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INTRODUCTION

Pourquoi produire des faisceaux d’ions radioactifs ?

Les physiciens nucléaires sont les premiers utilisateurs des noyaux dits « exotiques »
car inexistants sur notre planéte a I’état naturel. Une de leurs caractéristiques est en général de
présenter un fort déséquilibre entre nombre de neutrons et nombre de protons, et une durée de
vie relativement courte au regard de I’age de notre plancte. Ils sont cependant présents au
coeur de systemes plus jeunes tels que certaines étoiles. Le but de leur production
« artificielle » est de pouvoir les étudier afin de comprendre au travers de nombreuses
expériences en laboratoire la structure de ces noyaux, de déterminer les forces nucléaires
assurant leur cohésion et de mieux comprendre quel fut le processus de production des 291
noyaux stables qui existent dans la nature. Les théoriciens, proposant des modeles du noyau,
ont d’abord confronté leurs prédictions aux propriétés des noyaux stables connus. L’étude
expérimentale des propriétés des noyaux plus exotiques a montré des surprises : les noyaux a
halo [Tan-85-01] dont les noyaux ''Li et ''Be, 1’affaiblissement des fermetures de couches et
des nombres magiques [Gad-07-01] [Sor-07-01]. Elle a permis de vérifier des prédictions
théoriques anciennes : la radioactivité « 2 protons » prédite il y a plus de 45 ans [Gol-60-01]
et observée récemment a GANIL [Bla-07-01] [Gi0-02-01] et GSI [Pfu-02-01].

La communauté scientifique porte un grand intérét a I’étude expérimentale des noyaux
radioactifs. Ils ont longtemps été produits par des réactions nucléaires induites par un faisceau
d’ions constitués de noyaux atomiques stables. Cette démarche en une seule étape nécessite
I’utilisation de faisceaux primaires toujours plus intenses pour que les noyaux soient produits
en quantité suffisante car souvent, pour le besoin de I’expérience, des cibles minces (ng/cm? a
mg/cm?) doivent étre utilisées. Cette méthode a, entre autres, pour difficulté la tenue au

faisceau des cibles et un taux de comptage important au niveau de la détection autour de la
cible.
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L’utilisation de faisceaux radioactifs, quant a elle, permet grace a leur disparité entre
nombres de neutrons et de protons de s’¢loigner (plus facilement) de la stabilité et donc
d’utiliser des sections efficaces plus importantes pour produire un noyau radioactif donné.
Ces faisceaux radioactifs doivent étre toutefois suffisamment intenses, suffisamment
énergétiques pour induire a leur tour des réactions en quantités suffisantes au regard de la
statistique requise pour 1’analyse des données expérimentales. Cette démarche en deux étapes
reporte la difficulté de gérer I’intensité primaire sur une premicre cible pouvant étre plus
épaisse. Il en résulte, au niveau du dispositif du physicien, moins de difficultés de tenue de
cible et une localisation du bruit de fond di aux réactions induites par le faisceau primaire
loin du lieu de détection.

Cet intérét pour les noyaux qui sont loin de la vallée de stabilité stimule la recherche et
le développement de faisceaux d’ions radioactifs. La production de faisceaux radioactifs est
réalisée a partir de nombreuses méthodes : la méthode dite en vol [Sym-79-01], la méthode
dite ISOL [Rav-92-01] et d’autres méthodes comme la méthode IGISOL [Ays-87-01] ou le
gaz catcher [Sav-07-01] ou les ions quittent la cible mince sous forme d’ions 1" aprés avoir
¢té arrétés ou ralentis dans du gaz. Pour produire des faisceaux d’ions radioactifs
énergétiques, le GANIL utilise deux méthodes :

* Une premicre méthode dite « Méthode en vol » [Sym-79-01] :

Cette méthode consiste a bombarder une cible mince avec un faisceau d’ions
lourds stables a haute énergie (supérieure a 30 MeV/A) de fagon a produire des
faisceaux radioactifs a partir d’une réaction nucléaire de fragmentation. La cible est
suffisamment mince pour que les fragments du projectile quittent la cible sous I’effet
de leur inertie, pour €tre ensuite triés dans un spectrometre [Ann-87-01]. Ces faisceaux
d’ions radioactifs ont une grande énergie, présentent I’avantage d’étre produits
quelque soient leurs caractéristiques chimiques (sans sélection), mais ils ont cependant
des qualités optiques dégradées et ce d’autant plus qu’on cherche a les purifier. Cette
méthode ne fait pas 1’objet d’une étude approfondie dans le cadre de cette these.

* Une seconde méthode dite « Méthode ISOL » (Isotope Separation On Line [Rav-92-
01]):

La premiére étape de « production de noyaux radioactifs » consiste a envoyer
sur les noyaux d’une cible solide un faisceau d’ions stables dit « faisceau primaire »
dont I’énergie est suffisamment élevée pour que des mécanismes de réaction nucléaire
induisent la production de noyaux radioactifs. Les mécanismes nucléaires en jeu
dépendent des caractéristiques de la cible, du faisceau primaire utilis¢é et de son
énergie.

Contrairement a la méthode « en vol », la cible est suffisamment « épaisse »
pour que le parcours des produits de réaction soit inférieur a la longueur de la cible.
Une fois arrétés, les noyaux radioactifs, animés de leur vitesse thermique, diffusent
dans la cible sous forme d’atomes radioactifs. Pour accélérer leur diffusion, si la
puissance déposée par le faisceau primaire est insuffisante, la cible est chauffée.

Une fois hors de la cible, les atomes effusent jusqu’a la source d’ions
généralement au travers d’une zone dite de « transfert». La source d’ionisation
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transforme une partie des atomes dans 1’état de charge requis pour constituer le

faisceau d’ions. Une fois hors de la source, les ions sont accélérés, triés et dirigés vers
b b

leur lieu d’utilisation.

L’intérét physique des noyaux radioactifs produits est d’autant plus important qu’ils sont
¢loignés de la vallée de stabilité. Leur éloignement de la stabilité va généralement de pair
avec une réduction de leur durée de vie, ainsi qu’avec une réduction de leur section efficace
de production dans la cible. Pour réussir a produire ces noyaux avec des intensités qui
répondent aux contraintes des statistiques liées aux expériences de physique, il est donc
essentiel que la durée de transformation des atomes en ions, de 1’instant de leur formation
dans la cible a I’instant de leur sortie de la source, soit aussi courte que possible au regard de
leur durée de vie. Ce rapport entre le nombre de noyaux produits dans la cible et le nombre
d’ions délivrés a I’utilisateur définit I’efficacité de transformation atome - ion du systéme de
production. Cette efficacité est la conséquence directe de la compétition entre la durée de vie
des noyaux et le temps de transformation atome - ion. Les processus impliqués dans la
transformation doivent donc étre aussi rapides que possible.

Ce phénomene se divise généralement en trois processus : la diffusion des atomes dans la
cible, I’effusion et 1’ionisation. Tous dépendent de la nature physico-chimique du couple
atome - systéme de production, de la constitution matérielle du dispositif de production et des
températures en jeu. La détermination de 1’efficacité d’un processus particulier suppose qu’a
travers une description globale du fonctionnement du systéme de production, ce processus
puisse étre considéré comme indépendant des autres processus.

Nous proposons dans ce mémoire une description originale du processus global de
transformation des atomes en ions dans un dispositif de production d’ions radioactifs. Nous
montrerons comment cette approche nous a permis de mieux appréhender les dispositifs de
production existants a GANIL, et comment ce travail contribue a 1’é¢tude des dispositifs
destinés a la production d’ions radioactifs dans le cadre de SPIRAL 1 et de SPIRAL 2.

Dans le chapitre I, la méthode ISOL est décrite plus précisément. Nous présenterons la
méthode retenue 8 GANIL pour la production de faisceaux d’ions radioactifs sur SPIRAL 1 et
¢galement pour I’installation future de SPIRAL 2.

Dans le chapitre II, une description du processus de transformation des atomes radioactifs en
ions est présentée plus en détail. Elle a été appliquée a 1’analyse de données obtenues a 1’aide
d’un dispositif destiné a la mesure de coefficients de diffusion d’atomes dans des cibles
portées a haute température (dispositif TARGISOL). Aprés une description d’approches
antérieures de la transformation des atomes en ions dans un systéme cible-source et des
différentes méthodes de mesure, 1’approche statistique utilisée dans ce travail de these est
présentée. Suivent une description du dispositif expérimental et les motivations qui ont guidé
sa conception. Les résultats expérimentaux obtenus en ligne pour des cibles de carbone
graphite sont ensuite présentés et comparés a des valeurs obtenues auparavant a8 GANIL. Les
limites de I’expérience sont précisées. Dans un second temps, ces valeurs seront utilisées pour
essayer de rendre compte des efficacités observées lors de la production d’ions radioactifs
avec I’installation SPIRAL 1.

Le chapitre III est consacré a la production d’ions alcalins mono - chargés. Le but est
d’étendre la palette des faisceaux d’ions radioactifs disponibles sur SPIRAL 1. Aprés un
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rappel succinct des principes qui régissent « 1’ionisation de surface » et une approche
. . y e, . . . - . . +
statistique de la compétition entre 1’effusion et 1’ionisation dans la source 1, on montrera
comment il a été possible d’améliorer un systéme antérieur. Le dispositif expérimental
MonoNaKe et sa caractérisation sont décrits en détail. Les résultats obtenus en ligne pour la
. . — 89y : 252627282930\, 28293031 36,37,47 .
production d’ions radioactifs de “°Li, =7 Na, =" Al et 777K sont ensuite

exposés et mis en relief au regard d’autres installations.

Ayant pour objectif d’accélérer les ions alcalins radioactifs par le cyclotron CIME (Cyclotron
pour Ions de Moyenne Energie) du GANIL, il est indispensable d’augmenter 1’état de charge
des alcalins produits a partir de 1’ensemble cible-source MonoNaKe. La solution technique
envisagée pour SPIRAL 1 est de coupler la source MonoNaKe 1" a la source d’ions
multichargés de type ECR (Electron Cyclotron Resonance) déja utilisée dans le cadre de
SPIRAL 1 : Nanogan III. La ligne de transport entre les deux sources est électrostatique et
sans séparateur de masse. Cette technique est basée sur la méthode « 17/N" » [Gel-96-01] ou
« charge breeding ». Le chapitre IV présente le principe de cette méthode et les différents
travaux effectués au LPSC de Grenoble qui nous ont incité au développement de la méthode
1"/N" direct. L’ensemble cible-source NanoNaKe est ensuite décrit. Les résultats
expérimentaux sont présentés.

Enfin, le chapitre V est consacré au développement d’une Source a Ionisation de Surface de
Test Hors Exploitation « SISTHE ». Son assemblage doit étre suffisamment adaptable pour
permettre de nombreux tests hors faisceau avec des couplages a d’autres dispositifs de
production d’atomes, d’ions ou de dispositifs de mesure. Le but est a terme de disposer d’une
source a ionisation de surface et de son tube de transfert pour produire en ligne des ions
radioactifs d’éléments alcalins dans le cadre du projet SPIRAL 2. Son principe est basé sur les
mémes principes que ceux qui sont utilisés pour 1’¢élaboration de 1’ensemble cible - source
MonoNaKe. Parce que cette source sera soumise a des contraintes supplémentaires
d’exploitation liées a I’endommagement sous irradiation et a 'usure des matériaux, sa
conception technique différe d’une source a ionisation de surface usuelle. Les motivations qui
ont pouss¢ a développer cette source de tests et les différents aspects techniques sont
présentés dans ce dernier chapitre.
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ChapitreI :

Production de faisceaux d'ions radioactifs :

Méthode ISOL
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De trés nombreux laboratoires utilisent les méthodes « en vol », ISOL, IGISOL, ou
encore gaz catcher pour étudier la structure nucléaire des noyaux exotiques. Moins nombreux
sont les laboratoires qui utilisent la méthode ISOL puis accélérent les faisceaux radioactifs a
plus haute énergie.

La production de faisceaux accélérés d’ions radioactifs utilisant la méthode ISOL en cible
¢épaisse suit le schéma général de principe présenté a la figure I.1. Un faisceau primaire d’ions
stables interagit avec une cible épaisse, les noyaux radioactifs sont produits a partir de
réaction nucléaire. Les mécanismes de ces réactions dépendent de la nature et de I’énergie du
faisceau primaire utilisé¢ mais également de la nature de la cible utilisée. Les différents noyaux
produits sont arrétés dans la cible qui est portée a haute température. Par 1’agitation
thermique, les noyaux diffusent hors de la cible. La durée du processus de diffusion dépend de
la température et de la nature de la cible, mais aussi de la nature de chaque noyau diffusant.
Par la suite, les atomes effusent jusqu’a la source d’ions dans laquelle ils sont ionisés. Les
ions sont ensuite séparés avant d’étre accélérés. La durée du processus d’effusion dépend du
nombre de collisions, li¢ a la géométrie du dispositif, a la température de 1’ensemble cible
source, mais aussi a la nature physico-chimique du couple élément effusant - composition et a
I’état de surface des parois. Généralement, la cible est portée a trés haute température pour
diminuer les temps de diffusion et d’effusion. Le processus d’ionisation est réalisé a partir
d’une source d’ions, celle-ci doit amener I’atome dans 1’état d’ionisation requis et avec la plus
grande efficacité possible.

La méthode employée met donc en ceuvre des processus physiques, qui peuvent é&tre
regroupés sous les appellations suivantes :

Processus de réaction nucléaire.

Processus de diffusion dans la matiére.

Processus d’effusion.

Processus d’ionisation.

Processus de séparation isotopique du faisceau d’ions constitué.

ASANENENEN

Il est important de noter que chaque processus (diffusion, effusion, ionisation) donne lieu a
une distribution des noyaux. Chacun de ces processus est caractérisé par un temps moyen
durant lequel les noyaux radioactifs se désintégrent. Toute la difficulté de conception d’un
dispositif de production réside dans la compétition entre les durées caractéristiques de chacun
des processus (qu’impliquent les solutions techniques retenues) et la période radioactive des
¢léments que 1I’on désire produire.
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Atome stable Tons radioactifs

FAISCEAU CIBLE SOURCE Spectrometre ACCELERATION
PRIMAIRE D’IONS de masse I

Figure 1.1 : Schéma de principe de la solution technique basée sur la méthode ISOL
(Isotope Séparation On Line) pour la production de faisceaux d’ions radioactifs.

Malgré ce schéma commun général, les installations permettant de produire des
faisceaux d’ions radioactifs sont trés différentes étant donné que chacune d’entre elles
n’utilise pas les mémes faisceaux primaires (nature de 1’ion, énergie et intensité), les mémes
ensembles cible-source, les mémes types de post accélérateur.... Il en résulte une diversité
dans les mécanismes de réaction utilisés, les dimensions et la nature des cibles, les sources
d’ions 17 (Ionisation de surface, Febiad, ECR 17, Laser) ou d’ions N" (ECR N", EBIS). Les
deux boites symbolisant la cible et la source d’ions sont en réalité¢ trés complexes et
différentes selon les installations. Elles sont en général difficilement utilisables sans
modification d’une installation a D’autre. Les caractéristiques des faisceaux radioactifs
produits (variété, énergie et intensité) seront aussi dépendantes de ces installations.

Au final, I’expérience montre qu’aucun dispositif n’est universel et qu’au contraire, chaque
ensemble cible-source ne peut produire qu’une quantité trés limitée d’isotopes différents.

I.1. Quelques installations utilisant la méthode ISOL, de
par le monde

La grande majorité¢ des installations utilisant la méthode ISOL pour produire des
faisceaux accélérés de noyaux radioactifs utilisent un faisceau de protons, d’ions légers ou
lourds accélérés a différentes énergies et interagissant avec les noyaux d’une cible épaisse.
Cette interaction permet de produire des noyaux radioactifs a partir de nombreux mécanismes
de réaction :

Spallation et fission induites par des protons de 1GeV a REX-ISOLDE [Is-01],
Transfert par des ions légers de basse énergie au CRC de Louvain-la-Neuve [Lou-01]
et Dubna [Ef-03-01],

Fragmentation de projectiles lourds a EXCIT a Catane [Gia-07-01],

Fragmentation de la cible a TRIUMF a Vancouver [Br-03-01],

Transfert, fusion évaporation et fission par des ions légers de basse énergie a Oak
Ridge [Or-02],

VVV VY
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» Fission induite par des protons de 30 MeV et transfert d’ions lourds a TRIAC au
Japon [Sak-07-01],

» Photofission induite par des électrons (sans accélération des ions radioactifs a ALTO
[Es-03-01] et prévue a HFRIB avec accélération des ions radioactifs [Bee-07-01]).

Nous ne décrirons succinctement ici que quelques installations afin de montrer la diversité des
techniques ISOL, utilisant des cibles épaisses :

Au CERN : le pic de Bragg n’est pas arrété dans la cible. Un faisceau de protons de 1,4 GeV
et d’intensité de 3 uAe est typiquement utilisé, soit 1,9 10" pps. La puissance du faisceau est
de 4,2 kW sur des cibles d’UC, ayant typiquement 20 ou 40 cm de long et une densité de 2,5
g/cm3 (soit de I’ordre de 50 g/cm?2 pour 20 cm). Le dépdt d’énergie par proton incident est de
57 MeV pour la cible de 20 cm. La puissance totale déposée dans la cible est de 170 W soit
3,4 W.g'l.cmz. Dans le cadre de I’installation ISOLDE, les ions 1" radioactifs sont accumulés
dans un piege Penning et extraits par paquets pour étre injectés dans une Source d’lons a
Faisceau Electronique (EBIS) dans laquelle ils sont multi-ionisés. Les ions N™ produits sont
accélérés jusqu’a une énergie de 0,3 MeV/A par un Quadrupole Radio-Fréquence (RFQ). Par
la suite, un accélérateur linéaire (LINAC) permet d’atteindre une énergie comprise entre 0,8 et
2,2 MeV/A. Une augmentation d’énergie a 5,5 puis 10 MeV/A est en projet. La « panoplie »
des sources d’ions 1" utilisées & ISOLDE s’étend aux sources : Febiad, ionisation de surface,
Laser et récemment les ECR 1" avec Minimono [Gau-03-01 et références incluses].

A TRIUMF : Le pic de Bragg n’est pas arrété dans la cible. Un faisceau de protons de 500
MeV et 100 uA [Br-03-01] a une puissance de 50 kW et correspond & 6,24 10" pps. Une
cible typique de Nb utilisée a Triumf est composée de 519 lamelles d’épaisseur 0,025 mm de
Nb, soit une épaisseur de cible de 11 g/cm?®. Le dépdt d’énergie par proton incident est de 20
MeV. La puissance totale déposée dans la cible est de 2 kW, soit 181 W.g'l.cmz.

Par comparaison, a GANIL, le faisceau est totalement arrété dans la cible, la puissance totale
déposée est de 1,5 kW (dans le cas d’un faisceau d” **Ar'®" de 95 MeV/A ayant une intensité
de 7,9 pAe ou 2,7 10" pps). Le parcours dans la cible de carbone est de 5 mm pour une
densité de 1,8g/cm’, soit une épaisseur de 0,9 g/cm?. La densité de puissance déposée dans la
cible est donc de 1,6 kW.g'l.cmz. Actuellement les cibles dites Ar supportent 1,5 kW pour le
faisceau *°Ar.

TRIUMEF est I’installation au monde utilisant la plus forte intensité de faisceau primaire. M.
Dombsky [Do-07-01] a décrit récemment les difficultés concernant la tenue des cibles au
faisceau et la corrosion des containers associés. L’accélération des ions radioactifs est réalisée
par un RFQ puis un LINAC pour obtenir une énergie des ions comprise entre 0,15 et 1,5
MeV/A. 1l utilise principalement des sources a ionisation de surface, Febiad, et récemment
Laser avec la production de “’Ga, *°Al, et °'?Be [Ac-07-01] [Pr-06-01]. Des développements
sont en cours concernant 1’utilisation d’'une ECR 17 6 GHz ainsi que la transformation de
charge utilisant une source N” Phoenix du LPSC de Grenoble.

A HFRIB (Oak Ridge), le cyclotron ORIC [Or-01] permet de disposer de faisceaux de p, d,
alpha (d’énergies respectivement jusqu’a 42, 49 et 85MeV), donc dans un domaine en énergie
proche de celui attendu pour le LINAG de SPIRAL 2. Les mécanismes de réaction sont soit
de la fission induite par des protons sur des cibles de carbure d’uranium et récemment
d’oxyde de thorium, soit des réactions de transfert et de fusion-évaporation induites par ions
légers. De nombreux faisceaux riches en neutrons sont produits par un faisceau direct de
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protons (10 pA) sur des cibles de carbure d’uranium. Les faisceaux riches en protons (''C,
17’18F, 53 Co, 56Ni, 69As, 67Gat) sont produits généralement en « batch mode » (production,
séparation chimique, puis insertion d’un échantillon de I’isotope radioactif) au niveau de la
source du post accélérateur. La nature des cibles est treés diversifiee HfO2, SiC, CeS, Ge
liquide... [St-06-01]. L utilisation des formes moléculaires (ajout de F, Cl, S ...) est un grand
atout de ce laboratoire quant a la possibilité¢ d’extraire et de séparer isotopiquement certains
faisceaux (AlF, SnS ...). Les ions sont ensuite transformés en ions négatifs dans une cellule
gazeuse, puis accélérés par un tandem (tension d’extraction jusqu’a 25 MV). Le gain en
énergie est réalis€ par changement d’état de charge par traversée de matiere (feuille de
streeping). L utilisation d’un accélérateur d’électrons 25 - 50 MeV et de puissance 100 kW est
en projet [Bee-07-01] pour utiliser la photofission comme a ALTO [Es-03-01].

A TRIAC [Wa-06-01] au Japon, des faisceaux de protons et d’ions lourds sont accélérés par
un tandem 20 MeV. Des noyaux radioactifs riches en neutrons sont ainsi produits par fission
de I’uranium induite par les protons : par exemple le '**Xe par des protons d’énergie 30 MeV
et d’intensité 1 uA avec une cible d’***U de 1 g/cmz. Le taux total de fissions par seconde dans
la cible est de 1,5 10''fissions/s. Des noyaux proches de la stabilité sont produits par des
réactions de transfert induites par des ions lourds : par exemple un faisceau de *Li a été
produit avec une intensité de 10" pps par un faisceau de 'Li interagissant avec une cible de
BC. 1is sont ionisés 1" et séparés [Ic-03-01]. Ils sont ensuite injectés dans une source ECR N*
18 GHz [Je-04-01], puis accélérés a une énergie maximum de 1,1 MeV/A par un RFQ et un
LINAC. L augmentation d’énergie a 5-8MeV/A est prévue par le raccordement a un Linéaire
supraconducteur déja existant.

De nombreux autres projets plus ou moins ambitieux et plus ou moins avancés sont en cours :
SOREQ NRC SARAF [Na-01] en Israel, VECC en Inde [Chak-04-01], BRIF en Chine [Liu-
03-01], SPES en Italie, Eurisol en Europe, RIA aux Etats-Unis [Ria-01]. Ces projets ont été
présentés a la conférence EMIS -2007 [Blu-07-01] [Sak-07-01] [Bee-07-01].

I.2. Production de faisceaux d’ions radioactifs a partir de
Pinstallation SPIRAL 1

La production de faisceaux d’ions radioactifs accélérés au GANIL est basée sur la
méthode ISOL. Le choix s’est porté sur 1’association d’une cible solide épaisse en carbone
avec une source d’ions ECR-N" connectées entre elles par un tube de transfert froid. Le
processus de réaction nucléaire utilisé est la fragmentation des noyaux stables constituant les
faisceaux primaires (fragmentation du projectile) de haute intensité et énergie du GANIL
[Gan-01].

I.2.a. Installation SPIRAL 1

L’installation SPIRAL 1 [Jou-93-01][SpI-94-01][Vi-97-01][Vi-02-01][Vi-07-01] (voir
figure 1.2) permet de produire des faisceaux d’ions radioactifs a partir de la méthode ISOL.
L’ensemble du systéme est constitué d’un ensemble cible-source situ¢ dans la casemate 1,
d’une ligne trés basse énergie (TBE) comprenant un dipole d’analyse, et d’un cyclotron.
L’ensemble cible-source de production est équipé d’une cible €paisse arrétant totalement le
faisceau primaire délivré par le GANIL ainsi que les fragments produits. La ligne TBE va
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effectuer une premicre sélection du faisceau d’ions radioactifs issu du systéme de production
et également I’adapter optiquement pour 1’injection dans le cyclotron CIME.
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Figure 1.2 : Schéma de l'installation SPIRAL 1.

La spécificit¢ du GANIL est d’accélérer des faisceaux primaires d’ions lourds stables dans
une gamme d’énergies comprises entre 25 et 100 MeV/A. Le processus de fragmentation du
projectile est donc le mécanisme majoritairement utilisé, pour la production de noyaux
exotiques. Le taux de production totale 7, dans la cible (en pps) s’exprime de la fagon
suivante :

Tp =0pppN¢ (L.1)

Ou o, est la section efficace de production d’un isotope donne (en cm’),

¢, estle flux de particules incidentes (en pps),

N, est le nombre de noyaux de la cible (en atomes/cm?).

Le taux de production maximale sera obtenu en optimisant chacun de ces facteurs. Plus le
projectile incident choisi (ayant un nombre de neutrons et de protons supérieur au noyau a
produire) est proche du noyau a produire, plus la section efficace de production est
importante. Pour un couple projectile - cible, le taux de production d’un noyau peut étre
amé¢lioré en augmentant I'intensit¢ du faisceau primaire (¢,). L’intensit¢ maximale,

acceptable au regard des conditions de radioprotection locales, est de 2.10" particules par
seconde, toutefois sans dépasser une puissance maximale du faisceau de 6kW. Tous les
faisceaux stables ne sont pas produits aussi facilement, en particulier les éléments gazeux sont
produits avec des intensités plus élevées que celles des éléments métalliques.
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Les différents mécanismes de réaction sont propres aux domaines d’énergie choisis. La
fragmentation du projectile a lieu dans le domaine d’énergie du GANIL de 20 a 100 MeV/A.
L’¢épaisseur utile de la cible doit donc couvrir au mieux ce domaine d’énergie. Le nombre de
noyaux produits est maximisé en utilisant des cibles épaisses, c’est-a-dire en augmentant le
nombre de noyaux de la cible par cm® (N,). La valeur de N, dépend de la masse des noyaux
qui composent la cible de production et de 1’épaisseur de la cible traversée par le faisceau
incident en g/cm?. Le parcours dépend de 1’énergie du faisceau incident et de la nature du
couple projectile-cible [Lec-97-01]. Il est donc possible d’augmenter le taux de production
dans la cible en augmentant 1’énergie du faisceau incident. Les énergies maximales des
faisceaux incidents sont reportées sur le site internet du GANIL [Gan-01]. La encore, un
choix est a faire entre 1’énergie incidente (et donc 1’épaisseur utile de la cible épaisse) et
I’intensité disponible puisqu’a la fois, 1’énergie et I’intensité¢ dépendent de 1’état de charge.

L’expression 1.1 du taux de production dans la cible peut également se mettre sous la forme
suivante [Lec-97-01] :

tp o 223 (1.2)

D’apres ’expression 1.2, le taux de production varie comme I’inverse de la racine cubique du
numéro atomique de la cible. Pour obtenir un maximum de production, il faut donc choisir
une cible composée de noyaux ayant un Z faible.

Le noyau produit par fragmentation du projectile étant plus léger que le noyau projectile, son
parcours dans la matiere est plus grand ou équivalent a celui du projectile. Le faisceau
primaire est donc généralement arrété dans la cible qui doit étre plus longue pour arréter les
noyaux d’intérét. Le parcours d’un noyau radioactif dépend de sa nature propre, de 1’énergie a
laquelle il a été produit, et également, de la matiére composant la cible de production [No-70-
01]. L’originalit¢ du systetme de production de SPIRAL 1 résulte dans I’utilisation de
différents faisceaux primaires d’ions lourds pour la production de différents noyaux
radioactifs tout en conservant la méme nature de la cible de production. Les éléments
radioactifs vont donc sortir de la cible de production a une vitesse qui dépend du processus
physique de diffusion dans les matériaux polycristallins (voir chapitre I : TARGISOL). Afin
d’augmenter cette vitesse de diffusion, la cible est portée a haute température (environ
2000°C). La cible de production est relativement proche de la source d’ions et les atomes
radioactifs effusent au travers d’un tube de transfert jusqu’au plasma de la source ou ils sont
ionisés puis accélérés. Le dépot de puissance du faisceau primaire dans la cible de production
participe a 1’¢élévation de la température de la cible. Dans le cas ou la température optimale
n’est pas atteinte, un chauffage ohmique supplémentaire est utilisé.

Les ensembles cible-source de SPIRAL 1 sont actuellement en service pour la production
d’¢léments gazeux radioactifs (He, O, N, F, Ne, Ar et Kr). En effet, la zone de transfert entre
la cible et la source est a une température de I’ordre de 300 K. Seuls les éléments qui se
propagent sous une forme gazeuse stable (¢lément noble ou molécule neutre), sans rester
collés aux parois du tube de transfert, peuvent parvenir jusqu’a la source d’ions. Cet ensemble
est constitué¢ d’une cible épaisse en carbone et de la source ECR Nanogan III (voir figure 1.3).
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Figure 1.3 : Ensemble cible-source de SPIRAL 1 permettant de produire des faisceaux
d’ions radioactifs a partir de la méthode ISOL. Association de la cible de production en
carbone et de la source ECR Nanogan III.

L’utilisation du carbone pour élaborer une cible de production permet d’optimiser le

taux de production car le nombre de protons Z. est faible et également d’avoir une bonne
tenue mécanique a des températures €levées (de I’ordre de 2000°C).
L’ avantage de découper la cible en plusieurs lamelles est de diminuer le temps de diffusion
des noyaux produits en diminuant 1’épaisseur de matiere. La forme conique de la cible de
production est celle qui convient le mieux pour homogénéiser le dépdt d’énergie du faisceau
primaire [Ma-98-01] [Pel-01-01]. Sur SPIRAL 1, il existe trois types de cibles :

» Une premicre cible dédiée a la production d’argon, krypton, néon, fluor et oxygene
(voir figure 1.4) :

Cette cible de production est utilisée pour un faisceau primaire d’une puissance maximale
de 1400 W pour en assurer la fiabilité. A cette puissance, la température de la cible atteint
2000°C. Dans le cas ou la puissance du faisceau primaire est inférieure a 1400 W, un
chauffage ohmique par I’axe permet également d’atteindre une température de 2000°C.

Le diametre de la cible est de 19 mm, elle est maintenue par 1’arriére dans un containeur en
carbone de 20 mm de diamétre. La cible de production est constituée de 53 lamelles de 0,5
mm d’épaisseur et espacées de 0,8 mm.

» Deux cibles en carbone dédiées a la production des He (T12 =806 ms) et SHe (Typ=
119 ms), une premiere cible dimensionnée pour une puissance maximum de faisceau
primaire de °C a 75 MeV/A de 1,5 kW et une seconde cible dimensionnée pour une
puissance de faisceau primaire de 3,3 kW (voir figure 1.5 et figure 1.6).
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100 mm

20 m

Figure 1.5 : Cible de production en carbone
pour la production des °He et *He a partir
d'un faisceau primaire de "C d’une
puissance maximum de 1,5 kW. Cette cible
est constituée d’une cible de production
(haut) et d’une cible de diffusion (bas).

32 mm

Figure 1.4 : Cible de production en
carbone pour la production d’isotopes
d’argon, krypton, néon, oxygene et
Sfluor. Cette cible est constituée de 53
lamelles de 0,5 mm et ces lamelles sont
espacées de 0,8 mm.

Figure 1.6 : Cible de production en
carbone pour la production des *He et
*He a partir d’un faisceau primaire de
B¢ d’une puissance maximum de 3,3
kW. Cette cible est constituée d’une
cible de production (haut) et d’une

cible de diffusion (bas).
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La cible destinée a la production d’isotopes d’hélium a partir d’un faisceau primaire de
BC est composée de deux parties a cause du long parcours de I’hélium dans une matrice en
carbone [Pel-01-01]. La premiére partie (cible de production) est utilisée pour produire les
deux isotopes d’hélium a partir du processus de fragmentation des noyaux projectiles mais
¢galement a partir des noyaux de la cible de production. Les dimensions de la cible de
production sont imposées par le parcours du °C a 75 MeV/A ¢gal a 10,5 mm. Elle est donc
fabriquée a partir de 15 lamelles d’épaisseur 1,5 mm et espacées de 0,5 mm. Tandis que la
seconde partie (cible de diffusion) est utilisée pour arréter les noyaux d’hélium. La longueur
de la cible de diffusion est imposée par le parcours d’arrét de 1’*He a une énergie de 75
Mev/A égal a 58 mm. Cette partie est donc constituée de 35 lamelles d’épaisseur de 1,5 mm et
¢galement espacées de 0,5 mm. La cible de production est chauffée par le dépot de puissance
du faisceau primaire alors que la cible de diffusion est chauffée par un systéme de chauffage
ohmique a travers I’axe de la cible.

La cible, pour une puissance maximum de faisceau primaire de 3,3 kW, est également
constituée d’une cible de production et d’une cible de diffusion. La cible de production est
aussi chauffée par le dépot de puissance du faisceau primaire. Cependant, la différence par
rapport a la cible hélium 1,5 kW est située au niveau du chauffage de la cible de diffusion. En
effet, cette partie est chauffée par un four ohmique externe d’une puissance de 1,5 kW.

Ces cibles de production sont associées a la source Nanogan III par le biais d’un tube
de transfert a température ambiante. La source Nanogan III est une source ECR dont la
fréquence de résonance est de 10 GHz [Ma-98-01]. Cette source permet de produire des
faisceaux d’ions multichargés a partir d’un plasma dont les électrons « chauds » (quelques
keV) permettent d’« éplucher » les atomes présents dans la source ECR. Elle est constituée de
trois couronnes a aimants permanents et d’un hexapdle (voir figure 1.3) qui permettent
d’obtenir respectivement un champ magnétique axial et un champ magnétique radial.

Les ions radioactifs extraits de la source sont directement sélectionnés par un dipdle
d’analyse en fonction du rapport charge sur masse et sont injectés dans le cyclotron CIME
(Cyclotron pour Ions de Moyenne Energie) [Bou-98-01] [Boy-97-01]. Ce cyclotron permet
d’atteindre une gamme d’énergies comprises entre 1,7 et 25 MeV/A. Cette gamme d’énergies
dépend du rapport charge sur masse de 1’ion accéléré et n’est donc pas atteinte pour tous les
ions. La résolution en masse du cyclotron CIME est de 1/4000. L’émittance RMS du faisceau
d’ions a la sortie de CIME est de 10z . mm.mrad.

1.2.b. Banc de test SIRa

Le banc de test SIRa (Séparateur d’lons Radioactifs) [Ann-93-01] [Br-92-01] est
install¢ dans la salle D2 des aires expérimentales du GANIL (voir figure 1.7). Les ensembles
cible - source sont mis en place sur ce banc dans le but de développer, tester, améliorer et
mesurer les taux des faisceaux d’ions radioactifs. Le faisceau primaire fourni par
I’accélérateur du GANIL est transporté par la ligne haute énergie jusqu’a I’ensemble cible -
source a caractériser. Sur SIRa, la puissance maximale du faisceau primaire autorisée est
¢gale a 400 W en raison du blindage de béton pour les neutrons. De plus, les expériences sont
souvent, au moins en début de test, réalisées a des intensités moindres de maniére a limiter
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I’activation des systemes de production de faisceaux d’ions radioactifs en cours de
développement. Il est toutefois possible de disposer de plus de puissance a énergie incidente
plus faible. Le faisceau d’ions exotiques extraits de 1’ensemble cible - source est guidé par la
ligne d’analyse qui est composée d’une ligne magnétique adaptant le faisceau jusqu’au dipole
d’analyse. Le dipole d’analyse sélectionne les ions d’intérét en fonction de leur rapport charge

sur masse ( /Qp /M, ). Une ligne constituée d’¢lements €lectrostatiques guide le faisceau

jusqu’au point de détection. Cette ligne est bien adaptée pour des ions lourds multichargés.
Elle est toutefois limitée en transmission a des noyaux de masse A=40 pour 1’état de charge
17. Les noyaux de masses plus lourdes peuvent cependant étre transmis en diminuant la
tension de la plateforme haute - tension au détriment de la transmission. Pour des
développements de sources 17 pour des noyaux plus lourds (SPIRAL 2), cette ligne serait a
transformer. Au point de détection, le faisceau est implanté dans une bande en mylar
aluminisé. La détection y se fait par un détecteur en germanium, un scintillateur plastique sert
a la détection " ou des jonctions en silicium pour la détection de protons [Lec-97-01].

Point Image Point Objet
Boite de diagnostiqges Boite de diagnostiques
i i g
{ Didle 1 Triplet Ensemble
| magnétique cible source

Doublet d’analyse
Triplet ~ €lectrostatique |
électrostatique

/ Solénoide § Boite de
diagnostiques

Systéme de production

Figure 1.7 : Banc de test SIRa permettant de caractériser les nouveaux ensembles cible-
source.

Le banc de test SIRa permet de caractériser les nouveaux ensembles cible-source a partir de la
mesure de I’efficacité totale de production des ions radioactifs. Cette efficacité dépend de
I’efficacité de diffusion, de 1’efficacité d’effusion entre la cible et la source, de ’efficacité
d’effusion-ionisation dans la source et de 1’efficacité de transport entre la sortie de la source et
le point de détection. En régime permanent, I’efficacité totale s’écrit selon la relation
suivante :

€Totale = Ediff €eff €ionftrans (I.3)
Le taux mesuré dans SIRa s’exprime donc de la maniére suivante :

Tmesuré = €TotaleT p (I.4)

T, represente le taux, en particules par seconde, de noyaux radioactifs produits ou implantés
dans la cible de production.
€ gy représente Iefficacité de diffusion dans la cible de production.
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€ est efficacité d’effusion entre la cible de production et la source d’ions.

€;oni ©st efficacité d’ionisation pour un état de charge donné « et pour une source d’ions

donnée ».
€,ans Teprésente D’efficacité de transport entre la sortie de la source d’ions et le point de

détection.

Le nombre de noyaux produits dans la cible pour un isotope donné est calculé a partir
du code de calcul Sigma-Sira, basé sur la définition des parameétres de Stimmerer [Su-00-01],
contrairement au nombre de noyaux implantés qui peut étre mesuré. En régime permanent,
I’efficacité totale d’un ensemble cible-source est mesurée pour différents isotopes radioactifs
et également pour différentes températures de la cible de production. Cette mesure permet de
déterminer les efficacités de diffusion et d’effusion qui dépendent de la nature de 1’élément
d’intérét, de la cible de production et de la température de fonctionnement. On peut alors
déterminer les points a améliorer. L’efficacité d’ionisation est déterminée a partir d’une fuite
calibrée. Elle peut également étre déterminée a partir de la réponse en temps de la source
d’ions a un pulse d’isotope stable [Ja-04-01]. L’efficacité de transport est également mesurée
a partir d’un isotope stable (utilisation d’une fuite calibrée). Les différentes mesures
d’efficacité pour un ensemble cible-source en fonction de la nature des isotopes et en fonction
de la température de fonctionnement caractérisent 1’ensemble du systéme de production. Il est
donc possible d’accéder aux propriétés physiques de diffusion, d’effusion et d’ionisation. En
effet, des mesures des temps de réponse d’un ensemble cible-source a partir d’un faisceau
primaire d’**Ar [EI-07-02] ont permis de déterminer les paramétres de diffusion de I’argon
pour différentes cibles (voir chapitre II : Targisol). La compréhension de chaque processus
intervenant dans la méthode ISOL est essentielle pour 1’amélioration des efficacités des
systémes de production et par conséquent pour 1’amélioration des intensités des faisceaux déja
existants.

I.2.c. Améliorations pouvant étre apportées sur SPIRAL 1

Actuellement sur SPIRAL 1, la production de faisceaux d’ions radioactifs concerne
essentiellement les gaz rares (He, Ne, Ar et Kr) et les éléments gazeux légers qui peuvent étre
transportés entre la cible et la source ECR sous forme de molécules associées au carbone
¢vaporé¢ de la cible chaude [Gib-03-02] [Gib-03-01] [Ko0-05-01]. Le tableau 1.2 montre
I’ensemble des isotopes disponibles sur SPIRAL 1 [Vi-07-01] et le tableau 1.3 [Gan-01]
montre quelques exemples de taux de production sur SPIRAL 1.

Eléments A
Kr 72 73 74 75 76 77 79 81
Ar 31 32 33 34 35 41 42 43 44 45 46
Ne 17 18 19 23 24 25 26 27
F 18
@) 14 15 19 20 21 22
N 13 16
He 6 8

Tableau 1.2 : Liste des isotopes disponibles sur SPIRAL 1.
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Taux de production mesurés
au niveau de la station
Noyaux Etat de charge d’identification basse énergie
de SPIRAL 1 (pps)
*TAr (15ms) 3+ 2
*TAr (15ms) 6+ 4.4
*2Ar (98ms) 3+ 500
ZAr (98ms) 9+ 10°
*Ar (1.78s) 8+ 3,5.10°
""Ne (0,11s) 2+ 1,4.10°
Ne (175s) 5+ 1,8.10°
*"Ne (32ms) 5+ 5.107
"Kr (175) 11+ 2.10°
°He (0,8s) 1+ 2.10°
°He (0,8s) 2+ 2,5.10
*He (0,125) 1+ 2,6.10°
*He (0,125) 2+ 1,3.10°

Tableau 1.3 : Exemples de taux de production de quelques isotopes d’argon ClAr, ¥ Ar et
3 4r), de néon ('"Ne, "’ Ne et " Ne), de krypton (°Kr) et d’hélium ("He et *He) produits sur
SPIRAL 1.

Pour les faisceaux existants, les améliorations sont possibles dans deux directions qui peuvent
étre complémentaires : augmentation de ’efficacité de la transformation atomes-ions pour
utiliser au mieux les noyaux radioactifs produits dans la cible et/ou produire plus de noyaux
dans la cible en augmentant I’intensité du faisceau primaire.

» Augmenter I’efficacité pourrait étre envisagé au travers du processus de diffusion,
d’effusion et d’ionisation. L’expérience montre que 1’espérance de vie de la cible a la
température fixée en cours d’exploitation n’est pas trés supérieure aux quinze jours
actuellement autorisés (pour des raisons de régles d’exploitation). L’efficacité de
diffusion ne pourra donc pas étre augmentée, particulierement si la durée
d’exploitation est allongée. Dans ce cas, il sera peut étre nécessaire de diminuer la
température d’exploitation de la cible pour que sa durée de vie soit au moins égale a la
durée d’exploitation. S’il est nécessaire de diminuer la température, 1’efficacité de
diffusion sera aussi réduite.

» Augmenter I’efficacité d’ionisation semble aussi difficile, car cette efficacité est déja
importante. Cependant, durant les premiers jours de démarrage de la production, le
taux de production croit au fur et a mesure que le dispositif « dégaze ». Apres ces
quelques jours, il est nécessaire de remplacer le flux de gaz désorbé par un gaz support
pour continuer d’alimenter le plasma de la source ECR. Le gaz désorbé étant moins
favorable que le gaz support choisi pour I’ionisation des isotopes d’intérét, sa présence
est nuisible a la production durant les premiers jours. Une modification du systeme de
vide coté cible pourrait, a I’instar des observations faites dans le chapitre IV sur I’effet
du gaz résiduel, contribuer a améliorer le taux de production, principalement durant la
période de démarrage.

L’efficacité d’effusion depuis la sortie de la cible jusqu’a I’entrée de la source semble étre la
principale origine de perte dans le cas de la production d’isotopes de gaz de courtes durées de
vie. Améliorer cette efficacité supposerait de modifier la zone de transfert entre la cible et la
source, alors que celle-ci est rendue complexe par la présence de I’injection de 1’onde HF, du
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tube de polarisation, de I’injection de gaz support et de la jonction entre chambre cible et
chambre source qui doit étre simple et fiable pour des raisons d’exploitation et de
démantelement.

Augmenter la dimension de la cible pour I’adapter a I’intensité maximale disponible au
GANIL est envisageable mais le gain n’est proportionnel que pour les isotopes de longue
durée de vie. Dans le cas des isotopes de courtes durée de vie, ’augmentation du volume de la
cible conduit immanquablement a une augmentation de leur temps d’effusion et donc a une
diminution de I’efficacité d’effusion. Utiliser une intensité plus importante avec une cible
redimensionnée dans 1’espoir de produire plus d’isotopes de courte durée de vie peut trés bien
conduire a I’effet contraire.

Pour les faisceaux restants a produire, les idées sont nombreuses, mais dans le cadre de
SPIRAL 1, les contraintes imposées par I’environnement du dispositif existant limitent les
solutions réellement envisageables.

Cependant, a la demande de la direction du GANIL, la possibilit¢ de produire des ions
alcalins légers a été étudi¢e (Chapitre III et IV).

I.3. Le Projet SPIRAL 2

Le projet spiral 2 [Spll-01] [Sai-07-01] a pour dessein de délivrer :

v Des faisceaux d’ions lourds stables trés intenses qui pourront étre utilisés dans le
batiment AEL (Aire Expérimentale de LINAG) avec le spectrométre S° [Vi-07-
02], [Dro-07-01].

v Des faisceaux d’ions exotiques de haute intensité en utilisant le meilleur procédé
pour chacun des faisceaux d’ions radioactifs. Les faisceaux radioactifs
seront produits par la méthode ISOL : soit en utilisant un convertisseur
(production de neutrons a partir de deutons), soit par irradiation directe de la
cible de production par les particules 1égeres (p, d, **He) et ¢galement par des
ions lourds.

v Des noyaux trés exotiques (sans étre accélérés) qui pourront étre étudiés dans la
salle DESIR [Des-01].

La combinaison de mécanismes de réactions nucléaires (la fission induite par des
neutrons rapides dans une cible d’uranium, la fusion-évaporation induite par des ions lourds,
le transfert induit par des particules (p,d, >*He) et par les ions lourds légers) devrait permettre
de couvrir de larges domaines de la carte des noyaux.

Il est a noter que la méthode dite « en vol » par des ions lourds de basse énergie
devrait aussi permettre de produire des ions radioactifs auprés du spectrométre S°. Ces ions
auront au maximum 1’énergie issue de la réaction. Il n’est pas actuellement prévu de les ré-
accélérer.
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I.3.a. Production de noyaux exotiques riches neutrons

Les atomes radioactifs riches en neutrons seront produits a partir de la réaction de
fission de 1’uranium ***U, fission induite par des neutrons rapides. Ces neutrons rapides (en
moyenne de 14 MeV [Spll-01]) seront produits a partir de I’interaction entre des deutons de
40 MeV et un convertisseur en carbone. Ce procédeé a déja été utilisé a plus basse énergie et
intensité a ’installation PARRNe 2 a I’IPN d’Orsay [Ip-01]. Le but est de produire au mieux
les faisceaux radioactifs riches en neutrons en utilisant des cibles de UCx (carbure d’uranium)
les plus appropriées quant & la diffusion de ces éléments. La limite maximale de 10"
fissions/s est fixée par le cahier des charges. Différentes compositions (densité,
microstructure, épaisseur) d’UCx sont testées a Gatchina en collaboration avec I’Institut de
Physique Nucléaire de Saint-Pétersbourg (PNPI), le laboratoire national de Legnaro (INFN-
LNL), ’Institut de Physique Nucléaire d’Orsay (IPNO) et le GANIL. Bien que cela ne fasse
pas ’objet de cette thése, j’ai participé a la prise de données lors de deux expériences. Les
résultats de ces travaux sont reportés dans les rapports [Lhe-07-01] et [Tec-07-01]. A ce jour,
deux types de cibles d’UCx sont a 1’étude pour SPIRAL 2 : une « cible basse densité » et une
« cible haute densité ».

» La « cible basse densité » est basée sur la technologie utilisée a PARRNe [Lau-
03-02] et ISOLDE [Is-01]. La densité d’uranium est d’environ 2,3 g/cm3 . Ce
type de matériau présente 1’avantage d’avoir déja été utilisé depuis plusieurs
décennies a ISOLDE. Cette cible donne cependant un taux de fissions moindre
que la cible haute densité¢ pour le méme volume. Elle peut étre utile si elle
s’avere plus rapide pour certains €éléments de treés courte période ou si le
nombre total de fissions est a diminuer en raison de I’extraction intense d’un
faisceau radioactif a limiter du point de vue radioprotection.

» La « cible haute densité » sera composée d’UCx de densité de 1’ordre de 11
g/cm3 . Ce type d’UCx est actuellement disponible en Russie. Elle permettrait
d’obtenir un taux de fission supérieur a 5.10" f/s d’aprés les simulations
effectuées avec le code MCNPx [Fad-07-01].

Ces cibles seront composées de pastilles d’UCx placées dans de nombreuses colonnes (19 au
maximum) dans un containeur en carbone (80 mm de diamétre et 80 mm de long). Chaque
colonne comporte un empilement de pastilles (au maximum 60).

Pour augmenter la vitesse de diffusion et d’effusion des atomes radioactifs produits, la
cible UCx est chauffée a haute température (environ 2200°C) d’une part par 1’énergie des
produits de fission, d’autre part par un four externe assurant un chauffage ohmique. Des
mesures de temps de relachement ont été effectuées sur des cibles d’UCx haute densité et
faible densité au PNPI a Gatchina [Lhe-07-01].

Les ions sont produits par différents types de sources, chacune permettant d’obtenir la
meilleure efficacité selon la nature de 1’élément d’intérét :

v Une source de type FEBIAD (Forced Electron Beam Ion Arc Discharge) est
qualifiée de source « universelle ». L’IPN d’Orsay développe une telle source
IRENA avec le challenge d’augmenter la durée de vie des cathodes [Chei-06-
01].
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v" Une source ECR 1" Monobob pour les éléments gazeux est a la charge du
GANIL (voir figure 1.8).

v" Une source d’ionisation de surface est bien adaptée aux alcalins (en particulier
les Rb et Cs). Une telle source est a la charge du GANIL. Le challenge est
d’éviter la dégradation des surfaces par la présence de dépdts venant de la cible
et des impuretés. Nous avons contribué a la conception et a la réalisation d’une
source modulaire de tests hors ligne qui sera décrite au chapitre V.

v" Les sources laser sont efficaces pour la sélectivité des éléments métalliques.
Une collaboration internationale est en cours de formation. Un banc de test
hors ligne est proposé au hall D du GANIL.

Les sources d’ions de type ECR sont celles qui présentent les meilleures efficacités
pour les gaz nobles. La source ECR développée dans le cadre de SPIRAL 2 est la source
Monobob II [Ler-07-01] [Hue-05-01] (voir figure 1.8). Comme cette source n’a pas été
utilisée durant cette thése, nous citons uniquement ici le descriptif de cette source. Le principe
de la source ECR est rappelé dans le chapitre IV. Le confinement magnétique du plasma ECR
est réalisé non plus a partir d’aimants permanents comme dans le cas de Nanogan III mais a
partir de bobines. En effet, les aimants permanents peuvent étre démagnétisés en présence
d’un flux important de neutrons.

Figure 1.8 : Coupe kde I’ensemble cible UCx et source ECR MONOBOB II.
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Cette source ECR a donc été testée [Hue-05-01], hors ligne, pour des gaz nobles (Ar,
Ne et He). Les efficacités d’ionisation obtenues lors de premiers tests, sont résumées dans le
tableau [.4. L’erreur est de I’ordre de 15 %.

Noyaux Gaz Efficacité
support | d’ionisation
N *He 65%
AN N, 72%
2ONe!" *He 35%
2ONe!" N, 32%
‘He'" *He 8%

Tableau 1.4 : Efficaciteé d’ionisation de la source ECR MONOBOB Il en fonction de la nature
du gaz support (*He, N; et He) pour 1" Ar, le *’Ne et *He.

La source ECR Monobob II est optimale pour les gaz nobles, les éléments pouvant étre
transportés jusqu’a la source sous forme de molécules neutres, et les éléments non
condensables a la température du tube de transfert entre la cible et la source.

Elle devrait étre remplacée par une source a ionisation de surface particulierement efficace
dans le cadre de la production de faisceaux d’ions alcalins monochargés (rubidium et césium)
pour SPIRAL 2.

le faisceau d’ions sera séparé¢ en masse avec une résolution d’environ 1/250. L’injection des
ions 1" dans le plasma d’une source ECR N" permet d’obtenir des états de charge plus élevés
nécessaires pour une post-accélération avec un cyclotron. Cette transformation 17/N" est en
charge du LPSC de Grenoble [Lam-06-01]. Le GANIL a plus particulierement en charge le
développement de la source ECR 17 et de la source a ionisation de surface. Le contrdle des
especes produites sera effectué par des stations d’identification.

1.3.b. Production de faisceaux radioactifs déficients en neutrons et de
faisceaux légers

Les atomes radioactifs riches en protons seront produits a partir des réactions de
fusion-évaporation induites par des ions lourds. Ce mécanisme de réaction a ¢été utilisé
pendant de nombreuses années a 1’installation ISOL de 1’Unilac a GSI [Kir-87-01]. Les fortes
intensités de faisceaux stables d’ions lourds qui seront délivrés par le LINAG de SPIRAL 2
devraient permettre d’augmenter les intensités d’un facteur 10 a 50 par rapport a GSI. Le
challenge est de réussir a dissiper la puissance faisceau alors que le parcours des ions lourds
est seulement de I’ordre de la dizaine de pm. Ces optimisations sont a la charge du CENBG a
Bordeaux qui développe une source Febiad dans la continuité de GSI.

Les faisceaux légers proches de la vallée de stabilité pourront étre produits par des réactions
induites par les particules légéres (p, d, **He) comme déja réalisé au Centre de Recherche du
Cyclotron de Louvain-la-Neuve [Lou-01] et par fusion - évaporation comme a Oak Ridge
[Or-02] . Ceci sera réalisé en collaboration avec les instituts d’Israél (SOREQ NRC [Na-01])
pour les faisceaux radioactifs d’ °He et de '*"O.
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I.4. Conclusion et perspectives

Ce chapitre a exposé la méthode ISOL ainsi qu’un ensemble de solutions instrumentales, dont
celles retenues par SPIRAL 1 et SPIRAL 2 pour produire des faisceaux d’ions radioactifs. La
complexité des mécanismes en jeu et la variété des caractéristiques physico-chimiques des
isotopes a produire imposent 1’utilisation de techniques de production trés variées. Quelque
soit la solution instrumentale retenue, I’optimisation de cette solution passe par I’utilisation du
retour d’expérience et par une étude au cas par cas, car aucune solution ne semble universelle.
Cette thése a pour ambition de montrer comment il a été possible de progresser dans le
domaine de la production d’ions radioactifs a GANIL en appliquant ces principes

Le chapitre suivant vise donc la compréhension et I’amélioration des intensités
existantes d’isotopes d’Ar avec SPIRAL 1 au travers de 1’étude de la diffusion.
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Chapitre II:

Caractéristiques de diffusion de I'Ar

dans une matrice en carbone graphite :

TARGISOL
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I1.1. Introduction

La diffusion d’atomes dans les cibles des systémes de production ISOL est un
probléme qui fait intervenir de nombreux parameétres physico-chimiques propres au couple
atome diffusant-milieu diffuseur (taille de I’atome, nature chimique de 1’atome et du milieu,
structure microscopique du milieu, impureté, porosité, etc.). C’est la premicre étape dans le
processus de transformation atomes-ions radioactifs. La connaissance des caractéristiques de
diffusion est donc impérative si I’on veut développer ou optimiser 1’efficacité¢ de production
d’un dispositif ISOL.

Le besoin de comprendre le comportement de matériaux existants et d’étudier de nouveaux
matériaux cibles a conduit a la réalisation d’un dispositif de mesures a GANIL dans le cadre
de la collaboration TARGISOL. Le but de cette collaboration était 1’étude des propriétés de
relachement des matériaux cibles candidats pour la méthode ISOL et le développement de
nouveaux faisceaux au travers de :

- La caractérisation des matériaux.

- La mesure de relachement (sous faisceau et hors faisceau) a partir de traceurs
radioactifs [Kir-97-01], ou stables hors de la matrice cible (processus de diffusion)
(ISOLDE, GANIL GSI-MSP).

- Les mesures de chromatographie pour caractériser ’effusion dans la cavité cible et
dans un tube de transfert (processus d’effusion) (PSI Paul Scherrer Institut).

- La préparation d’échantillons de cibles (LMU, Munich).

- La réalisation d’un code de calcul « Monte-Carlo » pour simuler le relachement
complet d’un ensemble cible-source [Lei-05-01].

- La réalisation d’une base de données contenant les parametres de diffusion et de
désorption (IEM, CSIS).

- L’amélioration du modé¢le semi-empirique de Eichler-Miedema pour la prédiction des
parametres de désorption.

- Le test en ligne de cibles-sources optimisées (ISOLDE, GANIL GSI-MSP).

Le dispositif de mesure (paragraphe I1.4) a été initialement congu sur la base des idées

suivantes :

- Etre aussi simple que possible pour que la description de la transformation atome-
ion puisse étre faite au travers d’un modéle analytique existant (paragraphe II.3).

- Pouvoir tester plusieurs cibles au cours de la méme période d’expérience, dans des
conditions expérimentales aussi proches que possible pour obtenir des résultats qui
puissent étre au minimum comparés, et au mieux conduire aux valeurs absolues
des caractéristiques de diffusion.

Les conditions expérimentales (faisceau primaire, élément diffusant, cible) ont été
déterminées au regard des caractéristiques du dispositif expérimental et de différentes attentes
concernant la production de nouveaux faisceaux et la connaissance de la diffusion dans le
carbone graphite dans le but d’améliorer les taux de production de SPIRAL 1. Ces attentes
sont exposées dans les paragraphes suivants.
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I1.1.a.Production de nouveaux faisceaux

La production de faisceaux autres que les gaz nobles sur SPIRAL 1 est un objectif
important pour GANIL. La contribution du GANIL a la collaboration TARGISOL a donc
consisté a produire des faisceaux d’oxygene riches en neutrons [Gan-01] et [Ko-05-01] a
I’aide de I’ensemble cible-source standard de SPIRAL 1 (cible carbone graphite grain 1pum et
source Nanogan III, voir chapitre I). Cette étude fait suite au travail de thése de S. Gibouin
[Gib-03-01] qui avait mesuré les taux de production d’'*O et d’°O, montrant ainsi que ces
faisceaux pouvaient étre extraits sous forme moléculaire CO.

Pour produire des isotopes de carbone avec le dispositif TARGISOL et en utilisant le
méme principe de transport moléculaire que pour I’oxygene, il était nécessaire de disposer
d’une cible sans carbone. De nouvelles cibles de HfO,, ZrO,, Al,O, et C-Aérogel ont donc été
réalisées pour étre montées dans le dispositif TARGISOL. (Pour pouvoir transposer les
résultats obtenus a la production de nouveaux faisceaux SPIRAL 1, il faudra au préalable
¢tudier des cibles de tailles plus importantes et obtenir 1’autorisation de les utiliser sur
SPIRAL 1).

II.1.b.Données existantes sur les coefficients de diffusion pour du
carbone graphite

Une base de données sur les caractéristiques de diffusion des atomes dans les solides a
¢été créée dans le cadre de la collaboration TARGISOL [Tar-02]. Mais le nombre important de
couples « atome diffusant-milieu diffuseur » et la difficulté de réaliser des mesures a haute
température font que peu d’informations sont disponibles sur la diffusion d’atomes dans le
carbone graphite sur cette base de données et de facon générale dans la littérature scientifique.
Des mesures d’efficacité de diffusion-effusion ont donc été réalisées lors de la période de
conception de SPIRAL 1 en fonction de la température de la cible et pour différentes tailles de
grains : 4um et 15um (puissance faisceau 400 W + four externe [Ma-98-01]), 1 um
(puissance faisceau 1,5 kW + chauffage par 1’axe [Pel-01-01]). Ces résultats sont présentés
dans la figure I1.1.
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Figure I1.1 : Mesures expérimentales d’efficacité de diffusion de | P Ar (1,775s) pour les
cibles en carbone graphite de grain de taille 1um, 4um et 15um en fonction de la température

[Pel-01-01].

Ces résultats montrent que 1’efficacité de diffusion pour une température donnée
augmente lorsque la taille des grains de la cible diminue. Pour une taille de grain de 1um,
I’efficacité de diffusion atteint 100% a une température de 1800°C.

Pour la cible de grain 1 um, la courbe montre une allure différente de celles réalisées pour les
cibles de microstructure 4 et 15 um. Plusieurs interprétations sont possibles. Les cibles 4 et
15 um sont fabriquées par 1’entreprise Carbone Lorraine et la cible 1 um est fabriquée par
I’entreprise POCO Graphite Industrie. Les liants et la porosité de ces deux types de carbone
sont différents [Pel-01-01]. Une différence dans le mode de préparation du carbone peut-clle
induire une différence sur la diffusion en fonction de la température ?

D’autre part, les conditions de température pour les mesures du coefficient de diffusion de la
cible 1um et pour les cibles 4 et 15um étaient différentes. La cible 1um était chauffée par
I’axe ce qui induit un gradient de température dans la cible. Les cibles 4 et 15um étaient
chauffées par un four externe en carbone graphite destiné a homogénéiser la température de la
cible. La différence du mode de chauffage peut-elle conduire a une différence sur la diffusion
en fonction de la température ?

Des mesures supplémentaires semblaient nécessaires pour répondre a ces questions.
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II.1.c. Amélioration des faisceaux existants sur SPIRAL 1

L’estimation des taux de production en sortie du dispositif SPIRAL 1 nécessite la
connaissance précise des caractéristiques de diffusion de 1’atome d’intérét dans la cible de
carbone graphite utilisée. Cette connaissance est d’autant plus importante pour 1’estimation
des intensités des isotopes de courte durée de vie (tels que 1”*'Ar, Ty, = 15 ms par exemple)
pour lesquels une erreur sur la valeur du temps caractéristique de diffusion peut entrainer une
erreur importante sur I’estimation de 1’efficacité de diffusion.

Le travail d’étude et de réalisation du dispositif TARGISOL a GANIL est antérieur a
cette thése [Du-04-01]. Mon travail a consisté a préparer les expériences, a y participer et a
analyser la partie des résultats correspondant a la diffusion de I’*>Ar dans les cibles de
carbone graphite de différentes tailles de grains et a différentes températures.
Les résultats obtenus avec les cibles de HfO,, ZrO,, Al,O; et C-Aérogel au cours de
I’expérience TARGISOL réalisée au GANIL ne sont pas exposés dans ce mémoire. Ils font
I’objet d’une partie de la thése de H. Franberg, et ont été présentés sur un poster a Giens [Fra-
06-01].

I1.2. Etude du relachement des atomes

I1.2.a.Diffusion dans un solide

Durant 1’étude du relachement des atomes dans une matrice solide, nous faisons les
hypothéses suivantes :

L’implantation des atomes est réalisée de mani¢re homogene dans la matrice solide.
La propagation des atomes implantés dans la matrice solide est isotrope.

Il n’existe pas de gradient de température au sein de la matrice solide.

La structure du matériau n’est pas modifiée a cause de la présence des atomes
diffusants.

YV VY

Si ces hypothéses sont respectées, le processus de diffusion obéit a la premiére loi de Fick :

J =-D.Grad (C ) (IL.1)

J représente le flux d’atomes relachés et Grad(C) le gradient de concentration.
Cette premicere loi de Fick nous permet de calculer un flux de particules émergeant d’une
feuille de matériau d’épaisseur d et de coefficient de diffusion D (cm>s™) [Ben-03-02] :

A k.t
f()=4pCy.d.S8 E e D (I1.2)
n=0

Ap (s) est le taux de diffusion, égal a D/d2 .k, estégala m>(2n+1)°.

S est la surface totale de la feuille (en cm?).
Cy est la concentration d’atomes a ¢ = 0 (en atomes par cm”).
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Cette expression suggere que tout peut etre mathématiquement décrit comme si le flux
total relaché était équivalent a la somme des flux de n couches constituant chacune un
réservoir séparé d’ou les atomes sortiraient par effusion pure, c'est-a-dire avec un flux

proportionnel au contenu du réservoir. Le nombre d’atomes N, contenus dans chaque
réservoir serait égal a :

N =M (IL.3)
n 2 2 :
2n+1)“m

Le flux relaché par chaque réservoir serait égal a :
A,
S @©)=Ap, Nye™ " (11.4)

Et le flux total serait égal a :
r0=37.0) (IL5)

Le taux de diffusion A4, serait alors égal a :
Apy, = @n+1 2?2, (IL6)

Les faibles valeurs de n correspondent aux couches profondes pour lesquelles le
relachement est plus long. Les valeurs de n infini correspondent aux couches externes d’ou les
atomes sortent trés rapidement mais dans lesquelles le nombre d’atomes contenus est faible. 11
est important de souligner que la fonction £(;) n’est pas une fonction exponentielle mais une

somme d’exponentielles. Du point de vue macroscopique, c’est cette différence avec une
exponentielle pure qui distingue le processus de diffusion du processus d’effusion.

Si les atomes sont radioactifs, f (t) prend la forme suivante :
< A+
- t
f©= N ap, e (Ap, +2) (IL7)
n=0
Ou A est le taux de décroissance radioactive.
Dans le cas ou les noyaux radioactifs diffusent hors d’une feuille, le rapport entre le nombre

d’atomes implantés a ¢ = 0 et le nombre d’atomes qui sont sortis de la feuille a un temps infini
(rapport appelé efficacité de diffusion) s’exprime [Fu-81-01] :

M 1 , A
Ediﬁp =2. Tth(E )L—] (IIS)
D
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La variation du coefficient de diffusion D avec la température du matériau obéit a la loi
d’Arrhénius [Lan-70-01] :

. Doe-( IfT) (ILY)

Le coefficient D, (cm®.s") représente la limite du coefficient de diffusion lorsque la
température tend vers I’infini ou lorsque 1’énergie d’activation tend vers 0. E, (eV) est
I’énergie d’activation du processus. Ils dépendent tous deux du couple atome diffusant-milieu
diffuseur. Une étude du coefficient de diffusion en fonction de la température permet
théoriquement de déterminer les coefficients Dy et E,. Ils sont indépendants de la température
et de la forme géométrique du matériau diffusant.

La diffusion dans un solide est principalement gouvernée par un mécanisme lacunaire
et par un mécanisme interstitiel. Les atomes implantés diffusent de défaut en défaut présents
dans la structure cristalline ou diffusent entre les différents plans atomiques. Pour un
mécanisme interstitiel de déplacement des atomes, I’énergie d’activation (E,) représente
I’énergie qu’il faut apporter aux noyaux implantés pour qu’ils puissent migrer entre les
différents plans atomiques. Dans le cas de la diffusion par mécanisme lacunaire, 1’énergie
d’activation représente 1’énergie qu’il faut apporter au systéme pour former des lacunes dans
la structure cristalline et I’énergie qu’il faut apporter aux atomes diffusants pour qu’ils se
déplacent dans ces lacunes [Mo-04-01].

L’expression II1.2 montre que dans tous les cas, plus la température de la cible est
¢levée et plus la vitesse de diffusion est importante. La limitation en température est
déterminée par les caractéristiques physiques du matériau.

A D’échelle microscopique, le carbone graphite ne répond pas aux hypothéses
d’homogénéité. La structure microscopique des grains peut varier (structure cristalline, type
de cristal ? carbone amorphe ?) et le contenu des zones entre grains est mal connu (—vide ?
zone amorphe ? liaison inter-grain ?). Cependant, dans un matériau polycristallin, on peut
distinguer nettement deux types de matériaux (voir figure I1.2), I’'une constituée de grains
(zone gris claire) et I’autre constituée de joints de grains (réseau noir).

Grains

Joints de grains

- RS SR SN 725
Figure I1.2 : Image de la structure polycristalline d’un matériau [Mo-04-01].
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Les atomes implantés dans ce type de matériau peuvent, par 1’effet d’une agitation
thermique due a la haute température, se déplacer de maniere aléatoire dans les grains et dans
les joints de grains. La distinction du déplacement dans les deux zones semble difficile. Il
faudrait pour cela connaitre la nature physico-chimique de chaque zone, leur donner un poids
relatif, connaitre les parametres des mécanismes élémentaires qui régissent la diffusion dans
chaque zone pour en déduire un coefficient de diffusion global a 1’échelle macroscopique.
Une approche a été menée antérieurement [Ma-98-01] en considérant que la diffusion dans les
grains de la matiére est le processus prédominant et que la diffusion inter-grains assimilable a
de I’effusion était négligeable. Dans cette approche, les grains sont assimilés a des spheres. La
diffusion correspondait alors a la seule diffusion dans les grains de rayon a et 1’efficacité était

donnée par 1’expression :
A [A _
( " coth " 1)
A

Ap

(IL.10)

Edifr =3
. D
Ou le taux Ap = — -
a

Dans le cas des cibles formées a partir de poudre telle que le carbone graphite, on
considérera dans ce mémoire que si les plus petites dimensions des cibles (typiquement
I mm) sont trés importantes devant les dimensions de la structure microscopique
(typiquement quelques pum), le matériau cible est homogene a 1’échelle macroscopique. Le
coefficient de diffusion est alors considéré comme un parameétre macroscopique [Ben-03-01]
et [Ja-06-01] résulte de la moyenne des mécanismes qui interviennent a I’échelle de la
structure microscopique. Nous nous limiterons dans 1’analyse des résultats a 1’extraction du

coefficient D a partir des taux de diffusion et de I’épaisseur d des cibles : D = A,,.d".

11.2.b.Effusion

L’effusion est le nom généralement utilisé pour caractériser le déplacement d’atomes
dans un milieu peu dense. Dans le cas d’un réservoir a trés basse pression (libre parcours
moyen supérieur aux dimensions du réservoir) et de forme proche d’une spheére, le flux
d’atomes qui effusent en dehors du réservoir au travers d’un orifice de longueur nulle est
proportionnel au nombre d’atomes contenus dans le réservoir. La variation du flux émergeant
en fonction du temps est alors décrit par une exponentielle unique.

Par agitation thermique, les atomes radioactifs décrivent des mouvements aléatoires

qui sont composés de trajectoires rectilignes et de collisions sur les parois de 1’ensemble
cible-source. Le temps entre deux collisions est appelé « temps de vol » et il est défini a partir

de I’expression suivante :
m
T, =D IL11
N (L1
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Ou D, représente le libre parcours moyen (distance moyenne parcourue entre deux collisions),
m est la masse de 1’¢lément effusant et 7" la température de thermalisation du noyau.

Durant chaque collision, 1’atome est adsorbé par la paroi. Ce temps d’adsorption est appelé
« temps de collage », il s’exprime de la fagon suivante [Boe-69-01] :

AH,
T, =Tyexp| —= .12
c 0 p( kB T ) ( )
Avec AH, I’enthalpie d’adsorption, qui représente 1’énergie d’activation pour la désorption de
I’¢élément radioactif adsorbé.

T( est appelé la période de vibration normale a la surface de la particule adsorbée.

L’enthalpie d’adsorption dépend du couple élément adsorbé - surface adsorbante. Elle est
considérée comme négligeable pour les gaz nobles et elle est élevée pour les éléments
condensables.

Le temps moyen d’effusion est déterminé a partir de I’expression suivante :

In2
Ter =5 = x(, +7,)n2 (11.13)

eff

¥ représente un nombre moyen de collisions entre les lamelles de la cible de production et
¢galement sur les surfaces de la zone de transfert entre la cible et la source d’ions.
T, est le temps de vol, il est défini comme le temps moyen entre deux collisions.
Au niveau du processus d’effusion, il y a une compétition entre le temps d’effusion et la

période radioactive de 1’¢lément d’intérét. L’efficacité d’effusion a donc pour expression
[Kir-92-01] :

)"eﬁ‘ 1 1
€ offusion = = = (IL.14)
effusion Dy + 7 . Ty . x(@, +7,)n2
Ti/2 T2

Lorsque la température augmente, le temps moyen d’effusion diminue et par conséquent
I’efficacité d’effusion augmente. Des approches numériques qui utilisent des codes de calcul
[Mus-03-01] [Leit-05-01] [Zha-05-01] basés sur une simulation « Monté-Carlo » permettent
d’estimer le nombre de collisions dans un ensemble cible-source et également le temps moyen
d’effusion. Il faut toutefois connaitre le temps de collage. A notre connaissance, il n’existe
que le modele semi empirique de B. Eichler mais il n’est pas valable pour tous les couples
éléments diffusants-matériaux.
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I1.2.c. Méthodes de mesure de P’efficacité de relachement de la cible

Deux méthodes sont fréquemment utilisées au GANIL et dans d’autres laboratoires
[Let-03-01] [Lhe-06-01] [Rou-02-01] [Rou-06-01] pour mesurer le coefficient de diffusion
des atomes dans les cibles ISOL. Dans les deux cas, des atomes sont implantés dans la cible.
La cible est chauffée pour accélérer leur sortie. Les atomes sont ensuite ionisés pour faciliter
la mesure de la quantité relachée (courant d’ions).

La mesure peut étre faite en régime continu [Lec-97-01] : un flux connu d’atomes est
continliment implanté dans la cible. Le flux d’ions en sortie de 1’ensemble cible-source est
mesuré. Le rapport du flux émergeant sur le flux implanté, corrigé des efficacités d’effusion,
d’ionisation, de transport et de détection conduit a 1’efficacité¢ de diffusion. A partir de la
valeur de I’efficacité de diffusion, il est possible de déterminer le coefficient de diffusion en
utilisant un modele qui tient compte de la forme de la cible (sphére, lamelle ou fibre) [Kir-92-
01] et [Fu-81-01].

La seconde méthode consiste a effectuer une mesure dynamique. Le flux implanté dans la
cible passe quasiment instantanément de zéro (faisceau pulsé) a une valeur donnée, ou de
cette valeur a zéro. On enregistre 1’évolution du courant d’ions en sortie du dispositif (Voir
figure 11.3).

Nat

t collection t relachement t(s)

Figure I1.3 : Structure temporelle du faisceau primaire et du signal enregistré dans la
méthode dynamique.

La réponse en temps résulte de la convolution des réponses en temps des processus de
radioactivité, de diffusion, d’effusion et d’ionisation (on néglige les réponses en temps des
transports et de la détection). Pour extraire la contribution de la diffusion a partir de la réponse
globale, il faut alors disposer d’un modele descriptif du comportement dynamique du systéme
cible-source.

Pour chacune de ces méthodes, il est intéressant de pouvoir faire varier :

* La température de la cible pour connaitre 1’évolution du coefficient de diffusion en
fonction de la température, et donc de pouvoir en déduire les coefficients
fondamentaux de la diffusion E, et D,.

* Les isotopes radioactifs et par donc leur durée de vie. Ce qui permet de comparer le
temps de diffusion a une échelle de temps donnée par les périodes radioactives.

Le principal avantage de la méthode dynamique est d’extraire le coefficient de diffusion D a
partir de I’amplitude et de la forme de la réponse en temps. Cette fonction du temps est a
priori plus riche en information qu’une simple efficacité. Les paramétres extraits de cette
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réponse en temps permettent de vérifier la cohérence avec les parametres extraits de la
méthode en régime continu.

Enfin, les principaux avantages et inconvénients liés au choix du faisceau implanté sont
énoncés dans le tableau II.1.

Faisceau . \
”e Ions mesurés apres -
d’ions . Avantages Inconvénients
o séparateur de masse
incident
Stabilité du faisceau. Forte intensité nécessaire
Stables (noyaux Intensité importante. pour la mesure de courant a
Stables identiques au Mesure non interceptive | partir d’une cage de Faraday
faisceau incident) | et simultanée du faisceau => température cible
incident. inhomogene
. . Choix de la durée de vie | Stabilité du faisceau incident.
Radioactifs (noyaux \: iy .
. . . . de I’isotope. Intensité Nombreux réglages pour
Radioactifs identiques au \ . >
. L mesurable apres chaque faisceau incident
faisceau incident) , . :
séparateur. radioactif.

Choix de la durée de vie
de I’isotope.
Faible intensité mesurable
apres separateur.

Précision valeurs sections
efficaces de production.
e . Faisceau primaire intense
. ) ) Stabilité du faisceau , prime \
Radioactifs produits cncident => température inhomogene.

dans la cible Population par les parents et

Int ité 1 rtante d . A
ntensite importante des influence de leur relachement

radl’(')actlfs'. , sur la diffusion de I’élément
Mesure d’intensité non et A
d’intérét.

interceptive et simultanée
du faisceau incident.

Stables

Tableau I1.1 : Avantages et inconvénients pour la mesure du coefficient de diffusion au
GANIL selon le type de faisceau incident.

I1.3. Transformation des atomes en ions dans un ECS :
Réponse dynamique

Des atomes de gaz rare sont implantés dans la cible a # = 0. Ils diffusent en dehors de
la cible, effusent jusque dans la source d’ionisation. Certains peuvent étre ionisés puis sortent
de la chambre de la source d’ionisation, par effusion ionique (cone de perte, [Chen-84-01]).
Ceux qui ne sont pas ionisés sortent par effusion atomique.

Le mode¢le de transformation des atomes en ions présenté dans ce paragraphe est celui qui a
¢été utilisé pour I’analyse des mesures de ce chapitre. Il repose sur les hypothéses suivantes :

1 — Les atomes sont implantés de fagon homogene dans le volume de la cible.
2 — La cible est constituée de feuilles jointives. Le flux d’atomes relachés par la cible en
fonction du temps est donc donné par 1’expression :
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f(t)=2,C, .d.S.SZ g ittt (I.15)

3 — Une fois sortis de la cible, les atomes ont une probabilité¢ de rediffuser dans la cible
négligeable comparée a la probabilité qu’ils ont de sortir de I’Ensemble Cible Source (ECS).
Cette hypothese s’appuie sur le fait que les temps de sortie des atomes de I’ECS par effusion
sont généralement beaucoup plus faibles que les temps de sortie de la cible. Les processus de
diffusion et d’effusion-ionisation sont donc considérés comme consécutifs.

4 — L’effusion des atomes dans la chambre de I’ECS est uniquement gouvernée par le volume
de la chambre de I’ECS, la section du trou de sortie de I’ECS, la masse des atomes et la
température moyenne du milieu. Des mesures antérieures [Ja-03-01] d’effusion ont confirmé
que ’effusion de I’ECS était gouvernée par la conductance de sortie de ’ECS (ce n’est pas la
conductance de I’entrée qui limite 1’effusion). De plus, cette hypothése implique des
géométries de cible aussi simples que possible pour ne pas ralentir le processus d’effusion.

5 — Les processus d’effusion et d’ionisation sont en compétition. Cette hypothése associée a
I’hypothése 3 induit que I’efficacité totale de transformation des atomes en ions sera le
produit d’une efficacité de diffusion et d’une efficacité d’effusion-ionisation.

6 — Les variations temporelles des populations d’atomes et d’ions sont reliées linéairement a
ces populations par des taux A, qui dépendent des processus considérés.

7 — Pour des conditions de fonctionnement fixées, les A sont constants.

process

Sur la base de ces hypotheses, la variation des populations d’atomes et d’ions dans I’ECS
s’exprime [Jar-06-01] :

dx Qa —(kphpy+A)t
it =ApNo8 Y e T Ry = (B + dyy + Mg
, =0
source n (II' 16)
dx.
7 =Ai¥a = (o + Aigy + A1),
source

X, et x; sont respectivement les populations d’atomes et d’ions dans I’ECS.

Ap est le taux qui caractérise la diffusion des atomes dans la cible. Ce taux dépend de la

nature physico-chimique du couple atome-cible, de la constitution de la cible et de sa
température. Ap change peut étre avec la masse de 1’isotope, faute d’argument pour le
confirmer ou l’infirmer, nous le considérons indépendant de la masse des isotopes d’un
¢lément.

A, est le taux de sortie des atomes qui effusent dans la chambre de I’ECS. II dépend du

volume ¥V de la chambre de ’ECS, de la surface S du trou de sortie de I’ECS, de la masse M
des atomes et de leur température 7. A, est calculé a I’aide de la relation :
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=S |k (IL.17)

Ty \ oM

A, est le taux de transformation des atomes en ions dans la source. A, est le taux de
neutralisation des ions a I’intérieur de I’ECS. A, est le taux de sortie des ions hors de ’'ECS

par effusion ionique. Ils dépendent tous les trois des caractéristiques du plasma ECR.
A est la largeur de décroissance radioactive.

L’expression du flux d’ions en sortie d’un ECS a été établie pour 1’analyse des réponses en
temps enregistrées au cours des phases de collection et de relachement pour un gaz stable
injecté avec une fuite calibrée.

10 = No e - -0.) L1y

¢, et ¢_ sont des combinaisons des taux A, , A, Ay, A et A :

qb% =%(aa +a, */_\/(oza -, y +4)\.l-)\.0) (I1.19)

Al Al

avec o, =—Q»l- +)”eﬁ” +A ,eta; =—Q\.O +)Ll.eﬁp +A,

La figure 11.4 représente la forme du courant d’ions Ar~ extraits d’un ECS en fonction du
temps. Dans cette expérience, un pulse de Ny atomes de gaz Ar est injecté dans le volume de
I’ECS a ¢ = 0. On observe une phase de montée, dont la pente est caractérisée par la valeur de
¢_—¢, , puis une phase de descente caractérisée par la valeur de ¢ +.

025 -ttt ]
B Tek19 liss | ]
02— |
o - 40 , + ]
2 0,15 Ar T
Py ]
@ ]
= -
[ ]
g ]
& 0,17 Mono1000 Targisol T
i V=2,310 |, Diam élec. plasma=7mm i
Eionis = 69% 4
0,05 +
0 L L L L } L L L | L L L } L L 1 | | ]
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1 1,2

Temps (s)

Figure I1.4 : Mesure expérimentale (en gras) du courant d’ions “Ar” extraits de la source
ECR Mono 1000 en fonction du temps apres injection d 'un pulse d’atomes d*’Ar. Le fit (en
clair) est réalisé selon [’équation II.18.
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Le recouvrement des réponses en temps calculées et mesurées montre que 1’évolution du
courant d’ions en sortie de la source est correctement décrite a I’aide de I’équation (I1.18).

L’intégrale de cette courbe correspond au nombre total d’ions extraits N;. L’efficacité
d’effusion-ionisation est définie comme le rapport €, = N, / N, qui est aussi égal a :

AA
el (11.20)

Ot Ay + AN + Ay + 2 ) A

Dans le cas ou Ny atomes sont implantés dans la cible a # = 0, on obtient comme expression de
I’efficacité totale €, tot de ’ECS :

€ tot = 2.‘f)L—Dtanh L
A 2\ A,

On remarque que Defficacité totale est le produit de I'efficacit¢ de diffusion ¢, (voir

AA
el (11.21)

‘Q\'i + )”e/f +)“I)"0 +A’ief]’ + )‘)—)‘0)‘,‘

expression I1.8) et de I’efficacit¢ d’effusion-ionisation &, (voir expression I1.20). Par
simplification, cette derniére est souvent appelée « efficacité d’ionisation ».

Pour déterminer les valeurs des taux A, A A, pour un isotope stable de gaz rare, on

ieff >
injecte un pulse de ce gaz dans I’ECS. La forme de la réponse en temps du courant en sortie
de I’ECS permet de déduire ces taux a I’aide des expressions suivantes :

¢.9_

)"i =—|¢, +¢_+ )"ﬁ’ (1 —€qi )+ )"eﬁ‘ (I1.22)
e
Migfp = %eai (11.23)
i
Ao = (i;:.(l)_ (1 —&qi )_ )“ieﬁ” (I1.24)
eff

Les formules 11.22, 11.23 et 11.24 sont déduites des équations I1.19 et I1.20.

Des mesures de ¢, et ¢_ effectuées avec différentes sources ECR ont montré que sur un

¢_‘ > 8‘¢+‘ . A partir de la figure I1.5 et de ’exemple

large domaine d’efficacité d’ionisation,

9.

temps de montée par rapport au temps de descente.

ou =10.5 s et ‘¢_‘=286 s, on déduit qu’il est possible au premier ordre de négliger le
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Figure I1.5 : Rapport des taux ¢, et ¢_ en fonction de [’efficacité d’ionisation de la source et

pour différentes sources ECR : Minimono [Gau-03-01], Mono1000 [Ja-02-01] et NanoganlIl
[Ler-04-01].

Cette approximation présente I’avantage de pouvoir relier de fagon trés simple le taux ¢, ala
valeur de I’efficacit¢ d’ionisation par la relation (I1.25) [Ja-04-01], et donc de pouvoir
déterminer ¢, par la simple mesure de I’efficacité d’ionisation puisque la valeur de A4 est
connue de 1’équation I1.17 :

A
P+ stable = _(l_e—f’.)
ai

(I1.25)
Dans cette expression, le terme ¢, correspond a I’efficacité du processus effusion-ionisation

pour un noyau stable.

La détermination de ¢_ est alors faite en posant que :

stable

¢—stable = 10¢+S[able

Connaissant les valeurs de ¢ et de ¢_

Ao, et Aj, f qui caracterisent le plasma de la source (voir tableau I1.2).

on peut déterminer les valeurs des taux A;,

+stable stable >

Effusion Taux Effusion Taux de
atomique | d’ionisation | ionique | neutralisation
€ ai ¢+S[able ¢— stable )"eﬁ’ )\'l )"zeﬁ’ )\'0
0,7 -5,5 -55 1,65 3,85 55 0

Tableau 11.2 : Exemple de valeurs des différents taux pour une efficacité d’ionisation de 70%

et pour un A, égal a 1,65 s, Cette valeur de A est déterminée a partir des

caractéristiques géométriques de la source ECR Mono1000.
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L’utilisation des paramétres obtenus dans le cas d’isotopes stables pour la détermination des
taux dans le cas d’isotopes radioactifs, implique que leur valeur ne change pas avec ’isotope,

ce qui n’est pas parfaitement rigoureux pour A . Si la masse de I’isotope change, le taux

d’effusion 4, change en fonction de la masse mais nous en tiendrons compte en utilisant

I’expression (I1.17).

Le taux d’ionisation A, dépend du potentiel d’ionisation des atomes (qui ne dépend pas de la

masse des isotopes d’un ¢élément) et de la section efficace d’ionisation qui dépend de la
vitesse relative des partenaires de la collision. La vitesse de déplacement des atomes dans la
chambre de I’ECS change avec la masse mais ne devrait pas modifier le taux d’ionisation. En
effet, la vitesse des électrons ioniseurs dans le plasma d’une source ECR (a Résonnance
Cyclotronique Electronique) reste dans tous les cas trés supérieure a la vitesse de déplacement
des atomes (supérieur a quelques dizaines d’eV pour les électrons, & comparer a une énergie
cinétique des atomes de 1’ordre de 1eV).

Le taux d’effusion ionique A,

01]. Comme la vitesse des ions dépend de la masse pour un plasma donné, cette orientation
pourrait étre sensible a la masse des isotopes. Le taux d’effusion ionique dans le plasma serait
sensible a I’isotope considéré. Cet effet est difficile a évaluer. Par la suite, nous négligerons
cette sensibilité.

dépend de I’orientation du vecteur vitesse des ions [Chen-84-

I1.4. L’expérience TARGISOL

Le systéme d’étude TARGISOL reprend le principe d’un systéme ISOL. Il comprend,
principalement, une cible, un systéme de chauffage de la cible et une source d’ionisation. Le
chauffage est souvent obtenu sur les dispositifs ISOL par le dépdt de puissance du faisceau
primaire. Dans le cas de la détermination du coefficient de diffusion caractéristique du
matériau, il est préférable de chauffer la cible artificiellement pour obtenir une température
homogene. Il est donc nécessaire que la puissance due a I’implantation ou a la production
d’atomes dans la cible soit négligeable par rapport a la puissance apportée par le systeme de
chauffage de la cible, et que le gradient de température dans le volume de la cible soit aussi
faible que possible. Durant I’expérience, le dépot de puissance du faisceau radioactif d’*°Ar
fournie par I’installation SISSI était de 0,14 mW. La puissance déposée par le faisceau
primaire est donc négligeable par rapport a la puissance du chauffage ohmique (environ 2,5
kW). La puissance déposée par le faisceau primaire ne perturbe donc pas la mesure de
diffusion.

* Pour effectuer les mesures de diffusion avec plusieurs cibles au cours de la méme
expérience, un distributeur de cibles permet d’insérer (a distance) la cible choisie dans le
four (paragraphe 11.4.a).

* La source d’ionisation est une source ECR 17, choisie pour son efficacité d’ionisation
importante des gaz rares (MONO 1000) [Ja-04-01].

* Les ions extraits de I’ECS sont séparés en fonction de leur rapport masse sur charge
puis implantés sur une bande. Leurs transitions gamma, issue de la décroissance
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radioactive sont caractéristiques de chaque noyau et leur analyse conduit a un taux de
production [Lec-97-01].

* Le signal en sortie du dispositif peut étre mesuré en régime continu ou en régime
dynamique par modification du faisceau primaire.

Pour que les résultats des mesures puissent étre analysés au travers du modele du
paragraphe II.3, certaines hypotheses devaient étre techniquement respectées lors de la
conception du dispositif expérimental. Elles sont reprises au cours des paragraphes suivants.

I1.4.a. Dispositif technique

Ce dispositif (voir figure 11.6) a été élaboré dans le but de mesurer les caractéristiques
de diffusion et de production de cibles différentes (jusqu’a 12) durant la méme expérience et
dans des conditions expérimentales aussi proches que possible [Du-04-01]. Pour minimiser
les interventions sur le dispositif, les opérations de changement de cible ont été automatisées
(voir figure I1.7), et le dispositif a été concu pour que ces opérations maintiennent le dispositif
sous vide.

L’hypothese 4 du paragraphe I1.3 impose au dispositif que la chambre cible et la
chambre source soient confondues. La cible et le four ont donc été placés entre les couronnes
d’aimants de la source ECR, mettant en regard direct la chambre cible et la chambre source au
travers d’une ouverture dont le diamétre (environ 30 mm) est trés supérieur a 1’orifice de
sortie de I’ECS (7 mm).

EF;ES\“} 4 Extraction
TARGET |

CHANGER

Primary

f heam
v (P<50W)

ECRIS
MONO1p00

Figure I11.6 : Schéma de I’ensemble cible-source utilisé pour [’expérience TARGISOL.
Association d’une partie « insertion cibles » et de la source plasma Monol000.
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Figure I1.7 : Distributeur de éil;ls.

Le mouvement des cibles se décompose en deux parties : une rotation permet de sélectionner
la cible que I’on souhaite étudier et de I’aligner avec I’ouverture du four. Une translation
permet ensuite d’insérer et de retirer la cible dans la zone du four.

38

Container en carbone
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- carbone

Figure I1.8 : Schéma de I’ensemble cible, container et four.

La figure IL.8 présente un schéma de 1’ensemble cible, container et four. Le faisceau arrive par
la gauche de la figure.

i) Le container

Pour limiter les risques d’endommagement de la cible par réaction avec le carbone
évaporé par le four, chaque cible est incluse dans un container dont le matériau ne réagit pas
avec la cible. Pour les cibles en carbone, le container (voir figure I1.9) est fabriqué a partir de
carbone graphite dont la taille des grains est de 4um. Pour les cibles en oxyde, le container est
fabriqué en molybdéne. Quelque soit le matériau cible, le container conserve la méme
géométrie. Sa longueur interne est de 35 mm et son diametre intérieur est de 15 mm.
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Figure I1.9 : Schéma du container en carbone.

ii) Le four

Le four (voir figure I1.10) est un cylindre en carbone (point de fusion supérieur a 2300
K). A haute température, le carbone présente une bonne tenue mécanique, contrairement a
d’autres matériaux meétalliques qui perdent en rigidité a haute température. Le four étant
traversé par un courant important et étant situé dans une zone de fort champ magnétique, la
force exercée sur un four manquant de rigidité aurait pu conduire a sa déformation puis a un
contact avec son environnement.

Pour I’élaboration de ce four, la résistivité élevée du carbone (1,3.10° Q.m) permet
I’utilisation de fours dont la section est relativement importante. Le four est alimenté par ses
extrémités, le courant circule a travers le cylindre. La résistance totale du four est augmentée
par les fentes réalisées sur le pourtour du cylindre.

Figure I1.10 : Four en carbone de I’ECS TARGISOL pouvant accepter jusqu’a 2,5 kW de
puissance.

La puissance du four est de 2,5 kW, ce qui permet d’atteindre une température de cible de
2100 K [Tar-01].
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iii) Caractéristiques thermiques

Les simulations thermiques pour une cible en carbone réalisées avec chauffage
ohmique et sans dépdt de puissance du faisceau primaire ont montré un gradient de
température inférieur 4 20 K.mm™ [Tar-01] lorsque la cible est portée a une température de
2000 K. Dans le cadre de I’expérience Targisol, le dépdt de puissance issu du faisceau
primaire est seulement de 0,14 mW, a comparer a une puissance de four de 2,5 kW. On
négligera donc la perturbation thermique causée par le faisceau primaire et 1’influence du
gradient thermique sur le processus de diffusion conformément a I’hypothése du paragraphe
I1.3. Des mesures thermiques au niveau de la cible en fonction de la puissance du four ont été
réalisées avant I’expérience sous faisceau [Tar-01].

I1.4.b.Principe de production du faisceau radioactif incident sur cible

Durant I’expérience TARGISOL, un faisceau d’ions radioactifs d’*>Ar est directement
implanté dans la cible que I’on désire étudier. Le principe de cette méthode est décrit en détail
dans la thése de N. Lescene [Lec-97-01]. Le faisceau d’ions radioactifs incident a été produit
a partir d’un faisceau d’ions stables d’*°Ar (95 MeV/A) par Iinstallation SISSI « Source
d’Tons Secondaires a Supraconducteur Intense » placée entre le cyclotron CSS2 et le
spectrometre ALPHA. SISSI est composée de deux solénoides utilisés comme lentilles de
distance focale tres courte (0,6 m). Les atomes radioactifs sont produits par fragmentation du
projectile sur une cible de production placée entre deux solénoides supraconducteurs. La
premicre lentille permet de focaliser le faisceau primaire sur la cible de production avec un
diameétre de +/- 0,2 mm. Le second solénoide permet de récupérer les fragments produits
jusqu’a 80 mrad de divergence.

L’atome radioactif d’intérét sort de la cible de production en compagnie d’autres
noyaux. Il est donc indispensable de purifier le faisceau avant I’implantation dans la cible.
Cette purification est réalisée par le spectrometre ALPHA et un dégradeur placé entre les
deux dipdles de ce spectrometre dans la zone dispersive en énergie. La premicre partie du
spectrometre permet de choisir la valeur de la rigidité magnétique (Bp ) pour sélectionner

I’¢lément d’intérét selon le rapport charge sur masse. Le ralentissement des ions dans le
dégradeur achromatique introduit une dispersion en énergie selon le Z des éléments.
L’ensemble constitué par la premiére partie du spectrométre, le dégradeur achromatique et la
deuxiéme partie du spectrometre, aboutit quasiment a une sélection en isotone de la région
choisie. Les autres noyaux sont perdus dans les différentes fentes du spectromeétre.

Des détecteurs escamotables situés dans la boite diagnostique de la ligne haute énergie
du séparateur SIRa comptabilisent et identifient les particules juste avant I’implantation dans
la cible étudiée.

Une identification en énergie et temps de vol des différents noyaux est réalisée avec une
détection silicium escamotable. Ce silicium permet, grace a une haute résolution, une
identification des noyaux produits par SISSI avec et sans dégradeur. Ce détecteur n’est
utilisable que pour un taux incident réduit de 10* pps. Le scintillateur plastique est ensuite
utilisé pour comptabiliser les noyaux d’*>Ar produits avec dégradeur. Ce scintillateur présente
I’inconvénient de ne pas avoir une bonne résolution en énergie, il est donc utilisable
uniquement lorsque quelques noyaux sont sélectionnés avec dégradeur. Il présente 1’avantage
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de pouvoir compter des noyaux produits jusqu’a un taux de 10° pps. Un tel taux est possible
en insérant des réducteurs d’intensité¢ pour le faisceau primaire. Lors des expériences de
diffusion, ces réducteurs d’intensité sont supprimés pour utiliser la plus haute intensité
possible des faisceaux radioactifs. Pour la détermination du nombre de noyaux implantés,
I’étalonnage des réducteurs en intensité et 1’alignement du collimateur du plastique par
rapport a la cible sont importants.

I1.4.c. Conditions expérimentales

Les conditions du faisceau d’*’Ar durant I’expérience TARGISOL sont résumées dans
le tableau I1.3.

Faisceau . Cible Brhol Dégrad | Fente | Brho2 | Emittance Fenfe
. . Energie .. . sortie
primaire primaire (Tm) eur image | (Tm) Alpha
Alpha
Carbone 5.5
Ar | 95MeV/A 579 2,0364 Al 250 | +/-20 1,91 | pi.mm.mra | +/-5mm
2 pm mm
mg/cm d
Parcours | Dispersion Taux Collima
Energie ,.p mesuré Taux d’*’Ar
35 C 1,8 d’implant -teur .
Ar 2 . total sur sur plastique
mg/cm”) ation . D2
plastique
B 7,5.10% pps
431\/16\// 1345 um | 60 um 10° Hz CDH;LO (pour I36Ar=
40 +/-10 nAe)

Tableau IL.3 : Conditions du faisceau d > Ar durant I’expérience TARGISOL.

Les conditions de faisceau durant I’expérience TARGISOL, montrent que les noyaux sont
implantés dans la cible, de fagon homogéne, uniquement sur une zone d’épaisseur de 60 pm
dans la cible.

Le modéle théorique de la diffusion sur lequel repose l’analyse des temps de
relachement de la cible est valable pour une distribution homogeéne des noyaux implantés dans
toute I’épaisseur de la cible. Pour le moment, nous n’avons pas a notre disposition un mod¢le
théorique prenant en compte une inhomogénéité dans la cible. Par la suite, I’analyse des
temps de relachement des différentes cibles est réalisée tout en ayant conscience de cet écart
par rapport a la théorie qui conduira immanquablement a une sous estimation des coefficients
de diffusion.

Les efficacités de diffusion des cibles présentées dans ce chapitre ont été¢ mesurées en
régime continu et en régime dynamique. Le tableau I1.4 présente les caractéristiques
géométriques des cibles en carbone étudiées a partir des mesures en régime continu et en
régime dynamique. La forme des cibles en carbone a été choisie pour répondre aux
hypotheses du modele (cible en feuille, géométrie simple). Le tableau I1.5 montre dans quelles
conditions expérimentales ces mesures ont été effectuées.
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Taille des Nombre de
Fournisseurs| grains lamelles X
(nm) épaisseur (mm)
1 x 3mm

POCO 1 1 x 0.5mm

Carbone 4 4 x 0.5mm
Lorraine

Carbone 16 4 x 0.5mm
Lorraine

Tableau 11.4 : Cibles en carbone 1um, 4um et 16um étudiées par la méthode en régime
continu et par la méthode en régime dynamique.

. Température . E:fﬁ?aci.té Efficacité
Cibles °C) Régime I (nAe) | d’ionisation de
Mono 1000 transport
900 Continu 0,8 30 % 25 %
1um 1200 Dynamique/Continu | 0,89/0,90 30 % 25 %
1500 Dynamique/Continu | 1,05/0,9 30 % 25 %
1800 Dynamique/Continu | 1,45/0,9 30 % 25 %
900 Continu 1,3 56 % 42 %
4um 1200 Dynamique/Continu | 1,38/1,3 56 % 42 %
1800 Dynamique/Continu | 2,33/1,3 56 % 42 %
900 Continu 1,5 88 % 40 %
16um 1200 Continu 1,4 88 % 40 %
1500 Continu 1,2 88 % 40 %
1800 Dynamique/Continu | 1,3/1,2 88 % 40 %

Tableau 11.5 : Conditions expérimentales durant les mesures en régime continu et en
régime dynamique : température de la cible, intensité du faisceau primaire, efficacité
d’ionisation de la source Mono 1000 et efficacité de transport jusqu’au point de détection.

I1.4.d.Acquisition des données expérimentales

L*°Ar, le *Cl et le **S sont implantés dans la cible. Aprés 1’ensemble cible-source, le
séparateur de masse permet de sélectionner uniquement I’*’Ar. Le spectre de désintégration de
1’*Ar présente une raie a 1219 keV avec un rapport d’embranchement égal a 1,35% ainsi que
la raie 511keV avec un rapport d’embranchement de 200% correspondant a 1’annihilation du
positron dans la matiére.

La mesure du nombre de noyaux transmis au point de détection, apres diffusion dans
de la cible et ionisation, est réalisée par un détecteur en germanium. En effet, I’ Ar est
identifi¢ a partir de deux raies y: 1219 keV et 511keV. La raie 511 keV provient de
I’annihilation dans la matrice du B*. Cette raie y est présente pour tous les émetteurs B~ et
donc aussi pour le polluant **Cl. Le **Cl est aussi produit et implanté dans la cible a étudier.
Le **Cl peut certainement effuser jusqu’a la source ECR Mono 1000 et y étre ionisé.
Cependant, le réglage en Bp de la ligne basse énergie de SIRa sur la masse 35 et 1’état de
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charge 1" ne permet pas de transmettre le **Cl. La mesure du nombre d’événements permet de
connaitre le nombre d’**Ar au point de détection.

Dans les conditions de mesure du temps de relachement par la méthode en régime
dynamique, on irradie la cible pendant un temps limité jusqu’a atteindre un équilibre entre le
nombre de noyaux implantés et les différents processus (diffusion, effusion, ionisation et
désintégration radioactive). Ce cycle d’irradiation est répété plusieurs fois afin d’obtenir une
statistique suffisante.

Les courbes de relachement et de collection sont obtenues en conditionnant
I’information temps fournie par une horloge pendant la phase de collection et la phase de
relachement pour la raie 511 keV. Une coupure propre en temps est aussi réalisée pour que les
données brutes de 1’acquisition soient conditionnées par un nombre de cycles entiers.

Les taux de I’*’Ar en sortie de ’ensemble cible-source sont obtenus a partir de 1’analyse de la
raie a 1219 keV et de la raie a 511 keV. Le pas en temps durant I’acquisition était de 10 ms.
Les données sont regroupées sur les spectres avec un canal en temps de 100 ms.

Les autres conditions expérimentales sont données dans le paragraphe I1.5.

IL.5. Principe d’analyse des mesures

I1.5.a. Expressions de référence pour I’analyse

Le faisceau d’ions radioactifs est implanté dans la cible en carbone. L’intensité du
faisceau en fonction du temps est en forme de créneaux, 20 s d’implantation puis 30 s sans
faisceau. L’évolution du courant d’ions est mesurée en sortie de la source en fonction du
temps. Le temps d’implantation est appelé « phase de collection » et le temps durant lequel le
faisceau est absent de la cible est appelé « phase de relachement ». Pendant ces deux phases,
les ions qui émergent de ’ECS sont collectés sur la bande d’un systéme (constitué¢ d’un
dérouleur de bande et d’un détecteur) qui permet d’identifier les noyaux en fonction de leur
décroissance radioactive [Kan-99-01]. Pour que les équations que nous allons utiliser pour
I’analyse correspondent aux conditions expérimentales, il est nécessaire de tenir compte de
I’accumulation des noyaux radioactifs sur la bande, donc d’intégrer la réponse correspondant
a un pulse sur la durée du créneau. Enfin, il est nécessaire de tenir compte du fait que le flux
de particules mesuré au niveau du dérouleur est déterminé a partir de I’activité des atomes
implantés et non par une mesure instantanée du courant électrique. Ce qui implique de
prendre en compte la décroissance radioactive de 1’¢lément diffusé. Ces remarques prises en
compte, on obtient deux expressions :

v' La premiére (I1.26) qui décrit I’évolution de D’activité pergue par le systéme
d’identification pendant la phase de collection en fonction des caractéristiques de la
source (efficacité d’ionisation, temps de montée et de descente au sein du plasma
source), du temps de diffusion dans la cible de production et des caractéristiques de
I’ion radioactif étudié.

v' La seconde (I1.27) qui décrit I’évolution de [D’activité per¢ue par le systéme
d’identification pendant la phase de relachement en fonction des mémes parametres
physiques.



Chapitre I : TARGISOL 55

Phase de collection :
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Phase de relachement :

Mih hpy @
D
51Ol ynde = 8.10A,% E( Bl - /311) (11.27)

L~ - n=0

Ou:

A A+ A

) {e”(e”—l) e'(’%”)@’%”}—l 1

YN P

B 1 - 1 {e(pt €¢’T —1)+ e (e'” _1)}+L{eh(e” _1)_ e-(?~7)+7~) Q’Q"/I)+l)" ~1)]

BTy A Ay + A

T est la durée du créneau d’implantation des ions dans la cible.
Ty/» =In2/A est la période radioactive.

T, oie =102/ (qb+ -¢_ ) est le temps de montée de la réponse de la source.

Toseone = In2/¢, est le temps de descente de la réponse de la source.

Ap = n?* (2n+ 1)2 *Ap est le taux de relachement d’ordre n.

Ap = % est le taux de diffusion d’ordre 0, ou D est le coefficient de diffusion des atomes
d

dans la cible (cm>s™) et d est I’épaisseur des lamelles de la cible de diffusion.
I, est le nombre d’atomes implantés par seconde dans la cible de diffusion.
A; est le pas de temps de I’acquisition.
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Le systéme de mesure implique le cumul d'un nombre de désintégrations sur un intervalle de
temps A;donné (valeur canal du spectre). Les relations utilisées (voir expressions I1.26 et

I1.27) pour le fit des phases de collection et des phases de relachement sont données par le
rapport dN/dt multiplié par A;. Dans notre cas, la valeur de A, était égale a 100 ms.

Il est important de préciser que, de manicre générale, cette fagon de procéder n'est valable que
si A; est significativement inférieur au temps de réponse global du systéme (principalement

gouverné par le relachement de la cible dans notre cas) et a la durée de vie. Cette condition est
respectée dans notre cas puisque l'intervalle en temps est de 100 ms, que le temps de réponse
global mesuré est de l'ordre de la seconde et que la durée de vie de I’*Ar est de 1,775 s. Pour
une durée de vie plus courte, le dispositif permettrait d’utilser un canal en temps de seulement
Ims.

I1.5.b.Fit des courbes de relachement

Les conditions expérimentales (température de la cible, intensité du faisceau primaire
nombre de cycles d’irradiation et nombre de noyaux d’*°Ar par seconde implantés dans la

cible) pour lesquelles les mesures en régime dynamique ont été réalisées, sont présentées dans
le tableau I1.6.

. I (nAe) pendant | Nombre de SAr (pps
Cibles Tempoecrature (ila pl)lzll)se de cycles Pour (II:‘II)\II))
(*C) collection d’irradiation cycles
1200 0,89 21 2,3.10
Ium 1500 1,05 29 3,8.10
1800 1,45 24 4,6.10'
4um 1200 1,38 42 7,6. 10;
1800 2,33 29 8,7.10
16pm 1800 1,3 47 7,5.10

Tableau 11.6 : Conditions expérimentales pendant les mesures en régime dynamique :
’ . . . . . . »36
températures des cibles en carbone, intensité faisceau primaire d " Ar, nombre de cycles
d’irradiation de la cible et nombre de noyaux d”’ Ar implantés par seconde.

Les paragraphes suivants concerneront uniquement le traitement des données pour la cible

carbone de Ium et pour une température de 1500°C. Les traitements des données pour les
autres cibles en carbone sont présentés dans I’annexe rattachée a ce chapitre.

i) Correction des courbes de reldchement dii au temps mort

Pour chaque y détecté a partir d’un détecteur germanium, son €nergie et son instant de
détection sont enregistrés événement par événement.
Avant de réaliser le fit des temps de collection et des temps de montée, les spectres des phases
de relachement et des phases de collection sont corrigés du temps mort.

Pour cela, un générateur de pulses a fréquence fixe est reli¢ au préamplificateur du détecteur
germanium. Les pulses correspondants apparaissent sous forme d’un pic dans le spectre
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d’énergie des y. En ’absence de temps mort, le spectre en temps correspondant a ce pic est
plat. Si le nombre d’événements pergus par I’acquisition varie au cours du temps, le spectre de
temps mort varie en fonction du temps. Dans notre cas, il peut étre ajusté a partir des
expressions suivantes :

Pendant la phase de collection (0s < ¢ < 20s) : le taux d’acceptation (inverse du temps mort)
correspond a :

A
Tauxacceptation = —— + exp\Ct I1.28
P o) (11.28)
Pendant la phase de relachement (20s <¢ <505 ) :
A
Tauxacceptation = 113 A—(l eXp(— D(t - 20000))) (11.29)

Les valeurs des constantes A, B, C et D sont déterminées par le fit réalisé sur le spectre (voir
figure II.11) en temps associé au générateur d’impulsion, conditionné par un nombre de
cycles complets.

| R35 - Taux d'acceptation Gene | Entries 61910
160 50000 :
Fo 19500 20500
140 ] “ bl 11 o P L |I'§
3 i [
120_‘ [ = fl[ ]
j b 'llll..l|l LT (0] I,";'H
100— CPNTIEE
80 A + B*Exp(-C*t) A + B*(1-Exp(-D*(t-20000)))
60—
C A=105(1)
a0 B=31(1)
- C=28 (5 E-4
20— D =22 (3) E-4
C oo by oy oy Ly
00 10000 20000 30000 40000 50000

Figure I1.11 : Fit du spectre du générateur d’impulsions correspondant a |’acquisition des
phases de collection et de relachement durant [’étude de la cible en carbone de 1um et pour
une température de 1500°C.
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Les valeurs des constantes A, B, C et D correspondant au spectre du générateur d’impulsion

durant I’acquisition du temps de réponse pour une cible carbone 1um sont respectivement
égales a 105, 31, 2,8.10s" et 2,2.10™™".

Les fonctions de fit du taux d’acceptation ont des valeurs d’exponentielles différentes
(notées C et D). Par la suite, la variation de cette valeur permettra d’estimer 1’erreur induite
sur la détermination du temps de diffusion.

ii) Programmation des fonctions de fit pour la réponse en temps
durant la collection et durant le temps de reldchement

La fonction, programmée en utilisant le programme ROOT [Roo-01], est exprimée en
fonction de la durée de vie du noyau, de Defficacité d’ionisation &, pour '*Ar, des

parametres source ¢, et ¢_ et de la variable de diffusionA .

Les expressions de la phase de collection et de relachement peuvent s’écrire de la fagon
suivante :

A A phr O
- 8.10AthfD.E SO Ay dt) (11.30)

X (1)
bande ¢, —¢- 0

En faisant I’hypothése d’un bruit de fond constant, on obtient donc :

1029, ¢_¢ 4 @
x; () =Cfond + S-MIOAMD~EJ((}‘” Ay 9-.1) (I1.31)
bande T ’
%(¢+ —¢—) 0

L’intérét de cette expression est de faire apparaitre les parameétres constants tels que ¢, , ¢_ et
I’efficacité d’ionisation afin de mettre en évidence que le fit n’a plus que trois degrés de
liberte : C 0, 1, et Ap.

Le temps de collection et le temps de relachement sont traités de manicre indépendante.

Apres traitement des données corrigées du temps mort, le programme de fit précise les valeurs
de Ap etde I, correspondant a une valeur minimum du Khi®,

L’estimation des erreurs sur la valeur de Aj est obtenue a partir de la variation de 1’efficacité
d’ionisation et des constantes du taux d’acceptation du générateur.

L’incertitude sur la valeur du coefficient de diffusion est aussi déterminée a partir des écarts
mesurés entre la phase de collection et la phase de relachement.

L’erreur sur Ap donnée par le résultat du fit (de I’ordre de 1 %) des phases de collection et
des phases de relachement, liée a la dispersion des valeurs expérimentales autour de la courbe
théorique, sont négligées dans 1’estimation de I’incertitude sur la valeur du coefficient de
diffusion.
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iii) Variation du taux de diffusion Ap en fonction de n

Le taux de diffusion Ap extrait du fit dépend du nombre n de termes pris en
considération dans 1I’équation I1.31. Etudier la variation de A, en fonction de n nous permet

d’estimer I’erreur systématique due a 1’analyse des données expérimentales avec un nombre 7
limité (voir figure I1.12).

2,80E-02 -

T 2,60E-02 \
(/)]
(m] \‘\
S 2,40E-02
o)
E \\‘\‘\‘
8 2,20E-02
2,00E-02 T T T T T 1
0 5 10 15 20 25 30
Ordre n

Figure I1.12 : Variation de Ay en fonction de n durant I’analyse des données concernant la
cible en carbone de lum a une température de 1500°C.

On remarque que pour n supérieur a /5, la valeur de Ap est proche de la saturation et que
I’erreur sur la valeur du coefficient de diffusion reste faible (inférieure a 2% d’erreur) si I’on
néglige les exponentielles d’ordre n supérieures.

De fagon a limiter le temps de calcul d’un facteur 4, le nombre de termes a été limité a 15 et
I’erreur systématique due au traitement des données pour n égal a 15 n’apparait pas.

iv) Détermination des valeurs de ¢ et de ¢ en tenant compte de
la période radioactive de I’ Ar (T1/2 égal 1,775 s)

La détermination des valeurs ¢, et ¢_ pour I"*°Ar est obtenue avant 1’expérience a

partir de la méthode d’analyse de la réponse en temps de la source Monol1000 décrite au
paragraphe I1.3 suite a ’injection d’un pulse calibré d’*Ar dans la source d’ions. Les
efficacités d’ionisation en régime permanent ont été mesurées durant I’expérience pour I"*°Ar.
La figure I1.13 présente les valeurs des efficacités d’ionisation correspondent aux efficacités
d’ionisation mesurées a différents instants de 1’expérience TARGISOL. Les points
correspondent aux heures des mesures reportées dans ce chapitre. La grande dispersion

correspond aux réglages au court du temps de la source Monol1000, suite au dégazage du
dispositif TARGISOL.
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Figure I1.13 : Efficacités d’ionisation en régime permanent mesurées pour | “04r durant
[’expérience Targisol. Les points indiquent [’heure des mesures dynamiques pour [ 4.

Les valeurs de ¢, et de ¢_ sont calculées pour I’*Ar en tenant compte de la période
radioactive (voir tableau I1.7) a partir de I’équation I1.19. A4, est corrigé de la différence de

masse
Efficacité d'ionisation pour T1/2 (s) (N s ¢_s"
I'*Ar en régime permanent (*Ar) CSAr) (5Ar)
0,30 1,8 -3,26 -28
0,56 1,8 -4,8 -44 .4
0,65 1,8 -6,22 -57,6
0,88 1,8 -18,9 -184

Tableau I1.7 : ¢, et ¢_ en fonction de [’efficacité d’ionisation.

v) Influence du taux d’acceptation sur la détermination du temps
de reldchement de la cible pour la phase de collection et la phase
de reldchement

Le temps de relachement et le temps de collection sont analysés séparément afin de
pouvoir comparer les valeurs de Ap et de I, propres aux deux phases. Cette analyse est
effectuée pour la cible carbone lum a une température de 1500°C. Dans ce cas, les
paramétres correspondant aux efficacités d’ionisation en *’Ar et les temps de réponse de la
source ¢, et ¢_ sont respectivement 30 %, -3,26 s'et-28s".

L’analyse de la réponse en temps de 1’*Ar est réalisée pour différents paramétres du taux
d’acceptation présentés au tableau I1.8. La détermination de ces paramétres est présentée dans
le paragraphe I1.5.b.1
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Parametres taux
Parametres « taux d’acceptation » d’acceptation
A | B C D
Valeur du fit du taux 105 | 31 | 2,80.10" | 2,20.10™

d’acceptation Cfit

Valeur minimum 105 | 31 2,80.10™

Valeur moyenne 105 | 31 2,50.10"

Valeur maximum 105 | 31 2,20.10™

Tableau I1.8 : Paramétres d’entrée pour déterminer ['influence du taux d’acceptation sur le
temps de reldchement de la cible.

Les différentes valeurs de /, issues de 1’analyse des phases de collection et des phases de
relachement sont corrigées de I’efficacit¢ du détecteur en germanium, du rapport
d’embranchement et de I’efficacité de transport (voir tableau I1.9).

Efficacité Taux Efficacité
Germanium | embranchement | transport
0,00617 1,98 0,253

Tableau 11.9 : Efficacité du détecteur en germanium, rapport d’embranchement et efficacité
de transport durant l’étude de la cible en carbone de 1um a une température de 1500°C.

P Z:ir,z‘cn;t;f; ti):i:lx Ap(sY) | khi? réduit I, (pps)
Valeur minimum 4,24.107 1,26 2,6.10’
Valeur moyenne 3,8910 1,28 2,7.10
Valeur maximum 3,5410 1,32 2,8.10’

Tableau 11.10 : Traitement du temps de collection pour une efficacité d’ionisation de 30%.

Le tableau II.10 présente les valeurs de A, Khi? réduit et le flux d’*Ar implantés dans la

cible, déduites du fit pour différentes valeurs des parameétres du taux d’acceptation du
générateur d’impulsion durant la phase de collection.

<A, > (" | AA /<A, > | <I,> (pps) | Aly/<I, >
0,039 9% 2,7.10’ 3%

Tableau I1.11 : Valeur moyenne du taux de diffusion et du flux d **Ar et erreur relative due au
taux d’acceptation.

L’erreur due a I’incertitude sur le taux d’acceptation est de 9% sur la détermination de A, et
de 3% sur la détermination de /) comme indiqué dans le tableau I1.11.

P 3{:22;2‘;1‘;;3:" Ap(s") | khi® réduit I,
Valeur minimum 2,77.107 1,14 2,98.107
Valeur moyenne 2,76.107 1,13 3,01.10’
Valeur maximum 2,71.107 1,13 3,05.10’
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Tableau I1.12 : Traitement du temps de reldchement pour une efficacité d’ionisation de 30%.

Le tableau I1.12 présente les valeurs de A, Khi’ réduit et le flux d’**Ar implantés dans la cible

déduites du fit pour différentes valeurs des parametres du taux d’acceptation du générateur
d’impulsion durant la phase de relachement.

Le tableau I1.13 montre les erreurs sur A, et Iy dues a I’erreur sur le taux d’acceptation durant

la phase de relachement.

<A, > 6" | AAp/<A, > | <I,> (pps) | Al/<I, >
0,027 1% 3.10’ 1,.2%

Tableau I1.13 : Valeur moyenne du taux de diffusion et du flux d **Ar et erreur relative due au
taux d’acceptation.

Selon ces valeurs, la phase de relachement présente moins d’écart a la courbe théorique que la
phase de collection. L’écart entre les deux valeurs de A, pour la phase de collection et la

phase de relachement est égal a 21%. L’écart entre les deux valeurs de I, est de 14% (voir
tableau I1.14).

Phase <A, > 6" | AApl<A, > | <I,>(pps) | Ald/<I,>
Collection 0,039 9% 2,7.10’ 3%
Relachement 0,027 1% 3.107 1,2%
Valeur
moyenne 0,033 21% 2,8.10’ 14%
retenue

Tableau I1.14 : Ecart entre les valeurs de A, et de 1) pour les phases de collection et de
reldchement.

vi) Influence de [efficacité d’ionisation sur la détermination du
temps de reldchement de la cible

Pour obtenir les valeurs précédentes, 1’efficacité d’effusion-ionisation a été prise égale
aux valeurs reportées figure I1.13. On a supposé que les conditions de fonctionnement de la
source plasma étaient constantes entre les phases de collection et de relachement, c'est-a-dire
que la présence du faisceau sur la cible et au travers du plasma de la source ECR n’influengait
pas son fonctionnement. Afin d’estimer quelle serait I’influence d’une détermination erronée
de [D’efficacit¢ d’ionisation sur [’analyse des phases de collection et des phases de
relachement, 1’analyse a ét¢ menée une seconde fois avec des valeurs d’efficacité d’ionisation
volontairement trés différentes des valeurs précédentes mais toujours cohérentes avec les
valeurs d’efficacités généralement observées avec cette source ECR (autour de 50 % pour
I’argon). Les parameétres Ao, Ai et Aiesr propres a la source ECR ont été recalculés. Puisque pour
I’exemple traité la valeur de 1’efficacité d’ionisation était de 30 %, une valeur arbitraire de 65
% a été choisie. Les figures I1.14 et I1.15 montrent le résultat de 1’analyse des phases de
collection et des phases de relachement pour cette nouvelle valeur de I’efficacité d’ionisation.
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Figure I1.14 : Fit de la phase de collection pour une cible en carbone de 1um, une

température de 1500°C et une efficacité d’ionisation de 65%.
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Figure I1.15 : Fit de la phase de reldchement pour une cible en carbone de Ium, une
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température de 1500°C et une efficacité d’ionisation de 65%.
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Efficacité st (s .
d’ionisation i);s(Ar)) i)g’s(Ar)) <hp>(s) |Adpl<dy > | <Iy>(pps) | Aly/<Iy >
30% -3,26 -28 0,033 21% 2,8.10’ 14%
65% -6,22 -57,6 0,021 20% 1,6.10’ 24%

Tableau I1.15 : Comparaison entre les valeurs mesurées de A, et de Iy pour une efficacité
d’ionisation de 30% et de 65%.

D’aprés le tableau I1.15, une erreur systématique de 50 % sur la détermination de
I’efficacité d’ionisation implique une erreur de 20 % sur la détermination de A, .
Pour voir I’influence du temps de réponse de la source, sur la détermination du temps de
relachement, les courbes des phases de collection et de relaichement ont également été
analysées pour une efficacité d’ionisation de 100 % (correspond a un temps de réponse de la
source négligeable). Les résultats présentés dans le tableau I1.16 montrent que les valeurs de
A, obtenues pendant les phases de montée et de descente sont alors totalement différentes. Le

fit de la phase de collection est détérioré et donne une valeur de A, trés éloignée de la valeur

attendue. La prise en compte des temps de montée et de descente de la source est donc
importante. La phase de collection parait plus sensible au temps de réponse de la source que la
phase de relachement.

Phases A, Khi? A
Montée 5,95.10" 1,5 7,4.10°
Descente 1,88.10 1,17 1,2.10’

Tableau I1.16 : Analyse des phases de montée et de descente pour une cible en carbone de
lum a une température de 1500°C et pour une efficacité d’ionisation de 100%.

vii) Comparaison du flux I, déduit du plastique et des fits

Trois mesures indépendantes sur le plastique permettent de déterminer un taux d’>>Ar
de 1840 pps pour un faisceau primaire d”*°Ar de 1 nAe. L’erreur associée a cette mesure est
estimée a 34 %. Cette erreur prend en compte la dispersion des différentes mesures plastiques
(24 %) et I’erreur sur la mesure du courant du faisceau primaire (10 %).

On a cependant retenu la valeur correspondante au run plastique le plus proche de la mesure
du temps de relachement. Le tableau I1.17 présente le nombre d’*>Ar implantés dans la cible
déduit de ’analyse en pulsé pour une efficacité d’ionisation de 30 % et de la mesure de la
détection par scintillateur plastique.

L’erreur sur la détermination de /) par la méthode du temps de réponse de 1’ensemble cible
source ne prend pas en compte les erreurs sur 1’efficacité du détecteur en germanium (environ
5%) et sur I’efficacité de transport.

Méthode <Ily> AlL/<Iy>
5 :
yhamique 2.8.107 14%
(fit)
Continu 3,8.107 349%
(plastique)

Tableau I1.17 : Comparaison des valeurs du nombre d > Ar implantés dans la cible a t=0s
déduites a partir de la méthode en régime dynamique et a partir de la détection plastique.
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La valeur du nombre de noyaux implantés dans la cible, issue du fit des phases de collection
et des phases de relachement, est inférieure a la valeur du nombre de noyaux implantés dans
la cible déduite a partir du run plastique.

Ces deux valeurs sont compatibles en tenant compte des barres d’erreur. On verra dans le
paragraphe I1.6.b que dans d’autres conditions expérimentales (cibles et/ou températures
différentes), les deux valeurs de /yne sont pas compatibles.

I1.6. Résultats de I’analyse

I1.6.a. Coefficients de diffusion

L’ensemble des résultats obtenus pour 1’analyse des relachements des différentes
cibles de carbone graphite est présenté en fonction de la température dans le tableau I1.18.

Cibles Température . <Ap> Xz AL, <Ip> Al, D
de la cible “ s <A, > | (pps) <1, > (cm’s™)
. 30% | 1,5.10" | 1,04 | 48% | 1,7.10° | 41% | 1,4.107
’ 65% | 5,2.10° | 1,06 | 15% | 1,4.10° | 11% 4,7.10°
E a‘;;‘;ur 1500°C 30% | 0,033 | 1,13 | 21% | 2,8.10" | 14% 3.10°
dpe Amm 65% | 0,021 | 1,12 20% | 1,6.10" | 24% 1,9.107
1800°C 30% 0,1 1,3 | 40% | 29.10" | 4% 9.10°
65% | 0,069 | 121 | 21% | 1,5.10 5% 6,2.10°
56% | 1,5.10° | 1,28 | 25% | 8,5.107 | 14% 3,8.10°
1200°C 2 2 2 2
E ‘;‘;‘;ﬂr 30% | 2,9.10° | 1,28 | 35% | 8,5.10" | 14% 7,3.10°
dEO Smm 1800°C 56% | 3,8.10* | 1,1 | 26% | 9.8.10" | 13% | 9,5.107
’ 30% | 1,1.10° | 1,11 | 27% | 9,8.10" | 13% 2,8.107
16pm 88% | 0,018 | 1,01 | 44% | 4,4.10° | 14% 4,5.10°
i 1800°C
gf:‘)‘gf::; 30% | 0,039 |123| 25% | 9.10° 9% 9,8.10°

Tableau I1.18 : Valeurs de A,,, Ny et D pour les cibles en carbone de 1um, 4um et

16um pour des températures de 1200°C, 1500°C et 1800°C. Les lignes en gras
correspondent aux valeurs mesurées de [’efficacité d’ionisation.

Pour les cibles 4 et 16 um, ’efficacité d’ionisation a également été prise égale a 30 %, afin
d’estimer (comme dans le cas de la cible 1 pm), I’influence d’une détermination « erronée »
de I’efficacité d’ionisation (voir figure I1.13).

Les erreurs données dans le tableau II.18 résultent de 1’écart maximum entre valeurs de A, et
I, obtenues pour les phases de collection et de relachement, et de I’écart maximum entre

valeurs de A, et [, pour les valeurs extrémes de correction du taux d’acceptation.

Les valeurs des coefficients de diffusion macroscopiques extraites de cette analyse paraissent
trés importantes au regard de coefficients de diffusion extraits en considérant que la diffusion
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n’intervient que dans les grains (microscopique). Cet écart vient du modele utilisé pour
déterminer le coefficient de diffusion. On détermine par la mesure un taux de diffusion A,

qui, multiplié¢ par le carré de I’épaisseur de la cible, donne le coefficient de diffusion. Le
coefficient de diffusion est évidemment beaucoup plus important si le taux de diffusion
mesuré est multiplié par le carré de 0,5 mm que par le carré de 1 um (par exemple).

Le choix de multiplier par 1’épaisseur de la feuille cible plutdt que par la taille du grain est
directement li¢ au choix de I’approche du processus de diffusion. Multiplier par 1’épaisseur
(au carré) de la feuille cible implique que 1’on considére la diffusion comme un processus
macroscopique qui englobe 1’ensemble des mécanismes microscopiques qui amene les atomes
a sortir de la feuille cible. Alors que multiplier le taux de diffusion par la taille du grain (au
carré) suppose que la diffusion est un processus qui n’intervient que dans le grain (c.f.
paragraphe 11.2.a).

I1.6.b.Comparaison en régime continu et en régime dynamique

Les efficacités de diffusion déduites des valeurs du tableau I1.18 (mesures en régime
dynamique) et des mesures en régime continu ont €té reportées sur la figure I1.16 en fonction
de la température de la cible 1 um pour une épaisseur de cible de 3 mm.
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Figure 11.16 : Efficacité de diffusion dans la cible de carbone graphite 1 um d’une épaisseur
de 3 mm en fonction de la température obtenue en régime dynamique et en régime continu.

L’erreur commise sur I’efficacité a été calculée pour chaque point a partir de la valeur des
erreurs estimées sur A, et en utilisant ’expression II.8. En régime continu et en régime

dynamique cette erreur est estimée en prenant une erreur de 50 % sur 1’efficacité d’ionisation.
En régime continu, on tient également compte de 1’erreur sur 1’intensité du faisceau primaire
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stable incident sur la cible de SISSI (10 %), de I’erreur sur I’efficacité de transport (10 %) et
de I’erreur sur la détection (10 %) et en régime dynamique de 1’erreur issue de 1’analyse des
données (voir tableau I1.18). Ces valeurs sont en général estimées durant 1’expérience.

Dans les deux cas, on observe comme attendu une augmentation de I’efficacité de diffusion
avec la température, jusqu’a atteindre pour la cible 1 pm une valeur proche de 100 % a
1500°C. Cependant, on note a une température de 1200°C, un écart d’un facteur 4 sur
I’efficacité de diffusion entre les deux méthodes.

En effet, le tableau I1.19 montre pour la cible 1 um a une température de 1200°C, mais
¢galement pour la cible 16 pm a une température de 1800°C une incohérence entre les valeurs

de I, mesurées en régime continu et en régime dynamique.

Cibles Température <lp> <lp>
(°O) Régime continu Régime dynamique
1200 2,3.107 (0,8) 1,7.10° (0,7)
lpm 1500 3,8.107 (1,3) 2,8.10" (0,4)
1800 4,6.107(1,6) 2,9.107(0,1)
1200 7,6.107 (2,6) 8,5.10"(1,2)
4um 7 7
1800 8,7.107(3,0) 9,8.10" (1,3)
16pm 1800 7,5.10" (2,6) 4,4.10°(0,6)

Tableau I1.19 : Comparaison des valeurs de 1, mesurées en régime continu et en régime

dynamique.

La comparaison des efficacités de diffusion entre les deux méthodes pour la cible 4 um en
fonction de la température est montrée sur la figure I11.17.
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Figure I1.17 : Efficacité de diffusion en fonction de la température pour les cibles en carbone

de 4um : Comparaison entre les efficacités de diffusion obtenues en régime continu et en
régime dynamique.
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Les efficacités de diffusion mesurées en régime continu et en régime dynamique sont
cohérentes entre elles. Le temps de relachement pour la cible 16 pm en régime dynamique a
¢té mesuré a une température de 1800°C. L’efficacité résultante (43 %) est incohérente avec
celle mesurée en régime continu soit 14 %. Ces incohérences semblent reliées a la
détermination de /, implantés dans la cible entre le régime dynamique et le régime continu
(voir tableau II.19). Cependant, il ne faut pas oublier que dans la formule I1.31, le produit
IpA, intervient et qu’une mauvaise détermination de A, implique une mauvaise

détermination de /). Une mauvaise détermination de A, peut étre expliquée par une

statistique insuffisante des données expérimentales. En effet, on observe que la statistique des
données expérimentales en régime dynamique pour la cible 1 pm a une température de
1200°C et pour la cible 16 um a une température de 1800°C est en moyenne deux fois moins
importante que pour les autres mesures. La diffusion plus lente a basse température et/ou la
taille de grains plus importante conduit 2 un nombre de noyaux relachés moins important.

I1.6.c. Comparaison avec les résultats antérieurs

La cible 1 um est constituée d’une lamelle de 3 mm d’épaisseur, alors que les autres
cibles en carbone (4 um et 16 um) sont constituées de lamelles de 0,5 mm. Il est donc
nécessaire de corriger 1’efficacité de diffusion pour pouvoir la comparer aux efficacités des
autres cibles. Au paragraphe I1.2.a, nous avons vu que la relation utilisée pour calculer la
valeur de I’efficacité de diffusion des atomes en dehors d’une feuille était égale a :

o (1 [
gdiffusion =2 Tfh(g E] (1132)

Le taux de diffusion )LD est 1ié¢ au coefficient de diffusion D et a I’épaisseur de la cible d par

i 2 1 ., e . s
la relation )LD =D/d" . Pour connaitre Iefficacité de diffusion qui aurait été obtenue avec une

feuille de 0,5 mm plut6t qu’avec une feuille de 3 mm, nous avons utilis¢ le rapport suivant :

105 | A
tanh| —
2 3\4,,

€ 4y (0,5mm) = € . (3mm).i (I1.33)
0.5 ( 1 [ A )
tanh| — [—
2

D3

Il est donc possible de comparer 1’efficacité¢ de diffusion de la cible 1 pm en carbone
mesurée a partir de I’expérience TARGISOL avec les données issues des théses précédentes
mesurées en régime continu. Les données expérimentales de la cible 1 pm d’une épaisseur de
0,5 mm sont issues de la référence [Pel-01-01]. La courbe théorique issue de la référence [Ma-
98-01] représente 1’extrapolation de 1’efficacité de diffusion du carbone 1 um a partir des
coefficients d’Arrhenius du carbone 4 et 16 pm (E, égal 4 2,38 eV et logD, égal 4 -3,6 cm®.s”
") et a partir d’une approche microscopique (cf expression I1.10).



Chapitre I : TARGISOL 69

La comparaison des efficacités de diffusion pour la cible 1 um en fonction de la
température est montrée sur la figure I1.18.
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Figure I1.18 : Efficacité de diffusion en fonction de la température pour les cibles en carbone
de 1 um : Comparaison entre les efficacités obtenues a partir de TARGISOL et les efficacités
obtenues dans les références [Ma-98-01] et [Pel-01-01].

La distribution en température au niveau de la cible TARGISOL est homogene. Cette
condition se rapproche donc de celle de I’expérience menée durant la thése de L. Maunoury
[Ma-98-01].

Au contraire durant la thése de F. Pellemoine [Pel-01-01], la cible était chauffée par 1’axe ce
qui induit un gradient de température au niveau de la cible. Les barres d’erreurs indiquées
prennent en compte ce gradient de température.

Les conditions de température pourraient expliquer la différence pour une cible carbone de 1
um entre la variation de 1’efficacité de diffusion mesurée en fonction de la température (issue
de la référence [Pel-01-01]) et la courbe extrapolée a partir des coefficients expérimentaux D,
et E,).

L’efficacité de diffusion obtenue a partir de 1’approche macroscopique utilisée pour I’analyse
des données TARGISOL, est relativement cohérente avec la courbe extrapolée pour la cible 1
um a partir des données 4 et 16 um. Elle n’est pas cohérente a basse température avec les
données de F. Pellemoine.

La comparaison des efficacités de diffusion pour la cible 4 um en fonction de la
température est montrée sur la figure I1.19.
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Figure 11.19 : Efficacité de diffusion en fonction de la température pour les cibles en carbone
de 4 um : Comparaison entre les efficacités obtenues a partir de TARGISOL et les efficacités
obtenues dans la référence [Ma-98-01].

Nous observons un écart maximum d’un facteur 7 entre les données issues du travail de L.
Maunoury et les données issue de TARGISOL. Cet €cart pourrait étre expliqué par une dérive
de I’intensité du faisceau primaire au cours de 1’acquisition des données pour la cible 4 um.
En effet, I'intensité du faisceau d’*>Ar implanté dans la cible n’a été mesurée qu’aprés la série
de mesures d’efficacité et de mesures de relachement 4 um. Cette mesure a montré une baisse
importante de 1’intensité du faisceau d’*>Ar par rapport a la derniére mesure run plastique
effectuée pour la cible 1 um. Cela entraine donc une erreur importante sur la normalisation
des noyaux relachés par la cible et par conséquent sur I’efficacité de diffusion. Une autre
hypothese serait I’inversion des cibles 4 et 16 um dans le barillet cible.

I1.6.d.Evolution du coefficient de diffusion avec la température

Malgré ces incohérences, nous avons voulu regarder 1’évolution du coefficient de
diffusion en fonction de la température. La figure I1.20 montre que le coefficient de diffusion
pour la cible 1 pm augmente lorsque la température augmente. En effet, la valeur de D est
reliée avec la température selon la relation suivante :

_(E. )
D = Dye ( kT (11.34)
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Figure I11.20 : Coefficient de diffusion de la cible carbone 1 um déduit des mesures en régime
continu et en régime dynamique, en fonction de la température.

Une différence d’un facteur 4 entre les deux méthodes sur ’efficacité de diffusion a 1200°C
implique une différence de deux ordres de grandeur sur le coefficient de diffusion.

I1.7. Utilisation des résultats pour la prédiction des taux de
production des isotopes d’argon avec SPIRAL 1

Les isotopes d’argon (1”°'Ar (T,,=15ms), 1’*Ar (T,,=98ms), I’*’Ar (T,,=173ms),
I’*Ar (T, ,=1,8s), '*Ar (T,,=8,4s) et I'**Ar (T,,=712s)) sont produits sur SPIRAL 1 [Gan-01]
a partir d’une cible en carbone de 1 um et d’une épaisseur de 0,5 mm que 1’on associe a une
source plasma d’ions multichargés. Contrairement au dispositif mis en place dans le cadre de
la collaboration TARGISOL, il existe une zone de transfert entre la cible de production et le
plasma de la source a une température moyenne estimée a 160°C. Le calcul de I’efficacité
totale de production en fonction de la période radioactive des isotopes d’argon est réalis¢ a
partir de I’équation suivante :

€Totale = Ediff €eff -€ionisation (IL.35)

L’efficacite de diffusion g est déduite des données de TARGISOL a partir d’une approche

macroscopique. Dans la mesure ou les efficacités de diffusion sont cohérentes a haute
température entre la méthode en continu et la méthode en dynamique (voir figure I1.18), nous
avons utilisé ces résultats pour la suite de ce travail.
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L’efficacite d’effusion .4 dans le tube transfert entre la cible de production et le plasma de la

source est estimée pour une température moyenne de 160°C.
L’efficacité d’ionisation e;,,54ri0n de la source NANOGAN III provient des mesures hors

lignes.

La figure I1.21 présente les efficacités totales déduites a différentes températures, ainsi que les
efficacités expérimentales des argon radioactifs obtenus sur SPIRAL 1 lors de son
fonctionnement (pas forcément a des températures strictement identiques). Les points
expérimentaux pour les ***°Ar présentent une baisse par rapport a la tendance générale de
I’efficacité totale. Ces deux noyaux sont produits & partir d’un faisceau de **Ca (puissance
faisceau primaire de 600 W et énergie de 60 MeV/A). Cela nécessite une puissance de
chauffage ohmique par I’axe supplémentaire (environ 1,6 kW) pouvant induire un gradient de
température dans la cible. Contrairement aux autres isotopes, produits a partir d’un faisceau
primaire d”*°Ar (puissance du faisceau primaire de 1,2 kW et seulement de I"ordre de 400W
de chauffage par 1’axe).
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Figure I1.21 : Efficacité totale a partir des données TARGISOL pour des températures au
niveau de la cible de 1500°C, 1800°C, 2000°C et pour ' Ar (T,,=15ms), "°Ar (T,,=98ms),
1Ay (T, ,=173ms), I""Ar (T,,=1,8s), 1 *°Ar (T,,=8,4s) et I"*Ar (T,,=712s).

La courbe qui reproduit au mieux les données expérimentales correspondant aux Ar
déficients en neutrons est celle calculée pour une température de 1800°C. La température de
la cible de production est donc estimée a 1800°C.

Les coefficients D, et E, déduits des références [Ma-98-01] et [Pel-01-01] nous permettent
¢galement de calculer I’efficacité totale de production des isotopes d’argon pour une
température de 1800°C. Dans ce cas, le modele utilisé pour estimer les pertes dues a la
diffusion est celui de la sphére (modéle microscopique) comme pour la déduction de ces
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coefficients. La figure 11.22 présente ces efficacités ainsi que les efficacités expérimentales
obtenues sur SPIRAL 1.
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Figure I1.22 : Efficacité totale a partir des données TARGISOL, des données des theses de L.

Maunoury et de F. Pellemoine pour des températures au niveau de la cible de 1800°C et pour

17 Ar (T, ,=15ms), I"*Ar (T,,=98ms), I’"Ar (T,,=173ms), | *Ar (T,,=1,8s), I *Ar (T,,=8,4s)
et " Ar (T,,=712s).

Les données extraites de I’expérience TARGISOL a partir d’une approche
macroscopique du processus de diffusion prédisent un taux de production de 1’*'Ar plus faible
que ceux prédits a partir des données extraites dans les théses de F. Pellemoine et de L.
Maunoury et du modele microscopique.

La figure I1.23 présente les efficacités totales expérimentales et les efficacités des
différents processus : diffusion, effusion en fonction de la durée de vie des isotopes d’argon
comme explicité ci-dessus. L’efficacité totale prend également en compte [’efficacité
d’ionisation sans tenir compte d’une éventuelle dépendance de cette efficacité avec la durée
de vie. Les distributions d’états de charge de I’’Ar et de I"?Ar ne montrent aucune
différence.
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Figure I1.23 : Efficacité expérimentale et a partir des données TARGISOL pour ™' Ar
(T,,=15ms), I’ Ar (T,,=98ms), | " Ar (T,,=173ms), I Ar (T,,=1,8s), I "°Ar (T,,=8,4s) et
1"Ar (T,,=712s) (voir légende).

Pour 1"*'Ar d’une durée de vie de 15 ms, I’efficacité de diffusion est égale & 10 % tandis que
I’efficacité d’effusion est de 7 %.

Pour les noyaux de courte durée de vie (T,, de I >'Ar ¢gal a 15ms), le processus d’effusion
dans le tube de transfert est aussi pénalisant.

Il est donc important d’optimiser le transfert effusif entre la cible et la source plasma, en
augmentant la conductance entre la cible et la source. L’approche serait a refaire en tenant
compte de 1’effet du processus d’effusion-ionisation dans la source ECR.

I1.8. Conclusion et perspectives

Dans ce chapitre, la cible n’est plus considérée comme un simple grain sphérique isolé
pour laquelle la diffusion inter-grains est négligée. La diffusion est traitée d’un point de vue
macroscopique pour la lamelle de la cible en utilisant le modele de la diffusion pour une
feuille [Fu-81-01].

Cette méthode a pour vocation de déterminer un coefficient de diffusion macroscopique, c'est-
a-dire un coefficient de diffusion « apparent » tenant compte de la diffusion dans le grain et de
la diffusion inter-grain. Nous avons développé une méthode d’analyse du temps de réponse
d’un ensemble cible-source basée sur une approche macroscopique du processus de diffusion

puis nous I’avons utilisée pour analyser les données expérimentales issues du dispositif
TARGISOL.
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La collaboration européenne TARGISOL a permis de mettre en place un systéme de mesure
dans le but de déterminer le coefficient de diffusion des matériaux en les plagant dans des
conditions de mesure identiques. Ce dispositif a été utilisé durant cette thése pour déterminer
la diffusion de I’Ar dans du carbone. Il a permis de s’affranchir du processus d’effusion
(cavité cible et tube de transfert). Plusieurs améliorations techniques peuvent étre apportées au
dispositif :

» Augmenter la taille de la cible par rapport a la dimension du faisceau SISSI.

» Utilisation d’un container dont les propriétés diffusantes sont négligeables (le
container actuellement utilisé est fabriqué a partir de carbone 4 pm).

» Fiabiliser I’insertion des cibles au niveau du four (qualité des ressorts a haute
température).

Les efficacités ont été mesurées en régime de faisceau continu. Les temps de relachement ont
¢té déterminés a partir des réponses en temps du systéme cible-source. Les efficacités
déduites de ces deux approches ont été comparées. La cohérence entre ces deux méthodes est
observée pour les tailles de grain de 1 et 4 um a haute température. Cependant, 1’accord est
insatisfaisant pour certaines mesures (1 um basse température et 16 um haute température).

De manié¢re rigoureuse, cette approche macroscopique de la diffusion est applicable dans le
cas d’une distribution homogene dans toute 1’épaisseur de la cible. Nous observons que pour
les conditions expérimentales durant I’expérience TARGISOL, le faisceau d’*°Ar est implanté
de facon homogene uniquement sur une épaisseur totale de 60 pm. L’hypotheése d’une
distribution homogeéne n’est donc pas respectée pour la cible 1 um d’une épaisseur de 3 mm
mais également pour les cibles d’épaisseur de 0,5 mm. Actuellement, nous n’avons pas a

notre disposition une approche théorique pouvant tenir compte de cette inhomogénéité dans la
cible.

Il devrait étre possible de déterminer I’efficacité de diffusion uniquement a partir de la
réponse en temps du systéme et sans avoir recours au nombre de noyaux implantés dans la
cible a condition :

» D’avoir une implantation homogeéne au sein de la lamelle. Ce cas est réalisable a partir
de noyaux produits dans la cible a partir d’un faisceau de protons de haute énergie.
Avec un faisceau d’ions lourds incident implantés, 1’homogénéité par lamelle
nécessite des lamelles plus minces que celles utilisées.

» De connaitre la réponse en temps de la source d’ions. Cette condition peut étre remplie
par une mesure simple mais qu’il est nécessaire d’effectuer immédiatement avant ou
apres la mesure de réponse en temps globale du systéme.

» D’avoir une trés bonne statistique durant les phases de collection et les phases de
relachement. Ceci implique d’avoir une efficacité de diffusion relativement élevée (de
I’ordre de 80 %) et des temps de mesures relativement longs de manicre a étre sensible
a la composante la plus longue du processus de relachement de la cible. Cette
condition peut étre obtenue en prenant en compte le rapport entre la durée de vie du
noyau implanté et le temps de diffusion qui dépend de I’épaisseur de la cible. Toute la
difficulté est de choisir la sonde radioactive de période adéquate et 1’épaisseur de la
lamelle sans, a priori, connaitre le coefficient de diffusion.
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La connaissance du nombre de noyaux implantés dans la cible n’est pas impérative mais elle
permet une comparaison avec le nombre de noyaux déduits de 1’analyse en temps. Cela est un
critére de confiance supplémentaire.

Enfin, I’analyse des résultats obtenus lors des mesures de temps de relachement a permis de
mettre en évidence les conditions expérimentales qui doivent étre remplies pour que I’analyse
des résultats soit la plus riche possible en termes de données et de fiabilité. A la lumicre de
ces enseignements, cette méthode pourrait maintenant étre appliquée a un autre type
d’ensemble cible-source tel que celui de SPIRAL 2 (cible UCx associée a une source d’ions
mono-charggs).

L’approche macroscopique du processus de diffusion permet de prédire le taux de production
de I*'Ar (T,, égal a 15 ms) obtenu 4 partir de I’ensemble cible-source de SPIRAL 1.

Les résultats de cette analyse montrent également que 1’origine des pertes pour la production
des isotopes d’argon de courte durée de vie réside autant dans le processus d’effusion que
dans le processus de diffusion. L’augmentation de la conductance au niveau du tube de
transfert entre la cible de production et la source ECR Nanogan III est donc primordiale afin
de diminuer le temps d’effusion.

Cette étude de diffusion est une premiere étape nécessaire pour optimiser l’intensité des
faisceaux radioactifs. Cependant, de nombreux processus interviennent dans la réalisation
d’un ensemble cible-source qui nécessitent également d’étre optimisés. La production des
faisceaux déja produits sur SPIRAL 1, peut également étre augmentée en utilisant une
intensité de faisceau primaire plus élevée. Cette étape nécessite une étude concernant de
nouvelles cibles pouvant supporter la puissance maximale du faisceau primaire (minimum
entre 6 kW et 2.10" pps). Une étude thermique et des tests ont déja été réalisés pour du
carbone 4 um [Lich-98-01] [Ma-01-01]. Cette étude est & poursuivre pour le carbone 1 um (ui
n’a pas les mémes propriétés thermiques) de maniere a définir des nouvelles géométries de
cible, container, tout en restant dans le volume imparti.
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Chapitre III:

Production de faisceaux d'ions alcalins
radioactifs monochargés a partir de '

Ensemble Cible - Source MONONAKE
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Un des enjeux sur SPIRAL 1 est d’étendre la palette de faisceaux d’ions radioactifs.
La famille des alcalins 1égers (Li, Na et K) présente de nombreux isotopes intéressants soit du
point de vue la structure nucléaire soit du point de vue de ’astrophysique. Le ''Li est le
premier noyau a halo découvert par I. Tanihata [Tan-85-01] [Tan-85-02]. La réaction
21Na(p,y) 22Mg joue un rodle important dans le processus r. Que réserve comme surprise le
*"Na ? Les Na riches en neutrons voisinent avec le * 2Mg, un des noyaux les plus déformés,
bien qu’ayant un nombre magique en neutrons. Les K ont seulement un proton en moins par
rapport au nombre magique Z=20, conduisant a des configurations relativement simples en
protons. L’étude de 1’ajout de neutrons dans cette méme couche (N<20) ou dans la couche
supérieure (N>20) peut donner des indications sur le couplage de ce proton célibataire avec
les neutrons.

Beaucoup de progres ont été réalisés récemment par des installations maitrisant depuis
longtemps la technologie des sources a ionisation de surface : Les premiers niveaux des Na
viennent d’étre étudiés par excitation coulombienne avec REX Isolde au CERN [Is-01]. La
réaction *'Na (p,Y) 22Mg vient juste d’étre mesurée [Tr-05-01]. Le ''Li a fait I’objet a nouveau
d’études a TRIUMF avec le détecteur MAYA du GANIL [Sa-07-01]. Le GANIL ne pourra
pas étre compétitif concernant le ''Li puisque le taux extrait en 17 a8 TRIUMF est supérieur au
taux qu’on peut produire dans la cible de SPIRAL 1. Cette limitation est due au parcours des
ions lourds dans la cible et aux intensités de faisceaux primaires autorisées.

Ces installations sont actuellement limitées en énergie pour les faisceaux radioactifs
accélérés : environ 3 MeV/A pour REX ISOLDE et 1,5 MeV/A pour TRIUMF. Peut-on
produire des faisceaux de Na" et KN suffisamment intenses pour se placer dans une région
d’énergie ou les réactions au dessus de la barriere coulombienne deviennent possibles pour
¢tudier les caractéristiques de nouveaux états nucléaires des noyaux voisins ?

A plus haute énergie, des faisceaux radioactifs alcalins sont déja obtenus au GANIL a
I’aide de la méthode dite « en vol ». Cette méthode donne des faisceaux aux énergies
intermédiaires (20 a 90 MeV/A selon les isotopes). Pour diminuer si besoin 1’énergie, en
dessous de 20 MeV/A, il est nécessaire de faire traverser au faisceau de la maticre, ce qui
conduit a introduire des pertes au niveau de 1’intensité et a diminuer les qualités optiques des
faisceaux. De plus, ces faisceaux ont de nombreux contaminants.

Le cyclotron CIME de SPIRAL 1 permet d’accélérer a plus haute énergie que REX
Isolde ou TRIUMF. Avec la méthode ISOL a SPIRAL 1, un faisceau d’ions alcalins
uniquement monochargés n’est pas suffisant pour atteindre des énergies élevées a 1’aide du
cyclotron. Il est absolument nécessaire de produire des ions alcalins dont les états de charge
sont plus €levés pour essayer de couvrir au mieux la gamme d’énergies comprises entre 1,7 et
24,8 MeV/A (gamme d’énergie indicative dépendant du rapport q,/M,). La source d’ions ECR
avec son tube de transfert froid constitue un pie¢ge pour les noyaux alcalins. Ils ont des temps
de collage sur une paroi a température ambiante (300 K) qui rend leur temps de transfert
relativement important comparé¢ a leur durée de vie. Le présent ECS ne peut donc étre utilisé
seul. L’ association, sans séparateur de masse, de la source MonoNaKe et d’une source a
plasma de type ECR Nanogan III a donc été étudiée pour répondre a ce besoin technique. Une
des possibilités était d’utiliser deux sources en série : une premicre ionisant une fois et avec
une bonne efficacité les alcalins, la seconde acceptant dans son plasma directement les ions 1"
pour les transformer en ions multichargés N'. Un tel systéme, s’il s’avére opérationnel,
devrait présenter 1’avantage de ne pas introduire de modifications majeures pour la casemate
de SPIRAL 1 du point de vue de la siireté¢ et de la radioprotection, du moins en ce qui
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concerne les ions multichargés, si aucun nouveau matériau n’est introduit au niveau de la
+ . —+ 4
source 1" et si la source N' Nanogan III est conservée.

Une source a ionisation de surface est la source la plus appropriée pour la production
d’ions alcalins monochargés. En effet, son fonctionnement repose sur 1’interaction entre un
atome et une paroi métallique portée a haute température. Le résultat de cette interaction est la
formation d’un ion mono-chargé positif ou négatif. Ce chapitre présente 1’étude de la source a
ionisation de surface MonoNaKe. La source NanoNaKe correspondant au couplage de cette
derniere avec la source Nanogan III, nécessaire pour produire des ions alcalins dans des états
de charge plus élevés, sera présentée au chapitre IV.

Dans ce chapitre, nous rappellerons le principe de I’ionisation de surface. Nous
montrerons ensuite, comment augmenter 1’efficacité d’ionisation. Puis nous présenterons le
modele que nous avons ¢élaboré pour calculer les caractéristiques du ioniseur. Enfin, nous
décrirons la source MonoNaKe réalisée, I’expérience ayant permis de mesurer les efficacités

+ . g N . . . - . +
en 1 en fonction des différents parameétres ainsi que les intensités de faisceaux 1 obtenues.

II1.1. Source a ionisation de surface

III.1.a. Principe de fonctionnement

Les sources a ionisation de surface permettent de produire des ions monochargés
positifs et également négatifs. Le principe physique d’une source a ionisation de surface (voir
figure II1.1) est le transfert de I’¢lectron d’un atome vers une surface métallique.

==

YIS VSIS SIS

Surface métallique

Figure 1111 : Principe d’ionisation de surface positive [Ko-00-01].

Ce type de source est particuliérement adapté pour des ¢léments dont le potentiel de
premicre ionisation est faible (I < 5,8 eV). Elle ne permet donc pas d’obtenir des ions multi-
chargés puisque le potentiel de seconde ionisation est pour tous les atomes supérieur a 10 eV.
Les efficacités d’ionisation les plus €levées sont obtenues pour les alcalins et les alcalino-
terreux. Dans le cadre de la production de faisceaux d’ions radioactifs alcalins mono-charggés,
les sources a ionisation de surface sont utilisées dans de nombreux laboratoires, en particulier
a ’institut de physique de GATCHINA (Russie) [Pa-06-01], a TRIUMF (Canada) [Br-03-01],
a ISOLDE (CERN) [Is-01], a PARRNe2 et a Alto (IPN-Orsay) [Lau-03-01].
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Le taux d’ions positifs et négatifs est régi par la loi de Saha-Langmuir [Ar-04-01] :

enel
o, =—-=>%exp| * (ITL.T)
Ny, & kyT

et

(I11.2)

A représente I’affinité électronique, Ws le travail de sortie et g, g, g sont les poids
statistiques [Ph-01] des atomes neutres adsorbés et des ions produits (positifs ou négatifs). 11
est important de noter que cette loi est applicable dans le cas ou 1’équilibre thermodynamique
est atteint. Elle permet d’estimer le degré d’ionisation dans un volume fermé a une
température donnée.

Dans le cas ou la surface métallique est a haute température (de I’ordre de 2000 K), deux cas
peuvent se produire :

v" Ws est plus grand que le potentiel de premiére ionisation / de 1’atome adsorbé. Un
¢lectron de valence peut étre transféré par effet tunnel vers le métal, il y a
formation d’un ion positif.

v' Ws est inférieur au potentiel d’ionisation / de 1’atome adsorbé. Le phénoméne
inverse se produit et il y a formation d’un ion négatif.

Les expressions ci-dessus justifient 1’utilisation des matériaux réfractaires a fort travail de
sortie (iridium : 5,4 eV, rhénium : 4,96 eV, platine : 5,65 eV, tungsténe : 4,55 eV [Ph-01] et
carbone : 5 eV [Rob-74-01]) particulierement efficaces sur les alcalins a potentiel d’ionisation
(noté¢ I) faible. Cependant, I’inconvénient majeur est que la surface chaude peut étre
contaminée par des dépots de matériaux ayant un travail de sortie Ws plus faible, et donc
conduisant a une efficacit¢ d’ionisation plus faible. La surface du matériau peut étre
transformée chimiquement (oxydation du tungsténe). Dans ce cas, il est possible d’obtenir un
travail de sortie plus important (voir chapitre V).

Pour I’utilisation de ce type de sources, il est donc primordial de choisir la nature du ioniseur
en fonction des éléments que 1’on désire ioniser et en fonction de 1’environnement de la
source. Les ¢léments que 1’on souhaite produire avec la source d’ions mono-chargés
MonoNaKe sont essentiellement les isotopes de sodium ayant un potentiel d’ionisation de
[Ph-01] (I': 5,139¢V), les isotopes de potassium (I : 4,341eV) et certains isotopes de lithium
(I:5,392eV).

A partir de la loi de Saha-Langmuir, il est possible de calculer la probabilité par contact sur la
surface chaude d’échanger un ¢électron. Cette probabilité s’exprime de la maniére suivante :

_ (I11.3)
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La figure II1.2 montre pour les différents éléments (césium, rubidium, potassium, sodium et
lithium), la probabilit¢ d’échanger un électron par contact avec différentes surfaces
métalliques (oxyde de tungsténe, iridium, platine, carbone, rhénium et tungsténe) a une
température de 2000 K.
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Figure I11.2 : Probabilité d’échanger un électron avec différentes surfaces métalliques
(oxyde de tungstene, iridium, platine, carbone, rhénium et tungstene) en fonction du potentiel
d’ionisation des élements d’intéréts césium, rubidium, potassium, sodium et lithium et pour
une température de 2000 K. Cette probabilité est calculée selon la loi de Saha-Langmuir
(expression I11.3).

Le choix du matériau utilisé pour 1’élaboration de la source a ionisation de surface doit

répondre aux contraintes spécifiques liées a un ensemble cible-source de production de
faisceaux radioactifs pour SPIRAL 1 :

v Le matériau ne doit pas subir d’importantes modifications des propriétés physiques et
chimiques lorsqu’il est exposé aux ¢éléments relachés par la cible de production.

v Le matériau doit résister a une température élevée pendant un temps important (accés
pour maintenance du dispositif rendu difficile voir impossible pendant les périodes
d’opération).

v" Le matériau doit avoir une bonne tenue mécanique a haute température (environ
2000°C).

v Le matériau doit avoir une efficacité d’ionisation élevée pour les potassium, sodium et
lithium.

La cible de SPIRAL 1 est en carbone, or le carbone répond a I’ensemble de ces
contraintes. Il est toutefois important de noter que selon les références, le travail de sortie du
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carbone est variable : de 3,9 a 5 eV avec une valeur recommandée de 4,5 eV [Ko0-00-01]. Une
valeur de 5 eV a ét¢ mesurée par B. Robrieux [Rob-74-01]. En tenant compte de cette
derniére valeur, la probabilité d’échanger un électron par contact a une température de 2000 K
pour le sodium est seulement de 18 % et de 5 % pour le lithium ce qui engendre une perte de
82 2 95% des atomes produits des leur passage dans le ioniseur. Il semble donc nécessaire de
concevoir le ioniseur pour que [’efficacité de transformation des atomes en ions soit
supérieure a la probabilité d’ionisation par contact.

I1.1.b. Augmentation de D’efficacité d’une source a ionisation de
surface

Différentes solutions permettent d’obtenir une efficacité de transformation atomes-ions dans
une source a ionisation de surface supérieure a la probabilité d’ionisation par contact :

v’ Utiliser le régime de cavité chaude.
v Diminuer la probabilité de neutralisation sur les parois :

o En faisant pénétrer le champ électrique d’extraction dans le ioniseur.
o En mettant un champ électrique aux bornes du ioniseur.

i) Source a cavité chaude

Une source a cavité chaude fonctionne a trés haute température (Tcaviee > 2200 K) et la
surface d’extraction des ions est trés inféricure a la surface totale de la cavité de fagon a
augmenter le nombre de collisions dans la cavité et également d’obtenir un état proche de
I’état d’équilibre thermodynamique. Pour des températures supérieures a 2000 K, il a été
démontré expérimentalement que ces sources présentent des efficacités d’ionisation
supérieures a celles obtenues par des sources a ionisation de surface [Bey-71-01] [Joh-73-01]
décrites par la loi de Saha-Langmuir (voir relation II1.3). Cet effet de cavité chaude a été
¢tudié tant au point de vue expérimental et qu’au point de vue théorique [Kir-78-01] [Kir-81-
01] [Kir-90-01] [Af-77-01] et [Hu-83-01]. Un plasma a 1’équilibre thermique dans la cavité
chaude permet d’obtenir un confinement des ions produits par ionisation de surface : les
¢lectrons émis par la surface métallique chaude créent au centre de la cavité un potentiel
négatif. Le confinement des ions dépend du potentiel plasma @, et empéche les ions de se
neutraliser sur la surface de la cavité.

Dans ce cas particulier, I’efficacit¢ d’ionisation varie en fonction d’un facteur
d’amplification (noté Nr.) qui s’exprime de la mani€re suivante :

—-e
Npp =2V exp( i ) (I11.4)
OCS kBT
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Ou ay représente le degré d’ionisation du plasma de la cavité chaude. Cette valeur est donnée

par la loi de Saha :

(IIL5)

3

2 27m A 1 5 1

ay = £+ —° —(kT)A exp| - ——
go \ & p kT

Ou p est la pression totale dans la cavité. Elle dépend de la densité d’¢lectrons, de neutres et

d’ions : p=(ne+n0+n+)(BT.

m, est la masse des électrons.

T est la température des parois de la cavité.

L’expression de p suppose que les différentes populations sont a 1’équilibre thermique. Elle
pourrait étre appliquée dans le cas d’une cavité fermée mais une source a ionisation de surface
n’est pas une cavité fermée. L application de la formule de Saha-Langmuir aux sources a
ionisation de surface trouve ici une limite.

Il est possible de calculer le facteur d’amplification (N7z) en fonction de la température de la
cavité, et pour un couple atome/surface métallique (W/W, Fe/Re, Sr/W,) issu des références
[Hu-83-01] et [Kir-90-01] (voir tableau III.1). Dans le cas du couple Na/C, la valeur de o, est

calculée pour une pression totale dans la cavité en carbone de 10° mbar. Les différentes
valeurs de «, sont calculées a partir de I’expression II1.1.

7 aH av
Tem;zg)ature Eléments I (eV) I\izg?ligue Ws (eV) formule formule Ntg
I1-1 I11-5

2,4.10°

2300 w 7,98 W 4,53 5,5.10° 1,3.107 [Hu-83-
01]

3,6.10°

2300 Fe 7,87 Re 5,1 1,0.10° 3,6.10° [Hu-83-
01]
7500

2850 Sr 5,52 W 4,53 8,9.10° 67 [Kir-90-
01]

2300 Na 5,13 C 5 0,5 0,25 2

2850 Na 5,13 C 5 0,284 118,1 415

Tableau I11.1 : Valeurs de Nyg pour différents couples atome/surface métallique (W/W, Fe/Re,
Sr/W, et Na/C) a des températures de surface égales a 2300 K et a 2850 K. La valeur de

o, pour le couple W/W est calculée a une pression de 5.10° mbar, pour le couple Fe/Re a

une pression de 8,5.10°° mbar et pour le couple Sr/W d une pression de 2,7.10°° mbar.

A D’intérieur d’une cavité cylindrique dont la surface est métallique et pour des températures
¢levées (2200 K < T <2800 K), un plasma a 1’équilibre thermodynamique crée une zone de
confinement pour les ions d’intérét. Kirchner a montré que 1’efficacité d’ionisation peut se
traduire selon I’expression suivante [Kir-90-01] :
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P, Nrg Nrg

8. = =
1P (-Ngg) 20 (I—Ws
NTE + —CXp

g+

(I11.6)
o)

L’efficacité d’ionisation augmente de facon significative comparée a 1’ionisation simple de la
formule de Saha-Langmuir (expression II1.3). La figure II1.3 montre 1’évolution de I’efficacité
d’ionisation pour différentes valeurs de Nzz pour un ioniseur en carbone en fonction du
potentiel d’ionisation des noyaux d’intérét.
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Figure I11.3 : Efficacité d’ionisation d’une source a cavité chaude calculée avec la formule
111-6 en fonction du potentiel de premiere ionisation pour différentes valeurs de Nrg. Le cas
Nrg égal a 1 correspond a une efficacité d’ionisation égale a la probabilité P+ d’échanger un
électron par contact sur une surface en carbone.

Le facteur d’amplification calculé a partir de 1’équation II1.4 est surestimé [Kir-90-01]. Il
n’est valable que dans le cas ou le plasma de la cavit¢ chaude est en équilibre
thermodynamique.

De plus dans le cas du sodium, on observe qu’a basse température (2300 K), le facteur
d’amplification est égal a 2 alors qu’il serait de 415 a une température de 2850 K (voir tableau
III.1). Le régime de température généralement utilisé¢ est compris dans 1’intervalle 2300-2500
K car I’évaporation du carbone a 2850 K est relativement importante [Pel-01-01]. Un plasma
n’induira donc pas de facteur d’amplification important pour une source en carbone a une
température de 2300 K.

ii) Facteur d’amplification d’une cavité chaude

Pour que I’équilibre thermodynamique soit atteint dans une source a ionisation de
surface, il faudrait que le temps de mise a 1’équilibre des différentes particules soit infiniment
court par rapport au temps de transit des particules dans la source. Dans 1’absolu, 1’équilibre
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thermodynamique du plasma qu’il est possible d’obtenir dans une cavité chaude fermée n’est
donc jamais établi dans une source a ionisation puisqu’il existe un flux de particules entrant et
un flux de particules sortant. Le facteur d’amplification en régime non équilibré
thermiquement N, est différent de N,,. L’expression du facteur d’amplification N7 est

la suivante :

Ou y est le nombre moyen de collisions d’un atome contre les parois de la cavité.
o représente la probabilité qu’une particule ionisé€e, par ionisation de surface, sorte de la
cavité en restant ionisée.

Dans ce cas, I’efficacité d’ionisation s’exprime de la maniére suivante [Huy-83-01] :

wy
Eiopn = 111.8
) (ITL.8)
wx+g—0exp k,T
g+

Les efficacités expérimentales de ces sources a cavité chaude ont montré que N, 7 << Npg
[Kir-90-01]. L’ordre de grandeur du nombre moyen de collisions y sur les parois de la cavité
est défini a partir de la géométrie de la source d’ions. Une premiére estimation est possible a
partir de la relation suivante :

S .
X = cavite (HI.9)

S orificesdesortie

Pour un nombre de collisions donné, la valeur de N,7p dépend seulement de la

probabilit¢ w. ® peut donc tendre vers 1 dans le cas ou un plasma crée une zone de
confinement de telle fagon que les ions ne se neutralisent pas sur la surface métallique jusqu’a
la sortie de la cavité [Hu-83-01]. Le produit wy est reli¢ au potentiel plasma selon :

Wy < exp(_ e")%B T) (I11.10)

Ou ¢, est le potentiel du plasma forme au sein de la cavité chaude.
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Figure I11.4 : Calcul de I’efficacité d’ionisation en fonction du potentiel d’ionisation des
élements d’intérét pour une temperature de 2000 K et pour une surface en carbone. Ce calcul
d’efficacité d’ionisation est réalisé pour deux valeurs de N (1 et 20).

L’efficacité d’ionisation (voir figure II1.4) est calculée en fonction du potentiel
d’ionisation, pour une surface chaude (T égale a 2000 K) en carbone et en supposant une
cavité (petit tube) donnant lieu a un nombre de collisions de 1’ordre de 20. Le travail de sortie
Ws du C est égal a 5 eV [Rob-74-01]. Le calcul est effectué¢ pour deux valeurs du produit wy
(1et20):

» Un produit wy ¢€gal a 20 se traduit, pour un nombre moyen de collisions atomiques

dans une cavité égal a 20, par une probabilité o égale a 100%.

» Un produit wy égal a 1 se traduit, pour un nombre moyen de collisions atomiques

dans une cavité égal a 20, par une probabilité¢ o égale a 5%.

L’augmentation de la probabilit¢ @ a pour effet d’augmenter significativement 1’efficacité
d’ionisation pour les éléments dont le potentiel d’ionisation est supérieur au travail de sortie
de la surface métallique chaude. En effet, pour un ioniseur en carbone et un facteur
d’amplification N égal a environ 20, le gain sur I’efficacité d’ionisation est égal a un facteur
4,5 pour le sodium (I= 5,139 eV) et un facteur 10 pour le lithium (I= 5,392 eV).

Les sources d’ionisation de surface en régime de cavité chaude peuvent donc conduire a
améliorer significativement 1’efficacité d’ionisation d’une source a ionisation de surface mais
présentent 1’inconvénient de devoir fonctionner a haute température, limitant ainsi la durée de
vie de la source (ce qui n’a pas été clairement démontré).
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II1.2. Efficacités totales d’ionisation pour une source a
ionisation de surface : Approche statistique

Pour augmenter 1’efficacité d’ionisation d’une source a ionisation de surface destinée a
la production d’ions radioactifs, nous avons vu que le fonctionnement en régime de cavité
chaude n’est pas adapté. En effet, une trés haute température n’est pas compatible avec
I’espérance de vie du matériau ionisant. Nous allons maintenant montrer comment, a partir de
I’application d’une description statistique de la transformation atome-ion dans une source, il a
¢té possible de mettre en évidence I’intérét d’un champ électrique dans I’ioniseur pour
augmenter 1’efficacité d’ionisation.

II1.2.a. Principe

Le mode¢le repose sur une approche statistique valable pour les sources a ionisation
[EI-07-02], (voir chapitre II: Targisol), et [Ja-06-01]. Ce calcul dépend des processus
d’ionisation, d’effusion atomique, d’effusion ionique et de neutralisation. Chacun de ces
processus est caractérisé par un taux « Aprocessus » qui représente une probabilité par unité de
temps exprimée en s au méme sens que 1’inverse de la période radioactive :

dn_

—= n
processus
dt

Dans ce paragraphe, ce mod¢le est appliqué a une source a ionisation de surface dont la forme
est supposée celle d’un tube cylindrique. Le but est évidemment d’estimer 1’efficacité totale
de transformation atome-ion dans la source en fonction des taux Arocessus dans un premier
temps, puis de tenter de relier ces taux théoriques aux parametres physiques du dispositif.

Soient :
v ng : le nombre d’atomes injectés dans la source a t égal a 0. Ce nombre

d’atomes 7,9 est gouverné par le flux relaché par la cible de production et
¢galement par 1’efficacité d’effusion entre la cible et le tube ioniseur.

v' n; sortie : le nombre d’ions sortant de la source.
v' n, sortie : le nombre d’atomes sortant de la source.
N0 n;(t) sortie
>
|
>

na(t) sortie

Figure I11.5 : Schéma du tube ioniseur. Les atomes injectés dans un tube ioniseur a t égal a 0
ont une probabilité d’étre ionisés, et une probabilité de rester neutres. Les ions ont également
une probabilité de se neutraliser sur les parois du tube ioniseur.
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Le nombre d’ions produits dans la source par unité de temps est posé proportionnel au nombre
d’atomes présents dans la source a ¢ :

dn;
o

ioniseur
Le temps caractéristique de chaque processus physique est défini comme :

T __n2 (IIL11)

processus )\,
processus

La variation au cours du temps du nombre d’atomes dans le tube ioniseur dn,/dt
v' Augmente avec la neutralisation des ions en atomes (1¢.n;).
v' Diminue d’une part en raison de la transformation des atomes en ions (4;n,) et
d’autre part en raison de la sortie des atomes par 1’orifice de la source (Aej14).

Une proportion des ions présents « quitte » la source et ’autre est neutralisée. Au total, la
variation du nombre d’ions dans la source par unité¢ de temps est :

dn,

—H = (2, + My + Ah (IL.12)

ioniseur
Avec :

A; : Taux d’ionisation d’un atome.
Ao : Taux de neutralisation d’un ion.
Aoy Taux de sortie des atomes.
Aiegr: Taux de sortie des ions.

A : Taux de désintégration.

ASANENENRN

De fagon similaire, la variation par unité de temps du nombre d’atomes dans la cavité résulte
de la neutralisation des ions, de 1’ionisation des atomes et de 1’effusion des atomes en dehors
de la cavité.

dn,
" = Ayn, — ()xl. + )Leff + )L):a (1I1.13)

ioniseur
A partir des expressions des variations du nombre d’atomes et du nombre d’ions dans

le tube ioniseur en fonction du temps, on obtient I’expression de I’efficacité de transformation
atome-ion (voir annexe du chapitre II1) du ioniseur :

Aidieff

(IIL.14)

€ Jonisation =

Aidieff +Aid+ Aoff A + Aeff Ajeff + Aeff A+ ANQ + Adjefy +22
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I11.2.b. Passage des taux statistiques aux grandeurs physiques

La fréquence de ces processus dépend aussi du temps de collage et du temps de vol
entre deux collisions. Il existe différentes probabilités par unité¢ de temps.

i) Taux A, d’ionisation

Ce taux est calculé a partir du rapport de la probabilité qu’un atome soit ionisé a la
suite d’un contact avec la paroi du tube par le temps moyen qui sépare deux de ses contacts
avec la paroi [Am-90-01] :

A = (T’i—+r) (IL.15)

T, et T, sont respectivement les temps moyens de vol et de collage sur les parois du ioniseur.

La probabilité p+ qu’un atome soit ionisé positivement aprés chaque contact sur une surface
métallique est donnée par la loi de Saha-Langmuir (voir expression I11.1) :

-1
1-W, )
1480 e( 4T

8+

P+ = (I1L.16)

Dans le cas ou les atomes a ioniser sont des alcalins, le rapport go/g: vaut 2 [Ra-85-01] [Ko-
00-01]. Pour que la probabilité p. tende vers 100 % a une température de 2000 K, il faut que
la différence Ws-1 soit supérieure a 0,91 eV. Dans le cas du lithium, une probabilité
d’ionisation de 100 % implique 1’utilisation d’un matériau dont le travail de sortie est égal a
6,3 eV.

Le temps de vol entre deux collisions est exprimé en fonction de la distance moyenne D,
parcourue entre deux collages a partir de la relation suivante :

t, =D, /3;; - (II.17)

Ou m représente la masse de I’élément effusant et 7 la température de thermalisation par
contact avec la surface métallique.

Le temps de collage moyen représente le temps moyen pour qu’un atome se « décolle » de la
surface du ioniseur. Le temps de collage des ions est supposé identique au temps de collage
des atomes. Il est défini par I’équation de Frenkel [Kir-86-01] :

AHa
T, =tge T (II1.18)
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AH , est le terme qui définit I’enthalpie d’adsorption et () la période de vibration normale de

la particule adsorbée a la surface du matériau. Le tableau II1.2 montre des temps de collage
calculés a partir de la formule semi empirique de B. Eichler pour le lithium, le sodium et le
potassium a une température de 300 K et de 2000 K sur des surfaces en tungsteéne, sodium et
rhénium [Tar-02].

Noyaux Surface AHa (eV) T (K) 7. (s)
Li W 2,19 300 5,95.10%
Li Re 1,64 300 3,66.10™
Li Ir 2,21 300 1,44.10%
Li W 2,19 2000 3,28.10°
Li Re 1,64 2000 1,36.10”
Li Ir 2,21 2000 3,75.10°
Na W 1,32 300 1,35.10°
Na Re 1,92 300 1,57.10"
Na Ir 2,08 300 7,53.10°!
Na W 1,32 2000 2,09.107°
Na Re 1,92 2000 6,75.10°
Na Ir 2,08 2000 1,7.10°
K W 1,9 300 7,62.10"
K Re 2,6 300 5,27.10°°
K Ir 2,68 300 1,2.10%
K W 1,9 2000 6,06.107
K Re 2,6 2000 3,62.107
K Ir 2,68 2000 5,78.107

Tableau I11.2 : Temps de collage des lithium, sodium et potassium pour des surfaces en
tungstene, rhénium et iridium a une température de 300 K et de 2000 K [Tar-02].

Les temps de collage a température ambiante (T=300 K) sont tres €élevés pour les éléments
condensables comme les lithium, sodium et potassium, et diminuent fortement avec la
température. Cette dépendance avec la température montre qu’un compromis sur la
température d’un ioniseur doit étre trouvé pour satisfaire simultanément la contrainte de
température élevée nécessaire pour obtenir une probabilité d’ionisation par contact élevée et
un temps de collage faible, et la contrainte de température limitée pour assurer a la source
I’espérance de vie requise. Il est a noter que les enthalpies d’adsorption ne sont pas connues
pour les K, Na et Li dans le cas d’une paroi en carbone et par conséquent les temps de collage
non plus.

ii) Taux A, de neutralisation

Lorsqu’un atome entre en contact avec une surface métallique, il a une probabilité p. de
repartir ionisé de la paroi et une probabilité (1-p-) de repartir neutre. Le temps de précession
d’un électron de couche périphérique est de I’ordre de 10 s. Le temps qu’il faut a un atome
ou a un ion pour échanger un électron avec une surface métallique est donc de cette ordre de
grandeur. Ce temps est court comparé aux temps de collage (107 & 10? s) estimé a 2000 K
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présentés dans le tableau II1.2. On considére que 1’état, ion ou atome, apres contact avec la
paroi est indépendant de 1’état avant contact.
La probabilité de neutralisation par unité de temps est exprimée de la fagon suivante :

Ay = 1 A=p. fa v W £ Y, + fa(v Vv £l M. -v.) (I1L19)

Les trois termes de cette équation sont respectivement :
v Le taux de neutralisation au contact de la paroi de la source,
v Le taux de neutralisation par capture électronique a partir des électrons présents dans
le volume de la source
v Le taux de neutralisation par échange de charge avec le gaz résiduel.

Les parametres physiques pour la capture €lectronique sont :

o, : Section efficace de capture €lectronique.
v, : Vitesse des électrons.

n, : Densité électronique.

O O O O

f(v,) : Fonction de distribution de vitesse des électrons.

Les parametres physiques pour 1’échange de charge entre deux atomes sont :

a

o 0, : Section efficace d’échange électronique.
o v, : Vitesse des atomes.

o ng, : Densité d’atomes.

o

f(v,) : Fonction de distribution de vitesse des atomes.

Le processus de recombinaison électronique sera négligé dans la suite du calcul car les
sections efficaces sont de 1’ordre de 107%/10* cm’® pour des électrons thermiques. Afin
simplifier les calculs, on ne prendra pas en compte le processus de recombinaison par échange

de charge di au gaz résiduel dans le tube ioniseur malgré une section efficace qui est située
entre 1077 et 10" cm? [Zha-99-01].

iii) Taux A, d’effusion des atomes

Ce processus fondamental qui dépend du nombre moyen de collisions atomiques dans
le tube ioniseur ( X;onisewr )» du temps de collage et du temps de vol, a pour expression [Boe-

69-01] [Kir-86-01] :

1
Xiuniseur (Tc + Tv )

A (I11.20)

off =

Le temps de vol moyen, 7,,, entre deux collages sur les parois dépend de la distance moyenne
entre deux collages D,,;, et de la vitesse thermique de I’élément effusant. La valeur moyenne
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du nombre de collisions sur les parois du ioniseur peut €tre grossierement exprimée a partir du
rapport de la surface du ioniseur et de la surface des orifices de sortie [Hu-83-01].

iv) Taux A, d’effusion des ions

Le temps d’effusion ionique peut étre différent du temps d’effusion atomique si les
ions sont accélérés dans le tube sous I’effet d’un champ électrique. Les ions sortiront alors du
tube au bout d’un temps moyen T4 = ln2/)»,—eﬁv qui dépendra de la masse des ions, du

champ ¢lectrique et de la géométrie du tube. Ce temps sera plus court que le temps d’effusion
atomique si le champ appliqué entraine les ions vers la sortie du tube.

Par analogie avec I’expression II1.20 du temps d’effusion atomique 7oy la valeur du temps
d’effusion ionique est égale a :

Tiepr=In2. jgion(Te+1:) (I11.21)

Ou y,,, représente le nombre moyen de collisions qu’a subit un ion, sans tenir compte des
collisions atomiques préalables a sa derniére transformation atome-ion.
T, et T, sont respectivement les temps de vol et de collage des ions sur les parois du ioniseur.

Pour la suite des calculs, nous faisons I’hypothese que les temps de vol et de collage sur les
parois du ioniseur sont équivalents a ceux des atomes. L hypothése pour les temps de vol
semble justifiée car la masse des électrons est négligeable comparée a la masse de 1’atome.
L hypothese sur les temps de collage mériterait une étude plus poussée prenant en compte
I’affinité chimique et électronique des alcalins avec le carbone. La figure II1.6 montre un
exemple ou le nombre de collisions ioniques en présence d’un champ électrique est égal a 4 et
donc inférieure au nombre de collisions atomiques (9 collisions).

a a a a a a i
/
Atome
i a a i i a
lon

Figure I11.6 : Collisions ioniques en présence d’'un champ électrique au niveau du ioniseur.

I11.2.c. Efficacité d’ionisation du tube ioniseur

L’expression de 1’efficacité d’ionisation dépend de 1I’ensemble des parametres physiques
intervenant dans les processus d’effusion et d’ionisation. Dans le cas le plus général, on peut
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écrire 1’efficacité d’ionisation en fonction de 1’ensemble des parameétres physiques décrits
dans les paragraphes précédents :

o= - jy Kioniseur
. IXi(mi.\'eur(Tc‘l'Tv )n2( 1 o 1 (u+rv)n2% T (. » % _ ) Xinni.veur(fc'l‘fv )n2%
%+X:omseurt-r T% kp+ )‘l‘m 2 (1 R)‘l‘iT)é ) + T)é Xioniseur + )lioniseur +(1 R—) —T}é )
(I11.22)

L’expression II1.22 peut étre appliquée, non seulement a un tube ioniseur de forme
cylindrique, mais également a tout autre type de géométrie. Le nombre moyen de collisions
atomiques X, nisenr dépendra des caractéristiques géométriques du ioniseur.

I11.2.d. Influence du temps d’effusion ionique 7.

La formule ci-dessus nous permet d’appréhender I’influence des différents paramétres
physiques propres a 1’ionisation de surface dans un tube chaud sur I’efficacité d’ionisation du
tube. Dans la suite de ce chapitre, nous allons étudier 1’influence du taux d’effusion ionique
dans deux cas particuliers extrémes :

v" Le champ électrique est infini : Une fois ionisés, les ions sont extraits (Tieff — 0).
Dans ce cas particulier, le nombre moyen de collisions ioniques (noté y;,,s ) st trés

inférieur au nombre moyen de collisions atomiques (n0t€ X 4/omigues ) SUI les parois du

tube ioniseur.
v' Le champ électrique est nul : Les ions ont une probabilité équivalente a celle des
atomes d’interagir avec les parois du tube ioniseur (7ieff = Teff ). Le nombre de

collisions ioniques est donc équivalent au nombre de collisions atomiques.

i) Application d’un champ électrique dans le tube

L’influence d’une force électrique permet d’accélérer les ions dans une direction
privilégiée. Les atomes, ionisés une premicre fois dans la source, loin du trou d’extraction de
la source pourraient selon la valeur du champ ¢lectrique étre extraits sans qu’ils se re-
neutralisent sur les parois. Puisque les ions sont accélérés vers la sortie du tube, le taux de
sortie des ions A, est augmenté (voir figure I11.7).

K >

Aoe —
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Figure I11.7 : Diminution du nombre de collisions ioniques sur la surface du tube ioniseur a
partir d’'un champ électrique au niveau du tube ioniseur.

Pour un potentiel d’accélération tres important, x,,.. << Xonisewr » Liey tend vers 0.

L’expression de 1’efficacité totale du tube ioniseur devient :

Eiomisation = Xioniseur (I11.23)

L g0 I-W Xioniseur (T¢ +Ty)In2 80 I-W
L+ Xioniseur + . exp( kBT) + Ty 1+ g, exp kpT
2

Pour les noyaux de longue durée de vie (T, >> Yioniseur (T+T,)), '€xpression précédente peut
s’exXprimer pour Y;.i..=>>>1 de la maniére suivante:

Ejonisation = Xioniseur (I111.24)

8 I1-W,
Xioniseur 72 exp( s kBT)

Cette expression peut directement €tre comparée a I’expression de 1’efficacité d’ionisation
¢tablie dans le cas de la cavit¢ chaude (voir paragraphe III.1.b) [Kir-81-01] pour des
températures comprises entre 2200 et 2800 K :

€jonisation = 20 wX[ o (IT1.25)
&0 —Ws
wy + o exp( %BT)

Ou o représente la probabilité qu’une particule ionisée sorte de la cavité en restant ionisée et
Yionisewr €St 1€ Nombre moyen de collisions atome-paroi dans la cavité.

Lorsque les ions sont extraits sans interagir avec la paroi du ioniseur, le temps d’effusion
ionique tend vers zéro, ce qui correspond, dans le cas d’une cavité chaude, a une probabilité
de non contact ® qui tend vers 1.

100% -
WW“
—~ 80% MW;M&W@
g
£5 60% oot
3 ® f
= .2 0
£z 40%
We /
© 20% 4
0% T T T T T 1
0 10 20 30 40 50 60

Nombre de collisions atomiques sur la surface du ioniseur

Figure II1.8 : Efficacité d’ionisation du *’Na (T, égal a 59s) pour un ioniseur en carbone en
fonction du nombre de collisions atomiques ;.. €t pour une probabilité que les ions
sortent du ioniseur en restant ionisés proche de 100%. Ce calcul est réalisé pour une
probabilité p, du Na égale a 18% a une température de 2000 K.
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Pour un noyau de longue durée de vie, et a partir de ’expression II1.22, I’efficacité
d’ionisation s’exprime de la maniére suivante :

Xioniseu%{ 1)
ion +
Lon (I11.26)
(1 + Xioniseur)/ + 80 exp I-Ws
(Xion +1) g kT
La figure II1.8 représente, a une température constante de 2000 K, I’efficacité d’ionisation du

Na (Ty égal a 59s) pour un ioniseur en carbone en fonction du nombre de collisions
atomiques (y et pour une probabilité o proche de 100%.

€ionisation =

ioniseur)

Pour un nombre moyen de collisions atomiques trés supérieur a 1, I’expression précédente

devient :
X iom’seu%
Ction +1) (I11.27)

Xioniseu%c‘ | +g—oexp 1-Ws
iont1) g, kT

En comparant I’expression ci-dessus avec 1’expression I11.25, on en déduit que la probabilité
o prise en compte dans 1’efficacité d’une source a ionisation de surface en régime de cavité
chaude ou dans le cas d’une source ou la sortie des ions est favorisée par rapport a celle des

€ionisation =

atomes, peut étre calculée a partir du nombre moyen de contacts d’un ion avec la paroi x, , :

1

w=——
1+ Xion

(ITL.28)

Dans le cas ou yj,, est trés inférieur au nombre de collisions atomiques Xjoniseur s

I’expression I11.8 montre que ’efficacité de I’ioniseur augmente avec le nombre de collisions
atomiques (voir figure II1.8). Un gain important sur 1’efficacité d’ionisation pour les éléments
dont le potentiel d’ionisation est supérieur au travail de sortie Ws peut étre obtenu lorsque
I’on augmente le nombre de collisions atomiques.

Dans le cas du *’Na (T,, égal a 59s) passant dans un tube ioniseur en carbone a 2000 K, une
efficacité d’ionisation d’environ 90% peut étre obtenue, ce qui représente un gain d’un facteur
5 sur la probabilité d’ionisation par contact. Le facteur d’amplification N atteint alors une
valeur de 50 (voir figure I11.9).
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Figure I11.9 : Efficacité d’ionisation en fonction du facteur d’amplification pour les
potassium, sodium et lithium de longue durée de vie et pour un ioniseur en carbone a une
température de 2000 K.

i) Absence de champ électrique dans le tube

L’ion se comporte comme un atome neutre quant a sa propagation dans la source vers
I’orifice de sortie de la source d’ions (voir figure II1.10).

a a i a i i i
/
Atome
i a a i i a a

Figure I11.10 : En I’absence de champ électrique, le nombre de collisions ioniques sur la
surface du tube ioniseur est équivalent au nombre de collisions atomiques.

lon

L’expression du temps d’effusion ionique devient équivalente a I’expression du temps
d’effusion atomique :

Ee[f =T'eff" =ln2.Xioniseur(Tc +Tv) (11129)

L’expression de I’efficacité totale de 1I’ioniseur qui dépend de I’efficacité d’effusion et de la
formule de Saha-Langmuir peut donc s’écrire de la fagon suivante :

Xioniseur

£ effusion Py (HI.30)

Eionisation =

Tefr
/2

1+ Xjoniseur +
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Pour un tube ioniseur dont le diameétre est trés inférieur a la longueur du tube, le nombre
moyen de collisions atomiques Y. €St trés supérieur a 1.

Dans cette condition, I’expression précédente devient :

L Xioniseur 1 1 I1.31
Ejionisation Teff . Teﬂ . 20 7 —ws ( )
Xioniseur + 1+ 1+ cXp
/2 /2 g+ kpT

Si Defficacité d’effusion dans I’ioniseur est de 100% (7, off << T,,), Defficacité totale de

I’ioniseur tend vers la probabilit¢é d’ionisation par contact p.. Autrement dit, une
augmentation du nombre de collisions atomiques sur les parois du tube ioniseur n’entrainera
pas une augmentation de D’efficacité de 1’ioniseur. Dans le cas d’un tube sans champ
¢lectrique, la seule possibilité pour augmenter I’efficacité d’ionisation est donc de changer la
nature du matériau ioniseur ou sa température, ce qui dans la pratique peut s’avérer beaucoup
plus difficile que d’appliquer un champ électrique : exemple en reprenant >Na (T, égal a
59s) passant dans un tube ioniseur en carbone a 2000 K, I’efficacité d’ionisation sans champ
électrique est égale a 18 %. Pour atteindre un gain d’un facteur 2 sur I’efficacité d’ionisation,
il faudrait atteindre une température de 10000 K. Il est bien évidement impossible d’atteindre
ces températures dans le domaine des sources d’ions.

Les ensembles cible-source de SPIRAL 1 fonctionnent a une température maximale de I’ordre
de 2000 K en raison de 1’évaporation du carbone, de la fiabilité et de la durée de vie de la
source souhaitées. Cette température de fonctionnement ne permet pas d’obtenir un effet de
cavité¢ chaude (voir tableau III.1). Dans le cadre du développement d’un ensemble cible-
source pour la production de faisceaux d’ions alcalins radioactifs sur SPIRAL 1, la source
MonoNaKe est basée sur 1’association d’une cible de production en carbone et d’un tube
ioniseur en carbone (cavité cylindrique). Cette source [El-07-01] a été¢ développée de facon a
utiliser un champ ¢électrique d’extraction le long du tube ioniseur en carbone pour augmenter
I’efficacité d’ionisation.

I11.3. L’ensemble cible-source MonoNaKe

L’ensemble cible-source MonoNaKe a été réalisé pour la production de faisceaux
d’ions monochargés de sodium et potassium radioactifs. Ce systéme est constitu¢ d’une cible
de production et d’un ioniseur en carbone. Le travail de sortie d’une surface en carbone a été
pris égal a 5 eV [Rob-74-01]. La probabilité¢ d’ionisation par contact est de 100% pour le
potassium, de 18% pour le sodium et de 5% pour le lithium. Le carbone a été choisi car il
présente de bonnes caractéristiques mécaniques a des températures ¢levées (de 1’ordre de
2000 K) et il permet également d’éviter une contamination de 1’ioniseur par un dépot de
carbone issu de 1’évaporation de la cible de production et des parties environnantes.

La cible en carbone a été congue pour la production des isotopes de sodium a partir d’un
faisceau primaire de *°S ou de **Mg d’une énergie de 77,5 MeV/A, et également des isotopes
de potassium a partir d’un faisceau de **Ca d’une énergie de 60,3 MeV/A ou a partir d’un
faisceau primaire de **Ca d’une énergie de 95 MeV/A. Cette cible est usinée dans un bloc
unique en carbone d’une densité de 1,78 g/cm’, produit par la société POCO Graphite [Poc-
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99]. Il possede une taille de grain de 1 pm. La cible de production est dimensionnée (voir
tableau II1.3) pour arréter I’ensemble des fragments radioactifs produits par fragmentation des
noyaux du projectile et pour supporter une puissance de faisceau primaire de 1,5 kW. Le
chauffage additionnel externe de la cible est réalisé par une résistance ohmique en carbone.

Densité 1,78 g/cm3
Nombre de lamelles 31
Epaisseur des lamelles 0,5 mm séparées de 0,8 mm
Demi-angle du cone 20°
Diametre 28 mm —
Fenétre d’entrée en carbone 12 rrnnrrnn((ii,;);lssss:;lrr Il))gllllrr 11:43 gaez ¢ 41(}%’;

Tableau I11.3 : Caractéristiques techniques de la cible de production pour [’ensemble cible-
source MonoNaKe.
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Figure I11.11 : Ensemble cible-source MonoNaKe. Le chauffage ohmique de la cible de
production et du tube ioniseur sont indépendants. La puissance déposée dans le tube ioniseur
permet de controler la température mais également [’intensité du champ électrique.

La source a ionisation de surface présentée dans la figure II1.11 est différente de la premicre
version fabriquée a partir de I’ensemble cible-source MONOLITHE [Gib-03-02] car le tube
ioniseur en carbone est chauffé indépendamment du four de la cible (voir figure I11.12). Le
courant est injecté dans le tube ioniseur par I’intermédiaire de I’enveloppe de la cavité de la

cible.
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Figure I11.12 : Circuit d’alimentation en courant du four et circuit d’alimentation en courant
de ’ioniseur.

On obtient ainsi une différence de potentiel entre les extrémités du tube ioniseur,
potentiel dont le but est d’augmenter 1’efficacité d’ionisation de la source MonoNaKe (voir
paragraphe I11.2.d). Le passage du courant au travers de 1’enveloppe du tube permet d’obtenir
une température relativement homogene sur toute la surface du ioniseur :

» Une température de 1500°C pour une puissance ioniseur de 0 W et une puissance four de
2700 W.

» Une température de 1700°C pour une puissance ioniseur de 175 W et une puissance four
de 2700 W.

La puissance de I’ioniseur est estimée a partir de la puissance délivrée par 1’alimentation a
laquelle on a soustrait la puissance perdue dans les cables ainsi que la puissance perdue dans
les connexions d’alimentation (estimation faite a partir des sections des différentes parties du
circuit).

Le tube ioniseur a une longueur de 20 mm et un diametre de 4 mm (voir figure I11.13). Il a été
nécessaire de diminuer la section des pattes du tube ioniseur de manicre a diminuer les pertes
par conduction thermique.
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Figure I11.13 : Tube ioniseur utilisé pour la source a ionisation de surface MonoNaKe d’une
longueur de 20 mm et d’un diametre de 4 mm.

Cet ensemble cible-source est également constitué d’une électrode d’extraction en carbone et
d’une lentille Einzel en carbone. Ces éléments optiques sont nécessaires pour extraire le
faisceau d’ions monochargés tout en limitant sa divergence pour des tensions d’extraction
« élevées » (supérieures a une centaine de volts) au niveau de la sortie du tube ioniseur.

En fonction des caractéristiques géométriques du tube ioniseur, le nombre de collisions
moyen est estimé a partir de la relation II1.9 qui dépend du rapport entre la surface du tube
ioniseur et de la surface des orifices de sortie. Ce nombre moyen de collisions atomiques est
égal a 20.

Dans un premier temps, I’estimation du nombre moyen de collisions atomiques a partir de la
relation I11.9 est une approximation. En effet, a partir d’une application issue de la référence
[Mus-03-01] basée sur le code de simulation Monte Carlo Géant 4 [Gea-03-01], il est possible
d’estimer le nombre de collisions atomiques dans tout I’ensemble cible-source MonoNaKe
(cavité de la cible de production et tube ioniseur). Ce code de calcul prend donc en compte les
collisions dans la cavité de la cible de production, entre les lamelles de la cible et dans le tube
ioniseur. Pour un ioniseur d’une longueur de 20 mm et un diameétre de 4 mm, le nombre
moyen de collisions atomiques X;onisenr €St €stimé a environ 50 (voir figure II1.14). Ce

résultat implique donc une valeur maximum du facteur d’amplification égal a 50.
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Figure I11.14 : Nombre de collisions yjoniseur €n fonction de la longueur du tube ioniseur et

pour un diametre égal a 4 mm a partir de deux types de lois : une loi en cosinus et une loi
isotrope. Ces simulations sont réalisées sans tenir compte de l’effet d’'un gradient de pression
entre [’entrée et la sortie du tube.

Le nombre yx.,,;s de collisions atome-paroi dans la cavité de la cible de production sans

prendre en compte le tube ioniseur est estimé a environ 2500 collisions. L’ajout d’un tube
ioniseur d’une longueur de 20 mm et d’un diameétre de 4 mm augmente le nombre de
collisions d’un facteur 5, soit 12500 collisions. Ceci est dii au fait qu’une particule qui rentre
dans le tube ioniseur a une probabilité non négligeable de repartir en arriere, vers la cavité de
la cible de production. Une fois a nouveau dans la cavité de la cible, la particule doit retrouver
I’orifice du tube ioniseur dont la surface est trés inférieure a la surface totale de la cavité.

II1.4. Mesures et simulations thermiques de I’ensemble cible-
source MonoNaKe

Les mesures et les simulations thermiques de I’ensemble cible-source MonoNaKe ont
pour but de caractériser cet ensemble cible-source en température. Cela permet de déterminer
au niveau de la cible de production mais également au niveau du ioniseur la température en
fonction de la puissance déposée.

Dans un premier temps, les simulations thermiques de 1’ensemble cible-source MonoNaKe
sont réalisées a partir du code SYSTUS [Sy-01] par le bureau d’étude du GANIL. Les
résultats de ces simulations caractérisent 1’ensemble du systétme de production a partir du
dépot de puissance dans le four en carbone et dans le tube ioniseur en carbone. La figure
III.15 montre les différents flux thermiques a partir de la cavité de la cible de production et du
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tube ioniseur. A partir de ces résultats, les zones d’échanges thermiques importants sont mises
en évidence pour I’ensemble du systéeme de production. Les principales pertes sont situées a
I’arriere de la cible et au niveau des connexions du ioniseur (coté électrode d’extraction).

Tube

) ioniseur
Cible de N L I

production

Electrode
Faisceau A extraction

primaire

Figure I11.15 : Représentation des flux thermiques a partir du code SYSTUS pour [’ensemble
cible-source MonoNaKe. Les principales pertes sont situées a l’arriere de la cible de
production et au niveau des connexions du tube ioniseur (coté électrode d’extraction).

Dans un second temps, les températures du tube ioniseur et de la cavité ont ét¢ mesurées a
partir d’un micro-pyromeétre en fonction de la puissance de chauffage ohmique du four et de la
puissance de chauffage ohmique du tube ioniseur. Le micropyrometre [Py-01] est un appareil
capable de pointer précisément la surface dont on veut déterminer la température. En effet, il
permet de mesurer la température en comparant le rougissement du point de mesure avec
celui d’un filament chauffé étalonné en température. Pour déterminer la température de la
surface visée, il faut tenir compte de son émissivité (elle dépend de la nature du matériau
utilis€). Les surfaces vues par le micropyromeétre sont toutes des surfaces en carbone d’une
émissivité supposée égale a 0,8 [Em-01]. Un dispositif expérimental [Pi-07-01] a été mis en
place dans le but d’avoir une vision au travers du tube ioniseur d’une partie des lamelles de la
cible de production, de la cavité de la cible de production, du début du ioniseur (c6té cible de
production), du milieu du ioniseur et de la fin du ioniseur. Ces mesures réalisées hors ligne ne
tiennent pas compte du dépdt de puissance au niveau de la cible de production di au faisceau
primaire.

Les températures issues de la simulation ont ét¢ comparées aux mesures thermiques réalisées
sur le banc de test SIRa apres 1’expérience (voir paragraphe I11.5) sous faisceau de Ca.
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Figure I11.16 : Température maximale du tube ioniseur en fonction de la puissance ioniseur
pour une puissance four égale a 2700 W issue des simulations a partir du code SYSTUS et des
mesures de température.
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Figure I11.17 : Température maximale du tube ioniseur en fonction de la puissance four pour
une puissance ioniseur égale a 168 W issue des simulations a partir du code SYSTUS et des
mesures de température.

La figure III.16 représente la température maximale du tube ioniseur en fonction de la
puissance ioniseur pour une puissance du four égale a 2700 W. Cette puissance four
correspond a la puissance maximale utilisée durant les mesures d’efficacit¢ totale de
production (voir paragraphe I11.6). A cette puissance du four, la température maximale du
ioniseur varie entre 1500 et 1700°C pour une puissance ioniseur comprise entre 0 et 176 W.
L’écart maximum entre les valeurs de températures mesurées et les valeurs de températures
simulées est égal a 9 %. Il est donc important de noter que dans ce domaine de températures la
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probabilité p. d’échanger un électron avec une paroi en carbone varie seulement de 16 % a 18
%.

Les mémes simulations présentent cependant un écart de 400°C (voir figure annexe chapitre
IIT) par rapport aux valeurs expérimentales mesurées a la fin du tube ioniseur (coté
extraction). Cet écart montre la difficulté de réaliser une étude thermique compléte d’un
ensemble cible-source : prise en compte dans les simulations, des contacts, des
caractéristiques des matériaux et des différentes géométries des picces utilisées et dans les
mesures : du point de visée, du pyrometre utilisé et parametre d’emissivité.

La figure III1.17 compare les valeurs expérimentales et simulées de la température du tube
ioniseur en fonction de la puissance du four pour une puissance ioniseur égale a 168 W. Pour
une puissance du four comprise entre 1500 et 2700 W, la température du ioniseur varie entre
1500 et 1700°C.
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Figure I11.18 : Température maximale de la cible de production en fonction de la puissance

du tube ioniseur et en fonction de la puissance du four issue des simulations a partir du code

SYSTUS (pour Pioniseur de 0 W a 300 W) et des mesures de température (pour Piopisenr €gale a
160 W).

La figure III.18 montre que la température de la cible de production varie peu (un écart
maximum de 12%) avec la puissance déposée dans le tube ioniseur pour une puissance four
comprise entre 1,5 et 8 kW. La température mesurée de la cible de production est égale a
1700°C pour une puissance four de 2700 W et pour une puissance ioniseur égale a 160 W.
L’écart maximum entre la température de la cible de production mesurée pour une puissance
du ioniseur de 160 W et la température de la cible de production simulée pour une puissance
du ioniseur de 168 W est égal a 7%. D’aprés les simulations thermiques, la puissance déposée
dans le four doit étre égale a 8 kW pour atteindre une température au niveau de la cible de
production égale a 2100°C. Durant les mesures d’efficacité totale de production sur SIRa en
fonction de la puissance du four, la température de la cible de production, sans tenir compte
de la puissance déposée par le faisceau primaire, est égale a environ 1700°C. Ces mesures de
caractérisation de 1’ensemble cible-source MonoNaKe ont été réalisées a partir d’un faisceau
primaire de **Ca de 60,3 MeV/A a une puissance maximale de 150 W (soit une intensité du
faisceau primaire de 1 pAe). Cette limitation a été nécessaire en raison de 1’utilisation de la
salle SIRa prévue quatre mois apres cette expérience.
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Figure I11.19 : Température maximale de la cible de production en fonction de la puissance

du four et en fonction de la puissance déposée par un faisceau primaire de **Ca simulée d
partir du code SYSTUS (pour Pjuisceau égale a O W, 15 W, 75 W, et 150 W).

T cible de production (°C)

Pour une puissance maximum de 150 W déposée dans la cible de production par un faisceau
primaire de *Ca, la température de la cible de production est ¢gale a 1800°C pour une
puissance four de 2700 W (voir figure II1.19). L’écart par rapport a la température de la cible
mesurée sans dépot de puissance du faisceau primaire pour une puissance four de 2700 W est
de 6%.
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Figure I11.20 : Température maximale du tube ioniseur pour une puissance ioniseur de 168 W
en fonction de la puissance du four et pour une puissance déposée de 150W par un faisceau
primaire de **Ca simulée a partir du code SYSTUS.

A une puissance faisceau de 150 W de **Ca, la température du tube ioniseur varie entre 1500
et 1700°C pour une puissance four comprise entre 1,5 et 2,7 kW (voir figure II1.20). Pour une
puissance de 150 W de **Ca déposée, la température du tube ioniseur n’est pas influencée par
ce dépot de puissance dans la cible de production. D’aprés les simulations thermiques, la
température du tube ioniseur peut atteindre 2000°C pour une puissance four égale a 6 kW.
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Cependant, ce résultat n’a pas été confirmé par des mesures thermiques pour une puissance
four de 6 kW.

Ces simulations thermiques ont également montré que dans le cas ou I’on désire utiliser un
faisceau primaire de **S pour produire des sodium riches en neutrons, la puissance devra étre
limitée a 1,5 kW (voir peut étre moins). En effet, pour cette valeur de puissance, la
température de la cible peut atteindre une température limite de 2500°C. Cet ensemble cible-
source sera donc utilisable pour une puissance de faisceau primaire inférieure a 1,5 kW, soit
un facteur 2 en moins par rapport 4 la puissance maximale de *°S pouvant étre fournie au
GANIL.

Une des possibilités pour utiliser des puissances de faisceau primaire plus élevées serait de
supprimer le four et le réflecteur en carbone permettant ainsi d’agrandir la cavité de la cible.
Cependant, cette solution présente I’inconvénient de ne plus disposer d’un chauffage ohmique
annexe dans le cas ou la puissance du faisceau primaire serait insuffisante pour chauffer la
cible de production.

A la suite de cette caractérisation thermique de 1’ensemble du systéme de production
MonoNaKe, les mesures d’efficacité totale de production de potassium (***"*’K'™), sodium
(3202728293031 et lithium (*Li'") radioactifs ont donc été effectuées a partir d’un faisceau
primaire de *Ca 4 60,3 MeV/A.

II1.5. Estimation des taux de production des noyaux d’alcalins
radioactifs arrétés dans la cible de production

L’ensemble cible-source MonoNaKe ayant ¢été¢ caractéris€ a partir d’un faisceau
primaire de **Ca'®" de 60,3 MeV/A et d’une puissance maximale de 150 W, les taux de
production sont donc estimés pour I’ensemble des isotopes produits dans la cible.

. 48 . \ .
Le faisceau de " Ca nous permet de produire a la fois :

Les potassium riches en neutrons et déficients en neutrons par fragmentation du **Ca.
Les sodium riches en neutrons et déficients en neutrons par fragmentation du **Ca.

Les lithium de masse 8 et 9 a partir de la fragmentation de la cible de production en
carbone.

YV V

L’efficacité totale de cet ensemble cible-source est mesurée uniquement pour un état de
charge 1" de certains isotopes de sodium, potassium et lithium. Cet ensemble de données
devrait nous permettre de caractériser la source 17 et également d’extrapoler pour des
puissances de faisceau plus importantes les taux de production des ions 1" pour les alcalins
sur SPIRAL 1.

La densité du carbone utilisé pour la cible de production est de 1,78 g/cm’. La fenétre d’entrée
de la cavité de la cible de production a une épaisseur en carbone de 1 mm. Les taux des
noyaux alcalins ont été estimés a partir du code de calcul Sigma-Sira utilisant la
paramétrisation de Siimmerer [Su-00-01]. La fragmentation du projectile a été considérée
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comme ayant lieu pour des énergies du faisceau incident couvrant la gamme de 60,3 a 20
MeV/A.

Les taux de production de K et Na sont calculés en considérant uniquement la fragmentation
du projectile (voir tableau I11.4 et tableau I11.5). Tous les K et Na produits dans la paroi de la
cavité¢ de la cible de production s’arrétent dans les lamelles de la cible de production en
carbone. Contrairement aux isotopes de K et de Na, les isotopes de Li sont produits a partir de
la fragmentation de la cible. En effet, les 891 produits par fragmentation du projectile (voir
tableau II1.6), en raison de leur long parcours, ne s’arrétent pas dans la cible de production.
Les *Li produits par fragmentation de la cible sont arrétés dans les lamelles de la cible (a
I’exception de ceux produits dans la fenétre d’entrée).

i Taux
Ca Taux total | Taux total attendu
400W (pps) (pps) dans cible
o (Pps)
ange
Mev§ | 6030 20-0 60,3-20
T1/2
K 17,5s 3,13.10° 4,88.10 2,64.10°
K 105s 4,68.10° 7,31.10 3,95.10°
PK 173mn | 5,41.10° 8,44.10 4,57.10°
YK | 22,13mn | 5,43.10° 8,48.10 4,58.10°8
BK 22,3h 4,71.10° 7,36.10 3,97.10°
2K 12,3h 3,26.10° 5,10.10 2,75.10°
BK | 7,636mn | 2,38.10° 3,72.10° 2,01.10°
Fmg | 923ms
K 1,22s 2,46.10° 3,85.10* 2,08.10°
K 342ms 1,90.10° 2,97.10° 1,60.10*
K 190ms 1,45.10° 2,27.10° 1,22.10°

Tableau I11.4 : Estimation des taux de production des isotopes de potassium, arrétés dans la
cible en carbone, pour un faisceau primaire de **Ca de 60,3 MeV/A d’une puissance de 400

W (2,626 ude).
48Ca Taux Taux at.l;::)c(lu
400W total total dans cible
. (pps) (pps) (pps)
ange
MeV% L | 60,30 20-0 60,3-20
T1/2
3Na 1,5ms 0,9 0,15 0,75
3*Na 5,5ms 9,9 1,55 8,35
3Na 8,2ms 98 15 83
2Na 13,2ms | 8,96.10° | 1,40.10° 7,56.10°
3Na 17ms | 7,37.10° | 1,15.10° 6,22.10°
3'Na 48ms | 5,38.10" | 8,40.10° 4,54.10*
PNa | 449ms | 3,43.10° | 5,35.10° 2,90.10°
®Na | 30,5ms | 1,86.10° | 2,90.10° 1,57.10°
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?"Na 30lms | 8,37.10° | 1,30.10° 7,07.10°
**Na 1,072s | 3,02.10" | 4,71.10° 2,55.107
»Na 59,1s 8,33.10" | 1,30.10’ 7,03.10’
*Na 14,95h | 1,63.10° | 2,54.10’ 1,38.10°
2mNa | 20.20ms

*’Na 2,6y | 9,61.10" | 1,50.10’ 8,11.107
?Na 22,49s | 2,84.107 | 4,43.10° 2,40.107
Na | 447,9ms | 4,71.10° | 7,35.10° 3,97.10°
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Tableau I11.5 : Estimation des taux de production des isotopes de sodium, arrétés dans la
cible en carbone, pour un faisceau primaire de **Ca de 60,3 MeV/A d’une puissance de 400

W (2,626 ude).
Taux fragmentation cible
Range de production
MeV/A (pps)
43,8-20
T1/2

"Li | 8,5ms 0
°Li | 178ms 1,61.10°
5Li | 838ms 7,58.10°

Tableau I11.6 : Estimation des taux de production des isotopes de lithium obtenus par
fragmentation des noyaux de la cible de production en carbone pour un faisceau de BCa de
60,3 MeV/A et d’une puissance de 400 W (2,626 uAe).

II1.6. Résultats expérimentaux

I11.6.a. Efficacité totale de production des faisceaux d’ions
alcalins radioactifs en fonction des paramétres de fonctionnement de
la source MonoNaKe (puissance du four et puissance du tube
ioniseur)

Le but de cette expérience est de déterminer I’efficacité totale de 1’ensemble cible-
source MonoNaKe pour des isotopes de sodium, de potassium et de lithium en fonction de la
puissance de chauffage ohmique déposée au niveau du four et de la puissance de chauffage
ohmique déposée au niveau du ioniseur.

L’efficacité totale du systéme s’exprime de la manieére suivante :

— T mesurés (111.32)

Tp

Erotale

Ou 1, est le taux (pps) produit dans la cible (voir tableaux II1.4, IIL.5 et II1.6) et Tmesurss €st le
taux de production mesuré en sortie du dispositif de production. La mesure de Tmesurss €St
réalisée a partir du systéeme de détection installé sur le banc de test SIRa. L implantation des
noyaux radioactifs est effectuée dans la bande de mylar ou sur une feuille d’aluminium devant
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les scintillateurs plastiques. Un détecteur germanium est utilis€ pour la détection y ou un
scintillateur plastique pour la détection f [Lec-97-01].
Des mesures de taux de production des faisceaux de
également de “**°7*'A1'" ont donc été obtenues en fonction de la puissance du four et de la
puissance du ioniseur. Les barres d’erreurs sur les taux de production sont calculées a partir
de I’erreur sur I’intensité du faisceau primaire, I’erreur liée au détecteur, I’erreur due au fit du
pic gamma et I’erreur sur le taux d’embranchement.

36,3747 1+ 25262728 29\7,.1+ 89y :1+
”K,””Na,’Ll et

i) Efficacité totale du *°Na'* (T, égal a 1,072 s) en fonction de la
puissance de [’ioniseur

La figure I11.21 montre pour le *°Na'" la variation de 1’efficacité totale en fonction de
la puissance de 1’ioniseur. La puissance du four est maintenue constante a 2700 W ce qui
correspond du point de vue thermique a une température comprise entre 1600 et 1700°C au
niveau de la cible de production. L’intensité du faisceau est de 220 + 20 nAe (soit 30 W de
puissance faisceau). On observe que 1’efficacité atteint un plateau a 18% pour une puissance
du ioniseur d’environ 135 W. La puissance ohmique apportée au ioniseur est donc utile. En
effet, le gain est un facteur 9 sur ’efficacité totale de production pour une puissance ioniseur
comprise entre 0 et 160 W. Dans ce domaine de puissance, la température du ioniseur varie
seulement entre 1600 et 1710°C, et la probabilité p, pour le sodium varie seulement entre 16
et 18 %. Une si faible variation de la température ne peut pas expliquer une telle variation sur
I’efficacité d’ionisation et donc sur I’efficacité totale de production du **Na'",

Température ioniseur °C
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Figure I11.21 : Variation de [’efficacité totale de production du Na'* en fonction de la
puissance du ioniseur. L’intensité du faisceau primaire est de 220 +20 nde (30 W de
puissance faisceau) et la puissance du four de 2700 W (soit une température de 1670°C au
niveau de la cible).
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ii) Efficacité du *°Na'* en fonction de la puissance du four

Pour ces mesures, I’intensité du faisceau primaire a ét¢ maintenue constante a 200 +
20 nAe. Cela correspond a une puissance du faisceau primaire de 30 W (a ’exception du
point Pioniseur =138 W, P,y=1277 W oul I’intensité du faisceau primaire a été plus importante :
400nAe).
La figure I11.22 montre la variation de ’efficacité totale de production du **Na'" en fonction
de la puissance du four et pour différentes puissances du ioniseur. On observe :
- Un plateau sur I’efficacité¢ totale de production qui commence a partir d’une
puissance four d’environ 2500 W (soit une température de 1600°C au niveau de la
cible de production), indiquant qu’a priori pour le “°Na, il n’est plus nécessaire
d’augmenter la puissance du four et donc que ’efficacité de diffusion et effusion dans
la cible et sa cavité est proche de 100%.
- Qu’aucun gain n’est observé pour une puissance ioniseur passant de 138 a 162 W.
Cela indiquerait qu’il n’est probablement plus nécessaire d’augmenter la puissance du
ioniseur au dela de 138 W.
- Un point pour une puissance four égale a 1968 W et une puissance ioniseur égale a
96 W donne une efficacité plus basse (efficacité totale de production égale a 1%) que
la tendance de la courbe. Ce point a été mesuré a nouveau apres le point a 2700 W
(soit une température de la cible de production de 1670°C) et a redonné une valeur
d’efficacité totale de 6,8%. On peut supposer que 1’équilibre thermique au niveau de la
cible de production n’était pas atteint pour la premiere mesure (temps d’attente apres
la monté en température trop court).
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Figure I11.22 : Efficacité totale de production du Na'" en fonction de la puissance du four et
a différentes puissances du ioniseur (0 W, 96 W, 138 W et 162 W).
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I11.6.b. Efficacités obtenues en fonction des durées de vie des
isotopes de sodium (****?"**Na)
La production des isotopes de >***"**Na'" a été mesurée pour différentes puissances

du four. La figure I11.23 montre les efficacités totales en fonction de la puissance du four. La
puissance du ioniseur était de 162 W pour les *?**Na'"et 138 W pour le *Na'".

Température cible °C
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Figure I11.23 : Efficacité totale de production des 22:2627.28N01" en fonction de la puissance

four et pour une puissance ioniseur de 162 W pour les isotopes *>?"**Na'" et de 138 W pour

2637 I+
le “°Na .

Pour le »Na'”, plusieurs points sont superposés et correspondent a ’analyse de différentes
transitions « gamma » du noyau (1611,7 keV ; 974,7 keV ; 585,03 keV et 389,7 keV).

Les différences des efficacités totales en fonction des isotopes sont principalement dues a
I’effet des pertes d’efficacité dues a la compétition entre le temps de vie du noyau et la durée
des processus pour diffuser dans la cible de production et effuser dans la cavité de la cible.
Les taux de production dans la cible sont calculés avec le programme SIGMA-SIRA basé sur
les formules de fragmentation de Summerer [Su-00-01]. L’erreur sur les taux de production
estimés est probablement plus importante pour un noyau loin de la stabilité (**Na) que pour un
noyau proche de la stabilité (**Na). Les barres d’erreurs représentées ne prennent pas en
compte cette erreur.
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I11.6.c. Efficacités totales de production de la source MonoNaKe
pour les isotopes de potassium : K" (T;,=17,5 s) et VK'" (T;,=1,23 s)

Les taux de “K'" (T1/2=17,5s) et de "K' (T1/2=1,23s) en sortiec du dispositif de
production ont ét¢ mesurés pour différentes puissances four et puissances ioniseur.
La figure II1.24 montre I’efficacité totale pour le #K'" en fonction de la puissance du four et
ce pour deux valeurs de puissance du ioniseur : 0 et 30 W. Un facteur 1,5 est gagné en
augmentant la puissance ioniseur de 0 a 30 W. L’efficacité totale augmente avec la puissance
du four et atteint une valeur de 70 % a une puissance four de 2750 W soit une température de
la cible de 1700°C. Le plateau n’est pas clairement atteint en fonction de la puissance du four.
La figure II1.25 présente 1’efficacité totale de production du "K' en fonction de la puissance
du ioniseur. La valeur plateau de I’efficacité totale correspond a une puissance ioniseur de 30
W. Une augmentation de la température de la cible de production permettrait de confirmer
que le plateau est atteint.
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Figure I11.24 : Efficacité totale de production du YK en fonction de la puissance four et
pour deux valeurs de puissance du ioniseur (0 W et 30 W).
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Température ioniseur °C
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Figure I11.25 : Efficacité totale de production du YK en fonction de la puissance ioniseur et
pour une puissance du four de 2700 W.
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Figure I11.26 : Efficacité totale de production du R (Ti2égal a 17,5s) et du T (T, égal
a 1,23s) en fonction de la puissance du four et pour une puissance du ioniseur de 30 W.

La figure I11.26 montre une évolution de I’efficacité totale de production du “’K'* et du *’K'*
en fonction de la puissance four et d’une puissance du ioniseur de 30 W. L’écart entre les
deux efficacités totales de production est di a la différence entre les durées de vie du *’K'*
(Ty» égal a 17,5s) et du ' (Typ égal a 1,23s) et a la différence entre leurs efficacités de
diffusion et d’effusion.

I11.6.d. Efficacités totales de production de la source MonoNaKe
pour les isotopes de lithium : *Li'* (T;,=838 ms) et "Li'" (T;,=178 ms)

Pour les *Li'" et °Li'", I’efficacité totale de production n’atteint pas de plateau pour une
puissance du four de 2700 W (1700°C au niveau de la cible) et une puissance ioniseur de 168
W (1700°C max au niveau du ioniseur, voir figure 111.27).
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Figure I11.27 : Efficacité totale de production des SLi'" et °Li'" en fonction de la puissance
four et pour une puissance du ioniseur de 168 W.
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Figure I11.28 : Efficacité totale de production des SLi'" et °Li'" en fonction de la puissance
deposée au niveau du ioniseur et pour une puissance du four de 2700 W.

La figure II1.28 montre pour les *’Li'" la variation de I’efficacité totale de production en
fonction de la puissance du ioniseur. Le début du plateau commence a étre atteint vers 165 W.

Le maximum de efficacité de production des *’Li' “est atteint pour une puissance du ioniseur
supérieure a celle des isotopes de potassium. Dans le cas des “?’K'", le maximum de
I’efficacité de production est atteint pour une puissance du ioniseur égale a 30 W. Cette
différence est due a la différence de potentiel de premiére ionisation entre le potassium (I égal
a 4,341 eV), le lithium (I égal a 5,392 eV) et le sodium (I égal a 5,139 eV).

III.7. Effet d’un champ électrique d’extraction sur
Pefficacité d’ionisation

L’efficacité totale de production du *Na'™ (T, égal a 59 s) a partir de I’ensemble
cible-source MonoNaKe est égale a 43 % pour une puissance four de 2350 W et une
puissance du ioniseur égale a 160 W. Dans ces conditions, la température au point le plus
chaud de la cible a ét¢ mesurée a 1593°C (cette mesure a été réalisée hors ligne et sans
prendre en compte le dépot de puissance du faisceau primaire). Pour chacun des isotopes
produits, I’efficacité totale de production est décrite par la relation suivante :

€Totale = Ediff -€eff -€ionisation € transport (I11.33)

Ou:
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€ gy représente Iefficacité de diffusion.

€ est I'efficacite d’effusion entre les lamelles de la cible de production et dans la cavite de

la cible.
Eranspore €St I'efficacite de transport jusqu’au point de détection mesurée a une valeur proche

de 100 % pour le ZNa'" (isotope stable).

Dans I’hypothése ou I’efficacit¢ de diffusion et d’effusion dans la cible et sa cavité sont
proches de 100 %, une efficacité totale de 43 % conduit a une efficacité d’ionisation égale a
43 %. Dans I’hypothese ou les efficacités de diffusion et d’effusion sont inférieures a 100 %,
I’efficacité d’ionisation du *Na'" déduite de ces mesures est donc supérieure ou égale a 43 %.
Cette valeur est supérieure a la probabilité p, égale a 18 % estimée a partir de la loi de Saha-
Langmuir pour une température de la surface de I’ioniseur de 2000 K. L’augmentation de
I’efficacité totale en fonction de la puissance de 1’ioniseur ne peut donc étre due qu’a une
augmentation du champ ¢électrique dans le tube ioniseur.

Dans le cas du potassium, la probabilité p. calculée a une température de 2000 K est égale a
96 % pour un ioniseur en carbone. Les pertes sur 1’efficacité totale de production du *’K'*
(I’efficacité totale maximale mesurée est de 70 %) et sur I’efficacité totale de production du
K (efficacité totale maximale mesurée est de 12 %) sont dues aux pertes liées aux
processus de diffusion et/ou d’effusion.

I11.8. Comparaison des efficacités totales de production des ions 1"
de sodium et de lithium par rapport a celles obtenues a
partir de la source MonoLithe

Une premiere source MonoLithe a ionisation de surface 1" a déja été testée au GANIL a
partir d’un faisceau primaire d’*°Ar de 95 MeV/A [Gib-03-02]. La puissance de chauffage
maximale utilisée était de 5,93 kW au niveau du four. L’ioniseur était uniquement chauffé par
sa proximité avec le four de la cible de production. Aucun champ électrique n’était appliqué
dans le tube ioniseur. Dans ces conditions, le temps d’effusion atomique est équivalent au
temps d’effusion ionique. Par conséquent le facteur d’amplification N est égal a 1. Le tableau
III.7 montre la comparaison des efficacités maximales obtenues pour ces deux sources. On
observe un gain sur Iefficacité totale de production d’un facteur 4,8 pour le *’Na'" et d’un
facteur compris entre 9 et 13 pour les ***"**Na'" et ceci pour une température de la cible de
production moins importante (pour MonoLithe, la température de la cible de production est de
1880°C et la puissance du ioniseur est de 0 W a comparer avec MonoNaKe ou la température

maximale de la cible de production est mesurée a 1674°C et la puissance du ioniseur est de
162 W).
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MonoNaKe
L o
Monatithe | TETAEC
Tcible=1880°C COBNGY et Gain
Tioniseur=1800°C L
Tcible=1593°C
(25,27Na1+)
“Na'" (595s) 9,3% (2) 43% (6) 4,8
“Na'" (1s) 2,3% (0,4) 20% (2) 8,7
“Na'" (301ms) 0.9% (0,1) 11,7% (2,5) 13
“"Na'" (30ms) | 0,18% extrapolée 1.6% (0,1) 9
Tableau I11.7 : Comparaison des efficacités totales de production des “°**"**Na'" obtenues

avec MonoNaKe par rapport a celles obtenues a partir de la source MonoLithe [ Gib-03-02].

MonoLithe MonoNaKe
Tcible=1880°C Tcible=1674°C Gain
Tioniseur=1800°C | Tioniseur=1685°C
SLi* (838ms) 1.2% (0,2) 4.9% (0,3) 4
Li'" (178ms) 0,14% (0,02) 0.99% (0,05) 7

Tableau I11.8: Comparaison des efficacités totales de production du *’Li'™ obtenues avec
MonoNaKe par rapport a celles obtenues a partir de MonoLithe.

Le gain sur Iefficacité totale de production est égal a 4 pour le *Li', et égal & 7 pour le °Li'*
(voir tableau III.8). Les températures de la cible de production et du tube ioniseur étant
relativement proches entre les deux sources a ionisation de surface, la différence entre les
efficacités totales de production est expliquée par un effet du champ électrique au niveau du
tube ioniseur. Le champ électrique, d’une valeur de 0,2 V/mm, impos¢ au niveau du tube
ioniseur permet d’obtenir un facteur d’amplification N supérieur a 1.

II1.9. Quelle est la valeur du facteur d’amplification pour la
source a ionisation de surface MonoNaKe ?

I11.9.a. Détermination du facteur N d’amplification pour la
source MonoNaKe

La comparaison entre les taux de production des isotopes de sodium, et de lithium

mesurés pour la source a ionisation de surface MonoNaKe et ceux mesurés pour la source a
ionisation de surface MonoLithe a permis d’en déduire que le facteur d’amplification N est
supérieur a 1.
Les taux maximums de production des isotopes de sodium et de lithium ont été mesurés pour
une puissance déposée dans le tube ioniseur égale a 168 W soit une tension d’extraction égale
a environ 2 Volts. Il est possible de calculer la probabilité pour un ion d’étre extrait du tube
ioniseur a partir d’un champ électrique sans toucher la surface du ioniseur.
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L’ hypothese est que I’ion quitte la surface du ioniseur avec une vitesse radiale Vy (voir figure
I11.29) dont la distribution de Maxwell Boltzmann est la suivante (on néglige la composante
de la vitesse de I’ion selon 1’axe du tube par rapport a la vitesse que lui procure le champ

¢lectrique) :
S (V ) - 1 mVyz (I11.34)
= | ——exp| -——— .
Y 2.7TkBT P 2 kBT

Vy
Vx

Figure I11.29 : Composante longitudinale Vx et et radiale Vy de I’ion a la surface du ioniseur

La probabilité d’extraire du ioniseur un ion sans que celui-ci touche la paroi du tube ioniseur,
revient a calculer la probabilité P(Vy <Vim ) pour que la vitesse radiale de I’ion soit

inférieure a la vitesse limite Vym a partir de la relation suivante (voir figure I11.30) :

v,
[, ),
P(x)=Plr, <V )-L—— (I1L.35)
[re ),
0

Oou v, = D 9L exiraction , avec D le diamétre du tube ioniseur, L la longueur du tube
2\ 2m(L-x)

. A PR ) Y
ioniseur, m la masse du noyau d’intérét, x la position a laquelle 1’ion a été créé et E, ;qcrion

représente le champ ¢€lectrique d’extraction au niveau du tube ioniseur.
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Figure I11.30 : Probabilité P(x) pour un ion de ne pas toucher la surface du tube ioniseur de
MonoNaKe s’il est produit a la position x. Tension d’extraction : 2V, température de 2000

K, longueur du tube de 20 mm et diametre de 4 mm. Cette probabilité est calculée a partir de
la relation I11.35.

La probabilit¢ moyenne @ qu’un ion atteigne la sortie du tube apres avoir été produit en x et
sans retoucher la surface du tube ioniseur peut étre exprimée de la maniére suivante en
fonction de la longueur L de I’ioniseur :

}P (x )dx

w = (111.36)

L

fdx

0

Pour une tension du tube ioniseur égale a environ 2 Volts (ce qui correspond dans notre cas a
une puissance Pioniseur €nviron égale a 168 W) et une longueur du tube ioniseur égale a 20 mm,
la valeur de ® est de 35 %. Cette valeur de ® varie trés peu avec la masse de 1’¢lément
d’intérét. Par conséquent, le nombre moyen de collisions ioniques au sein de ’ioniseur ),

calculé a partir de la relation II1.28 est égal a 2.
Pour un nombre de collisions atomiques dans le tube ioniseur compris entre 20 et 50,
le facteur d’amplification N () nisenr ) €5t donc estimé entre 7 et 18. Au vu du nombre de

collisions atomique, le calcul de I’efficacité d’ionisation est effectué en négligeant le facteur
de perte 1i¢ au processus d’effusion au sein du tube ioniseur (le rapport entre le temps moyen
d’effusion atomique dans le ioniseur et la durée de vie du noyau est supposé négligeable).

L’efficacité d’ionisation pour un ioniseur en carbone et & une température de 2000 K est alors
comprise entre 61 et 80% pour les isotopes de sodium et entre 26 et 48 % pour les isotopes de
lithium. La probabilité p. calculée a partir de la loi Saha-Langmuir pour le sodium a une
température de 2000 K est de 18% et pour le lithium de 5%. Le gain sur I’efficacité
d’ionisation du sodium est donc compris entre 3 et 4 et le gain sur 1’efficacité d’ionisation du
lithium est situé¢ entre 5 et 10. Pour les isotopes de potassium, la probabilité p. a une
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température de 2000 K et pour un ioniseur en carbone est égale a 96 %. Dans ce cas, le champ
¢lectrique au niveau de I’ioniseur ne peut apporter de gain significatif sur 1’efficacité
d’ionisation.

I11.9.b. Estimation de Defficacité de diffusion-effusion dans la
cible et sa cavité pour les isotopes de sodium, de lithium et de
potassium

A partir des efficacités d’ionisation de 1’ordre de 61 a 80 % pour les isotopes de
sodium et de I’ordre de 26 a 48 % pour les isotopes de lithium calculées au paragraphe
précédent et des efficacités totales de production mesurées (tableaux III.7 et IIL1.8), il est
possible de déduire I’efficacité de diffusion-effusion des atomes dans la cible et sa cavité
(tableaux III.9 et II1.10) et de la comparer a celle obtenue a partir de I’ensemble cible-source

MonoLithe [Gib-03-02].

Ediff 'Seﬁ’
p N €jonisation Ediff € eff Ts.imlﬂée
Elément (MonoNaKe) (MonoNaKe) MonoNaKe lc;gl(;z
MonoLithe
25 1+
TcibN12=1(5599382 o 7-18 61 %- 80 % 70 % (10)-53 % (7) 88%
26 1+
Tciblszlé;)o c 7-18 61%-80% | 32%(3)-25%(3) 24%
27 1+
ngle:(fgégﬁsc) 7-18 61%-80% | 20% (4)—15%(3) 13%
28 1+
Tcﬁezﬁ(;rzf)c 7-18 61%-80% |2,6%(0,2)-2% (0,1) |  2,3%

Tableau I11.9 : Produits de [’efficacité de diffusion et de I'efficacité d’effusion e gify € ofy pour

les 2*%*7 % Na déduits des efficacités totales et d’ionisation pour deux valeurs du facteur
d’amplification N égal a 7 et N égal a 18. Comparaison aux valeurs obtenues dans la
référence [Gib-03-02].

Ediff 'Seﬁ’
; N Ejonisation E diff € off Tsimulée
Elément g 1
MonoNaKe MonoNaKe cible =
( ) ( ) MonoNaKe 1880°C
MonoLithe
8y 1+
T;iﬂeffgj?c 7-18 26%-48% | 19 % (2) - 10% (1) 29%
97 I+
T;;ICSI?;Z?C 7-18 26 %-48% | 4% (0,4) - 2% (0,2) 5,6%

Tableau III.10 : Produits de l’efficacité de diffusion et de I’efficacité d’effusion & gy € o

pour les **Li déduits des efficacités totales et d’ionisation pour une valeur du facteur
d’amplification N égal a 7 et N égal al8. Comparaison aux valeurs obtenues dans la
référence [Gib-03-02].
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Pour un écart en température de la cible de production d’environ 200°C (290°C pour les
»>2"Na) entre les systémes MonoNaKe et MonoLithe de production, les efficacités de
diffusion-effusion sont donc relativement proches pour les ***"**Na pour une valeur de N
¢gale a 18.

La cible de production de MonoLithe est également fabriquée a partir de carbone de taille de
grain de 1 pm et I’épaisseur des lamelles de la cible est égale a 0,5 mm. Les dimensions de la
cavité de la cible sont relativement proches (32 mm de diamétre, une longueur de 48 mm et
un orifice de sortie de 3 mm de diameétre pour MonoLithe, 36 mm de diamétre, une longueur
de 46 mm et un orifice de sortie de 4 mm pour MonoNaKe). Ces caractéristiques
géométriques peuvent contribuer a 1I’écart entre les efficacités de diffusion-effusion.

Le tableau III.11 présente le produit de efficacité de diffusion-effusion pour le 'K et “’K.
Aucune comparaison n’est réalisée avec les taux de production de I’ensemble cible-source
MonoLithe car le faisceau primaire d’*°Ar utilisé dans cette expérience ne permettait pas de
produire les produire par fragmentation du projectile.

N €jonisation iy € o

Elément (MonoNaKe) (MonoNaKe) MonoNaKe

YK (17,55)
Tcible=1674°C

K™ (1,235) . .
Tcible=1552°C 718 96% 13% (4)
Tableau III.11 : Produit de [’efficacité de diffusion et de ['efficacité d’effusion pour le 'K et
K déduit de I'efficacité d’ionisation et de lefficacité totale de production.

7-18 96% 75% (17)

M1.10. Temps de relaichement des isotopes de sodium,
potassium et lithium en fonction de la température de la cible

I11.10.a. Mesures du temps de relachement pour le K (T12: 1,226
s)

Des mesures de temps de temps de relachement (voir figure 111.31), telles que celles
décrites dans le chapitre TARGISOL ont été réalisées a différentes températures de la cible
pour la production du "K' (1464 °C, 1606 °C et 1732°C). Le tableau III.12 montre les
efficacités totales de production obtenues a ces températures en régime continu. Ces
températures sont proches de celles des phases de collection et de relachement.
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Efficacités totales Température de la
de production cible (°C)
5,7% (2) 1426 + 30°C
12% (2) 1551 £ 30°C
25% (5) 1670 £ 30°C

Tableau I11.12 : Efficacités totales de production du >’ K" mesurées pour des températures
proches de celles des phases de collection et de reldchement.

1000 - 1000 -
900 = Teble=1732°C __
2 Tcible=1606°C
Tcible=1464°
800 cible=1464°C — g4, » Tcible=1732°C
A Tcible=1606°C
700 . 700 Teible=1464°C
600

500

400

taux (unité arbitraire)
taux (unité arbitraire)

300

200 ==

100

0 5 10 15
t(s)

Figure I11.31 : Mesure de temps de reldchement : les phases de collection (a gauche) et de
reldchement (a droite) pour le 'K pendant un temps t égal a 15 s pour une température de
1464°C, 1606°C et 1732°C. Les taux sont normalisés par rapport a la durée de la mesure et a
’intensité du faisceau primaire.

Durant la phase de collection et la phase de relachement, la valeur plateau diminue d’un
facteur 3 lorsque la température de la cible de production diminue de 1732 a 1464°C.

Ce résultat confirme que la perte d’un facteur 4 sur 1’efficacité totale de production (voir
tableau II1.12), est principalement due a la perte d’un facteur 4 sur 1’efficacité de diffusion-
effusion du *’K.

I11.10.b. Mesures du temps de relichement pour le SLi (T, : 839
ms)

Des mesures de temps de collection et de temps de relachement (voir figure 111.32) ont
¢galement été réalisées a différentes puissances four pour la production du *Li'": 1481°C,
1622°C et 1720°C. Le tableau II1.13 montre les efficacités totales de production obtenues a
ces températures en régime continu. Ces températures sont proches de celles des phases de
collection et de relachement.

20
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Efficacités totales Température de la
de production cible (°C)
0,11% (0,01) 1422 + 30°C
3,42% (0,30) 1626 + 30°C
4,90% (0,30) 1671 £ 30°C

Tableau I11.13 : Efficacités totales de production du °Li"" mesurées pour des températures
proches de celles des phases de collection et de reldchement.

100000 T R = S 100000 -

r e ,
/ ,

= Tcible=1481°C
t———————— A Tcible=1622°C

Tcible=1720°C

1000

~~ ~~
£ v
= =
5 - 5
a N ]
=

© N H
2 2
< I3 c
= 2
x

5 X
8 B

1000

N = Tcible=1481°C
: ATcible=1622°C
: Tcible=1720°C

100

10 ‘ ‘ ; | 10 ‘ ‘ ‘

t(s) t(s)

Figure I11.32 : Mesure de temps de reldchement : les phases de collection (a gauche) et de
reldchement (a droite) pour le °Li pendant un temps t égal a 15s pour une température de
1481°C, 1622°C et 1720°C. Les taux sont normalisés par rapport a la durée de la mesure et a
’intensité du faisceau primaire.

La hauteur du plateau diminue d’un facteur 46 lorsque la température diminue d’une valeur de
1720°C a une valeur de 1481°C. Ceci confirme que la perte d’un facteur 45 mesurée a partir
des efficacités totales de production a une température de 1422°C et a une température de
1671°C est uniquement liée aux processus de diffusion et effusion.

I11.10.c. Mesures du temps de relichement pour le 2*Na (T :
1,072 s)

De méme, les temps de collection et de relachement (voir figure I11.33) ont également
été mesurés a différentes puissances four pour la production du **Na'" : 1481°C, 1622°C et
1720°C. Le tableau III.14 présente les efficacités totales de production obtenues a ces
températures en régime continu.
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Efficacités totales Température de la
de production cible (°C)
3 % (0,3) 1425 + 30°C
19 % (2) 1596 + 30°C
20 % (2) 1669 + 30°C

125

Tableau I11. 14 : Efficacités totales de production du *’Na'* mesurées pour des températures

proches de celles des phases de collection et de reldchement.

20000 20000 -
Toves O o0
= Tcible= = Tcible=
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Figure I11.33 : Mesure de temps de reldchement : les phases de collection (a gauche) et de
reldchement (a droite) pour le *’Na pendant un temps t égal a 15s pour une température de
1481°C, 1622°C et 1720°C. Les taux sont normalisés par rapport a la durée de la mesure et a
’intensité du faisceau primaire.

D’aprés le tableau II1.14, I’efficacité totale de production du **Na'" diminue d’un facteur 6
lorsque la température de la cible de production passe d’une valeur de 1669 a 1425°C. Ceci
est donc confirmé par les valeurs des taux mesurés en régime permanent pour une température
de la cible (durant les phases de collection et de relachement).

Pour les températures de 1622 et de 1720°C, il est important de remarquer que 1’écart entre
les phases de collection et I’écart entre les phases de relachement sont relativement faibles
(environ 1,5). L’efficacité totale de production du **Na'* commence a saturer pour une
température de 1622°C. Ce résultat est en accord avec les efficacités totales de production
mesurées en fonction de la température.

Pour le *°Na'", le comportement en fonction de la température est donc différent de celui des
®Li et K pour lesquels la saturation n’est pas observée a une température de I’ordre de
1600°C. Pour une durée de vie comparable et & température identique, le *’Na présente une
efficacité de diffusion-effusion plus importante que le *Li et le *'K.

Une analyse des phases de collection et de relachement du *’K, du *Li et du **Na a partir
d’une méthode d’analyse du temps de réponse [EI-07-02] de I’ensemble cible-source
MonoNaKe est en cours. Elle devrait permettre d’extraire le temps de relachement

(tp = In2 )LD) de la cible de production en fonction de la température et ainsi de déduire

2(
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I’évolution du coefficient de diffusion des atomes de * 'K, le 8Li et le *°Na dans une cible en
carbone de taille de grains de 1 pm en fonction de la température de la cible.

MI.11. Comparaison entre les taux de production attendus sur
SPIRAL 1 et les autres installations: TRIUMF et
ISOLDE

Le tableau II1.15 compare les taux qu’il est possible d’obtenir a GANIL avec ceux
obtenus avec d’autres installations : TRIUMF [Br-06-01] et ISOLDE [Is-01]. Les taux
présentés pour GANIL sont les taux mesurés a 150 W et extrapolés a 400 W (colonne 3) et les
taux évalués par extrapolation (colonne 4) en prenant le faisceau primaire disponible pour
SPIRAL 1 qui conduirait au plus fort taux de production (en I’occurrence, un faisceau
primaire de **Ca d’une puissance de 800 W pour la production des ***’K, et un faisceau
primaire de **S d’une puissance de 1,5 kW pour la production des 2>2¢*7282%30Np).

GANIL GANIL ISOLDE TRIUMF
48ECX:'* Extrapolé au
T normalisé meilleur Tons1 /s/microA Tons/s
A00W faisceau [Is-01] [Br-06-01]
S
(pps) (pps)
POTASSIUM
36 3 4,60.10° s
K 342ms | 2,40.10° | a0l 00w 2,50.10
8
3K 1,226s | 7,50.10% 4olé§?é(l)gw 7.10° 6,40.10’
YK 17,5s 1,80.10°% 2.10° 4,80.10°
SODIUM
8
Na 59.1s 3,00.107 3638,?10.511?W 2,90.10° 3,20.10°
26 6 6,00.10° 0
Na 1,072s | 6,50.10 306/1.5kW 1,20.10
6
2Na 30lms | 9,50.10° 3668,715.5113W 8,50.10° 2,90.10°
5
2Na 30,5ms | 1,30.10% 3608,717.511?W 9,60.10° 4,10.10°
4
Na 449ms | 4,30.10° 3éls’?f'sllgw 1,50.10° 4,60.10°
3
3'Na 48ms 3,90.10° 3618,?12.511?W 5,10.10* 8,70.10°
31Na 17,0ms 4,20.10°
3Na 13,2ms 1,40.10?
Na 8,2ms 1,30.10"
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34 2,80
Na 3,5ms SC-yields
LITHIUM
8Li 838 ms | 1,10.10° 5,80.10° 8,30.10°
Li 178 ms | 3,47.10* 3,60.107 9,40.10’
B 8,5 ms 7,00.10° 2,20.10*

Tableau I11.15 : Taux de production des isotopes de K, Na et Li produits et normalisés
a 400 W par I’ensemble cible-source MonoNaKe et extrapolation pour le faisceau primaire le
mieux adapte. Comparaison avec les taux de production obtenus a ISOLDE et a TRIUMF.
* La mesure expérimentale a été effectuée a 150 W.

L’ensemble cible-source MonoNaKe a aussi permis de produire des isotopes d’aluminium. Le
tableau II1.16 compare les taux de production des ***°2°*'Al'" de la source MonoNaKe
extrapolés pour un faisceau primaire de **Ca d’une puissance de 400 W et les taux de
production issus des installations ISOLDE et TRIUMF.

GANIL
T1/2 “Eé: . ISOLDE | TRIUMF
400W Tons 1 /s/nA Ions/s
(Pps)
Al 2,24min 9,7.10* 2,7.10° 3,5.107
Al 6,56min 1,8.10° 6,5.10° 3,4.10
Al 3,68 5,7.10* 9,0.10* 1,6.10°
STAl 644ms 7,1.10* 7,6.10° 6,8.10°

Tableau I11.16 : Taux de production des isotopes de Al (*>*°°"*'41) produits et normalisés a
400 W par I’ensemble cible-source MonoNaKe a partir d’un faisceau primaire de **Ca.
Comparaison avec les taux de production obtenus a ISOLDE et a TRIUMF.

* La mesure expérimentale a été effectuée a 150 W.

I11.12. CONCLUSION et PERSPECTIVES

L’ensemble cible-source MonoNaKe a permis de produire des faisceaux d’ions
2526272829 30N 1* 363K 1T ot des *Li'" a partir d’un faisceau primaire de **Ca a 60,3 MeV/A
d’une puissance de 150 W. Ce systéme a également permis d’obtenir des ions 28293031 A 1%
avec un faisceau primaire de 150 W de **Ca et dans certains cas a des taux comparables aux

taux obtenus a ISOLDE et TRIUMF (voir paragraphe I11.11).

L’analyse des efficacités totales de production en fonction de la puissance déposée
dans le tube ioniseur a permis de mettre en évidence et de quantifier ’intérét de la présence
d’un champ ¢lectrique dans le tube ioniseur, et de déduire un facteur d’amplification N de la
source a ionisation de surface MonoNaKe compris entre 7 et 18. Par rapport a la premicre
version d’une source a ionisation de surface développée au GANIL, MonoLithe, les
efficacités totales de production pour les isotopes de sodium et de lithium ont augmenté d’un
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facteur 4 a 13 selon I’isotope considéré, pour une température de la cible de production
relativement peu élevée puisqu’elle est située entre 1600 et 1700°C.

Le gain en efficacité d’ionisation obtenu grace au champ électrique est tres supérieur a
celui qu’il serait possible d’obtenir par une augmentation de température du tube ioniseur. I1
permet donc de réduire I’endommagement thermique du tube et d’augmenter son espérance
de vie tout en permettant d’obtenir des performances d’ionisation importantes.

Le ioniseur a été utilisé hors faisceau a une puissance maximale de 300 W. Cette puissance est
plus ¢élevée que celle utilisée durant I’expérience (180 W). Il ne semble toutefois pas utile
d’augmenter jusqu’a une valeur de 300 W, puisque les plateaux d’efficacité totale semblent
étre atteints.

On a pu observer que les efficacités de diffusion-effusion du sodium, potassium et
lithium de courte durée de vie dans la cible et sa cavité restent faibles, mais devraient pouvoir
étre augmentées en élevant la température de la cible.

Cet ensemble cible-source ne semble pas adapté pour la production de ''Li'™ (T,
¢gale a 8,5 ms). Pour un faisceau primaire d’'*0 a 75MeV/A [Pel-01-01], le parcours d’arrét
du '"Li dans une cible en carbone d’une densité de 1,78 g/cm’ est environ égal 4 35 mm, alors
que la cible de production de MonoNaKe a une épaisseur totale de 16 mm. Pour 1’élaboration
d’un systéme de production pour le ''Li, il serait préférable d’augmenter 1’épaisseur de la
cible, voire de la séparer en une premicere cible dite « cible de production » refroidie et en une
seconde cible dite « cible de diffusion » dans laquelle les ''Li seraient arrétés.

Le nombre calculé de collisions atomiques qui ont lieu dans la cavité cible est
relativement important (environ 12500 collisions) et contribue a limiter 1’efficacité¢ d’effusion
en dehors de la cavité. Du fait que le conteneur est en carbone porté a haute température, ses
parois agissent comme une surface ionisante. Il serait donc intéressant d’imposer un champ
¢lectrique dans la cavité, orienté des parois vers 1’orifice de sortie pour favoriser la sortie des
ions et ainsi augmenter 1’efficacité d’effusion.

A partir des efficacités totales de production obtenues avec 1’ensemble cible-source
MonoNaKe, mesurées en fonction de la température de la cible de production mais également
a partir des mesures de temps de relachement, il devrait étre possible de déterminer les
parametres physiques de diffusion et d’effusion pour les différents alcalins produits en
utilisant la méthode d’analyse « globale » utilisée dans la thése de S. Gibouin [Gib-03-02]
mais également en utilisant la méthode d’analyse des temps de réponse d’un systéme de
production d’ions radioactifs. Ce travail est en cours.

Compte tenu des taux de production obtenus, sous forme d’ions 17, a partir de
I’ensemble cible-source MonoNaKe pour les isotopes de sodium (*2%?"*2%3%Na), potassium
C"*K) et lithium (*’Li), ce systéme pourrait étre installé dans la casemate de production de
SPIRAL 1. Cette installation nécessiterait de combler par des éléments optiques la place libre
laissée par I’absence de la source ECR Nanogan III. Actuellement, la cible de production a été
testée a partir d’un faisceau primaire de **Ca d’une puissance de 150 W. D’aprés les
simulations thermiques, la température de la cible de production atteint 2500°C pour une
puissance déposée de 1,5 kW d’un faisceau primaire de *°S, sans chauffage additionnel. La
puissance maximum pour un faisceau de *°S pouvant étre fournie par le GANIL est égale & 3
kW. 1II est donc indispensable de redimensionner la cible de production en carbone et de
modifier son environnement (four et containeur) pour permettre a la cible de supporter une
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telle puissance. Des simulations thermiques, prenant en compte ces derniers points, vont étre
effectuées par le bureau d’étude.

Enfin, dans le but de fournir des faisceaux d’ions alcalins radioactifs sur SPIRAL 1,
les ions doivent étre multi-chargés de fagon a pouvoir les accélérer a plus haute énergie par le
cyclotron CIME. La source a ionisation de surface MonoNaKe a donc di étre associée a une
source ECR Nanogan III, du méme type que celle utilisée sur SPIRAL 1. Ce travail fait
I’objet du chapitre suivant.
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Chapitre IV :

Production d'ions alcalins radioactifs multi-
chargés dans le cadre de SPIRAL 1 par la

Méthode 1°/N' Directe
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IV.1. Transformation 1°/N" ou « charge breeding »

Pour augmenter 1’énergie d’un faisceau d’ions, une possibilité consiste a augmenter
I’état de charge des ions avant de les injecter dans un accélérateur. Pour augmenter 1’état de
charge d’un faisceau d’ions, trois méthodes ont montré leur efficacité :

v L’injection dans une source d’ions EBIS (Electron Beam Ion Source) [Am-03-
01].

v" L’injection dans une source d’ions a Résonance Cyclotronique Electronique
(ECR) [Lam-02-01] (appelée « méthode 17/N" »).

v" Le passage a travers une cible mince solide ou gazeuse (appelée Stripping).

Les deux premieres méthodes utilisent 1’augmentation de 1’état de charge des ions a partir de
I’interaction entre des ions « lents » et des €lectrons « rapides ». Dans le cadre de la méthode
1"/N", les électrons rapides sont générés par le chauffage d’un plasma ECR a I’aide d’une
onde électromagnétique. Dans le cas de 1’injection des ions 1”7 dans une source EBIS, les
¢lectrons rapides sont produits a partir d’un canon a électrons. La troisieme méthode utilise
I’augmentation de 1’état de charge des noyaux a partir de I’interaction entre des ions « rapides
» et les électrons de la matic¢re. Elle nécessite des ions prés-accélérés afin d’utiliser des
épaisseurs de matiere réalistes. Ce qui n’est pas le cas a SPIRAL 1, ou il n’y a pas
d’accélérateur avant le cyclotron CIME.

Une comparaison entre les deux premieres méthodes [Ke-04-01] est réalisée dans le tableau
IV.1.

Méthodes utilisées Avantages Inconvénients

Durée de vie de la cathode
Faibles intensités 1°
Synchronisation

Injection d’ions 1" dans une Court temps d’ionisation
source EBIS Hauts états de charge

Haute intensité faisceau 1"
Souplesse de réglage
Injection continue

Injection d’ions 1" dans une
source ECR

Pollution du spectre
Etat de charge limité

Tableau 1V.1 : Avantages et inconvénients des méthodes d’augmentation d’état de charge.

Au GANIL, la méthode choisie pour la production de faisceaux d’ions alcalins radioactifs
multichargés (isotopes de potassium, sodium et lithium) est la méthode 17/N". La solution
technique diffeére de celle développée au LPSC Grenoble ou de celle utilisée a ISOLDE [Is-
01] [Fri-06-01] car pour minimiser les modifications engendrées par son installation dans
I’actuelle casemate de production de SPIRAL 1, et pour répondre aux contraintes de place
disponible et de manutention de 1’ensemble de production apres utilisation (stockage dans un
conteneur de plomb standard), cette solution n’utilise pas de spectrométre de masse entre la
sortie de la source 1” et I’entrée de la source N'. L’ensemble 17/N" doit donc avoir un
encombrement similaire a celui de I’actuel ECS de SPIRAL 1, et respecter, d’une part, la
disposition de la cible par rapport au faisceau primaire et d’autre part la sortie de la source N*
par rapport a la ligne de faisceau basse énergie. De facon générale, 1’absence de spectromeétre
conduit & dégrader la pureté d’un faisceau 1™ mais ce dispositif est destiné a la production
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d’alcalins qui sont initialement produits par une source a ionisation de surface (MonoNaKe) et
cette source est par principe sélective. De plus, les ions multichargés produits par ’ECS de
SPIRAL 1 sont accélérés dans un cyclotron qui présente un pouvoir de séparation en masse de
I’ordre de 10™. Le préjudice causé a la pureté du faisceau N* par I’absence de tri magnétique
pour les ions 1" (1/250) semble donc acceptable pour un premier dispositif. Une pollution
potentielle du faisceau peut étre due au dégazage engendré par la proximité d’une source et
d’une cible portées a haute température. Si les parties chaudes désorbent relativement vite,
leur environnement peut donner lieu a un flux de dégazage plus faible mais sur un temps
beaucoup plus long. Pour que ce flux de dégazage n’atteigne pas la source N et ne pollue pas
le faisceau N, il est important de 1’évacuer au plus prés de sa zone de production. Dans
I’espace situé entre la sortie de la source 1" et I’entrée de la source N (environ 12 cm), il est
donc nécessaire de prévoir I’installation d’une ligne de faisceau 1™ et d’un systéme de
pompage en plus des servitudes existantes tels que I’injection de ’onde HF, le tube de
polarisation ou encore I’injection de gaz support.

Une fois transportés jusqu’a 1’entrée de la source N, les ions doivent étre capturés par le
plasma. La capacité de capture de la source N* doit donc étre maximum. Cette capacité de
capture est d’autant plus importante dans le cas d’éléments condensables tels que les alcalins,
car ils risquent de traverser la source et de coller sur ses parois s’ils ne sont pas capturés
rapidement. Comment se fait cette capture ? Quelles sont les caractéristiques de la source N* a
prendre en compte ? Quelles sont les caractéristiques du faisceau 17 a prendre en compte ?

Aprés un rappel des expériences de validation du principe 1"/N™ menées au LPSC de
Grenoble qui nous ont incité a tenter la production d’ions alcalins par la méthode 17/N"
directe, ce chapitre présente les processus qui interviennent dans la capture et ’augmentation
de charge dans la source ECR N". Vient ensuite une description du dispositif 17/N" réalisé au
GANIL sur la base de la source MonoNaKe (décrite dans le chapitre précédent) et de la
source NANOGAN III [Ler-04-01] actuellement utilisée pour 1’ionisation des atomes de gaz
sur SPIRAL 1. Les résultats expérimentaux obtenus lors d’expériences hors ligne et en ligne
pour la production d’ions potassium et sodium multichargés sont présentés et analysés.

IV.1.a. Tests en stable en fonction de différentes sources 1 :
Validation du processus

Le principe de la transformation 17/N" [Ar-00-01] [Cha-98-01] [Cha-99-01] tel que
celui développé au LPSC de Grenoble est basé sur I’injection a basse énergie d’un faisceau
d’ions monochargés dans le plasma d’une source ECR. Toute la difficulté¢ de cette méthode
réside dans le ralentissement des ions 1" & une vitesse proche de celle des ions du plasma ECR
(quelques eV) pour les capturer. Plusieurs expériences [Tam-96-01] [Tam-97-01] [Cha-00-01]
[Lam-98-01] [Lam-02-01] et [Lam-06-01], ont montré la faisabilité de la méthode avec des
noyaux stables (LPSC) et radioactifs ISOLDE produits par différentes sources d’ions (source
ECR, source a ionisation de surface et source a cathode creuse) associées a une source ECR
N" (MINIMAFIOS et PHOENIX).

Au LPSC de Grenoble, la source 1" est portée & la haute tension (entre 15 et 20 kV).
Les ions 17 sont extraits et transportés dans une ligne située au potentiel de la terre. Cette
ligne de transport est constituée d’un dipdle d’analyse, afin de sélectionner selon le rapport
charge sur masse les ions 1° qui sont injectés dans le plasma de la source ECR, et
d’émittance-métres permettant de mesurer les caractéristiques optiques du faisceau. La source
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ECR N" est portée a la méme tension que la source 1". Un tube au potentiel de la terre pénétre
dans la source N". Les ions 1" sont ralentis par le champ électrique induit par le gradient de
potentiel entre ce tube et la chambre a plasma de la source N'. Une légére différence de
potentiel AV réglable est appliquée entre les deux sources pour optimiser la capture du
faisceau 1" par le plasma ECR (voir figure IV.1).

Les résultats (voir tableau IV.2 et IV.3) obtenus durant ces travaux ont démontré par des
mesures d’efficacité de transformation 17/N": €14/ N+ (produit entre I’efficacité de capture

des ions 1" et de I’efficacité d’ionisation pour un état de charge donné), la faisabilité de cette
méthode pour la production de faisceaux d’ions radioactifs multichargés.

Temps de 3globale
Transformation + np (sur tous les
+ g+ Source 1 €14/ N+ réponse
1'/N 1"/N* (ms) états de
charge)
40 4 1440 4 8+ Nanogan 10 0 0
Ar /T Ar GHz 10,4% 80 48%
84y 1+ 84y 11+ Mono1000 o .
Kr /“Kr 2.45 GHz 9% 180 50%
s5Rp!+ASRp!st | lonisation de 5,5% 225 35%
surface
4Zn" /7" Mlcg’}gé“ 10 4,2% 100 20%
Mg Mg Mlcg’}gé“ 10 2,8% 35 13%

Tableau IV.2 : Efficacité de la transformation 1'/N" (€14+/ N+ ), temps de réponse du

processus de conversion 1'/N" et efficacité globale pour différents types de noyaux (gaz
nobles, métalliques et alcalins).

Transformation
1+/N+ €1+/ N+

Ne /N 7.5%
30T 06+ 6.5%
BNa /PN 1.3%
g /120G 75 3.9%

109Ag1+/109Ag17+ 30,
Spel SORel 0 2.4%

Tableau 1V.3 : Efficacité de la transformation 1"/N" pour différents types de noyaux (gaz
nobles, métalliques et alcalins). Couplage de sources ECR (Monol000 et Microgan) ou de
sources a ionisation de surface avec la source Phoenix [Lam-06-01].
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Figure IV.1 : Schéma de principe du dispositif I'/N™ du LPSC a Grenoble. La source d’ions
multichargés est la source ECR Phoenix
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Les efficacités du processus de transformation 17/N" (produit de I’efficacité de capture
et de ’efficacité d’ionisation pour un état de charge N) pour les éléments condensables sont
relativement inférieures a celles des gaz nobles. Par contre, 1’efficacité du processus de
transformation 17/N" des alcalins (rubidium, potassium et sodium) est comprise entre 1,3 et
6,5 % alors que concernant les gaz nobles ’efficacité de transformation 17/N" est comprise
entre 7,5 et 10,4 %. Cette différence est due aux pertes par collage des noyaux alcalins sur les
parois de la source ECR a température ambiante (300 K). En effet, les gaz nobles peuvent
traverser plusieurs fois le plasma de la source ECR avant d’étre ionisés.

IV.1.b. Processus d’ionisation

Les sources d’ions a Résonance Cyclotronique Electronique ont été développées il y a
environ 40 ans [Gel-82-01] et n’ont cessé depuis de progresser. Elles sont principalement
utilisées pour produire des faisceaux d’ions stables, dans de nombreuses installations a travers
le monde. Ces sources d’ions permettent une grande variété¢ d’états de charge, et elles sont
particuliérement bien adaptées a 1’ionisation des gaz nobles. Leur principe repose sur
I’ionisation d’atomes par collision avec des électrons énergétiques accélérés par résonnance
cyclotronique électronique. Les €lectrons et les ions sont confinés dans un volume magnétique
d’ou ils s’échappent au travers du cone de pertes qui dépend des caractéristiques de la source,
du plasma et des caractéristiques de vitesse des particules chargées.

Le champ magnétique est le plus souvent obtenu par la superposition d’un champ axial
a un champ radial.

—_
|

o
o

0,25

0,30 0,35

0,15

0,20

S

T o°
o
o

Champ magnétique (Teslas)

1
—_

Z(m)

Figure IV.2 : Champ magnétique axial total de la source ECR Nanogan III créé par trois
couronnes d’aimants permanents (une couronne a l’injection, une couronne a l’extraction et
une couronne centrale) [Ler-04-01].
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Figure IV.3 : Schéma de I’hexapdle central et des deux couronnes d’aimant
permanent a l’injection et a l’extraction. La troisieme couronne centrale entourant [’hexapole
n’est pas représenteé.

Dans le cas de Nanogan III, le champ axial (voir figure IV.2) est créé par trois couronnes
d’aimants permanents, une couronne a l’injection, une couronne a |’extraction et une
couronne centrale. Le champ radial est créé a partir un hexapole (voir figure IV.3).11 est utilisé
dans le cas de Nanogan III pour obtenir un champ magnétique nul sur 1’axe et un maximum
au niveau des parois de la source ECR (voir figure IV.4).
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Figure IV.4 : Champ magnétique radial de la source ECR Nanogan III créé par un hexapole.

En P’absence de champ électrique, et de collisions inélastiques, 1’énergie cinétique E. des
¢lectrons est constante. Le moment magnétique y,. est également invariant. Les expressions de
I’énergie cinétique des électrons et du moment magnétique sont :

\

1 2 2
Ee=E//+EJ_ =5me // +VJ_’ (IVI)

E,
Me = (Iv.2)
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Lorsqu’un électron se déplace le long d’une ligne de champ magnétique dont le champ est
croissant, la composante perpendiculaire de 1’énergie cinétique E. augmente tandis que la
composante parallele de 1’énergie cinétique FE/ diminue. Pour un champ magnétique
maximum, la composante parallele de 1’énergie cinétique devient trés inférieure a la
composante perpendiculaire. Dans ce cas, I’électron est repoussé vers les faibles valeurs de
champ magnétique. L’électron oscille entre les deux maxima du champ axial qui jouent le role
de miroir magnétique. Le rapport du miroir est défini par la relation suivante :

B
R = —max. (IV.3)

B min

Dans une source ECR, I’ionisation se produit par collision des atomes avec les électrons ou
avec les ions du plasma. Les collisions atomes-ions sont négligeables. Les ¢électrons doivent
donc atteindre une énergie supérieure ou €gale au potentiel d’ionisation fonction de 1’état de
charge désiré. Les ¢€lectrons sont accélérés par résonnance cyclotronique €lectronique obtenue
par I’injection d’une onde électromagnétique de haute fréquence dans la source. La relation
entre la fréquence et le champ magnétique est donnée par :

Br =%VHF (IV.4)

Lorsque cette fréquence de giration des électrons autour des lignes de champ est égale a la
fréquence de ’onde électromagnétique injectée, il y a un transfert d’énergie entre 1’onde et
I’¢lectron. La valeur du champ magnétique résonnant doit €tre inférieure a la valeur du champ
au niveau des parois de la chambre ECR et doit étre comprise entre la valeur maximale et la
valeur minimum du champ magnétique axial.

Une des caractéristiques importantes du plasma d’une source ECR est son potentiel plasma
plasma ¢,. La différence de mobilit¢ des €lectrons et des ions dans le plasma est a I’origine

de ce potentiel.

IV.1.c. Principe de la capture du faisceau d’ions monochargés

A la sortie de la source d’ions monochargés (source ECR 17, source & ionisation de
surface, source FEBIAD), le faisceau d’ions 1” est transporté jusqu’au plasma de la source
ECR N" au moyen d’éléments optiques.

Pour étre capturés par le plasma, les ions 1" transportés & une énergie de quelques keV dans la
ligne de faisceau 1* doivent étre ralentis afin que leur énergie soit proche de celles des ions du
plasma, de I’ordre de I’électronvolt, et que cette énergie soit suffisante pour leur permettre de
franchir le potentiel plasma. Une fois capturés, les ions 1~ peuvent étre ionisés par les
électrons chauds du plasma jusqu'a un état de charge N'. Les ions multichargés effusent
ensuite vers la zone d’extraction ou ils sont extraits par un champ électrique.

Plusieurs phénomeénes peuvent intervenir dans le processus qui améne les ions 17 a étre
capturés : I’interaction des ions 1™ avec le champ électrique créé par la différence de potentiel
entre le tube ralentisseur et la chambre plasma, I’interaction avec le potentiel plasma,
I’interaction a longue portée des ions 1° avec les ions et électrons du plasma et aussi
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I’interaction des ions avec le champ magnétique de la source. Ces différents aspects sont
discutés dans les paragraphes qui suivent.

i) Le ralentissement électrostatique

A Pentrée de la source ECR, les ions 1" sont ralentis électrostatiquement de quelques
keV jusqu’a quelques eV de facon a ce qu’ils franchissent la barriere de potentiel plasma @,
(voir figure IV.5). Ils sont ensuite thermalisés par collisions successives avec les ions du
plasma de la source ECR. Dans le cas ou I’énergie des ions incidents est trés supérieure a @y,
le plasma devient totalement « transparent ».

AV >> Op

S Plasma "~

AV = ®p

1" lons mw lons
LV Plasma "

1" lons AV << ®p

Figure IV.5 : Injection du faisceau d’ions 1" au sein du plasma ECR.

L’énergie des ions 1" lors de leur injection dans la source ECR peut étre fixée par une
différence de potentiel (notée AV = Vs;+-Vsn-) entre la source 17 et la source N* [Cha-00-01].
En définitif, les ions 1* sont extraits a une tension V+AV. La figure IV.6 représente
I’efficacité du processus 17/N" réalisé au LPSC de Grenoble (voir paragraphe V.1.a) pour
différents ¢léments (gaz nobles et condensables) en fonction de la valeur de AV. Pour les gaz
nobles (xénon, argon, néon et krypton), il est intéressant d’observer que I’efficacité du
processus 17/N" atteint un plateau pour une valeur de AV proche du potentiel plasma.
Contrairement aux ¢léments condensables, ’efficacité présente un maximum pour un AV
proche du potentiel plasma et une largeur a mi-hauteur de quelques eV. Cette différence de
comportement est essentiellement due au fait que les gaz nobles peuvent continuer a effuser
dans la chambre de la source puis étre ionisés, tandis que les condensables qui ne sont pas
directement capturés par le plasma de la source ECR, restent collés sur les parois froides de la
source ECR.
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Figure IV.6 : Efficacité du processus 1"/N" réalisé au LPSC de Grenoble pour des gaz nobles
et des ¢eléments condensables en fonction du AV.

ii) La thermalisation sur les ions du plasma

Le calcul du coefficient de ralentissement d’un ion par un plasma [Del-94-01] est basé
sur le modéle de diffusion de Rutherford (voir annexes du chapitre IV). Les hypothéses sont
les suivantes : un ion « a », de charge Z, et de vitesse W, interagit avec un plasma constitué

d’¢électrons et d’ions « b » de charge moyenne <Z,> et de vitesse moyenne Wp. Au sein du
plasma, la température des électrons est considérée égale a la température des ions. Pour un
plasma d’une source ECR, cette derniére hypothése n’est pas correcte. En effet, la
température électronique est de quelques keV comparée a la température ionique qui est de
quelques eV. Les calculs suivants ont seulement valeur d’exemple pour aider a la
compréhension du processus de thermalisation.

Les variations de la vitesse des ions incidents <A Wi >ip - dépendent de la fonction B(Wj).

La courbe IV.7 présente la fonction B(Wi) pour I’injection du »Na'" dans un plasma
majoritairement constitué d’ions *He'" et dont la charge moyenne <Zip> est égale a 1 en
fonction de la vitesse de 1’ion incident.

La courbe IV.8 montre la fonction B(Wi) pour I’injection du »Na'" dans un plasma
majoritairement composé d’ions '*N*" et dont la charge moyenne est égale a 3, en fonction de
la vitesse de I’ion incident. Cette fonction présente deux maximums. Le premier pic
correspond a une vitesse de 1’ion incident identique a la vitesse des ions du plasma. Tandis
que le deuxieme pic apparait lorsque la vitesse de I’ion incident est équivalente a la vitesse
des ¢électrons du plasma.

. . . + N . .
Les ions du plasma ralentissent les ions 1 dans le cas ou leurs vitesses respectives sont
proches. Les deux courbes suivantes (figures IV.7 et IV.8) montrent que pour un méme ion
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incident, plus la charge et la masse moyenne du plasma sont élevées, plus le coefficient de
ralentissement est élevée.
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Figure IV.7 : Variation de B(W,,) pour [’injection du Na'* dans un plasma constitué d’ions
‘He'" et dont la charge moyenne <Zip> est égale a 1 en fonction de la vitesse de [’ion
incident. Le coefficient de ralentissement des ions 1" injectés dans le plasma augmente

lorsque la valeur de B(W,.) augmente.
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Figure IV.8 : Variation de B(W,,) pour [’injection du Na'* dans un plasma constitué d’ions
NP et dont la charge moyenne <Zip> est égale a 3 en fonction de la vitesse de [’ion

incident. Le coefficient de ralentissement des ions 1" injectés dans le plasma augmente
lorsque la valeur de B(W,.) augmente.
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Ce ralentissement pourrait également avoir lieu avec les électrons du plasma, dans le cas ou
I’énergie des ions incidents est d’une dizaine de keV. Dans le plasma d’une source ECR, la
température des ions est seulement de quelques eV [Tam-96-01] alors que la température
¢lectronique est de quelques keV. La thermalisation des ions incidents n’est donc pas possible
avec les électrons mais est essentiellement réalisée par la population ionique du plasma. En
résumé, pour favoriser la capture des ions 1 par le plasma de la source ECR, il faut que
I’énergie des ions soit proche du potentiel plasma (une dizaine d’eV) mais pas trop élevée
pour qu’ils puissent étre thermalisés par les ions du plasma et ainsi capturés.

Au final, la conjugaison de deux effets : le ralentissement des ions et I’influence du champ
magnétique, est primordiale pour optimiser la capture des ions 1" par le plasma de la source
ECR. En effet, a basse énergie, les ions s’enroulent autour des lignes de champ magnétique de
la source ECR. Ainsi, les ions 1" peuvent passer plusieurs fois au niveau de la zone de
résonance du plasma et augmentent leur chance d’étre thermalisés, puis multi-ionisés.

Une fois que les ions sont capturés, les électrons chauds du plasma de la source ECR assurent
I’augmentation de 1’état de charge des ions incidents.

IV.2.Production d’ions alcalins exotiques multichargés dans le
cadre de SPIRAL 1 : Ensemble cible-source NanoNaKe

IV.2.a. Description technique du systeme

La premiére version de ce systéme [El-06-01] (voir figure IV.9) était constitu¢ d’une
source a ionisation de surface similaire a la source Monolithe [Gib-03-02] couplée a la source
Nanogan IIT (ECR 10 GHz). La ligne de transport des ions 1" était composée d’une électrode
d’extraction, d’une lentille Einzel, d’'un coude HF qui faisait également office d’¢lectrode
d’injection des ions 1" au sein du plasma et d’une électrode de décélération. A la sortie de la
source & ionisation de surface, le faisceau d’ions 1" était accéléré, focalisé et dirigé au travers
du coude HF dans lequel un trou de 2 mm de diameétre était réalisé. Ce systéme avait pour but
d’éviter le réglage de I’injection de I’onde HF dans la source ECR. Habituellement, I’injection
de I’onde est réalisée a partir d’un «cube HF» constitué d’un piston HF permettant
d’optimiser la transition entre un guide d’onde rectangulaire et un guide d’onde circulaire
[Gau-06-01]. Une difficulté de ce systéme résidait dans 1’optimisation du transport des ions 1"
jusqu’a la source ECR tout en limitant les pertes dans la traversée du coude HF. Le second
inconvénient était ’absence de systéme de pompage entre la source 17 et la source N"
permettant d’évacuer le gaz résiduel (provenant du dégazage des éléments ou des gaz nobles
issus des produits de réaction) au niveau de la ligne de transport. Enfin, I’onde HF injectée
dans le plasma de la source ECR, le gaz résiduel provenant de la zone 17 et le faisceau d’ions
1" se propagent dans un méme volume (le tube d’injection), pouvant donner lieu a un plasma
dont les conséquences sont difficiles a prédire.
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Figure IV.9 : Couplage de la source a ionisation de surface basée sur la source MonoLithe et
de la source ECR Nanogan III.

Un nouveau systéme a été¢ développé, basé sur 1’association de la source a ionisation
de surface MonoNaKe [El-07-03] [Vi-07-01] avec la source ECR Nanogan III, toujours sans
séparateur de masse. La source MonoNaKe a été testée a partir d’un faisceau primaire de **Ca
de 60,3MeV/A [EI-07-01] (voir chapitre III : MonoNaKe). Les taux de production des
faisceaux d’ions alcalins 1" ont été jugés suffisants pour réaliser le couplage avec la source
ECR Nanogan III (voir figure IV.10). Comme précédemment, la ligne de transfert 1 7/N" est
constituée d’une premiere électrode d’extraction en carbone, d’une lentille Einzel en carbone,
et d’un tube d’injection des ions dans la source ECR. Cette ligne comprend également un «
cube HF » [Gau-06-01] : il transforme le mode de propagation de 1’onde, passant d’un guide
d’onde rectangulaire a un guide d’onde coaxial (et non plus circulaire). Ce cube a été modifié
pour injecter le gaz support. De plus, un orifice, en regard de la source 17, a été réalisé pour
permettre un raccordement a un systeme de pompage dans le but d’évacuer le gaz résiduel
provenant de ’ECS MonoNaKe.

11 est possible de régler la différence de potentiel (entre 0 et +120 V) entre la source 1°
et la source N afin d’adapter I’énergie des ions 1" lors de I’injection dans la source N (voir
figure IV.11).
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Figure IV.10 : Ensemble cible-source NanoNaKe : couplage de la source a ionisation de
surface MonoNaKe et de la source ECR Nanogan III. La ligne de transport entre la source 1"
et la source N* est constituée d’une électrode d’extraction en carbone, d'une lentille Einzel en

carbone, et d’un tube d’injection des ions 1" en cuivre. Le systéme de pompage niveau de la

ligne de transport 1'/N" est connecté en regard de la sortie de la source 1"
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Figure IV.11 : Schéma électrique de I’ensemble cible-source NanoNaKe : représentation des

paramétres de réglage entre la source 1" et la source N* qui sont : le delta V, la tension de

[’électrode d’extraction, la tension de la lentille Einzel et la tension du tube d’injection des
ions.
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IV.2.b. Simulations de transport entre la source MonoNaKe et
Nanogan III

i) Calcul de Iefficacité de transport 1"/N"

Pour déterminer les valeurs des différentes tensions des électrodes de la ligne de
transport du faisceau 17, nous avons utilisé le code de calcul SIMION [Si-01]. Ce code
permet de simuler le transport en prenant simultanément en compte 1’effet des champs
¢lectrostatique et magnétique sur la propagation d’un faisceau d’ions. Par contre, ce code ne
tient pas compte de I’interaction entre particules chargées.

Les simulations ont permis de déterminer un jeu de paramétres pour optimiser le
transport du *'K'* jusqu’a la source ECR. L’efficacité de transport est le rapport entre le
nombre de particules & la sortie de la source 1° et le nombre de particules & ’entrée de la
source ECR (voir figure IV.12).

N Entrée ECR
Source 1

Lentille Einzel

Electrode d’extraction Tube injection

Figure IV.12 : Simulation de trajectoire des ions YK jusqu’a 'entrée de la source ECR
pour un AV de 10V, une tension d’extraction de 0V, une tension Einzel de -410 V, une tension
du tube d’injection de -1500 V et une tension aux bornes du tube ioniseur de -2 V.

L’efficacité de transport maximale de 75 % est obtenue pour un deltaV de 10 Volts,
une tension d’extraction égale a 0 V, une tension Einzel de -410 V, une tension du tube d’ions
de -1500 V et pour une tension aux bornes du tube ioniseur de -2 V. Cette tension du ioniseur
correspond a une puissance de chauffage égale a environ 180 W. La distance de séparation
entre les électrodes a également ¢été calculé de fagon a optimiser le transport entre les deux
sources : la distance de séparation entre la sortie du tube ioniseur et I’électrode d’extraction a
été fixée a 2 mm et celle entre la lentille Einzel et le tube d’injection des ions a 3 mm.

A la sortie du tube d’injection des ions, les ions ’K'" subissent une forte décélération qui
entrainerait un éclatement du faisceau et des pertes sur la paroi de la chambre ECR
contrairement aux réglages 1+/N+ de Grenoble.
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De fagon a tenir compte de I’interaction de Lorentz entre les ions 1 injectés et le champ
magnétique de la source d’ions multichargés Nanogan III, une carte de champ magnétique de
la source Nanogan III en trois dimensions (Bx, By, Bz) a été prise en compte dans le code de
calcul.

Ce calcul a été fait pour deux configurations magnétiques différentes :

v' La premiére configuration (voir figure IV.13) correspond a la configuration
magnétique optimale pour obtenir une distribution des états de charge de I"*Ar qui
présente un maximum en pAe sur P*°Ar®" (2uAe). Clest la configuration standard de
fonctionnement sur SPIRAL 1 avec laquelle les tests ont débuté. La fréquence de
I’onde électromagnétique associée a cette configuration est de ’ordre de 10 GHz. A
cette fréquence, la valeur du champ magnétique de résonance est égale a 3530 Gauss
(cette valeur est calculée a partir de la relation IV.5).

Couronne d’aimants Couronne d’aimants
permanents cote permanents cote
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. ’e +
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20 mm

Figure IV.13 : Position standard de la couronne centrale d’aimants permanents par rapport a
la couronne d’aimants permanents du coté de la source a ionisation de surface afin d obtenir
la configuration magnétique optimale.

La norme du champ magnétique sur I’axe correspondant a la configuration standard a
¢été calculée a partir du code Radia [Rad-01] avec Mathematica [Mat-01]. Il est représenté a la
figure 1V.14. La zone de confinement du plasma ECR est comprise entre -210 mm (coté
source a ionisation de surface) et -60 mm (coté extraction de la source ECR). Cette zone est
située entre deux maxima de champ magnétique: un premier maximum de champ
longitudinal coté source a ionisation de surface égal a environ 8000 Gauss et un deuxiéme
maximum coté extraction des ions multichargés égal a environ 7500 Gauss. Entre ces
maxima, le minimum de champ magnétique est d’environ 3000 Gauss.
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Zone de confinement
magnétique

lons 1*

..... T-O-...---... eecccccccccce Brésonance

3520 Gauss

Tube injection 1"

Figure IV.14 : Champ magnétique sur [’axe pour une configuration magnétique optimale en
fonction de I'axe z. La couronne centrale est située a x égal -160 mm. Le faisceau d’ions 1"
est injecté de la gauche vers la droite.

La position du tube d’injection est représentée sur la figure IV.14. Elle a été choisie en faisant
I’hypothése que la probabilité de capture des ions par le plasma pourrait étre favorisée par
I’injection des ions dans la zone de la source ou la densité électronique est la plus importante
et ou les électrons sont accélérés. La distance de séparation entre la sortie du tube d’ions et la
zone de résonance du plasma ECR a donc été choisie égale a 30 mm. Des mesures
expérimentales seraient a réaliser pour vérifier ce choix.

» La seconde configuration (voir figure IV.15) permet d’obtenir une distribution des
états de charge de I"*°Ar qui présente un maximum a 2 pAe sur les **Ar’" et “°Ar*
(voir spectre sur la figure IV.16). Cette seconde configuration est la configuration
magnétique utilisée pendant I’expérience de caractérisation de 1’ensemble cible-source
NanoNaKe a partir d’un faisceau primaire de **Ca (voir paragraphe V.3). Elle
permettrait d'accroitre le volume du plasma de la source ECR en augmentant la
fréquence de 1’onde électromagnétique injectée dans le plasma jusqu’a une valeur de
14 GHz. En effet, le champ magnétique de résonance associé a cette configuration,
soit une valeur de 4945 Gauss est donnée pour une valeur de z égale a -80 mm et égale
a -160 mm. Nous avons fait I’hypothése qu’une augmentation du volume du plasma

pourrait avoir pour effet d’accroitre la probabilité de capture des ions 1 par le plasma
ECR.
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Couronne d’aimants Couronne d’aimants
permanents cote permanents cote
extraction Couronne centrale injection

d’aimants

permanents

|| —— Faisceau d’ions 1"

Figure IV.15 : La couronne centrale d’aimants permanents est « collée » a la couronne
d’aimants permanents du coté de la source a ionisation de surface.

IS

aadaaabassbnsadeaalosnloas basald

1,0

o
3
LR e |

o
o

+

8

o
N

111 10_9+ i
. N 1) 1) EESe TN +
200 ' 13007 80 "t Hd " A0 a0 e "t HA0 " b6 " bt Mab bt Trsh " bt Misht Tleb b’ bt Misblo’ "iob b "Fobb! "Aibb! abit Aahh t Rt

o
ES
PRSI WS R B

0,0

21

Figure IV.16 : Spectre source dans une configuration magnétique « non optimale » de la
source NANOGAN III et pour une fréquence de 14 GHz.
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A partir du spectre source présenté sur la figure 1V.14, il a été possible de déterminer une
efficacité d’ionisation sur tous les états de charge de I"*°Ar de 73 % (somme sur tous les états
de charge) pour la source NANOGAN III dans une configuration « non optimale ».

Cette efficacité d’ionisation totale relativement faible (cette source conduit normalement a
une efficacité d’ionisation totale de 100%) démontre que si la zone de plasma a été étendue,
cette zone est globalement moins efficace pour I’ionisation des gaz rares donc aussi
probablement pour 1’ionisation des autres ¢léments.

Pour cette configuration, la valeur du champ magnétique totale en fonction de I’axe z
est représentée sur la figure IV.17. La zone de confinement du plasma est délimitée par deux
maxima de champ magnétique situés respectivement a z égal a —210 mm et a z égal a —60
mm. Dans cette zone de confinement, le minimum de champ magnétique est égal a environ
2500 Gauss.

Zone de confinement
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Figure IV.17 : Champ magnétique sur [’axe pour la configuration magnétique de la figure
V.15

Pour les deux configurations magnétiques étudiées, il est important de remarquer que le
champ magnétique de fuite coté source 1 (valeur du champ magnétique pour z compris entre
-250 mm et -500 mm) peut atteindre une valeur maximum de 0,8 T. Le tube d’injection des
ions étant situé entre z égal a -400 mm et -190 mm, ce champ magnétique recouvre toute la
ligne d’injection des ions 1* jusqu’a I’entrée de la source ECR. Les simulations précédentes
du transport des ions dans la ligne 1" tiennent compte de ce champ magnétique de fuite.

. ege + + . .
Dans le cas des sources d’ions ECR utilisées en mode 1 /N, les ions peuvent sortir de
~L . . + ~L . - . . +
la source du coté de la ligne de faisceau N et du co6té de la ligne d’injection des ions 1. Ce
. Y , . + A A
flux d’ions génére un courant émis vers la source 1~ dont on peut supposer €tre du méme
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ordre de grandeur que celui mesuré du coté extraction de la source N* (de I’ordre de 1mAe
dans le cas de la source NANOGAN III). L’interaction coulombienne entre ce faisceau d’ions
et les ions alcalins 1" est susceptible de perturber le transport des ions 1” jusqu’a la source N
Les simulations ne prennent pas en compte cette interaction. Le transport entre la source 1" et
la source N* de 75% est donc probablement surestimé par la simulation.

ii) Calcul de I’ émittance a l’entrée de la source ECR

L’émittance a I’entrée de la source ECR est un parameétre important pour la capture du
faisceau d’ions 1" par le plasma. Les mesures d’efficacité de transformation 17/N" effectuées
au LPSC de Grenoble montrent qu’une augmentation de ’émittance du faisceau d’ions 1"
peut avoir un effet sur le rendement du processus de conversion 17/N* (voir tableau IV.4)
[Cha-00-01]. Ce phénoméne s’applique tout particulierement aux €¢léments condensables. Par
contre, pour les gaz nobles, I’émittance a un moindre effet sur I’efficacité¢ de transformation
1"/N" car ceux-ci peuvent étre ionisés aprés leur premier passage dans le plasma.

Transformation Source 1° Emittance Efficacité 17/N°
1/N (r.mm.mrad)
A Nanogan 10 GHz 55 (5) 10,4 (0,7) %
A Mono1000 2,45 GHz 15 (1,4) 10,4 (0,7) %
7 Microgan 10 GHz 13,5 (1,2) 4,2 (0,3) %
Sz Microgan 10 GHz 28 (2,5) 3(0,2) %

Tableau IV.4 : Mesures de [’efficacité de transformation 1"/N" en fonction de [’émittance de
1"°4r"™ et du *Zn"" [Ch-00-01]. La source N* utilisée est la source Minimafios.

La figure IV.19 montre I’émittance transverse verticale obtenue dans le plan (y,y’) du
faisceau d’ions 1" calculée au niveau du tube d’injection des ions 1" (voir figure IV.18), dans
le cas de la configuration magnétique utilisée au cours de 1’expérience en ligne, pour une
valeur de AV de 10V et pour une tension du ioniseur égale a 2V. La valeur de 1’émittance
géométrique au niveau du tube d’injection des ions dont le diameétre est de 10 mm et pour une
tension d’accélération égale a 1500V est de ’ordre de 180 m.mm.mrad. Un calcul d’émittance
réalisé dans les mémes conditions mais sans prendre en compte le champ magnétique de fuite
de la source ECR (voir figure 1V.20) donne une valeur de 20 m.mm.mrad. Le champ
magnétique de fuite a pour effet, comme attendu, d’augmenter 1’émittance du faisceau d’ions
17 (d’un facteur 9). L’éclatement induit par le champ magnétique sur le faisceau lorsque
celui-ci sort du tube d’injection contribue a la capture des ions 1° par le plasma, alors que
I’effet du champ de fuite, c'est-a-dire sur la longueur du tube d’injection, alteére le transport du
faisceau d’ions 1. Nous n’avons actuellement envisagé aucune solution technique pour nous
affranchir de ’influence du champ magnétique de fuite sur le transport du faisceau d’ions 1.
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Source Entree
1+ Source ECR Emittance Extraction
simulée N+

Lentille Einzel

Electrode d’extraction Tube injection
Figure IV.18 : Simulation du transport entre la source 1" et la source N'. L émittance est
simulée pour un faisceau de *’ K’ juste avant la décélération dans la chambre du plasma

ECR.
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Figure IV.19 : Calcul de I’émittance du faisceau d’ions 1" a I’entrée de la source ECR pour
une valeur de deltaV de 10V, Vextraction de 0V, VEinzel de -410V, Vitube ions de -1500V et
une puissance ioniseur de 180 W en prenant en compte le champ magnétique de fuite de la

source ECR (Au niveau de la ligne de transport des ions 1", le champ magnétique de fuite de

la source ECR peut atteindre une valeur maximale de 0,8 T).
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Figure IV.20 : Calcul de I’émittance (20m.mm.mrad) du faisceau d’ions 1" a l’entrée de la
source ECR sans prendre en compte [’interaction entre le champ magnétique de fuite de la
source ECR et le faisceau d’ions 1"

IV.3. Résultats expérimentaux de I’ensemble cible-source
NanoNaKe

IV.3.a. Test hors ligne avec un faisceau d’ions monochargés de
23
Na

Les expériences hors faisceau primaire ont été effectuées sur SIRa, en injectant
préalablement quelques grains de NaCl dans la chambre de la cible de MonoNaKe pour deux
configurations magnétiques (voir paragraphe IV.2.b). De nombreux tests ont ét¢ menés mais
faute de résultats concluants, ils ne sont pas rapportés en détail dans ce mémoire. La
principale observation qui a été faite au cours de ces tests est que 1’utilisation d’un faisceau de
sodium stable produit a partir de NaCl ne permettait pas de mettre en évidence la capture des
ions Na" par la source N, et encore moins de quantifier la conversion 17/N” si elle avait
effectivement lieu. La principale raison semblait étre la présence de sodium déposé dans
différentes parties du dispositif et recyclé en fonction des parametres de réglage de I’ensemble
de production NanoNaKe.

L’étude de I’injection d’un faisceau d’ions Na" dans NANOGAN III au travers de la
ligne de faisceau 1" doit étre reprise sur le banc de test de SPIRAL 1, a ’aide d’une source &
ionisation de surface du commerce [Ca-01] dont le flux d’ions alcalins monochargés sera
préalablement caractérisé. Il sera ainsi possible d’évaluer I’efficacité de conversion 17/N”
(transport et charge breeding confondus) en faisant le rapport entre un courant d’ions connu
émergeant de la source 17 et le courant d’ions multichargés mesuré en sortie de la source N™.

Malgré 1’absence de résultats obtenus hors ligne, les tests en ligne ont ét¢ maintenus
car I’utilisation d’ions radioactifs a la place d’ions stables laissait espérer de s’affranchir du
recyclage des atomes collés sur les parois grace a leur courte durée de vie et d’observer plus
significativement I’influence de la variation des parameétres sur le taux extraits. Une autre
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1+,2+,3+

difficulté rencontrée est le faible taux de **Na extraits et détectables sur une cage de

faraday par rapport au fond dii aux impuretés voisines.

IV.3.b. Test en ligne a partir d’un faisceau primaire de **Ca de
60MeV/A

Le but de ce test était de caractériser la conversion 1 /N d’ions radioactifs de sodium
et potassium produits dans la cible de MonoNaKe a 1’aide d’un faisceau primaire de **Ca a
60,3 MeV/A et d’intensité maximum de 200 nAe (30 W). L’intensité du faisceau primaire a
¢té volontairement limitée de fagon a limiter I’activation du systéme de production en vue
d’un démontage rapide. Le choix du faisceau primaire a été fait pour se placer dans les mémes
conditions expérimentales (voir chapitre III : Alcalins) de production des ions alcalins
monochargés qu’avec I’ensemble cible-source MonoNaKe. En effet, la connaissance des taux
de production des isotopes de sodium, potassium et lithium pour un état de charge 1", rend
possible 1’évaluation de I’efficacité de capture 1" et de transformation N par le plasma de la
source ECR Nanogan III.

Le *°Na présente ’avantage d’avoir une période radioactive courte (1s), de 1’ordre de
grandeur supposé du temps de processus de production entre 1’instant de formation du noyau
dans la cible et de son extraction de la source N". Cette période courte permet d’avoir une
réponse rapide a toute modification de réglage. Le *’K a une durée de vie plus longue (de
17,5s). 1l faut donc attendre de I’ordre de la minute aprés modification des réglages pour
observer un effet, ce qui reste acceptable au regard du temps d’expérience (3 jours).

Par rapport au *°Na, le *’K présente I’avantage d’étre produit en plus grande quantité dans la
cible et d’étre plus facile a ioniser par ionisation de surface, ce qui est un atout pour la durée
des mesures sous faisceau et la statistique. Il présente aussi I’avantage d’étre produit
directement dans la cible, sans contribution radioactive de son précurseur *’Ar (qui n’est pas
produit par le **Ca). Ce n’est pas le cas du **Na dont une partie peut, au point de mesure,
venir de son parent le *Ne. Les sources 1 et N™ étant trés proches, une partie du *°Ne peut
effuser sous forme neutre de la cible a la source N, y étre ionisée, extraite et transmise au
point de mesure, puis décroitre vers le *’Na (compliquant la mesure en ligne de la production
de “°Na). Des mesures du taux de production du *’K°" a partir de I’ensemble cible-source
NanoNaKe ont donc été réalisées. L’état de charge 5° du *’K a été choisi car il n’est pollué
par aucun autre ¢lément stable ou radioactif de méme rapport charge sur masse et il est un des
¢tats de charge les plus produits.

i) Production d’un faisceau de VK* (T,,=17,5s)

a Paramétres de transport 1"IN" optimum

Dans un premier temps, les paramétres de transport entre la source 1* et la source ECR
(potentiel de 1’¢lectrode d’extraction, potentiel de la lentille Einzel, potentiel du tube
d’injection) sont déterminés pour optimiser le taux de production du YK' en sortie de la
source ECR alors que celle-ci est éteinte. Les ions 1" traversent donc la source ECR sur son
axe et ressortent par le trou de I’électrode plasma. Le taux déduit des mesures en sortie de la
source 17 est de 2.10% pps, et le taux maximum observé en sortie de la source N* est de
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I’ordre de 1,4.10° pps, ce qui conduit a une efficacité de transmission de 0,7 % pour une
puissance ioniseur de 180 W. Les parametres de transport correspondant au maximum de
transmission sont : 0 Volt pour I’électrode d’extraction, -410 Volts pour la lentille Einzel, -
1500 Volts pour le tube d’injection et un AV de 10Volts. Les simulations de transport a partir
de ces parametres optiques permettent d’estimer une transmission maximale de 0,8 %. Les
parametres de transport expérimentaux sont donc en accord avec les parameétres de transport
théoriques. Ces mémes parametres conduisent a une efficacité de transport maximale entre la
source 1" et la source N d’une valeur de 75 % (voir paragraphe V.2.b) lorsque la source est
« éteinte » (sans gaz et puissance HF nul)

S Parametres de fonctionnement initiaux de la source ECR

Le processus de capture a été « observé » pour la premiére fois pour une onde HF
d’une fréquence de 14,35 GHz et une puissance de 100W, et pour une puissance ioniseur de
180 W Le taux de production du ’K>" semblait présenter un maximum pour une valeur AV
d’environ 20 V. (voir figure IV.21).
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Figure IV.21 : Taux de production du *’K°* pour une onde HF de 14,35 GHz, une puissance
HF de 100 W et une puissance ioniseur de 180 W.

En partant de ce réglage, nous avons mesuré le taux de production du *’K°* en fonction des
différents parametres a notre disposition.

ii) Taux de production du K" en fonction du AV pour différentes valeurs
de puissance déposées dans le tube ioniseur
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L’efficacité optimale de la méthode 17/N" est obtenue lorsque la plus grande part du
faisceau d’ions 1" est directement capturée par le plasma ECR pour ressortir dans un état de
charge plus élevé. Cette capture directe (voir figure IV.22) présente un optimum en fonction
de AV relativement étroit.
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Figure IV.22 : Taux de production du *’ K" pour différentes valeurs de puissance ioniseur
(OW, 15W, 35W, 50W, et 180W). L ’onde HF injectée dans le plasma ECR a une fréquence de
14,35 GHz et une puissance de 100 W.

Le maximum du taux de production est obtenu pour une valeur de AV égale a environ
11 V. La valeur de la largeur a mi-hauteur représente la largeur d’acceptance en énergie
(environ 3 eV) du dispositif expérimental pour le processus de conversion 1 7/N™.

Il semble aussi qu’apparaisse un deuxieéme maximum pour une valeur de AV de 20 V.
Deux hypothéses sont avancées :

v' L’existence d’une deuxiéme zone de capture. les deux valeurs de AV (11 Volts et 20
Volts) nous renseignent sur 1’énergie nécessaire aux ions “’K'* pour franchir les
barricres de potentiel qu’ils rencontrent.

v' L’¢élargissement de la dispersion en énergie des ions 1" injectés due au gaz résiduel.
Une décroissance du taux de 'K est observée lorsque la puissance du ioniseur
augmente de 0 W a 180 W, ainsi qu’un ¢largissement de la largeur d’acceptance. Le pic de
capture n’apparait plus a 180 W. Cette diminution n’avait pas ét¢ observée durant les tests de
caractérisation de la source a ionisation de surface MonoNaKe. Au contraire, ces tests ont
montré une augmentation d’un facteur 2 de I’intensité du faisceau extrait d’ions *’K" lorsque
I’on augmente la puissance injectée dans le tube ioniseur. La diminution du taux de Ml G
n’est donc pas attribuée & un disfonctionnement de la source 1.

Il a été possible d’observer une largeur d’acceptance d’environ 3 V a mi-hauteur alors que le
champ ¢électrique dans la source a ionisation de surface était nul, donc la dispersion en énergie
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a la sortie de la source a ionisation de surface était elle aussi nulle. Le seul parametre changé a
¢été la tension appliquée aux bornes du ioniseur. Cette tension a plusieurs conséquences :

1 — Augmenter la dispersion en énergie des ions en sortie du ioniseur 1. La dispersion en
énergie longitudinale des ions a la position de la zone de résonance a été calculée pour deux
valeurs extrémes de la puissance ioniseur : 0 W et 180 W. La figure IV.23 montre I’influence
du champ magnétique de la source ECR sur les ions 1" pour une configuration magnétique
utilisée lors de I’expérience en ligne.

Entrée Extraction
Source 1+ Source ECR N+

l

Figure IV.23 : Simulation des trajectoires d’ions *'K'" dans la ligne 1" et d ['entrée de la
source ECR N+ en tenant compte des champs électrique et magnétiques pour la configuration
magnétique de la figure IV.14.

Le résultat des simulations de transport montre que la dispersion en énergie longitudinale
(voir figure IV.24) pour un faisceau de YK est ¢gale au maximum a 4 eV pour une valeur de
la tension du ioniseur de 2 V. Ce calcul a été fait pour une tension d’extraction de OV, une
tension de lentille Einzel de -410V, une tension du tube d’injection de -1500V et un AV de
10V. L’énergie moyenne des ions *’K'" au niveau de la zone de résonance des électrons du
plasma ECR est de 10 eV pour un AV de 10 V.
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Figure IV.24 : Dispersion en énergie des ions *'K' "~ au niveau de la zone de résonance du
plasma ECR pour une tension aux bornes du ioniseur de 2V.
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Le transport électrostatique des ions *’K'" n’entraine donc pas une dispersion en énergie qui
permettrait d’expliquer 1’élargissement observé de plus de 10 V.

2 — Augmenter la température du ioniseur. La dispersion en énergie des ions liée a une
augmentation de leur température est trés inférieure a 1’électron volt et n’est donc pas a méme
de justifier 1’élargissement observé.

3 — Augmenter la température du ioniseur et donc la température de son environnement et de
cette facon stimuler la désorption des parois. Cette derniére hypothése a été considérée
comme la plus crédible et est étudiée plus précisément ci-dessous.

On suppose que cet élargissement de la distribution en énergie peut s’expliquer par
I’interaction entre le faisceau d’ions 1 extrait de la source a ionisation de surface et le gaz
résiduel désorbé par les parois. Il est possible a partir d’une approche empirique [Ya-91-01]
(voir annexes du Chapitre IV) de calculer cette dispersion en énergie pour des faisceaux
d’ions de trés basse énergie. Etant donné le domaine d’application en énergie (inférieure a 1
MeV/A, mais supérieure a 30 keV/A) de cette approche empirique, ces calculs constituent
seulement une estimation. Les figures IV.25 et V.26 présentent la pression au niveau de ligne
de transport 1"/NT, pour un gaz de Zneyen €gal a 11 et pour un gaz de Zmoyen €gal a 6.
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Figure IV.25 : Dispersion en énergie induite par [’interaction, a différentes énergies
incidentes (10 eV, 200 eV et 400 V), du faisceau d’ions YTKI* avec un gaz résiduel de Zoyen
égal a 11 en fonction de la pression entre la source 1" et la source N'. Les énergies
incidentes 10 eV, 200 eV et 400 eV correspondent a trois valeurs d’énergie cinétique des ions
1" entre I’électrode d’extraction et la lentille Einzel.
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Figure IV.26 : Dispersion en énergie induite par [’interaction, a différentes énergies
incidentes (10 eV, 200 eV et 400 V), du faisceau d’ions YK avec un gaz résiduel de Zoyen
égal 6 en fonction de la pression entre la source 1" et la source N'. Les énergies incidentes
10 eV, 200 eV et 400 eV correspondent a trois valeurs d’énergie cinétique des ions 1" entre

[’électrode d’extraction et la lentille Einzel.

Les résultats suivants montrent qu’une pression entre la source 1° et la source N*
comprise entre 10* et 10° mbar peut induire, selon la nature du gaz (CO, H,O, Na....), une
dispersion en énergie des ions K" comprise entre 4 et 14 eV. Une amélioration de la
capacité de pompage entre la source 1" et la source N permettrait d’évacuer le gaz résiduel
entre les deux sources. La dispersion en énergie des ions YK étant inférieure a 4 eV pour
une pression inférieure a environ 10 mbar, la pression devrait étre inférieure a 10 mbar
pour une puissance déposée dans le tube ioniseur de 180 W soit une température d’environ
1700°C.

Le risque lié¢ a une pression élevée due a I’absence de pompage dans cette zone avait
¢été envisagé avant 1’expérience sous faisceau. Une voie de pompage, équipée d’une vanne
commandable a distance, avait donc été ajoutée entre les sources 1™ et N'. Des mesures du
taux de comptage du K", vanne ouverte et fermée, sont reportées dans le tableau IV.5. Ces
résultats montrent 1’effet de I’interaction avec le gaz résiduel sur le taux de 'K en sortie de
la source N". La seconde mesure vanne ouverte a été faite pour vérifier que les conditions de
la premicre mesure n’avaient pas changées.

Taux'K"

(pps)
Vanne ouverte 5483 £ 419
Vanne fermée 3380 + 348
Vanne ouverte 5791 + 529

Tableau IV.5 : Mesures du taux de production du ' K** vanne 17/N" fermée et vanne 1"/N*
ouverte.

L’interaction entre le faisceau d’ions *’K'" et le gaz résiduel a une conséquence sur la
dispersion en énergie des ions 1" et sur la neutralisation des ions 17. Un calcul basé sur une
approche empirique [Bar-93-01] [Me-77-01] [Mul-77-01] estime que pour un faisceau de
K" & une énergie de 1,5 keV passant dans un gaz de N, sur une longueur de 190 mm, le
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processus de neutralisation est négligeable tant que la pression est inférieure a 10 mbar. En
effet, la transmission calculée est de 95% pour une pression de 10™ mbar. Par contre, la
transmission décroit jusqu’a 65% pour une pression de 10~ mbar. I est donc primordial pour
ce systeme de couplage direct, d’assurer un niveau de vide suffisant entre les deux sources.

iii) Détermination des paramétres optimum de la source ECR pour
le processus de capture et d’ionisation

Le but est maintenant de déterminer les conditions de fonctionnement de la source
ECR qui conduisent au maximum de conversion *’K'*~>*. Dans un premier temps, on fixe le
AV a une valeur proche de 11 V, valeur qui semblait correspondre a 1I’optimum de conversion
17/N", et pour une fréquence HF de 14,35 GHz. Le taux de production du *’K°* est alors
mesuré en fonction de la puissance HF injectée dans le plasma ECR. Un gain de ’ordre de
20% (voir figure IV.28) est obtenu pour une augmentation de la puissance HF injectée dans
le plasma de la source ECR de 100 a 200 W. Dans un second temps, un gain de ’ordre de
60% est mesuré pour une augmentation de la fréquence de I’onde HF de 14,35 a 14,64 GHz.

18000 -
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16000

15000 {

14000

13000
(

12000

taux 47K 5+ norm 400W

11000

10000 \ \ \ \ ‘
0 50 100 150 200 250

puissance HF (W)

Figure 1V.27 : Taux de production du *’K’* pour un AV égal a 11 V et une puissance ioniseur
égal a 35 W en fonction de la puissance HF injectée dans la source ECR. Cette mesure
correspond a une fréquence de I’onde électromagnétique de 14,35 GHz.
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Figure IV.28 : Taux de production du *’K’* en fonction de AV pour une puissance ioniseur de
35 W, une onde HF de 14,64 GHz et une puissance HF de 200 W (zoom en x de 0 a 14V
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Figure IV.29 : Taux de production du *’K’* en fonction de AV pour une puissance ioniseur de
2 W, une onde HF de 14,64 GHz et une puissance HF de 200 W (zoom en x de 0 a 14V

contrairement a la figure 1V.22).
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D’apres les figures 1V.28 et 1V.29, réalisées pour une onde HF de 14,64 GHz et une
puissance HF de 200 W, le taux de production maximum du *K°* est obtenu pour une
différence de potentiel entre les deux sources d’environ 8 V. En modifiant les paramétres de
la source ECR (puissance et fréquence de 1’onde HF), les caractéristiques physiques du
plasma ECR sont modifiées, et probablement la valeur du potentiel plasma. Ces modifications
entrainent un €largissement de la bande d’acceptance en énergie du dispositif (la largeur a mi
hauteur est égale 4 5 eV). Les différentes augmentations des taux de production du *’K*" sont
résumées dans le tableau IV.6.

Pioniseur=35W Pioniseur=2w Pioniseur=0W
Parametres source ECR Normalisé a 400 | Normalisé a 400 | Normalisé a 400
W de ®*Ca (pps) | Wde *#Ca (pps) | W de *#Ca (pps)
14.35GHz - 100W 13883 + 658 17278 £ 680
14.35GHz - 200W 162661681
14.64GHz - 200W 25772 £1038 32756+1285 40614+2388

Tableau IV.6: Variation du taux de production du ”’K’" en fonction des paramétres de la
source ECR (fréquence et puissance de [’onde HF).

iv) Efficacité de la conversion *’K'*>*

47,5+ . ; . .
Le taux de "'K°" en sortie de la source ECR est donné par 1’expression suivante :

47 5% _47
K= =""Kprod *ediff *€eff *€1+ *Etranspl+ *Ecaptl+ *EN+ *Etransp (IV.14)

ou 47Kpr0d est le taux de production des atomes de 47K dans la cible en carbone, calculé a partir
du code Sigma-Sira basé sur la paramétrisation de Stimmerer [Su-00-01].
€ giyy est efficacité de diffusion en dehors de la cible de production,

€ est efficacité d’effusion dans la cavite cible,
€14 est I’efficacité d’ionisation de la source a ionisation de surface MonoNaKe,
erranspl+ correspond a efficacite de transport entre la source a ionisation de surface et la

source ECR,
€capr1+ est Iefficacité de capture des ions 1" par le plasma ECR,

. . + . r r .
€y 4+ estla proportion des ions 1 convertis dans un état de charge donné au sein de la source

ECR,
Eransp ©St I’efficacité de transport des ions multicharges jusqu’au point de détection.

Dans cette équation, le produit Tk Prod *€diff *€eff *€1+ *€transp correspond au  taux

expérimental de production du *K'". Ce taux a déja été mesuré durant la phase de
caractérisation de la source MonoNaKe (voir tableau 1V.7).
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Parameétres de la source 1" Pioniseur : 0W Pioniseur : 30W
Taux de production du
K™ (pps) normalisé a 1,5.10° 1,8.10°
400W de *Ca

Tableau IV.7 : Taux de production du ¥’ K" d partir de la source MonoNaKe pour une
puissance ioniseur de 0 W et de 30 W.

Les mesures du taux de production du “’K>" ne permettent pas de dissocier les poids respectifs
des efficacites eganspl+ *€captl+ *E N + -

Un taux maximum de production du “’K°* de 4.10* pps a été mesuré en sortie de la source

ECR pour une puissance déposée dans le ioniseur de OW, une onde HF de 14,64 GHz et une
puissance HF de 200W. On en déduit que le terme e yqpnspl+ *€capri+ *e N+ €St €gal a 2,7.10™.

Durant I’expérience, I’efficacité d’ionisation de la source ECR (€, ) mesurée a I’aide d’une

fuite calibrée est de 3% pour I"*’Ar’" en mode 17/N". Il est a noter qu’une source N™, utilisée
en mode 17/N" conduit a I’extraction des ions du c6té N™ mais aussi du coté 1" en raison de la
différence de potentiel pour ralentir les ions 1" avant de pénétrer dans le plasma.
Les modifications apportées a la source ECR dans 1’espoir d’optimiser le processus de capture
(modification de la configuration magnétique et de la fréquence de I’onde HF) peuvent
expliquer cette faible valeur de I’efficacité d’ionisation. Pour comparaison, ordinairement, la
proportion d’atomes “’Ar ionisés dans 1’état de charge 5" par la source ECR Nanogan III est
égale 4 8% [Gan-01]. Les potentiels d’ionisation du *’K et de 1"*°Ar pour 1’état de charge 5°
étant relativement proches (moins de 10% de différence), la proportion d’atomes de *'K
convertis dans 1’état de charge 5" est posée égale a 3 %.

Le tableau IV.8 résume les valeurs des efficacités obtenues pour la production de *'K>*
a partir de I’ensemble cible-source NanoNaKe.

« |[ecapl+* eN+

¢ transpl+ Abm;(}ance ¢ capl+ acz;g_1|-+ 396+
[Lam-06-01]

4TSt 75% 3% 1,2% 0,04% 6%

Tableau IV.8 : Efficacités de transport 1'/N" et de capture du *’K'™, par le plasma de
Nanogan III. Comparaison entre [’efficacité de transformation 17/5" du V'K et 'efficacité de
transformation 1°/6" du K obtenue au LPSC [Lam-06-01].

L’efficacité de transformation 17/5" (€capri+ *€54) du 'K est estimée & 0,04 %. Ceci

est trés faible par rapport a la valeur attendue au regard des expériences menées au LPSC de
Grenoble, qui montrent une efficacité de conversion K'"7¢ de 6 % [Lam-06-01]. Cette
différence importante sur ’efficacité du processus 17/N" ne peut pas étre expliquée par la
différence d’état de charge (pas de saut de couche électronique) mais peut en partie trouver
une explication au travers des hypothéses suivantes :

v le processus de capture des ions 1 par le plasma a été observé avec la source ECR
Nanogan III dont le champ magnétique a ét¢ modifée de facon arbitraire (voir page
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149), dans D’espoir d’une amélioration de I’efficacit¢ de capture. Avec cette
configuration magnétique, la source ne permettait pas de produire des hauts états de
charge. En effet, en régime normal, la distribution des états de charge de 1'*°Ar
présente un maximum en pAe sur le 8". Avec cette nouvelle configuration
magnétique, le maximum de cette distribution est sur 1’état de charge 4.

Au LPSC de Grenoble, les réglages de champ magnétique de la source Phoenix
utilisée durant les tests 1"/N" indirects sont peu différents de ceux utilisés en régime de
fonctionnement optimal [Lam-07-01]. Ce qui n’était pas le cas de Minimafios [Cha-
00-01]. La recherche d’optimum de conversion en fonction du champ est plus aisée
qu’avec la source NANOGAN III puisque la source Phoenix dispose de bobines dont
le champ est réglable par simple variation du courant qui les traverse. De plus, cette
source présente des performances (en termes de courant d’ions extraits et d’états de
charge) significativement supérieures a celles de la source NANOGAN III. Le volume,
la densité et « la température de son plasma » lui conférent sans doute une « capacité »
d’ionisation des ions 1" injectés plus importante.

Pour optimiser le processus de capture par le plasma des ions 1" en fonction du champ
magnétique, il faudrait pouvoir faire varier le champ magnétique en cours d’utilisation
de la source sous faisceau. La source étant faite d’aimants permanents, le champ
magnétique n’est pas réglable a distance.

v' Les conditions a ’injection des ions 1" dans le plasma ECR sont différentes. Les ions
1" possédent une énergie de 20 keV a I’entrée de la source Phoenix. La perturbation
du faisceau 1”7 due a D’interaction coulombienne avec le faisceau d’ions issu de la
source N (coté source 1) est donc plus faible.

v' En plus d’une énergie de faisceau d’ions 17 plus importante, ’injection se fait au
travers d’un tube dont le rapport longueur sur diameétre est plus favorable (longueur
350 mm, diamétre 28 mm, rapport environ 12) que dans le cas de NANOGAN III

(longueur 190 mm, diametre 10 mm, rapport d’environ 19).

v' Le couplage 17/N" indirect dispose d’un espace important entre les deux sources, ce
qui permet de pomper efficacement les flux de gaz en provenance de chaque source.

v' Lesions 17 sont injectés dans un gradient positif du champ magnétique axial.

v) Production d’un faisceau de *’Na’* (T,,=1,07s)

En début d’expérience, le taux de production du *°Na’*" a également été mesuré en
fonction du AV entre les deux sources pour une puissance déposée de 180 W dans le tube
ioniseur et une onde de 10,34 GHz (voir figure IV.30). Le taux de production du **Na’" est
relativement constant, I’effet de capture des ions “°Na'" n’est donc pas observé. Les résultats
pour le “’K ont montré que pour une puissance ioniseur de 180 W, le gaz résiduel avait une
influence mesurable en ouvrant et en fermant une vanne qui commandait le vide entre la
source 17 et la source N'. Le tableau IV.9 montre les taux de “°Na et “*Ne dans ces deux
conditions de pompage.
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+ + + + +
47K5 26Na3 +26Ne3 26Na3 26Ne3

Taux | Erreur | Taux | Erreur | Taux | Erreur | Taux | Erreur
(pps) %o (pps) %o (pps) %o (pps) %

« Vanne
ouverte » 5637 | 0,085 5098 0,11 3479 0,52 1619 0,51
« Vanne
fermée » 3380 |0,16 5272 0,15 374 0,47 4898 0,45

Tableau IV.9 : Taux de 'K, ?Na et *°Ne obtenus avec les deux conditions de

pompage.

De méme que pour le 'K, le taux de “*Na’* extrait de la source d’ions multichargés
diminue de 3479 pps avec le pompage en service a 374 pps avec le pompage arrété, indiquant
que la qualité du vide entre la 17 et la N™ est un paramétre important pour la transmission des
**Na et *’K vers la source ECR. Au contraire, le taux des atomes de “*Ne augmente de 1619
pps avec le pompage en service a 4898 pps avec le pompage arrété, Le **Ne est produit dans
la cible et décroit vers le *°Na. L’augmentation du taux de **Ne indique que le “°Ne était en
partie pompé quand le pompage était en service. Une fois la vanne de pompage fermée, le
**Ne effuse vers la source ECR ou il est ionisé et extrait.

Taux 26Na 3+ Norm 400W
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Taux de production du*°Na’* en fonction de AV. Le taux de production du
Na’* n’est pas corrigé du taux de production du *’Ne’*.

Une diminution de la puissance du ioniseur a 2 W pour limiter 1’éventuel effet du gaz
résiduel mentionné précédemment sur le taux de production du *Na** (figure IV.31) n’a pas
non plus permis d’observer I’effet de capture du **Na'*, pas plus que le changement de

fréquence

HF.
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Figure IV.31 : Taux de production du *°Na’* et du *°Ne’* en fonction de DeltaV pour une
puissance ioniseur de 2 W. Le taux de production du *’Na’* n’est pas corrigé du taux de
production du *°Ne’*.

IV.4. Conclusion et perspectives

En utilisant un faisceau primaire de *°Ca, la premiére expérience menée avec
I’ensemble cible-source NanoNaKe a permis de mettre en évidence la possibilité de produire
des atomes de 'K et de convertir les ions *’K'* (T1,=17,5 s) en ions YK A Taide d’un
dispositif compact associant une cible de production et une source a ionisation de surface
couplée a une source ECR d’ions multichargés par 1’intermédiaire d’une ligne de transport du
faisceau 17 sans séparateur. Cependant, 1efficacité du processus 17/N" pour le *'K>* (0,04 %)
reste faible comparée a ’efficacité du processus 17/N" pour le *’K®* (6 %) obtenue au LPSC
de Grenoble. Pour un faisceau primaire de **Ca d’une puissance de 30 W, le taux mesuré de
K" est de 3.10° pps.

A la suite de ces résultats, plusieurs facteurs de perte ont été¢ énoncés :

> Neutralisation du faisceau d’ions 1" par le gaz résiduel.
> Dispersions en angle et en énergie du faisceau d’ions 1" induits par le gaz résiduel.
> Interaction entre le faisceau d’ions 1" et le faisceau d’ions N" extrait de la source ECR.

Pour I’élaboration d’un systéme définitif de production d’ions alcalins radioactifs
multichargés a partir de la méthode 17/N" directe, il est nécessaire d’améliorer le vide entre la
source a ionisation de surface MonoNaKe et la source ECR Nanogan III.

Il est également important de diminuer I’interaction des ions 1" avec le courant d’ions
extrait de la source ECR c6té source 1°. Des calculs sont en cours avec le code CPO [CPO-
07] pour estimer ces pertes et essayer de déterminer une solution technique. On pourrait
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augmenter 1’énergie des ions 1" a I’entrée du plasma ECR, augmenter le diamétre du tube
d’injection des ions 1" et également rajouter une électrode de maniére a repousser les ions
multichargés vers le plasma ECR. L’ensemble de ces modifications devrait permettre de
réduire ces pertes.

Des tests complémentaires doivent étre réalisés hors ligne en utilisant des noyaux
stables (*’K ou **Na) de facon & explorer plus précisément I’influence des paramétres de la
source ECR sur I’efficacité de transformation 17/N". Ces tests doivent également permettre de
Zr¥17les1urer I’influence de la charge moyenne du plasma sur la capture des ions plus légers que le

K.

Le processus de capture n’a pas été observé pour le “°Na'”. Cependant, un taux de 6.10% pps a
été mesuré a la sortie de I’ensemble NanoNaKe pour un faisceau primaire de **Ca d’une
puissance de 30 W. Ce taux semble di au recyclage d’atomes de Na déposés sur les parois du
dispositif et transportés jusque dans la source ECR par le faisceau d’ions 1°. Dans le cas du
*®Na, il est donc envisageable de transformer le dispositif actuel de la fagon suivante : un tube
chauffé pourrait étre raccordé a la sortie de la cavité cible pour accélérer le transport effusif
des atomes de Na de la cible a la cavité source N'. En concevant le tube de facon a accélérer
le transfert des ions Na’ selon la méme méthode que celle décrite dans le chapitre 11T pour
accélérer I’extraction des ions du tube ioniseur, il devrait étre possible d’amener une grande
part des ions alcalins jusque dans la source N'. Enfin, une polarisation variable de 1’extrémité
du tube coté source N* devrait permettre d’ajuster 1’énergie d’injection des ions alcalins dans
la source N, tentant ainsi d’optimiser la part des ions Na™ qui pourraient étre capturés par le
plasma. Cette solution suppose une modification importante du dispositif actuel mais semble
tout a fait envisageable au regard des techniques auxquelles elle fait appel. Elle présente de
plus I’avantage de rendre commune la cavité cible et la cavité source N tout en les séparant
du volume entourant les parties chauffées (chambre contenant I’ECS MonoNaKe). Ceci
devrait permettre de limiter ’interaction des ions alcalins avec le gaz résiduel durant leur
transport, et de limiter la perturbation induite par ce gaz résiduel sur le fonctionnement de la
source ECR, perturbation telle que celle observée lors des premiers jours de fonctionnement
de I’ensemble cible source actuel de SPIRAL 1. Cependant, elle présente 1’inconvénient
d’étre beaucoup moins sélective. En effet, les isobares transportés dans le tube chaud jusqu’a
la source ECR puis ionisé€s ne pourront pas étre séparés.

Il est important de noter que tant que 1’on utilisera la source Nanogan III dans la
casemate, les états de charge des ions N seront faibles. Par conséquent 1’énergie des ions
aprés accélération dans CIME sera faible. La solution 17/N" avec un séparateur de masse, et
en plagant une source N plus performante hors de la casemate, pourrait permettre d’utiliser
une source ECR, autre que la source Nanogan III, permettant ainsi de produire des ions d’états
de charge plus élevés.

Cette solution présente évidemment 1’inconvénient d’étre beaucoup plus cotiteuse et
sera appliquée dans le cadre du projet SPIRAL 2.
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Chapitre 5 :

Développement d'une source test a ionisation
de surface

dans le cadre de SPIRAL 2
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V.1. Source a Ionisation de Surface de Tests Hors Exploitation
(SISTHE)

V.1.a.Démarche

L’utilisation de sources a ionisation de surface pour la production d’ions radioactifs
par la méthode ISOL doit répondre a un ensemble important de contraintes dont les solutions
techniques sont parfois contradictoires. Les sources sont généralement reliées a la cible de
production par I’intermédiaire d’un tube de transfert au travers duquel les éléments radioactifs
transitent. Ces ¢léments sont accompagnés des ¢éléments stables issus de 1’évaporation des
matériaux constituant la cible et son container. Ces ¢léments, transportés sous forme d’atomes
ou de molécules, peuvent altérer le fonctionnement de la source a ionisation de surface en
réagissant avec le matériau ioniseur ou en formant un dépot a sa surface. Il est donc important
de choisir le matériau ioniseur en fonction des matériaux qui constituent son environnement.
Si la réactivité chimique est faible méme a haute température, il semble intéressant de porter
le matériau ioniseur a haute température pour limiter la contamination chimique surfacique,
pour augmenter 1’efficacité d’ionisation par augmentation de la probabilité d’ionisation par
contact (voir chapitre III) et pour réduire le temps de collage des éléments radioactifs. Le
fonctionnement a haute température limite aussi 1’espérance de vie de la source par
¢vaporation accélérée de son matériau. Augmenter 1’épaisseur de la paroi du ioniseur pour
allonger son espérance de vie est possible, mais conduit simultanément a réduire la tension a
ces bornes et conduit donc a une réduction de son efficacité d’ionisation. Un compromis doit
donc étre trouvé entre les différentes contraintes techniques qui permettront de répondre aux
besoins d’efficacité d’ionisation et de pérennité du dispositif.

Des travaux menés par H. Kawano sur I’étude de 1’ionisation de surface en utilisant de
I’oxyde de rhénium ont été en partie a I’origine de la conception du dispositif de test présenté
dans ce chapitre. Ses études montrent que 1’oxyde de rhénium permet d’obtenir une
probabilité d’ionisation par contact trés supérieure a tous les autres matériaux si 1’oxyde de
rhénium est maintenu au méme degré d’oxydation et & une température d’environ 1500 K
(voir paragraphe V.1.b). Cette faible température limite 1’évaporation du matériau et rend
possible 1’utilisation d’une plus faible épaisseur de paroi pour I’ioniseur. La tension aux
bornes du ioniseur peut donc étre plus importante, ce qui augmente 1’efficacité d’ionisation de
facon plus certaine qu’une augmentation de température. Mais en utilisant le matériau a cette
température, il est possible que les polluants se déposent sur la couche du ioniseur de fagcon
plus importante, et que le temps de collage des atomes radioactifs soit aussi plus important. Il
est aussi possible que le carbone, qui ne réagit pas avec le rhénium, réagisse avec 1’oxyde de
rhénium.

Le systeme SISTHE doit permettre d’étudier s’il est possible de trouver un compromis
entre ces conditions.

Une autre motivation pour le développement de cette source de test réside dans la
volonté de mesurer 1’efficacité d’ionisation de la source seule. Effectivement, dans le chapitre
III, I’efficacité de la source a ionisation de surface incluse dans 1’ensemble MonoNaKe est
déduite de [Defficacité de I’ensemble du dispositif. L’optimisation de cette efficacité
d’ionisation nécessite de pouvoir la mesurer le plus directement possible.
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Enfin, le but a court terme des études qui seront menées avec le dispositif SISTHE est
de réaliser une source a ionisation de surface qui réponde au cahier des charges de SPIRAL 2.
Cette source devra produire des ions rubidium et césium radioactifs mono-chargés. Elle doit
étre associée soit a une cible de production d’UCx [SplI-02] maintenue a une température
d’environ 2200°C. L’efficacité d’ionisation n’est pas spécifiée clairement dans le cahier des
charges mais compte tenu du cotit de production des ions radioactifs, il est important que cette
efficacité d’ionisation soit la plus importante possible. La seconde contrainte est une durée de
fonctionnement de 3 mois.

V.1.b.Intérét du rhénium oxydé

La probabilité p. pour le sodium d’échanger un électron par contact avec une paroi de
tungsténe augmente lorsque la surface de tungsténe est oxydée [Kaw-95-01]. L évolution de
cette probabilité avec le degré d’oxydation s’explique par 1’évolution du travail de sortie, qui
passe de 4,5 eV pour le W a 6,24 eV pour le W-Ox. Dans ce cas, la probabilité p est égale a
100 % pour tous les alcalins. Malheureusement, au-dela d’une température de 1400 K, la
surface tungstene se désoxyde. A haute température (de 1’ordre de 2000 K), la surface du
tungstene est considérée comme propre de toute impureté et son travail de sortie tend alors
vers une valeur limite de 4,5 eV. Des observations similaires ont aussi été faites par H.
Kawano [Kaw-98-01] [Kaw-99-01] [Kaw-00-01] dans le cas du rhénium, de I’iridium, du
platine et du tantale en fonction de la température et de la pression résiduelle d’oxygene. La
figure V.1 présente 1’évolution du travail de sortie du rhénium en fonction de la température
et pour une pression résiduelle d’oxygene située entre 10 Torr et 10™ Torr.
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Figure V.1 : Evolution du travail de sortie du rhénium pour une température comprise entre
1493 K et 1927 K et pour une pression comprise entre 10°Torr et 10° Torr. La probabilité P-
notée [+ sur la figure) pour le sodium est égale a 0 pour une température de e
tée f+ la figure) pour le sod, tégalea 100 % p température de 1493°K et
. . y \ -6 . . . \
pour une pression résiduelle d’oxygene de 10 Torr soit un travail de sortie égal a 6 eV.
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Pour une pression résiduelle d’oxygene comprise entre 2.10® Torr et 5.10° Torr et pour une
température de 1493 K, la probabilité p. pour le sodium sur une surface d’oxyde de rhénium
est de 'ordre de 90 %. Le maximum est atteint pour une température de 1493 K et une
pression résiduelle d’oxygene proche de 10 mbar.

V.2. Dispositif SISTHE

Parmi les matériaux étudiés par H. Kawano, le rhénium a été retenu comme matériau
potentiel pour le ioniseur de SPIRAL 2 car il ne réagit pas avec le carbone [Hs-01]. Son
travail de sortie ne sera donc pas influencé par la présence du carbone provenant de la cible de
production mais il est possible que I’oxygeéne change ses propriétés chimiques.

Le second matériau retenu est le carbone graphite. Un argument important est que le
carbone évaporé par la cible ne pourra pas altérer son fonctionnement. Ensuite, si 1’on
considere le potentiel de travail du carbone (5 eV) relativement faible par rapport a I’oxyde de
rhénium (6,1 eV au max) mais important par rapport au rhénium pur, on en déduit qu’il est
nécessaire de porter le ioniseur a haute température pour obtenir une probabilité d’ionisation
par contact importante. Cela conduit a un taux d’évaporation important et & une durée de vie
réduite. Les résultats obtenus avec la source a ionisation de surface de I’ECS MonoNaKe ont
démontré qu’il était possible d’obtenir une efficacité d’ionisation importante tout en limitant
la température et donc en allongeant sa durée de vie. Le systéeme SISTHE devrait permettre de
quantifier cette durée.

Description technique

L’ensemble du dispositif est contenu dans une chambre composée d’un empilement de
brides refroidies isolées entre elles par des alumines (pour pouvoir polariser chaque bride). La
bride de sortie (n°31 sur la figure V.2) supporte une ¢lectrode d’extraction et effectue
I’interface mécanique entre la bride du ioniseur et la bride d’entrée de la ligne du banc de test.
La bride n°4 est reliée a la sortie du tube ioniseur. La bride n°3 est reliée a ’entrée du tube
ioniseur et a une extrémité du four. La bride n°2 est reliée a I’autre extrémité du four. Elle
entoure le four dont ses parois sont séparées par trois couches de Papyex (tissus de carbone)
qui servent de réflecteur. La bride n°1 est la bride d’interface avec différents équipements :
four effusif, pyrométre, support d’échantillons. L’ensemble est maintenu sous vide par
I’intermédiaire de la bride n°1 qui sera reliée a un systéme de pompage (non représenté sur la
figure).

L’ioniseur est basé sur le méme principe que celui de l’ensemble cible-source
MonoNaKe. Il est prévu dans un premier temps de tester les matériaux carbone et rhénium
(voire rhénium oxydé) sous forme de tube de 4 mm de diamétre et de 20 mm de long. Si ces
premiers tests sont concluants et lorsque la procédure sera mise au point, il sera évidemment
possible de tester d’autres matériaux.

Le tube ioniseur (voir figure V.3) est couplé a un four qui contiendra les échantillons
d’¢léments alcalins a évaporer pour quantifier 1’efficacité d’ionisation. Le four en carbone
devrait permettre d’atteindre une température de 2000°C. Un four effusif (container chauftfé
utilisé pour vaporiser des ¢léments dans les source d’ions stables du GANIL actuel) peut aussi
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étre adapté a SISTHE de manicre a injecter un flux d’atomes alcalins (systeme qui n’a pas
encore €té précisément défini).

Les chauffages du tube et du four sont indépendants pour pouvoir ajuster
indépendamment le flux d’alcalins injectés et I’efficacité d’ionisation de la source. Cependant,
leur proximité conduira probablement a un couplage de leurs températures.

Tube ioniseur Cavité chauffée par le

four en carbone

1 Joint ORING N°240
P353¢int 94.24

7
-k

L] ;

P M".u/

WY N ST L
s

Electrode
d’extraction

N

<%

Four en Carbone

Figure V.2 : Coupe de la source a ionisation de surface SISTHE. Les numéros des
pieces sont indiqués dans les cercles.
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Figure V.3 : Tube ioniseur en carbone utilisé dans le cadre de SISTHE d’une longueur de
20 mm et d’un diametre de 4 mm.

Le dépot de puissance de chauffage de I’ioniseur permet de contrdler la température
mais également la valeur du champ électrique dans le tube ioniseur. Puisqu’un des buts de ce
dispositif est de mesurer I’influence de 1’oxydation sur le travail de sortie et donc sur
I’efficacité d’ionisation de ’ioniseur, une injection de gaz a été prévue a proximité directe de
I’ioniseur.

Ce dispositif a été congu et la mécanique a été réalisée au cours de mon travail de
theése. Le montage et les mesures de caractérisation ont été effectués par A. Pichard qui débute
actuellement sa thése [Pi-07-01].

La source a ionisation de surface SISTHE a été¢ montée sur le banc de test de SPIRAL
1 afin de réaliser des mesures thermiques au niveau du tube ioniseur et au niveau de la cavité
four en fonction de la puissance de chauffage ohmique déposée dans le tube ioniseur (en
carbone) et dans le four. La figure V.4 montre la lumicre émise par I’ioniseur (c6té sortie du
tube) lors d’une de ses premicres montée en température. Le cercle noir central est I’orifice de
support de 1’électrode d’extraction. Le point lumineux au centre (dont le diameétre réel est de
1,3 mm) est ’extrémité de la gaine chauffée du thermocouple. La zone sombre autour de la
gaine est la cavité destinée a accueillir les échantillons d’alcalins.
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Figure V.4 : Vue du tube ioniseur de la source a ionisation de surface SISTHE prise coté
extraction (puissance ioniseur de 700 W, température égale a 1700°C).

V.3. Conclusion et perspectives

Les différentes contraintes imposées par une installation comme SPIRAL 2 pour
I’¢laboration d’une source a ionisation de surface ont été présentées. Les matériaux retenus
pour I’instant sont le rhénium (ou oxyde de rhénium) et le carbone graphite. Le dispositif a été
congu et est maintenant disponible pour effectuer les tests.

Des mesures de températures du tube ioniseur et de la cavité en fonction de la
puissance du four et de la puissance du ioniseur ont ét¢ entamées. La prochaine étape
consistera a effectuer des mesures d’efficacité d’ionisation.

Une part importante de la difficult¢ de ces mesures d’efficacité d’ionisation réside
dans leur normalisation : elle dépend des mesures absolues du flux d’atomes alcalins injectés
dans la source et du courant d’ions extraits de la source. Des solutions techniques sont d’ores
et déja en cours d’étude et de réalisation et feront I’objet d’une partie du travail de thése d’A.
Pichard.
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CONCLUSION et PERSPECTIVES

Le but de ce travail de thése a été d’étudier le processus de transformation atomes-ions
dans un dispositif de production d’ions radioactifs de type ISOL au travers d’une approche
statistique originale. Cette démarche a ét¢ motivée par la volonté d’étendre la palette des
faisceaux d’ions radioactifs délivrés par SPIRAL 1.

Cette approche prend en compte la totalité des processus qui interviennent dans la
transformation des atomes radioactifs en ions, a savoir leur diffusion dans la cible, leur
effusion entre la cible et la source, et leur ionisation d’une facon différente de celles
proposées dans des travaux antérieurs.

A D’aide de cette approche, nous avons pu réaliser deux études concrétes participant a
I’amélioration des faisceaux d’ions radioactifs pour SPIRAL 1 :

* La premicre, basée sur une approche macroscopique du processus de diffusion, a été
appliquée a des données expérimentales obtenues a I’aide de I’ensemble cible-source
TARGISOL. La méthode expérimentale consistait a mesurer le temps de
transformation des atomes en ions dans le dispositif. Le but était d’une part de
déterminer les coefficients de diffusion de 1I’Ar dans des cibles en carbone de
différentes tailles de grains (I um, 4 um et 16 um), et d’autre part de les confronter a
des résultats antérieurs.

* La seconde étude a consisté a appliquer cette approche au fonctionnement d’une
source a ionisation de surface. Le passage de considérations statistiques a des
considérations physiques (processus d’ionisation de surface, processus de
neutralisation, processus d’effusions atomique et ionique) a permis de mettre en
¢vidence les modifications techniques a apporter pour améliorer 1’efficacité de
transformation atomes-ions (chauffage du four et chauffage de 1’ioniseur
indépendants : application d’un champ ¢électrique au niveau du tube ioniseur) par
rapport a la premicre version d’un ensemble cible-source (MonoLithe). Ces
modifications de la configuration ont permis de définir et de construire une nouvelle
version d’un ensemble de production (MonoNaKe), puis de tester ses performances en
ligne pour la production d’isotopes de sodium, potassium et lithium a partir d’un
faisceau primaire de **Ca.

Pour produire des faisceaux d’ions alcalins radioactifs multichargés, il a été nécessaire
d’étudier la possibilité de coupler la source a ionisation de surface MonoNaKe a la source
ECR actuellement utilisée sur SPIRAL 1, NANOGAN III, puis de réaliser ce couplage. Le
systéme de production résultant NanoNaKe est une version simplifiée du principe 17/N" déja
expérimenté a Grenoble. Il répond en outre aux contraintes imposées par le processus de
production de SPIRAL 1.
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Nous avons développé une source de tests a ionisation de surface (SISTHE) basée sur les
mémes principes que ceux adoptés pour la définition de la source destinée a SPIRAL 1
(MonoNaKe). Son but est de permettre d’étudier le fonctionnement de sources a ionisation de
surface en fonction des différents parameétres et dans un futur proche, d’¢élaborer un prototype
de source répondant aux contraintes de SPIRAL 2 (efficacité d’ionisation et durée de vie).

Bilan

Le dispositif TARGISOL a permis d’étudier le relachement d’atomes d’Ar de cibles
en carbone graphite dans des conditions expérimentales trés proches. Les temps de
relachement ont pu étre déterminés a partir des réponses en temps de cet ensemble. Les
efficacités de diffusion macroscopique déduites des temps relachement ont été directement
comparées a celles obtenues en régime continu. Une cohérence entre ces deux méthodes est
observée pour la cible 1 um a haute température et la cible 4 pm. Une statistique insuffisante
des données expérimentales pourrait expliquer 1’incohérence des résultats entre les deux
méthodes pour la cible 1 um a basse température et la cible 16 um a haute température, ainsi
que I’implantation des noyaux qui n’a pas lieu dans toute 1’épaisseur de la cible comme cela a
¢été supposé dans 1’approche macroscopique de la diffusion.

L’approche macroscopique du processus de diffusion a permis de mieux rendre
compte de la faiblesse du taux de production expérimental de I"*'Ar (T,, égal a 15 ms)
observé avec SPIRAL 1 par rapport aux modeles antérieurs. Les résultats de cette analyse
montrent également que 1’origine des pertes pour la production des isotopes d’argon de courte
durée de vie réside autant dans le processus d’effusion que dans le processus de diffusion. Des
modifications du systéme de production de SPIRAL 1 sont proposées.

Enfin, I’analyse des résultats a permis de mettre en évidence les conditions
expérimentales qui doivent étre remplies pour que ’analyse des données expérimentales soit
la plus riche possible.

Pour MonoNaKe, les efficacités totales de production des isotopes de sodium
(***%?"Na) et des isotopes de lithium (*Li) sous forme d’ions 17 ont augmenté d’un facteur 4
a 13, comparées a celles issues de 1’ensemble cible-source MonoLithe.

Les taux de production des 232027282930Np" 36374TKT 891" of goalement des
28293031 AT extrapolés aux meilleurs faisceaux disponibles 3 GANIL pour SPIRAL 1, sont
comparés aux taux obtenus a ISOLDE et a TRIUMF. Les efficacités totales de production en
fonction de la puissance déposée dans le tube ioniseur ont permis d’en déduire que la présence
d’un champ électrique dans le tube ioniseur conduisait a un facteur d’amplification N compris
entre 7 et 18 selon les cas.

Les rapports entre les efficacités totales de production et les efficacités totales
d’ionisation pour chacun des noyaux produits correspondant a un facteur d’amplification N
¢gal a 7 et N égal a 18 ont montré que les pertes par diffusion dans la cible de production et
par effusion au sein de la cavité de la cible sont en accord avec celles estimées pour
MonoLithe.

Les processus de diffusion et d’effusion associés a 1’utilisation du carbone pour la
production des noyaux de courte durée de vie de sodium, potassium et lithium restent encore
treés pénalisants a des températures de la cible et de la cavité proches de 2000 K. Les taux de
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production devraient donc pouvoir étre améliorés en augmentant la température de la cible et
de la cavité cible.

Enfin, afin d’employer la puissance du faisceau primaire maximum disponible au
GANIL (3 kW de *S), il est indispensable de redéfinir la cible de production et son
environnement (réflecteur et container).

Pour la premicre fois, le test sous faisceau de I’ensemble cible-source NanoNaKe a
mis en évidence la possibilité de capturer un faisceau de “'K'* (T, : 17,5 s) de trés faible
énergie par un plasma ECR dans une configuration 1"/N" directe. Cependant, 1’efficacité du
processus 17/N" pour le /K> est estimée 4 une valeur de 0,04 % (soit un taux de 4.10* pps
pour un faisceau primaire de *Ca a 60 MeV/A d’une puissance de 400 W) ce qui reste trés
faible comparée a Defficacité du processus 17/N* mesurée pour le K au LPSC de
Grenoble.

La capture du °Na'" (T, : 1,072 s) par le plasma de la source ECR n’a pas été mise
en évidence.

L’analyse des résultats expérimentaux a permis d’émettre les hypothéses suivantes
concernant I’origine des facteurs de pertes :

> Neutralisation du faisceau d’ions 1" par le gaz résiduel.
> Dispersions en angle et en énergie du faisceau d’ions 1" induites par le gaz résiduel.
> Interaction entre le faisceau d’ions 1" et le faisceau d’ions N" extrait de la source ECR.

Pour 1’ensemble cible-source NanoNaKe, il est donc nécessaire de remédier a ces

problémes pour espérer augmenter 1’efficacité de conversion 17/N".

La source de test hors ligne SISTHE est maintenant construite et les premiers tests sont en
cours.
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Résultats pour une cible en carbone de lpum a une
température de 1500°C

On analyse séparément le temps de relachement et le temps de collection afin de pouvoir
comparer les valeurs de Apy et de /) propres aux deux phases.

o Type de | Température Efficacité
N cible °C d'ionisation ¢+ - A B c D
C1pum 1500 0,65 -6,22 576 | 105 | 31 2,80.’]0'4 2,20.’]0'4
Cfit
1 C1pum 1500 0,65 -6,22 576 | 105 | 31 2,80.’]0'4
2 C1pum 1500 0,65 -6,22 576 | 105 | 31 2,50.’]0'4
3 C1pum 1500 0,65 -6,22 576 | 105 | 31 2,20.’]0'4
Tableau 1.1 : Valeurs des parameétres d’entrée pour une efficacité d’ionisation de 65%
Type Température Efficacité
Ne | de A eact ¢ AlB| ¢ D
) C d’ionisation +
cible
C1 4 4
um 1500 0,3 -3,26 | -28 [ 105 | 31 | 2,80.10 2,20.10
Cfit
4 Sn: 1500 0.3 326 | -28 | 105 | 31 | 2,80.10°
5 Sn: 1500 0.3 326 | -28 | 105 | 31 | 2,50.10°
6 Sn: 1500 0,3 -3.26 | -28 | 105 | 31 | 2,20.10°

Tableau 1.2 : Valeurs des parameétres d’entrée pour une efficacité d’ionisation de 30%

Les valeurs injectées dans le programme sont les valeurs de ¢,, ¢_, et de D’efficacité
d’ionisation de la source.
Le temps de collection et le temps de relachement sont traités de manicre indépendante.

Apres traitement des données corrigées du temps mort, le programme de fit ressort les valeurs

de Ap etde fo correspondant a une valeur minimum du Khi’® pour chaque jeu de parametres

correspondant a une ligne du tableau ci-dessus.
L’estimation des erreurs sur la valeur de Ap est obtenue a partir de la variation de I’efficacité

d’ionisation et des constantes du taux d’acceptation du générateur.
L’incertitude sur la valeur du coefficient de diffusion est aussi déterminée a partir des écarts

mesurés entre la phase de collection et la phase de relachement.
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1. Traitement du temps de relaichement pour une efficacité
d’ionisation de 65%

184

A partir des valeurs de Ap et de Jocalculées pour chaque jeu de paramétres, on calcule la
valeur moyenne de < A, > etde </,>.

)LD(S_I) Khi? <A, > (s AAp/ <A, > 1y <lo> Aly/ <lo>
2,28E-02 1,12 0,023 1% 47610 48160 1,5%
2,26E-02 1,12 48080
2,23E-02 1,13 48780

Tableau 1.3 : Traitement du temps de reldchement pour une efficacité d’ionisation de 65%

A partir de Pefficacité du détecteur, du taux d’embranchement et de ’efficacité de transport,
on déduit la valeur de /y implantée dans la cible de diffusion.

I, Efficacité Ger | 12u% Efficacite I réel
47610 0,00617 1,98 0,253 15403770
48080 0,00617 198 0,253 15555840
48780 0,00617 198 0,253 15782320

Tableau 1.4 : Valeurs de Iy pour le temps de reldchement corrigées de [ efficacité du
detecteur, du taux d’embranchement et de [’efficacité de transport pour une efficacité
d’ionisation de 65%.

2. Traitement du temps de collection pour une efficacité d’ionisation

de 65%

Ap(sh) khi <A, > (s") | Adp/<A, > Iy <lo> Aly/ <lo>
2,22E-02 1,30 0,019 21% 49660 54400 10%
1,87E-02 1,28 53480
1,46E-02 1,26 60050

Tableau 1.5 : Traitement du temps de collection pour une efficacité d’ionisation de 65%

I, Efficacité Ger | 12u% Efficacite Iyréel
49660 0,00617 1,98 0,253 16067030
53480 0,00617 1,98 0,253 17302960
60050 0,00617 198 0,253 19428620

Tableau 1.6 : Valeurs de lo pour le temps de collection corrigées de [’efficacité du

detecteur, du taux d’embranchement, et de [’efficacité de transport pour une efficacite

d’ionisation de 65%.
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Les résultats de 1’analyse pour une efficacité d’ionisation de 65% montrent que les valeurs de
Ap et de lo correspondant aux deux phases sont relativement proches (on note un écart de

18%).
3. Traitement du temps de relichement pour une efficacité
d’ionisation de 30%

AD(S_I) khi? <A, > (s AAp/< A, > Iy <lo> Aly/ <lo>
2,77E-02 1,14 0,027 1% 92190 93250 1.2%
2,76E-02 1,13 93120
2,71E-02 1,13 94450

Tableau 1.7 : Traitement du temps de reldchement pour une efficacité d’ionisation de 30%
s Taux Efficacité .
I Efficacité Ger embr Trans Iyréel
92190 0,00617 1,98 0,253 2982723
93120 0,00617 1,98 0,253 3012812
94450 0,00617 1,98 0,253 3055843

Tableau 1.8 : Valeurs de lo corrigées de [’efficacité du détecteur, du taux
d’embranchement, et de [’efficacité de transport pour une efficacité d’ionisation de 30%
et pour le temps de reldchement.

4. Traitement du temps de collection pour une efficacité d’ionisation

de 30%

Ap (s khi? <A, > (s AAp/< A, > Iy <lo> Aly/ <lo>
4,24E-02 1,26 0,039 9% 81900 84370 3%
3,89E-02 1,28 84270
3,54E-02 1,32 86950

Tableau 1.9 : Traitement du temps de collection pour une efficacité d’ionisation de 30%

I, Efficacité Ger | 12u% Efficacite Iyréel
81900 0,00617 1,98 0,253 26497990
84270 0,00617 198 0,253 27264780
86950 0,00617 1,98 0,253 28131870

Tableau 1.10 : Valeurs de lo corrigées de I’efficacité du détecteur, du taux d’embranchement,
et de [’efficacité de transport pour une efficacité d’ionisation de 30% et pour le temps de
collection.

L’analyse des données pour une efficacité d’ionisation de 30%, nous montre de nouveau que
les valeurs de Apy et de [, correspondant aux deux phases sont relativement proches (un écart
de 30% sépare les deux valeurs de Ap).
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5. Comparaison des valeurs de A, et de I, obtenues pour deux
valeurs d’efficacités d’ionisation.

Efficacité .
d’ionisation <Ap>(s ) Arp/< A, > <Jo> Aly/<lo>
65% 0,021 20% 16590090 24%
30% 0,033 21% 28734730 14%

Tableau 1.11 : Valeurs moyennes de Ap et de Iy correspondant a une efficacité d’ionisation de
la source de 65% et 30%.

On remarque que les valeurs de Ap sont proches (I’écart entre les valeurs est de 27%). On
peut donc vérifier que le coefficient de diffusion de la cible ne dépend pas des conditions de la
source, mais uniquement des caractéristiques du matériau de la cible de diffusion et ¢galement
de la température.

run
plastique pp/s nAe
17| 3,66E+04 14,25
36 | 5,93E+04 45
48 | 2,36E+04 14,26

Tableau 1.12 : Valeurs des runs plastiques durant [’expérience.

nombre de cycles Valeur de 10(36) Valeur de lo (17) Vale(:réc)ie lo
29 3,82.107 8,23.107 5,02.107

Tableau 1.13 : Valeurs calculées de lo pour un nombre de cycles donné.

Efficacité - ;
dionisation | <*p> () | Adp (s ~lo-pu Al
65% 0,021 0,004 16590090 4024850
30% 0,033 0,007 28734730 4060440

Tableau 1.14 : Valeurs moyennes en fonction de l’efficacité d’ionisation

II. Fit de la réponse en temps de relachement et de
collection pour une cible en carbone de 1um et a une temperature
de 1800°C

Les parametres de la source (¢, et ¢_) durant cette acquisition sont identiques aux
parametres correspondant au run 35.

Les paramétres (A, B et C) déduits du taux d’acceptation sont différents pour chacune des
acquisitions.

La méthode d’analyse des données expérimentales pour une température de 1800°C est la
méme que la méthode décrite dans le chapitre précédent. On réalise donc le traitement des
données en laissant deux parametres libres (A et /o).
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Type Température Efficacité
de cible °C d'ionisation P+ 9- A B C D
C1yum 1800 0,65 -6,22 -57,6 | 72,2 40,4 3,34.10° | 2,20.10™

Cfit
C1um 1800 0,65 -6,22 -57,6 | 72,2 40,4 3,34.10"
C1yum 1800 0,65 -6,22 -57,6 | 72,2 40,4 2,70.10™
C1um 1800 0,65 -6,22 -57,6 | 72,2 40,4 2,20.10"

Tableau I1.1 : Valeurs des parametres d’entrée pour une efficacité d’ionisation de 65%
Type de | Temperalure | efficacits dionisation | $+ | ¢~ | A | B c D
C1um 1800 0,3 -3,26 | -28 | 72,2 | 40,4 | 3,34.10" | 2,20.10™

Cfit
C1um 1800 0,3 -3,26 | -28 [ 72,2 | 40,4 | 3,34.10"
C1um 1800 0,3 -3,26 | -28 [ 72,2 | 40,4 | 2,70.10"
C1um 1800 0,3 -3,26 | -28 [ 72,2 | 40,4 | 2,20.10"
Tableau I1.2 : Valeurs des parametres d’entrée pour une efficacité d’ionisation de 30%
1. Traitement du temps de relaichement pour une efficacité
d’ionisation de 65%

Ap(sh) Khi <A, > (s") | Adp/<A, > Iy <lo> Aly/ <lo>
6,83E-02 1,35 0,0651 5,2% 44980 46560 3,4%
6,55E-02 1,26 46530
6,15E-02 1,21 48170

Tableau 11.3 : Traitement du temps de relachement pour une efficacité d’ionisation de 65%

I, Efficacité Ger | 12u% Ffficacite Iyréel
42980 0,00617 1,98 0,253 14552860
46530 0,00617 198 0,253 15054350
48170 0,00617 1,98 0,253 15584960

Tableau 11.4 : Valeurs de lo corrigées de [’efficacité du détecteur, du taux d’embranchement,
et de [’efficacité de transport pour une efficacité d’ionisation de 65% et pour le temps de

reldchement.

2. Traitement du temps de collection pour une efficacité d’ionisation

de 65%
Ap(sh) Khi <A, > (s") | AAp/<A, > Iy <lo> Aly/ <lo>
8,96E-02 1,51 0,0732 20% 45610 47700 4,3%
7,13E-02 1,94 47770
5,87E-02 2,58 49740

Tableau I1.5 : Traitement du temps de collection pour une efficacité d’ionisation de 65%
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I, Efficacité Ger | 12u% Efficacite Iyréel
45610 0,00617 1,98 0,253 14756690
47770 0,00617 198 0,253 15455540
49740 0,00617 198 0,253 16092970
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Tableau 11.6 : Valeurs de lo corrigées de I’efficacité du détecteur, du taux d’embranchement,
et de [’efficacité de transport pour une efficacité d’ionisation de 65% et pour le temps de

collection.

3. Traitement du temps de relichement pour une efficacité
d’ionisation de 30%

Ap(sh) Khi <A, > (s") |AAp/<A, > Iy <lo> Aly/ <lo>
0,1 1,51 0,087 14% 88140 92270 4,3%

8,31E-02 1,37 92710

7,70E-02 1,3 95970

Tableau I1.7 : Traitement du temps de relachement pour une efficacité d’ionisation de 30%

I, Efficacité Ger | 124X Ffficacite Iyréel
88140 0,00617 1,98 0,253 28516890
92710 0,00617 198 0,253 29995470
95970 0,00617 198 0,253 31050210

Tableau I1.8 : Valeurs de lo corrigées de I’efficacité du détecteur, du taux d’embranchement,
et de [’efficacité de transport pour une efficacité d’ionisation de 30% et pour le temps de

relachement.

4. Traitement du temps de collection pour une efficacité d’ionisation

de 30%
Ap(sh) Khi <A, > (s") | AAp/<A, > Iy <lo> Aly/ <lo>
1,50E-01 1,67 0,127 9% 87900 89890 2%
1,25E-01 2,33 90140
1,06E-01 3,2 91630

Tableau 11.9 : Traitement du temps de collection pour une efficacité d’ionisation de 30%
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I, Efficacité Ger | 120% Efficacite Iyréel
87900 0,00617 1,98 0,253 2843924
90140 0,00617 1,98 0,253 2916397
91630 0,00617 1,98 0,253 2964604

Tableau 11.10 : Valeurs de lo corrigées de [ efficacité du détecteur, du taux
d’embranchement, et de [’efficacité de transport pour une efficacité d’ionisation de 30% et
pour le temps de collection.

Nombre de cycles Valeur de 10(36) Valeur de lo (17) Vale(:réc)ie lo
24 4,37.107 9,42.107 5,74.107

Tableau I1.11 : Valeurs calculées de lo correspondant pour un nombre de cycles donné.

Efficacité ; ;
dionisation | ~AD> (8 D | Adp (s <lo>fu Al
65% 0,069 0,015 15248480 770000
30% 0,1 0,04 29432510 1310000

Tableau I1.12 : Valeurs moyennes en fonction de [’efficacité d’ionisation.

II1. Fit de la réponse en temps de relachement et de
collection pour une cible en carbone de 1um et a une temperature
de 1200°C

Type de Température Efficacité

cible °C d'ionisation O ¢ A B C D

C1ym 1200 0,65 -6,22 | -576 | 782 | 14,8 | 2,40.10" | 1,80.10"

Ciit

C1pm 1200 0,65 6,22 | 57,6 | 782 | 148 | 2,40.10"

C1ym 1200 0,65 6,22 | 57,6 | 782 | 14,8 | 2,10.10"

C1ym 1200 0,65 -6,22 | -576 | 782 | 14,8 | 1,80.10"

Tableau I1I.1 : Valeurs des parametres d’entrée pour une efficacité d’ionisation de 65%

Type de Température Efficacité

)gi)ble FZ’C d’ionisation 0. ¢- A B c D

C1um 1200 0,3 326 | -28 | 782|148 | 24010%] 1,80.107
782|148 | Cfit

C1um 1200 0,3 -326 | -28 | 782 14,8 | 2,40.10*

C1um 1200 0,3 -326 | -28 | 782 (14,8 | 2,10.10*

C1um 1200 0,3 -326 | -28 | 782148 1,80.10"

Tableau I11.2 : Valeurs des parameétres d’entrée pour une efficacité d’ionisation de 30%
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1. Traitement du temps de relaichement pour une efficacité
d’ionisation de 65%

Ap (s Khi2 <A, > (s AAp/< A, > Iy <lo> Aly/ <lo>
5,06.10° 1,14 4,93.10° 3% 717200 736790 3%
4,95.10° 1,14 734230

4,78.10° 1,15 758940

Tableau I11.3 : Traitement du temps de reldchement pour une efficacité d’ionisation de 65%

I, Efficacité Ger | 124X Ffficacite Iyréel
717200 0,00617 1,98 0,253 232043490
734230 0,00617 1,98 0,253 237553400
758940 0,00617 1,98 0,253 245548090

Tableau 111.4 : Valeurs de lo corrigées de [ efficacité du détecteur, du taux d’embranchement,
et de [’efficacité de transport pour une efficacité d’ionisation de 65% et pour le temps de
reldchement.

2. Traitement du temps de collection pour une efficacité d’ionisation

de 65%
Ap(sh) Khi <A, > (s") | AAp/<A, > Iy <lo> Aly/ <lo>
5,59.10° 1,09 5,55.10° 2,5% 700000 666660 7,5%
5,56.10° 1,07 600000
5,52.10° 1,06 700000

Tableau I11.5 : Traitement du temps de collection pour une efficacité d’ionisation de 65%

I, Efficacité Ger | 120X Ffficacite Iyréel
700000 0,00617 1,98 0,253 226478590
600000 0,00617 1,98 0,253 194124510
700000 0,00617 1,98 0,253 226478590

Tableau I11.6 : Valeurs de lo corrigées de [ efficacité du détecteur, du taux d’embranchement,

et de [’efficacité de transport pour une efficacité d’ionisation de 65% et pour le temps de
collection.

nombre de cycles Valeur de 10(36) | Valeur de lo (17) Vale(j%c)je lo
21 2,36.107 5,08.10 31107

Tableau I11.7 : Valeurs calculées de lo pour un nombre de cycles donné.

Efficacité . .
d’ionisation <Ap>(s") | Alp (s <lo>fit Alygy
65% 5,2.10° 8.10° 227037770 770000

Tableau I11.8 : Valeurs moyennes en fonction de [’efficacité d’ionisation
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IV. Fit de la réponse en temps de relachement et de

collection pour une cible en carbone de 4um et a une temperature
de 1200°C

1. Traitement du temps de relaichement et du temps de collection
pour une efficacité d’ionisation de 56% et a partir de deux
parametres libres (Io et 1)

Ap(s™h) Khi? <A, > (s | Arp(shHfit Iy

4,40.10° 1,10 4,4.10° 6,2.107 1,05.10*
4,40.10° 1,10 1,05.10*
4,42.10° 1,10 1,05.10*

Tableau 1V.1 : Traitement du temps de relachement pour une efficacité d’ionisation de 65% et
a partir de deux parametres libres (Io et Ap).

Ap(s™h) Khi? <A, > (s | Arp(shHfit Iy

5,92.10° 0,96 5,95.10° 1,18.10° 8,99.10°
5,94.10° 0,96 8,98.10°
5,99.10° 0,96 8,94.10°

Tableau 1V.2 : Traitement du temps de collection pour une efficacité d’ionisation de 65% et a
partir de deux parametres libres (1o et Ap).

L’erreur relative sur le parametre de diffusion est supérieure a 100 %, le traitement des

données en laissant deux paramétres libres (Io et Ap) fait apparaitre une incertitude trop

importante. Dans ce cas, on choisit de fixer la valeur de Io a partir des valeurs
correspondantes aux runs plastiques.

2. Traitement du temps de relichement et du temps de collection
pour une efficacité d’ionisation de 56% et a partir d’un paramétre
libre (1p).

Type de | Température Efficacité
)é:Fi)bIe FZ’C d'ionisation | 9- A | B C D

C4pm 1200 0,56 2,40,

4,8 | 444 | 197 | 3 | 2,20.10* | 10"

Cfit
C4pum 1200 0,56 48 | 444 | 197 | 3 | 2,40.10"
C4pum 1200 0,56 48 | 444 | 197 | 3 | 2,30.10"
C4pum 1200 0,56 48 | 444 | 197 | 3 | 2,20.10"
Tableau 1V.3 : Valeurs des parametres d’entrée pour une efficacité d’ionisation de 56%
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Type Température Efficacité
de )gi)ble FZ’C d'ionisation 0. ¢- A B C D
C4um 1200 0,3 -3,26 | -28 197 2,20.10* | 2,40.10*
Cfit
C4um 1200 0,3 -3,26 | -28 197 3 240.10*
C4um 1200 0,3 -3,26 | -28 197 3 2,30.10*
C4um 1200 0,3 -3,26 | -28 197 3 2,20.10*

Tableau 1V.4 : Valeurs des parametres d’entrée pour une efficacité d’ionisation de 30%

Tableau 1V.5 : Traitement du temps de relachement pour une efficacité d’ionisation de 56% a

Tableau 1V.6 : Traitement du temps de collection pour une efficacité d’ionisation de 56% a

lo Ap ALdp (sHfit/ Ap Khi
434590 1,35.10° 2% 1,33
375590 1,60.10° 2% 1,32
493600 1,17.10° 2% 1,35

partir d’un paramétre libre A,

lo Ap ALdp (sHfit/ Ap Khi
434590 1,62.10° 1,5% 1,32
375590 1,91.10° 1,5% 1,28
493600 1,41.10° 1,5% 1,33

partir d’un paramétre libre A,

3. Traitement du temps de relichement et du temps de collection
pour une efficacité d’ionisation de 30% et a partir d’un paramétre
libre (1p).

Tableau 1V.7 : Traitement du temps de collection pour une efficacité d’ionisation de 30% a

Tableau 1V.8 : Traitement du temps de collection pour une efficacité d’ionisation de 30% a

lo AD ALdp (sHfit/ Ap Khi
434590 2,77.10° 2% 1,3
375590 3,33.10° 2% 1,28
493600 2,37.10° 2% 1,32

partir d’un paramétre libre A,

lo AD ALdp (sHfit/ Ap Khi
434590 3,32.10° 1,5% 1,31
375590 3,97.10° 1,6% 1,28
493600 1,96.10° 1,5% 1,33

partir d’un paramétre libre A,
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Efficacité . )
d’ionisation <A > () AAp(s) <2y > <> el Aly/ <lo>
56% 1,5.10° 25% 8,5.10" 14%
30% 2,9.10” 35% 8,5.10" 14%

Tableau IV.9 : Valeurs moyennes en fonction de [’efficacité d’ionisation

V.

Fit de la réponse en temps de relachement et de
collection pour une cible en carbone de 4um et a une temperature
de 1800°C

1. Traitement du temps de relaichement et du temps de collection
pour une efficacité d’ionisation de 56% et a partir d’un paramétre
libre (1p)

Type . s
de Templerature I;fﬂclzacn.te ¢+ ¢ A B c D
) C d'ionisation
cible
C4um 1800 0,56 4.8 44 4 106 32 2,40.10'4 1,90.10'4
Cfit
C4um 1800 0,56 4.8 44 4 106 32 2,40.1 0*
C4um 1800 0,56 4.8 44 4 106 32 2,20.1 0*
C4um 1800 0,56 4.8 44 4 106 32 1,90.1 0*

Tableau V.1 : Valeurs des paramétres d’entrée pour une efficacité d’ionisation de 56%

Type de Température Efficacité
{:Fi)ble FZ’C d'ionisation 0. ¢- A B C D
C4um 1800 0,3 -3,26 | -28 | 106 32 | 2,40.10"* 1,90.10"
106 32 Cfit
C4um 1800 0,3 -3,26 | -28 | 106 32 | 2,40.10*
C4um 1800 0,3 -3,26 | -28 | 106 32 | 2,20.10"*
C4um 1800 0,3 -3,26 | -28 | 106 32 | 1,90.10*

Tableau V.2 : Valeurs des paramétres d’entrée pour une efficacité d’ionisation de 30%

lo Ap AAp (sHfit Khi
501800 | 3,59.10" 1% 1,13
434080 | 4,60.10" 1% 1,11
569530 | 2,90.10" 1% 1,16
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Tableau V.3 : Traitement du temps de reldchement pour une efficacité d’ionisation de 56% a

partir d’un paramétre libre A, .

lo Ap ALp (sHfit Khi?
501800 | 3,84.10" 0,5% 1,5
434080 | 4,90.10" 0,5% 1,42
569530 | 3,14.10" 0,5% 1,65

Tableau V.4 : Traitement du temps de collection pour une efficacité d’ionisation de 56% a
partir d’'un parameétre libre Ap

2. Traitement du temps de relichement et du temps de collection
pour une efficacité d’ionisation de 30% et a partir d’un paramétre
libre (1p).

lo Ap ALp (sHfit Khi?
501800 | 1,04.10° 1% 1,13
434080 | 1,36.10° 1% 1,12
569530 | 8,27.10" 1% 1,14

partir d’'un parameétre libre Ap

lo Ap AAp (sHfit Khi
501800 | 1,11.10° 0,5% 1,55
434080 | 1,44.10° 0,5% 1,48
569530 | 8,94.10" 0,5% 1,63

Tableau V.5 : Traitement du temps de reldchement pour une efficacité d’ionisation de 30% a

Tableau V.6: Traitement du temps de collection pour une efficacité d’ionisation de 30% a

partir d’'un parameétre libre Ap

Efficacité <A, > (s'l) A (s’l)
D D <[lo>
d’ionisation reel | Alo/<lo>
56% 3,8.10" 26% 9,8.10" 13%
30% 1,1.10° 27% 9,8.10° 13%
Tableau V.7 : Valeurs moyennes en fonction de [’efficacité d’ionisation
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Fit de la réponse en temps de relachement et de
collection pour une cible en carbone de 16 pum et a une
température de 1800°C

Type de Température IEffilcaclité o, ¢_ A B C
cible °C d'ionisation
C 16 uym 1800 0,88 18,9 184 [ 198 | 25 |230.10"] 2,40.10"
Cfit
C 16 uym 1800 0,88 18,9 184 | 198 | 25 | 240.10™
C 16 uym 1800 0,88 18,9 184 [ 198 | 25 | 235.10"
C 16 uym 1800 0,88 18,9 184 | 198 | 25 | 230.10"

Tableau VI.1 : Valeurs des paramétres d’entrée pour une efficacité d’ionisation de 88%

Type de Templerature I;fﬂclzacn.te o, ¢_ A B C D
cible C d'ionisation
C 16 uym 1800 0,3 -3,26 -28 198 25 2,30.10" | 2,40.10"
Cfit
C 16 uym 1800 0,3 -3,26 -28 198 25 2,40.10"
C 16 uym 1800 0,3 -3,26 -28 198 25 2,35.10"
C 16 uym 1800 0,3 -3,26 -28 198 25 2,30.10"

Tableau V1.2 : Valeurs des parametres d’entrée pour une efficacité d’ionisation de 30%

1. Traitement du temps de relaichement et du temps de collection
pour une efficacité d’ionisation de 88% et a partir de deux
parametres libres (Io et 1)

Ap(sh) Khi <A, > (s") |AAp/<A, > Iy <lo> Aly/ <lo>
2,05.10 1,22 2,05.10 10% 2,02.10* 2,02.10" 4%
2,05.10 1,23 2,02.10*

2,04.10° 1,23 2,02.10*

Tableau V1.3 : Traitement du temps de relachement pour une efficacité d’ionisation de 88%

Khi?

Ap(s™h) <A, > (") |AAp/<A, > Iy <lo> Aly/ <lo>
1,60.107 1,01 1,6.107 27% 22510 2,27.10" 14%
1,60.107 1,01 2,27.10*

1,55.107 1,01 2,30.10*

Tableau VI.4 : Traitement du temps de collection pour une efficacité d’ionisation de 88%

2. Traitement du temps de relichement et du temps de collection

pour une efficacité d’ionisation de 30% et a partir de deux
paramétres libres (Io et )”D)




Annexes du chapitre II 196
Ap (s Khi2 <A, > (s AAp/<A, > Iy <lo> Aly/ <lo>
2,90.10% 1,29 2,9.10% 9% 4,83.10* 4,83.10" 3%
2,901072 1,29 4,83.10*
2,901072 1,29 4,83.10*

Tableau V1.5 : Traitement du temps de relachement pour une efficacité d’ionisation de 30%

Ap(sh) Khi <A, > (s") |AAp/<A, > Iy <lo> Aly/ <lo>
4,90.102 1,23 4,9.10° 10% 4,00.10* 4,00.10" 3%
4,91.102 1,23 4,00.10*

4,90.102 1,23 4,00.10*

Tableau V1.6 : Traitement du temps de collection pour une efficacité d’ionisation de 30%

Efficacité 1 1

dionisation | <D~ () | Adp () ~lo= Aly
88% 1,8.107 8.10° 4,4.10° 6.10°
30% 3,9.10° 1107 9.10° 8.10°

Tableau V1.7 : Valeurs moyennes en fonction de [’efficacité d’ionisation

Détermination des parametres i, et lo pour une

efficacité d’ionisation de 100% pour une cible en carbone de 1pum
et pour une température de 1500°C

Les temps de réponse de la source sont trés courts lorsque I’efficacité d’ionisation tend vers
100% (|¢+|égal a164,4s"' et |¢_| égal 4 1659,6s™"), ce qui permet de diminuer I’influence de la

source sur le processus de diffusion et sur le processus d’effusion.
En effet, on peut estimer I’importance du temps de réponse de la source sur les résultats de
I’analyse des temps de collection et des temps de relachement.

Phase de descente
C Ap Khi’ Io
2,80.10* 1,89.10° 1,15 | 34940
2,50.10* 1,88.10" 1,17 | 35280
2,20.10* 1,85.10" 1,19 | 35810

Tableau VII.1 : analyse de la phase de reldchement pour une cible en carbone de 1um a une

température de 1500°C et pour 100% d’efficacité d’ionisation.
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Phase de montée
C Ap Khi’| To
2,80.10* 6,65.10" | 1,60 | 212150
2,50.10* 5,95.10* | 1,50 | 225380
2,20.10* 5,41.10" | 1,41 | 236920

Tableau VII.2 : analyse de la phase de collection pour une cible en carbone de lum a une
température de 1500°C et pour 100% d’efficacité d’ionisation.

On remarque que le fait de ne pas prendre en compte les temps de réponse de la source
entraine une augmentation de la valeur du Khi’> et entraine également une différence
importante entre les valeurs de Apy et de Io obtenues pour la phase de collection et les valeurs

de Ap et de lo obtenues pour la phase de relachement.

VIIL Détermination des parametres 1, et lo pour une cible

en carbone de 1pm a une température de 1500°C en prenant en
compte un décalage de 50ms

Cette analyse nous permet de savoir si la phase de collection est affectée par un décalage en
temps durant ’acquisition. Dans ce cas la valeur du Khi* doit étre plus faible que la valeur du
Khi’ issue de la premiére analyse.

Phase de montée
C Ap Khi’| To
2,80.10° 1,66.10° | 1,44 | 57020
2,50.10% | 3,44.10° | 1,38 | 128320
2,20.10™ 2,67.10° | 1,32 | 146260

Tableau VIII. 1 : analyse de la phase de collection pour une cible en carbone de 1um a une
température de 1500°C en prenant en compte un décalage de 50ms et pour une efficacité
d’ionisation de 65%.
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Phase de descente

C Ap Khi’ Io

2,80.10% | 2,18.10° | 1,12 | 49080

2,50.10% | 2,16.10° | 1,13 | 49570

2,20.10% | 2,13.10° | 1,14 | 50290

Tableau VIII.2 : analyse de la phase de relachement pour une cible en carbone de 1um a une
température de 1500°C en prenant en compte un décalage de 50ms et pour une efficacité
d’ionisation de 65%.

On remarque que le décalage de 50 ms affecte principalement le temps de montée. La valeur
du Khi* est plus importante que pour 1’analyse réalisée sans décalage en temps (voir §I). Cette
analyse permet de conclure que I’on ne doit pas prendre en compte pendant le traitement des
données de la phase de collection un décalage supérieur ou égale a 50ms.
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Annexe du chapitre IIT : MonoNaKe

I. Efficacit¢ totale de production en fonction de la
puissance déposée dans le four
Température . s .
. Puissance du cible de Puissance du Efficacité I fzflsce.au
Elément four (W) production ioniseur (W) totale de primaire
°C) production (nAe)
“Na (59,1 s) 1631 1425 160 13% (2) 113
“Na (59,1 s) 1998 1514 160 24% (3) 153
“Na (59,1 s) 2349 1593 160 43% (6) 215
“**Na (1 s) 1135 1297 138 0,4% (0,05) 180
“*Na (1 s) 1145 1332 138 0,6% (0,05) 472
“**Na (1 s) 1630 1425 138 3% (0,4) 187
“*Na (1 s) 1985 1511 138 11% (1,2) 168
“**Na (1 s) 2359 1595 138 19% (2) 219
“*Na (1 s) 2706 1669 138 20% (2) 183
“"Na (301 ms) 2349 1593 161 12% (2) 99
“"Na (301 ms) 1998 1514 161 6% (0,6) 159
“’Na (301 ms) 1630 1425 161 1,5% (0,1) 211
“*Na (30ms) 2820 1692 161 1,6% (0,2) 323
“*Na (30ms) 2349 1593 161 0,8% (0,3) 191
“*Na (30ms) 1988 1512 161 0,3% (0,1) 318
“*Na (30ms) 1631 1425 161 0,1% (0,01) 388
Tableau I.1 : Efficacité totale de production pour les *>°**"**Na en fonction de la puissance
du four
Température Puissance I faisceau
. Puissance cible de .. Efficacité totale ..
Elément . du ioniseur . primaire
du four (W) | production de production
(OC) (W) (nAe)
*Li (838 ms) 555 1133 168 7.10% (1.10™) 174
*Li (838 ms) 910 1235 168 2.107% (1.10™) 157
*Li (838 ms) 1284 1336 168 0,01% (1.10) 183
*Li (838 ms) 1616 1422 168 0,1% (0,01) 172
*Li (838 ms) 1963 1507 168 0,7% (0,04) 168
*Li (838 ms) 2334 1590 168 2,6% (0,16) 171
*Li (838 ms) 2719 1671 168 4,9% (0,3) 168
°Li (178 ms) 1619 1423 168 0,014% (7.10™) 195
°Li (178 ms) 1967 1507 168 0,11% (6.107) 199
°Li (178 ms) 2329 1589 168 0,45% (0,023) 200
°Li (178 ms) 2692 1666 168 1% (0,05) 199

Tableau 1.2 : Efficacité totale de production pour les *’Li en fonction de la puissance du four
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. Ten!perature . Efficacité I faisceau
. Puissance du cible de Puissance du ..
Elément four (W) production ioniseur (W) totale de primaire
°C) production (nAe)
YK (17,5s) 1268 1332 30 17% (7) 135
YK (17,5s) 1608 1420 30 34% (12) 159
YK (17,5s) 1986 1512 30 53% (22) 133
YK (17,5s) 2033 1523 30 64% (34) 115
YK (17,5s) 2357 1595 30 61% (17) 240
YK (17,5s) 2741 1676 30 72% (17) 305
'K (1,23s) 1632 1426 30 6% (4) 348
'K (1,23s) 2147 1550 30 12% (4) 329

Tableau 1.3 : Efficacité totale de production pour les K en fonction de la puissance du

four

II.

Efficacit¢ totale de production en fonction de Ia
puissance déposée dans le tube ioniseur

. . Efficacité I faisceau
Puissance . Vextraction ..
Element four (W) Pioniseur (Volts) totale de primaire
production (nAe)
“**Na (1s) 2700 44 1,03 7% (1) 215
“*Na (1s) 2700 60 1,23 10% (1) 198
**Na (1s) 2700 97 1,46 15% (2) 235
“*Na (1s) 2700 111 1,51 16% (2) 212
“*Na (1s) 2700 123 1,54 17% (2) 230
“*Na (1s) 2700 137 1,58 18% (2) 245
**Na (1s) 2700 152 1,66 18% (2) 226

Tableau IL.1 : Efficacité totale de production pour les *’Na en fonction de la puissance du
ioniseur
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. . Efficacité I faisceau
Puissance N Vextraction ..
Element Pioniseur totale de primaire
four (W) (Volts)
production (nAe)
*Li (838 ms) 2720 57 1,2 1,7% (0,1) 162
*Li (838 ms) 2720 83 1,4 2,8% (0,2) 116
*Li (838 ms) 2720 111 1,51 3,8% (0,3) 117
*Li (838 ms) 2720 138 1,59 4,5% (0,4) 118
*Li (838 ms) 2720 166 1,75 4,8% (0,4) 121
°Li (178 ms) 2700 0 0 0,03% (0,002) 180
°Li (178 ms) 2700 14 0,45 0,07% (0,004) 181
°Li (178 ms) 2700 29 0,77 0,1% (0,01) 182
°Li (178 ms) 2700 57 1,2 0,3% (0,02) 186
°Li (178 ms) 2700 84 1,41 0,6% (0,03) 192
°Li (178 ms) 2700 111 1,5 0,8% (0,04) 196
°Li (178 ms) 2700 139 1,6 1% (0,1) 197
°Li (178 ms) 2700 166 1,75 1% (0,1) 199
Tableau IL.2 : Efficacité totale de production pour les *’Li en fonction de la puissance du
ioniseur
. . Efficacité I faisceau
Puissance - Vextraction ..
Element Pioniseur totale de primaire
four (W) (Volts)
production (nAe)
YK (17,5 s) 2700 0 0 55% (24) 113
YK (17,5 5) 2700 14 0,44 68% (29) 116
YK (17,5 5) 2700 31 0,84 72% (17) 113
YK (17,5 s) 2700 137 1,59 70% (5) 166

Tableau I1.3 : Efficacité totale de production pour les 'K en fonction de la puissance du
ioniseur

I1I.

d’1ons

Calcul de I’efficacité totale d’ionisation d’une source

Ce modele peut étre appliqué a une source a plasma ECR mais également a une source
a ionisation de surface et permet de calculer une efficacité totale d’ionisation. Cette approche
analytique dépend des processus d’ionisation, d’effusion atomique, d’effusion ionique et de
neutralisation. Chacun de ces processus est caractéris€é par « Aprocessus » qUI représente une
probabilité par unité de temps exprimée en seconde’ au méme sens que la période
radioactive. La source d’ions est considérée comme une «boite noire» dans laquelle nao
atomes sont injectés a t=0.
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nao ni(t) sortie
>

>

na(t) sortie

Avec
v nao : le nombre d’atomes injectés dans la source at= 0.
v ni sortie : le nombre d’ions sortant de la source.

v" na sortie : le nombre d’atomes sortant de la source.

Soit ni : le nombre d’ions présents dans la source au cours du temps t et na: le nombre
d’atomes présents dans la source au cours du temps t.

On peut calculer la variation des atomes et la variation des ions présents dans la source d’ions
en fonction du temps.

On obtient le systéeme d’équation différentielle suivant :

d
Za = Ao, = (A, + Ay ), ()
dn.

% = Aty = (A + gy I, &)

Avec :

v M : Probabilité d’ionisation d’un atome par unité de temps.
v" A0 : Probabilité de neutralisation d’un ion par unité de temps.
v’ Aeff : Probabilité de sortie des atomes par unité de temps.

v’ Meff : Probabilité de sortie des ions par unité de temps.

Pour des éléments radioactifs, le systéme d’équation devient :

dn,
= }“Oni T Xala 3)
dt source
dn;
7; = Ailtg + Xin; )
source

Avec :

X, = —()Li + Ay + A) (5)
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et
Xi =~ + Ay + 2) (6)

A : Décroissance radioactive.

Les solutions s’écrivent :

na(t) = m[((% - Xi)nao + )\’Onio)exp(‘glt) - ((82 - Xi)naO + )”onio)exp(gzt)]
17 &
(7)
et
1
ni(t) = m[((% - Xa)nio + )"inao)exp(glt) - ((52 - Xa)nio + }Linao)exp(gzt)]
1 7%
(8)
Avec :
Les deux valeurs propres €1 et €2 de la matrice :
Xa )\'0
A X
On obtient :
=Gt 2) LG ) e ©)
et
€ = +X[ 1\/ Xi +4)"i)‘0) (10)

nio : la valeur de nombre d’ions ni a t = 0 et nao : la valeur du nombre d’atomes na a t = 0.
A partir des résultats précédents, on peut exprimer en fonction des différentes constantes
I’efficacité d’ionisation de la source d’ions :

On définit I’efficacité d’ionisation telle que :
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)‘ieﬁrf”i(t)h
Nisortie _ 0 (11)
ey na0

Eionisation =

Pour des noyaux stables, on obtient une efficacité d’ionisation :

Aieft Ai
€ionisation = 2 (12)

)‘fi)‘fieﬁ" + )“eﬁ”AO + )“eﬁpkieﬁ‘

et pour des ¢léments radioactifs :

Aidioff
)Ll-)ul-eﬁf + AjA + )Leﬁrko + )Leﬁr)t,-eff + Aeﬁfk +Ado + Mieﬁ‘ + 2

Ejonisation =

(13)

IV. Application a une source a ionisation de surface

1. Passage de considérations statistiques a des considérations
physiques

A partir des expressions des densités atomiques et ioniques en fonction du temps, on
peut obtenir I’expression suivante pour I’efficacité d’ionisation :

Aidiefy
Aidioff + Ak + Aofy Ay + Aoff Diofy + Aeff A + ANy + Ajofy + 22

(14)

Ejonisation =

Les « Aprocessus » sont basés sur un phénomeéne physique aléatoire qui ne peut étre exprimé
qu’a partir d’une probabilité.

La fréquence de ces processus dépend aussi du temps de collage et du temps de vol entre deux
collisions. Il existe différentes probabilités par unité de temps.

2. Probabilité d’ionisation de surface par unité de temps

_ D,
A= (r.+7,) (>
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-1
I-wy
Avec p, = (1+&e( 4T)] la probabilité d’ionisation de surface définit par Langmuir
g+
pour une collision et T, et T, respectivement les temps de vol et de collage sur les parois du

ioniseur.

3. Probabilité de neutralisation par unité de temps
- @ @
o gL o e v+ e e WG, )
c v 0 0

Ou le premier terme est la probabilité pour qu’un ion se neutralise au contact de la surface de
la source et le deuxiéme, la probabilité pour qu’il se neutralise par capture électronique a
partir des électrons présents dans le volume de la source et par échange de charge avec le gaz
résiduel.

Les parametres physiques pour la capture €lectroniques sont :

o, : Section efficace de capture €lectronique.
v, : Vitesse des électrons.

n, : Densité électronique.

O O O O

f(v,) : Fonction de distribution de vitesse des électrons.

Les parametres physiques pour 1’échange électronique entre deux atomes sont :

a

o 0, : Section efficace d’échange électronique.
o v, : Vitesse des atomes.

o ng : Densité d’atomes.

o

f(v,) : Fonction de distribution de vitesse des atomes.

Le processus de recombinaison électronique sera négligé dans la suite du calcul car les
sections efficaces sont de I’ordre de 10°'/10* ¢cm” pour des électrons thermiques.

4. Probabilité d’effusion des atomes par unité de temps

1

Xioniseur (rc +7T, )

)”eff = (17)

OU  Xjoniseur €St le nombre moyen de collisions des atomes sur les parois du ioniseur. Sa

valeur peut étre estimée a partir du rapport de la surface du ioniseur sur la surface des orifices
de sortie.

En écrivant, I’expression de I’efficacité d’ionisation (14) peut s’écrire :



Annexes du chapitre III 206

Ai
€jonisation = (13)
Ae A
@,-+Aeff+x)+ ﬂ(AQ+A)+ (A + 29 +2)
)”ieﬁ’ )“ieﬁ‘
On obtient comme expression de 1’efficacité totale d’ionisation :
£= Xioniseur
Tieff
%J + Xioniseur * Kioniseur (Tc " )1112 L + 2 L(1 -P, )+ M 1L + “ Xioniseur * Xioniseur L(1 - P, +) + w L
¥ Ty pe) @, +7,)| P Ty P, Ty P, TY P,
2 2 2 2

(19)

In2 , S
avec T, = —— représente le temps d’effusion ionique.
ieff

5. Influence des parametres physiques

La formule 19 nous permet d’appréhender I’influence des différents parameétres
physiques propres a 1’ionisation de surface dans un tube chaud sur I’efficacité totale. Dans la
suite de ce chapitre, nous allons étudier 1’influence de la probabilité d’extraction dans 2 cas
particuliers extrémes :

v L’extraction est instantanée : Une fois ionisés, les ions sont extraits sans interagir une
nouvelle fois avec la paroi.

v Les ions ont une probabilité non négligeable d’interagir avec la paroi de la source
avant de quitter la source.

Les ions sont extraits sous 1’influence d’une force électrique

L’influence d’une force électrique permet d’aller chercher des ions, ionisés une
premicre fois dans la source, loin du trou d’extraction de la source sans qu’ils se re-
neutralisent sur les parois. Puisque les ions sont extraits, la probabilité de sortie des ions par
unités de temps A, . est augmentee.

Soit un potentiel d’extraction trés important : A, — o
L’expression de I’efficacité d’ionisation devient :
A

L - 20
€ionisation }Li'*}beff"'l ( )

Oou €ncore
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L P+ 21
€jonisation Py )Leﬁ"(fc +T)) + Mo +17y) ( )

. . . = p+
€jonisation 1 (Te +7y)In2 (22)
P+ +
Xioniseur T %

Xioniseur P+ ’3
Xioniseur T¢ +Ty)In2 (23)

g

€jonisation =

Xioniseur P+ +1+
En conclusion, on obtient :

Xioniseur (24)

_ i In2 _
Xioniseur + &exp([ W%T) + Xioniseur (T¢ +Ty)In (1 + g—oexp(‘, g kT))
g+

T% g+

€jonisation =

6. Cas ou le potentiel d’extraction est nul : les ions sortent par
effusion

L’efficacité d’ionisation est plus faible si le potentiel d’extraction est plus faible car
les ions ionisés une premicre fois dans la source, loin du trou d’extraction de la source
peuvent se re-neutraliser sur les parois au lieu de sortir directement. L’ion se comporte
comme un atome neutre quant a sa propagation dans la source vers 1’orifice de sortie de la
source. On peut donc poser :

}”e.’ff = )Lieﬁ‘
La probabilité, par unité¢ de temps, de sortir sous forme d’atome ou d’ion est la méme. On

suppose dans ce cas que le phénoméne d’effusion atomique est identique au phénomene
d’effusion ionique. L expression (14) peut alors se mettre sous la forme :

A A
€jonisation = L o (25)

A+ 20 + Aoff + A Agfp + A

Cette expression nous permet de découpler la partie « ionisation de surface », de la partie
« effusion » des ions et des atomes. En effet, 1’efficacité totale d’ionisation se résume a un
produit de deux efficacités.

La partie « ionisation de surface » est le rapport d’un terme constant Ai correspondant a la
transformation d’un atome en ion sur la somme totale des termes correspondant a I’ensemble
des processus physiques qui influencent 1’efficacité d’ionisation de surface a savoir Ai, A0 et
Aeff.

La partie « effusion » des ions ou des atomes est le rapport d’un terme constant concernant
I’effusion des ions sur la somme totale des termes correspondant a 1’ensemble des processus
physiques qui influencent 1’efficacité d’effusion a savoir la probabilité d’effusion des ions ou
des atomes et la probabilité de ne pas décroitre par décroissance radioactive lambda.
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En utilisant les équivalents physiques des « A processus », 1’équation (12) devient :

A
T P+ eﬁ 26
Sionisation 1+ )Leﬁ” (T +Ty) + AT, +Ty) )Lej‘f + A ( )

P+ Peff (Te +Ty)

oo @7)
ORI Sorifices n2(we 1) 5 (e +1y) + 2T V)
Stotale N2 Ti/2
L Stotale . . )Leﬁ((rc +TV) 28
Ejonisation = (Te +Ty) P+ (tc +7y) 2%)
Stotale + Soriﬁces + Stotale Tan }»eﬁf(rv + rc)+ ﬁln2

Ejonisation = €contact-€ionisationdesurface-€effusion (29)

Dans cette formule, tc et tv sont les temps moyens de collision et de vol entre deux collisions
successives. Le nombre moyen de collisions atomiques );,,iseur €St Pris en compte dans les

Stotale
Soriﬁces
I’expression de la probabilité d’effusion pour un atome radioactif déja déterminée pour des
cavités cibles. On décompose donc 1’efficacité¢ totale d’ionisation par le produit de la

probabilité de toucher I’ioniseur, de la probabilité¢ d’ionisation de surface a chaque contact et
de la probabilité d’effusion.

rapports de surface : X;oniseur = . Le troisieme terme de 1’équation correspond a

Pour obtenir I’efficacité totale d’ionisation la plus grande possible, il faut faire tendre chacune
des efficacités ci-dessus vers 1.

Intéressons nous a ’efficacité de contact :

Stotale
30
@, +7,)In2 (30)

T
e

Si le tube est suffisamment chaud et le matériau du tube adéquate, le terme (tc+tv)/T1/2 est
généralement faible. A titre indicatif, le temps de collage donné par la référence [Tar-02] est
de 6,75.107s par collision pour un atome de Na sur une surface de rhénium et pour une
température de 2000 K. Pour les sources a ionisation de surface, on choisit généralement un
tube plus long que son diametre. L’efficacité de contact peut tendre vers 1.

o 31)
Aeff + A

€ contact =
Stotale * Soriﬁces + Siotale

Ejonisation = Eionisationdesurface-€effusion = P+ -

Dans le cas ou le potentiel d’extraction est nul :

1
Eionisation = Pr (32)
1+ Axioniseur Ty +T¢)
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V. Comparaison des temperatures mesurees de 1’ioniseur

et des températures simulées de 1’ioniseur en fonction de la
puissance du four

Tioniseur Pioniseur=170 W

2000 -
—
— W ="
/ — ?:—- '-—% - -
81500—4‘ff‘éj === = =
§ il — - - = =
2 =
< . - .
2 40 || —C— Tdebutloniseur — - Tmilieuloniseur
= ——— Thnbniseur —& — Tmmax oniseur ]
® Tdebumesur ee ¢ Tmilieulbnseurmesur eée
Tfinbniseumesur  ée
S(D T T T T T 1
1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000

Pfour (W)
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Annexe du chapitre IV : 1"'/N" pour SPIRAL
1

L. Dispersion en ¢nergie des ions monocharges liée a
I’interaction coulombienne avec un milieu gazeux ou un milieu
solide

La dispersion en énergie AE aprés la traversée d’un milieu solide ou gazeux peut
s’exprimer de la maniére suivante [Ya-91-01] :

2
2 AECHy N AAEY
2 2
AEg AEpg )

AE:AEB\/V

AE g représente la dispersion en énergie issue de la théorie de Bohr [Bohr-48-01].
AE -y, 1a dispersion en énergie obtenue par Chu [Chu-77-01].
A(AE ), une dispersion en énergie liée aux effets de corrélations.

v, la charge effective fractionnée [Zie-85-01].

L’expression de y peut s’écrire de la fagon suivante :
- - 2 2
Vi 2AV,
y = 4 ,(1-_14 1 In| 1+ £
Zion Zion 2 Vi agVy

Vi représente la vitesse de Fermi.

Zion, le nombre de proton de I’ion.

V., la vitesse de Bohr (2,19.10° m.s-1).

ao, le rayon de Bohr (5,29.10"" m).

5, la charge moyenne de I’ion.

A, I’étendue spatiale de la densité de charge €lectronique de I’ion.

)

L’étendue spatiale de la densité de charge ¢électronique de 1’ion est :

_ 2
- %
2610 1 -
_ ion
1- %
Z-% Zion
ion 7

3)
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La dispersion en énergie issue de la théorie de Bohr est :

2
62

2
AEB = 47‘7(21'011 )2 Zmilieu (—O] Nmilieu XO

Ou:

Xy est 1’épaisseur du milieu traversé.
e est la charge de I’¢électron.
Z milieu, 1€ nombre de protons d’un atome du milieu traverseé.

Nilieu» 1€ nombre d’atomes, par unité de volume, du milieu traversé.

£, la permittivité du vide.

dme

La dispersion en énergie AZCHU est obtenue par la relation empirique :

2
AECHU _ 1

AER

1+ 4 E% + AZE

212

(4)

)

E représente 1’énergie des ions en MeV/A, Aj, Az, Az, A4 sont des coefficients d’ajustement

(voir tableau AIV.1).

Zmilieu Ay A Aj Ay
11 -0,5776 -0,6665 0,6598 -0,8484
19 -0,5355 -0,7722 0,7962 -0,7839

La dispersion en énergie supplémentaire A(AE ), liée aux effets de corrélation est représentée

par la formule empirique suivante :

23

Clc3(—e‘c45)

A(AE)Z _ ion

AE}

milieu

Z% .(’:;‘—Cz)z +C32{—e_c4§)

(6)

Ou Cy, C,, Cs et C4 sont des constantes qui ont permis d’ajuster la dispersion en énergie
totale des ions sur des données expérimentales existantes
Ces coefficients dépendent du type de milieu traversé : solide, gaz monoatomique et gaz
moléculaire (voir tableau AIV.2).

Cible Gaz monoatomique Gaz moléculaire Solide
C, 5,058.10 5,009.10 1,273.10°
C, 8,975.107 8,660.107 3,458.10
C; 0,1419 0,2751 0,3931
Cs 10,80 3,787 3,812
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Pour un milieu traversé solide :

zo/n \/ milieu (7)

Ou E est I’énergie incidente.

Pour un milieu traversé gazeux :

_ B
2
Zion ®)

I1. Calcul du coefficient de ralentissement :

La relation du coefficient de ralentissement est décrite a partir de la relation suivante :

2
m
1+—4
mp,

Cette expression a €té obtenue en supposant que la distribution f (Wb) est maxwellienne. n,

<AWa //>b

Z,Zpe*

np

R In A 9
YR (4 Jin 9)

mg Wb

est la densité des électrons, In Aest le logarithme coulombien qui dépend de la longueur de
Debye et du paramétre d’impact critique (InA =InAp, /b), sa valeur est environ égale a 15

pour une source ECR [Tam-96-01]. m, et my sont respectivement la masse de I’espece a et de
I’espece b, et le terme R(uap) correspond a 1’intégrale suivante :

L

J'L'

U,
Rlugy )= Tf ™" dx (10)
Uab 0

w
\ =2

ol U,y ==
Wh

Le coefficient de ralentissement d’un ion incident di a l’interaction avec les ions et les
¢lectrons du plasma s’écrit de la maniére suivante :

<AVVic>ip’e- =<AVVic>e- +<AVVic>ip (11)

Le coefficient de ralentissement d’un ion incident par un plasma s’exprime donc de la
maniere suivante
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<AW;C>IP ne e ?
" =%ﬁ[ i B(w;, )In A (12)
Avec :
Wie)= 2> - R(lce)+< )| 142 )R@w% (13)

Ou n, est la densité électronique du plasma, We la vitesse moyenne des ¢€lectrons du plasma,

m. la masse des électrons, m;, et m;. sont respectivement la masse des ions du plasma et la
masse des ions incidents, et Zi. et <Zi,> sont la charge des ions incidents et la charge moyenne
des ions du plasma.

La charge moyenne peut étre calculée a partir de la distribution des états de charge pour un
¢lément donné a partir de la relation suivante :

=SZJ/2L (14)

Ou Z; est I’état de charge d’une espéce ionique, I; 'intensité associée et N 1’état de charge.
La fonction R‘#ic,e} est définie par la relation suivante :

R(“ic,e%%izfxze_fdx (15)
e ()

7
_ n ic
Avec uj. o ==

e

La fonction Rﬁtic’ip ) est également définie par la relation suivante :

U”
R@ic,ip )‘ T f 2e™" dx (16)
0
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RESUME

Ce travail de thése concerne 1’étude de la production de faisceaux d’ions radioactifs par la
méthode ISOL. Il s’inscrit dans le cadre de la R&D pour SPIRAL a GANIL. Deux études destinées a
améliorer les performances de SPIRAL ont été réalisées a partir d’une approche statistique originale
du processus de transformation atomes-ions.

La premiére étude porte sur les temps de transformation entre les instants de production des
atomes radioactifs d*’Ar dans une cible et d’extraction des ions radioactifs correspondant hors de la
source a 1’aide du dispositif TARGISOL (cible + source ECR). Le but était de déterminer les
coefficients de diffusion de I’Ar dans des cibles en carbone graphite. Les résultats sont présentés et
démontrent la rigueur qu’exige cette étude.

La seconde étude est une application de I’approche statistique au fonctionnement d’une source
a ionisation de surface. Elle a permis de redéfinir et de construire un ensemble de production de
faisceaux d’ions 1" alcalins radioactifs MonoNaKe. Des ions radioactifs de *7K, 262728304, 891 et
28293031 A1 ont été produits.

Pour produire un faisceau d’ions alcalins radioactifs multichargés, ’ensemble cible-source
MonoNaKe a été couplé avec une source ECR de méme type que celle utilisée actuellement sur
SPIRAL 1, sans utiliser de séparateur de masse (méthode 17/N" directe). Un premier faisceau d’ions
radioactifs *’K°" a été extrait sur le banc de test SIRa.

Une source de test hors ligne basée sur les mémes principes que ceux adoptés pour la
définition de MonoNaKe a été construite. Son but est d’¢laborer un prototype de source répondant aux
contraintes de SPIRAL 2 (efficacité d’ionisation et durée de vie).

Research and developement for the production of radioactive ions for SPIRAL.

ABSTRACT

This thesis is related to the R&D for the production of radioactive ion beams by the ISOL
method for SPIRAL at GANIL. Two studies concerning improvements to the performance of SPIRAL
target-source system have been made, using a statistical approach to the atoms-to-ions transformation.

The first study concerns the transformation time between the production of the radioactive
atoms of *’Ar inside a target and the extraction of the radioactive ions from the source with the
TARGISOL set-up (target + ECR source). The goal was to determine the diffusion coefficients of the
Ar for the carbon target. The results were presented and illustrate the difficulty of this work.

The second study is the application of the statistical approach to the surface ionization source.
It allowed one to define and to build a new MonoNaKe set-up for the production of 1" radioactive
alkaline ions. Radioactive ions of *"*'K, #>?¢272830Nq #9Lj and *****3 Al were produced.

For the production of the multicharged radioactive alkali ions, the MonoNaKe target/ion-
source system was coupled to the ECR source of SPIRAL 1 without a mass separator (1'/N" direct
method). A first radioactive ion beam of *’K°" was extracted at the SIRa test bench.

A surface ionization test source based on the same technical characteristics of MonoNaKe has
been built. The goal of this system will be to define a prototype of source adapted to the constraints of
SPIRAL 2 (ionization efficiency and lifetime).

Mots clés : Physique nucléaire, diffusion, faisceau d’ions radioactifs, sources d’ions
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