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Développement et optimisation d’une cible de gadolinium enrichi
en nombre isotopique spécifique pour la mesure de sections 

efficaces de production de terbium radioactif à visée médicale



Médecine nucléaire 

Théranostique

Thérapie

α
thérapie

β
thérapie Auger thérapie

Diagnostic

SPECT TEP

Tomographie par émission monophotonique Tomographie par émission de positions

2

Kratochwil C, et al. European journal of nuclear medicine and molecular imaging, 2014, 41(11): 2106-2119.
Müller C, et al. EJNMMI research, 2019, 9(1): 1-10
Müller C, et al. Nuclear medicine and biology, 2014, 41: e58-e65.

Introduction Cible 
préparation Irradiation Comptage Résultat 

Conclusion 
et 

Perspectives



Théranostique

Thérapie

α thérapie

149Tb

β thérapie

161Tb

Auger 
thérapie

Diagnostic

SPECT

155Tb

TEP

152Tb

3

Terbium: un candidat compétitif pour la théranostique.
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



Dans ce travail: production de 149,152,155 Tb à partir du gadolinium enrichi

Par les réacteurs nucléaires: grande quantité et bonne qualité 

• 160Gd(n,γ)161Gd →161Tb

Par la spallation nucléaire: quantité limitée et procédure complexe
• Besoin haute énergie (1,4 GeV)
• Problème d’impuretés
• Faible efficacité d'extraction (1%)

Moins d’énergie, moindre coût, moins d’impuretés

• 154Gd (p, 6n) 149Tb (enrichissement de 154Gd: 64%)
• 152Gd (p, n) 152Tb (enrichissement de 152Gd: 30%)
• 155Gd (p, n) 155Tb, 155Gd (d, 2n) 155Tb (enrichissement de 155Gd: 90%)



La production des radionucléides de Tb
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Mesure de section efficace
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Pour estimer le rendement de production.Pourquoi?

Comment faire?

𝜎𝜎 𝐸𝐸 =
𝐴𝐴𝐴𝐴𝐴𝐴 · 𝑆𝑆

𝛷𝛷 1 − 𝑒𝑒−𝜆𝜆𝑡𝑡 𝑁𝑁

𝜎𝜎(𝐸𝐸): la section efficace à l’énergie E (cm²)
Act: l’activité du radionucléide produite (Bq)
S: la surface irradiée de la cible (cm²)
𝛷𝛷: le flux de projectiles (particules·s-1)
𝜆𝜆: la constante radioactive du radionucléides (s-1)
t: le temps d’irradiation (s)
N: le nombre de noyaux irradiés

La section efficace est liée avec les paramètres du faisceau et des cibles.

Attention: nous avons utilisons Gd2O3 naturel pour ces expériences. 



Fabrication des cibles: Co-électrodéposition
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Le potentiel de réduction de Gd3+/Gd est
trop négatif (-2,3 V/ENH) pour obtenir
un dépôt métallique au milieu aqueux.

WHY?

Les particules de Gd2O3 sont en
suspension dans l’électrolyte et
peuvent être piégées dans le dépôt
de Ni en appliquant un potentiel ou
un courant (processus mécanique).

HOW?

Nous avons obtenu un dépôt
contenant des atomes de Gd d'une
épaisseur de 10 à 20 µm.

WHAT?

Introduction Cible 
préparation Irradiation Comptage Résultat 

Conclusion 
et 

Perspectives

Gd2O3

Ni2+
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Cibles uniformes et fines contenant de Gd

On obtient deux paramètres pour 
l’équation 𝜎𝜎 𝐸𝐸 = 𝐴𝐴𝐴𝐴𝐴𝐴·𝑺𝑺

𝛷𝛷 1−𝑒𝑒−𝜆𝜆𝑡𝑡 𝑵𝑵

Analyse morphologique: MEB

Analyse de la composition: DRX et ICP-OES
Masse de Gd piégé est environ 3 mg. 
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E = 15kV, zoom x100
Temps de mesure = 60 s

E= 15kV, zoom x1000

La distribution de Gd2O3 est uniforme

𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠 𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖
𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛 𝑑𝑑𝑑𝑑 𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛 𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖𝑖

= 𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠 𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡
𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛 𝑑𝑑𝑑𝑑 𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛 𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡𝑡

Surface du dépôt est calculée en scannant le dépôt et en 
comptant le nombre de pixels.
Nombre de noyaux totaux est déterminé à partir de 
résultats d’ICP-OES (après irradiation).



Irradiation: technique des « stacked foils »
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Schéma de stack

Cible: Ni/Gd2O3 déposé sur une feuille d’or
Moniteur: feuilles de Ti et de Ni
Dégradeur: feuille d’Al

Photo de l'ensemble du dispositif mis en place 
au cyclotron ARRONAX



Condition d’irradiation
• Énergie: de 10 MeV à 30 MeV
• Intensité du faisceau: 50-75 nA
• Particules de faisceau: Deuton
• Durée d’irradiation: 60 min
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On obtient un paramètre en plus pour 
l’équation 𝜎𝜎 𝐸𝐸 = 𝐴𝐴𝐴𝐴𝐴𝐴·𝑺𝑺

𝛷𝛷 1−𝑒𝑒−𝜆𝜆𝒕𝒕 𝑵𝑵

6 cibles ont été irradiées. Les énergies d’irradiation dans la cible sont calculées en utilisant le logiciel SRIM.



Après irradiation: Dissolution du dépôt
1. Dissoudre la cible avec 10 mL de 12 mol/L HCl pendant 2h à 25°C.
2. Prendre 5 mL de solution dissoute pour le comptage.
3. Solution restante: analyser la concentration de Gd par ICP-OES.
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Comptage des cible pour déterminer les activités des radionucléides

T1/2 de 155Tb: 5,32 jours, T1/2 de 160Tb: 72,3 jours.
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On obtient deux paramètres en plus pour 
l’équation 𝜎𝜎 𝐸𝐸 = 𝑨𝑨𝑨𝑨𝑨𝑨·𝑺𝑺

𝛷𝛷 1−𝑒𝑒−𝝀𝝀𝒕𝒕 𝑵𝑵

Analyse d’activité à EOB:
Fitzpeaks (Calibration d’efficacité: SG05 pour source liquide, Eu152 pour source solide)

Énergie de pic et intensité
Pour 155Tb: 161,29 (2,8%), 180,08 keV (7,5%)
Pour 160Tb: 298,58 keV (26,1%), 879,38 keV (30,1%), 966,17 keV (25,1%)

Comptage:
1. Comptage de 2 jours après EOB pour 155Tb:

Position: 0 cm ou 19 cm
Durée de comptage: 8h

2. Comptage de 2 mois après EOB pour 160Tb:
Position: 0 cm 
Durée de comptage: 48h



 Moniteur Ti:

1. Compter 21 jours après l’irradiation pour éliminer la contribution de 48Sc et déterminer l’activité de 
48V (𝐴𝐴𝐴𝐴𝑡𝑡𝑉𝑉).   (T1/2 de 48Sc est 43,67h tandis que T1/2 de 48V est 15,97 jours)

2. Selon l’activité mesurée à l’énergie d’irradiation E dans la feuille de Ti, déterminer la section efficace 
𝜎𝜎𝑇𝑇𝑖𝑖 de la réaction natTi (d, x) 48V selon les donnés d’IAEA.

3. Les surfaces et les masses des feuilles Ti ont été mesuré avant le tir. (𝑆𝑆𝑇𝑇𝑖𝑖 et 𝑁𝑁𝑇𝑇𝚤̇𝚤 )

4. Calculer le flux de Ti selon 𝜙𝜙𝑇𝑇𝑇𝑇 =
𝐴𝐴𝐴𝐴𝑡𝑡𝑉𝑉·𝑆𝑆𝑇𝑇𝑖𝑖

𝜎𝜎𝑇𝑇𝑖𝑖 1−𝑒𝑒
−𝜆𝜆𝜆𝜆 𝑁𝑁𝑇𝑇𝚤̇𝚤

Comptages des moniteurs: Mesure du flux 𝛷𝛷 du faisceau (1/2)
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Moniteur Ni:

1. Compter 2 mois après l’irradiation pour éliminer la contribution de 56Ni et déterminer l’activité de 
58Co. (T1/2 de 56Ni est 6,08 jours et T1/2 de 58Co est 70,86 jours)

2. Selon l’activité mesurée à l’énergie d’irradiation E dans la feuille de Ni, déterminer la section efficace 𝜎𝜎
de la réaction natNi (d, x) 58(m)Co selon les donnés d’IAEA.

3. Calculer le flux de Ni (𝜙𝜙𝑁𝑁𝑖𝑖).

Comptages des moniteurs: Mesure du flux 𝛷𝛷 du faisceau (2/2)
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On a tous les paramètres pour calculer la section efficace 𝜎𝜎 𝐸𝐸 = 𝑨𝑨𝑨𝑨𝑨𝑨·𝑺𝑺
𝜱𝜱 1−𝑒𝑒−𝝀𝝀𝝀𝝀 𝑵𝑵

Pour un même tir, 𝜙𝜙𝑇𝑇𝑇𝑇 = 𝜙𝜙𝑁𝑁𝑖𝑖 = flux des cibles 𝜙𝜙
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 Incertitude d’énergie = incertitude du faisceau
(0,25 MeV) + énergie stragling (simulé par SRIM)

 Incertitude de section efficace est impacté par
l’incertitude de : activité, flux, nombre des noyaux
et surface
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Conclusion

Fabrication de la cible:
Des cibles uniformes et fines (12-15µm), avec 2-3 mg Gd

Mesure de sections efficaces: natGd (d, x) 155,160Tb
Nos résultats sont conformes à ceux des autres auteurs

Définir le protocole d’expérience pour travailler avec de Gd
enrichi.
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Perspectives 1: 155Gd enrichi
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Présentateur
Commentaires de présentation
We firstly used the press in the left but the pressure is not sufficient and we had many difficulties to make the pellet, so we changed to the right side press.
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Perspectives 2: production de routine

Pastille de Gd2O3 naturel
Épaisseur 1,07mm
Diamètre 20 mm
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Presse hydraulique 
Pression max = 38 t

Présentateur
Commentaires de présentation
We firstly used the press in the left but the pressure is not sufficient and we had many difficulties to make the pellet, so we changed to the right side press.



Merci pour votre attention!
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Annexe
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Piotr M.SKITAL ARRONAX

Solution 0,5 mol/L NiSO4 (environ 29g/L Ni) 
1 mol/L NH4OH 
0,9 mol/L (NH4)2SO4
0,5 mol/L NH4Cl
pH est régulé en utilisant H2SO4 ou 
NH4OH

8 g/L Ni2+ (nous utilisons NiSO4, 
suposition)
1M/1M matrice tampon NH3/NH4

+

(nous régulons le pH par NH3 et H2SO4 )

tampon NH4OH/NH4Cl NH3/NH4
+

pH 8,4 9,8

Mode de déposition chronoampérométrie et 
chronopotentiométrie

chronoampérométrie

Densité de courant -3-4 A/dm²
-30-40 mA/cm2

-111 mA sur 13,82 cm² (environ 0,8 A/dm²)
8,03 mA/cm2

Potentiel appliqué Entre -1,23 V et -1,30 V (vs SCE*)
Soit -0,986 V/ENH et -1,056/ENH

/

Température 40°C 30°C

pKa du couple NH3/NH4 : 9,2

*: le potentiel de SCE à 40°C est supposé comme le potentiel standard = 0,234V
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Results of thin target : Co-electrodeposition Ni/Gd2O3 (2/2)

Deposit information 

Potential (V/NHE) -1,20
Thickness (µm) 19,8

CCE* 95% ± 2%
The deposition 
rate(mg/cm²)

14,70

Atomic content 
of Gd by ICP-OES

3,6 % ± 0,6%

*: CCE is calculated assuming that the deposit is 100%
Ni by determining the average value of the current
density measured experimentally during the
electroplating time, so the theoretical mass is
underestimated.

O K

NiK

NiK

NiL

GdL

GdL

GdM
GdM

keV0

500

1000

1500

2000

2500

3000

0 5 10

After analyzing the five places (top, bottom, left, right and center) of the deposit
with SEM, it was found that the surface was more compact and uniform, and it was
obvious that the Gd2O3 particles were attached to the surface.

SEM picture of deposit Ni/Gd2O3
E= 15kV, zoom x1000

Photo of deposit Ni/Gd2O3
EDX result of deposit Ni/Gd2O3

E= 15kV, zoom x1000
Mesure time = 60 s

Présentateur
Commentaires de présentation
Less inside, more surface, its distribution is not uniform
explanation
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Electrolyte : 

1 mol/L NH3 + 0,5 mol/L (NH4)2SO4 + 0,5 mol/L NH4Cl + 0,14 mol/L NiSO4·6H2O

Potentiel: -1,20 V/ENH

pH = 9,8

Gd2O3 ajouté: 1 g

Agitation: 300 trs/min avec aimant

Température: 30 ° C

Substrat: feuille d’or d’une épaisseur de 50µm

Conditions d’expérience
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Photo d’une cible préparée
Épaisseur = 12,96 µm
Densité = 8,77 g/cm3



Courbe section efficace Ni et Ti
𝛷𝛷 =

𝐴𝐴𝐴𝐴𝐴𝐴 𝐸𝐸𝑓𝑓 𝐴𝐴
𝑥𝑥𝑥𝑥 𝐸𝐸𝑓𝑓 𝑁𝑁𝑎𝑎𝑒𝑒𝑒𝑒 1 − 𝑒𝑒−𝜆𝜆𝜆𝜆



Tb-155 Déviations:
Foil 671 et 661 à 19cm: problème de calibration
Foil 661 et Foil 653

Le statistique de spectre est assez bon

 Pour Tb-155 et Tb-153: La courbe d'ajustement est
imprécise à basse énergie, les activités sont surestimés.

 Pour Tb-160: la courbe d’ajustement est plus correcte.



Différence de flux calculé par Ti et par Ni
Réf. foil 643 653 661 662 671 672

Énergie arrivé 
à la cible (MeV) 13,2 10,3 29,8 23,9 19,8 14,2

Flux calculé par Ti
(particules/s) 3,85 E+11 3,68 E+11 5,38 E+11 5,57 E+11 5,48 E+11 4,91 E+11

Flux calculé par Ni
(particules/s) 3,35 E+11 4,54 E+11 5,43 E+11 5,46 E+11 5,78 E+11 4,96 E+11

Différence de flux 
(%) 15,17% -18,97% -1,03% 2,06% -5,47% 1,01%

Présentateur
Commentaires de présentation
Utiliser le flux de Ni moniteur, calculer l’abondance de Ni dans le dépôt, vérifier avec le résultat de Gd
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Vitor H.A et al. Automated Purification of Radiometals Produced by Liquid Targets 2018



28

0

20

40

60

80

100

0 2 4 6 8 10 12

%
 e

sp
èc

es
 p

ré
se

nt
és

pH

Ni+2

NiOH+

Ni(OH)2

Ni(OH)3-

NiAmm-

Ni(Amm2)+2

Ni(Amm)3+2

Ni(Amm)4+2

Ni(Amm)5+2

Ni(Amm)6+2


	Diapositive numéro 1
	Diapositive numéro 2
	Diapositive numéro 3
	Diapositive numéro 4
	Diapositive numéro 5
	Fabrication des cibles: Co-électrodéposition
	Diapositive numéro 7
	Irradiation: technique des « stacked foils »
	Condition d’irradiation
	Après irradiation: Dissolution du dépôt
	Comptage des cible pour déterminer les activités des radionucléides
	Diapositive numéro 12
	Diapositive numéro 13
	Diapositive numéro 14
	Diapositive numéro 15
	Diapositive numéro 16
	Diapositive numéro 17
	Diapositive numéro 18
	Merci pour votre attention!
	Annexe
	Diapositive numéro 21
	Diapositive numéro 22
	Diapositive numéro 23
	Courbe section efficace Ni et Ti
	Tb-155
	Différence de flux calculé par Ti et par Ni
	Diapositive numéro 27
	Diapositive numéro 28

