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- RESUME -

MOTS-CLES : ions, sections efficaces, processus ionisants,aulgg biologiques, Monte Carlo...

La compréhension et la maitrise des effets deqpdes chargées, notamment des ions, su
matiere biologique sont aujourd’hui un enjeu majeour la communauté scientifique. Que ce soit ¢
point de vu thérapeutique (pour la radiothérapie)poéventif (mesure des risques encourus par
personnes soumises a des rayonnements : astrorgarnesl’espace, personnes travaillant dans
centrales nucléaires...), il est aujourd’hui essérdie décrire avec finesse les processus ionig

impligués dans le ralentissement des particulesyélea dans la matiére vivante.

Le docteur Robert Wilson est le premier, dés 1948évyoir montré les effets positifs des prot(
en radiothérapie et leur potentiel thérapeutiquéiqudier. Depuis, les ions légers (Z < 10), comlng

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

que le traitement anticancéreux. Ainsi, au vu déstsbiologiques et radiobiologiques des ions laur

matiére biologique, il parait capital de pouvoinaee compte de leur parcours dans la matiére. &
faire, les méthodes de calcul par simulations M@#ado constituent une approche trés intéressa
Mises au point par les physiciens du projet Mammagpour étudier la diffusion de neutrons, e
deviennent un outil essentiel en physique de Fadgon rayonnement - matiére. La possibilité

inclure une trés grande partie de la physique dEsactions élémentaires sous forme de donnée
probabilités d'interaction, les rendent a la foisispprédictives, plus précises et plus fiablesed
permettent en outre la détermination de grandebmssigues inaccessibles par I'expérience et
modéliser les effets induits tels que les dépdémergie et donc la distribution de dose dans urem

biologique considéré.

C’est dans ce sens que nous proposons dans le dadre travail de these, de développer
simulation Monte Carlo pour modéliser le transpbitns dans la matiére vivante. Au préalable, n
présentons un travail approfondi sur les interastionduites par des ions multichargés sur le mi
biologique afin d’établir les données (en termepmdabilités d’interaction nommeéssctions efficaces
indispensables a toute simulation Monte Carlo. Dastse approche, le milieu biologique est représsg

d’'une part par de I'eau en phase vapeur (constitmaioritaire de I'organisme vivant a 80 % en mag

et d’autre part par 'ADN (siége du patrimoine gdémée). Nous étudions ainsi les effets induits lear

passage de protons dans I'eau et dans I'ADN, cesfuine approche originale et nouvelle du trarns
de particules chargées dans la matiére, en évah@amment l'influence de la description du mili

vivant et des modéles d'interaction que nous retemtans notre simulation.
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Introduction générale

La compréhension et la maitrise des effets descpb$ chargées, notamment des ions,
sur la matiére biologique sont aujourd’hui un enfeajeur pour la communauté scientifique.
Que ce soit d'un point de vue thérapeutique (pauradiothérapie) ou préventif (mesure des
risques encourus par des personnes soumises ayemements : astronautes dans 'espace,
personnes travaillant dans des centrales nucléa)jrabest aujourd’hui essentiel de décrire avec
finesse les processus ionisants impliqués danaldéatissement des particules chargées dans la
matiere vivante. Un tel axe de recherche s'inséritlinterface de plusieurs domaines
scientifiques comme la physique, la biologie oaHanie et 'on comprend que maitriser tous les
agents impliqués dans un tel processus soit ermgoeird’hui une préoccupation majeure et un
enjeu important pour les physiciens, les biologiste encore les chimistes, mais aussi et surtout
pour les cliniciens soucieux de mieux appréhendactibn d'une irradiation a des fins
thérapeutiques. L’objectif est notamment de biemmendre et d’appréhender les mécanismes
biologiques conduisant a la mort cellulaire radidtiite.

Robert Wilson [1] est le premier, dés 1946, a awuintré les effets positifs des protons
en radiothérapie et leur potentiel thérapeutiqueiqudier. Depuis, les ions légers (Z < 10),
comme le proton ou les ions carbone, sont de pluples utilisés dans le cadre d’approches
thérapeutiques telles que le traitement anticanzéf2]. Ces approches nouvelles ont permis
plus réecemment le développement de techniques pibdiigues majeures comme

I’hadronthérapie.

Au vu des effets biologiques et radiobiologiques @ms sur la matiere biologique, il
parait capital de pouvoir rendre compte de leucqas dans la matiére. Ainsi, on doit étre
capable pour un domaine donné de I'espace, dersgilgli a eu une interaction et, si oui, d’'en
connaitre son type. On détermine alors tous leanpatres cinématiques qui caractérisent
linteraction comme le transfert d’énergie indutt les angles d’éjection et de diffusion des
especes produites. Une telle description nous gediobtenir une cartographie des dépots
d’énergie induits dans la matiere traversée aumsi par la particule incidente que par les
especes secondaires générées. On s’inscrit daetaaifs I'approche physique des événements
induits, un domaine en plein essor en radiobiolo@iest toute la vision macroscopique des
événements induits par irradiation cellulaire q& ®ouve revisitée par une approche
microscopique et plus fine a I'échelle du nanomatiee telle approche permet d’appréhender a

un niveau plus pertinent l'interaction entre unetipale ionisante et le milieu biologique. Pour

1



ce faire, les méthodes de calcul par simulationswtst€arlo constituent une approche trés
intéressante. Mises au point par les physicienprdjet Manhattan pour étudier la diffusion de
neutrons, elles deviennent un outil essentiel grsighe de l'interaction rayonnement - matiere.
La possibilité d'y inclure une tres grande partela physique des interactions élémentaires sous
forme de données des probabilités d’interactionrixdent a la fois plus prédictives, plus
précises et plus fiables. Elles permettent en olatreétermination de grandeurs physiques
inaccessibles par I'expérience et de modéliseetids induits tels que les dépbts d’énergie et

donc la distribution de dose dans un milieu bicogi considéré.

C’est dans ce sens que nous proposons dans ledmdeetravail de thése, de développer
une simulation Monte Carlo pour modéliser le tramsml'ions dans la matiere vivante. Au
préalable, nous présentons un travail approfondilss interactions induites par des ions
multichargés sur le milieu biologique afin d’étables données (en termes de probabilités
d’interaction nommeéesections efficacg¢sndispensables a toute simulation Monte CarlondDa
notre approche, le milieu biologique est représetitthe part par de l'eau (constituant
majoritaire de l'organisme vivant a 80 % en masse)’autre part par 'ADN (siege du
patrimoine génétique). Ainsi, nous développons urddéle théorique d’interaction, de type
CTMC (Classical Trajectory Monte Carjoque nous appliquons a nos systemes collisionnels,
systémes que nous traitons par ailleurs via d'autredeles d’interaction, notamment les
modeles quantiques de type perturbatif et d’'onds®mdues. Ainsi, nous établissons un large
panel de données théoriques (issues d'approchesoésiclassique et quantiques) en termes de
sections efficaces, validées par I'expérience. @@mées sont intégrées dans notre simulation
Monte Carlo pour modéliser le transport des iomsda matiére biologique. Nous étudions ainsi
les effets induits par le passage de protons daas et dans 'ADN, ce qui est une approche
originale et nouvelle du transport de particulearghes dans la matiére, en évaluant notamment
I'influence de la description du milieu vivant eesdimodéles d’interaction que nous retenons

dans notre simulation.

Les travaux de thése proposeés ici s'articulentiaude quatre chapitres :

- Le premier chapitre est consacré aux simulatiomsériques de transport de
particules chargées dans la matiére biologiqueréseptant notamment une revue générale des
codes Monte Carlo existant dans la littérature. @@siers se révelent particulierement adaptés
pour simuler notamment le passage d'ions dans teraavivante. Nous détaillons le principe de

fonctionnement de plusieurs codes et mettons licsar I'ensemble des principes généraux des



simulations Monte Carlo ainsi que sur les difféesnhypotheses physiques qui leur sont
associees.

- Dans le second chapitre, nous présentons une é@pultefondie des processus
physiques collisionnels induits par des ions mhb#rgés dans la matiére biologique, représentée
par de I'eau. Apres une présentation succinte desipes de la théorie des collisions, nous
détaillons I'ensemble des développements théoriques nous faisons pour décrire avec
précision les interactions entre les ions inciddhts He?* et ") et la molécule d’eau. Nous
détaillons notre modeéle physique classique d'intgza de type CTMC, modeéle que nous
appliqguons pour établir un large panel de sectieficaces validées par I'expérience et
comparées aux résultats issus de plusieurs modabegtiques, de type perturbatif et d’'ondes
distordues, que nous présentons également damspire.

- Dans le chapitre 3, nous présentons notre proprglation Monte Carlo, baptisée
TILDA2, que nous développons dans le cadre de ¢tkése. Nous détaillons I'ensemble des
étapes de notre simulation en mettant 'accentesuhypothéses physiques associées ainsi que
les données en termes de sections efficaces reteNoas étudions le transport de protons dans
'eau, en analysant en particulier les effets i@t I'influence des modeéles d’interaction
retenus sur les résultats. Plusieurs grandeursiques caractéristiques sont évaluées et
comparées aux données de la littérature.

- Enfin, dans le chapitre 4, nous réalisons un tlawgginal sur les interactions
{ions - bases de I'ADN/ARN} en appliquant notre netel CTMC-COB et les modéles
guantiques de type perturbatif et d'ondes distasdi®us étendons par ailleurs notre simulation
TILDAZ2 a I'étude du transport de particules chagydans la matiére biologique représentée par
de I'ADN. Ainsi, nous présentons une premiére apipeodu transport de protons dans 'TADN
modélisé par de la Guanine et évaluons I'importatdeela prise en compte de la structure
biologique compléte de la matiére vivante sur msséquences radiobiologiques.

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

, 1
contraire: =m,=e= =1.
4pe,




Chapitre |
Simulations numeriques de transport
de particules ionisantes dans la
matiere biologique.




Introduction

Une des approches la plus concréte pour identégeeffets d’'une particule chargée dans
la matiére vivante est d’avoir accés a I'histoiétaillée de celle-ci a travers une descriptioniauss
fine que possible de son parcours dans le milielogique. Pour cela, il est impératif
d’identifier chaque type d’interaction induite plar particule incidente - inélastique si I'état
interne de la cible est modifié ou élastique sttacture interne de cette derniére est conservée -
et d’'avoir ainsi accés a I'ensemble des paraméjtesla caractérisent (transfert d’énergie,
diffusion des especes produites...). Il devient gadesn fine d’avoir une idée bien précise des
dépobts d’énergie induits dans le milieu traversgsiahien par la particule elle-méme que par les

especes secondaires generées.

Le parcours d'une particule chargée dans la matid@nte ne peut étre quantifié de
facon déterministe : il revét un caractere stodtast (probabiliste) nécessitant le calcul de
probabilités d’interaction appeléesections efficacespour I'ensemble des phénoménes
collisionnels induits. On ne parle donc d’interans successives dans le suivi pas a pas de la
particule qu’en termes de probabilités de diffussmivant un potentiel donné ou en termes de
probabilités d’éjection d’'un électron dans une it donnée et avec une énergie donnée. Cela
nécessite donc une méthode qui, a partir du calesl probabilités d’interaction, puisse
déterminer I'historique de la particule ionisardattau long de son parcours. La méthbtinte
Carlo, méthode qui reproduit fidélement I'aspect stotihae caractéristique de l'interaction
d’une particule avec le milieu traversé, est dpaet de vue, la plus adaptée pour rendre compte

de la trajectoire ainsi que de I'effet d’'une particchargée dans le milieu biologique.

Les simulations Monte Carlo sont utilisées dansambreux domaines aussi variés que
la finance (places boursiéres...), I'environnememis{gn de flux autoroutiers...) mais aussi la
physique des particules avec notamment des apphsaten physique médicale et plus
particulierement en radiothérapie. En effet, elgsivent étre d'un grand secours pour le
radiobiologiste ou encore le médecin désireux d'@pgnder une dimension encore aujourd’hui
tres peu accessible expérimentalement, le nanonigtnes ce dernier domaine, on dénombre
plusieurs types de codes Monte Carlo suivant, djperg, I'échelle a laguelle la description est
considérée (échelle moléculaire, cellulaire ou aweau de l'organe) et, d’autre part, la
spécificité des codes et leurs applications (dosiemétreatment-planning (hadronthérapie),

imagerie médicale...).



Dans ce chapitre, nous procédons en premier lianeadétude bibliographique des codes
Monte Carlo existant dans la littérature et dédiesuivi de particules chargées (notamment les
ions) dans la matiére biologique. En deuxiéme liee présentation succincte de ces codes est
proposée avec un intérét plus particulier pouratestd’entre eux, qui serviront de référence
pour valider nos travaux. Enfin, nous présentongrilecipe et le fonctionnement général de la

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

I. Les simulations Monte Carlo

Les méthodes Monte Carlo font appel a des techsiglee calculs numériques qui
utilisent I'’échantillonnage d’'une variable aléagoiElles jouent un réle important pour simuler
des phénomeénes physiques dans de nombreux doncamese la radiobiologie pour modéliser
I'interaction d’'une particule avec la matiére. Hfeg cette derniére revét un caractere aléatoire
dans la mesure ou son histoire est soumise a weession d’interactions dont la probabilité de
se réaliser peut étre étudiée.

En radiobiologie, les simulations Monte Carlo peitera le suivi d’'une particule dans un
milieu physique donné, depuis Baissancgsource externe, faisceau incident...) jusqu’a son
point d’arrét (capture par un noyau ou fuite harsgstéme, annihilation). Elles sont composées
de plusieurs phases de tirages au sort qui détenmisuccessivement la distance entre deux
interactions, le type d'interaction induit et lesrgmeétres énergétiqgues et cinématiques
nécessaires a la caractérisation de l'interactisepen compte. L'histoire de chaque particule
dépend bien évidemment de la chronologie des ictiers tirées au sort dont la récurrence ainsi
que la structure fine sont entierement contenues dies sections efficaces, qui restent les
ingrédients indispensabl@stoute simulation Monte Carlo.

L’emploi des codes Monte Carlo (dont le princigebdise est fondé sur le choix aléatoire
de l'interaction avec la matiére) semble a priartiromique avec la rigueur et la précision
recherchées lors des mesures métrologiques. T@jtéds avantages considérables qu’ils sont
censés apporter, en particulier, par la prise enpte tres compléte des phénomeénes physiques
élémentaires mis en jeu lors de chaque interaetida possibilité d’une description trés précise
de la géométrie et de la composition chimique dteaéur ou du dosimetre dans son
environnement réel, permettent d’espérer une détatron précise et ciblée des grandeurs

physiques recherchées, en particulier des compesaraccessibles a I'expérience.



l. 1. Principe des simulations Monte Carlo

Les méthodes Monte Carlo permettent de représemgshénoméne physique (ici le
transport de particules chargées dans la matiaredime succession d’événements tirés au sort a
partir de lois de probabilités.

On appelleéévénementine interaction ou une collision entre une pal¢idanisante et le
milieu traversé. Chaque événement est défini par série de paramétres énergétiques et
angulaires qui le caractérisent :

- I'énergie potentielle déposée localement lorséeshement,

- I'énergie cinétique de la particule primaire difée,

- I'énergie cinétique de la (des) particule(s) ptdlement éjectée(s), appelée(s)

particule(s) secondaire(s),

- les angles de diffusion et d'éjection des paréstmpliquées dans la collision.

Selon le type de codes Monte Carlo, on accéddéretites échelles de description :

- a l'échelle moléculaire pour simuler les processus physiques induits Ipar
rayonnement dans un milieu donné tels que la ddfuglastique, I'ionisation, I'excitation ...,
mais aussi les effets chimiques avec la produatda suivi des espéces radicalaires générées et
enfin les effets biologiques avec la quantificatibes conséquences radio-induites, comme le

montre la figure I-1 ci-dessous.

- 18 -1z -6
19 s o0 °S oll S » Temps
Etape physique Etape physico-chimique Etape chimique Effets biologiques

Excitations et ionisations des Dissociations et réarrangementsAcces aux rendements de la réaction
molécules biologiques des molécules et a la diffusion des radicaux libres

Figure I-1 : Représentation schématique des différentes étaytsrpadiation.

- a I'échelle cellulaire, pour évaluer la dose absorbée dans les lignéadaiels
irradiées a partir de modéles phénoménologiquesidée cellulaire.

- a I'échelle macroscopiquepour calculer la dose absorbée par un organe lors
d’'une exposition accidentelle ou pour mettre encelales planification de traitement en

radiothérapie (radioprotection).



Dans ces conditions, développer une simulation ®lddarlo requiert de définir avec
précision (cf. figure 1-2) :

- le type d’ions suivis dans le milieu biologiqueglions légers comme les protons
ou les particules ou encore les ions lourds comme les ions carboje ...

- la gamme d’énergie sur laquelle les ions sontisuiv

- les processus physiques pris en compte dans ldation (processus inélastiques
et/ou élastiques),

- les sections efficaces associées aux différentg€egsus ionisants considérés
(calculs théoriques, semi-empiriques ou extrapmtata partir de données expérimentales),

- le type d'observables physiques a étudier : déd@isergie, parcours de l'ion,

pouvoir d’arrét...

Tirage au sort et génération
de nombres aléatoires

== === ————— 8|

| Code I Structure de trace de la

" (mmp| particule dans le milieu |mmp| Observables
L Monte Carlo " considéré

Sections efficaces d'interaction

Figure I-2 : Principe des simulations Monte Carlo.

Par ailleurs, la modélisation et le transport deiales chargées dans la matiere vivante
par simulation Monte Carlo requierent quelques kiygees physiques importantes dont nous
discuterons plus loin :

- le parcours de la particule incidente doit yamu étre décrit comme une
succession d’interactions binaires avec le milrawdrsé en considérant sa trajectoire rectiligne
(dans le cas des ions) au vu des faibles déflechogulaires subies par la particule incidente (de
I'ordre de quelques mrad),

- la longueur d’onde associée a la particule éoe suffisamment petite devant la
distance inter-atomique afin de pouvoir faire uresadiption classique de la trajectoire des
particules entre les interactions.

Dans I'hypothese de collisions binaires et de ttajees bien définies, la vitesse et la
position de la particule sont connues a chaquanhgt son histoire peut se décomposer en un

nombre aléatoire de séquences comprenant chacuva libre et un événement. L'histoire de
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chaque particule entre deux événements est aloastédasée par un libre parcoufsiéterminé
par un tirage au sort suivant une fonction de ithistion de parcours exponentielle. Chaque
eévénement est ensuite décrit en termes de posgtide dépot d’énergie a I'aide des densités de
probabilité correspondant aux sections efficacéf@rdntielles caractéristiques de chaque type
d’interaction.

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

indirectement a travers le libre parcourpar la relation :
/i :Vion ti ' (I-l)

ou Vion est la vitesse de I'ion a travers I'épaisseur alenktiére traversée. Il n'est donc pas
nécessaire de prendre en compte la coordonnée tellepdRappelons simplement que I'étape
physique décrite dans les simulations Monte Cagldesmine pour des temps de l'ordre de la

femto-seconde.
l. 2. Eléments physiques propres aux simulations MeCarlo

L’efficacité et la fiabilité d’'une simulation Mont€arlo reposent avant tout sur la validité
des modeles théoriques développés pour calculersdetions efficaces d'interaction. Ces
dernieres permettent de quantifier dans ses manditils toute interaction entre la particule
incidente et le milieu traversé. Selon la particieidente, le milieu traversé et la gamme

d’énergie étudiée, on distingue alors plusieurgsyge processus physiques :

les processus inélastiques qui constituent I'egdatds processus étudiés dans le
cadre de ce travail : le processus d’ionisatiomté@'un ou de plusieurs électrons de la cible), de
capture (perte d'un ou de plusieurs électrons dgble capturé(s) par le projectile), de transfert
ionisation (perte de deux électrons par la cibletdm capturé par le projectile) et d’excitation

électronique de la cible (cf. figure 1-3 ci-apres).



Double capture Transfertionisation

I

Figure I-3 : Représentation schématique des différents psuseimélastiques élémentaires pouvant étre indiiss

de collisions {ions — atomes}.

Ces processus seront étudiés en détails dans péreh2a dans lequel nous présenterons

les différents modéles théoriques développés ehustdans ce travail.

Les processus élastiques que nous négligeons @euoris dans notre simulation
Monte Carlo. En effet, la trajectoire du projectibste sensiblement rectiligne au cours de son
parcours notamment a cause de la masse du noylauqcibreste trés grande devant celle des
électrons cibles. Par ailleurs, les probabilités gecessus inélastiques restent prépondérantes
sur celles des processus élastiques (cf. figuneetda contribution de ces derniéres a la perte
d’énergie totale de I'ion projectile reste infénieua 10% et introduit en conséquence des
déflections angulaires négligeables. Par conséqleepbuvoir d'arrét total§nergie transférée
par unité de longueurf. partie I. 2. 2, chap I) de I'ion est en grandetie de type inélastique
comme le montre la figure 1-5, notamment dans lamga d’énergie qui nous que nous retenons
dans cette thes€&j, > 10 keV/u).
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Figure 1-4 : Sections efficaces totales des différents psaee®nisants pour le systéme'{iH H,O0} [3].

Figure I-5 : Pouvoir d'arrét inélastique (ligne pointillée} élastique (ligne discontinue) pour le systéme
{H" + H,0} [4].

I. 3. Hypotheses physiques liées aux simulationsni#oCarlo

Nous abordons dans cette partie des hypothesesssadies a la description par
simulation Monte Carlo de I'histoire de particulgsargées dans la matiere. Nous considérons
les hypotheses majeures suivantes :

- I'hypothése de trajectoires bien définies,

- I'hypothese de collisions binaires,
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- 'hypothése d’'une géométrie de révolution autowr Ithxe constitué par la
trajectoire de l'ion,

- I'hypothese des trajectoires indépendantes paugliectrons secondaires.
I. 3. 1. Hypothése de trajectoires bien définies

De fagcon générale, l'incertitudex sur la position d’une particule (ici un ion) esindée
par le principe d’incertitude d’Heisenberg par @agueur d’onde broglienne . L’hypothése de
trajectoire bien définie est alors vérifiée siest petite devant une dimensibrcaractérisant le
probleme, c'est-a-dire :

Lx» <<L. (I-2)

Pour les simulations Monte Carlo, on considére lgueajectoire d’une particule est bien

définie entre les collisions si la longueur d’ondeest petite devant le libre parcours moyen

Cependant, ce critére n’est plus suffisant sest grand devant les distances inter-atomiques. La

longueurL recherchée est donc donnée par la distance moykente les atomes constitutifs

du milieu traverséd = 0.958 A pour la molécule d’eau). Le critére (IsZcrit alors :
<<d. (1-3)

L’incertitude x que I'on a pour un ion incident d’énerdig, est donc donnée par :

DX @ 45107 A (I1-4)

V Aon Eion (eV) - ( )

Pour les ions considérés dans notre étude (protgsass 1) d’énergie comprise dans
lintervalle [10 keV/u - 100 MeV/u], I'hypothése de trajectoire bien définie est vérifiee
puisque xvarie de 4.5 16 A & 4.5 10 A, ce qui reste trés petit devaht

I. 3. 2. Hypothése de collisions binaires

L’hypothése de collisions binaires implique queil@ss incidents soient représentés par
des paquets d'ondes d’extension faible a I'échdiés distances inter-atomiques. Ceci ne
constitue pas la seule condition pour satisfaitéedeypothése. Il faut également que la portée
des interactions soit faible devant la distanceriatomique, ce qui n’'est pas le cas pour
I'interaction coulombienne qui a une portée infirm effet, les ions peuvent exciter des modes
collectifs de vibration des électrons de valencemmés plasmons par interactions

coulombiennes a grandes distances. Ce type d’éwnieme peut étre décrit via les collisions
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binaires. Dans le cas de I'eau liquide, I'éneffgiempliquée dans ce type d'interaction est reliée

a la fréquence plasma du miligypar la relation :
E = w, (I-5)

et est de l'ordre de 21 eV. Cependant, ce trandféniergie contribue faiblement aux dommages
créés par interaction inélastique (car répartisutres grand nombre d’électrons). Nous avons
donc négligé la contribution des plasmons d’aufdns que nous avons représenté le milieu

biologique par de I'eau en phase gazeuse.
I. 3. 3. Hypothese d’'une géomeétrie de révolution

Intéressons nous maintenant a la trajectoire dae tout au long de son parcours. Celle-ci
sera considérée comme rectiligne ou quasi-recéliprant la traversée du milieu biologique. En
effet, on néglige les déflections angulaires supislion malgré le transfert d’énergie induit.
Du point de vue quantitatif, on montre que la pimande déflection angulairenax pour les
collisions inélastiqgues est donnée par la cinéroatigt est caractérisée dans le rapport des
massesny/Mion) oumeest la masse de I'électronMi,, celle de l'ion (aveon. << Mj,,). Dans le
cas des ions, I'angle de diffusion reste donc &ililen résulte une diffusion latérale faible du
faisceau incident (. de l'ordre de 0,5.18 radian pour un proton). Dans ces conditions, et
compte tenu du fait que I'énergie de recul moyergd€e aux molécules ionisées est négligeable
devant celle cédée aux électrons (de I'ordre dé @ pour le systéme {3" + Ne}), nous
pouvons aisément nous placer dans I'hypothése djéoenétrie de révolutioautour de I'axe

constitué par la trajectoire de l'ion.
I. 3. 4. Hypothese de trajectoires indépendanteardes électrons secondaires

Une autre hypothése inhérente a la méthode Moatk® €Concerne l'interaction entre les
électrons éjectés au moment de l'ionisation deilide cpar impact d’ions. En effet, un ion
incident perd beaucoup d'énergie (sous forme piéntet cinétique) lors de son interaction
avec la cible sur une distance équivalente a geslquanometres. Sachant que I'énergie
cinétigue moyenne des électrons éjectés est dgupseizaines d’eV, plusieurs électrons sont
émis sur une échelle de longueur de quelques ndresnée qui, compte tenu de la durée du
processus par rapport aux vitesses des électrapBgue que ces derniers sont en interaction au

cours des premiers instants de la diffusion.
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Malheureusement, la méthode Monte Carlo ne peraeupe prise en compte compléte
de ce type de phénoméne qui obligerait un suivukané de tous les électrons éjectés par I'ion
incident. Cependant, ce phénoméne d’interactioredas électrons éjectés ne concerne que les
électrons de basse énergie (électrons d’éné&rgi&0 eV) et donc de faible parcours (< 2-3 nm),
ce qui impliqgue des dépdts d’énergie proches dea&e de I'ion. Or, le cceur de la trace de I'ion
(de quelgques nm d’extension) étant déja trés demseteractions et donc en dépbts d’énergie, la
prise en compte d’'un tel phénoméne n’engendreeatde différence notable sur la répartition

spatiale de ces dépots.

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

Les techniques Monte Carlo utilisent des séquedeesombres aléatoires pour tirer au
sort un événemer(x,y,z)parmi un ensembleef} de probabilitéP. Ces nombres aléatoires sont
indépendants et equi-distribués sur un intervallb][ généralement [0,1]. Il n’est cependant pas
possible d’obtenir de tels nombres avec un caleutagui posséde un mode de fonctionnement
déterministe. Il faut donc faire appel a une awta¢égorie de nombres aléatoires appelés
nombres pseudo-aléatoiregsii posseédent des caractéristiques trés voisimegltes des nombres

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

I. 4. 1. Description d’un événement

Le suivi des ions dans le milieu biologique néttesplusieurs informations dont la
premiere est la distance a parcourir par l'iondeatt avant qu’il y ait une interaction, a savoir le
libre parcours. Ce dernier est tiré au sort a pddila fonction de distributioR( ), elle-méme
déduite de la distribution de parcours poissonreeaxec la fonctionp( ), d’'une particule

traversant la matiére désordonnée et qui s’écrit :

1 -/
/)==exp — (1-6)
p(/)=—=exp =,
ce qui donne par intégration, la fonction de disttion P( ) suivante :
= lpuydr= e L ars : (-7)
P(/)_ o p(/ )d/ - 0/:eXp ? d/'=1- exp /T ,

ol la moyennée est le libre parcours moyen défini par :
F-o_ 1
(NoS )’ (1-8)
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avecNy qui représente la densité volumique de centrégsdifirs ou de cible du milieu traversé

(ici No = 0.0333 particule/A et s, la section efficace totale d'interaction inclugmis les types
d’interactions.
Aussi, si on appelle, la variable aléatoire tirée au sort a'€ | £1, le libre parcours
p correspondant s’ecrit, d’apres la relation biunive précédente, comme :

/=4It ¥ In( Y, (--9)

ou G,'= (1- G,) estune variable aleatoire uniformément distriberétee O et 1.

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

Connaissant la distanceg, parcourue par l'ion avant d'interagir, le typendéraction
subie par ce dernier est déterminé via un échantidge discret des probabilités associées a
chacun des phénomenes impliqués dans I'expressida dection efficace totale d’interaction.

Ainsi, la probabilitéP; d’obtenir un événement de typest donnée par :

. /1t
p=i=—ti (-10)

Le typei de l'interaction est alors simplement obtenu eradrant la variable aléatoirg

de la maniere suivante :

i-1 i
PEGE P (-11)

J
j=0 j=0
I. 5. Mise en ceuvre des simulations Monte Carlo

La mise en ceuvre d’'une simulation Monte Carlo r&éteda précision d'un certain
nombre de données, que ce soit pour définir le gpeparticules étudiées ou encore pour
caractériser le milieu traversé.

Ces données sont précisées comme suit :

- les caractéristiques de la particule incidenten €nergie incidenté,,, son
numéro atomiquéio, et son nombre de masig,,

- les caractéristiques du milieu traversé : sa d&nsa description atomique ainsi

gue ses niveaux énergétiques (d’ionisation et dtatian).

15



La simulation Monte Carlo consiste au suivi, pgsaa, des particules chargées dans le

milieu traversé. Ainsi, a partir d'une positiontiale r, ayant pour coordonnéexy,yo, ), on

tire aléatoirement le libre parcours d'interactigncomme décrit précédemment. Lorsque l'ion
arrive a la positiorr;, on tire au sort le type d’interaction qui y auli&i l'interaction est de type

inélastique, les caractéristiques physiques dedréfes secondaires émis sont a définir (si leur
suivi est requis).

Aprés chaque interaction, les caractéristiguesag®tticule incidente sont reconsidérées
en termes de position, d’énergie et de charge. dliveau tirage au sort intervient alors pour
définir un nouveau libre parcours et une nouveiteraction, et ce jusqu’a ce que I'énergie de la
particule considérée soit inférieure a une énelgi€oupure donnée, qui est le point d’arrét de

I'ilon dans le milieu traversé.

l. 6. Simulation du milieu biologique

De nombreux systémes moléculaires constituantdioisme vivant peuvent, a priori, étre
étudiés et pris comme représentation du milieuobigue : eau, acide désoxyribonucléique,
protéines, lipides. Toutefois, considérer la matiBiologique dans toutes ses dimensions pour
une simulation Monte Carlo est un phénoméne corepl€ela nécessiterait notamment une
description trés fine de tous les constituants 'A®N : les quatre bases azotées (adénine,
cytosine, guanine et thymine), le groupement phatgyte sucre (un pentose, le 2-désoxyribose)
et des autres molécules... C'est la raison pour legusu premier ordre, la matiére biologique
peut étre représentée par de I'eau en partant iheipe que les cellules vivantes en sont
composeées pour environ 80% en masse. Et mémejsyrdinui, un certain nombre de codes
Monte Carlo adoptent une représentation de pluples sophistiquée du milieu vivant (avec
l'introduction d’entités biologiques), la majeurarpe d’entre eux se limite a une description
aqueuse.

Dans cette partie, nous nous intéressons aux @iftés approches existantes pour décrire
la molécule d’eau. Par ailleurs, notons que cettmidre est souvent considérée dans sa phase
gazeuse en introduisant une correction de derfsigéct®) dans les simulations numériques. En
effet, il est aujourd’hui tres difficile d’avoir aés a des données expérimentales pour I'eau en
phase liquide. Soulignons cependant que linfluededa phase de la molécule d’eau sur les
résultats reste tres faible voire quasi-insigniggd].

Pour décrire la molécule d’eau, nous présentongscirois approches les plus utilisées :
la loi d’additivité¢ de Bragg [6], la description dgpe CNDO [7] (Complete Neglect of

16



Differential Overlap) et enfin la description maldgire de type LCAO-SCF [8] (Linear
Combination of Atomic Orbitals — Self ConsistentlH).

I. 6. 1. La loi d’additivité de Bragg

La description de Bragg ou regle d’additivité dady [6] est 'une des descriptions les
plus simples pour décrire lionisation de cibleslécalaires telles que la molécule d’eau. Elle
consiste a écrire la section efficace d’interacfjparticule incidente - molécule} comme une
combinaison linéaire des sections efficaces ass®caux différents atomes composant la
molécule cible considérée. Ainsi, pour la moléaliau, nous pouvons écrire la section efficace
totale comme :

(H0) = (Hy) +% (Oy). (I-12)

Notons par ailleurs que la différence observéeeelatrsection efficace totale obtenue
avec une description de type loi de Bragg et unscriggion de type moléculaire reste

relativement faible et est de I'ordre de 16% [9].

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

Dans la description de type CNDO [7], chaque olbitaoléculaire est décrite sous forme
de combinaison linéaire d’orbitales atomiques sutivkes parametres semi-empiriques ajustables

(cf. table I-1). Cette méthode s'appuie sur deyx@pmations :
- l'approximation de cceur gelé ou seuls les élestroontribuant a la liaison

chimique sont explicitement inclus,

- 'approximation du recouvrement différentiel a @érou les intégrales de

répulsion de deux électrons sont négligées.

Orbitales moléculaires Combinaison linéaire d’orbitales atomiques
la; 2 Ols
2a, 1.48 O2s + 0.5 H1s
1b, 1.18 O2p + 0.82 H1s
3a; 1.44 O2p + 0.34 H1s + 0.2 O2s
1b, 2 02p

Table I-1: Description de la molécule d’eau en phase vagmirrune approche atomique de type CNDO [7].

17



l. 6. é( L’approche moléculaire de type LCAO-SCF

Dans la cadre de la description de type LCAO-SGip@sée par Moccia [8], le cortége
électronique de la molécule d’eau est partagé mu @ibitales moléculaires &1, 2a;, 1b,, 3ay,
1b;) contenant chacune 2 électrons (cf. table I-2jadUle orbitale moléculaire est décrite par une

fonction d’onde mono-centriqué, (r) centrée sur une origine commune, I'atome le plusdo

(atome de I'oxygene pour la molécule d’eau). Chaatientre elles s’exprime alors comme une

combinaison linéaire d’orbitales atomiques (LCA®}'écrit :

N;

Fi)=

ou N; correspond au nombre d’orbitales atomiques (fonstide Slater) introduites dans le

a0 (), (-13)
1

développement de chaque orbitale moléculaire.

Les coefficients gy ainsi que les nombres quantiquesz,{n,,l,,m.} sont
caractéristiques des orbitales atomiques utiliskses la combinaison linéaire et sont donnes
dans la table I-3.

Les orbitales moléculaires sont décomposées subase d’harmoniques sphériques et
s’écrivent :

(1) =R 4 ), (-14)
ou R, ,, () représente la partie radiale de la décompositérldppée sur une orbitale de type

Slater, la partie angulaire étant contenue damsrhlonique sphériqu¥, (g./ ).

Dans ces conditions, la fonction d’onde moléculaiéerit :

" (2Xik )nik e

— ng -1 - Xy Tt ; |-15
Fo(r)= A riete ™ Y, L (q.g). (-15)
K 2 N, I
Orbitale moléculaire Energie de liaison (eV) Nombre d’électrons

la, 539.70 2

2a, 32.20 2

1b, 18.55 2

3 14.73 2

1b, 12.63 2

Table I-2: Description de la molécule d’eau en phase vagmrl'approche moléculaire donnée par Moccia [8].
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n |l m la; 2, 3 1b, 1b;
100 12.600 0.05167 0.01889 -0.00848
100 7.450 0.94656 - 0.25592 0.08241
2 00 2.200 -0.01708 0.77745 - 0.030752
2 00 3.240 0.02497 0.09939 -0.04132
2 00 1.280 0.00489 0.16359 0.14954
210 1.510 0.00107 0.18636 0.79979
210 2.440 - 0.00244 0.00835 0.00483
210 3.920 0.00275 0.02484 0.24413
320 1.600 0.00000 0.00695 0.05935
320 2.400 0.00000 0.00215 0.00396
322 1.600 -0.00004 | -0.06403 - 0.09293
322 2.400 0.00003 - 0.00988 0.01706
4 30 1.950 -0.00004 | -0.02628 -0.01929
4 3 2 1.950 -0.00008 | -0.05640 - 0.06593
21 -1 2.440
- 0.07083
21 -1 3.920
0.23189
32 -1 1.600
0.25445
32 -1 2.400 -0.01985
211 1.510 '
0.72081
211 2.440
0.11532
321 1.600 0'05473
321 2.400 0'00403
4 3 3 1.950 '
4 3 3 1950 0.00935
95 - 0.02691

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

Il. Les codes Monte Carlo existant dans la littératue

Plusieurs codes Monte Carlo ont été congus pourélisaed I'interaction de particules
chargées dans des milieux divers et en particalaars I'eau avec des applications dans le
domaine médical a des fins dosimétriques ou eneatiebiologiques. Ces derniers traitent bien
souvent du transport et du suivi de particules gifes dans la matiere biologique et des
conséquences induites notamment en termes de diépérgie.

Ce sont soit des codegnéralistesiéveloppés par des grands organismes de recherche
(SLAC, CERN, CEA...) soit des codasmaisondont les caractéristiques de conception sont
optimisées en fonction d’un probleme spécifiques @erniers sont en général trés performants
mais restent treés rarement transposables a deségiesndifférentes. En revanche, les codes
généralistes offrent une possibilité d'utilisatidans 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 d@atdgoriesi) les codes généraux et

i) les codes dédiés.

lI. 1. Les codes Monte Carlo généraux

Les codes Monte Carlo généraux se distinguentguarstatut, trés souvent en acces libre
on-line lls sont souvent développés par des équipesationales multidisciplinaires et adossés
a de grands projets de recherche internationasxcéelx développés par le centre européen de la
recherche nucléaire (CERN) qui a lancé le code Blddarlo GEANT4 [10]. Ce code est
aujourd’hui trés utilisé pour des simulations ddesnombreux domaines avec des applications
spatiales, en micro-électronique, en physique mirgéet en physiqgue médicale, en particulier
dans le cadre de la collaboration GEANT4-DNA [1ans la méme catégorie, citons un autre
code, FLUKA [12], développé en collaboration pallERN et l'institut de physique nucléaire
italien. Ce code est un outil d'usage général peaircalculs de transport des particules et des
interactions avec la matiére, couvrant une gamnendée d'applications (calorimétrie,

dosimétrie, radiothérapie).

Un autre code tres utilisé est le code MCNP [13biiké¢-Carlo N-Particles). Lancé lors
du projet Manhattan durant la seconde guerre mngieur la simulation du fonctionnement
des armes nucléaires, ce dernier offre aujourddas applications multiples notamment liées
aux installations nucléaires et a la radioprotectibreste cependant la propriété du laboratoire
national Los Alamos (USA), qui facilite tout de m&mson utilisation en diffusant gratuitement
sa version exécutable. Il offre plusieurs méthoaleancées de calcul, appelées techniques de
réduction de variance, qui peuvent étre combindas#thode Monte Carlo afin d’accélérer les
calculs. Il est aujourd’hui utilisé pour simulerslenteractions de particules telles que les
électrons ou les neutrons et le rayonnement élaatgoétique. Dans sa version MCNPX [14], le
code est capable de suivre un grand nombre deylagiallant des ions légers aux ions lourds et

ce, sur une vaste gamme d’énergie.

Les codes généraux présentent de nombreux avargageapport aux codes dédiés en
termes de documentation, de maintenance réguliet@aeces libreon-line Cependant, la taille
et le nombre de modules disponibles rendent laatiion de ces codes parfois complexe et

inadaptée aux problemes posés.
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Il.1.1. Le code MCNP

Le code MCNP est actuellement l'un des codes despoat de particules et de
simulations des interactions avec la matiere les pltilisés dans le monde. Ses domaines
d'application sont trés vastes et variés, que ¢k paur la radioprotection, la dosimétrie,
limagerie médicale, linstrumentation.... Au ded@ la modélisation de linteraction du
rayonnement avec la matiere, il dispose d’outilatisiques pour tester la convergence
mathématique du résultat obtenu et des technigaeiegdliction de variance intégrées. Il existe
une communauté francophone non négligeable datgliss des codes MCNP, que ce soit au
sein de laboratoires de recherche publics (CNRSA,ANSERM, Universités, CERN), de
centres de radiothérapie, de centres hospitaliersd® sociétés comme la SFRP (Société
Francaise de Radioprotection), la SFPM (Sociétégaiae de Physique médicale) et la FIRAM
(Association Francophone pour le développementuétidation des logiciels de simulation

d'interaction rayonnement matiére).

Pour lancer un calcul MCNP, il faut fournir un fiehdécrivant la géométrie du systéme,
la composition précise de chaque matériau (corgsepts, densité, ...), la source (nature,
position, énergie...), le type de données que I'arhade calculer (appel€ALLY) et la base de
données qui contient les sections efficaces daatéyn entre la particule et le milieu traversé.
Ces sections efficaces sont pour la plupart desosecefficaces expérimentales provenant de
nombreuses compilations effectuées dans différegntres ou laboratoires commeAeplied
Nuclear Science T-2 grouge Los Alamos. Ces données sont régulierement léb@as et mises
a jour depuis plus de trente ans, avec une largengad’énergie pour les particules essentielles
(neutrons, photons, électrons). Pour les protorieseions lourds, dont le transport est possible
dans les derniéres versions MCNPX, le code faiehppdes modéles théoriques de calcul des

sections efficaces pour certaines réactions (fragmtien, fission...).

[I. 1. 2. L’outil Monte Carlo GEANT4 (GEometry ANdracking)

GEANT4 est un outil Monte Carlo de simulation dwsg@ge de particules a travers la
matiére. Cet outil, développé par le CERN, est etes libre, succédant ainsi a I'ancienne
version GEANTS3 [15] codé en Fortran. Le développeitnmi&a maintenance ainsi que l'aide a

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

La premiere version de l'outii GEANT4 a été publiee 1998 profitant ainsi des
nouvelles technologies de programmation, dont le.G3e projet est aujourd’hui toujours en
développement dans le but d'y apporter des améboa Il rassemble plusieurs collaborations

internationales regroupant des physiciens et dagr@mmeurs issus de plusieurs disciplines.

L'outil GEANT4 traite du suivi de particules daites matiére. Leurs trajectoires sont
calculées suivant les processus physiques qui msedélles interactions avec les molécules et
les atomes du milieu, par le biais de sectionsatfs totales et différentielles suivant I'énergie
et I'angle. Chaque processus physique est enVieo ane classe qui décrit a la fois la maniere et
la fréquence d’occurrence d'un type d'interactigpédfiqgue tout au long du parcours de la
particule suivant des classes de modéles physiasailleurs, chaque particule incidente peut
subir un ou plusieurs processus physiques toubiag dle son parcours et ce, jusqu’a son arrét
total, avec des particules secondaires généréeschague interaction qui sont prises en compte

et traitées de la méme maniere que les particulemjpes.

La structure principale de GEANT4 est constituégldsieurs catégories de classes (cf/
figure 1-6) en langage C++ dont chacune gere urdasge la simulation. Toutes les classes
restent accessibles a l'utilisateur, notammentesediécrivant les processus physiques. Elles se

présentent ainsi :

- la catégorie Trackcontient 'ensemble des classes concernant Igctoires des

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

- la catégorie Trackingregroupe les classes permettant I'accés aux intormsa
des classe§rack telles que I'énergie déposée au cours d'une t@ecou le nombre de

particules secondaires générées,

- la catégorie Processesst relative a toutes les classes décrivant lesepsuls

physiques en lien avec les interactions {particulemtériau cible},

- la catégorie Geometrycontient toutes les classes utiles pour créer une

configuration géométrique bien précise,

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

notamment les remises a zéro comme par exempbelise a zéro de I'énergie déposée.
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Figure I-6 : Structure générale de I'outil GEANT4 ou chaqase correspond a une catégorie de classes codées en

langage C++.

Pour une simulation donnée, GEANT4 fait appel animmum de trois classes a fournir
par l'utilisateur : une pour la géométrie de la makhtion qui permet de représenter plusieurs
formes géométriqgues élémentaires (sphere, cylimiee ...), une pour définir la source de
particules utilisée en termes de position, d’éreergfi de quantité de mouvement et enfin une

troisieme classe listant les processus et pariculgrendre en compte dans la simulation.
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II. 1. 2. 2. Processus physiques et applicationssi&EANT4

Un processus physique dans GEANT4 représente wndypteraction physique d’'une
particule avec le milieu traversé. Il est introdaittravers les sections efficaces totales et
différentielles d’interaction calculées suivant gesdéles théoriques et/ou semi-empiriques ou

experimentaux, implémentée dans des classes dédiées

Le transport d'une particule a travers un milieu fag par step (pas). Ce dernier
représente le parcours élémentaire de la partentiee deux interactions successives. A chaque
step, un tirage au sort en lien avec les sectifisaees des différents processus physiques
possibles, permet de choisir le type de processilsionnel qui va gouverner le step. La

longueur du step est de I'ordre d’un libre parcauoyen.

Plusieurs processus physiques sont implémentés GdANT4 suivant le type de

particules suivies. On peut ainsi distinguer :
- les collisions élastiques,
- les collisions inélastiques (ionisation, transtétcharge, excitation...),
- les processus de désintégration.

Tous les processus physiques de GEANT4 sont repgesseous forme de classe comme

le montre la figure I-7 ci-apres. Chacune des elag®rite de la classe de bases G4VProcess.

Figure I-7 : Classes décrivant les processus physiques méiita la classe de base G4VProcess [10].
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Une classe définissant un processus contient ansha@ux méthodes obligatoires :
- GetMeanFreePath
- XXXDolt() (XXX = PostStepDolt, AlongStepDolt ou AtRestDolt).

La premiére fonction (GetMeanFreePath) calculeildesIparcours moyen a partir des
sections efficaces du processus considéré. Lawdlelibre parcours moyen est ensuite prise en
compte, par GEANT4, pour tirer au sort le procesguisva interagir durant le step et pour

définir la longueur de celui-ci.

Pour chaque processus donné, trois types d’actiensent étre appliqués a la particule
primaire et aux éventuelles particules secondaitasdifférence entre les types d’actions est

gu’elles sont invoquées a des moments différemdad le step :

- action sur la particule au repos: ce type dactiowvoqué par la fonction
AtRestDolt, concerne les interactions subies pagrddicule au repos comme par exemple les

désintégrations,

- action continue le long du step: ce type dactiamvoqué par la fonction
AlongStepDolt, concerne les interactions intervéniant au long du step comme par exemple

les interactions électromagnétiques,

- action ponctuelle a la fin du step: ce type d&ct invoqué par la fonction
PostStepDolt, concerne les interactions discradgsme la production de rayons delta (électrons

mis en mouvement) par ionisation de la cible.

Dans les méthodes XXXDolt(), GEANT4 définit les ngaments subis par la particule
primaire et I'ensemble des paramétres des particskcondaires créées a chaque step :
changement de I'énergie cinétique de la particatedente, changement de la direction de la
particule incidente, changement de I'état de changsation d’une particule secondaire avec une

direction et une énergie donneées...

Aujourd’hui, I'éventail des processus physiqueduaaans GEANT4 est trés complet :
collisions élastiques et processus inélastiquestgons, ionisations, transferts de charges). Les
sections efficaces implémentées sont essentiellenisues de modeles analytiques ou
d’interpolations de données expérimentales commeésieme la table 1-4 ci-apres, dans le cas de
I'extension GEANT4-DNA pour la microdosimétrie ddreau.
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Particules incidentes Processus Physiques Modéeles

Diffusion élastique Analytique
Electron Excitation Interpolation
lonisation Interpolation

Diminution de charge Analytique

H* Excitation Analytique
lonisation Interpolation

Lo Diminution de charge Analytique
lonisation Interpolation

Diminution de charge Analytique

He** Excitation Analytique
lonisation Interpolation

Augmentation de charge Analytique

. Diminution de charge Analytique

e Excitation Analytique
lonisation Interpolation

Augmentation de charge Analytique

He’ Excitation Analytique
lonisation Interpolation

Table I-4: Processus physiques inclus dans GEANT4-DNA |gosumivi des électrons, des protons, des particales

et de leurs différents états de charge, pour laadiosimétrie dans I'eau liquide.

[l. 2. Les codes de simulations dédiés

De nombreux codes dédiés de facon spécifique aomlaiions de transport de charges
(électrons, ions, positrons ...) dans la matieredgigjue existent. Plus aisés a manipuler, ils sont
consacrés de fagon précise a un probleme donmhiegénéralement développés par un groupe
de recherche restreint. lls sont donc plus facigesimplémenter mais présentent une
documentation trop souvent incompléte.

Ces codes reposent souvent sur une descriptiormemoménologique du transport de
charges et couvrent des domaines énergétiquessvaindi qu’'un vaste panel de particules

chargées (électrons, protons, particulgesions lourds...). lls fournissent une cartographie
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detaillée des dépdts d’énergie radio-induits ou gdesfils de dose déposée ainsi qu'une

description fine des effets biologiques qui en désat.

Concernant le transport et le suivi d’ions multigfés dans la matiere, de nombreux
codes modélisant la trace d’'ions dans la matieso@ique (dans I'eau en particulier) existent.
Ces codes s'intéressent pour la plupart a la meat@n de traces d’ions légers comme les
protons et les particules. C’est le cas des codes PTRAN [16], PETRA [17],JOR [18],
PHITS [19], LEPHIST, LEAHIST [20], MOCA15 [21], STBGEN [22], DELTA [23], OREC
[24]. D’autres codes s’intéressent aux ions lo@rdisrt pouvoir d’arrét comme PARTRACK [3],
ATRACK [25], PITS [26], ou encore le code dévelogad Kramer et Kraft [27].

Ces codes comportent des similitudes et des difé&® Ils se distinguent essentiellement
par le type de particules suivies, par les sectiffisaces considérées (sous forme théorique
et/ou semi-empirique) ainsi que par les applicatidiverses qui en découlent (dépodts d’énergie,
hadronthérapie, microdosimétrie, explications desmages dans 'ADN...).

S’agissant des simulations de dépbts d’énergiee girdfils de dose, citons le code
PTRAN [16] pour le transport de protons dans I'san une gamme d’énergie allant de 50 a
250 MeV avec des applications dans le calcul déopdeur de dose et de spectre de dépots
d’énergie en fonction de la profondeur. Ce codegrg plusieurs modeles de calcul de sections
efficaces et prend en compte les diffusions m@gphinsi que les interactions coulombiennes.
Les codes OREC [24], PITS [26], celui développé Keamer et Kraft [27] ou LEPHIST et
LEAHIST [20] permettent un suivi d’'ions dans I'eavec le calcul des dépots d’énergie induits
et du profil de dose. En effet, OREC est conc¢u pmiter le passage des ions chargés et des
électrons secondaires durant I'étape étape physiquél0™®s) dans I'eau liquide et fournit des
distributions radiales de dose dans I'eau dansutange d’énergie allant de 0.3 a 4 MeV/u. PITS
simule le passage d’ions dans un milieu biologitgleque I'eau dans un domaine d’énergie
allant de 0.3 MeV/u au GeV/u. Il fait appel a dest®ns efficaces semi-empiriques d’ionisation
issues du modele développé par Miller et Green. [28Jcode développé par Kramer et Kraft est
un code Monte Carlo de simulation de dépo6t d’émeegiide distribution radiale de dose pour des
ions lourds dans l'eau. Les interactions {ions -léoale d’eau} et {électrons secondaires -
molécule d’eau} sont traitées individuellement démgamme d’énergie allant de 1 a plusieurs
MeV tout en prenant en compte les phénomenes dation, d’excitation et de diffusion
élastique. Enfin, toujours dans la série des cddieste Carlo simulant le dép6t d’énergie et le
profil de dose, citons les codes LEPHIST et LEAHIBdur le suivi d’'ions légers que nous

allons détailler par la suite.
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Un autre domaine d’application important pour lawgiation du transport d’'ions dans
la matiére est la dosimétrie ou la microdosiméians ce domaine, citons le code Monte Carlo
PETRA [17] utilisé en dosimétrie clinique ainsi glee code TRION [18] utilisé pour la
microdosimétrie. PETRA simule le transport de pnstdans I'eau et le transport des électrons
secondaires générés tout au long du parcours darmpribe domaine énergétique couvert est de
50 a 250 MeV, un domaine intéressant du point de thérapeutique pour le traitement de
tumeurs oculaires. Il permet le calcul du ratio/asudu pouvoir d’arrét en suivant le proton dans
leau étape par étape. Dans ce code, des sectiffitmces d’ionisation, doublement
différentielles suivant I'énergie et I'angle soljdsont intégrées. TRION est une simulation
Monte Carlo adaptée au suivi de particules char¢@estrons, ions aveg,, < 10) dans l'eau
avec des applications en microdosimétrie. Son doenanergétique est de 0.3 a 4 MeV/u. Le
code consideére initialement les particules incidertte facon aléatoire en termes de distribution
de coordonnées, d’énergies et de directions. ke suivi des particules suivant un régime de
collision individuel ou chaque pas et chaque irtéoa avec le milieu sont échantillonnés par
des sections efficaces issues de plusieurs mod&legissant de I'interaction {ions - molécule
d’eau}, l'ionisation est traitée suivant la formule Rutherford et comparée a d’autres résultats
experimentaux et théoriques. Les sections efficategcitation sont issues des travaux de
Paretzke [29].

D’autres applications des codes Monte Carlo ineemet dans le domaine médical
comme I'hadronthérapie ou en dosimétrie internain®’importance majeure pour un certain
nombre de thérapies meédicales comme les thérapilesuacéreuses, ces codes contribuent a des
modélisations thérapeutiques nouvelles en radiogielou encore en hadronthérapie. On peut
citer le code TRION vu ci-dessus ou encore les £dIdITS [19], MOCA15 [21] ou le code
développé par Kramer et Kraft [27]. Le code PHIBS un code de transport dans I'eau d’ions
lourds de 1 MeV a 200 GeV avec des applications hadronthérapie mais aussi en
astrophysique.

Enfin, citons les codes Monte Carlo qui visenteniifier les Iésions de I’ADN et les
dommages radio-induits en termes de cassures simpldouble brin, comme le code
PARTRACK ou MOCA15. Ce dernier simule le suivi detons et de particules de 0.3 a
5 MeV/u dans I'eau et analyse le role des ionsest&ectrons secondaires dans les Iésions sur
I’ADN. Les processus d’ionisation et d’excitatioons pris en compte et la double hélice d’ADN
est schématisée en prenant en compte 54 pairagctBmrbases considérées comme cible.

L’ensemble de ces codes possede une architectaocheprlls font tous appel a des
sections efficaces d'interactions {ions - milieaversé} 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 errAdgne par le centre national de
recherche pour la santé et I'environnement (GSEst@in code simulant la trace de différents
types de rayonnements au niveau cellulaire telslemelectrons, les photons ou les ions... |l
étudie le ralentissement des ions dans la matigrencore les effets directs et indirects sur le
milieu biologique comme les dommages d’ADN [30].

PARTRACK s'intéresse au suivi d’électrons de 8.28& 10 MeV, de protons et de
particules de 1 keV a 1 GeV dans I'eau liquide. Les photamst swussi suivis. Ce code fait
appel a différentes sections efficaces pour trditer processus collisionnels entre les ions
incidents et la molécule d’eau (cf. figure I-8).sLsections efficaces des interactions inélastiques
(ionisation, excitation et échange de charges) dont prises en compte et intégrées dans les
simulations. En-dessus de 500 keV ou I'on consideseprotons comme rapides, les sections
efficaces sont issues d'un calcul théorique utilidaapproximation de Born |. Au-dessous de

500 keV, les sections efficaces sont essentiellenéablies a partir d’approches semi-

empiriques [3] ou de fits de données expérimentales

I

{=\)

Figure 1-8 : Sections efficaces d'ionisation, d’excitationdettransfert de charge utilisées dans le code FROK

pour le suivi de protons dans I'eau [30].

Il. 2. 2. Les codes LEPHIST et LEAHIST

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

le suivi des ions légers dans la matiere biologiqoieis particulierement dans l'eau. De
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nombreuses applications dans divers domaines énpréiposées comme la simulation de la
radiolyse de I'eau [31] ou I'explication du mécané des dommages induits dans I’ADN [32]
avec une application en radiothérapie.

Le code LEPHIST a été proposé pour étudier le tisament des protons de 1 keV/u a
1 MeV/u alors que le code LEAHIST a été développérpg’étude du suivi des particulesde
1 keV/u a 8 MeV/u dans I'eau vapeur. Les deux cates associés au code KURBUC [33] pour
le suivi des électrons secondaires [10 eV - 10 Msglis des interactions {ions - molécule
d’eau}.

Ces codes font appel a des sections efficacesedfictions élastiques et inélastiques
(ionisation, excitation ...) intervenant entre leaddncidents et la molécule d’eau (cf. figure I-
9). Plusieurs processus collisionnels sont pris cempte comme la diffusion élastique,
I'lonisation de la cible, I'excitation électroniquka capture et la perte d’électrons. Les sections
efficaces intégrées dans les simulations sont, lgoplupart, issues de diverses approches semi-

empiriques.
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Figure 1-9 : Sections efficaces d'ionisation, d'excitatiordettransfert de charge utilisées dans le code LEEAH

pour le suivi particules dans I'eau [20].

Dans les codes LEPHIST et LEAHIST, la diffusionséilgue des ions Het HE" est prise
en compte méme si son impact reste limité, sauf [gsubasses énergies inférieures a 10 keV/u.
Elle est donc évaluée suivant une approche classlgicalcul des trajectoires [34]. Les sections
efficaces d’excitation électronique sont établigisant la formule de Miller et Green [28]. Cette
formule analytique permet une estimation des sestefficaces totales d’excitation de chaque
niveau moléculaire, en absence de données thésrmuexpérimentales dans ce domaine. Les
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processus d’échange de charges électroniques feapiperte de charge) sont importants dans
la gamme d’énergies considérées. lls sont donceprisompte dans ces simulations par le biais
de compilations de données expérimentales existaj8é]. Enfin, les sections efficaces
d’ionisation sont établies par approche empiriquée® spectres des électrons secondaires sont

donnés suivant le modéle empirique de Rudd [35].

Il. 2. 3. Le code Monte Carlo TILDA

Apres avoir fait un état des lieux des codes M@wu#do les plus importants existant dans
la littérature, nous allons dans cette partie pr&sela simulation Monte Carlo TILDA,
Transport d’lons Lourds Dans 'Aquaéveloppée par Champieh al [36] pour le suivi d'ions
dans la matiere biologique, qui servira de basetéempropre code développé dans le chapitre 3.
TILDA permet de retracer I'histoire d’'un ion incidiedans la matiére sur une distance donnée de
quelgues micrometres et en régime stationnairerdgehaupposée constante au cours du
parcours) et ayant un pouvoir d’arrét dans la gardmé&00 eV/nm a 10 keV/nm. La particule
chargée incidente ainsi que les especes seconda@éss sont suivies pas a pas en rendant
compte de toutes les interactions induites en tewheadépbts d’énergie.

Les interactions prises en compte sont essentiefiermélastiques et décrites via le
calcul de sections efficaces différentielles etled théoriques. Précisons que dans le code
TILDA, la charge de I'ion est supposée constantgete a son état de charge d’équilibre dont la
valeur est calculée en tenant compte de I'écrardag®ojectile par ses électrons.

Le code TILDA, ainsi développé, permet de fourngsddonnées radiobiologiques
importantes comme les spectres d’énergie des @hectecondaires créés lors des processus
multiples hautement énergétiques, ainsi que leBlpme dose (cf. figure I-10) a I'échelle du
nanometre permettant ainsi une comparaison des lonsds couramment utilisés en

radiobiologie, du proton jusqu’a I'ion uranium.
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Figure 1-10 : Profils de dose pour une trace d’ions dans I'edaienus par le code TILDA [36].

Codes Auteurs lons suivis Gammes d’énergie Références
PARTRACK Dingfelderet al. H*, He* 1keV alGeV [3]
PTRAN Bergeret al. H* 50 a 250 MeV/u [16]
PETRA Medinet al. H* 50 a 250 MeV/u [17]
TRION Lappaet al. H*, He*, C°* 0.3 a4 MeV/u [18]
PHITS Niita et al. lons lourds 1 MeV a 200 GeV [19]
LEPHIST et LEAHIST Ueharaet al. H*, He 1 KeV/u a 8 MeV/u [20]
MOCA15 Ottolenghiet al. H*, He* 0.3a5 MeV/u [21]
OREC Waligorskiet al. H*, He, C°* 0.3 44 MeV/u [24]
PITS Wilsonet al. lons lourds 0.3 MeV/u au GeV/u [26]
Code de Kramer et Kraft Krameret al. H*, He", U*® 20 keV/u & 100 MeV/u [27]
TILDA Champioret al. | lons légers et lourds 10 keV/u a 100 MeW/u [36]

Table I-5: Tableau récapitulatif de plusieurs codes Montarl€ maisons de suivi d’ions dans la matiére

biologique.
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Conclusion

A la lumiere de ce que nous venons de présenters noyons que de nombreuses
simulations Monte Carlo existent dans la littérat(of. table 1-5), pour modéliser le transport de
particules chargées dans la matiére. Cependansiroedations souffrent d’une implémentation
de sections efficaces trop souvent issues de nmod&mi-empiriques ou de fits de données
expérimentales. C’est la raison pour laquelle mésentons dans le cadre de cette thése notre
propre simulation Monte Carlo baptisée TILDA2 pdéarsuivi d'ions chargés dans la matiére
biologique.

TILDAZ2 repose sur le code TILDA [36] - développéupde suivi d’ions sur une distance
de plusieurs dizaines de microns - et fait appaés sections efficaces théoriques. Par ailleurs,
TILDAZ2 offre plusieurs modifications majeures papport a la version initiale. D’'une part, il
prend en compte I'évolution de la charge de l'indident et de son énergie tout au long de son
parcours dans la matiére, contrairement a TILDA sppposait que la charge et I'énergie de
'ilon n’évoluaient pas et restaient constantes.u& part, TILDA2 intéegre I'ensemble des
processus inélastiques simples et doubles (ioarsatiapture, transfert ionisation, excitation)
issus de calculs théoriques nouvellement dévelodpes sections efficaces de ces processus
seront calculées via une approche théorique dedigssique et validées par comparaison avec
des calculs issus de modeles quantiques (modélgpee perturbatifs ou d’ondes distordues) et
avec des résultats expérimentaux existants dafitéeature. L’ensemble de ces calculs est
présenté dans le chapitre suivant, consacré aééheorique des processus collisionnels induits

dans I'eau par impact d’'ions multichargés.
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Chapitre |l
Etude théorique des processus
collisionnels induits par ions
multicharges dans un milieu
biologique modéelisé par de 'eau.
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Introduction

Nous introduisons dans ce chapitre les élémentsraus avons besoin pour décrire avec
le plus de précision possible I'histoire d’'une arte ionisante traversant la matiere biologique.
Il s’agit essentiellement de sections efficaces,darniéres étant les ingrédients indispensables a
toute simulation Monte Carlo.

Ce chapitre est consacré a 'étude de linteracéntre les ions multichargés (protons,
particules et ions carbone) et la molécule d’eau avec poyectib d’établir une base de
données précise en termes de sections efficacesdportire 'ensemble des processus ionisants
gue I'on prendra en compte dans notre simulatiomtgl@arlo. Pour cela, nous avons développé
un modele classique de type CTMCIdssical Trajectory Monte Carlojont les résultats sont
comparées a des modeles quantiques (de type pditwbd’ondes distordues) et aux résultats
expérimentaux existant dans la littérature. Nougsniatéressons essentiellement aux processus
inélastiques tels que les processus de simpleuttieldonisation, de simple et double capture et
de transfert ionisation.

Dans un premier temps, nous introduisons I'enserdbke concepts et principes de la
théorie des collisions et présentons, dans un setnps, le calcul des sections efficaces pour
'ensemble des processus ionisants étudiés. Lasdtatss obtenus dans l'approche classique
CTMC-COB (Classical Over Barriey [37], pour traiter I'interaction des ions'HH&" et C*
avec la molécule d'eau, sont comparés a un largelpde résultats expérimentaux de la
littérature ainsi qu’aux résultats issus d’'une paet calculs quantiques de type perturbatif
(dénotés dans ce qui stBA-CWpourFirst Born Approximation — Coulomb W3v@8] et de
type ondes distordue<CDW et CDW-EIS pour Continuum Distorded Wave - Eikonal Initial

Statg [39,40] et d’autre part de calculs semi-empirggee nous présentons dans ce chapitre.
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|. Théorie des collisions

La théorie des collisions est I'un des domaingsus important de la physique moderne.
Elle tient ses origines de la mécanique classigiepuis les travaux de Galilée, Newton,
Hamilton..., et a pris une place importante au déthut XXéme siecle avec notamment
'avenement de la mécanique quantique. Cette thésimtéresse a I'étude des phénoménes
collisionnels entre des particules chargées d’'uaré [@omme les ions ou les électrons), et des
atomes ou des molécules d’autre part. Elle trowatarellement des applications dans plusieurs
grands domaines de la physique comme l'astrophgsilguphysique des plasmas ou encore la
radiobiologie ou elle permet une description ditaildes conséquences biologiques d’'une
irradiation involontaire (accidents dans les cdasgrawucléaires...) ou contrdlée (radiothérapie,

radioprotection...).

l. 1. Interactions des particules ionisantes aveacrhatiere

Comprendre le comportement de la matiére biologguanise a une irradiation demeure
un enjeu important pour la communauté scientifigae. effet, nous vivons dans un monde
exposé en permanence aux rayonnements : radid@ctesirestre, rayonnements solaires et
cosmiques ainsi que lI'ensemble des rayonnementsadliactivitt¢ humaine (antennes de
téléphonie, réacteurs nucléaires ...). Il est doile de pouvoir en comprendre les effets. Qu'ils
soient de nature électromagnétique, électroniqueonique, les rayonnements induisent des
dépbts d’énergie importants et localisés dans Idiemea irradiée et leurs conséquences
biologiques doivent étre étudiées et maitrisées.

Dans le domaine médical, les rayonnements ionissmi$ principalement répartis en
deux catégories :

- les radiations ionisantes non chargées comme legonnements
électromagnétiques (les photons) et les neutrons,

- les radiations ionisantes chargées dues aux @hecat aux ions.

Une collision est un phénoméne physique se produégre deux ou plusieurs particules
et engendrant un changement de structure électrertiq de la trajectoire de celles-ci : on parle
aussi parfois de diffusion. Ces particules peuétret un électron, un positron ou un ion pour le
projectile, et un atome, un agrégat d’atomes ounooiécule pour la cible.

Dans le cadre de notre travail, nous parlons desimsi entre une particule incidenfeen

mouvement, que I'on appelfgojectile et une autre particul considérée fixe, que I'on appelle
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cible. Suivant les changements qui interviennent lors eke adllisions, celles-ci peuvent étre
classées selon différents types :

- Diffusion élastique : c’est une collision entre deux systémes qui ne ssehit
aucun changement dans leur structure interne. eSaurajectoire change lors de I'impact. On
schématise cette collision par :

A+B® A+B.

- Diffusion inélastique : dans ce type de diffusion, la collision engendes d
changements de structure interneAdet/ouB. On écrit :
A+B® A +B
A+B® A+B’
A+B® A +B’,

ou A* (B*) désigne une particulk (B) qui a subi des changements internes.

- Diffusion réactive :ici, le systeme initial composé @eet B donne lieu a un autre
systéme final composé d’autres particulésd... C,, D) :
A+B® C+D
A+B® C,+C, +...C,.

Parmi ces trois types d'interactions, nous retendass le cadre de notre étude
essentiellement les processus collisionnels de iyplastique. En effet, comme nous I'avons
précisé dans le chapitre précédent, les procedastgées sont ici négligés. Par ailleurs, les
diffusions réactives interviennent particulieremantres hautes énergies et pour des études de
fragmentation, c’est-a-dire hors du cadre de nagtrx. Par conséquent, seuls les processus de
simple et double ionisation, de simple et doublptwa, de transfert ionisation et d’excitation
électronique sont détaillés dans ce qui suit :

- lionisation : ici, un ou plusieurs électrons de la cible soma@hés par le
projectile pour devenir des particules libres. Carlep de Simple lonisation(Sl) lorsqu’un
électron est arraché ou Beuble lonisation(DI) lorsque deux électrons sont arrachés a la cible.

- la capture: ici, un ou plusieurs électrons de la cible s@pqtarés par le projectile.
Dans le cas ou un seul électron est capturé oe pasimple CapturdSC) Si deux électrons
sont capturés on parle alorsdeuble CapturgDC).

- le transfert ionisation: dans ce processus nofH)( nous avons simultanément

deux électrons arrachés dont un qui est captuigute est éjecté dans le continuum.
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- I'excitation électronique: le processus d’excitation correspond aux chang&me

d’état quantique d’'un ou plusieurs électrons dabée suite a I'impact du projectile.

L’interaction {ions-atomes} peut étre considéréanooe une premiére étape dans la
compréhension de linteraction des ions avec laiératLors des collisions ions-atomes, une
partie de I'énergie cinétique associée au mouveesritansférée aux corteges électroniques. Ce
transfert se fait soit par interaction élastiqueales noyaux des atomes soit par interaction
inélastique avec le cortege électronique.

Méme si les formalismes théoriques développés piaiter les électrons et/ou les
particules lourdes peuvent en partie étre trandpesale cas des ions est beaucoup plus
compliqué que celui des électrons :

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

- un ion peut perdre ou capturer un ou plusieurstgas lors d’'une collision.

[. 2. Mesure d’une collision

Plusieurs caractéristiques physiques peuvent éliséas pour quantifier une collision.
Parmi elles, citons les plus utilisées et cellasrguiendront souvent dans notre travail, a savoir

les sections efficacext|e pouvoir d’arrét

I. 2. 1. Les sections efficaces

Le termesection efficaceest 'un des concepts qui revient le plus souvest lors que
nous traitons des collisions dans le cadre de éartb des collisions. La grandesection
efficacecaractérise toute collision et est liee a la pbdlié d'interaction entre particules pour
une réaction donnée conduisant & un processusgrdsnné. Elle est définie comme le rapport
du nombre d’événements induits par unité de temigzae unité d’angle solide défini par le
projectile sur le flux de particules incidentes ]j4dt est homogene a une surface, en générale
exprimée par une unité de surface.

La figure II-1 donne une représentation géométrideesection efficace oW(r) est le
potentiel d’interaction,~ le flux de particules incidentes @l I'angle solide décrivant la

diffusion des particules apres interaction dansdirextiongdonnée.
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Détecteur

v

Figure 1I-1 : Définition de la section efficace de diffusion

Pour une collision entre une particule projectietgbeA en mouvement et une particule

cible de typeB dont le nombre de diffuseurs interagissant ave@éaticulesA estng, la section

efficace totale, nommée,, s’écrit:

Ntot (”'1)
F AnB ’

stot -

ou Nyt est le nombre de particules totales détecte€s it flux de particules incidentés

Les sections efficaces peuvent étre des sectidicaads totales si la collision est décrite
dans sa globalité. Lorsque la collision est décpiies finement, c'est-a-dire par le biais de
distributions angulaires et/ou énergétiques deticpées diffusées et/ou émises, on parle alors de
sections efficaces différentielles. Dans ce cas,introduit les notions de sections efficaces

simplement différentielles, de sections efficacestdement différentielles...

I. 2. 2. Le pouvoir d’arrét ou transfert d’énerginéique - TEL

Une particule chargée pénétrant dans un milieu éameragit avec les atomes du milieu
et subit un ralentissement. Tout au long de sowoopas, la particule est soumise a une série
d’interactions au cours desquelles elle transfee partie de son énergie et ce, jusqu’a son arrét
total dans la matiére (thermalisation).

Une des manieres concrétes de quantifier ce tmandfnergie est donnée par une
grandeur physique appel@&L pourTransfert d’Energie Linéiqud_e TEL représente I'énergie
moyenne transférée a la matiere par unité de langie trajectoire de la particule et s’exprime

souvent erkeV/ m. Le TEL est donc égal &dE/dx)et dépend de plusieurs caractéristiques
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comme la nature de la particule (son énergie, sonbne de masse, son huméro atomique) ou
encore du milieu traverseé.
Dans le cas des ions, la figure 11-2 montre laatsoh duTEL en fonction de la vitesse de

I'ilon incident Vigp.

Figure II-2 : Variation du TEL en fonction de la vitesse derl'incident.

Notons que la perte d’énergie est essentiellemaatadix collisions inélastiques pour les
vitesses intermédiaires et grandes. En effet, kedep d’énergie par collisions élastiques
dominent le ralentissement des ions essentielleipaumt des tres faibles vitesses du projectile

comme on peut I'observer sur la figure 1I-2.
l. 3. Collisions et régimes de vitesses

D’un point de vue général, la gamme d’énergies ®witbsses utilisées pour I'étude des
processus ionisants va de quelques eV/u a plusientaines de MeV/u. Aussi, pour différencier
lesfaibles énergies d’'impactesgrandes énergies d’'impadt est d'usage de calculer le rapport
entre la vitesse du projectile et la vitesse olbite I'électron cible, cette derniére étant prise
égale a celle de I'électron de I'atome d’hydrogdaas son état fondamentaky,

Dans le cas d’'un proton de vitess€en unités atomiques), I'énerdi®,, (en keV/u) est
égale a:

E,, =25V°. (11-2)
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Ainsi, on peut considérer que I'énerfig, = 25 keV/u sépare les deux domaines
d’énergie entré&nergies faiblegt énergies grandes
Si I'on s’intéresse aux états électroniques duegmtdg, trois régimes de vitesses (ou

d’énergies) se distinguent alors selon la valeypahametrex défini par la formule :

h=2c Ve (11-3)

ou z,n etz sont la charge de I'ion incident et de la ciblg,la vitesse initiale de I'électron actif

et v,,, de I'ion projectile.

Les sections efficaces des différents processussioohels mis en jeu pour un ion
projectile et une cible donnés dépendent de I'éaengidente comme le montre la figure 1I-3 ci-

dessous pour le systéme{HH}:

Figure 11-3 : Sections efficaces totales des différents pmcesollisionnels en fonction de I'énergie d'imppotr
le systéeme {H + H} [42].

- Le régime des basses énergiaggime de forte interactionk( >> 1) est atteint
pour des vitesses de collisioy,, trés inférieures a celle de I'électron actif. Lpapximation
adaptée a ce régime est 'approximation moléculzsge sur I'hypothese de la formation d’une
quasi-moléculdransitoire au cours de la collision. Dans ce &agEL est proportionnel a la
vitesse de l'ion incident. Ceci est dO au réarramg@ des niveaux €lectroniques au cours de

l'interaction et a la formation d’'une quasi-molézul
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- Le régime des énergies intermédiaireségime dans lequel les deux vitesses de
collision sont voisines. La capture y est favoridgans ce cas, [EEL atteint son maximum.
- Le régime des hautes énergieségime perturbatif § <<1), l'interaction est trés

bréve. Ce régime est atteint pour des vitesse®ltisian tres grandesv(,, >>Vv,). Dans ce cas,

le TEL est donné par la formule de Bethe comme indiquéadiigiure 11-2.

Il. Les modeles classiques d’interactions rayonnemeén matiere

L’'une des toutes premieres théories classiquesla@»ee pour traiter les collisions
{ions-atomes} a été celle proposée par Thomson%dr2 pour décrire I'ionisation d’atomes par
impact d’électrons. Quelques années plus tard, Blsopmopose une autre approche classique
pour traiter la capture électronique [43]. Enfinyddhfelder a introduit une approche de type
CTMC pour la réaction {H - b} [44] en ne considérant qu'une seule trajectoineraison de
difficultés de calcul (temps de calcul, absencendgens informatiques...).

Depuis l'avenement de la mécanique quantique, |gsroghes classiques ont été
négligées au détriment de modéles quantiques, rrestaenment le développement de la théorie
de Born. Ce n’est qu’au cours des années soixargdeajtraitement classique revient avec les
travaux d’Abrines et Percival [45], pour traites leollisions {ions - atomes}, en considérant que
toutes les particules obéissent aux lois newtomigermettant ainsi de traiter classiquement les
problemes a trois corps.

Notons que la recrudescence des théories classijag®urd’hui est en grande partie
due a I'amélioration des moyens de calculs, quing¢tent d’accéder a des résultats hier encore
inaccessibles et ce, dans des temps de calcul/esfent courts. Par ailleurs, I'accord obtenu (en
termes de sections efficaces totales) avec ledtats@expérimentaux existants, ainsi que des
théories quantiques plus précises, se trouve @sesatisfaisant, permettant des lors d’envisager
de traiter des molécules cibles de plus en plusptexes, ce qui reste aujourd’hui encore

guasiment inenvisageable dans un formalisme quanpgr.
ll. 1. Caractéristiques générales

Dans les modeles classiques, nous sommes amenésriee d'évolution du systeme
collisionnel en fonction du temps, de la positibe la vitesse des particules :

- la particule projectile incidente,

- la cible (initialement au repos),
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- le (ou les) électron(s) arraché(s) a la cible.

L’ensemble est décrit suivant des équations du mewt qui sont souvent difficiles a
résoudre. En effet, chacune des trois particulesl@site par trois composantes dans I'espace
des vitesses et par trois autres dans l'espacepassons. Au total, cela fait 18 équations
couplées a résoudre. Leurs solutions sont liéessacdteres tels que les conditions initiales du
systéeme et le nombre de parametres intervenant @engquations. En mécanique quantique,
celles-ci sont contenues implicitement dans lesctfons d’onde, tandis qu’en mécanique
classique, il faut introduire des méthodes d’appnation pour simuler les fonctions d’'onde et la
nature probabiliste des conditions initiales.

L’application de modéles classiques pour étudisrcallisions {ions - atomes} ou plus
récemment les collisions {ions - molécules} estatae aujourd’hui un outil performant, en
particulier, pour simuler les réactions chimiques.

De facon générale et malgré la diversité des appsclassiques pour modéliser les
collisions, I'ensemble collisionnel présente untai@r nombre de caractéristiques communes que
I'on peut regrouper comme sulit :

- le mouvement des particules du systéme est d&oviant des lois newtoniennes,

- la représentation des conditions initiales du &yst (distributions spatiale et
énergétique des électrons) est traitée plus ausmpiantiquement,

- les processus ionisants (ionisation, capture ..nt stéterminés suivant des
critéres de nature classique ou semi-classique,

- la simulation d’'une collision aboutit a un traitemt statistique des résultats

donnant ainsi acces aux sections efficaces totales différentielles.

Il. 2. Les modéles classiques de type CTMC

Le modéle CTMC est une méthode numérigue baséelesiintégrations numériques
d’équations de calcul de trajectoires, étape papestde systémes collisionnels soumis a des
interactions de type coulombien. Elle se déroule@n étapes :

- reproduction dans le temps de la distribution tébeique classique initiale de la
cible,

- intégration numérique des équations de mouvenmmmtamiennes,

- différenciation des processus collisionnels apodlision via des criteres

énergétiques caractérisant I'état final de la c#tldu projectile.
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Le modéle CTMC proprement dit a été introduit périAes et Percival pour I'étude du
systéme collisionnel {H+ H}. Ce modéle a été repris en trois dimensioais @lson et Salop
[44] et appliqué a I'étude du systéme collisionf®gl™ + H} afin de prédire les processus
d’ionisation et de transfert de charge. Il a parslate été appliqué a plusieurs systemes
collisionnels (ions Iégers de typé'Pet atomes ou molécules comme H,.H avec des résultats
trés satisfaisants [37,46-51], comme le montreelegle du systéme {H+ H} reporté sur la

figure I1-4 ci-dessous.

lonisation

/

/

Capture

Figure 11-4 : Sections efficaces d’ionisation et de capturarge systéme {H+ H} calculées dans le formalisme
CTMC (ligne continue) et comparées a I'expériersyenpoles) [52].

La représentation classique de la distributionct&aique initiale est une donnée
importante dans les théories de type CTMC. Ell®@sepsur la connaissance des positions et des
quantités de mouvement électroniques. Le choixedeconditions initiales se fait a partir d’'un
ensemble de parametres aléatoires qui donnent istrébuation classique dans l'espace des
phases. Par exemple, dans le cas de l'atome d'9gdey les conditions initiales sont
déterminées via I'équation de Kepler [45] par uougre de parameétres aléatoires qui sont ceux
décrivant la géométrie de I'orbitale classique’dtome (angles et excentricité).

L’intégration numérique du mouvement se fait pooe wistribution classique initiale,
pour un parametre d'impact donné et en calculasttiajectoires classiques de toutes les
particules pour un pas de temdst choisi. La valeur inter-nucléaire initiale est &
suffisamment grande pour que les interactions cobiennes entre le projectile et la cible
restent négligeables. La distance de séparati@efidoit aussi étre suffisamment grande afin

gue linteraction projectile-cible soit négligeabd¢ que I'électron puisse subir son processus
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collisionnel (ionisation, capture ...). Cette distanest considérée typiquement de l'ordre de
10" . Zion (unités atomiques).

Enfin, la différenciation des processus collisidsnge fait pour chaque simulation de
trajectoire et pour une valeur donnée d'un param@impactb, répétée un grand nombre de
fois (nombre de simulations considérées). Ainsiyau I'état de I'électron (lié ou non a la
cible), on considére que :

- aucun processus ne s’est produit si I'électroriagours lié a la cible,

- une capture s’est produite si I'électron est lipeojectile,

- une ionisation s’est produite si I'électron n’éétni a la cible ni au projectile.

Ainsi, pour chaque simulation, nous avons acces &dction efficace totale d’'un
processus donné, a partir de la relation suivante :

B (I1-4)
s,=2p P(b)bdb,

0
ou Pi(b) exprime la probabilité du processupour un parametre d’'impabtdonné ayant une
valeur maximunbax et définie comme :
N (11-5)

R(b) =,
Ntot

ou Nyt est le nombre de trajectoires calculées pour uanpeire d’'impacto donné etN; le
nombre de processusomptabilisés parmi céé trajectoires.

Il. 3. Les modéles classiques de type COB

Le modele COB [53, 54]Classical Over Barrier est un modeéle classique apparu dans
les années soixante pour traiter les systemesétadtioniques. Il a été développé et utilisé dés
le début des années quatre-vingt pour traiter tesggsus collisionnels dont I'énergie d'impact
est faible et qui restent encore aujourd’hui naaitdés quantiguement. Dans ce modéle, les
électrons deviennent actifs a I'approche du prdogeduivant la position de la barriere de
potentiel, cette derniére évoluant au cours du rament comme le montre la figure II-5. La
libération d’'un ou plusieurs électrons devient slpossible quand son (ou leurs) énergie(s) est
(sont) égale(s) ou supérieure(s) au sommet derteet@mde potentiel. En effet, avant la collision
(figure II-5 a), la position de la barriére de putel est telle que les électrons de la cible raste
inactifs et I'interaction entre le projectile etdile est négligeable. Avec I'évolution du systeme

collisionnel et I'approche du projectile, la bareede potentiel baisse (figure II-5 b), un ou
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plusieurs électrons de la cible deviennent alotgsaet I'interaction devient possible. Enfin,
comme le montre la figure (II-5 c¢), une fois quectdlision a eu lieu, la barriere de potentiel
évolue de nouveau de maniére a ce qu'un ou plissiEectrons actifs soient dans le sillage du

projectile et donc considérés comme capturés.

<

V.

Projectile Cible

Barriere de potentiel

Electrons de la cible

P R:Rl

A
v

Cihle

Projectile

Barriére de potentiel

o«

Electrons encore ,
liés ala cible Electrons capturés

Figure 11-5: Représentation schématique d’'un processus deigaptns le cadre du modele COB.

a) systeme avant la collision, b) systéme duriebllision, c) systéme apres la collision.

Pour un projectilé\, de chargeZ, situé a une distance internucléarel’une cibleB de

chargeZg, le potentiel d’interaction vu par un électroruéita une distancedeB est donné par :
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dont le maximum s’écrit :

Voul¥)=- = (/20 + 2, ] (7)

Plusieurs variantes du modele COB existent suivanbmbre d’électrons impliqués dans
la collision. La premiere remonte aux travaux idtribs par Bohr-Lindhardt [44] suivis par ceux
de Ryufuku [55] et de Barany [56] pour traiter fgecessus multi-ionisants. Les modéles COB
cités ci-dessus sont en général congus pour tr@déemprocessus collisionnels dont les énergies
d’'impact restent relativement faibles. lIs donneles résultats satisfaisants et en assez bon

accord avec I'expérience (cf. figure 11-6).

G E (keV/u)

Figure 11-6 : Section efficace totale théorique de capturerpmas systémes collisionnels™{AH} (q = 4-13)
obtenue dans le modéle COB de Bohr-Lindhardt [44].

[1l. Présentation de notre modele CTMC-COB

Nous allons, dans cette partie, décrire le mod&dertque que nous avons développé et
appligué au calcul des sections efficaces totalemidation et de capture simple et double
induites par impact dions multichargés sur deslesibmoléculaires d’intérét biologique
(molécule d’eau, bases de ’TADN/ARN).

Dénommé modele CTMC-COB, ce modéle classique de §PMC est couplé au
modele de type COB tel que celui présenté précéeasrmnm

Il consiste a :
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- calculer un trés grand nombre de trajectoires pegrcollisions {ions-molécules}
ou les mouvements de toutes les particules impdisgént gouvernés par les lois newtoniennes,
- déterminer pour chaque trajectoire les types @eqasus ionisants survenus via

un certain nombre de criteres énergétiques que dietadlerons par la suite.

Ce modéle a été initialement introduit par ZarotrSaalmann [57] pour étudier les
transferts de charges multiples a basses énergmgadt. Il a été par la suite repris et modifié
par Abbaset al. [37] pour traiter I'ionisation de cibles biologigs par impact d’ions légers {H
et HE"). Plusieurs modifications majeures y ont été ajgms; en particulier en ce qui concerne
les conditions initiales sur les électrons, ledéceis finaux de différenciation des processus
ionisants, ainsi que le domaine des énergies datngansidérées.

Ce modele trouve son intérét, d'une part dans pplication a des systemes collisionnels
difficiles a traiter via des modéles quantiquesomme les grosses molécules - et d’autre part
dans le traitement des phénomeénes collisionnelgiptad (ionisation ou capture double,

transfert ionisation).

Pour un systéme collisionnel composé d’'unAotle charg&a et d’'une cibleB de charge
Zg, nous présentons ci-apres I'ensemble des élérdéfitsssant le modéle CTMC-COB :

- les conditions et criteres définissant le systélargs son état initial,

- la propagation du systéme dans le temps (pousinméation donnée),

- les conditions et criteres finaux de différenbatdes processus collisionnels,

- les probabilités des processus ionisants et kratons efficaces.

Pour chaque simulation, la cible est considéréence étant a I'origine des coordonnées
du systéeme du laboratoire dont I'axest dirigé dans la direction du vecteur vitess@mbjectile
situé dans le plaryQ2 (cf. figure 11-7) :

Za

Figure 11-7 : Géométrie de la collision projectile-cible dalescadre du modéle CTMC-COB
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Le modele CTMC-COB est développé dans I'approxiomatiu paramétre d'impact [b8
En effet, dans le repere du laboratoire, la prialepcontribution a la diffusion du projectile se

produit aux petits angles (quelques mrad). On deat supposer que la trajectoire des noyaux,
définie par le parameétre d'impabtet la vitesse du projectile,, reste rectiligne. Elle est alors

donnée par :

R,=2,6 +b, (11-8)

ou Ra est la distance internucléaire, la coordonnée du projectile suivant I'axe dest e, le

vecteur unité du méme axe.

Par ailleurs, nous considérons la condition COBrs&quelle les électrons de la cible ne
sont pas traités explicitement comawtifsdes le début de la simulation, mais considérésem
desparticules virtuellexonfinées dans le puits de potentiel de la cBée.la suite, ces électrons
peuvent devenir actifs durant la collision. Cedigtivation, appeléecréation d’électrons se
produit lorsque la position de la barriére de ptidrest inférieure au niveau énergétique de
I'électron le moins lié de la cible. On dira damscas que la condition COB est satisfaite.

En effet, tout au long de son parcours, le prdgéit baisser la barriere de potenigk

vue par I'électron de la cible le moins lié, domaé :
V(1) =Vally - R+, (1, - Ry), (11-9)
ou Va etVp sont les potentiels induits respectivement pardgectile et le noyau cible, g, R,

et R; les vecteurs position de I'électron, du projectiele la cible.

On note :

V= Za ety =1 (11-10)
M- RA‘ le- I:\)B

avec R; =0 au début de la simulation.

Ainsi, au bout d’'un certain temp et compte tenu du résultat de la condition COBao
(ou non) création d’'un ou plusieurs électrons. @dpat, dans notre modele CTMC-COB, en
plus de la condition COB, un autre critere a étéoduit pour réguler la création d’électrons et
ne pas permettre automatiquement a tous les éhsctdont I'énergie dépasserait la barriere de
potentiel, d’étre actifs. En effet, nous savons lgsesections efficaces des processus de capture
ou d’ionisation sont proportionnelles au temps desspge du projectile et inversement

proportionnelles a la périodk de I'électron sur son orbitale classique donnée pa

=2+ e
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ou | est I'énergie de liaison de I'électron cible. Defait, il existe des positions de I'électron

plus « favorables » & son €jection de la ciblesarg les situations ou la périodg est petite. Le

nouveau critére introduit consiste donc a compasechaque pas de temps, un nombre

aléatoired (dont la valeur est entre 0 et 1) au rapppfT, . Ainsi, sig <[a/T,, la création de

I'électron est validée, sinon on passe au pasrdpgeuivant.

Pour chaque simulation, on considérera donc qulectrén est créé (actif) siles deux
conditions suivantes sont satisfaites :

- pour chaque pas de tempis le maximum de I'énergie potentieNg,ax (issu de la
relation 11-9) est inférieur a I'énergie de liaisbr(l < 0) du niveau moléculaire ou atomique
considéré,

- le ratioX/T, est supérieur au nombre aléatoirgitué entre 0 et 1).

L’électron créé est alors éjecté avec une énergéiqueE.donnée par :

z
= — =\ + B
Ee=ove=l+—", (I1-12)

ou Zg est la charge de la cible,la position de I'électron créé,l'énergie de liaison ed un
parameétre numérique introduit pour éviter des darg@s de calcul comme on le verra par la

suite.

lll. 1. Conditions et critéres définissant le syst@ dans son état initial

Chaque simulation numérique est définie pour lecwtald’'un certain nombre de
trajectoiresN, séquencées en intervalles de tempéDt @0 *ua). Ce calcul est réalisé suivant
les grandeurs et caractéristiques du systéme istande internucléair® (prise suffisamment
grande), le parametre d'impabtt les caractéristiques du projectile (charge, masgesse

initiale) et celles de la cible (charge, massergiaale liaison des électrons,...).

De facon générale, pour décrire linteraction paitg-particule, nous utilisons un
potentiel coulombie¥(r) contenant un parametre numérigielonné sous la forme :
(11-13)

V(I’) — q1q2

r-4f’

ouq; et sont les charges des patrticules (cf. courbe 11-8).
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Le parameétrea est choisi de fagcon a préserver au mieux le corapmmt du potentiel
initial. En effet, a partir de la figure 1I-8, nousonstatons que la valeur deinfluence
significativement la forme du potentiel. Ainsi, ddfapproche de Zarour et Saalmann, la valeur
de a a été prise égale a 2.5 u.a., valeur qui défornmsilsement le potentiel autour de la
particule notamment pour les trés grandes distadaeteraction. De ce fait, nous avons choisi
de prendrea le plus petit possible afin de préserver la sitghilumérique de nos simulations tout

en préservant la forme du potentiel initial. Laevalretenue dans nos calculs est de 0.05 u.a.

Figure 11-8 : Comparaison des comportements du potentiel ectifn du parametre a.

Par ailleurs, en plus du choix du parametrdes simulations CTMC-COB exigent de
définir a priori un certain nombre de paramétres de calcul darftuénce sur les résultats peut
se révéler primordiale. Il s’agit tout d’abord daspen tempst. En effet, plus t est petit, plusa
doit étre petit de maniere a permettre au potedtieteraction d’étre au plus prés du potentiel
réel. Aprés plusieurs testst a été fixé dans nos calculs a envirot0 Le pas du paramétre
d'impact Db doit également étre le plus petit possible. Nousna ainsi observé que pour
b 0.2 u.a., l'influence de ce dernier devenait rgggible. Enfin, le nombrd, de parametres

d’'impactb traités vérifiant la condition :

N,.Db3 b (I1-14)

max

a été choisi de I'ordre de quelques centainesuceaps donne un parameétre d'impact maximal

b,., de I'ordre de quelques dizaines d'unités atomigques

Par ailleurs, le nombre de trajectoifdg N(b)) calculées a chaque simulation et pour

chaque valeur de joue un role majeur dans le calcul des sectioisaees, notamment pour les

52



phénomenes ionisants dont les sections efficacesfaibles, tels que les processus doubles.
Cependant, nous avons constaté qu’'a partir d'unice valeurN(b) de I'ordre de quelques
centaines (suivant le projectile), I'influence dxte derniere sur les résultats restait tres falble

a donc été décidé de prendiéo) = 500.

S’agissant de la cible et de ses caractéristigeesplus de I'énergie de liaison des
électrons, qui ne suffit pas a reproduire I'asgeobabiliste de la distribution des électrons dans
'espace des phases, nous déterminons la positienviiesse de chaque électrosacréation
Pour ce faire, nous avons choisi une représentaléatoire, homogene, sur une surface
sphérique quel que soit I'état quantique de I'éattible. Le diamétre de cette sphere a été fixé

a 1 u.a. Ainsi, apres avoir déterminé une posiéiléatoirer, pour le premier électron pouvant

étre créé et son énergie potentielle relaﬂgérel), nous estimons son énergie cinétique relative

E. suivant la relation 1I-12, son énergie totale tieta restant égale a son énergie de liaison
initiale. Par ailleurs, comme la cible est initialent a I'origine des coordonnées et que nous
avons une grande différence de masse entre le mibgyda cible et I'électron, nous pouvons

identifier la valeur de I'énergie cinétique rel&ti(électron-cible) a I'énergie cinétique totale de

I'électronE.. Le module de vitesse du premier électron sera donné par :

v, = 2E, . (Il-15)

Pour la création du second électron, nous procédrastement de la méme maniére en
prenant en considération I'augmentation de la ahdegla cible4g devientZg+ 1).

Enfin, s’agissant de la direction de la vitessd@ectron créé, elle est déterminée via un
vecteur unitaireu aléatoirement choisi. Le choix de ce vecteur ineitae fait grace a deux
angles aléatoires :

- un angle qui varie entre 0 et,

- un angle quivarie entre 0 2 .

Nous avons donc :

vV, =V, (singcoy e +singsin/ e, +cosge,). (1-16)

lll. 2. Propagation du systeme dans le temps

Apres avoir défini les conditions initiales du gyse ainsi que les conditions de création
des électrons, nous nous intéressons ici a la gavipm du systéme collisionnel et a son

évolution durant une simulation donnée.
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Le potentiel d’interaction vu par un premier éleate; virtuel est donné par :
Z, 1 (1-17)

Vo (r) =- - :
‘rel- RA‘+a ‘rei‘+a
et de facon générale, pour il électronvirtuel et aprés la création dirX)*™ électron, le
potentiel d’interaction s’écrit :
Z i-1 1 11-18
Vq (r): _ A _ ( ) + , ( )
‘rq - RA“"a ‘rq"i'a ji rq - I’ej +a

oui indique I'électron concerné par la créatiples €lectrons déja creed'ete vecteur position

de I'électronvirtuel i.
Ainsi, aprés la création d'un électron, I'ensemble systeme {projectile - cible et
électrons créés} suit une trajectoire classiques pesitions et les vitesses d’'une particule

(projectile, électrons ou cible) sont données poutempg, par :
n=xe+ye+ze, (1-19)
V.=V, e tv,e +v,e’

et la particule est soumise a une force totdfedonnée en fonction de ses composantes par :

F=mlae +ae +ae,) (1-20)

oum est la masse de la particujeet a, ,a, et a, les composantes de son vecteur accélération
totalea, .
Le calcul, pour le pas suivatit=t + t, donne les positions et les vitesgdsetvy,
suivant leur variatiorDr, et Dv,, telles que :
r(=r +Dr,, (I1-21)
vi=v, +Dv,

avecDr, = Dty, et Dv; = Dt.a, .

L’ensemble de ces procédures s’applique jusqufil lde la simulation, c’est-a-dire 1a ou
le projectile devient suffisamment éloigné de lgioé d’impact et ou les critéres finaux de

différenciation des processus ionisants sont ap@siq
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[ll. 3. Conditions et criteres définissant le syst@ dans son état final

Une fois les conditions de la cible définies, naafculons un certain nombié(b) de
trajectoires pour chaque paramétre d'impadte systeme évolue alors par paset pour une
distanceR suffisamment grande. A la fin de chaque simulatitus avons acces aux positions
et aux vitesses finales de chaque particule afidiffierencier les différents processus ionisants.

Dans la version originale du modele CTMC-COB, Ziaret Saalmann avaient défini un
critere géométrique pour différencier les processosants qui consistait a comparer la position
de chaque électron créé a un rayon critiByecentré sur la cible ou le projectile. Un électron
était alors considéré capturé si celui-ci étaitradrieur de la sphére de ray®Qou ionisé dans
le cas contraire. Cependant, ce critere ne preagien compte les énergies finales des électrons
ainsi que I'état de charge final du projectile etld cible. Nous avons donc introduit d’autres
criteres plus physiques prenant en compte I'étathdege final de la cible et du projectile par le
biais des positions relatives des particules massiade leurs énergies cinétiques et potentielles
relativement a la cible et au projectile. Ces nawmecriteres consistent a calculer I'énergie de
liaison entre I'électron considéré et un noyau jgmiile ou cible). Cette derniére est estimée via

I'énergie potentiellevj\(B) et I'énergie cinétiqueE, relatives a la cible et au projectile,

A(B)

respectivement données par :

Z x5 s 1 (n-22)

2

i
VA(B) »

r

-rj‘

ou B est le coeur final de la cibl¥, Az, I'énergie potentielle entre I'électram considéré et le

projectileA. Z o5 et R 5(g) sont, respectivement, la charge et le vecteuripasilu projectileA
(B), et
. 1 2 (n-23)
EéA(B) » E(Vi : VA(B)) )

ou Vj et Vg sont, respectivement, la vitesse de I'électragt du projectile par rapport au

systeme de coordonnées du laboratoire.
Au final, I'énergie de liaison totale de I'électron est donc donnée par :

Z ne) + 1

‘ri-R Fi-

o > i
I
EA(B) » V- Vpg [

5 (11-24)

jricfh rj‘

A(B)‘
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Ainsi, les criteres CTMC-COB pour la différenciatiodes processus ionisants se

résument de la fagon suivante :
- siEp <0, I'électroni est lié au projectile : c’est une capture,

- siE; <0, I'électron reste lié & la cible ou est recappaé la cible aprés avoir été

arraché,

- Si EiA >0 et E; >0, I'électron n'est lié ni au projectile ni & la & c’est une

ionisation.
[1l. 4. Processus ionisants et sections efficaces

Le modele CTMC-COB permet ainsi le calcul, pourpanametre d'impadb donné et un
nombre de trajectoires calculélgb), de la probabilité d’avoir un processus ionisatdfinie
comme :

P(b) = N; (b) | (11-25)
N(b)
ou Ni(b) est le nombre de cas correspondant au processud’ensembleéN(b) de simulations.

La section efficace totalg du processus ionisanést alors donnée par :

bmax
s, =2p P (b)bdb, (11-26)

0

ou b,.est le paramétre d’impact maximal a partir duqtieflience du projectile devient

négligeable (de I'ordre de quelques dizaines das@tomiques suivant le systeme étudié).

En appliquant notre modele CTMC-COB, nous avongliéta la fois les processus
ionisants simples comme la simple ionisati@) (et la simple captureSQO, mais aussi les
processus ionisants doubles comme la double iomisdDl), la double captureDC) et le
transfert ionisationTl).

A ce propos, notons que nous avons également élialfhéence de la prise en compte
de la corrélation électronique sur les sectionscafes des processus multiples (double
ionisation, double capture et transfert ionisatighinsi avons-nous successivement calculé les
sections efficaces doubles dans une approcheditéléeet dans une approche dit&lactrons

indépendant$lEM pour Independent Electron Model
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Dans la premiére, la probabilité d’interacti® d'un processuk pour un parameétre
d’'impactb s’écrit :

F(b) = R°(b) +4 R*(), (1-27)

p(orbitales identique$ p(orbitales différentes)

ou le premier terme correspond a la contributiamé&ectrons issus du méme niveau orbital de la

cible alors que le second correspond a la contabutes électrons issus de niveaux différents.

Dans le modéle a électrons indépendants, les pitéaldes processus doubles, dites

probabilités exclusives, sont données en utiliastatistique binomiale [59], et s’écrivent :
5 . ~ . 5 . . . . ~ .
P, (b)= (P (b)’ O(P. 0)*+2 Py (b)Ps (DR (b) Fre(b) QJ)(Pn'c(b))z,
=1 ! it e
5 . ~ . 5 . . . . ~ .
Poc(®) = (Psc(D))? IC)_(Pn'c(b))2 *2  P(b)Psc(b)R(b)F.(b) C(_DJ_)(P,JC(b))Z, (11-28)
i=1 ! R s
5 . . ~ . 5 . . . . ~ .
Pr(0) = Psc(D)Py (b)|<;>_(F’n'c(b))2 +4  Ps(D)Pg (D)P.(D)F.(b) Qj)(Pn'c(b))z,
i=1 ! it ta,
ou Ps et Psc sont les probabilités de simple ionisation et $emmapture, et

P! (b) =1- P, (b) - P..(b) représente la probabilité¢ dite réduite.

IV. Les modéles quantiques d’interactions rayonnemen matiere

La mécanique quantique a été abondamment appliguéedécrire les collisions entre
des particules chargées et des cibles atomiquptugtrécemment des cibles moléculaires.
s’agissait (sauf pour quelgques rares cas simpkesodver des solutions approchées a I'équation
de Schrédinger du systeme collisionnel considéré.

Cette approche a été appliquée dés le début dil'®6iécle avec le travail fondamental
de Rutherford en 1911 pour la découverte du nopaooenbardant une fine feuille de mica avec
des particules, travail qui a donné, par la suite, I'approche gigpe de Rutherford pour
étudier la collision entre deux particules [60].NBdes années trente, les travaux de Bethe [61]
ont traité de I'émission d’électrons par des paléis chargées et ont contribué avec les travaux
de Massey et Mohr [62], aux premiers développemeatbapproximation de Born. Ceci a été
prolongé par d'autres auteurs pour développer Umorie plus générale de [lionisation,
permettant une représentation intégrale de I'ammbditde diffusion a partir du comportement
asymptotique des solutions de I'équation de Schigiti

Comme nous l'avons vu précédemment, la théoriecdisions distingue trois régimes

différents suivant la vitesse de l'ion incident.m@anotre cas, nous nous plagons essentiellement
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dans le régime perturbatif (a hautes énergiespes te régime dit intermédiaire. Ainsi, dans le
régime perturbatif, les vitesses de collision ggrandes et la transition électronique est attribuée
a la perturbation créée par le projectile. Dana&® une théorie perturbative ou I'interaction
coulombienne couple directement I'état initial ¢&elctron a son état final, est applicable. En
revanche, dans le régime intermédiaire, le systgmsse par des états intermédiaires centrés sur
la cible ou sur le projectile pour atteindre saatt éihal. Le formalisme des ondes distordues est
généralement appliqué dans ce cas avec une destls ou moins performante.

De fagcon générale, les approches quantiques déddsppour le traitement de systemes
collisionnels sont divisées en deux grandes cai&goD’un coté, nous avons les approches de
type perturbatif comme I'approximation de Born [&®8] premier et au second ordre apparues des
les années trente ; de l'autre, nous dénombrongpgesoches de type perturbatives a ondes
distordues comme le modéle CDW [39] développé demannées soixante, et largement utilisé

dans les années quatre-vingts avec notammentrtefisme CDW-EIS [40,64].

IV. 1. Approximation de Born

Dans le cadre de la premiére approximation de Barda particule incidente interagit
avec la cible une seule fois, la particule diffuséedécrite par une onde plane. On néglige donc
toutes les interactions de cette derniére aveibla onisée, et I'électron éjecté est décrit pae u
onde coulombienne. Ceci signifie que I'on prenccempte l'interaction {électron éjecté - cible
ionisée}.

Ainsi, pour une particule chargée massive de chargede massem et de moment

initial k. , la section efficace quadruplement différentislcrit [61] :

. R Sy (S Y (29
ksdksd\lvski\dkste K 2m 2m 2 ZMH

ou k. est le moment de I'électron éjecté dans la direct\,, k. le moment de I'ion diffusé dans
la directiondW,.

L’amplitude de diffusiorily; est donnée par :

T, = Zzp (Y, VIV, (1-30)
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ou y.et y, sont les fonctions d’'onde de I'état final et détdt initial du systéme et ou

. : . o . . : Z Z,, .
représente l'interaction entre I'ion incident etléctron cible actif, e = —2°"—- —" ou R est
r

projectile
la distance internucléaire.

Cette approche de Born a été appliquée avec smotasiment a hautes énergies pour
traiter l'ionisation de la molécule d’eau (en phasgeur) par impact de protons [63], de
particules [65] et plus récemment d’ions carbone [38]. L'arhle de transition est calculée
suivant une description fine du systéme. L’étatiahiest décrit par le produit d’une fonction
d’onde plane (pour l'ion incident) et d’'une fongetid’onde moléculaire. L'état final est quant a
lui représenté par le produit de deux fonctionsnd®[38], I'une décrivant la particule diffusée

via une onde plane et I'autre décrivant I'électépecté via une fonction d’'onde coulombienne.

V. 2. Approximation du Continuum Distorted Wave - CD& CDW-EIS

La théorie des ondes distordues (CDW) a été dépépar Cheshire en 1964 [39] pour
traiter initialement la capture électronique s Eomes. Elle s’applique aussi bien dans la
région perturbative que dans le cas des vitessesriadiaires. Elle s’inscrit dans le modele du
parameétre d’'impact [58] et repose sur I'approxiowtile la fonction d’'onde de la voie d’entrée
et de sortie par une fonction d’'onde distordue pptache des ondes distordues considere les
différentes interactions {ions — électrons} enteeprojectile et la cible. A tout moment, nous
avons affaire a un probleme a trois corps ou lgs particules (ion incident, électron mis en jeu,
atome cible) d’'un systéme sont en interaction. @Ginai des fonctions d’ondes coulombiennes
qui oscillent et qui prennent en compte les intisoas du systéme.

L’approximation CDW a par la suite été reprise gtrafondie par Dodd et Greider [66]
et appliquée pour le cas de la capture {protondrdyene} par Salin [67], Gayet [68], et Belkic-
Gayet [69]. En effet, la capture électronique atédiée par Thomas des 1927 [43] et analysée
classiguement comme une double diffusion (cf. #gil9) entrainant la capture pour une vitesse
de collision voisine de celle de I'électron. Orndd’approche perturbative du'Jordre (dite
Born I), il apparait qu’un mécanisme qui permetradlectron de la cible, avec une vitesse
initiale, d’acquérir en fin de collision une vites$inale plus grande dans le référentiel du
laboratoire, est tres peu probable. Cet effet réestait visible qu’avec des théories de second

ordre. Thomas montre méme que les sections efficdifrentielles en fonction de I'angle de
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diffusion présentent un pic pour un angle nommeé pic de Thomas (pic non visible avec Born
, . 1 /3 . :
[) qui est donné pargq, :M_ 2 dans la systéme du laboratoire.

P
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4

Figure 11-9 : Phénoméne de la double diffusion de Thomas.

On peut donc Iégitimement penser gu’une théorigype CDW (particule en interaction
au-dela du ¥ ordre de perturbation) est plus appropriée pautiét la capture.

Ainsi, si on considére un systeme composeé d’uneptit¢ A, d’une cible moléculaire B
et d’'un électron mis en jeu, avec respectivengenmt et x leurs positions relatives au projectile

et au noyau de la cible, nous écrivons alors |'éongé de transitiof; comme :

T, :<Yi [\/v|yf>, (11-31)

ou Y.et Y ,sont les fonctions d’ondes distordues de l'étatiahiet final et W [I'opérateur

potentielnon coulombierqui apparait dans I'expression de I'amplitude tHyeée sous forme

d’'un opérateurN N et qui est donné comme un potentiel résiduel.

Ainsi, nous avons :

o RSy
Y = AN () FAini(s+ng) exp - i(Cvr+ v+ E) (11-32)

Y. =f ()N (V) F,(-ixL-i(x+n.x)) exp +i(%v.r +%v2t +Et)
On note que:

f,(x) et f,(S) sont les solutions des équations,%l§|§+§+Ei f,(x)=0 et

%Ni +§+ E, 7,(s)=0, avecE et E, les énergies du systeme initial et final corresjaoies.

n est la vitesse de l'ion incident 8k(v) s’écrit N(17) = exp % G1- L .
n

60



Chacune des fonctions d’'ondes initiale et finalelessus représente I'électron dans un
état lié au noyau cible (dans la phase initialgueprojectile (dans la phase finale) et par aifleu
simultanément dans un état du continuum de I'autig@au décrit par une onde coulombienne.

Par la suite, I'approximation CDW, introduite pdarcapture, a été élargie pour traiter le
processus d’ionisation par Belkic [69] et sous tenfalisme CDW-EIS [64]. Dans cette
approche, la voie de sortie est toujours décritel@aroduit d’'une onde coulombienne et de
I'état lieé de I'électron tandis que la voie d’ergrést prise comme la limite asymptotique pour
des grandes distances. Ainsi le facteur de distordans la fonction d’onde initiale, qui décrit le
mouvement de I'électron par rapport au projectiéagd le continuum, est remplacé par son
approximatioreikonale[64]. Et nous avons donc pour la fonction d’'onéd’état initial dans la
théorie CDW-EIS qui s’écrit :

YOS = lim Y % = £, () exp - i(%v.r +%v2t+ Et) exp - |Z7 ngs+ng . o)
L’approximation CDW-EIS a été appliguée par de nouk auteurs pour étudier

I'lonisation de cibles atomiques [70, 71] et molémes [72, 73] par impact d’ions.

Notons enfin que ces deux approches quantiquegténdéveloppées indépendamment
par Champioret al. [65] (pour la modele FBA-CW) et Olivest al.[72] (pour le modele CDW-
EIS), qui ont traité la molécule d’eau par impaobres avec des résultats que nous utiliserons

pour comparer nos propres résultats issus de mutdele CTMC-COB.
V. Les modeéles empiriques ou analytiques

Plusieurs approches empiriques ont été dévelopgms traiter les processus
d’ionisation, de capture ou d’excitation. Trop senw décriées pour leur manque de support
théorique et leur recours systématique a la parasaton, elles n’en constituent pas moins un
moyen efficace d’estimer en des temps de calcakivelment courts les sections efficaces de
processus physiques peu ou pas étudiés par lescapggrthéoriques existantes. Par conséquent,
nous sélectionnons ici les modéles empiriques lies ytilisés dans la littérature pour traiter de

I'ionisation et de la capture induites par impaams sur la molécule d’eau.

V. 1. Les modeles empiriques pour l'ionisation
Plusieurs modeles empiriques existent dans larditiée pour estimer les sections

efficaces différentielles et totales d’'ionisatitNous retenons ici les modeles proposés par Rudd
[35], par Hansen et Kocbach (modele HKS) [74] etStalterfohtet al.[75].
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V. 1. 1. Le modéle de Rudd

Ce modéle a été développé par Rudd [35] pour estimsection efficace simplement
différentielle et indirectement la section efficao¢ale d’'ionisation d’atomes ou de molécules
par impact d’'ions. L'expression analytique donnémsdce modéle est basée sur I'approche
binaire modifiée pour étre en accord avec la tleédei Bethe [61] a hautes énergies.

L’expression de la section efficace simplemeffédéntielle est donnée par :

ds ruaa _ S/ F,+Fw (11-34)
dE, 2R (L+w)® +[1+ (exp@(w- w.)/v]’

ol w=E_ /I etv=(E,/l)"*avecw, =4v®- 2v- 1/8] et S=pN/I?, | étant I'énergie de
liaison du niveau considéré de la cibleNete nombre d’électrons de la couche atomique ou
moléculaire ionisée.
F, etF, sont des expressions empiriques données par :
F =L +H,, avec 7OV Y BV

H, = A In(L+V?)/(v* + B,/ V?)

D2

F2:L2H2/(L2+H2),avec|'1 v :
H,=A/v’+B,/Vv%)

L'ensemble des paramétrésB, C, D, E et dépendent, bien évidemment, de la cible

ionisée. Nous avons reporté dans la table Il-téemées correspondant a I'eau en phase vapeur.

A B C: D, E; A B, G D, a

0.97 82 0.40 -0.30 0.38 1.04 17.3 0.76 0.04 0.4

Table 1I-1: Liste des paramétres semi-empiriques utiliséasdie modéle de Rudd pour calculer les sections

efficaces d’ionisation du systéme'{H H,0} [35].

V. 1. 2. Le modeéle HKS

Un autre modele empirique, qui permet d’estimer destions efficaces d’ionisation
(doublement et simplement différentielles), esniedéle HKS [74]. Ce modéle, développé dans
le formalisme du parametre d’'impact considére g dtats atomiques initial et final sont
représentés respectivement par une fonction d'ohgdrogénoide et une onde plane.
L'ionisation est ainsi décrite en termes de proltgbP (b, Ee) et finalement exprimée via la

section efficace simplement différentielle donnée:p
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U

dg HKS — Zion 16NU arctan %5‘ -

E. Vi 3akik: 1+ K- K,
R vou o U voou (1-35)

N 5(Km+k)+ B(Km+ki)® 5(Km- k) + B(Km- ki) ’
U 0 U v
3L+ (K m+ ki) ?]? 31+ (K m- ki)?]?
.- K. oa*+k? . V2
ou K, =—"= © est le moment de transfert normalise ayeea(l+07 "),
a, a. ¢ 2+ k?

2= 21, k, étant le moment de I'électron éjecté donnékgar 2*E. etV la vitesse du projectile.

Dans la méme logique, les auteurs ont défini desutjuantités telles que :

K, :\/kj+0.2a21/(vi/a) etkc:\/kez+ 3a° /2

[In(2v2/a?))?® "

Par la suite, d’autres auteurs comme Bernal etdd€g76, 77] ont proposé une version
légerement modifiée par rapport a la version ilgti@fin d’éviter des divergences numériques

dues a l'utilisation de la fonction arctangente) :

VR o0
VR o U 3
= Lo BN arctar(Km+k ) - arctan(Kn- kl)+5(Km+K)+(3(Km+kt)

d& .,V %kflz

B+ Kntk)T o

_ 5(}[<Jm' £)+(3(|2m' llzt)s

B[+ (Ko k)7

232

ou le paramétrk, est modifié et donné pak; = k> +—== .
P pak \/ke In(2v?/a?)

V. 1. 3. L’'approche analytique de Stolterfoht et al
La formule analytique proposée par Stolterfoht, DisBet Rivarola [75] permet une
estimation de la simple ionisation par impact ddosur des atomes ou molécules. Elle est

donnée sous la forme :

(11-37)
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ol T =v? /2est I'énergie incidente réduite Et I'énergie de liaison du niveau ionisarmi les

N niveaux.

V. 2. Les modéles empiriques pour la capture

Le processus de capture prend toute son impordems les interactions {particules
chargées — molécule} notamment pour les énergisselaet intermédiaireEi{, < 100 keV/u).
Cependant, trés peu de mesures expérimentalegrexsiur la capture sur la molécule d’eau.
C’est la raison pour laquelle de nombreux autents@cours a des modéles empiriques pour la

décrire. Parmi ces derniers, nous avons retensi tmodeles :

- Un premier modele proposé par Ruddakt[78] dans lequel la section efficace
totale est donnée par :
5({):(i+ 1

low S high

(1-38)

)

avecs,, = 4pa;Cx"° et s, =4pag[AIn(1+x) + B]/x
oux=T/R (R=13.6 eV), T =ik / M, (ouM, = 1836.15) ety le rayon de Boh(a, = 0.5298
A).

A, B, C et Dsont des parametres analytiques donnés danded lt&oci-dessous :

A B C D F

2.98 4.42 1.48 0.75 4.8

Table 1I-2 : Liste des parameétres semi-empiriques utiliséssda modéle de Rudd pour calculer la section aféc

totale de capture du systéme'{H H,0} [78].

- Le second modele retenu est celui proposé parfElder et al. [3] dans lequel
une expression analytique de la section efficataea@st donnée par le biais de fits de valeurs
expérimentales issues des travaux de Lindsagl. [79] et de Dagnaet al. [80] pour les
énergies basses et intermédiaires, et des travaolblureret al. [81] pour les hautes énergies.

La section efficace totale de capture s’écrit alors
s =10""%, (11-39)

ou X =log(f ) aved exprimé en eV et o¥(X)est donné par :

Y(X) =[apX +by - G, (X - %,)®.Q(X - %)].Q(%, - X)+(a,X - ).Q(X - ),
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avec @ & )qui représente la fonction de Heaviside.

Les parametreay, by, Co, do, a1, b1, Xo €tXx; sont donnés dans la table 11-3 ci-dessous :

Q bo Co do el b, Xo X1

-0.180 -18.22 0.125 3.550 - 3.600 - 1.997 3.45( .255

Table II-3: Liste de parameétres semi-empiriques utiliséssdeenmodéle de Dingfelder pour calculer la section

efficace totale de capture du systémé §HH,0} [3].

- Enfin, un troisiéme modele utilisé est basé ssifdémctions analytiques proposées
par Miller et Green [28] et le fit des mesures ekpéntales de Dagnaat al.[80] et de Toburen
et al.[81]. Dans ce modéle, la section efficace totaleabture [82,83] s'écrit comme :

(za)"(E - 1)” (11-40)

s=s ’
0 J(Wm) +Ei(W”7) +(Za)WEin(Ei /C)L

avecs, =10 "*cn? etE etl en keV.

Les parametreg, n, J, W/ L etC sont donnés dans la table 1l-4 ci-dessous :

molécules n J (keV) a (keVv) ) L C (keV)
H, 2.0 1.215 4084.0 0.271 4.80 75.8
0, 2.0 0.057 1038.0 0.258 3.50 125.0

Table II-4 : Liste des parametres semi-empiriques utilisésBrado et al. pour calculer la section efficaceatetde

capture du systéme {H H,0} [6].

VI. Sections efficaces obtenues dans le modéele CTMTOB

Dans cette partie, nous présentons les sectiomsa@dt totales des collisions {ions
multichargés (B, HE* et C*) - molécule d’eau} issues de notre modéle CTMC-CORs
dernieres sont comparées a celles obtenues dardiffié@entes approches quantiques citées
précédemment (FBA-CW et CDW-EIS pour l'ionisati@DW-EIS et CDW pour la capture).
Ces résultats seront présentés pour les procemsissiits simples (simple ionisation et simple
capture) ainsi que pour les processus ionisantbldeudouble ionisation, double capture et

transfert ionisation).
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VI. 1. Les processus simples pour le systemé-{HH,0}
VI. 1. 1. Etude de la simple ionisation
Nous présentons sur la figure II-10 les sectiofisafes totales et partielles (par niveau

moléculaire) d’ionisation, issues de notre modeéMC-COB [84] (fig.10a) comparées a celles
obtenues dans les modeles FBA-CW et CDW-EIS (figb.&t 10 c).

a) CTMC-CO c) FBA-CW

b) CDW-EIS 1

Sections efficaces totales
-16 2
cm’)

et partielles (10

Energie incidente (keV/u)

Figure 1I-10 : Sections efficaces totales (lignes noires) etipiées (lignes rouges : nivedlb,, lignes bleues :
niveaulb,, lignes marrons : niveaRa,, lignes vertes : niveaBa,) correspondant aux processus ionisants dans le
systéme {H+ H,0} et obtenues dans les différents modéles étudieg€TMC-COB, b) FBA-CW et ¢) CDW-EIS.

On constate que lallure générale des différentestians efficaces partielles est
globalement bien reproduite par I'ensemble des hesdétudiés pour autant que I'énergie
incidente de l'ion reste supérieureg@®00 keV/u. En revanche, pour des énergies inférgdil
apparait clairement des divergences avec en pl@tiaine croissance monotone des sections
efficaces partielles (pour des énergies incidenissroissantes), que ce soit pour le modele
classigue CTMC-COB ou le modele quantique FBA-CWrsaque l'approche CDW-EIS
affiche clairement un maximum pour des énergiescdlence allant de@ 100 keV/u pour
'orbitales 2 a @60 keV/u pour l'orbitale la plus externebgl. En fait, dans ce régime de

vitesses il devient nécessaire d’introduire laat&bn induite par le projectile sur la distributio
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électronique de la cible, comme c’est le cas damsddéle CDW-EIS. Notons cependant que cet
effet est d’autant moins marqué que la couche éenest profonde comme on peut I'observer
pour la couche& dans les modéles FBA-CW et CDW-EIS.

Une fois la sommation faite sur 'ensemble des aimemoléculaires, la section efficace
totale d’ionisation montre une Iégére surestimatians les modeles CTMC-COB et FBA-CW
par rapport au modele CDW-EIS avec la encore l'absale maximum pour les deux premiers

modeles. Nous reportons sur la figure II-11 I'enskmdes sections efficaces totales en

comparaison avec I'expérience.

10" F

2

cm

-16

10° |

10

Sections efficaces totales (10

10 10° 10° 10

Energie incidente (keV/u)

Figure II-11 : Sections efficaces totales d’ionisation de ldénole d’eau induite par impact de protons obtenues
dans les différents modéles cités dans ce travatre modele CTMC-COB (ligne noire), I'approcheNdT
proposée par Errea et al. [51] (ligne marron), l@dele FBA-CW développé par Boudrioua et al. [6B]r{& bleue)
et enfin le modéle d’ondes distordues proposé pamstein et al. [73] (ligne rouge). Les donnéesékpentales
ont été tirées des travaux de Rudd et al. [78] &g, de Bolorizadeh et al. [85] (triangles) et \d&lson et al. [86]
(cercles). Les sections efficaces totales semitégqups sont issues des modéles de Rudd [35] (liis@ntinue) et
HKS [75] (ligne pointillée) ainsi que des codeseléppés par Uehara et al. [82] (ligne magenta)Eedo et al. [6]
(ligne verte).

Nous observons globalement la méme allure entr&dés modéles avec cependant une
légere surestimation aux basses énergies d'imgacti¢ssous de 100 keV/u) ou notre modele

classique n’est plus completement pertinent. Eete# ce niveau la d’énergie, une description
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purement classique de la collision n’est pas sarfis, il faut plutdt faire appel a des modeles
plus élaborés comme le montrent les résultats auees obtenus par les modeles FBA-CW [63]
et CDW-EIS [72,73]. Nous reportons également leés técents calculs effectués par Eetal.

[51] avec un modele de type CTMC mais qui differendtre dans la distribution des électrons
de la cible. En effet, alors que dans notre mo@dIBIC-COB, les électrons sont décrits via leurs
énergies de liaison et sont considérés par le bais condition COB (décrite dans la partie Il
du chapitre 2), Erreat al. utilisent une distribution purement quantiques éiestrons cibles.
Nous observons tout de méme un accord satisfaeyatné les deux approches CTMC. Par
ailleurs, nous avons également reporté les secaéfitmces semi-empiriques obtenues par les
modeles de Rudd et d’'HKS et celles issues des ab@ledoppés par Uehaea al. [82] et Endo

et al. [6], qui offrent un bon accord avec nos résultaéoriques notamment a hautes énergies.
Enfin, nous observons un trés bon accord avecdssltats expérimentaux [78,85,86] de la

littérature notamment pour des énergies d'impagésaures a 100 keV/u.

VI. 1. 2. Etude de la simple capture

Pour les basses énergies d'impact, la capturer@éhégtie devient prépondérante devant
le processus d'ionisation. De ce fait, la prisecempte de la capture dans I'étude des processus
collisionnels est nécessaire. Aussi, nous présenson la figure 11-12 la section efficace de
simple capture électronique calculée via notre rneddassique CTMC-COB que nous
comparons aux résultats issus des modeles quastitftaillés précédemment (CDW et CDW-
EIS).

Nous observons (fig. 1I-12 a) un accord trés saiisint avec les résultats expérimentaux
de la littérature [80,87,88] notamment a hautesgies (typiquement au-dessus de 100 keV/u)
alors gu'a basses énergies, une l|égére surestimafi observée en particulier pour
Einc 50 keV, accord que nous notons aussi avec letagésssu du modele classique d’Ereta
al. [50] ou avec le modele CDW-EIS. Par ailleurs, noggortons le résultat issu du modele
CDW qui est en légére surestimation par rapportaaures modeles, sauf a trés hautes énergies.
Cela s’observe encore davantage dans la (fig. IbJLui montre une comparaison entre les
résultats des modeles CDW et CDW-EIS avec les owetomiques de capture € 1 etn = 2)
pour I'électron capturé ou nous avons un tres looora entre les niveaux de captare 1 dans

le modéele CDW a basses énergies et2 a hautes énergies.
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Figure 11-12 : Sections efficaces totales de capture induiteip@act de protons sur la molécule d’'eau : a) cadc
dans le modéle CTMC-COB (ligne noire) comparésmerictions quantiques issues du modéele CDW-EIS
proposées par Fainstein et al. [73] (ligne rougéyla modéle CDW2 (ligne magenta) ainsi qu’aux riggs

classiques de type CTMC reportés par Errea etfl] [ligne marron). Les résultats semi-empiriquédehara et

al. [82] (ligne verte) et d’Endo et al. [6] (lignkleue) sont également reportés pour comparaisosi gjne les
données expérimentales de Dagnat et al. [80] ffglas), de Gobet et al. [87] (cercles) et de Tanu[i88]
(carrés). b) Comparaison des résultats CDW-EISctiea totale (ligne continue rouge) et partiellesschiveaux
n = 1 (ligne discontinue rouge) et n = 2 (ligne ptiiée rouge) avec les résultats CDW : sectioml®{ligne
continue magenta) et partielles des niveaux n #gh¢ discontinue magenta) et niveau n = 2 (ligénglliée

magenta)

VI. 2. Les processus doubles pour le systémé{HH,0}

Nous présentons dans cette partie les sectionsaedf totales calculées par modéle
classiqgue CTMC-COB pour les processus ionisantbldsudouble ionisation (DI) et transfert

ionisation (TI)) dans I'approcheorrélée et I'approche dite &lectrons indépendantdEM)
présentées précédemment.

VI. 2. 1. Etude de la double ionisation

La figure 1l-13 montre la section efficace totale double ionisation par impact de
protons sur la molécule d’eau, issue de notre neott@origue CTMC-COB. Aucun résultat
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expérimental n’existe dans la littérature sur lakde ionisation, aussi avons-nous pris le parti de
reporter les résultats issus du néon, atome quiageroche beaucoup de la molécule d’eau
(méme nombre d’électrons et énergies de liaisosives).

Nous constatons clairement que les calculs clagsigant sensibles a la méthode utilisée
(IEM ou corrélée). Ainsi, comme attendu, nous catusts que les résultats issus du modele IEM
surestiment largement ceux issus de I'approcheélgay ces derniers étant en relatif bon accord
avec les résultats de Gervaisal. [89] en particulier pour des énergies d’incidendérieures
a @200 keV/u. Au-dela, le désaccord peut devenir igm (d'un ordre de magnitude) alors que
les calculs CDW-EIS présentent un accord tout & faisonnable avec les données
expérimentales du Ne [90-91]. Le relatif échecalddscription de la double ionisation par notre
approche classique réside probablement dans l'tnedi®dn du modéle a estimer correctement
les probabilités aux faibles parametres dimpacB],[9ces dernieres étant par ailleurs

prépondérantes dans I'induction de processus nestip

sz)
o
oo

-16

Sections efficaces totales (10

DI (correlée)

10'4 " L0l " Lol L1
10" 10° 10° 10*

Energie incidente (keV/u)

Figure 1I-13 : Sections efficaces totales de double ionisatieta molécule d’eau induite par impact de protons
calculées dans notre modele CTMC-COB dans 'appeaxirélée (ligne noire) et dans I'approche IEMyfle
discontinue noire) ; comparées aux prédictions tligees de type CDW-EIS issues de Gervais et a).([@fhe
rouge). Comparaison aux données expérimentales yoeicible Ne reportées par Galassi et al. [90]r(éa),

Dubois et al. [91] (triangles) et Tachino et al.ZP(cerles).
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VI. 2. 2. Etude du processus de transfert ionisatio

La figure 11-14 présente nos résultats pour ledfar ionisation par approche corrélée et
par la méthode a électrons indépendants. Nousatonstun excellent accord entre nos résultats
a IEM et ceux d’Erreat al.[51] qui sont obtenus par une méthode de type CBMEM, accord
qui est moins marqué avec le résultat obtenu paroape corrélée qui est légérement en
dessous. En effet, contrairement a la double itinisdfig.13), la corrélation électronique est

moins importante pour le transfert ionisation ousenl électron est en corrélation (I'autre étant
capture).

10" [ ————rry

10" |

Sections efficaces totales (10™*°cm?)

Tl (corrélée) '

107 . Y| A N
10" 10° 10°

Energie incidente (keV/u)

Figure II-14 : Sections efficaces totales de transfert ion@atnduit par impact de protons sur la moléculeadie
calculées dans notre modele CTMC-COB dans 'appeaxiirélée (ligne noire) et dans I'approche IEMy(le

discontinue noire). Comparaison aux résultats atasss de type CTMC issus d’Errea et al. [51] (lignarron).

VI. 3. Application aux interactions induites par isHe" et C* sur la molécule
d’eau

Outre I'étude de l'interaction protons molécule alle nous nous intéressons dans cette

partie & d’'autres types de projectiles tels queéeticulesa et les ions carbone®C En effet, ces
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derniers présentent un intérét aussi importantlgsig@orotons notamment pour des applications

dans le domaine médical.

VI. 3. 1. Etude des processus ionisants simples

Nous présentons sur la figure 1I-15 les sectiorigafes totales CTMC-COB pour la
simple ionisation (fig.15 a) et la simple captuiig.{5 b) induites par impact d’ions Besur la
molécule d’eau. On y observe un tres bon accord Egethéories quantiques CDW-EIS [77] et
FBA-CW [65] sauf pour les énergies inférieures & k&V/u ou nos résultats CTMC-COB
surestiment |égerement les prédictions quantiques résultats expérimentaux de Toburen [88],
de Ruddet al. [94] et ceux reportés par Friedlaatal.[95] offrent une tres bonne convergence
sur toute la gamme d’énergie, excepté encore ua@éur les énergies inférieures a 100 keV/u.
Par ailleurs, nous reportons les résultats d’idiisaet de capture par approche semi-empirique

issus du code développé par Ueletral.[83] qui montrent un trés bon accord.
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Figure 1I-15 : Sections efficaces totales de simple ionisaffignll-15a) et de simple capture (fig.ll-15b) dar
molécule d’eau induite par impact d’'ions Hiealculées dans notre modéle CTMC-COB (ligne naiceyparées
aux prédictions quantiques de type FBA-CW [65]n@idleue) et CDW-EIS [77] ( ligne rouge). Les damsgemi-
empiriques sont issues du code développé par Uettaah [83] (ligne verte) alors que les donnéepérimentales
sont issues des travaux de Toburen [88] (cercbs)Rudd et al. [94] (carrés) et de Friedland et[ab]

(triangles).
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De la méme maniére, nous avons reporté sur ladfigjut6 les résultats CTMC-COB
pour la simple ionisation et la simple capture itesipar ions &€ sur la molécule d’eau. Une
fois encore l'accord entre I'approche classiquelest théories quantiques [38,77,89] reste
raisonnable pour autant que I'énergie d'impacter@sterieure a 100 keV/u. Nous observons par
ailleurs un excellent accord avec le seul réselkgerimental [96] disponible dans la littérature
d’aujourd’hui. La figure (1I-16 b) reporte les rdsas CTMC-COB obtenus pour la capture
induite dans I'eau par impact d'ion€*Csystéme collisionnel encore jamais abordé sipide

expérimental.
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Figure 1I-16 : Sections efficaces totales de simple ionisatfignll-16a) et de simple capture (fig.l1-16b) dar
molécule d’eau induite par impact d'ion§'Galculées dans notre modéle CTMC-COB (ligne naicehparées aux
prédictions quantiques de type FBA-CW [38] (ligheue) et CDW-EIS [77] ( ligne verte) et [89] (ligmeuge). Les

données expérimentales sont issues des travawsdi@het al. [96] (cercle).

VI. 3. 2. Etude des processus multiples

Nous présentons sur la figure 11-17 les résultatéaddouble ionisation par impact d’ions
He** (figure 11-17 a) et d'ions carbone®C(figure 11-17 b) obtenus dans les deux approches
définies précédemment, a savoir I'approche a @pstrindépendants (IEM) et I'approche
corrélée. Comme dans le cas du proton, nous voyoeda double ionisation est trés sensible a

la méthode de calcul. Aucun résultat expérimenikiste a I'heure actuelle pour ce systeme,
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