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- RESUME - 

MOTS-CLES : ions, sections efficaces, processus ionisants, molécules biologiques, Monte Carlo… 

La compréhension et la maîtrise des effets de particules chargées, notamment des ions, sur la 

matière biologique sont aujourd’hui un enjeu majeur pour la communauté scientifique. Que ce soit d’un 

point de vu thérapeutique (pour la radiothérapie) ou préventif (mesure des risques encourus par des 

personnes soumises à des rayonnements : astronautes dans l’espace, personnes travaillant dans des 

centrales nucléaires…), il est aujourd’hui essentiel de décrire avec finesse les processus ionisants 

impliqués dans le ralentissement des particules chargées dans la matière vivante.  

Le docteur Robert Wilson est le premier, dès 1946, à avoir montré les effets positifs des protons 

en radiothérapie et leur potentiel thérapeutique particulier. Depuis, les ions légers (Z < 10), comme le 

proton ou les ions carbone, sont de plus en plus utilisés dans le cadre d’approches thérapeutiques telles 

que le traitement anticancéreux. Ainsi, au vu des effets biologiques et radiobiologiques des ions sur la 

matière biologique, il paraît capital de pouvoir rendre compte de leur parcours dans la matière. Pour ce 

faire, les méthodes de calcul par simulations Monte-Carlo constituent une approche très intéressante. 

Mises au point par les physiciens du projet Manhattan pour étudier la diffusion de neutrons, elles 

deviennent un outil essentiel en physique de l’interaction rayonnement - matière. La possibilité d’y 

inclure une très grande partie de la physique des interactions élémentaires sous forme de données des 

probabilités d’interaction, les rendent à la fois plus prédictives, plus précises et plus fiables. Elles 

permettent en outre la détermination de grandeurs physiques inaccessibles par l’expérience et de 

modéliser les effets induits tels que les dépôts d’énergie et donc la distribution de dose dans un milieu 

biologique considéré.  

C’est dans ce sens que nous proposons dans le cadre de ce travail de thèse, de développer une 

simulation Monte Carlo pour modéliser le transport d’ions dans la matière vivante. Au préalable, nous 

présentons un travail approfondi sur les interactions induites par des ions multichargés sur le milieu 

biologique afin d’établir les données (en termes de probabilités d’interaction nommées sections efficaces) 

indispensables à toute simulation Monte Carlo. Dans notre approche, le milieu biologique est représenté 

d’une part par de l’eau en phase vapeur (constituant majoritaire de l’organisme vivant à 80 % en masse) 

et d’autre part par l’ADN (siège du patrimoine génétique). Nous étudions ainsi les effets induits par le 

passage de protons dans l’eau et dans l’ADN, ce qui est une approche originale et nouvelle du transport 

de particules chargées dans la matière, en évaluant notamment l’influence de la description du milieu 

vivant et des modèles d’interaction que nous retenons dans notre simulation. 
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Introduction générale 

La compréhension et la maîtrise des effets des particules chargées, notamment des ions, 

sur la matière biologique sont aujourd’hui un enjeu majeur pour la communauté scientifique. 

Que ce soit d’un point de vue thérapeutique (pour la radiothérapie) ou préventif (mesure des 

risques encourus par des personnes soumises à des rayonnements : astronautes dans l’espace, 

personnes travaillant dans des centrales nucléaires…), il est aujourd’hui essentiel de décrire avec 

finesse les processus ionisants impliqués dans le ralentissement des particules chargées dans la 

matière vivante. Un tel axe de recherche s’inscrit à l’interface de plusieurs domaines 

scientifiques comme la physique, la biologie ou la chimie et l’on comprend que maîtriser tous les 

agents impliqués dans un tel processus soit encore aujourd’hui une préoccupation majeure et un 

enjeu important pour les physiciens, les biologistes ou encore les chimistes, mais aussi et surtout 

pour les cliniciens soucieux de mieux appréhender l’action d’une irradiation à des fins 

thérapeutiques. L’objectif est notamment de bien comprendre et d’appréhender les mécanismes 

biologiques conduisant à la mort cellulaire radio-induite. 

Robert Wilson [1] est le premier, dès 1946, à avoir montré les effets positifs des protons 

en radiothérapie et leur potentiel thérapeutique particulier. Depuis, les ions légers (Z < 10), 

comme le proton ou les ions carbone, sont de plus en plus utilisés dans le cadre d’approches 

thérapeutiques telles que le traitement anticancéreux [2]. Ces approches nouvelles ont permis 

plus récemment le développement de techniques thérapeutiques majeures comme 

l’hadronthérapie.  

Au vu des effets biologiques et radiobiologiques des ions sur la matière biologique, il 

paraît capital de pouvoir rendre compte de leur parcours dans la matière. Ainsi, on doit être 

capable pour un domaine donné de l’espace, de savoir s’il y a eu une interaction et, si oui, d’en 

connaître son type. On détermine alors tous les paramètres cinématiques qui caractérisent 

l’interaction comme le transfert d’énergie induit et les angles d’éjection et de diffusion des 

espèces produites. Une telle description nous permet d’obtenir une cartographie des dépôts 

d’énergie induits dans la matière traversée aussi bien par la particule incidente que par les 

espèces secondaires générées. On s’inscrit de ce fait dans l’approche physique des événements 

induits, un domaine en plein essor en radiobiologie. C’est toute la vision macroscopique des 

événements induits par irradiation cellulaire qui se trouve revisitée par une approche 

microscopique et plus fine à l’échelle du nanomètre. Une telle approche permet d’appréhender à 

un niveau plus pertinent l’interaction entre une particule ionisante et le milieu biologique. Pour 
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ce faire, les méthodes de calcul par simulations Monte-Carlo constituent une approche très 

intéressante. Mises au point par les physiciens du projet Manhattan pour étudier la diffusion de 

neutrons, elles deviennent un outil essentiel en physique de l’interaction rayonnement - matière. 

La possibilité d’y inclure une très grande partie de la physique des interactions élémentaires sous 

forme de données des probabilités d’interaction les rendent à la fois plus prédictives, plus 

précises et plus fiables. Elles permettent en outre la détermination de grandeurs physiques 

inaccessibles par l’expérience et de modéliser les effets induits tels que les dépôts d’énergie et 

donc la distribution de dose dans un milieu biologique considéré.  

C’est dans ce sens que nous proposons dans le cadre de ce travail de thèse, de développer 

une simulation Monte Carlo pour modéliser le transport d’ions dans la matière vivante. Au 

préalable, nous présentons un travail approfondi sur les interactions induites par des ions 

multichargés sur le milieu biologique afin d’établir les données (en termes de probabilités 

d’interaction nommées sections efficaces) indispensables à toute simulation Monte Carlo. Dans 

notre approche, le milieu biologique est représenté d’une part par de l’eau (constituant 

majoritaire de l’organisme vivant à 80 % en masse) et d’autre part par l’ADN (siège du 

patrimoine génétique). Ainsi, nous développons un modèle théorique d’interaction, de type 

CTMC (Classical Trajectory Monte Carlo) que nous appliquons à nos systèmes collisionnels, 

systèmes que nous traitons par ailleurs via d’autres modèles d’interaction, notamment les 

modèles quantiques de type perturbatif et d’ondes distordues. Ainsi, nous établissons un large 

panel de données théoriques (issues d’approches à la fois classique et quantiques) en termes de 

sections efficaces, validées par l’expérience. Ces données sont intégrées dans notre simulation 

Monte Carlo pour modéliser le transport des ions dans la matière biologique. Nous étudions ainsi 

les effets induits par le passage de protons dans l’eau et dans l’ADN, ce qui est une approche 

originale et nouvelle du transport de particules chargées dans la matière, en évaluant notamment 

l’influence de la description du milieu vivant et des modèles d’interaction que nous retenons 

dans notre simulation. 

Les travaux de thèse proposés ici s’articulent autour de quatre chapitres : 

- Le premier chapitre est consacré aux simulations numériques de transport de 

particules chargées dans la matière biologique en présentant notamment une revue générale des 

codes Monte Carlo existant dans la littérature. Ces derniers se révèlent particulièrement adaptés 

pour simuler notamment le passage d’ions dans la matière vivante. Nous détaillons le principe de 

fonctionnement de plusieurs codes et mettons l’accent sur l’ensemble des principes généraux des 
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simulations Monte Carlo ainsi que sur les différentes hypothèses physiques qui leur sont 

associées. 

- Dans le second chapitre, nous présentons une étude approfondie des processus 

physiques collisionnels induits par des ions multichargés dans la matière biologique, représentée 

par de l’eau. Après une présentation succinte des principes de la théorie des collisions, nous 

détaillons l’ensemble des développements théoriques que nous faisons pour décrire avec 

précision les interactions entre les ions incidents (H+, He2+ et C6+) et la molécule d’eau. Nous 

détaillons notre modèle physique classique d’interaction de type CTMC, modèle que nous 

appliquons pour établir un large panel de sections efficaces validées par l’expérience et 

comparées aux résultats issus de plusieurs modèles quantiques, de type perturbatif et d’ondes 

distordues, que nous présentons également dans ce chapitre. 

- Dans le chapitre 3, nous présentons notre propre simulation Monte Carlo, baptisée 

TILDA2, que nous développons dans le cadre de cette thèse. Nous détaillons l’ensemble des 

étapes de notre simulation en mettant l’accent sur les hypothèses physiques associées ainsi que 

les données en termes de sections efficaces retenues. Nous étudions le transport de protons dans 

l’eau, en analysant en particulier les effets induits et l’influence des modèles d’interaction 

retenus sur les résultats. Plusieurs grandeurs physiques caractéristiques sont évaluées et 

comparées aux données de la littérature.  

- Enfin, dans le chapitre 4, nous réalisons un travail original sur les interactions 

{ions - bases de l’ADN/ARN} en appliquant notre modèle CTMC-COB et les modèles 

quantiques de type perturbatif et d’ondes distordues. Nous étendons par ailleurs notre simulation 

TILDA2 à l’étude du transport de particules chargées dans la matière biologique représentée par 

de l’ADN. Ainsi, nous présentons une première approche du transport de protons dans l’ADN 

modélisé par de la Guanine et évaluons l’importance de la prise en compte de la structure 

biologique complète de la matière vivante sur les conséquences radiobiologiques. 

Tout au long de ce manuscrit, les unités atomiques sont utilisées sauf indication 

contraire : 1
4

1

0
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Chapitre I
Simulations numériques de transport 

de particules ionisantes dans la 
matière biologique. 



5

Introduction 

Une des approches la plus concrète pour identifier les effets d’une particule chargée dans 

la matière vivante est d’avoir accès à l’histoire détaillée de celle-ci à travers une description aussi 

fine que possible de son parcours dans le milieu biologique. Pour cela, il est impératif 

d’identifier chaque type d’interaction induite par la particule incidente - inélastique si l’état 

interne de la cible est modifié ou élastique si la structure interne de cette dernière est conservée -

et d’avoir ainsi accès à l’ensemble des paramètres qui la caractérisent (transfert d’énergie, 

diffusion des espèces produites…). Il devient possible in fine d’avoir une idée bien précise des 

dépôts d’énergie induits dans le milieu traversé aussi bien par la particule elle-même que par les 

espèces secondaires générées. 

Le parcours d’une particule chargée dans la matière vivante ne peut être quantifié de 

façon déterministe : il revêt un caractère stochastique (probabiliste) nécessitant le calcul de 

probabilités d’interaction appelées sections efficaces pour l’ensemble des phénomènes 

collisionnels induits. On ne parle donc d’interactions successives dans le suivi pas à pas de la 

particule qu’en termes de probabilités de diffusion suivant un potentiel donné ou en termes de 

probabilités d’éjection d’un électron dans une direction donnée et avec une énergie donnée. Cela 

nécessite donc une méthode qui, à partir du calcul des probabilités d’interaction, puisse 

déterminer l’historique de la particule ionisante tout au long de son parcours. La méthode Monte 

Carlo, méthode qui reproduit fidèlement l’aspect stochastique caractéristique de l’interaction 

d’une particule avec le milieu traversé, est de ce point de vue, la plus adaptée pour rendre compte 

de la trajectoire ainsi que de l’effet d’une particule chargée dans le milieu biologique. 

Les simulations Monte Carlo sont utilisées dans de nombreux domaines aussi variés que 

la finance (places boursières…), l’environnement (gestion de flux autoroutiers…) mais aussi la 

physique des particules avec notamment des applications en physique médicale et plus 

particulièrement en radiothérapie. En effet, elles peuvent être d’un grand secours pour le 

radiobiologiste ou encore le médecin désireux d’appréhender une dimension encore aujourd’hui 

très peu accessible expérimentalement, le nanomètre. Dans ce dernier domaine, on dénombre 

plusieurs types de codes Monte Carlo suivant, d’une part, l’échelle à laquelle la description est 

considérée (échelle moléculaire, cellulaire ou au niveau de l’organe) et, d’autre part, la 

spécificité des codes et leurs applications (dosimétrie, treatment-planning (hadronthérapie), 

imagerie médicale…). 
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 Dans ce chapitre, nous procédons en premier lieu à une étude bibliographique des codes 

Monte Carlo existant dans la littérature et dédiés au suivi de particules chargées (notamment les 

ions) dans la matière biologique. En deuxième lieu, une présentation succincte de ces codes est 

proposée avec un intérêt plus particulier pour certains d’entre eux, qui serviront de référence 

pour valider nos travaux. Enfin, nous présentons le principe et le fonctionnement général de la 

méthode Monte Carlo et discutons des différentes hypothèses physiques qui lui sont associées. 

I. Les simulations Monte Carlo  

Les méthodes Monte Carlo font appel à des techniques de calculs numériques qui 

utilisent l’échantillonnage d’une variable aléatoire. Elles jouent un rôle important pour simuler 

des phénomènes physiques dans de nombreux domaines comme la radiobiologie pour modéliser 

l’interaction d’une particule avec la matière. En effet, cette dernière revêt un caractère aléatoire 

dans la mesure où son histoire est soumise à une succession d’interactions dont la probabilité de 

se réaliser peut être étudiée.  

En radiobiologie, les simulations Monte Carlo permettent le suivi d’une particule dans un 

milieu physique donné, depuis sa naissance (source externe, faisceau incident…) jusqu’à son 

point d’arrêt (capture par un noyau ou fuite hors du système, annihilation). Elles sont composées 

de plusieurs phases de tirages au sort qui déterminent successivement la distance entre deux 

interactions, le type d’interaction induit et les paramètres énergétiques et cinématiques 

nécessaires à la caractérisation de l’interaction prise en compte. L'histoire de chaque particule 

dépend bien évidemment de la chronologie des interactions tirées au sort dont la récurrence ainsi 

que la structure fine sont entièrement contenues dans les sections efficaces, qui restent les

ingrédients indispensables à toute simulation Monte Carlo. 

L’emploi des codes  Monte Carlo (dont le principe de base est fondé sur le choix aléatoire 

de l’interaction avec la matière) semble à priori antinomique avec la rigueur et la précision 

recherchées lors des mesures métrologiques. Toutefois, les avantages considérables qu’ils sont 

censés apporter, en particulier, par la prise en compte très complète des phénomènes physiques 

élémentaires mis en jeu lors de chaque interaction et la possibilité d’une description très précise 

de la géométrie et de la composition chimique du détecteur ou du dosimètre dans son 

environnement réel, permettent d’espérer une détermination précise et ciblée des grandeurs 

physiques recherchées, en particulier des composantes inaccessibles à l’expérience. 
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I. 1. Principe des simulations Monte Carlo  

Les méthodes Monte Carlo permettent de représenter un phénomène physique (ici le 

transport de particules chargées dans la matière) par une succession d’événements tirés au sort à 

partir de lois de probabilités.  

On appelle événement une interaction ou une collision entre une particule ionisante et le 

milieu traversé. Chaque événement est défini par une série de paramètres énergétiques et 

angulaires qui le caractérisent :  

- l’énergie potentielle déposée localement lors de l’événement, 

- l’énergie cinétique de la particule primaire diffusée, 

- l’énergie cinétique de la (des) particule(s) potentiellement éjectée(s), appelée(s) 

                        particule(s) secondaire(s),  

- les angles de diffusion et d’éjection des particules impliquées dans la collision. 

Selon le type de codes Monte Carlo, on accède à différentes échelles de description : 

- à l’échelle moléculaire, pour simuler les processus physiques induits par le 

rayonnement dans un milieu donné tels que la diffusion élastique, l’ionisation, l’excitation …, 

mais aussi les effets chimiques avec la production et le suivi des espèces radicalaires générées et 

enfin les effets biologiques avec la quantification des conséquences radio-induites, comme le 

montre la figure I-1 ci-dessous. 

Figure I-1 : Représentation schématique des différentes étapes post-irradiation.

- à l’échelle cellulaire, pour évaluer la dose absorbée dans les lignées cellulaires 

irradiées à partir de modèles phénoménologiques de survie cellulaire. 

- à l’échelle macroscopique, pour calculer la dose absorbée par un organe lors 

d’une exposition accidentelle ou pour mettre en place des planification de traitement en 

radiothérapie (radioprotection).  

10 – 15 s 10 – 12 s 10 – 6 s
Etape physique Etape physico-chimique Etape chimique

Excitations et ionisations des 
molécules biologiques

Dissociations et réarrangements  
des molécules

Accès aux rendements de la réaction  
et à la diffusion des radicaux libres

Effets biologiques
 Temps
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Dans ces conditions, développer une simulation Monte Carlo requiert de définir avec 

précision (cf. figure I-2) : 

- le type d’ions suivis dans le milieu biologique (les ions légers comme les protons 

ou les particules �  ou encore les ions lourds comme les ions carbone …), 

- la gamme d’énergie sur laquelle les ions sont suivis,  

- les processus physiques pris en compte dans la simulation (processus inélastiques 

et/ou élastiques), 

- les sections efficaces associées aux différents processus ionisants considérés 

(calculs théoriques, semi-empiriques ou extrapolations à partir de données expérimentales), 

- le type d’observables physiques à étudier : dépôts d’énergie, parcours de l’ion, 

pouvoir d’arrêt… 

Figure I-2 : Principe des simulations Monte Carlo. 

Par ailleurs, la modélisation et le transport de particules chargées dans la matière vivante 

par simulation Monte Carlo requièrent quelques hypothèses physiques importantes dont nous 

discuterons plus loin : 

-    le parcours de la particule incidente doit pouvoir être décrit comme une 

succession d’interactions binaires avec le milieu traversé en considérant sa trajectoire rectiligne 

(dans le cas des ions) au vu des faibles déflections angulaires subies par la particule incidente (de 

l’ordre de quelques mrad), 

-    la longueur d’onde associée à la particule doit être suffisamment petite devant la 

distance inter-atomique afin de pouvoir faire une description classique de la trajectoire des 

particules entre les interactions. 

Dans l’hypothèse de collisions binaires et de trajectoires bien définies, la vitesse et la 

position de la particule sont connues à chaque instant et son histoire peut se décomposer en un 

nombre aléatoire de séquences comprenant chacune un vol libre et un événement. L’histoire de 

Code 
Monte Carlo

Observables

Tirage au sort et génération 
de nombres aléatoires

Sections efficaces d’interaction

Structure de trace de la 
particule dans le milieu 

considéré 
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chaque particule entre deux événements est alors caractérisée par un libre parcours � i déterminé 

par un tirage au sort suivant une fonction de distribution de parcours exponentielle. Chaque 

événement est ensuite décrit en termes de position et de dépôt d’énergie à l’aide des densités de 

probabilité correspondant aux sections efficaces différentielles caractéristiques de chaque type 

d’interaction. 

Notons enfin que la notion du temps n’est pas explicitement prise en compte mais prise 

indirectement à travers le libre parcours � i par la relation : 

iioni tV=l , (I-1)

où Vion est la vitesse de l’ion à travers l’épaisseur de la matière traversée. Il n’est donc pas 

nécessaire de prendre en compte la coordonnée temporelle. Rappelons simplement que l’étape 

physique décrite dans les simulations Monte Carlo se termine pour des temps de l’ordre de la 

femto-seconde. 

I. 2. Eléments physiques propres aux simulations Monte Carlo  

L’efficacité et la fiabilité d’une simulation Monte Carlo reposent avant tout sur la validité 

des modèles théoriques développés pour calculer les sections efficaces d’interaction. Ces 

dernières permettent de quantifier dans ses moindres détails toute interaction entre la particule 

incidente et le milieu traversé. Selon la particule incidente, le milieu traversé et la gamme 

d’énergie étudiée, on distingue alors plusieurs types de processus physiques : 

· les processus inélastiques qui constituent l’essentiel des processus étudiés dans le 

cadre de ce travail : le processus d’ionisation (perte d’un ou de plusieurs électrons de la cible), de 

capture (perte d’un ou de plusieurs électrons de la cible capturé(s) par le projectile), de transfert 

ionisation (perte de deux électrons par la cible dont un capturé par le projectile) et d’excitation 

électronique de la cible (cf. figure I-3 ci-après).
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Figure I-3 : Représentation schématique des différents processus inélastiques élémentaires pouvant être induits lors 

de collisions {ions – atomes}. 

Ces processus seront étudiés en détails dans le chapitre 2 dans lequel nous présenterons 

les différents modèles théoriques développés et retenus dans ce travail.  

· Les processus élastiques que nous négligeons pour les ions dans notre simulation 

Monte Carlo. En effet, la trajectoire du projectile reste sensiblement rectiligne au cours de son 

parcours notamment à cause de la masse du noyau cible qui reste très grande devant celle des 

électrons cibles. Par ailleurs, les probabilités des processus inélastiques restent prépondérantes 

sur celles des processus élastiques (cf. figure I-4) et la contribution de ces dernières à la perte 

d’énergie totale de l’ion projectile reste inférieure à 10% et introduit en conséquence des 

déflections angulaires négligeables. Par conséquent, le pouvoir d’arrêt total (énergie transférée 

par unité de longueur, cf. partie I. 2. 2, chap I) de l’ion est en grande partie de type inélastique 

comme le montre la figure I-5, notamment dans la gamme d’énergie qui nous que nous retenons 

dans cette thèse (Eion > 10 keV/u).
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Figure I-4 : Sections efficaces totales des différents processus ionisants pour le système {H+ + H2O} [3]. 

Figure I-5 : Pouvoir d’arrêt inélastique (ligne pointillée) et élastique (ligne discontinue) pour le système 

{H+ + H2O} [4]. 

I. 3. Hypothèses physiques liées aux simulations Monte Carlo 

 Nous abordons dans cette partie des hypothèses nécessaires à la description par 

simulation Monte Carlo de l’histoire de particules chargées dans la matière. Nous considérons 

les hypothèses majeures suivantes : 

- l’hypothèse de trajectoires bien définies, 

- l’hypothèse de collisions binaires, 
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- l’hypothèse d’une géométrie de révolution autour de l’axe constitué par la 

trajectoire de l’ion, 

- l’hypothèse des trajectoires indépendantes pour les électrons secondaires.

I. 3. 1.  Hypothèse de trajectoires bien définies 

 De façon générale, l’incertitude� x sur la position d’une particule (ici un ion) est donnée 

par le principe d’incertitude d’Heisenberg par sa longueur d’onde broglienne � . L’hypothèse de 

trajectoire bien définie est alors vérifiée si � est petite devant une dimension L caractérisant le 

problème, c'est-à-dire : 

Lx <<» �D . (I-2)

Pour les simulations Monte Carlo, on considère que la trajectoire d’une particule est bien 

définie entre les collisions si la longueur d’onde �  est petite devant le libre parcours moyen il . 

Cependant, ce critère n’est plus suffisant si il  est grand devant les distances inter-atomiques. La 

longueur L recherchée est donc donnée par la distance moyenne d entre les atomes  constitutifs 

du milieu traversé (d = 0.958 Å pour la molécule d’eau). Le critère (I-2) s’écrit alors : 

d<<� . (I-3)

L’incertitude � x que l’on a pour un ion incident d’énergie Eion est donc donnée par : 

)(

10.5,4 2

eVEA
x

ionion

-

@D . (Å) (I-4)

Pour les ions considérés dans notre étude (protons, Aion = 1) d’énergie comprise dans 

l’intervalle [10 keV/u - 100 MeV/u], l’hypothèse de la trajectoire bien définie est vérifiée 

puisque  � x varie de 4.5 10-6 Å à 4.5 10-4 Å, ce qui reste très petit devant d. 

I. 3. 2. Hypothèse de collisions binaires 

L’hypothèse de collisions binaires implique que les ions incidents soient représentés par 

des paquets d’ondes d’extension faible à l’échelle des distances inter-atomiques. Ceci ne 

constitue pas la seule condition pour satisfaire cette hypothèse. Il faut également que la portée 

des interactions soit faible devant la distance inter-atomique, ce qui n’est pas le cas pour 

l’interaction coulombienne qui a une portée infinie. En effet, les ions peuvent exciter des modes 

collectifs de vibration des électrons de valence, nommés plasmons, par interactions 

coulombiennes à grandes distances. Ce type d’événements ne peut être décrit via les collisions 
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binaires. Dans le cas de l’eau liquide, l’énergie Ep impliquée dans ce type d’interaction est reliée 

à la fréquence plasma du milieupw par la relation : 

ppE w�= , (I-5)

et est de l’ordre de 21 eV. Cependant, ce transfert d’énergie contribue faiblement aux dommages 

créés par interaction inélastique (car réparti sur un très grand nombre d’électrons). Nous avons 

donc négligé la contribution des plasmons d’autant plus que nous avons représenté le milieu 

biologique par de l’eau en phase gazeuse. 

I. 3. 3. Hypothèse d’une géométrie de révolution  

Intéressons nous maintenant à la trajectoire de l’ion tout au long de son parcours. Celle-ci 

sera considérée comme rectiligne ou quasi-rectiligne durant la traversée du milieu biologique. En 

effet, on néglige les déflections angulaires subies par l’ion malgré le transfert d’énergie induit. 

Du point de vue quantitatif, on montre que la plus grande déflection angulaire � max pour les 

collisions inélastiques est donnée par la cinématique et est caractérisée dans le rapport des 

masses (me/Mion) où meest la masse de l’électron et Mion celle de l’ion (avec me << M ion). Dans le 

cas des ions, l’angle de diffusion reste donc faible. Il en résulte une diffusion latérale faible du 

faisceau incident (� max de l’ordre de 0,5.10-3 radian pour un proton). Dans ces conditions, et 

compte tenu du fait que l’énergie de recul moyenne cédée aux molécules ionisées est négligeable 

devant celle cédée aux électrons (de l’ordre de 0.06 eV pour le système {U32+ + Ne}), nous 

pouvons aisément nous placer dans l’hypothèse d’une géométrie de révolution autour de l’axe 

constitué par la trajectoire de l’ion.  

I. 3. 4. Hypothèse de trajectoires indépendantes pour les électrons secondaires 

 Une autre hypothèse inhérente à la méthode Monte Carlo concerne l’interaction entre les 

électrons éjectés au moment de l’ionisation de la cible par impact d’ions. En effet, un ion 

incident perd beaucoup d’énergie (sous forme potentielle et cinétique) lors de son interaction 

avec la cible sur une distance équivalente à quelques nanomètres. Sachant que l’énergie 

cinétique moyenne des électrons éjectés est de quelques dizaines d’eV, plusieurs électrons sont 

émis sur une échelle de longueur de quelques nanomètres ce qui, compte tenu de la durée du 

processus par rapport aux vitesses des électrons, implique que ces derniers sont en interaction au 

cours des premiers instants de la diffusion.  
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Malheureusement, la méthode Monte Carlo ne permet pas une prise en compte complète 

de ce type de phénomène qui obligerait un suivi simultané de tous les électrons éjectés par l’ion 

incident. Cependant, ce phénomène d’interaction entre les électrons éjectés ne concerne que les 

électrons de basse énergie (électrons d’énergie E < 50 eV) et donc de faible parcours (< 2-3 nm), 

ce qui implique des dépôts d’énergie proches de la trace de l’ion. Or, le cœur de la trace de l’ion 

(de quelques nm d’extension) étant déjà très dense en interactions et donc en dépôts d’énergie, la 

prise en compte d’un tel phénomène n’engendrerait pas de différence notable sur la répartition 

spatiale de ces dépôts.

I. 4. Tirage au sort d’une variable aléatoire 

 Les techniques Monte Carlo utilisent des séquences de nombres aléatoires pour tirer au 

sort un événement e(x,y,z) parmi un ensemble {ei} de probabilité P. Ces nombres aléatoires sont 

indépendants et équi-distribués sur un intervalle [a,b], généralement [0,1]. Il n’est cependant pas 

possible d’obtenir de tels nombres avec un calculateur qui possède un mode de fonctionnement 

déterministe. Il faut donc faire appel à une autre catégorie de nombres aléatoires appelés 

nombres pseudo-aléatoires qui possèdent des caractéristiques très voisines de celles des nombres 

purement aléatoires, mais sous forme de série de nombres générés par un processus déterministe. 

I. 4. 1. Description d’un événement 

 Le suivi des ions dans le milieu biologique nécessite plusieurs informations dont la 

première est la distance à parcourir par l’ion incident avant qu’il y ait une interaction, à savoir le 

libre parcours. Ce dernier est tiré au sort à partir de la fonction de distribution P(� ), elle-même 

déduite de la distribution de parcours poissonnienne avec la fonction p(� ), d’une particule 

traversant la matière désordonnée et qui s’écrit : 

1
( ) expp

l
l

l l
-� �= � �

� �
, (I-6)

ce qui donne par intégration, la fonction de distribution P(� ) suivante : 
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où la moyenne l est le libre parcours moyen défini par : 
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avec N0 qui représente la densité volumique de centres diffuseurs ou de cible du milieu traversé 

(ici N0 = 0.0333 particule/Å3) et tots  la section efficace totale d’interaction incluant tous les types 

d’interactions.  

Aussi, si on appelle � p la variable aléatoire tirée au sort avec 10 ££ p� , le libre parcours 

� p correspondant s’écrit, d’après la relation biunivoque précédente, comme : 

ln(1 ) ln( ')p p p� �l l l= - - = - , (I-9)

où )1(' pp GG -=  est une variable aléatoire uniformément distribuée entre 0 et 1. 

I. 4. 2.  Détermination du type d’interaction 

Connaissant la distance � p parcourue par l’ion avant d’interagir, le type d’interaction 

subie par ce dernier est déterminé via un échantillonnage discret des probabilités associées à 

chacun des phénomènes impliqués dans l’expression de la section efficace totale d’interaction. 

Ainsi, la probabilité Pi d’obtenir un événement de type i est donnée par : 

�
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-
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. (I-10)

Le type i de l’interaction est alors simplement obtenu en encadrant la variable aléatoire � p 

de la manière suivante : 
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(I-11)

I. 5. Mise en œuvre des simulations Monte Carlo 

La mise en œuvre d’une simulation Monte Carlo nécessite la précision d’un certain 

nombre de données, que ce soit pour définir le type de particules étudiées ou encore pour 

caractériser le milieu traversé.  

Ces données sont précisées comme suit : 

- les caractéristiques de la particule incidente : son énergie incidente Eion, son 

numéro atomique Zion et son nombre de masse Aion, 

- les caractéristiques du milieu traversé : sa densité, sa description atomique ainsi 

que ses niveaux énergétiques (d’ionisation et d’excitation). 
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La simulation Monte Carlo consiste au suivi, pas à pas, des particules chargées dans le 

milieu traversé. Ainsi, à partir d’une position initiale 0r
�

 ayant pour coordonnées (x0, y0, z0), on 

tire aléatoirement le libre parcours d’interaction � p comme décrit précédemment. Lorsque l’ion 

arrive à la position 1r
�

, on tire au sort le type d’interaction qui y a lieu. Si l’interaction est de type 

inélastique, les caractéristiques physiques des électrons secondaires émis sont à définir (si leur 

suivi est requis).  

Après chaque interaction, les caractéristiques de la particule incidente sont reconsidérées 

en termes de position, d’énergie et de charge. Un nouveau tirage au sort intervient alors pour 

définir un nouveau libre parcours et une nouvelle interaction, et ce jusqu’à ce que l’énergie de la 

particule considérée soit inférieure à une énergie de coupure donnée, qui est le point d’arrêt de 

l’ion dans le milieu traversé.

I. 6. Simulation du milieu biologique  

De nombreux systèmes moléculaires constituant l’organisme vivant peuvent, à priori, être 

étudiés et pris comme représentation du milieu biologique : eau, acide désoxyribonucléique, 

protéines, lipides. Toutefois, considérer la matière biologique dans toutes ses dimensions pour 

une simulation Monte Carlo est un phénomène complexe. Cela nécessiterait notamment une 

description très fine de tous les constituants de l’ADN : les quatre bases azotées (adénine, 

cytosine, guanine et thymine), le groupement phosphate, le sucre (un pentose, le 2-désoxyribose) 

et des autres molécules… C’est la raison pour laquelle, au premier ordre, la matière biologique 

peut être représentée par de l’eau en partant du principe que les cellules vivantes en sont 

composées pour environ 80% en masse. Et même si, aujourd’hui, un certain nombre de codes 

Monte Carlo adoptent une représentation de plus en plus sophistiquée du milieu vivant (avec 

l’introduction d’entités biologiques), la majeure partie d’entre eux se limite à une description 

aqueuse. 

Dans cette partie, nous nous intéressons aux différentes approches existantes pour décrire 

la molécule d’eau. Par ailleurs, notons que cette dernière est souvent considérée dans sa phase 

gazeuse en introduisant une correction de densité (1 g.cm-3) dans les simulations numériques. En 

effet, il est aujourd’hui très difficile d’avoir accès à des données expérimentales pour l’eau en 

phase liquide. Soulignons cependant que l’influence de la phase de la molécule d’eau sur les 

résultats reste très faible voire quasi-insignifiante [5]. 

Pour décrire la molécule d’eau, nous présentons ici les trois approches les plus utilisées : 

la loi d’additivité de Bragg [6], la description de type CNDO [7] (Complete Neglect of 
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Differential Overlap) et enfin la description moléculaire de type LCAO-SCF [8] (Linear 

Combination of Atomic Orbitals – Self Consistent Field). 

I. 6. 1. La loi d’additivité de Bragg  

 La description de Bragg ou règle d’additivité de Bragg [6] est l’une des descriptions les 

plus simples pour décrire l’ionisation de cibles moléculaires telles que la molécule d’eau. Elle 

consiste à écrire la section efficace d’interaction {particule incidente - molécule} comme une 

combinaison linéaire des sections efficaces associées aux différents atomes composant la 

molécule cible considérée. Ainsi, pour la molécule d’eau, nous pouvons écrire la section efficace 

totale �  comme : 

�  (H2O) = �  (H2) + ½ �  (O2). 
(I-12)

Notons par ailleurs que la différence observée entre la section efficace totale obtenue 

avec une description de type loi de Bragg et une description de type moléculaire reste 

relativement faible et est de l’ordre de 16% [9]. 

I. 6. 2. L’approche moléculaire de type CNDO 

Dans la description de type CNDO [7], chaque orbitale moléculaire est décrite sous forme 

de combinaison linéaire d’orbitales atomiques suivant des paramètres semi-empiriques ajustables 

(cf. table I-1). Cette méthode s'appuie sur deux approximations : 

- l'approximation de cœur gelé où seuls les électrons contribuant à la liaison 

chimique sont explicitement inclus, 

- l’approximation du recouvrement différentiel à zéro : où les intégrales de 

répulsion  de deux électrons sont négligées. 

Orbitales moléculaires Combinaison linéaire d’orbitales atomiques  

1a1 2 O1s 

2a1 1.48 O2s + 0.5 H1s 

1b2 1.18 O2p + 0.82 H1s 

3a1 1.44 O2p + 0.34 H1s + 0.2 O2s 

1b1 2 O2p 

Table I-1 : Description de la molécule d’eau en phase vapeur par une approche atomique de type CNDO [7].
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I. 6. 3. L’approche moléculaire de type LCAO-SCF 

Dans la cadre de la description de type LCAO-SCF proposée par Moccia [8], le cortège 

électronique de la molécule d’eau est partagé en cinq orbitales moléculaires (1a1, 2a1, 1b2, 3a1, 

1b1) contenant chacune 2 électrons (cf. table I-2). Chaque orbitale moléculaire est décrite par une 

fonction d’onde mono-centrique ( )ri

�
F centrée sur une origine commune, l’atome le plus lourd 

(atome de l’oxygène pour la molécule d’eau). Chacune d’entre elles s’exprime alors comme une 

combinaison linéaire d’orbitales atomiques (LCAO) et s’écrit : 

( ) ( )�
=

=
i

ik

ikikik

N

k
mlniki rar

1

�� xjF , (I-13)

où Ni correspond au nombre d’orbitales atomiques (fonctions de Slater) introduites dans le 

développement de chaque orbitale moléculaire.  

Les coefficients aik ainsi que les nombres quantiques {ikz , ikn , ikl , ikm } sont 

caractéristiques des orbitales atomiques utilisées dans la combinaison linéaire et sont donnés 

dans la table I-3. 

Les orbitales moléculaires sont décomposées sur une base d’harmoniques sphériques et 

s’écrivent : 

( ) ( ) ( , )n l m n l m l mr R r Yj q j=
�

, (I-14)

où )(.. rR mln  représente la partie radiale de la décomposition développée sur une orbitale de type  

Slater, la partie angulaire étant contenue dans l’harmonique sphérique ( , )l mY q j .

Dans ces conditions, la fonction d’onde moléculaire s’écrit : 
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Orbitale moléculaire Energie de liaison (eV) Nombre d’électrons 

1a1 539.70 2 

2a1 32.20 2 

1b2 18.55 2 

3a1 14.73 2 

1b1 12.63 2 

Table I-2 : Description de la molécule d’eau en phase vapeur par l’approche moléculaire donnée par Moccia [8]. 
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n   l   m � 1a1 2a1 3a1 1b2 1b1

1   0   0 
1   0   0 
2   0   0 
2   0   0 
2   0   0 
2   1   0 
2   1   0 
2   1   0 
3   2   0 
3   2   0 
3   2   2 
3   2   2 
4   3   0 
4   3   2 

      2   1   -1 
      2   1   -1 
      2   1   -1 
      3   2   -1 
      3   2   -1 
      4   3   -1 
      4   3   -3 

2   1   1 
2   1   1 
2   1   1 
3   2   1 
3   2   1 
4   3   3 
4   3   3

12.600 
7.450 
2.200 
3.240 
1.280 
1.510 
2.440 
3.920 
1.600 
2.400 
1.600 
2.400 
1.950 
1.950 
1.510 
2.440 
3.920 
1.600 
2.400 
1.950 
1.950 
1.510 
2.440 
3.920 
1.600 
2.400 
1.950 
1.950 

0.05167 
0.94656 

- 0.01708 
0.02497 
0.00489 
0.00107 

- 0.00244 
0.00275 
0.00000 
0.00000 

- 0.00004 
0.00003 

- 0.00004 
- 0.00008 

0.01889 
- 0.25592 

0.77745 
0.09939 
0.16359 
0.18636 
0.00835 
0.02484 
0.00695 
0.00215 

- 0.06403 
- 0.00988 
- 0.02628 
- 0.05640 

- 0.00848 
0.08241 

- 0.030752 
- 0.04132 

0.14954 
0.79979 
0.00483 
0.24413 
0.05935 
0.00396 

- 0.09293 
0.01706 

- 0.01929 
- 0.06593 

0.88270 
- 0.07083 

0.23189 
0.25445 

- 0.01985 
0.04526 

- 0.06381 
0.72081 
0.11532 
0.24859 
0.05473 
0.00403 
0.00935 

- 0.02691 

Table I-3 : Etats fondamentaux de la molécule d’eau en phase vapeur dans la description LCAO-SCF [8]. 

II. Les codes Monte Carlo existant dans la littérature 

Plusieurs codes Monte Carlo ont été conçus pour modéliser l’interaction de particules 

chargées dans des milieux divers et en particulier dans l’eau avec des applications dans le 

domaine médical à des fins dosimétriques ou encore radiobiologiques. Ces derniers traitent bien 

souvent du transport et du suivi de particules chargées dans la matière biologique et des 

conséquences induites notamment  en termes de dépôt d’énergie.  

Ce sont soit des codes généralistes développés par des grands organismes de recherche 

(SLAC, CERN, CEA…) soit des codes maison dont les caractéristiques de conception sont 

optimisées en fonction d’un problème spécifique. Ces derniers sont en général très performants 

mais restent très rarement transposables à des géométries différentes. En revanche, les codes 

généralistes offrent une possibilité d’utilisation dans une grande gamme de géométrie de formes 

complexes et de matériaux de composition variée. 
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On peut donc répartir les codes Monte Carlo en deux catégories : i) les codes généraux et 

ii) les codes dédiés.  

II. 1. Les codes Monte Carlo généraux  

Les codes Monte Carlo généraux se distinguent par leur statut, très souvent en accès libre 

on-line. Ils sont souvent développés par des équipes internationales multidisciplinaires et adossés 

à de grands projets de recherche internationaux tels ceux développés par le centre européen de la 

recherche nucléaire (CERN) qui a lancé le code Monte Carlo GEANT4 [10]. Ce code est 

aujourd’hui très utilisé pour des simulations dans de nombreux domaines avec des applications 

spatiales, en micro-électronique, en physique nucléaire et en physique médicale, en particulier 

dans le cadre de la collaboration GEANT4-DNA [11]. Dans la même catégorie, citons un autre 

code, FLUKA [12], développé en collaboration par le CERN et l’institut de physique nucléaire 

italien. Ce code est un outil d'usage général pour les calculs de transport des particules et des 

interactions avec la matière, couvrant une gamme étendue d'applications (calorimétrie, 

dosimétrie, radiothérapie). 

Un autre code très utilisé est le code MCNP [13] (Monte-Carlo N-Particles). Lancé lors 

du projet Manhattan durant la seconde guerre mondiale pour la simulation du fonctionnement 

des armes nucléaires, ce dernier offre aujourd’hui des applications multiples notamment liées 

aux installations nucléaires et à la radioprotection. Il reste cependant la propriété du laboratoire 

national Los Alamos (USA), qui facilite tout de même son utilisation en diffusant gratuitement 

sa version exécutable. Il offre plusieurs méthodes avancées de calcul, appelées techniques de 

réduction de variance, qui peuvent être combinées à la méthode Monte Carlo afin d’accélérer les 

calculs. Il est aujourd’hui utilisé pour simuler les interactions de particules telles que les 

électrons ou les neutrons et le rayonnement électromagnétique. Dans sa version MCNPX [14], le 

code est capable de suivre un grand nombre de particules allant des ions légers aux ions lourds et 

ce, sur une vaste gamme d’énergie. 

Les codes généraux présentent de nombreux avantages par rapport aux codes dédiés en 

termes de documentation, de maintenance régulière et d’accès libre on-line. Cependant, la taille 

et le nombre de modules disponibles rendent l’utilisation de ces codes parfois complexe et 

inadaptée aux problèmes posés. 
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II. 1. 1. Le code MCNP 

Le code MCNP est actuellement l'un des codes de transport de particules et de 

simulations des interactions avec la matière les plus utilisés dans le monde. Ses domaines 

d'application sont très vastes et variés, que ce soit pour la radioprotection, la dosimétrie, 

l'imagerie médicale, l'instrumentation.... Au delà de la modélisation de l’interaction du 

rayonnement avec la matière, il dispose d’outils statistiques pour tester la convergence 

mathématique du résultat obtenu et des techniques de réduction de variance intégrées. Il existe 

une communauté francophone non négligeable d'utilisateurs des codes MCNP, que ce soit au 

sein de laboratoires de recherche publics (CNRS, CEA, INSERM, Universités, CERN), de 

centres de radiothérapie, de centres hospitaliers ou de sociétés comme la SFRP (Société 

Française de Radioprotection), la SFPM (Société Française de Physique médicale) et la FIRAM 

(Association Francophone pour le développement et l'utilisation des logiciels de simulation 

d'interaction rayonnement matière). 

Pour lancer un calcul MCNP, il faut fournir un fichier décrivant la géométrie du système, 

la composition précise de chaque matériau (corps présents, densité, ...), la source (nature, 

position, énergie…), le type de données que l’on souhaite calculer (appelé TALLY) et la base de 

données qui contient les sections efficaces d’interaction entre la particule et le milieu traversé. 

Ces sections efficaces sont pour la plupart des sections efficaces expérimentales provenant de 

nombreuses compilations effectuées dans différents centres ou laboratoires comme le Applied 

Nuclear Science T-2 group de Los Alamos. Ces données sont régulièrement complétées et mises 

à jour depuis plus de trente ans, avec une large gamme d’énergie pour les particules essentielles 

(neutrons, photons, électrons). Pour les protons et les ions lourds, dont le transport est possible 

dans les dernières versions MCNPX, le code fait appel à des modèles théoriques de calcul des 

sections efficaces pour certaines réactions (fragmentation, fission…).  

II. 1. 2. L’outil Monte Carlo GEANT4 (GEometry ANd Tracking) 

GEANT4 est un outil Monte Carlo de simulation du passage de particules à travers la 

matière. Cet outil, développé par le CERN, est en accès libre, succédant ainsi à l’ancienne 

version GEANT3 [15] codé en Fortran. Le développement, la maintenance ainsi que l'aide à 

l'utilisateur sont effectués par une collaboration internationale (la collaboration GEANT4).  
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II. 1. 2. 1. Principes de base de l’outil GEANT4 

La première version de l’outil GEANT4 a été publiée en 1998 profitant ainsi des 

nouvelles technologies de programmation, dont le C++. Ce projet est aujourd’hui toujours en 

développement dans le but d’y apporter des améliorations. Il rassemble plusieurs collaborations 

internationales regroupant des physiciens et des programmeurs issus de plusieurs disciplines. 

 L’outil GEANT4 traite du suivi de particules dans la matière. Leurs trajectoires sont 

calculées suivant les processus physiques qui modélisent les interactions avec les molécules et 

les atomes du milieu, par le biais de sections efficaces totales et différentielles suivant l’énergie 

et l’angle. Chaque processus physique est en lien avec une classe qui décrit à la fois la manière et 

la fréquence d’occurrence d’un type d’interaction spécifique tout au long du parcours de la 

particule suivant des classes de modèles physiques. Par ailleurs, chaque particule incidente peut 

subir un ou plusieurs processus physiques tout au long de son parcours et ce, jusqu’à son arrêt 

total, avec des particules secondaires générées pour chaque interaction qui sont prises en compte 

et traitées de la même manière que les particules primaires. 

La structure principale de GEANT4 est constituée de plusieurs catégories de classes (cf/ 

figure I-6) en langage C++ dont chacune gère un aspect de la simulation. Toutes les classes 

restent accessibles à l’utilisateur, notamment celles décrivant les processus physiques. Elles se 

présentent ainsi : 

- la catégorie Track contient l’ensemble des classes concernant les trajectoires des 

particules et leurs « step » (pas élémentaire entre deux interactions successives), 

- la catégorie Tracking regroupe les classes permettant l’accès aux informations 

des classes Track telles que l’énergie déposée au cours d’une trajectoire ou le nombre de 

particules secondaires générées, 

- la catégorie Processes est relative à toutes les classes décrivant les processus 

physiques en lien avec les interactions {particules - matériau cible}, 

- la catégorie Geometry contient toutes les classes utiles pour créer une 

configuration géométrique bien précise, 

- les catégories Event, Readout et Run gèrent différentes phrases de la simulation 

notamment les remises à zéro comme par exemple la remise à zéro de l’énergie déposée. 
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Figure I-6 : Structure générale de l’outil GEANT4 où chaque case correspond à une catégorie de classes codées en 

langage C++.

Pour une simulation donnée, GEANT4 fait appel à un minimum de trois classes à fournir 

par l’utilisateur : une pour la géométrie de la modélisation qui permet de représenter plusieurs 

formes géométriques élémentaires (sphère, cylindre, cône …), une pour définir la source de 

particules utilisée en termes de position, d’énergie et de quantité de mouvement et enfin une 

troisième classe listant les processus et particules à prendre en compte dans la simulation. 
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II. 1. 2. 2. Processus physiques et applications dans GEANT4   

Un processus physique dans GEANT4 représente un type d’interaction physique d’une 

particule avec le milieu traversé. Il est introduit à travers les sections efficaces totales et 

différentielles d’interaction calculées suivant des modèles théoriques et/ou semi-empiriques ou 

expérimentaux, implémentée dans des classes dédiées. 

Le transport d’une particule à travers un milieu se fait par step (pas). Ce dernier 

représente le parcours élémentaire de la particule entre deux interactions successives. A chaque 

step, un tirage au sort en lien avec les sections efficaces des différents processus physiques 

possibles, permet de choisir le type de processus collisionnel qui va gouverner le step. La 

longueur du step est de l’ordre d’un libre parcours moyen.  

 Plusieurs processus physiques sont implémentés dans GEANT4 suivant le type de 

particules suivies. On peut ainsi distinguer : 

- les collisions élastiques, 

- les collisions inélastiques (ionisation, transfert de charge, excitation…),  

- les processus de désintégration. 

Tous les processus physiques de GEANT4 sont représentés sous forme de classe comme 

le montre la figure I-7 ci-après. Chacune des classes hérite de la classe de bases G4VProcess.  

Figure I-7 : Classes décrivant les processus physiques héritant de la classe de base G4VProcess [10].
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Une classe définissant un processus contient au moins deux méthodes obligatoires : 

- GetMeanFreePath,

- XXXDoIt()  (XXX = PostStepDoIt, AlongStepDoIt ou AtRestDoIt).

La première fonction (GetMeanFreePath) calcule le libre parcours moyen à partir des 

sections efficaces du processus considéré. La valeur du libre parcours moyen est ensuite prise en 

compte, par GEANT4, pour tirer au sort le processus qui va interagir durant le step et pour 

définir la longueur de celui-ci. 

Pour chaque processus donné, trois types d’actions peuvent être appliqués à la particule 

primaire et aux éventuelles particules secondaires. La différence entre les types d’actions est 

qu’elles sont invoquées à des moments différents pendant le step : 

- action sur la particule au repos : ce type d’action, invoqué par la fonction 

AtRestDoIt, concerne les interactions subies par la particule au repos comme par exemple les 

désintégrations, 

- action continue le long du step : ce type d’action, invoqué par la fonction 

AlongStepDoIt, concerne les interactions intervenant tout au long du step comme par exemple 

les interactions électromagnétiques, 

- action ponctuelle à la fin du step : ce type d’action, invoqué par la fonction 

PostStepDoIt, concerne les interactions discrètes comme la production de rayons delta (électrons 

mis en mouvement) par ionisation de la cible. 

Dans les méthodes XXXDoIt(), GEANT4 définit les changements subis par la particule 

primaire et l’ensemble des paramètres des particules secondaires créées à chaque step : 

changement de l’énergie cinétique de la particule incidente, changement de la direction de la 

particule incidente, changement de l’état de charge, création d’une particule secondaire avec une 

direction et une énergie données… 

Aujourd’hui, l’éventail des processus physiques inclus dans GEANT4 est très complet : 

collisions élastiques et processus inélastiques (excitations, ionisations, transferts de charges). Les 

sections efficaces implémentées sont essentiellement issues de modèles analytiques ou 

d’interpolations de données expérimentales comme le résume la table I-4 ci-après, dans le cas de 

l’extension GEANT4-DNA pour la microdosimétrie dans l’eau. 
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Particules incidentes Processus Physiques Modèles 

Electron 

Diffusion élastique 

Excitation 

Ionisation 

Analytique 

Interpolation 

Interpolation 

H+

Diminution de charge 

Excitation 

Ionisation 

Analytique 

Analytique 

Interpolation 

H0
Diminution de charge 

Ionisation 

Analytique 

Interpolation 

He2+

Diminution de charge 

Excitation 

Ionisation 

Analytique 

Analytique 

Interpolation 

He+

Augmentation de charge 

Diminution de charge 

Excitation 

Ionisation 

Analytique 

Analytique 

Analytique 

Interpolation 

He0

Augmentation de charge 

Excitation 

Ionisation 

Analytique 

Analytique 

Interpolation 

Table I-4 : Processus physiques inclus dans GEANT4-DNA pour le suivi des électrons, des protons, des particules a

et de leurs différents états de charge, pour la microdosimétrie dans l’eau liquide. 

II. 2. Les codes de simulations dédiés 

De nombreux codes dédiés de façon spécifique aux simulations de transport de charges 

(électrons, ions, positrons …) dans la matière biologique existent. Plus aisés à manipuler, ils sont 

consacrés de façon précise à un problème donné et sont généralement développés par un groupe 

de recherche restreint. Ils sont donc plus faciles à implémenter mais présentent une 

documentation trop souvent incomplète. 

Ces codes reposent souvent sur une description semi-phénoménologique du transport de 

charges et couvrent des domaines énergétiques variés ainsi qu’un vaste panel de particules 

chargées (électrons, protons, particules � , ions lourds…). Ils fournissent une cartographie 
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détaillée des dépôts d’énergie radio-induits ou des profils de dose déposée ainsi qu’une 

description fine des effets biologiques qui en découlent. 

Concernant le transport et le suivi d’ions multichargés dans la matière, de nombreux 

codes modélisant la trace d’ions dans la matière biologique (dans l’eau en particulier) existent. 

Ces codes s’intéressent pour la plupart à la modélisation de traces d’ions légers comme les 

protons et les particules � . C’est le cas des codes PTRAN [16], PETRA [17], TRION [18], 

PHITS [19], LEPHIST, LEAHIST [20], MOCA15 [21], STBRGEN [22], DELTA [23], OREC 

[24]. D’autres codes s’intéressent aux ions lourds à fort pouvoir d’arrêt comme PARTRACK [3], 

ATRACK [25], PITS [26], ou encore le code développé par Kramer et Kraft [27]. 

Ces codes comportent des similitudes et des différences. Ils se distinguent essentiellement 

par le type de particules suivies, par les sections efficaces considérées (sous forme théorique 

et/ou semi-empirique) ainsi que par les applications diverses qui en découlent (dépôts d’énergie, 

hadronthérapie, microdosimétrie, explications des dommages dans l’ADN…).  

· S’agissant des simulations de dépôts d’énergie et de profils de dose, citons le code 

PTRAN [16] pour le transport de protons dans l’eau sur une gamme d’énergie allant de 50 à 

250 MeV avec des applications dans le calcul de profondeur de dose et de spectre de dépôts 

d’énergie en fonction de la profondeur. Ce code intègre plusieurs modèles de calcul de sections 

efficaces et prend en compte les diffusions multiples ainsi que les interactions coulombiennes. 

Les codes OREC [24], PITS [26], celui développé par Kramer et Kraft [27] ou LEPHIST et 

LEAHIST [20] permettent un suivi d’ions dans l’eau avec le calcul des dépôts d’énergie induits 

et du profil de dose. En effet, OREC est conçu pour traiter le passage des ions chargés et des 

électrons secondaires durant l’étape dite étape physique (10-15 s) dans l’eau liquide et fournit des 

distributions radiales de dose dans l’eau dans la gamme d’énergie allant de 0.3 à 4 MeV/u. PITS 

simule le passage d’ions dans un milieu biologique tel que l’eau dans un domaine d’énergie 

allant de 0.3 MeV/u au GeV/u. Il fait appel à des sections efficaces semi-empiriques d’ionisation 

issues du modèle développé par Miller et Green [28]. Le code développé par Kramer et Kraft est 

un code Monte Carlo de simulation de dépôt d’énergie et de distribution radiale de dose pour des 

ions lourds dans l’eau. Les interactions {ions - molécule d’eau} et {électrons secondaires - 

molécule d’eau} sont traitées individuellement dans la gamme d’énergie allant de 1 à plusieurs 

MeV tout en prenant en compte les phénomènes d’ionisation, d’excitation et de diffusion 

élastique. Enfin, toujours dans la série des codes Monte Carlo simulant le dépôt d’énergie et le 

profil de dose, citons les codes LEPHIST et LEAHIST pour le suivi d’ions légers que nous 

allons détailler par la suite. 
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· Un autre domaine d’application important pour la simulation du transport d’ions dans 

la matière est la dosimétrie ou la microdosimétrie. Dans ce domaine, citons le code Monte Carlo 

PETRA [17] utilisé en dosimétrie clinique ainsi que le code TRION [18] utilisé pour la 

microdosimétrie. PETRA simule le transport de protons dans l’eau et le transport des électrons 

secondaires générés tout au long du parcours du proton. Le domaine énergétique couvert est de 

50 à 250 MeV, un domaine intéressant du point de vue thérapeutique pour le traitement de 

tumeurs oculaires. Il permet le calcul du ratio eau/air du pouvoir d’arrêt en suivant le proton dans 

l’eau étape par étape. Dans ce code, des sections efficaces d’ionisation, doublement 

différentielles suivant l’énergie et l’angle solide, sont intégrées. TRION est une simulation 

Monte Carlo adaptée au suivi de particules chargées (électrons, ions avec Zion < 10) dans l’eau 

avec des applications en microdosimétrie. Son domaine énergétique est de 0.3 à 4 MeV/u. Le 

code considère initialement les particules incidentes de façon aléatoire en termes de distribution 

de coordonnées, d’énergies et de directions. Il simule le suivi des particules suivant un régime de 

collision individuel où chaque pas et chaque interaction avec le milieu sont échantillonnés par 

des sections efficaces issues de plusieurs modèles. S’agissant de l’interaction {ions - molécule 

d’eau}, l’ionisation est traitée suivant la formule de Rutherford et comparée à d’autres résultats 

expérimentaux et théoriques. Les sections efficaces d’excitation sont issues des travaux de 

Paretzke [29].  

· D’autres applications des codes Monte Carlo interviennet dans le domaine médical 

comme l’hadronthérapie ou en dosimétrie interne. D’une importance majeure pour un certain 

nombre de thérapies médicales comme les thérapies anticancéreuses, ces codes contribuent à des 

modélisations thérapeutiques nouvelles en radiobiologie ou encore en hadronthérapie. On peut 

citer le code TRION vu ci-dessus ou encore les codes PHITS [19], MOCA15 [21] ou le code 

développé par Kramer et Kraft [27]. Le code PHITS est un code de transport dans l’eau d’ions 

lourds de 1 MeV à 200 GeV avec des applications en hadronthérapie mais aussi en 

astrophysique. 

· Enfin, citons les codes Monte Carlo qui visent à identifier les lésions de l’ADN et les 

dommages radio-induits en termes de cassures simple et double brin, comme le code 

PARTRACK ou MOCA15. Ce dernier simule le suivi de protons et de particules �  de 0.3 à 

5 MeV/u dans l’eau et analyse le rôle des ions et des électrons secondaires dans les lésions sur 

l’ADN. Les processus d’ionisation et d’excitation sont pris en compte et la double hélice d’ADN 

est schématisée en prenant en compte 54 paires de nucléo bases considérées comme cible. 

L’ensemble de ces codes possède une architecture proche. Ils font tous appel à des 

sections efficaces d’interactions {ions - milieu traversé} issues de calculs semi-empiriques ou de 

fits de données expérimentales.  
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II. 2. 1. Le code PARTRACK  

Le code PARTRACK [3] a été développé en 1973 en Allemagne par le centre national de 

recherche pour la santé et l’environnement (GSF). C’est un  code simulant la trace de différents 

types de rayonnements au niveau cellulaire tels que les électrons, les photons ou les ions… Il 

étudie le ralentissement des ions dans la matière ou encore les effets directs et indirects sur le 

milieu biologique comme les dommages d’ADN [30].  

PARTRACK s’intéresse au suivi d’électrons de 8.23 eV à 10 MeV, de protons et de 

particules �  de 1 keV à 1 GeV dans l’eau liquide. Les photons sont aussi suivis. Ce code fait 

appel à différentes sections efficaces pour traiter les processus collisionnels entre les ions 

incidents et la molécule d’eau (cf. figure I-8). Les sections efficaces des interactions inélastiques 

(ionisation, excitation et échange de charges) sont donc prises en compte et intégrées dans les 

simulations. En-dessus de 500 keV où l’on considère les protons comme rapides, les sections 

efficaces sont issues d’un calcul théorique utilisant l’approximation de Born I. Au-dessous de 

500 keV, les sections efficaces sont essentiellement établies à partir d’approches semi-

empiriques [3] ou de fits de données expérimentales. 

Figure I-8 : Sections efficaces d’ionisation, d’excitation et de transfert de charge utilisées dans le code PARTRACK 

pour le suivi de protons dans l’eau [30]. 

II. 2. 2. Les codes LEPHIST et LEAHIST  

Uehara et Nikjoo [20] ont développé une nouvelle génération de code Monte Carlo pour 

le suivi des ions légers dans la matière biologique, plus particulièrement dans l’eau. De 



30

nombreuses applications dans divers domaines ont été proposées comme la simulation de la 

radiolyse de l’eau [31] ou l’explication du mécanisme des dommages induits dans l’ADN [32] 

avec une application en radiothérapie. 

Le code LEPHIST a été proposé pour étudier le ralentissement des protons de 1 keV/u à 

1 MeV/u alors que le code LEAHIST a été développé pour l’étude du suivi des particules �  de 

1 keV/u à 8 MeV/u dans l’eau vapeur. Les deux codes sont associés au code KURBUC [33] pour 

le suivi des électrons secondaires [10 eV - 10 MeV] issus des interactions {ions - molécule 

d’eau}.  

Ces codes font appel à des sections efficaces d’interactions élastiques et inélastiques 

(ionisation, excitation …) intervenant entre les ions incidents et la molécule d’eau (cf. figure I-

9). Plusieurs processus collisionnels sont pris en compte comme la diffusion élastique, 

l’ionisation de la cible, l’excitation électronique, la capture et la perte d’électrons. Les sections 

efficaces intégrées dans les simulations sont, pour la plupart, issues de diverses approches semi-

empiriques. 

Figure I-9 : Sections efficaces d’ionisation, d’excitation et de transfert de charge utilisées dans le code LEAHIST 

pour le suivi particules �  dans l’eau [20].

Dans les codes LEPHIST et LEAHIST, la diffusion élastique des ions H+ et He2+ est prise 

en compte même si son impact reste limité, sauf pour les basses énergies inférieures à 10 keV/u. 

Elle est donc évaluée suivant une approche classique de calcul des trajectoires [34]. Les sections 

efficaces d’excitation électronique sont établies suivant la formule de Miller et Green [28]. Cette 

formule analytique permet une estimation des sections efficaces totales d’excitation de chaque 

niveau moléculaire, en absence de données théoriques ou expérimentales dans ce domaine. Les 
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processus d’échange de charges électroniques (capture ou perte de charge) sont importants dans 

la gamme d’énergies considérées. Ils sont donc pris en compte dans ces simulations par le biais 

de compilations de données expérimentales existantes [34]. Enfin, les sections efficaces 

d’ionisation sont établies par approche empirique et les spectres des électrons secondaires sont 

donnés suivant le modèle empirique de Rudd [35]. 

II. 2. 3. Le code Monte Carlo TILDA  

Après avoir fait un état des lieux des codes Monte Carlo les plus importants existant dans 

la littérature, nous allons dans cette partie présenter la simulation Monte Carlo TILDA, 

Transport d’Ions Lourds Dans l’Aqua, développée par Champion et al. [36] pour le suivi d’ions 

dans la matière biologique, qui servira de base à notre propre code développé dans le chapitre 3. 

TILDA permet de retracer l’histoire d’un ion incident dans la matière sur une distance donnée de 

quelques micromètres et en régime stationnaire (charge supposée constante au cours du 

parcours) et ayant un pouvoir d’arrêt dans la gamme de 100 eV/nm à 10 keV/nm. La particule 

chargée incidente ainsi que les espèces secondaires créées sont suivies pas à pas en rendant 

compte de toutes les interactions induites en termes de dépôts d’énergie.  

Les interactions prises en compte sont essentiellement inélastiques et décrites via le 

calcul de sections efficaces différentielles et totales théoriques. Précisons que dans le code 

TILDA, la charge de l’ion est supposée constante et égale à son état de charge d’équilibre dont la 

valeur est calculée en tenant compte de l’écrantage du projectile par ses électrons. 

Le code TILDA, ainsi développé, permet de fournir des données radiobiologiques 

importantes comme les spectres d’énergie des électrons secondaires créés lors des processus 

multiples hautement énergétiques, ainsi que les profils de dose (cf. figure I-10) à l’échelle du 

nanomètre permettant ainsi une comparaison des ions lourds couramment utilisés en 

radiobiologie, du proton jusqu’à l’ion uranium. 
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Figure I-10 : Profils de dose pour une trace d’ions dans l’eau obtenus par le code TILDA [36]. 

Codes Auteurs Ions suivis Gammes d’énergie Références 

PARTRACK Dingfelder et al. H+, He2+ 1 keV à 1 GeV [3] 

PTRAN Berger et al. H+ 50 à 250 MeV/u [16] 

PETRA Medin et al. H+ 50 à 250 MeV/u [17] 

TRION Lappa et al. H+, He2+, C6+ 0.3 à 4 MeV/u [18] 

PHITS Niita et al. Ions lourds 1 MeV à 200 GeV [19] 

LEPHIST et LEAHIST Uehara et al. H+, He2+ 1 KeV/u à 8 MeV/u [20] 

MOCA15 Ottolenghi et al. H+, He2+ 0.3 à 5 MeV/u [21] 

OREC Waligorski et al. H+, He2+, C6+ 0.3 à 4 MeV/u [24] 

PITS Wilson et al. Ions lourds 0.3 MeV/u au GeV/u [26] 

Code de Kramer et Kraft Kramer et al. H+, He2+, U33 20 keV/u à 100 MeV/u [27] 

TILDA Champion et al. Ions légers et lourds 10 keV/u à 100 MeV/u [36] 

Table I-5 : Tableau récapitulatif de plusieurs codes Monte Carlo maisons de suivi d’ions dans la matière 

biologique.  
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Conclusion

 A la lumière de ce que nous venons de présenter, nous voyons que de nombreuses 

simulations Monte Carlo existent dans la littérature (cf. table I-5), pour modéliser le transport de 

particules chargées dans la matière. Cependant, ces simulations souffrent d’une implémentation 

de sections efficaces trop souvent issues de modèles semi-empiriques ou de fits de données 

expérimentales. C’est la raison pour laquelle nous présentons dans le cadre de cette thèse notre 

propre simulation Monte Carlo baptisée TILDA2 pour le suivi d’ions chargés dans la matière 

biologique.  

TILDA2 repose sur le code TILDA [36] - développé pour le suivi d’ions sur une distance 

de plusieurs dizaines de microns - et fait appel à des sections efficaces théoriques. Par ailleurs, 

TILDA2 offre plusieurs modifications majeures par rapport à la version initiale. D’une part, il 

prend en compte l’évolution de la charge de l’ion incident et de son énergie tout au long de son 

parcours dans la matière, contrairement à TILDA qui supposait que la charge et l’énergie de 

l’ion n’évoluaient pas et restaient constantes. D’autre part, TILDA2 intègre l’ensemble des 

processus inélastiques simples et doubles (ionisation, capture, transfert ionisation, excitation) 

issus de calculs théoriques nouvellement développés. Les sections efficaces de ces processus 

seront calculées via une approche théorique de type classique et validées par comparaison avec 

des calculs issus de modèles quantiques (modèles de types perturbatifs ou d’ondes distordues) et 

avec des résultats expérimentaux existants dans la littérature. L’ensemble de ces calculs est 

présenté dans le chapitre suivant, consacré à l’étude théorique des processus collisionnels induits 

dans l’eau par impact d’ions multichargés. 
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Chapitre II
Etude théorique des processus 
collisionnels induits par ions 
multichargés dans un milieu 

biologique modélisé par de l’eau. 
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Introduction 

Nous introduisons dans ce chapitre les éléments dont nous avons besoin pour décrire avec 

le plus de précision possible l’histoire d’une particule ionisante traversant la matière biologique. 

Il s’agit essentiellement de sections efficaces, ces dernières étant les ingrédients indispensables à 

toute simulation Monte Carlo. 

Ce chapitre est consacré à l’étude de l’interaction entre les ions multichargés (protons, 

particules �  et ions carbone) et la molécule d’eau avec pour objectif d’établir une base de 

données précise en termes de sections efficaces pour décrire l’ensemble des processus ionisants 

que l’on prendra en compte dans notre simulation Monte Carlo. Pour cela, nous avons développé 

un modèle classique de type CTMC (Classical Trajectory Monte Carlo) dont les résultats sont 

comparés à des modèles quantiques (de type perturbatif et d’ondes distordues) et aux résultats 

expérimentaux existant dans la littérature. Nous nous intéressons essentiellement aux processus 

inélastiques tels que les processus de simple et double ionisation, de simple et double capture et 

de transfert ionisation. 

Dans un premier temps, nous introduisons l’ensemble des concepts et principes de la 

théorie des collisions et présentons, dans un second temps, le calcul des sections efficaces pour 

l’ensemble des processus ionisants étudiés. Les résultats obtenus dans l’approche classique 

CTMC-COB (Classical Over Barrier) [37], pour traiter l’interaction des ions H+, He2+ et C6+

avec la molécule d’eau, sont comparés à un large panel de résultats expérimentaux de la 

littérature ainsi qu’aux résultats issus d’une part de calculs quantiques de type perturbatif 

(dénotés dans ce qui suit FBA-CW pour First Born Approximation – Coulomb Wave) [38] et de 

type ondes distordues (CDW et CDW-EIS pour Continuum Distorded Wave - Eikonal Initial 

State) [39,40] et d’autre part de calculs semi-empiriques que nous présentons dans ce chapitre. 
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I. Théorie des collisions  

La théorie des collisions est l’un des domaines le plus important de la physique moderne. 

Elle tient ses origines de la mécanique classique, depuis les travaux de Galilée, Newton, 

Hamilton…, et a pris une place importante au début du XXème siècle avec notamment 

l’avènement de la mécanique quantique. Cette théorie s’intéresse à l’étude des phénomènes 

collisionnels entre des particules chargées d’une part (comme les ions ou les électrons), et des 

atomes ou des molécules d’autre part. Elle trouve naturellement des applications dans plusieurs 

grands domaines de la physique comme l’astrophysique, la physique des plasmas ou encore la 

radiobiologie où elle permet une description détaillée des conséquences biologiques d’une 

irradiation involontaire (accidents dans les centrales nucléaires…) ou contrôlée (radiothérapie, 

radioprotection…). 

I. 1. Interactions des particules ionisantes avec la matière  

Comprendre le comportement de la matière biologique soumise à une irradiation demeure 

un enjeu important pour la communauté scientifique. En effet, nous vivons dans un monde 

exposé en permanence aux rayonnements : radioactivité terrestre, rayonnements solaires et 

cosmiques ainsi que l’ensemble des rayonnements dus à l’activité humaine (antennes de 

téléphonie, réacteurs nucléaires …). Il est donc utile de pouvoir en comprendre les effets.  Qu’ils 

soient de nature électromagnétique, électronique ou ionique, les rayonnements induisent des 

dépôts d’énergie importants et localisés dans la matière irradiée et leurs conséquences 

biologiques doivent être étudiées et maîtrisées.  

Dans le domaine médical, les rayonnements ionisants sont principalement répartis en 

deux catégories : 

- les radiations ionisantes non chargées comme les rayonnements 

électromagnétiques (les photons) et les neutrons, 

- les radiations ionisantes chargées dues aux électrons et aux ions. 

Une collision est un phénomène physique se produisant entre deux ou plusieurs particules 

et engendrant un changement de structure électronique ou de la trajectoire de celles-ci : on parle 

aussi parfois de diffusion. Ces particules peuvent être un électron, un positron ou un ion pour le 

projectile, et un atome, un agrégat d’atomes ou une molécule pour la cible. 

Dans le cadre de notre travail, nous parlons de collision entre une particule incidente A en 

mouvement, que l’on appelle projectile, et une autre particule B considérée fixe, que l’on appelle 
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cible. Suivant les changements qui interviennent lors de ces collisions, celles-ci peuvent être 

classées selon différents types :

- Diffusion élastique : c’est une collision entre deux systèmes qui ne subissent 

aucun changement dans leur structure interne.  Seule la trajectoire change lors de l’impact. On 

schématise cette collision par : 

BABA +®+ . 

- Diffusion inélastique : dans ce type de diffusion, la collision engendre des 

changements de structure interne de A et/ou B. On écrit :  

BABA +®+ *

*+®+ BABA

** +®+ BABA , 

où A* (B*) désigne une particule A (B) qui a subi des changements internes. 

- Diffusion réactive :ici, le système initial composé de A et B donne lieu à un autre 

système final composé d’autres particules (C, C1… Cn, D) :

DCBA +®+

nCCCBA ....21 ++®+ . 

Parmi ces trois types d’interactions, nous retenons dans le cadre de notre étude 

essentiellement les processus collisionnels de type inélastique. En effet, comme nous l’avons 

précisé dans le chapitre précédent, les processus élastiques sont ici négligés. Par ailleurs, les 

diffusions réactives interviennent particulièrement à très hautes énergies et pour des études de 

fragmentation, c’est-à-dire hors du cadre de nos travaux. Par conséquent, seuls les processus de 

simple et double ionisation, de simple et double capture, de transfert ionisation et d’excitation 

électronique sont détaillés dans ce qui suit :  

- l’ionisation : ici, un ou plusieurs électrons de la cible sont arrachés par le 

projectile pour devenir des particules libres. On parle de Simple Ionisation (SI) lorsqu’un 

électron est arraché ou de Double Ionisation (DI) lorsque deux électrons sont arrachés à la cible. 

- la capture: ici, un ou plusieurs électrons de la cible sont capturés par le projectile. 

Dans le cas où un seul électron est capturé on parle de Simple Capture (SC). Si deux électrons 

sont capturés on parle alors de Double Capture (DC).  

- le transfert ionisation: dans ce processus noté (TI), nous avons simultanément 

deux électrons arrachés dont un qui est capturé et l’autre est éjecté dans le continuum. 
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- l’excitation électronique: le processus d’excitation correspond aux changements 

d’état quantique d’un ou plusieurs électrons de la cible suite à l’impact du projectile.  

L’interaction {ions-atomes} peut être considérée comme une première étape dans la 

compréhension de l’interaction des ions avec la matière. Lors des collisions ions-atomes, une 

partie de l’énergie cinétique associée au mouvement est transférée aux cortèges électroniques. Ce 

transfert se fait soit par interaction élastique avec les noyaux des atomes soit par interaction 

inélastique avec le cortège électronique.  

Même si les formalismes théoriques développés pour traiter les électrons et/ou les 

particules lourdes peuvent en partie être transposables, le cas des ions est beaucoup plus 

compliqué que celui des électrons : 

- les ions ne sont pas toujours des particules ponctuelles ciblées, 

- un ion peut perdre ou capturer un ou plusieurs électrons lors d’une collision. 

I. 2. Mesure d’une collision  

Plusieurs caractéristiques physiques peuvent être utilisées pour quantifier une collision. 

Parmi elles, citons les plus utilisées et celles qui reviendront souvent dans notre travail, à savoir 

les sections efficaces et le pouvoir d’arrêt. 

I. 2. 1. Les sections efficaces  

Le terme section efficace est l’un des concepts qui revient le plus souvent dès lors que 

nous traitons des collisions dans le cadre de la théorie des collisions. La grandeur section 

efficace caractérise toute collision et est liée à la probabilité d'interaction entre particules pour 

une réaction donnée conduisant à un processus ionisant donné. Elle est définie comme le rapport 

du nombre d’événements induits par unité de temps et par unité d’angle solide défini par le 

projectile sur le flux de particules incidentes [41], et est homogène à une surface, en générale 

exprimée par une unité de surface.  

La figure II-1 donne une représentation géométrique de section efficace où W(r) est le 

potentiel d’interaction, F  le flux de particules incidentes et dW  l’angle solide décrivant la 

diffusion des particules après interaction dans une direction q donnée. 
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Figure II-1  : Définition de la section efficace de diffusion. 

Pour une collision entre une particule projectile de type A en mouvement et une particule 

cible de type B dont le nombre de diffuseurs interagissant avec les particules A est nB,  la section 

efficace totale, nommée tots  s’écrit : 

BA

tot
tot n

N
F

=s , (II-1)

où Ntot est le nombre de particules totales détectées et AF  le flux de particules incidentes A.

Les sections efficaces peuvent être des sections efficaces totales si la collision est décrite 

dans sa globalité. Lorsque la collision est décrite plus finement, c'est-à-dire par le biais de 

distributions angulaires et/ou énergétiques des particules diffusées et/ou émises, on parle alors de 

sections efficaces différentielles. Dans ce cas, on introduit les notions de sections efficaces 

simplement différentielles, de sections efficaces doublement différentielles… 

I. 2. 2. Le pouvoir d’arrêt ou transfert d’énergie linéique - TEL   

Une particule chargée pénétrant dans un milieu donné interagit avec les atomes du milieu 

et subit un ralentissement. Tout au long de son parcours, la particule est soumise à une série 

d’interactions au cours desquelles elle transfert une partie de son énergie et ce, jusqu’à son arrêt 

total dans la matière (thermalisation). 

Une des manières concrètes de quantifier ce transfert d’énergie est donnée par une 

grandeur physique appelée TEL pour Transfert d’Energie Linéique. Le TEL représente l’énergie 

moyenne transférée à la matière par unité de longueur de trajectoire de la particule et s’exprime 

souvent en keV/� m. Le TEL est donc égal à (–dE/dx) et dépend de plusieurs caractéristiques 

O

�

W(r)

Détecteur

d�
ZF
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comme la nature de la particule (son énergie, son nombre de masse, son numéro atomique) ou 

encore du milieu traversé. 

Dans le cas des ions, la figure II-2 montre la variation du TEL en fonction de la vitesse de 

l’ion incident Vion. 

Figure II-2  : Variation du TEL en fonction de la vitesse de l’ion incident. 

Notons que la perte d’énergie est essentiellement due aux collisions inélastiques pour les 

vitesses intermédiaires et grandes. En effet, les pertes d’énergie par collisions élastiques 

dominent le ralentissement des ions essentiellement pour des très faibles vitesses du projectile 

comme on peut l’observer sur la figure II-2. 

I. 3. Collisions et régimes de vitesses  

D’un point de vue général, la gamme d’énergies ou de vitesses utilisées pour l’étude des 

processus ionisants va de quelques eV/u à plusieurs centaines de MeV/u. Aussi, pour différencier 

les faibles énergies d’impact des grandes énergies d’impact, il est d’usage de calculer le rapport 

entre la vitesse du projectile et la vitesse orbitale de l’électron cible, cette dernière étant prise 

égale à celle de l’électron de l’atome d’hydrogène dans son état fondamental (1s).  

Dans le cas d’un proton de vitesse v (en unités atomiques), l’énergie Eion (en keV/u) est 

égale à : 

225vEion = . (II-2)
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Ainsi, on peut considérer que l’énergie Eion = 25 keV/u sépare les deux domaines 

d’énergie entre énergies faibles et énergies grandes. 

Si l’on s’intéresse aux états électroniques du projectile, trois régimes de vitesses (ou 

d’énergies) se distinguent alors selon la valeur du paramètre k  défini par la formule : 

ion

e

ion

c

v
v

z
z

=k , (II-3)

où zion et zc sont la charge de l’ion incident et de la cible,ev  la vitesse initiale de l’électron actif 

et ionv  de l’ion projectile. 

Les sections efficaces des différents processus collisionnels mis en jeu pour un ion 

projectile et une cible donnés dépendent de l’énergie incidente comme le montre la figure II-3 ci-

dessous pour le système {H+ - H}: 

Figure  II-3  : Sections efficaces totales des différents processus collisionnels en fonction de l’énergie d’impact pour 

le système {H + + H} [42].  

- Le régime des basses énergies : régime de forte interaction (k  >> 1) est atteint 

pour des vitesses de collision ionv  très inférieures à celle de l’électron actif. L’approximation 

adaptée à ce régime est l’approximation moléculaire basée sur l’hypothèse de la formation d’une 

quasi-molécule transitoire au cours de la collision. Dans ce cas, le TEL est proportionnel à la 

vitesse de l’ion incident. Ceci est dû au réarrangement des niveaux électroniques au cours de 

l’interaction et à la formation d’une quasi-molécule. 
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- Le régime des énergies intermédiaires : régime dans lequel les deux vitesses de 

collision sont voisines. La capture y est favorisée. Dans ce cas, le TEL atteint son maximum. 

- Le régime des hautes énergies : régime perturbatif (k  <<1), l’interaction est très 

brève. Ce régime est atteint pour des vitesses de collision très grandes ( eion vv >> ). Dans ce cas, 

le TEL est donné par la formule de Bethe comme indiqué sur la figure II-2. 

II. Les modèles classiques d’interactions rayonnement - matière 

L’une des toutes premières théories classiques développée pour traiter les collisions 

{ions-atomes} a été celle proposée par Thomson en 1912 pour décrire l’ionisation d’atomes par 

impact d’électrons. Quelques années plus tard, Thomas propose une autre approche classique 

pour traiter la capture électronique [43]. Enfin, Hirschfelder a introduit une approche de type 

CTMC pour la réaction {H - H2} [44] en ne considérant qu’une seule trajectoire en raison de 

difficultés de calcul (temps de calcul, absence de moyens informatiques...). 

Depuis l’avènement de la mécanique quantique, les approches classiques ont été 

négligées au détriment de modèles quantiques, avec notamment le développement de la théorie 

de Born. Ce n’est qu’au cours des années soixante que le traitement classique revient avec les 

travaux d’Abrines et Percival [45], pour traiter les collisions {ions - atomes}, en considérant que 

toutes les particules obéissent aux lois newtoniennes permettant ainsi de traiter classiquement les 

problèmes à trois corps. 

Notons que la recrudescence des théories classiques d’aujourd’hui est en grande partie 

due à l’amélioration des moyens de calculs, qui permettent d’accéder à des résultats hier encore 

inaccessibles et ce, dans des temps de calcul relativement courts. Par ailleurs, l’accord obtenu (en 

termes de sections efficaces totales) avec les résultats expérimentaux existants, ainsi que des 

théories quantiques plus précises, se trouve être très satisfaisant, permettant dès lors d’envisager 

de traiter des molécules cibles de plus en plus complexes, ce qui reste aujourd’hui encore 

quasiment inenvisageable dans un formalisme quantique pur. 

II. 1. Caractéristiques générales  

Dans les modèles classiques, nous sommes amenés à décrire l’évolution du système 

collisionnel en fonction du temps, de la position et de la vitesse des particules :  

- la particule projectile incidente, 

- la cible (initialement au repos), 



44

- le (ou les) électron(s) arraché(s) à la cible. 

L’ensemble est décrit suivant des équations du mouvement qui sont souvent difficiles à 

résoudre. En effet, chacune des trois particules est décrite par trois composantes dans l’espace 

des vitesses et par trois autres dans l’espace des positions. Au total, cela fait 18 équations 

couplées à résoudre. Leurs solutions sont liées à des critères tels que les conditions initiales du 

système et le nombre de paramètres intervenant dans ces équations. En mécanique quantique, 

celles-ci sont contenues implicitement dans les fonctions d’onde, tandis qu’en mécanique 

classique, il faut introduire des méthodes d’approximation pour simuler les fonctions d’onde et la 

nature probabiliste des conditions initiales. 

L’application de modèles classiques pour étudier les collisions {ions - atomes} ou plus 

récemment les collisions {ions - molécules} est devenue aujourd’hui un outil performant, en 

particulier, pour simuler les réactions chimiques. 

De façon générale et malgré la diversité des approches classiques pour modéliser les 

collisions, l’ensemble collisionnel présente un certain nombre de caractéristiques communes que 

l’on peut regrouper comme suit : 

- le mouvement des particules du système est décrit suivant des lois newtoniennes, 

- la représentation des conditions initiales du système (distributions spatiale et 

énergétique des électrons) est traitée plus au moins quantiquement, 

- les processus ionisants (ionisation, capture …) sont déterminés suivant des 

critères de nature classique ou semi-classique,  

- la simulation d’une collision aboutit à un traitement statistique des résultats 

donnant ainsi accès aux sections efficaces totales voire différentielles. 

II. 2. Les modèles classiques de type CTMC  

Le modèle CTMC est une méthode numérique basée sur des intégrations numériques 

d’équations de calcul de trajectoires, étape par étape, de systèmes collisionnels soumis à des 

interactions de type coulombien. Elle se déroule en trois étapes : 

- reproduction dans le temps de la distribution électronique classique initiale de la 

cible,  

- intégration numérique des équations de mouvement newtoniennes, 

- différenciation des processus collisionnels après collision via des critères 

énergétiques caractérisant l’état final de la cible et du projectile.  
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Le modèle CTMC proprement dit a été introduit par Abrines et Percival pour l’étude du 

système collisionnel {H+ + H}. Ce modèle a été repris en trois dimensions par Olson et Salop 

[44] et appliqué à l’étude du système collisionnel {A q+ + H} afin de prédire les processus 

d’ionisation et de transfert de charge. Il a par la suite été appliqué à plusieurs systèmes 

collisionnels (ions légers de type Aq+ et atomes ou molécules comme H, H2…) avec des résultats 

très satisfaisants [37,46-51], comme le montre l’exemple du système {H+ + H} reporté sur la 

figure II-4 ci-dessous. 

Figure II-4  : Sections efficaces d’ionisation et de capture pour le système {H+ + H} calculées dans le formalisme 

CTMC (ligne continue) et comparées à l’expérience (symboles) [52]. 

 La représentation classique de la distribution électronique initiale est une donnée 

importante dans les théories de type CTMC. Elle repose sur la connaissance des positions et des 

quantités de mouvement électroniques. Le choix de ces conditions initiales se fait à partir d’un 

ensemble de paramètres aléatoires qui donnent une distribution classique dans l’espace des 

phases. Par exemple, dans le cas de l’atome d’hydrogène, les conditions initiales sont 

déterminées via l’équation de Kepler [45] par un groupe de paramètres aléatoires qui sont ceux 

décrivant la géométrie de l’orbitale classique de l’atome (angles et excentricité). 

L’intégration numérique du mouvement se fait pour une distribution classique initiale, 

pour un paramètre d’impact donné et en calculant les trajectoires classiques de toutes les 

particules pour un pas de temps tD  choisi. La valeur inter-nucléaire initiale est fixée 

suffisamment grande pour que les interactions coulombiennes entre le projectile et la cible 

restent négligeables. La distance de séparation finale doit aussi être suffisamment grande afin 

que l’interaction projectile-cible soit négligeable et que l’électron puisse subir son processus 

Ionisation 

Capture 
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collisionnel (ionisation, capture …). Cette distance est considérée typiquement de l’ordre de 

104 . Zion (unités atomiques). 

Enfin, la différenciation des processus collisionnels se fait pour chaque simulation de 

trajectoire et pour une valeur donnée d’un paramètre d’impact b, répétée un grand nombre de 

fois (nombre de simulations considérées). Ainsi, suivant l’état de l’électron (lié ou non à la 

cible), on considère que : 

- aucun processus ne s’est produit si l’électron est toujours lié à la cible,  

- une capture s’est produite si l’électron est lié au projectile, 

- une ionisation s’est produite si l’électron n’est lié ni à la cible ni au projectile. 

Ainsi, pour chaque simulation, nous avons accès à la section efficace totale d’un 

processus donné, à partir de la relation suivante :  

�=
max

0

)(2
b

ii bdbbPps , 
(II-4)

où Pi(b) exprime la probabilité du processus i pour un paramètre d’impact b donné ayant une 

valeur maximum bmax et définie comme :  

tot

i
i N

N
bP =)( , 

(II-5)

où Ntot est le nombre de trajectoires calculées pour un paramètre d’impact b donné et Ni le 

nombre de processus i comptabilisés parmi ces Ntot trajectoires. 

II. 3. Les modèles classiques de type COB   

Le modèle COB [53, 54], Classical Over Barrier, est un modèle classique apparu dans 

les années soixante pour traiter les systèmes multiélectroniques. Il a été développé et utilisé dès 

le début des années quatre-vingt pour traiter les processus collisionnels dont l’énergie d’impact 

est faible et qui restent encore aujourd’hui non traités quantiquement. Dans ce modèle, les 

électrons deviennent actifs à l’approche du projectile suivant la position de la barrière de 

potentiel, cette dernière évoluant au cours du mouvement comme le montre la figure II-5. La 

libération d’un ou plusieurs électrons devient alors possible quand son (ou leurs) énergie(s) est 

(sont) égale(s) ou supérieure(s) au sommet de la barrière de potentiel. En effet, avant la collision 

(figure II-5 a), la position de la barrière de potentiel est telle que les électrons de la cible restent 

inactifs et l’interaction entre le projectile et la cible est négligeable. Avec l’évolution du système 

collisionnel et l’approche du projectile, la barrière de potentiel baisse (figure II-5 b), un ou 
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plusieurs électrons de la cible deviennent alors actifs et l’interaction devient possible. Enfin, 

comme le montre la figure (II-5 c), une fois que la collision a eu lieu, la barrière de potentiel 

évolue de nouveau de manière à ce qu’un ou plusieurs électrons actifs soient dans le sillage du 

projectile et donc considérés comme capturés. 

e5 

e3 

e4 

e2 

e1 

Electrons de la cible 

Projectile Cible 

R 

Barrière de potentiel 

a) 

Electron moléculaire 
e1 

Barrière de potentiel 

e5 

e3 

e4 

e2 

Electrons de la cible 

Projectile Cible 

R=R1 

b) 

e5 
e3 
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Projectile Cible 

R 

Barrière de potentiel 

Electrons capturés 

c) 

Figure II-5 : Représentation schématique d’un processus de capture dans le cadre du modèle COB. 

 a) système avant la collision, b) système durant la collision, c) système après la collision. 

Pour un projectile A, de charge ZA situé à une distance internucléaire R d’une cible B de 

charge ZB, le potentiel d’interaction vu par un électron situé à une distance x de B est donné par : 

( )
xR

Z
x

Z
xV BA

-
--= , 

(II-6)
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dont le maximum s’écrit : 

( ) ( )21
BAmax ZZ

R
xV +-= . (II-7)

Plusieurs variantes du modèle COB existent suivant le nombre d’électrons impliqués dans 

la collision. La première remonte aux travaux introduits par Bohr-Lindhardt [44] suivis par ceux 

de Ryufuku [55] et de Barany [56] pour traiter les processus multi-ionisants. Les modèles COB 

cités ci-dessus sont en général conçus pour traiter des processus collisionnels dont les énergies 

d’impact restent relativement faibles. Ils donnent des résultats satisfaisants et en assez bon 

accord avec l’expérience (cf. figure II-6). 

           q-4/7 E (keV/u) 

Figure II-6  : Section efficace totale théorique de capture pour des systèmes collisionnels {Aq++H} (q = 4-13) 

obtenue dans le modèle COB de Bohr-Lindhardt [44]. 

III. Présentation de notre modèle CTMC-COB  

Nous allons, dans cette partie, décrire le modèle théorique que nous avons développé et 

appliqué au calcul des sections efficaces totales d’ionisation et de capture simple et double 

induites par impact d’ions multichargés sur des cibles moléculaires d’intérêt biologique  

(molécule d’eau, bases de l’ADN/ARN). 

Dénommé modèle CTMC-COB, ce modèle classique de type CTMC est couplé au 

modèle de type COB tel que celui présenté précédemment.  

Il consiste à : 
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- calculer un très grand nombre de trajectoires pour des collisions {ions-molécules} 

où les mouvements de toutes les particules impliquées sont gouvernés par les lois newtoniennes,  

- déterminer pour chaque trajectoire les types de processus ionisants survenus via 

un certain nombre de critères énergétiques que nous détaillerons par la suite.  

Ce modèle a été initialement introduit par Zarour et Saalmann [57] pour étudier les 

transferts de charges multiples à basses énergies d’impact. Il a été par la suite repris et modifié 

par Abbas et al. [37] pour traiter l’ionisation de cibles biologiques par impact d’ions légers (H+

et He2+). Plusieurs modifications majeures y ont été apportées, en particulier en ce qui concerne 

les conditions initiales sur les électrons, les critères finaux de différenciation des processus 

ionisants, ainsi que le domaine des énergies d’impact considérées. 

Ce modèle trouve son intérêt, d’une part dans son application à des systèmes collisionnels 

difficiles à traiter via des modèles quantiques - comme les grosses molécules - et d’autre part 

dans le traitement des phénomènes collisionnels multiples (ionisation ou capture double, 

transfert ionisation).

 Pour un système collisionnel composé d’un ion A de charge ZA et d’une cible B de charge 

ZB,  nous présentons ci-après l’ensemble des éléments définissant le modèle CTMC-COB : 

- les conditions et critères définissant le système dans son état initial, 

- la propagation du système dans le temps (pour une simulation donnée), 

- les conditions et critères finaux de différentiation des processus collisionnels, 

- les probabilités des processus ionisants et leurs sections efficaces. 

 Pour chaque simulation, la cible est considérée comme étant à l’origine des coordonnées 

du système du laboratoire dont l’axe z est dirigé dans la direction du vecteur vitesse du projectile 

situé dans le plan (yOz) (cf. figure II-7) : 

Figure II-7  : Géométrie de la collision projectile-cible dans le cadre du modèle CTMC-COB.
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Le modèle CTMC-COB est développé dans l’approximation du paramètre d’impact [58].

En effet, dans le repère du laboratoire, la principale contribution à la diffusion du projectile se 

produit aux petits angles (quelques mrad). On peut donc supposer que la trajectoire des noyaux, 

définie par le paramètre d’impact b
�

et la vitesse du projectile Av
�

, reste rectiligne. Elle est alors 

donnée par : 

bezR zAA

���
+= , 

(II-8)

où RA est la distance internucléaire,Az  la coordonnée du projectile suivant l’axe des z et ze
�

le 

vecteur unité du même axe. 

Par ailleurs, nous considérons la condition COB selon laquelle les électrons de la cible ne 

sont pas traités explicitement comme actifs dès le début de la simulation, mais considérés comme 

des particules virtuelles confinées dans le puits de potentiel de la cible. Par la suite, ces électrons 

peuvent devenir actifs durant la collision. Cette activation, appelée création d’électrons, se 

produit lorsque la position de la barrière de potentiel est inférieure au niveau énergétique de 

l’électron le moins lié de la cible. On dira dans ce cas que la condition COB est satisfaite. 

En effet, tout au long de son parcours, le projectile fait baisser la barrière de potentiel Vtot

vue par l’électron de la cible le moins lié, donné par : 

)()()(
111 BeBAeAetot RrVRrVrV

�����
-+-= , (II-9)

où VA et VB sont les potentiels induits respectivement par le projectile et le noyau cible, et
1er

�
, AR

�

et BR
�

les vecteurs position de l’électron, du projectile et de la cible. 
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avec 0=BR  au début de la simulation. 

Ainsi, au bout d’un certain temps t0, et compte tenu du résultat de la condition COB, on a 

(ou non) création d’un ou plusieurs électrons. Cependant, dans notre modèle CTMC-COB, en 

plus de la condition COB, un autre critère a été introduit pour réguler la création d’électrons et 

ne pas permettre automatiquement à tous les électrons, dont l’énergie dépasserait la barrière de 

potentiel, d’être actifs. En effet, nous savons que les sections efficaces des processus de capture 

ou d’ionisation sont proportionnelles au temps de passage du projectile et inversement 

proportionnelles à la période eT  de l’électron sur son orbitale classique donnée par : 

32

1
)1(2

I
ZT Be += p , 

(II-11)
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où I est l’énergie de liaison de l’électron cible. De ce fait, il existe des positions de l’électron 

plus « favorables » à son éjection de la cible : ce sont les situations où la période eT  est petite. Le 

nouveau critère introduit consiste donc à comparer, à chaque pas de temps � t, un nombre 

aléatoire d (dont la valeur est entre 0 et 1) au rapport eTt /D . Ainsi, si d  < eTt /D , la création de 

l’électron est validée, sinon on passe au pas de temps suivant.  

Pour chaque simulation, on considérera donc qu’un électron est créé (actif) si les deux 

conditions suivantes sont satisfaites : 

- pour chaque pas de temps� t, le maximum de l’énergie potentielle Vmax (issu de la 

relation II-9) est inférieur à l’énergie de liaison I (I < 0) du niveau moléculaire ou atomique 

considéré, 

- le ratio eTtD est supérieur au nombre aléatoire �  (situé entre 0 et 1). 

L’électron créé est alors éjecté avec une énergie cinétique Ee donnée par : 
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ee +

+== 2

2
1

, (II-12)

où ZB est la charge de la cible, r la position de l’électron créé, I l’énergie de liaison et a un 

paramètre numérique introduit pour éviter des singularités de calcul comme on le verra par la 

suite. 

III. 1. Conditions et critères définissant le système dans son état initial 

Chaque simulation numérique est définie pour le calcul d’un certain nombre de 

trajectoires N, séquencées en intervalles de temps � t ( aut .10 2-@D ). Ce calcul est réalisé suivant 

les grandeurs et caractéristiques du système : la distance internucléaire R (prise suffisamment 

grande), le paramètre d’impact b, les caractéristiques du projectile (charge, masse, vitesse 

initiale) et celles de la cible (charge, masse, énergie de liaison des électrons,…). 

De façon générale, pour décrire l’interaction particule-particule, nous utilisons un 

potentiel coulombien V(r) contenant un paramètre numérique a, donné sous la forme : 

ar
qq

rV
-

= 21)( , 
(II-13)

où q1 et q2 sont les charges des particules (cf. courbe II-8).
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Le paramètre a est choisi de façon à préserver au mieux le comportement du potentiel 

initial. En effet, à partir de la figure II-8, nous constatons que la valeur de a influence 

significativement la forme du potentiel. Ainsi, dans l’approche de Zarour et Saalmann, la valeur 

de a a été prise égale à 2.5 u.a., valeur qui déforme sensiblement le potentiel autour de la 

particule notamment pour les très grandes distances d’interaction. De ce fait, nous avons choisi 

de prendre a le plus petit possible afin de préserver la stabilité numérique de nos simulations tout 

en préservant la forme du potentiel initial. La valeur retenue dans nos calculs est de 0.05 u.a. 

Figure II-8  : Comparaison des comportements du potentiel en fonction du paramètre a. 

Par ailleurs, en plus du choix du paramètre a, les simulations CTMC-COB exigent de 

définir a priori un certain nombre de paramètres de calcul dont l’influence sur les résultats peut 

se révéler primordiale. Il s’agit tout d’abord du pas en temps� t. En effet, plus � t est petit, plus a

doit être petit de manière à permettre au potentiel d’interaction d’être au plus près du potentiel 

réel. Après plusieurs tests, � t a été fixé dans nos calculs à environ 10-19s. Le pas du paramètre 

d’impact bD  doit également être le plus petit possible. Nous avons ainsi observé que pour 

Db �  0.2 u.a., l’influence de ce dernier devenait négligeable. Enfin, le nombre Nb de paramètres 

d’impact b traités vérifiant la condition : 

max. bbN b ³D , (II-14)

a été choisi de l’ordre de quelques centaines, ce qui nous donne un paramètre d’impact maximal 

maxb  de l’ordre de quelques dizaines d’unités atomiques. 

Par ailleurs, le nombre de trajectoires N (�  N(b)) calculées à chaque simulation et pour 

chaque valeur de b joue un rôle majeur dans le calcul des sections efficaces, notamment pour les 



53

phénomènes ionisants dont les sections efficaces sont faibles, tels que les processus doubles. 

Cependant, nous avons constaté qu’à partir d’une certaine valeur N(b) de l’ordre de quelques 

centaines (suivant le projectile), l’influence de cette dernière sur les résultats restait très faible. Il 

a donc été décidé de prendre N(b) = 500. 

S’agissant de la cible et de ses caractéristiques, en plus de l’énergie de liaison des 

électrons, qui ne suffit pas à reproduire l’aspect probabiliste de la distribution des électrons dans 

l’espace des phases, nous déterminons la position et la vitesse de chaque électron à sa création.

Pour ce faire, nous avons choisi une représentation aléatoire, homogène, sur une surface 

sphérique quel que soit l’état quantique de l’électron cible. Le diamètre de cette sphère a été fixé 

à 1 u.a. Ainsi, après avoir déterminé une position aléatoire 
1e

r
�

 pour le premier électron pouvant 

être créé et son énergie potentielle relative )(
11 ee rV

�
, nous estimons son énergie cinétique relative 

Ee suivant la relation II-12, son énergie totale relative restant égale à son énergie de liaison 

initiale. Par ailleurs, comme la cible est initialement à l’origine des coordonnées et que nous 

avons une grande différence de masse entre le noyau de la cible et l’électron, nous pouvons 

identifier la valeur de l’énergie cinétique relative (électron-cible) à l’énergie cinétique totale de 

l’électron Ee. Le module de vitesse du premier électron sera donc donné par : 

1 1
2e ev E= . (II-15)

Pour la création du second électron, nous procédons exactement de la même manière en 

prenant en considération l’augmentation de la charge de la cible (ZB devient ZB+ 1). 

Enfin, s’agissant de la direction de la vitesse de l’électron créé, elle est déterminée via un 

vecteur unitaire u
�

 aléatoirement choisi. Le choix de ce vecteur unitaire se fait grâce à deux 

angles aléatoires :  

- un angle �  qui varie entre 0 et 	 ,  

- un angle
  qui varie entre 0 et 2	 .  

Nous avons donc : 

)cossinsincos(sin
11 zyxee eeevv

����
qjqjq ++= . (II-16)

III. 2. Propagation du système dans le temps

Après avoir défini les conditions initiales du système ainsi que les conditions de création 

des électrons, nous nous intéressons ici à la propagation du système collisionnel et à son 

évolution durant une simulation donnée. 
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Le potentiel d’interaction vu par un premier électron e1 virtuel est donné par : 
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et de façon générale, pour le i-ème électron virtuel et après la création du (i-1)-ème électron, le 

potentiel d’interaction s’écrit : 
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où i indique l’électron concerné par la création, j les électrons déjà créés et
ier

�
le vecteur position 

de l’électron virtuel i. 

Ainsi, après la création d’un électron, l’ensemble du système {projectile - cible et 

électrons créés} suit une trajectoire classique. Les positions et les vitesses d’une particule i

(projectile, électrons ou cible) sont données pour un temps t, par : 
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et la particule i est soumise à une force totale iF
�

 donnée en fonction de ses composantes par : 

( )zzyyxxii eaeaeamF
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où mi est la masse de la particule i, et 
ii yx aa , et 

iza les composantes de son vecteur accélération 

totale ia
�

.  

Le calcul, pour le pas suivant t’ = t + � t, donne les positions et les vitesses ir
�
¢ et iv

�
¢, 

suivant leur variation ir
�

D  et iv
�

D , telles que : 
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avec ii vtr
��

.D=D  et ii atv
��

.D=D . 

L’ensemble de ces procédures s’applique jusqu’à la fin de la simulation, c’est-à-dire là où 

le projectile devient suffisamment éloigné de la région d’impact et où les critères finaux de 

différenciation des processus ionisants sont appliqués. 
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III. 3. Conditions et critères définissant le système dans son état final 

Une fois les conditions de la cible définies, nous calculons un certain nombre N(b) de 

trajectoires pour chaque paramètre d’impact b. Le système évolue alors par pas � t et pour une 

distance R suffisamment grande. A la fin de chaque simulation, nous avons accès aux positions 

et aux vitesses finales de chaque particule afin de différencier les différents processus ionisants. 

 Dans la version originale du modèle CTMC-COB, Zarour et Saalmann avaient défini un 

critère géométrique pour différencier les processus ionisants qui consistait à comparer la position 

de chaque électron créé à un rayon critique Rc, centré sur la cible ou le projectile. Un électron 

était alors considéré capturé si celui-ci était à l’intérieur de la sphère de rayon Rc ou ionisé dans 

le cas contraire. Cependant, ce critère ne prenait pas en compte les énergies finales des électrons 

ainsi que l’état de charge final du projectile et de la cible. Nous avons donc introduit d’autres 

critères plus physiques prenant en compte l’état de charge final de la cible et du projectile par le 

biais des positions relatives des particules mais aussi de leurs énergies cinétiques et potentielles 

relativement à la cible et au projectile. Ces nouveaux critères consistent à calculer l’énergie de 

liaison entre l’électron considéré et un noyau (projectile ou cible). Cette dernière est estimée via 

l’énergie potentielle i
BAV )(  et l’énergie cinétique )(BA

i
cE  relatives à la cible et au projectile, 

respectivement données par : 
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où B est le cœur final de la cible, 
i

BAV )(  l’énergie potentielle entre l’électron ei considéré et le 

projectile A. )(BAZ  et )( BAR
�

sont, respectivement, la charge et le vecteur position du projectile A

(B), et 
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où iv
�

et )(BAv
�

sont, respectivement, la vitesse de l’électron i et du projectile par rapport au 

système de coordonnées du laboratoire.  

Au final, l’énergie de liaison totale E de l’électron i est donc donnée par : 
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Ainsi, les critères CTMC-COB pour la différenciation des processus ionisants se 

résument de la façon suivante : 

- si 0<i
AE , l’électron i est lié au projectile : c’est une capture, 

- si 0<i
BE , l’électron reste lié à la cible ou est recapturé par la cible après avoir été 

arraché, 

- si 0>i
AE  et 0>i

BE , l’électron n’est lié ni au projectile ni à la cible : c’est une 

ionisation. 

III. 4. Processus ionisants et sections efficaces  

Le modèle CTMC-COB permet ainsi le calcul, pour un paramètre d’impact b donné et un 

nombre de trajectoires calculées N(b), de la probabilité d’avoir un processus ionisant, définie 

comme : 
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où Ni(b) est le nombre de cas correspondant au processus i sur l’ensemble N(b) de simulations.

La section efficace totale � i du processus ionisant i est alors donnée par : 
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ii bdbbPps , (II-26)

où maxb est le paramètre d’impact maximal à partir duquel l’influence du projectile devient 

négligeable (de l’ordre de quelques dizaines d’unités atomiques suivant le système étudié). 

En appliquant notre modèle CTMC-COB, nous avons étudié à la fois les processus 

ionisants simples comme la simple ionisation (SI) et la simple capture (SC), mais aussi les 

processus ionisants doubles comme la double ionisation (DI), la double capture (DC) et le 

transfert ionisation (TI).  

A ce propos, notons que nous avons également évalué l’influence de la prise en compte 

de la corrélation électronique sur les sections efficaces des processus multiples (double 

ionisation, double capture et transfert ionisation). Ainsi avons-nous successivement calculé les 

sections efficaces doubles dans une approche dite corrélée et dans une approche dite à électrons 

indépendants (IEM pour Independent Electron Model). 
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Dans la première, la probabilité d’interaction Pk d’un processus k pour un paramètre 

d’impact b s’écrit : 
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p
kk bPbPbP , (II-27)

où le premier terme correspond à la contribution des électrons issus du même niveau orbital de la 

cible alors que le second correspond à la contribution des électrons issus de niveaux différents. 

Dans le modèle à électrons indépendants, les probabilités des processus doubles, dites 

probabilités exclusives,  sont données en utilisant la statistique binomiale [59], et s’écrivent : 
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où  PSI  et PSC sont les probabilités de simple ionisation et simple capture, et 

)()(1)( bPbPbP i
SC

i
SI

i
nc --=  représente la probabilité dite réduite. 

IV. Les modèles quantiques d’interactions rayonnement - matière 

La mécanique quantique a été abondamment appliquée pour décrire les collisions entre 

des particules chargées et des cibles atomiques et plus récemment des cibles moléculaires. Il 

s’agissait (sauf pour quelques rares cas simples) de trouver des solutions approchées à l’équation 

de Schrödinger du système collisionnel considéré. 

Cette approche a été appliquée dès le début du XXème siècle avec le travail fondamental 

de Rutherford en 1911 pour la découverte du noyau en bombardant une fine feuille de mica avec 

des particules � , travail qui a donné, par la suite, l’approche empirique de Rutherford pour 

étudier la collision entre deux particules [60]. Dans les années trente, les travaux de Bethe [61] 

ont traité de l’émission d’électrons par des particules chargées et ont contribué avec les travaux 

de Massey et Mohr [62], aux premiers développements de l’approximation de Born. Ceci a été 

prolongé par d’autres auteurs pour développer une théorie plus générale de l’ionisation, 

permettant une représentation intégrale de l’amplitude de diffusion à partir du comportement 

asymptotique des solutions de l’équation de Schrödinger. 

Comme nous l’avons vu précédemment, la théorie des collisions distingue trois régimes 

différents suivant la vitesse de l’ion incident. Dans notre cas, nous nous plaçons essentiellement 
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dans le régime perturbatif (à hautes énergies) et dans le régime dit intermédiaire. Ainsi, dans le 

régime perturbatif, les vitesses de collision sont grandes et la transition électronique est attribuée 

à la perturbation créée par le projectile. Dans ce cas, une théorie perturbative où l’interaction 

coulombienne couple directement l’état initial de l’électron à son état final, est applicable. En 

revanche, dans le régime intermédiaire, le système passe par des états intermédiaires centrés sur 

la cible ou sur le projectile pour atteindre son état final. Le formalisme des ondes distordues est 

généralement appliqué dans ce cas avec une description plus ou moins performante. 

De façon générale, les approches quantiques développées pour le traitement de systèmes 

collisionnels sont divisées en deux grandes catégories. D’un côté, nous avons les approches de 

type perturbatif comme l’approximation de Born [63] au premier et au second ordre apparues dès 

les années trente ; de l’autre, nous dénombrons les approches de type perturbatives à ondes 

distordues comme le modèle CDW [39] développé dans les années soixante, et largement utilisé 

dans les années quatre-vingts avec notamment le formalisme CDW-EIS [40,64].  

IV. 1. Approximation de Born  

Dans le cadre de la première approximation de Born où la particule incidente interagit 

avec la cible une seule fois, la particule diffusée est décrite par une onde plane. On néglige donc 

toutes les interactions de cette dernière avec la cible ionisée, et l’électron éjecté est décrit par une 

onde coulombienne. Ceci signifie que l’on prend en compte l’interaction {électron éjecté - cible 

ionisée}. 

Ainsi, pour une particule chargée massive de chargeionZ , de masse m et de moment 

initial ik
�

, la section efficace quadruplement différentielle s’écrit [61] : 
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où ek
�

est le moment de l’électron éjecté dans la direction edW , sk
�

le moment de l’ion diffusé dans 

la direction sdW .

L’amplitude de diffusion Tfi est donnée par : 
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, (II-30)
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où fy et iy  sont les fonctions d’onde de l’état final et de l’état initial du système et où V

représente l’interaction entre l’ion incident et l’électron cible actif, et 
R

Z
r

Z
V ion

projectile

ion -= où R est 

la distance internucléaire. 

 Cette approche de Born a été appliquée avec succès notamment à hautes énergies pour 

traiter l’ionisation de la molécule d’eau (en phase vapeur) par impact de protons [63], de 

particules �  [65] et plus récemment d’ions carbone [38]. L’amplitude de transition est calculée 

suivant une description fine du système. L’état initial est décrit par le produit d’une fonction 

d’onde plane (pour l’ion incident) et d’une fonction d’onde moléculaire. L’état final est quant à 

lui représenté par le produit de deux fonctions d’onde [38], l’une décrivant la particule diffusée 

via une onde plane et l’autre décrivant l’électron éjecté via une fonction d’onde coulombienne. 

IV. 2. Approximation du Continuum Distorted Wave - CDW et CDW-EIS

La théorie des ondes distordues (CDW) a été développée par Cheshire en 1964 [39] pour 

traiter initialement la capture électronique sur les atomes. Elle s’applique aussi bien dans la 

région perturbative que dans le cas des vitesses intermédiaires. Elle s’inscrit dans le modèle du 

paramètre d’impact [58] et repose sur l’approximation de la fonction d’onde de la voie d’entrée 

et de sortie par une fonction d’onde distordue. L’approche des ondes distordues considère les 

différentes interactions {ions – électrons} entre le projectile et la cible. A tout moment, nous 

avons affaire à un problème à trois corps où les trois particules (ion incident, électron mis en jeu, 

atome cible) d’un système sont en interaction. On a ainsi des fonctions d’ondes coulombiennes 

qui oscillent et qui prennent en compte les interactions du système. 

L’approximation CDW a par la suite été reprise et approfondie par Dodd et Greider [66] 

et appliquée pour le cas de la capture {proton - hydrogène} par Salin [67], Gayet [68], et Belkic-

Gayet [69]. En effet, la capture électronique a été traitée par Thomas dès 1927 [43] et analysée 

classiquement comme une double diffusion (cf. figure II-9) entraînant la capture pour une vitesse 

de collision voisine de celle de l’électron. Or, dans l’approche perturbative du 1er ordre (dite 

Born I), il apparait qu’un mécanisme qui permet à un électron de la cible, avec une vitesse 

initiale, d’acquérir en fin de collision une vitesse finale plus grande dans le référentiel du 

laboratoire, est très peu probable. Cet effet n’est en fait visible qu’avec des théories de second 

ordre. Thomas montre même que les sections efficaces différentielles en fonction de l’angle de 
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diffusion présentent un pic pour un angle cq , nommé pic de Thomas (pic non visible avec Born 

I) qui est donné par : 
4
31

ion
c M

=q  dans la système du laboratoire. 

Figure II-9  : Phénomène de la double diffusion de Thomas. 

On peut donc légitimement penser qu’une théorie de type CDW (particule en interaction 

au-delà du 1er ordre de perturbation) est plus appropriée pour étudier la capture. 

Ainsi, si on considère un système composé d’un projectile A, d’une cible moléculaire B 

et d’un électron mis en jeu, avec respectivement s
�

, r
�

 et x
�

 leurs positions relatives au projectile 

et au noyau de la cible, nous écrivons alors l’amplitude de transition Tfi comme : 

fifi WT YY= , (II-31)

où iY et fY sont les fonctions d’ondes distordues de l’état initial et final et W  l’opérateur 

potentiel non coulombien qui apparaît dans l’expression de l’amplitude développée sous forme 

d’un opérateur  sx ÑÑ .  et qui est donné comme un potentiel résiduel.  

Ainsi, nous avons : 
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On note que: 
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Chacune des fonctions d’ondes initiale et finale ci-dessus représente l’électron dans un 

état lié au noyau cible (dans la phase initiale) et au projectile (dans la phase finale) et par ailleurs 

simultanément dans un état du continuum de l’autre noyau décrit par une onde coulombienne.  

Par la suite, l’approximation CDW, introduite pour la capture, a été élargie pour traiter le 

processus d’ionisation par Belkic [69] et sous le formalisme CDW-EIS [64]. Dans cette 

approche, la voie de sortie est toujours décrite par le produit d’une onde coulombienne et de 

l’état lié de l’électron tandis que la voie d’entrée est prise comme la limite asymptotique pour 

des grandes distances. Ainsi le facteur de distorsion dans la fonction d’onde initiale, qui décrit le 

mouvement de l’électron par rapport au projectile dans le continuum, est remplacé par son 

approximation eikonale [64]. Et nous avons donc pour la fonction d’onde de l’état initial dans la 

théorie CDW-EIS qui s’écrit : 
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L’approximation CDW-EIS a été appliquée par de nombreux auteurs pour étudier 

l’ionisation de cibles atomiques [70, 71] et moléculaires [72, 73] par impact d’ions. 

Notons enfin que ces deux approches quantiques ont été développées indépendamment 

par Champion et al. [65] (pour la modèle FBA-CW) et Olivera et al. [72] (pour le modèle CDW-

EIS), qui ont traité la molécule d’eau par impact d’ions avec des résultats que nous utiliserons 

pour comparer nos propres résultats issus de notre modèle CTMC-COB. 

V. Les modèles empiriques ou analytiques  

Plusieurs approches empiriques ont été développées pour traiter les processus 

d’ionisation, de capture ou d’excitation. Trop souvent décriées pour leur manque de support 

théorique et leur recours systématique à la paramétrisation, elles n’en constituent pas moins un 

moyen efficace d’estimer en des temps de calcul relativement courts les sections efficaces de 

processus physiques peu ou pas étudiés par les approches théoriques existantes. Par conséquent, 

nous sélectionnons ici les modèles empiriques les plus utilisés dans la littérature pour traiter de 

l’ionisation et de la capture induites par impact d’ions sur la molécule d’eau. 

V. 1. Les modèles empiriques pour l’ionisation  

Plusieurs modèles empiriques existent dans la littérature pour estimer les sections 

efficaces différentielles et totales d’ionisation. Nous retenons ici les modèles proposés par Rudd 

[35], par Hansen et Kocbach (modèle HKS) [74] et par Stolterfoht et al. [75]. 
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V. 1. 1. Le modèle de Rudd  

Ce modèle a été développé par Rudd [35] pour estimer la section efficace simplement 

différentielle et indirectement la section efficace totale d’ionisation d’atomes ou de molécules 

par impact d’ions. L’expression analytique donnée dans ce modèle est basée sur l’approche 

binaire modifiée pour être en accord avec la théorie de Bethe [61] à hautes énergies. 

  L’expression de la section efficace simplement différentielle est donnée par : 
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où IEw e /=  et 2/1)/( IEv ion= avec Ivvwc 8/124 2 --=  et 2/ INS p= , I étant l’énergie de 

liaison du niveau considéré de la cible et N le nombre d’électrons de la couche atomique ou 

moléculaire ionisée.  

F1 et F2 sont des expressions empiriques données par : 
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 L’ensemble des paramètres A, B, C, D, E et �  dépendent, bien évidemment, de la cible 

ionisée. Nous avons reporté dans la table II-1 les données correspondant à l’eau en phase vapeur. 

A1 B1 C1 D1 E1 A2 B2 C2 D2 a 

0.97 82 0.40 - 0.30 0.38 1.04 17.3 0.76 0.04 0.64 

Table II-1 : Liste des paramètres semi-empiriques utilisés dans le modèle de Rudd pour calculer les sections 

efficaces d’ionisation du système {H+ + H20} [35]. 

V. 1. 2. Le modèle HKS  

Un autre modèle empirique, qui permet d’estimer les sections efficaces d’ionisation 

(doublement et simplement différentielles), est le modèle HKS [74]. Ce modèle, développé dans 

le formalisme du paramètre d’impact considère que les états atomiques initial et final sont 

représentés respectivement par une fonction d’onde hydrogénoïde et une onde plane. 

L’ionisation est ainsi décrite en termes de probabilité P(b,� e,Ee) et finalement exprimée via la 

section efficace simplement différentielle donnée par : 
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où
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� 2 = 2I, ek étant le moment de l’électron éjecté donné par ke
2 = 2*Ee et vi la vitesse du projectile. 

Dans la même logique, les auteurs ont défini d’autres quantités telles que : 
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 Par la suite, d’autres auteurs comme Bernal et Liendo [76, 77] ont proposé une version 

légèrement modifiée par rapport à la version initiale (afin d’éviter des divergences numériques 

dues à l’utilisation de la fonction arctangente) : 
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où le paramètre kc est modifié et donné par : 
)/2ln(
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V. 1. 3. L’approche analytique de Stolterfoht et al.  

La formule analytique proposée par Stolterfoht, DuBois et Rivarola [75] permet une 

estimation de la simple ionisation par impact d’ions sur des atomes ou molécules. Elle est 

donnée sous la forme : 
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où 2/2vT = est l’énergie incidente réduite et iI  l’énergie de liaison du niveau ionisé i parmi les 

N niveaux. 

  

V. 2. Les modèles empiriques pour la capture 

Le processus de capture prend toute son importante dans les interactions {particules 

chargées – molécule} notamment pour les énergies basses et intermédiaires (Eion < 100 keV/u). 

Cependant, très peu de mesures expérimentales existent pour la capture sur la molécule d’eau. 

C’est la raison pour laquelle de nombreux auteurs ont recours à des modèles empiriques pour la 

décrire. Parmi ces derniers, nous avons retenu trois modèles :  

- Un premier modèle proposé par Rudd et al. [78] dans lequel la section efficace 

totale est donnée par : 

,)
11

()( 1-+=
highlow ss

ts
(II-38)

avec D
low xCa2

04ps =  et xBxAahigh /])1ln([4 2
0 ++= ps   

où x = T / R (R=13.6 eV), T = Eion / Mp (où Mp = 1836.15) et a0  le rayon de Bohr (a0 = 0.5298 

Å).  

A, B, C et D sont des paramètres analytiques donnés dans la table II-2 ci-dessous : 

A B C D F 

2.98 4.42 1.48 0.75 4.8 

Table II-2 : Liste des paramètres semi-empiriques utilisés dans le modèle de Rudd pour calculer la section efficace 

totale de capture du système {H+ + H20} [78]. 

- Le second modèle retenu est celui proposé par Dingfelder et al. [3] dans lequel 

une expression analytique de la section efficace totale est donnée par le biais de fits de valeurs 

expérimentales issues des travaux de Lindsay et al. [79] et de Dagnac et al. [80] pour les 

énergies basses et intermédiaires, et des travaux de Toburen et al. [81] pour les hautes énergies. 

La section efficace totale de capture s’écrit alors : 
)(10 XY=s , (II-39)

où )log(t=X  avect exprimé en eV et où Y(X) est donné par : 

)().()()].(.)([)( 111100000
0 xXbXaXxxXxXcbXaXY d --+----+= QQQ , 
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avec )(xQ  qui représente la fonction de Heaviside.  

Les paramètres a0, b0, c0, d0, a1, b1, x0 et x1 sont donnés dans la table II-3 ci-dessous : 

a0 b0 c0 d0 a1 b1 x0 x1

- 0.180 - 18.22 0.125 3.550 - 3.600 - 1.997 3.450 5.251 

Table II-3 : Liste de paramètres semi-empiriques utilisés dans le modèle de Dingfelder pour calculer la section 

efficace totale de capture du système {H+ + H20} [3]. 

- Enfin, un troisième modèle utilisé est basé sur les fonctions analytiques proposées 

par Miller et Green [28] et le fit des mesures expérimentales de Dagnac et al. [80] et de Toburen 

et al. [81]. Dans ce modèle, la section efficace totale de capture [82,83] s’écrit comme : 
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avec 216
0 10 cm-=s  et Ei et I en keV. 

Les paramètres a, n, J, W, L  et C sont donnés dans la table II-4 ci-dessous : 

molécules n J (keV) a  (keV) W L C (keV) 

H2 2.0 1.215 4084.0 0.271 4.80 75.8 

O2 2.0 0.057 1038.0 0.258 3.50 125.0 

Table II-4 : Liste des paramètres semi-empiriques utilisés par Endo et al. pour calculer la section efficace totale de 

capture du système {H+ + H20} [6]. 

VI. Sections efficaces obtenues dans le modèle CTMC-COB 

Dans cette partie, nous présentons les sections efficaces totales des collisions {ions 

multichargés (H+, He2+ et C6+) - molécule d’eau} issues de notre modèle CTMC-COB. Ces 

dernières sont comparées à celles obtenues dans les différentes approches quantiques citées 

précédemment (FBA-CW et CDW-EIS pour l’ionisation, CDW-EIS et CDW pour la capture). 

Ces résultats seront présentés pour les processus ionisants simples (simple ionisation et simple 

capture) ainsi que pour les processus ionisants doubles (double ionisation, double capture et 

transfert ionisation).  
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VI. 1. Les processus simples pour le système {H+ + H2O} 

VI. 1. 1. Etude de la simple ionisation 

Nous présentons sur la figure II-10 les sections efficaces totales et partielles (par niveau 

moléculaire) d’ionisation, issues de notre modèle CTMC-COB [84] (fig.10a) comparées à celles 

obtenues dans les modèles FBA-CW et CDW-EIS (figs.10 b et 10 c).  
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Figure II-10 : Sections efficaces totales (lignes noires) et partielles (lignes rouges : niveau 1b1, lignes bleues : 

niveau 1b2, lignes marrons : niveau 2a1, lignes vertes : niveau 3a1) correspondant aux processus ionisants dans le 

système {H+ + H2O} et obtenues dans les différents modèles étudiés : a) CTMC-COB, b) FBA-CW et c) CDW-EIS. 

On constate que l’allure générale des différentes sections efficaces partielles est 

globalement bien reproduite par l’ensemble des modèles étudiés pour autant que l’énergie 

incidente de l’ion reste supérieure à @ 500 keV/u. En revanche, pour des énergies inférieures, il 

apparaît clairement des divergences avec en particulier une croissance monotone des sections 

efficaces partielles (pour des énergies incidentes décroissantes), que ce soit pour le modèle 

classique CTMC-COB ou le modèle quantique FBA-CW, alors que l’approche CDW-EIS 

affiche clairement un maximum pour des énergies d’incidence allant de @ 100 keV/u pour 

l’orbitales 2a1 à @ 60 keV/u pour l’orbitale la plus externe (1b1). En fait, dans ce régime de 

vitesses il devient nécessaire d’introduire la distorsion induite par le projectile sur la distribution 
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électronique de la cible, comme c’est le cas dans le modèle CDW-EIS. Notons cependant que cet 

effet est d’autant moins marqué que la couche ionisée est profonde comme on peut l’observer 

pour la couche 2a1 dans les modèles FBA-CW et CDW-EIS. 

Une fois la sommation faite sur l’ensemble des niveaux moléculaires, la section efficace 

totale d’ionisation montre une légère surestimation dans les modèles CTMC-COB et FBA-CW 

par rapport au modèle CDW-EIS avec là encore l’absence de maximum pour les deux premiers 

modèles. Nous reportons sur la figure II-11 l’ensemble des sections efficaces totales en 

comparaison avec l’expérience. 
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Figure II-11 : Sections efficaces totales d’ionisation de la molécule d’eau induite par impact de protons obtenues 

dans les différents modèles cités dans ce travail : notre modèle CTMC-COB (ligne noire), l’approche CTMC 

proposée par Errea et al. [51] (ligne marron), le modèle FBA-CW développé par Boudrioua et al. [63] (ligne bleue) 

et enfin le modèle d’ondes distordues proposé par Fainstein et al. [73] (ligne rouge). Les données expérimentales 

ont été tirées des travaux de Rudd et al. [78] (carrés), de Bolorizadeh et al. [85] (triangles) et de Wilson et al. [86] 

(cercles). Les sections efficaces totales semi-empiriques sont issues des modèles de Rudd [35] (ligne discontinue) et 

HKS [75] (ligne pointillée) ainsi que des codes développés par Uehara et al. [82] (ligne magenta), et Endo et al. [6] 

(ligne verte). 

Nous observons globalement la même allure entre les trois modèles avec cependant une 

légère surestimation aux basses énergies d’impact (en dessous de 100 keV/u) où notre modèle 

classique n’est plus complètement pertinent. En effet, à ce niveau là d’énergie, une description 
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purement classique de la collision n’est pas suffisante, il faut plutôt faire appel à des modèles 

plus élaborés comme le montrent les résultats quantiques obtenus par les modèles FBA-CW [63] 

et CDW-EIS [72,73]. Nous reportons également les très récents calculs effectués par Errea et al. 

[51] avec un modèle de type CTMC mais qui diffère du nôtre dans la distribution des électrons 

de la cible. En effet, alors que dans notre modèle CTMC-COB, les électrons sont décrits via leurs 

énergies de liaison et sont considérés par le biais de la condition COB (décrite dans la partie III 

du chapitre 2), Errea et al. utilisent une distribution purement quantiques des électrons cibles. 

Nous observons tout de même un accord satisfaisant entre les deux approches CTMC. Par 

ailleurs, nous avons également reporté les sections efficaces semi-empiriques obtenues par les 

modèles de Rudd et d’HKS et celles issues des codes développés par Uehara et al. [82] et Endo 

et al. [6],  qui offrent un bon accord avec nos résultats théoriques notamment à hautes énergies. 

Enfin, nous observons un très bon accord avec les résultats expérimentaux [78,85,86] de la 

littérature notamment pour des énergies d’impact supérieures à 100 keV/u. 

VI. 1. 2. Etude de la simple capture 

Pour les basses énergies d’impact, la capture électronique devient prépondérante devant 

le processus d’ionisation. De ce fait, la prise en compte de la capture dans l’étude des processus 

collisionnels est nécessaire. Aussi, nous présentons sur la figure II-12 la section efficace de 

simple capture électronique calculée via notre modèle classique CTMC-COB que nous 

comparons aux résultats issus des modèles quantiques détaillés précédemment (CDW et CDW-

EIS).  

Nous observons (fig. II-12 a) un accord très satisfaisant avec les résultats expérimentaux 

de la littérature [80,87,88] notamment à hautes énergies (typiquement au-dessus de 100 keV/u) 

alors qu’à basses énergies, une légère surestimation est observée en particulier pour 

Einc �  50 keV, accord que nous notons aussi avec le résultat issu du modèle classique d’Errea et 

al. [50] ou avec le modèle CDW-EIS. Par ailleurs, nous reportons le résultat issu du modèle 

CDW qui est en légère surestimation par rapport aux autres modèles, sauf à très hautes énergies. 

Cela s’observe encore davantage dans la (fig. II-12 b) qui montre une comparaison entre les 

résultats des modèles CDW et CDW-EIS avec les niveaux atomiques de capture (n = 1 et n = 2) 

pour l’électron capturé où nous avons un très bon accord entre les niveaux de capture n = 1 dans 

le modèle CDW à basses énergies et n = 2 à hautes énergies. 
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Figure II-12 : Sections efficaces totales de capture induite par impact de protons sur la molécule d’eau : a) calculs 

dans le modèle CTMC-COB (ligne noire) comparés aux prédictions quantiques issues du modèle CDW-EIS 

proposées par Fainstein et al. [73] (ligne rouge) et du modèle CDW2 (ligne magenta) ainsi qu’aux résultats 

classiques de type CTMC reportés par Errea et al. [51] (ligne marron). Les résultats semi-empiriques d’Uehara et 

al. [82] (ligne verte) et d’Endo et al. [6] (ligne bleue) sont également reportés pour comparaison ainsi que les 

données expérimentales  de Dagnat et al. [80] (triangles),  de Gobet et al. [87] (cercles) et de Toburen [88] 

(carrés). b) Comparaison des résultats CDW-EIS : section totale (ligne continue rouge) et partielles des niveaux  

n = 1 (ligne discontinue rouge) et n = 2 (ligne pointillée rouge) avec les résultats CDW : section totale (ligne 

continue magenta) et partielles des niveaux n = 1 (ligne discontinue magenta) et niveau n = 2 (ligne pointillée 

magenta)   

VI. 2. Les processus doubles pour le système {H+ + H2O} 

Nous présentons dans cette partie les sections efficaces totales calculées par modèle 

classique CTMC-COB pour les processus ionisants doubles (double ionisation (DI) et transfert 

ionisation (TI)) dans l’approche corrélée et l’approche dite à électrons indépendants (IEM) 

présentées précédemment. 

VI. 2. 1. Etude de la double ionisation 

La figure II-13 montre la section efficace totale de double ionisation par impact de 

protons sur la molécule d’eau, issue de notre modèle théorique CTMC-COB. Aucun résultat 
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expérimental n’existe dans la littérature sur la double ionisation, aussi avons-nous pris le parti de 

reporter les résultats issus du néon, atome qui se rapproche beaucoup de la molécule d’eau 

(même nombre d’électrons et énergies de liaison voisines). 

Nous constatons clairement que les calculs classiques sont sensibles à la méthode utilisée 

(IEM ou corrélée). Ainsi, comme attendu, nous constatons que les résultats issus du modèle IEM 

surestiment largement ceux issus de l’approche corrélée, ces derniers étant en relatif bon accord 

avec les résultats de Gervais et al. [89] en particulier pour des énergies d’incidence inférieures 

à @ 200 keV/u. Au-delà, le désaccord peut devenir important (d’un ordre de magnitude) alors que 

les calculs CDW-EIS présentent un accord tout à fait raisonnable avec les données 

expérimentales du Ne [90-91]. Le relatif échec de la description de la double ionisation par notre 

approche classique réside probablement dans l’inadéquation du modèle à estimer correctement 

les probabilités aux faibles paramètres d’impact [93], ces dernières étant par ailleurs 

prépondérantes dans l’induction de processus multiples. 
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Figure II-13 : Sections efficaces totales de double ionisation de la molécule d’eau induite par impact de protons 

calculées dans notre modèle CTMC-COB dans l’approche corrélée (ligne noire) et dans l’approche IEM (ligne 

discontinue noire) ; comparées aux prédictions théoriques de type CDW-EIS issues de Gervais et al. [89] (ligne 

rouge). Comparaison aux données expérimentales pour une cible Ne reportées par Galassi et al. [90] (carrés), 

Dubois et al. [91] (triangles) et Tachino et al. [92] (cerles).  
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VI. 2. 2. Etude du processus de transfert ionisation 

La figure II-14 présente nos résultats pour le transfert ionisation par approche corrélée et 

par la méthode à électrons indépendants. Nous constatons un excellent accord entre nos résultats 

à IEM et ceux d’Errea et al. [51] qui sont obtenus par une méthode de type CTMC à IEM, accord 

qui est moins marqué avec le résultat obtenu par approche corrélée qui est légèrement en 

dessous. En effet, contrairement à la double ionisation (fig.13), la corrélation électronique est 

moins importante pour le transfert ionisation où un seul électron est en corrélation (l’autre étant 

capturé). 
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Figure II-14 : Sections efficaces totales de transfert ionisation induit par impact de protons sur la molécule d’eau 

calculées dans notre modèle CTMC-COB dans l’approche corrélée (ligne noire) et dans l’approche IEM (ligne 

discontinue noire). Comparaison aux résultats classiques de type CTMC issus d’Errea et al. [51] (ligne marron). 

VI. 3. Application aux interactions induites par ions He2+ et C6+ sur la molécule 

d’eau  

Outre l’étude de l’interaction protons molécule d’eau, nous nous intéressons dans cette 

partie à d’autres types de projectiles tels que les particules a et les ions carbone C6+. En effet, ces 
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derniers présentent un intérêt aussi important que les protons notamment pour des applications 

dans le domaine médical. 

VI. 3. 1. Etude des processus ionisants simples  

Nous présentons sur la figure II-15 les sections efficaces totales CTMC-COB pour la 

simple ionisation (fig.15 a) et la simple capture (fig.15 b) induites par impact d’ions He2+ sur la 

molécule d’eau. On y observe un très bon accord avec les théories quantiques CDW-EIS [77] et 

FBA-CW [65] sauf pour les énergies inférieures à 100 keV/u où nos résultats CTMC-COB 

surestiment légèrement les prédictions quantiques. Les résultats expérimentaux de Toburen [88], 

de Rudd et al. [94] et ceux reportés par Friedland et al. [95] offrent une très bonne convergence 

sur toute la gamme d’énergie, excepté encore une fois pour les énergies inférieures à 100 keV/u. 

Par ailleurs, nous reportons les résultats d’ionisation et de capture par approche semi-empirique 

issus du code développé par Uehara et al. [83] qui montrent un très bon accord.
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Figure II-15 : Sections efficaces totales de simple ionisation (fig.II-15a) et de simple capture (fig.II-15b) sur la 

molécule d’eau induite par impact d’ions He2+ calculées dans notre modèle CTMC-COB (ligne noire) comparées 

aux prédictions quantiques de type FBA-CW [65] (ligne bleue) et CDW-EIS [77] ( ligne rouge). Les données semi-

empiriques sont issues du code développé par Uehara et al. [83] (ligne verte) alors que les données expérimentales 

sont issues des travaux de Toburen [88] (cercles), de Rudd et al. [94] (carrés) et de Friedland et al. [95] 

(triangles).
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De la même manière, nous avons reporté sur la figure II-16 les résultats CTMC-COB 

pour la simple ionisation et la simple capture induites par ions C6+ sur la molécule d’eau. Une 

fois encore l’accord entre l’approche classique et les théories quantiques [38,77,89] reste 

raisonnable pour autant que l’énergie d’impact reste inférieure à 100 keV/u. Nous observons par 

ailleurs un excellent accord avec le seul résultat expérimental [96] disponible dans la littérature 

d’aujourd’hui. La figure (II-16 b) reporte les résultats CTMC-COB obtenus pour la capture 

induite dans l’eau par impact d’ions C6+, système collisionnel encore jamais abordé sur le plan 

expérimental.
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Figure II-16 : Sections efficaces totales de simple ionisation (fig.II-16a) et de simple capture (fig.II-16b) sur la 

molécule d’eau induite par impact d’ions C6+ calculées dans notre modèle CTMC-COB (ligne noire) comparées aux 

prédictions quantiques de type FBA-CW [38] (ligne bleue) et CDW-EIS [77] ( ligne verte) et [89] (ligne rouge). Les 

données expérimentales sont issues des travaux d’Ohsawa et al. [96] (cercle). 

VI. 3. 2. Etude des processus multiples 

Nous présentons sur la figure II-17 les résultats de la double ionisation par impact d’ions 

He2+ (figure II-17 a) et d’ions carbone C6+ (figure II-17 b) obtenus dans les deux approches 

définies précédemment, à savoir l’approche à électrons indépendants (IEM) et l’approche 

corrélée. Comme dans le cas du proton, nous voyons que la double ionisation est très sensible à 

la méthode de calcul. Aucun résultat expérimental n’existe à l’heure actuelle pour ce système, 
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