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SUMMARY
When short-lived radioactive gases are produced by
cyclotron-irradiated gaseous targets, the yield of activity at the

site of delivery depends on the flow rate in the gas carrying line.

The authors present a single model which allows to

compute the flow rate D giving a maximum yield of production.

The following formula is used

1 2 39 ) !
D = - [Av»r + VAVE + 4 A vrve
2

where A is the decay constant of the produced radionuclide, Ve the
volume of gas in the target, and V» the inner volume of the gas
carrying line,

The only unknown parameter Vr can be derived from a single curve

of growing of the activity at a trial flow rate.

The method is concretely applied to the production

of 15-oxygen, l3-nitrogen and ll-carbon,
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1. INTRODUCTION

Dans la production par cyclotron de gaz radioactifs
de courte vie, en circuit ouvert, au départ de cibles gazeuses inter-
vient un grand nombre de paramétres et de phénoménes qui peuvent in-
fluencer le rendement au point d'utilisation, généralement €loigné

de plusieurs dizaines de métres du module d'irradiation.

I1 y a différentes régles 3 observer lors de la cons-
truction d'un ensemble complet destiné & fabriquer et 3 dispenser
les molécules simples gazeuses, dérivées de 1'oxygéne-15, de
1'azote-13 et du carbone-11. Ces régles ont fait 1'objet de recomman-
dations par la plupart des auteurs qui décrivent leur dispositif (1,
2, 3, 4, 5 et 6). Elles portent le plus souvent sur la nature des
matériaux utilisés, sur les volumes et dimensions des cellules
d'irradiation et des piéges, sur le diamétre intérieur des conduits
de gaz, Elles visent toutes i réduire les résistances i 1'écoulement,
la dilution des activités et les absorptions, i obtenir le maximum
de concentration radioactive dans la cellule par le calcul des épais-
seurs de cible juste nécessaires pour couvrir la partie utile de 1la
courbe de section efficace de la réaction (élimination des contami-
nants). Certains auteurs se sont intéressés au rendement d'extrac-

. 4
tion des cibles/

Par contre, le facteur le plus important, le débit

gazeux, ne semble, a4 notre connaissance, avoir fait 1'objet d'aucune
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attention particulidre, Pourtant, un choix aveugle du débit conduira,
généralement, 3 de faibles rendements., Nous nous proposons de montrer
comment, avec un minimum de paramétres facilement accessibles, on

peut établir rapidement une corrélation entre le débit (ml/sec) et le

rendement (micro-Ci/ml) au point d'utilisation du gaz radioactif,

2, MODELE

Z.1.Représentation d'un systéme de production d'un gaz radioactif

avec un cyclotron.

Le schéma est repris sur la figure no., 1.

2.2,Hypothéses

1. Les pertes d'activité par absorption sont
négligeables,

2. La fraction de 1'activité totale de la cible,
extraite par 1'unité de temps, vaut D/Vc ol D est
le débit gazeux en ml/sec et Vc le volume du gaz
cible en ml NTP,

3. Le temps de transit du gaz activé entre la sortie
de la cellule d'irradiation et le point de distri-
bution peut &tre déterminé.

4., Les endroits de mesure du rendement et de distribu-
tion du gaz sont confondus.

5. Une seule réaction nucléaire est responsable de
1'activiteé,
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3. THEORIE

3.1,Expression de l'activité dans 1a cible en fonction du débit

gazeux f

Dés que le faisceau de particules chargées est envoyé
dans la cible, la vitesse d'accumulation des atomes activés est la
différence entre 1la vitesse de formation et la vitesse de disparition,
Les atomes radioactifs disparaissent de deux maniéres : par décrois-
sance radioactive et par €limination sous 1'effet du débit constant.
Pour une épaisseur considérée fAx de gaz sous irradiation, la vitesse

d'accumulation se traduit par

dN D
—=Fnelx - N (A+- ) (1)
dt Vc
=1
F : intensité des particules chargées en sec
-1
L : concentration des atomes cibles en mg
2
@: section efficace de 1a réaction en cm
-2
A €paisseur de la couche de gaz considérée en mg.cm
-1
A constante radioactive duy radioisotope formé en sec
-1
D : débit du gaz en ml.sec (760 mm Hg - T° ordinaire)
3

Vec: volume de gaz dans la cellule d'irradiation en cm (NTP),

La solution de 1'équation linéaire du premier ordre (1) est de 1a

forme D
N =C(t) exp -| A+—= |t
Vc




Fna‘ﬂx exp - ,:A +.£).. Jt

Vc
avec : C(t) = + C
D
A —
Ve
F ni A x D
d'od N = + Cexp - [A+ = |t
D Vc
)

Ve

En introduisant la condition limite N = O pour t = 0, on trouve 1la

valeur de la constante
F n(l!x

A D

Vc

I1 vient : N =

F na‘A X D
[1

: -exp - (A +—-)t (2)
) e

Ve
Vc

L'activité MA dans 1a couche b x est par définition JA = N}

exprimée en désintégrations par seconde,

La distribution ou gradient d'activité sur l'épaisseur de la cible

gazeuse est donnée par :

dA  NA )\Pna’[

_ A D

— = = 1 - - +— ) t

dx H; D o : ) ]
Av—

Ve

Vc




L'activité totale dans la cellule est obtenue en intégrant cette

relation sur toute 1l'épaisseur de la cible

D
K ) —(h *® = )E (3)
[ sl Ve ] (x) dx
+ - 0
Vc

avec R : parcours des particules chargées dans le matériau cible.

En effet : d (x) = 0O pour x > R
n peut &tre considéré comme une constante, ainsi que
32 1
F=26,3,10 - oii I est le courant du faisceau en { A
Z

et Z le nombre de charges €lémentaires de la particule.

L'intégrale dans 1'équation (3) est une constante et 1'on peut

écrire
x=R

T (x) dx

9y
=J

G~ est la valeur moyenne de la section efficace de la réaction
nucléaire dans 1'intervalle d'énergie des particules chargées tra-

versant la cible gazeuse,

AFn =
A = — [1 -exp- ( A+ — JYt|FR (4)

¢ D
| S
Vc



3.2.Expression de l'activité extraite de la cellule par unité de temps

D
Selon 1'hypothé&se No. 2, la fraction — de l'activité totale Ac
Vc

représente 1'activité extraite par unité de temps. Elle est donnée

par la relation :

12
A6,3.10 I n&R D D
A = ll - exp - ( A+ — ) t o — (53
e D Vc Ve
Z (A-—)
Vc

3.3.Expression de l'activité débitée par unité de temps et du

rendement au point de distribution f

En désignant par T le temps de parcours du gaz radioactif depuis la

P
sortie de la cellule jusqu'd 1'endroit de sa distribution, le débit
-1

d'activité A4, exprimé en mCi.sec , sera

12
A6,3.10 I noR, D D
A = 1 - exp - (3+-)t .eXp - XTp
d D 7 Ve (6)
Z A+~ ).3,7.10 Vc
Vc

Le rendement recherch&, ou concentration radioactive, exprimé en
-1 Ad
mCi,ml vaut A(+) = ——
D
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Ad A6,3,10 I nd R D
A(t) = — = 1 - exp - (A +—-)tJ exp - kTp (7)
D D 7 Ve
Z(A+—).ve.3,7.10
Ve
AF n g R D
= 7 [ 1l - exp - ( X+ — )t]| exp - th (8)
( AVe + D).3,7.10 Ve

A 1'équilibre de saturation, c'est-i-dire pour t—oe , le rendement A

est constant, L'équation (8) donne

AF n d R
A= . exp - ATp (9)
7
( AVe + D).3,7.10

Or, le temps de transit du gaz (Tp) est le rapport d'un volume Vr

au débit D,

MEnd R A\Vr

A= . €Xp -
7
( AVe + D).3,7.10

(10)

En premiére approximation, Vr est le volume géométrique de la ligne

de transport du gaz,




”;@;fﬁébit'é appliquer pour obtenirt un rendement 3 saturation

U maximum g

Lgéxpression {10) du rendement 3 saturation passe par un maximum en
. fonction du déhit D, L'annulation de 1a dérivée premiZre conduit i
" une équation du second degré en D,

2 XZ

D - Avr D - Vr Vc = 0 qui admet deux racines dont la seule

physiquement significative est :

22 Z -
AVr + ﬁ%‘Vr + 4 A Vr Vo o
Z e

C'est 1la valeur recherchée du débit a imposer au gaz.

4. PREMIERE APPROCHE DE D -

APPROXIMATION : scit Vr = volume géométrique de la ligne de

transport.

Aest connu, V¢ est cénnu, vf est mesuré géométriquement : c¢'est la
somme des volumes des difféféntes parties de la ligne de transport.
L'équation (11} donne une Valeuf de débit proche du débit optimum

i adepter (et évite de faire unlchoix aveugle), Dans cette approxi-

mation, D peut &tre estimé sans faire la moindre expérience.
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5. DEUXIEME APPROCHE DE D (par la détermination expérimentale du

temps de parcours Tp)

Vr n'est, en réalité, pas exactement le volume géométrique de la
ligne de transport, La valeur correcte de ce volume, 3 introduire

dans 1'équation (11) est Vr = Tp.D, D étant une mesure du debit,

il faut donc connaitre Tp 4 ce débit. On accéde aisément 3 ce temps
de transit du gaz en enregistrant la courbe qui représente la montée
de 1'activité dans la chambre d'ionisation depuis 1'instant t = O

o le faisceau tombe sur la cible jusqu'au plateau de saturation.

La figure No. 2 en donne un exemple, Celui-ci se rapporte a
1'oxygéne-15, le débit choisi a été calculé par la méthode de
premidre approximation, Le temps Tp est obtenu par extrapolation

comme il est indiqué sur le graphique (Figure No. 2),
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6., APPLICATION

La méthode a été appliquée a la production d'oxygéne-15 (formes
moléculaires : 0 , CO, CO ), d'azote-13 (forme moléculaire : N ) et
2
de carbone-11 (formes moléculaires : CO et CO ).
2
Le tableau I reprend les résultats des débits optimums, donnés par
cette méthode, en comparaison des débits expérimentaux qui corres-

pondent aux meilleurs rendements déterminés en tracant les courbes

"rendement/débit", Ces courbes ont &té obtenues en recherchant le



naximum dans une gamme de débits proches de celui calculé en premigre

approximation par 1'équation (11).




i
1Z2,=-
:GXygéném15 azote=-13 carbong=11

e T R . TESREIIEN §. 12 13 14 il

ction nucléaire . ... o N(dm) 0% C(d,n) N N{p,) C
CGaz-irradie . 96%'N,43 0 CO 99,9% N , 0,1 % 0

RURE RS . Loz 2 Z Z

Paramétres de 1'irradiation .
"= courant de cible (4 A) o EOFS 20 15
- énergie de la particule 6,3 6,3 8
w..sur la cible {(MeV)
‘Pression dans la cellyle . 0,54 0,68 0,53
‘d'irradiation (Kg.cm 7}
“Four Cud 3 800°C
fPiége(s) chaux sodée Spirale Cu Mg{Cl0 }
o charbon actif 4 2

. silica-gel
‘Rendement optimum 3z 0,26 0,06 0,18
“expérimental (mCi.cm ) o
f?aramétres utilisés dans
s1'équation du débit (11}

' -1 A ST . O -3 =4

A (sec ) . 5,5887.10 °  1,155.10  5,775,10
Ve {em NTP) 280 T 304 647
Vr expérimental = Tp.D {em ). . 1097 . . 887 1179
fﬁébit calculé par |
-1 R
~1'2quation (11){(mi.sec ) 7,2 1,1 0,91
-1 |
“Débit expérimental (ml,sec }- 8 . _ 1,2 0,8
“Ecart a la valeur expérimentale'lﬂ (A 7 % 135 %
TABLEAU I

Conditions d'irradiation et comparaiscon entre le débit calculé par la
présente méthode et le débit expérimental.




dansila'iigne.de transport pour un_dehlt queiconque (V? . ?é;ﬁ;)Q

~.Cette determlnatlon n”ex1ge}q un_seul enreglstrement de 1 activité

”éans une’ rhambre d'lonlsatlmnfen fonctlon du temps d'irradiation,

Les écarts 3 la Valour experlmentale des débits optimums proviennent
gvidemment du modcie ch0151 et des hypotheses simplificatrices
acceptées,

C'est 1'hypothése Z.Qﬁi;?é.néife avis, contribue le plus 4 1'écart

observé entre les valeurs calculées et les valeurs expérimentales.

En effet, 1la fraction réelle de 1factivité totale extraite de la

cible par unité de temps ne peut pas Btre %& mais bien §, oa Va est
a

un volume apparent dont la valeur peut &tre plus grande ou plus

petite que VcC,

. . D PR . N
En introduisant — , on admet gue l'homogénéisation de l'activité
Vo
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dans la cellule d'irradiation est instantanée., Cela n'est pas du tout
évident &tant donné le grand nombre de phénoménes qui interviennent
lorsque le faisceau bombarde la cible gazeuse : distribution complexe
de la pression et de la température, gradient d'activité Eﬂ dans 1'axe
du faisceau reflétant la fonction section efficace - énergge, répul-
sionsde charge des molécules exc&tées, reculs et piégeage sur les
parois, lignes préférentielles d'écoulement du gaz dans la cellule,
Les expériences concernant un mod&le plus raffiné sont en cours., Les
résultats actuels permettent cependant de fixer le débit optimum avec

une précision assez satisfaisante et, en tout &tat de cause, simpli-

fient la recherche expérimentale de 1la valeur de ce paramétre,
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LEGENDES DES FIGURES

FIGURE 1 : Réprésentation schématique d'un systéme de production d'un

gaz radioactif avec un cyclotron.

Bouteille de gazf

Vanne a4 pointeaujf

Débitmétre/

Cellule d'irradiation du gazg

Tuyau "inox" de 4 mm de diamédtre intérieury
Représente les fours et les piégesy

Chambre d'ionisation pour la mesure du rendement 4

~N O B DN
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FIGURE 2 : Courant de la chambre d'ionisation au point de distribution

du gaz radioactif en fonction du temps,

Détermination du temps de parcours TP

Début de 1'irradiation : t = 0,
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