (chr.
aussi fig. 3).
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4.4. JUSTIFICATION DE L'EMPOI DE LEQUATION
Vo=V, +(¥— V) exp(—kD,) POUR TRADUIRE
L’HYPOTHESE NOUVELLE LIEE AU MODELE R
La fig. 3 reprend les valeurs expérimentales; -
déterminées par les courbes de croissance des acti-: .-
viteés (cfr. 4.1) et la courbe ¥,=f(D,) correspondant
a P'expression (5). L'accord Justlﬁe 1 emploi de cettej :
derniére. :

5. Application

La méthode a été appliquée a la productton'_
d’oxygéne-15, d’azote-13 et de carbone-11.: Le
tableau 1 reprend les valeurs des différents paramé
tres pour ’0,, "N, et 'CO,. Les conditions d’irra
diation étant les mémes que celles adoptées dan
une précédente publication exposant la méthode:d
«modele simple», elles ne figurent plus ‘dan
tableau actuel (1). Par contre, on rappelle &5
tats dérivant de 'application du modele snmp]
de permettre la comparaison.

6. Bections efficaces

Les sections efficaces des reactnons
RC(d, n)* N, "N(p,)"'C n'ont guere
et il n’existe aucune théorie’ sat1sfaisan
tions nucléaires qui permette de
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TABLEAU 2
Sections efficaces moyennes.

Isotope Réaction Domaine Section
produit nucléaire d’énergie efficace
(MeV) maoyenne
(mbarns)
Présent  Réfs.
travail
Oxygéne-15 N, n)1°0 0-6,3 233 .
0,55-2.95 110 3)
0,6-3 i )
0,6-6,2 146 4
2,14-5,38 76
Azote-13 12¢C(d, n)'3N 0-6.3 76
0-63 67 9
0-8 TS5
0-6,3 70 7
Carbone-11 BN, a)l'C 0-8 78
0-8 59 8
0-10 61 %)

Leur détermination expérimentale reste donc pri-
mordiale. De I’expression (12) du rendement a satu-
ration, on peut retirer une valeur de la section effi-
cace moyenne,

& = [A(AV,+D)[AFnR] exp(1T,), (15)

F=63x10"1/Z

ou [ =courant de faisceau en pA, Z = nombre de
charges élémentaires de la particule.
Pour autant que la mesure du courant puisse &tre
faite avec précision, ce qui est assez facile a réaliser,
alors les différents paramétres de I’éq. (15) seront
connus a quelques pour-cent prés. La cause princi-
pale d’erreur sera due a I'imprécision sur la valeur
du parcours R (5-10% suivant le cas). Ceci nous
fournit une méthode originale pour obtenir des
sections efficaces moyennes & moins de 20%. L uti-
lisation d’une cible & volume variable conduira & un
histogramme de la section efficace totale en fonc-
tion de I'énergie.

Dans ce travail, nous avons déterminé les sec-
tions efficaces moyennes reprises dans le ta-
bleau 2.

7. Conclusion

Le choix aveugle d'un débit gazeux dans un
dispositif de fabrication en continu de gaz radioac-
tifs par cyclotron conduira le plus souvent i des
rendements médiocres. Le débit est un paramétre
essentiel 4 controler. La théorie montre, en effet,
qu’il y a une valeur optimum & laquelle correspond
un maximum du rendement radioactif (mCi/ml)au
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point de distribution du gaz. En nous appuyant sur
un modele simple, nous avions précédemment mis
en évidence qu’il était aisé d’obtenir une valeur
satisfaisante du meilleur débit au terme d’une seule
expérience.

Dans ce travail, le modéle a été amélioré pour
tenir compte de I'inhomogénéité de I'activité dans
la cellule d’irradiation, dont la répercussion sur le
facteur d’extraction peut &tre importante. ,

Il en résulte une fonction du débit qui permet de
supprimer pratiquement I'écart entre le débit opti-
mum dérivé du modele et celui recherché expéri-
mentalement. Cette méthode est évidemment beau-
coup plus longue et nécessite de déterminer plu-
sieurs parametres par voie expérimentale. Par con-
tre, elle confirme la validité des hypothéses lices au
modéle et justifie en outre I'emploi du modéle
simplifié pour une évaluation rapide. Le remarqua-
ble accord obtenu nous autorise a suggérer une
équation et un procédé pour calculer les sections
efficaces par irradiation de cibles gazeuses.

Nous les avons appliqués a la détermination des
sections efficaces moyennes pour les réactions
“N(d, n)0, 2C(d, n)"*N, “N(p, o)!'C dans les do-
maines d’énergie convenant a notre dispositif de
production de gaz radioactifs.
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