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It is evident that such protons have radiobiological
applications since it is possible to treat a volume as
small as one cm® anywhere within the body, and
give to that volume several times the dose of any of
the neighboring tissue.

R. R. Wilson, Phys. Rev. 71 (1947)

Introduction

Depuis le premier traitement par protonthérapie a Berkeley, en 1954, I'uti-

lisation des faisceaux d’ions n’a cessé de s’étendre. L’application la plus mar-
quante et la plus aboutie est sans aucun doute le traitement de tumeurs par
hadronthérapie, qui se développe fortement en Europe, aux Etats-Unis et au
Japon. L’emploi des faisceaux d’ions pour la réalisation de composants na-
nométriques n’a pas encore atteint le meéme degré de sophistication que dans
le domaine médical, mais les enjeux économiques liés a ce secteur laissent
prévoir des progres importants pour la prochaine décennie. La performance
des traitements médicaux est non seulement due a I'amélioration constante
des techniques, mais aussi aux progres réalisés dans la compréhension des pro-
cessus d’interaction entre les particules ionisantes et la matiere.
Ce travail concerne un aspect particulier de I'interaction ion-matiere: la scin-
tillation induite par les ions, en particulier dans les matériaux organiques. Dans
un premier temps nous abordons théoriquement ce probleme en élaborant une
méthode de calcul de la dose radiale dans ’approche du modele de la trace
moyenne. Dans un deuziéme temps nous étudions les mécanismes a 1’origine
de la scintillation iono-induite et nous appliquons notre modele de dose radiale
au cas de la scintillation iono-induite. Dans la troisiéme partie de notre tra-
vail nous abordons un aspect peu étudié de l'interaction entre les ions et les
scintillateurs : la dégradation de 'intensité de scintillation et les modifications
chimiques iono-induites. Enfin, dans la quatriéme partie, nous présentons un
prototype de dosimetre basé sur le couplage de scintillateurs et de fibres op-
tiques permettant la mesure en temps réel de la dose délivrée par un faisceau
de carbone dans des conditions d’utilisation thérapeutiques.

Pour disposer, dans la suite de ce travail, des meilleures valeurs possibles de
la perte d’énergie nous discutons les moyens de calcul disponibles, leurs mérites
et leur domaine d’application. La perte d’énergie n’est cependant pas le seul pa-
rametre a prendre en compte car, pour les ions utilisés en radiothérapie, la perte
d’énergie électronique s’accompagne de 1’éjection dans la matiere d’électrons
secondaires dont le spectre en énergie est tres étendu. Ces électrons éjectés
déposent leur énergie autour du parcours de l'ion et les effets induits par les
particules primaires et secondaires peuvent étre appréhendés en invoquant le
modele de la trace moyenne. Initialement développée par Katz, cette approche
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Introduction

semble étre la seule actuellement & méme de prévoir correctement les sections
efficaces de dégat biologique. Le modele de la trace moyenne pouvant s’utiliser
dans de nombreux domaines, nous avons trouvé intéressant d’approfondir ce
point. Nous avons donc développé un modele, basé sur I’équation de transport
de Lewis et sur l'utilisation de la distribution d’énergie dissipée de Spencer,
afin de prendre en compte de maniere réaliste le transport des électrons secon-
daires dans la matiere.L’intérét de cette approche réside dans le fait qu’elle est
particulierement adaptée lorsque 'on s’intéresse a des ions de haute énergie
ayant un long parcours a travers la matiere puisque la dose radiale est calculée
en un point de la trace en considérant les électrons éjectés en amont. Nous
discutons enfin les mérites de cette approche par rapport a d’autres modeles,
particulierement ceux de Katz et de Michaelian.

La scintillation iono-induite se distingue principalement par deux caracté-
ristiques: la dépendance en nombre de charge de l'intensité de scintillation
pour des ions de méme perte d’énergie et la saturation de l'efficacité de scin-
tillation pour les ions de pouvoir d’arret élevé, ceci étant valable dans les
scintillateurs organiques et inorganiques. Depuis les premiers travaux de Birks
dans les années 1950, plusieurs dizaines de modeles ont été publiés afin de
rendre compte des données expérimentales. Une étude critique des modeles
publiés montre que la dépendance en charge de I'intensité de scintillation s’ex-
plique en partie par la prise en compte du role joué par les électrons secon-
daires et nécessite 'introduction du concept de dose radiale. Cependant, force
est de constater que les mécanismes permettant de relier la dose radiale a
I’intensité de scintillation sont loin d’étre parfaitement établis. Nous avons
plus particulierement étudié le modele récemment proposé par Michaelian et
Menchacca-Rocha qui ont introduit I'idée que la saturation est atteinte pour
un dépot radial d’énergie supérieur a une densité critique, propre au scintilla-
teur, dite densité de quenching. Le modele de dose radiale que nous avons
élaboré est utilisé en faisant appel a différentes hypotheses sur les mécanismes
de scintillation (approche de Michaelian et Menchaca-Rocha, de Katz et de
Luntz) et les résultats sont confrontés a des données expérimentales pour deux
types de scintillateurs (organique et inorganique).

Les expériences et les modeles traitant de la scintillation iono-induite négli-
gent le plus souvent le phénomene de dégradation de I'intensité de scintillation
provoquée par l'irradiation du scintillateur. Alors qu’un certain nombre de
résultats assez précis ont été obtenus concernant la dégradation induite par les
électrons ou les photons, les études portant sur la dégradation iono-induite sont
plutot rares. Nous avons ainsi mis au point un dispositif permettant de mesu-
rer, en temps réel, la dégradation de 'intensité de scintillation sous faisceau
d’ions. Grace a ce dispositif nous avons mesuré la dégradation de ’'intensité de
scintillation de ’anthracene, sous faisceau de carbone et expliqué nos résultats
a l'aide d’un modele di a Birks. Nous avons également étudié la dégradation
de 'intensité de scintillation du scintillateur plastique BC-418 (solution solide



a matrice de polyvinyltoluéne) sous faisceau de lithium, de carbone et d’iode.
Enfin, pour caractériser les dégats induits dans la matrice de polyvinyltoluene,
nous avons réalisé une étude par spectroscopie infrarouge d’échantillons ir-
radiés a différentes fluences sous faisceau de carbone et d’hélions.

Pour conclure ce travail nous présentons un prototype de dosimetre consti-
tué d'une sonde de diametre réduit, comportant plusieurs films de scintillateur
BC-418. Cette sonde qui comporte un guide de lumiere est directement reliée
a une fibre optique, elle-méme reliée a un photomultiplicateur, le signal issu
du photomultiplicateur, apres traitement par une carte, est directement af-
fiché sur écran. Ce systeme, testé a 'HIMAC!' de Chiba, avec un faisceau
de carbone a 290 MeV/A dans des conditions semblables a celles utilisées en
radiothérapie, permet un controle du faisceau en mode pulsé et une recons-
truction correcte des impulsions. Ce systéme permet aussi, apres analyse des
données, de relier la dose a l'intensité de scintillation mais n’offre pas actuel-
lement une précision suffisante pour satisfaire les exigences requises dans le
domaine de la radiothérapie.

There are more things in heaven
and earth, Horatio, Than are
dreamt of in your philosophy

Shakespeare, Hamlet I.v

1. Heavy Ion Medical ACcelerator

Application
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De la musique avant toute chose,

Et pour cela préfere 'Impair

Plus vague et plus soluble dans 'air,
Sans rien en lui qui pese ou qui pose.

P. Verlaine , Jadis et Naguere

Chapitre 1

Perte d’énergie des particules
chargées et modele de la trace
moyenne

I Introduction

Les ions de haute énergie, comme ceux utilisés en hadronthérapie, perdent
principalement leur énergie par ralentissement électronique. Tant que le ra-
lentissement électronique est prédominant la perte d’énergie s’accompagne de
I’éjection dans la matiere d’électrons dits secondaires qui perdent a leur tour de
I’énergie. L’énergie déposée par ces électrons joue un role prépondérant dans
la création des dégats biologiques ou chimiques et dans le mécanisme de scin-
tillation iono-induite.

L’énergie et la charge de l'ion, d’une part, et les propriétés du milieu tra-
versé par l'ion, d’autre part, permettent de déterminer la perte d’énergie de
I’ion et la quantité d’électrons secondaires éjectés. Les mécanismes de perte
d’énergie des particules chargées sont rappelés dans la premiére partie ce qui
permet d’examiner ensuite la distribution en énergie des électrons secondaires
produits par le passage d’un ion.

L’utilisation des chambres a émulsion, puis 'intérét pour I'effet biologique
des radiations, ont motivé de nombreux travaux sur le dépot d’énergie dii aux
électrons secondaires. Dans la seconde partie nous présentons notamment le
modele historique de Katz et ses développement successifs.

En ce qui concerne 'action biologique des ions, I’approche microdosimé-
trique de Kraft et al. et 'approche de Katz et Cucinotta sont en concurrence,
meéme si des possibilités de réconciliation ne sont pas exclues. Pour ce qui est de
I’action des ions sur le mécanisme de scintillation, il est clairement établi que
la prise en compte du dépot d’énergie des électrons secondaires est essentielle,
encore faut-il éclaircir le mécanisme physique reliant ce dépot d’énergie aux
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observations expérimentales. Dans la troisiéme partie nous étudions I’équation
de Lewis qui décrit le transport des électrons dans la matiere, afin de proposer
un modele pour le dépot d’énergie des électrons secondaires autour de la trace
laissée par un ion. Ce modele, qui se situe dans I'optique du modele de la
trace moyenne de Katz et Cucinotta, est établi dans la quatriéme partie puis
appliqué et discuté a l'aide d’un exemple simple.

II Perte d’énergie des particules chargées

Nous rappelons les relations fondamentales permettant d’évaluer la perte
d’énergie des particules chargées en séparant le cas des ions et des électrons.
Les ordres de grandeur des pertes d’énergie et le domaine de validité des re-
lations proposées sont examinés, quelques graphiques et tableaux permettent
de fixer les ordres de grandeur. La troisieme partie traite de la distribution
en énergie des électrons éjectés par le passage de l'ion. Cette distribution est
une donnée fondamentale pour I'établissement d’une prédiction quantitative
du dépot d’énergie dii aux électrons secondaires.

II.1 Préambule et notations

Considérons une particule projectile (p) et un atome ou une molécule cible
(C). Si linteraction entre la particule et la cible laisse les deux partenaires
dans le meéme état apres interaction on parle de diffusion élastique, ce que 'on
peut symboliser par:

p+C —p+C.

Si 'interaction laisse la cible dans un état excité ou ionisé on parle de diffusion
inélastique, et 1’on écrit :

p+C — P+ C* cible excitée,
p+C — p' +C*+e cible ionisée.

Dans les parties suivantes (1-11.2 et 1-11.3, et autant que possible par la suite)
nous emploierons les notations du tableau 1.1.

I1.2 Perte d’énergie des ions

Nous rappelons dans cette partie la signification et 'importance des dif-
férents termes de la relation de Bethe-Bloch avant de donner quelques ordres
de grandeur.
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Symbole Définition valeur, unité
me.c>  Masse de Iélectron xc? 0.510999 MeV
o Constante de structure fine 1/137.036
he Facteur de conversion 197.327 MeV.fm
e Charge de I'électron(e? = hea) 1.43996 MeV.fm
Te Rayon classique de I’électron 2.817940 fm
re = ahc/(m.c?)

1 uma  Unité de masse atomique 931.494 MeV/c?
o Rayon de Bohr 0.529177 1071 m
g Facteur de Lorentz (vitesse/c)

Ny Nombre d’Avogadro 6.022142 10?3 Mol !
N, Densité volumique d’électrons cm ™3

A Nombre de charge de I'ion incident

Zy Nombre de charge du milieu cible

As Masse molaire du milieu cible g.Mol 1

M Nombre de masse du milieu cible en uma

TAB. 1.1 — Résumé des notations employées

®Quand il sera question d’électrons et d’ions, la vitesse relative de I’ion sera notée 3; pour
éviter les confusions.

I1.2.1 Relation de Bethe-Bloch

Depuis les travaux précurseurs de Bohr, qui a calculé le pouvoir d’arrét
en fonction du parametre d’impact, de nombreux auteurs ont contribué a
I’amélioration du calcul de la perte d’énergie de I'ion. Bethe et Bloch ont no-
tamment calculé cette quantité en utilisant le transfert d’impulsion qui est une
observable (au sens quantique) au contraire du parametre d’impact. Fano [1]
a réconcilié les approches semi-classiques et quantiques et a calculé le nombre
d’arrét primaire, L, tandis que Barkas et Bloch ont proposé des corrections
supplémentaires qui permettent d’aller au-dela de la premiere approximation
de Born. En adoptant les notations de Ziegler [2], la relation de Bethe-Bloch
s’écrit :
= Lo(B) + Z1 Ly (B) + Z7 La(B)). (1.1)
Pour obtenir le pouvoir d’arrét en keV/(mg/cm?), on prend:

Amrgmec® Ny 0.3071

C = ~
BB 1021 M, M,

Nombre d’arrét primaire
Plus de 95 % de la perte d’énergie est contenue dans le nombre d’arrét primaire
Ly qui s’exprime en fonction de I, le potentiel moyen d’ionisation du matériau

7
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cible: ) ) s s
Lo(B) = In (M> ~In(l) - — - 3. (1.2)

La correction de couche C'/Z, modifie ’hypothese classique dans laquelle on
considere que la vitesse du projectile est supérieure a la vitesse de Bohr des
électrons. La correction de couche est maximale entre 5 et 30 MeV /uma et peut
atteindre 6% de la perte d’énergie totale; elle devient par contre négligeable
aux énergies relativistes. La correction de densité (§/2) permet de traiter cor-
rectement le champ électrique qui est réduit par la permitivité relative du
milieu par rapport a sa valeur dans le vide. Cette correction, qui augmente
avec la densité du milieu, peut étre considérée comme négligeable pour des
énergies inférieures & 1 GeV/uma.

Potentiel d’ionisation

Le potentiel d’ionisation moyen I, qui intervient dans la relation de Bethe-
Bloch, est défini par la somme (1.3) qui fait intervenir les forces d’oscillateur
généralisées, f,, et les énergies propres des états électroniques de la cible:

Il =) funE, (1.3)

avec cette définition le transfert d’énergie calculé dans la relation de Bethe-
Bloch est ’énergie moyenne transférée sur I’ensemble des états |n >. Les forces
d’oscillateurs généralisées sont calculables si I’on se donne les fonctions d’ondes
des états |n >:

_ 2m.E,
Jn = 27,

(1.4)

Les forces d’oscillateurs obéissent a la régle de somme: Y f, = 1. En pratique,
les potentiels d’ionisation pour les éléments du tableau périodiques sont ta-
bulés, notamment par PICRU! [3, 4], les valeurs de I représentent le meilleur
compromis entre les valeurs théoriques et les valeurs déduites des mesures
du pouvoir d’arrét dans divers matériaux; quelques-unes des valeurs recom-
mandées par 'TCRU sont données dans le tableau 1.2 .

Elément | H C | Al Si | Au | Pb
I[(eV) |19.2|81|166 | 173 | 790 | 823

TAB. 1.2 — Potentiels d’ionisation moyens recommandés par UICRU pour
quelques éléments simples.

1. International Commitee on Radiation Units
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Composé [ (eV) Composé | I (eV)

Eau (liquide, CNTP) 75 Air (CNTP) | 87.7
Csl 053.1 Nal 452
Polystyrene 68.7 || Polyéthylene | 57.4
BGO 534.1 || Anthracene | 68.5

TAB. 1.3 — Potentiels d’ionisation moyens recommandés par UICRU pour
quelques composés

Correction de Barkas et de Bloch

La correction de Barkas, Z; L1 (/3), est une correction a I’approximation de Born
et elle permet de prendre en compte la polarisation du milieu par le projec-
tile. La correction de Barkas explique notamment que des particules chargées
négativement ont un parcours légerement plus grand que des particules de
méme masse, mais chargées positivement. La terme de Barkas explique aussi
les déviations du pouvoir d’arrét par rapport a la loi d’échelle en Z7. Cette cor-
rection peut etre considérée comme négligeable pour des énergies supérieures
a 20 MeV/uma mais elle devient importante a basse énergie (pour un ion
lithium & 1 MeV/uma la correction de Barkas représente 20% de la perte
d’énergie).

La correction de Bloch tient compte des interactions a grand parametre d’im-
pact mais reste toujours inférieure a la correction de Barkas. En pratique, on
retiendra qu’elle ne dépasse jamais quelques pour cent de la perte d’énergie
totale, méme a basse énergie ou elle atteint son maximum.

Cas des milieux composés

Dans le cas ot le milieu cible est constitué de plusieurs éléments, la regle de
Bragg permet de calculer la perte d’énergie en introduisant, pour la charge et
la masse atomique du milieu, des valeurs dites effectives, définies par :

>oniZ;
Zeff = En
" (1.5)
A _Xmid
off =

Ces valeurs remplacent Z, et Ay ; n; est la steechiométrie de 1’élément ¢ dans le
composé cible. En ce qui concerne le potentiel d’ionisation moyen qui intervient
dans la perte d’énergie on peut utiliser la relation de Berger permettant d’ob-
tenir le potentiel d’ionisation d’un milieu a partir de celui de ses composants

[5]:
_ 1 Z; B
log(I) = %ZZ“} log I;, (1.6)
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ou la fraction massique de 1I’élément ¢ est notée w;. En utilisant cette relation
on obtient quasiment les valeurs recommandées par I'ICRU, dont quelques
exemples sont donnés dans le tableau 1.3.

I1.2.2 Ordres de grandeur

Afin d’examiner 'importance relative des différentes contributions qui in-
terviennent dans le ralentissement nous proposons d’examiner les tableaux 1.4
et 1.5 empruntés a Ziegler [2]. L'importance relative du nombre d’arrét pri-
maire et des corrections de Barkas et de Bloch est donnée en pour cent du
pouvoir d’arrét total pour un proton dans ’aluminium et dans ’or. Le nombre
d’arrét primaire prend en compte les effets de densité et de couches, propres a
la cible. Si I’on dispose du pouvoir d’arrét du proton dans un matériau donné,
on peut en déduire, avec une bonne approximation, le pouvoir d’arrét d’un ion
de charge Z; en appliquant la loi d’échelle en Z? (la procédure pour passer du
pouvoir d’arrét des hélions a celui des ions lourds est détaillée dans [6]). Ceci
reste valable pour des énergies supérieures a 1 MeV /uma qui est la valeur re-
commandée par 'TCRU comme limite de validité de la relation de Bethe-Bloch
[3]. Pour des énergies inférieures a 1 MeV /uma il faut faire appel a la théorie
diélectrique de Linhard pour obtenir le pouvoir d’arrét.

TaB. 1.4 — Contributions des différents nombres d’arréts en pour cent, pour

Energie (MeV) | Ly | L; (Barkas) | Ly (Bloch)
119595 0.24 -1.19
5 | 98.84 1.31 -0.15
10 | 99.25 0.81 -0.06
100 | 99.79 0.21 -0.005
1 000 | 99.93 0.07 -0.001
10 000 | 99.98 0.02 -0.000

un proton dans [’aluminium.

TAB. 1.5 — Contributions des différents nombres d’arréts en pour cent, pour

Energie (MeV) | L, | L, (Barkas) | Ly (Bloch)
11 94.1 8.56 -2.68
5| 98.1 2.09 -0.25
10 | 98.87 1.23 -0.1
100 | 99.73 0.28 -0.006
1 000 | 99.92 0.08 -0.001
10 000 | 99.98 0.02 -0.000

un proton dans lor.

10




IT. Perte d’énergie des particules chargées

En pratique le logiciel SRIM [7] développé par Ziegler permet d’obtenir le
pouvoir d’arrét et le parcours des ions dans n'importe quel matériau pour des
énergies comprises entre 10 keV et 10 GeV. Selon Ziegler, I’erreur moyenne
que lon peut attendre en utilisant SRIM (version 2003) est inférieure a 5%.
La base de données fournie par le NIST! permet d’obtenir le pouvoir d’arrét
du proton (programme PSTAR) et du noyau d’hélium (programme ASTAR)
dans 74 matériaux différents [8]. Les valeurs fournies sont en accord avec celles
recommandées par 'ICRU [3], le domaine de validité est 1 keV - 10 GeV pour
les protons et 1 keV - 1 GeV pour ’hélium. La figure 1.1 présente les pouvoirs
d’arrét dans quelques matériaux d’intéret, obtenus a ’aide du programme PS-
TAR.

10° ———rrr e
’

- - Scinﬁateurplastiqlue (matrice PVT)
=— Eau liquide i
= Al
—#— Csl
— Pb

Pouvoir d’arrét (MeV.cm?/g)

E (MeV)

Fic. 1.1 — Pouvoir d’arrét du proton dans quelques matériauz d’apres la base

de données PSTAR

I1.3 Perte d’énergie des électrons

La perte d’énergie des électrons, résultant de collisions inélastiques dans
un potentiel coulombien, a été calculée par Bethe [9] en tenant compte de

1. National Institute of Standards and Technology
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I’indiscernabilité des électrons heurtants et heurtés et de leur spin. Cette perte
d’énergie représente I’énergie perdue par I’électron afin de laisser la cible dans
un état ionisé ou excité. Nous adoptons ’écriture de Seltzer et Berger [10, 11]
pour la perte d’énergie de 1’électron afin de montrer I’analogie de forme avec
la relation de Bethe-Bloch :

dr Zy 1 I
— =Ce—— 1 By(T) — 21 —0 0. 1.7
=B - () o) (17)
Pour exprimer la perte d’énergie en MeV/(g/cm?) il convient de prendre:
21N et
C, = A~ 0.1535,
mec

L’équivalent du nombre d’arrét primaire pour les électrons est By(7') que 1’'on
exprime plus commodément en fonction de 7 (7 = T /m,c?):

2 2
By(T) = In (T (T; 2>> + (Ti1)2 [1 + 5 -h@.2r+]. (18)
Les corrections de densité ont été particulierement étudiées par Sternheimer
[12, 13]; Seltzer et Berger ont tabulé ces corrections pour plus de 278 maté-
riaux [11]. La perte d’énergie décrite par (1.7) est considérée comme utilisable
jusqu’a 1 keV [14], mais I'erreur produite peut alors étre de ’ordre de 10% pour
les matériaux de faible Z ; 'ICRU préfere recommander d’utiliser (1.7) pour des
énergies supérieures a 10 keV [15]. Le programme ESTAR, fourni par le NIST
permet d’obtenir le pouvoir d’arrét de 1’électron entre 10 keV et 1 GeV, dans
plus de 250 matériaux. La figure 1.2 présente le pouvoir d’arrét des électrons
dans quelques matériaux d’intérét ; 'importance des corrections de densité est
présentée sur la figure 1.3 ou I’on peut constater qu’elles sont négligeables pour
des énergies inférieures a 1 MeV. Les figures 1.2 et 1.3 prennent en compte la
perte d’énergie par rayonnement, qui est non négligeable a haute énergie.

Signalons que Miterev [16] a présenté une méthode générale pour calcu-
ler la perte d’énergie de 1’électron pour des énergies supérieures a 10 eV.
Son calcul prend en compte les pertes d’énergie par collisions élastiques et
inélastiques ainsi que le rayonnement de freinage. Le pouvoir d’arrét dia aux
collisions inélastiques est notamment calculé en faisant intervenir un potentiel
d’ionisation qui dépend spécifiquement de 1’énergie incidente.

Enfin, le cas des milieux composés est traité de la méme maniere que pour
les ions.

I1.4 Quantité d’électrons secondaires créée par le pas-
sage d’un ion

La distribution en énergie des électrons éjectés dépend de I’énergie cinétique
de I'ion et de sa charge. L’énergie maximale transmissible a 1’électron est ob-
tenue par des considérations purement cinétiques et s’exprime en fonction du

12
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- = Scintillateur plastique
10°F (matrice PVT) i
ﬁ — Eau liquide : : RS

= Al K
—*— Nal : R
—— Pb

—
o_

Pouvoir d’arrét MeV.cn?/g

Fic. 1.2 — Pouvoir d’arrét des électrons dans quelques matériaur d’apres la
base de données ESTAR

scintillateur plastique (PVT) Nal
25 120
o — - sans effet de densité
NEo 20 L - avec effet de densitg
g 15 80
€10 60
K
: 5 40
S
30 20
o
-5 . . 5 . 0 4
10 10 10 10 10 10
E (MeV)
Eau liquide
30 50
2
€ 25 40
[}
> 20
3 30
245
o 20
© 10
ke
N 10
.g 5
g0 ’
-5 2 0 2 4 -10 2 0 2 3
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E (MeV)

Fic. 1.3 — Effet de densité sur le pouvoir d’arrét des électrons d’apreés la base
de données ESTAR
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facteur de Lorentz de 'ion. En négligeant la masse de 1’électron devant celle
de l'ion, mais en prenant en compte les effets relativistes, on peut calculer
I’énergie cinétique maximale (wy,q,) transmissible a un électron supposé libre :

_ 202 2
Wmaz = 2mec Bz Vi -

Il est facile d’exprimer (3; en fonction de I’énergie cinétique par nucléon de I'ion

(E4) et on a:
Bi:\/l—(1+EEA )72

uma

Le tableau 1.6 fixe les ordres de grandeurs et montre qu’au-dela de 200 MeV
par nucléon I'ion peut-étre considéré comme relativiste. On peut aussi exprimer
le facteur de Lorentz (f,4:) de I'électron d’énergie maximale en utilisant les
relations précédentes et on obtient :

i

mam:2 .
P 1+ p?

Le tableau 1.7 donne 'énergie cinétique maximale et les facteurs de Lorentz
associés en fonction de I’énergie cinétique par nucléon de I'ion. Comme on
peut le constater, des lors que I’énergie cinétique de I'ion dépasse 200 MeV par
nucléon il est possible d’éjecter des électrons relativistes.

By (MeV) | B |

1 0.046 | 1.001
10 0.145 | 1.011
100 0.426 | 1.107
300 0.654 | 1.322
500 0.759 | 1.537
1000 0.876 | 2.074

TAB. 1.6 — Facteurs de Lorentz pour différentes énergies d’un ion

EA (MGV) wmam(kev) Bmax Vmaz
1 2 0.092 | 1.004
10 22 0.285 | 1.043
20 112 0.573 | 1.220
100 231 0.725 | 1.452
145 343 0.801 | 1.670
300 764 0.916 | 2.496

TAB. 1.7 — Energie mazimale et facteurs de Lorentz associés en fonction de
[’énergie de [’ion incident.

14
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Le nombre d’électrons éjectés, par unité de parcours et d’énergie, ayant
une énergie comprise entre w et w + dw, dépend du nombre N, d’électrons par
unité de volume. Cette quantité dN/dw est donnée par Bradt et Peters [17]:

dN  27N,z*%e* 1 W w \ Y2 w
- € T 1 — i2 ; *2 1 — )
do  mef? WP { O o T <wmam> < wmm>

Dans cette relation z*e représente la charge effective de I’ion et on pourra, par
exemple, utiliser la relation de Barkas:

2e = Zie(1 — exp(—12543;2, *%)).

L’énergie minimale de la distribution est de l'ordre de grandeur du potentiel
d’ionisation, si bien que l'intégrale de w% entre Wy,in et Wne donne la perte
d’énergie linéique électronique.

Afin de se ramener a une formulation ne faisant intervenir que la vitesse relative

de l’ion nous écrivons:

dN 221 w w w 1— /2
o)1= B2 Co2*2(1 — gA2( 22 (1 _ i .
Nous avons posé :
27 N,e*
C, = T 26 (keV.em ™),
MeC
Cy = ma,
w, = mec® =511 keV. (1.9)
Pour étudier les approximations possibles nous posons:
dN 2*2 1
22 = o,
( dw N ! pZ w?’
dN 2*2 1 w
—)y = C155—531—(1-p7 : 1.10
(dw)2 167;2002{ ( Bl)Qwe} ( )

La premiere de ces approximations conduit a une perte d’énergie linéique ou
le terme logarithmique est considéré comme constant. La seconde prend en
compte les effets relativistes de haute énergie, mais les deux négligent les effets
dus au ralentissement de faible parametre d’impact. La qualité de I'approxi-
mation dépend du type d’ion, par I'intermédiare du nombre de charge, et de
I’énergie cinétique de 'ion considéré. Quelle que soit la vitesse de I’ion les deux
approximations surestiment les éjections de haute énergie. Pour un proton de
haute énergie (5; = 0.7), si I'on s’attarde sur la quantité d’électrons autour
de I'énergie w4z, on peut commettre plus de 70 % d’erreur avec la premiere
approximation, mais seulement quelques pour cent avec la seconde. Malgré
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une surestimation qui peut devenir importante autour de w,,,;, la seconde
approximation correspond a une perte d’énergie linéique correcte a quelques
diziemes de pour cent. Enfin, la majorité des électrons produits est d’énergie
bien inférieure a wy,q.-

L’énergie d’éjection w de 1’électron est liée a sa direction d’émission, si 1'on
utilise la colatitude® 6 on a [18]:

sin?(0) = ——. (1.11)

wmam

On peut ainsi calculer dN (), le nombre d’électrons, par unité de parcours,
éjectés avec un angle compris entre et 6 4+ dfl . En utilisant la seconde ap-
proximation, donnée par la relation (1.10), on trouve:

AN (6) dN dw

do dw db
*2 1
= QOIZB_Z?E <1 - BZ-Z w:M) Winaa SIN 0 cos 0

22w w w \ V2 w \ 2
= 20,2 (1 3?2 1— 1.12
' BZQ WZ ( Bl wmam) (wmam) ( wmam) ( )

Dans la derniere équation la dépendance angulaire n’est pas explicitement
écrite, la relation (1.11) est implicite.

Toute la discussion précédente considere I’énergie cinétique transmissible a
un électron supposé libre. Pour traiter le cas d'un électron lié par un potentiel
I on remplace w par w — I dans la relation (1.12) [19, 18].

IIT Dose radiale

L’utilisation d’émulsions photographiques et de chambres a bulles ou a gaz
pour l'identification des particules chargées a motivé de nombreuses recherches
sur la structure de la trace laissée par un ion traversant la matiere [20]. Katz,
Butts et Kobetich ont mis l'accent sur le role des électrons secondaires (dits
aussi électrons ¢) dans lactivation des émulsions photographiques [21, 22] et
dans la formation de traces latentes [23], allant méme jusqu’a prévoir la forme
de la trace laissée par I’hypothétique monopole de Dirac [24, 25]. Katz et Ko-
betich ont défini les quantités fondamentales et le formalisme permettant une
évaluation quantitative de la dose radiale, et méme si de nombreuses modi-
fications ont été proposées par la suite, nous insisterons en particulier sur la
méthodologie initiale de Katz et Kobetich et sur les derniers développements
apportés par Katz et Cucinotta.

Malgré I’abandon des émulsions photographiques de nombreuses recherches

1. angle entre la normale a la trajectoire et la direction d’émission.

16



III. Dose radiale

se poursuivent sur la structure de la trace ionique. Le premier domaine concerné
est sans doute la radiobiologie ou des ions de haute énergie sont utilisés pour
traverser la matiere organique sur des distances de plusieurs centimetres. Kraft
a souligné que les théories actuelles ont du mal a rendre compte du décalage
du RBE maximum des ions de charge élevée vers les pouvoirs d’arréts crois-
sants. La prévision de I'action biologique des ions passe nécessairement par
I’évaluation de la dose radiale, mais I’évaluation de la section efficace de dégats
biologiques a 'aide de cette dose radiale est sujette a débat. Tandis que Cuci-
notta et al. proposent le modele de la trace moyenne (ou encore trace amorphe)
basée sur la théorie de la cible, Kraft et al. pronent ’utilisation d'une approche
microdosimétrique qui met ’accent sur 1’aspect stochastique de l'interaction
entre une cible et un électron, ces deux approches sont d’ailleurs peut-étre
réconciliables.

L’intéret croissant pour le développement de nanocomposants motive aussi
les recherches sur la struture de la trace ionique. La taille de la trace initiale, de
la trace révélée et la vitesse de révélation sont des parametres clés a déterminer
avant de passer a la production de masse de nanorésistances, par exemple. Tou-
lemonde, Dufour et Paumier ont proposé le modele de la pointe thermique [26]
pour décrire la création de trace dans la matiere inorganique, ces travaux sont
basés sur une approche thermodynamique qui permet de rendre compte du role
thermique joué par les électrons secondaires dans les modifications locales de
phase du milieu. Cette approche permet de prédire les rayons de trace observés
dans les matériaux inorganiques [27] et méme dans les composés organiques
[28, 29] méme si ces fondements thermodynamiques sont ’objet de discussion
(30, 31].

II1.1 Approche de Katz

En considérant un flux radial d’énergie, ®., Katz et Kobetich calculent la
dose radiale, p(r) a la distance r de la trace:

1 do,
2mr dr

p(r) = (1.13)
Le flux d’énergie est obtenu en connaissant le parcours total, 7(w), des élec-
trons en fonction de 1’énergie initiale w, ce qui permet d’obtenir I'énergie
résiduelle W (r,w) a la distance r. Pour obtenir I’énergie résiduelle, Katz et
Kobetich partent de la relation:

Aw
ri(w) = 1__B >
1+Cw

qui donne avec une précision relative inférieure a 10% le parcours des électrons
dans l'aluminium entre 0.3 keV et 20 MeV. Les constantes A, B et C sont
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Chapitre 1. Perte d’énergie des particules chargées et modele de la trace
moyenne

ajustées au mieux pour le cas de 'aluminium puis cette relation est étendue
a tous les autres milieux. La fraction d’électrons d’énergie w (et de parcours
associé ry(w)), transmis & travers un absorbeur d’épaisseur ¢ est empruntée a
Rao [32] qui la considere utilisable entre 0.01 et 3 MeV:

1+ e 9"
1) = g
Les constantes g et h dépendent du milieu par 'intermédiare de sa charge et
de sa masse moyenne.
Enfin, connaissant dN(w), le nombre d’électrons émis, par unité de parcours
de I'ion, avec une énergie comprise entre w et w + dw le flux dénergie est:

Wmaz
o, :/ n(rw)W(rw) dN(w). (1.14)
Wmin

On peut aussi obtenir une formulation en fonction du parcours de 1’électron
des lors que l'on dispose d’une relation entre l’énergie cinétique initiale de
I’électron et de son parcours R(w).

1) =~ [ e RW Ry aN (R (L15)

r)y=-———— r, T, . .

P 2rrdr Jg . 1

Le modele initial présenté par Katz et Kobetich ne permet pas une expression
analytique mais on constate que:

oll z* est la charge effective.

II1.2 Approche de Michaelian et Menchaca-Rocha

Michaelian et Menchaca-Rocha utilisent d’autres relations que Katz et Ko-
betich pour la relation parcours/énergie et pour la probabilité de transmission.
[ls utilisent notamment une relation due a Kanay et Okayama pour la perte
d’énergie de I’électron, basée sur la théorie de Lindhard qui définit un potentiel
semi-empirique pour 'interaction entre I’électron et la cible. Ils prennent, pour
la perte d’énergie de 1’électron :

dw 1
= 1.16
dr  nawm ! ( )
ou l'exposant n vaut 5/3 et a est une constante qui dépend du seul milieu.
Si I'on souhaite obtenir un parcours en c¢m et si 'on a pour unité d’énergie

I’électronvolt on obtient :
o 5-02510_12Aeff

a= 8/9
0.18207,};
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III. Dose radiale

ou on utilise les valeurs effectives données par 1.5 et la masse volumique o du
milieu. Cette relation donne ainsi, pour un électron d’énergie initiale wy un
parcours Ry tel que:

Ry = awy. (1.17)
La fraction d’électrons transmis est obtenue par une relation due a Everhart :

r
rR) = (1- =)
W) = (1= 7)
ou d = 0.045Z.ss. Utilisant encore la relation (1.16) et la vitesse v de l'ion
Michaelian et Menchaca-Rocha donnent le nombre, dN(R), d’électrons émis
avec un parcours initial compris entre R et R + dR:
. 2et 2% dR
men p2 Rl1+1/n”

Ce que nous réécrivons en fonction du facteur de Lorentz de l'ion et de la
constante C introduite précedemment (cf. 1-11.4)

2*2 al/n dR
5_37 R1+1/n°

dN(R) = mN.a'/

dN(R) = C, (1.18)

Pour comparer avec Iexpression utilisé par Katz dans [18] nous utilisons (1.16)

pour écrire la relation (1.18) en fonction de I’énergie cinétique de I’électron :
2*? dw

Nous reconnaissons dans cette relation le premier terme de la relation uti-

lisée par Katz et la premiére approximation de (1.10). Finalement, il vient, en

utilisant la relation (1.15):

2¢e'22 1 d [Frer (1 —r/R)Hn
nmeV?2mrdr |/, R

etz? 1

= Nermgryall =/ el T
Cy 221
n 212
R0 et le parcours des électrons d’énergie wi,q., Soit en tenant compte de la
relation (1.17) et de la relation définissant wyqq :

Rma:v = a(2m6026i27i2)n'

Ainsi écrite la relation 1.20 donne p(r) en keV.em™2. Par la suite nous pré-
férerons utiliser une quantité qui s’exprime dans les mémes unités que la dose,
ce que l'on peut faire, suivant ’exemple de Koch et al. [33, 34], en remplagant
Cy par Cy/p.

Le modele de dose radiale de Michaelian et al. a été récemment appliqué pour
décrire le comportement non linéaire de détecteurs a semi-conducteurs [35, 36].

p(r) = —7nN, dR

[1 — 7/ Rppaz] /™. (1.20)
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II1.3 Derniers développements du modele de la trace
moyenne

Le modele de dose radiale proposé par Katz et Kobetich [18] a été amélioré
par Katz et Cucinotta afin de prendre en compte, de maniere plus réaliste,
la distribution angulaire des électrons éjectés, la relation énergie/parcours des
électrons secondaires et aussi les excitations moléculaires pres de la trajectoire
de l'ion incident. En considérant la distribution angulaire des électrons éjectés
lors de la collision primaire, le profil radial de dose, di aux électrons d devient
[37]:

=g 2 fa0 [ e W )] 121
ps(r) = : o n(rw, rwf)] o~ :

271'7" wr(g)

Dans cette relation la sommation est étendue a tous les composants du milieu
(les potentiels d’ionisation des constituants sont notés ;). La distribution an-
gulaire et énergétique des électrons est donnée par la paramétrisation suivante :

dn d_n N
dwdQ  dw (0 + 0,.(w))? + £~

ou dn/dw est donnée par Rudd [38], K = 0.015 keV, et f.(w) est solution de
c0s?(0.(w)) = w/wWmaz- Cette paramétrisation permet de pallier le manque
de sections efficaces expérimentales, en donnant une distribution angulaire
"piquée” dans la direction classique d’éjection (f..). Pour ce qui est de la relation
énergie/parcours des électrons, nécessaire au calcul de 1’énergie résiduelle, une
relation complexe, mais détaillée, valable pour tous les matériaux, est donnée
par Cucinotta [37]. Une contribution supplémentaire a la dose radiale provient
de ’excitation des électrons de valence, excitation provoquée par l'interaction
coulombienne a longue portée de la particule incidente. Cette contribution est
limitée a quelques nanometres autour de la trace et s’écrit :

Cexp(—r/?d)

r2

Pexc = )

ou d = (fhc)/(2w,) et w, = 13 eV pour 'eau. Le parameétre w, est tiré des
travaux de Brandt et Ritchie (cf. références dans [39]) ; il correspond a 1’énergie
associée A la fréquence de plasma', & condition de ne retenir que les électrons
non liés dans le calcul de la densité électronique?. La constante C est calculable
si 'on adopte la normalisation suivante:

dE

— = / | (pexe(r) + ps(r))2mrdr + S, + Syg,
dz 0

1. hw, = /47 Nerdmec? [a, avec les notations du tableau 1.1.
2. En considérant 4 électrons par molécule d’eau ceci permet, en tout cas, de retrouver la
valeur de 13 eV pour 'eau.
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IV. Equation de transport pour le flux d’électrons

les termes S, et Syp représentant les contributions nucléaires et de haute
énergie au pouvoir d’arrét. Le terme d’excitation représente 5-15% de la perte
d’énergie [39]. La prise en compte de la distribution angulaire permet d’obtenir
une meilleure évaluation de la dose a longue distance radiale, en effet dans ['hy-
pothese de ’éjection radiale la dose est sous-estimée [40]. De maniére générale,
la prise en compte de la distribution angulaire modifie significativement le pro-
fil de dose a courte et longue distance, alors qu’aux distances intermédiaires
les modifications sont peu importantes [39]. La dose calculée, en prenant en
compte le terme d’excitation et la distribution angulaire, a été confrontée a
I’expérience pour les particules suivantes dans un gaz équivalent a I’eau: pro-
ton de 1 MeV et ?°Ne & 377 MeV /A [41]; particules o & 0.75 MeV/A [40]; et
encore d’autres ions dans [37]. Dans toutes ces expériences la comparaison avec
I’expérience est clairement satisfaisante et meilleure qu’avec le modele simple.
Cucinotta, Katz et.al utilisent le modele de la trace moyenne pour prédire la
probabilité de dégat biologique ou de mutations dans les tissus ou cultures
cellulaires irradiés. Cuccinota a notament proposé une relation analytique qui
donne une excellente approximation de la dose radiale dans 1'eau [41], cette
relation permet de se dispenser des calculs fastidieux impliqués par 1.21:

2?2 Net 1 ( r 2 1
—————exp — .
B2 mec? r? P 0.37TRppaz’ €1+ 1/r

p(r) = (1.22)
Le terme exponentiel modifie le comportement a longue distance radiale et le
dernier terme le comportement a courte distance. Pour ’eau Cucinotta donne:

c, =064+ 1.78 — 1.182,

les constantes numériques sont ajustées pour que les distances soient exprimées
en millimetre. Cette expression est la quantité de base qui permet de calculer
la section efficace d’inactivation de diverses bactéries, irradiées sous faisceau
d’ion. Les résultats obtenus dans ’ajustement de la section efficace en fonction
de la perte d’énergie sont satisfaisants [41, 42|, surtout si l'on considére le
domaine de pouvoir d’arrét concerné (plusieurs décades) et la diversité des
ions employés (de 'hydrogene a I'uranium). Ces résultats sont d’autant plus
intéressants que les sections efficaces d’inactivation ou de mutation présentent
le méme type de variation en fonction de la perte d’énergie que 'efficacité de
scintillation.

IV Equation de transport pour le flux d’élec-
trons

Nous considérons dans cette partie I’équation de Lewis [43] qui permet de
calculer le flux d’électrons a travers la matiere dans le cas d’une source plane,
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infinie, monodirectionnelle et monoénergétique. A partir de cette équation,
Spencer calcule la Distribution spatiale d’Energie Dissipée (DED) [44] qui rend
compte de l'aspect statistique du dépot d’énergie dii aux électrons. Dans la
partie 1-IV.3 nous verrons les transformations a appliquer pour traiter le cas
d’une source ponctuelle collimatée. Le calcul de la DED pour ce type de source
nous permettra de calculer dans la partie 1-V la dose radiale le long de la trace
laissée par un ion en considérant le long de cette trace une suite de source
d’électrons ayant un spectre d’émission donné par les relations de la partie
1-11.4.

IV.1 Equation de Lewis

On considere la source décrite ci-dessus située sur la plan z = 0 et émettant
perpendiculairement a ce plan, dans la direction des z positifs, des électrons
d’énergie wy. L’équation de Lewis s’écrit :

oI or

—E—i-cos Oaz

/ No(r,0) {I(T,e’,z) - I(T,e,z)} dQ,+%5(z)5(r—r0)5(cos0—1).
(1.23)

Le flux d’électron, d’obliquité entre 0 et 6 + df, et de parcours résiduel entre

ret r+dr est 2w1(r,0,z)sindd0dr.

Le nombre de centres diffuseurs, par unité de masse, est N.

La section efficace, par atome, pour défléchir entre © et ©+dO un électron de

parcours résiduel r est 270 (r,0)sinOdO.

Les deux termes de gauche de cette équation décrivent le taux de chan-
gement de I(r,0,z) di, respectivement, au ralentissement des électrons et a
leur déplacement dans I'espace. Le premier terme du membre de droite décrit
le taux de changement du flux, dii aux chocs qui donnent une déviation, le
dernier terme décrit la source.

Dans cette équation de transport on n’utilise pas la variable énergie, qui est
remplacée par le parcours résiduel de I’électron. Dans I'hypothese du ralentis-
sement, continu le parcours résiduel a 1’énergie w est obtenu par intégration
sur I'inverse du pouvoir d’arrét (équation 1.7 ) dans lequel nous négligeons les

corrections de densité:
v 1
= ——dT
rw) /0 dT/dr

Pour résoudre 1’équation on introduit des variables sans dimension: x = z/ry,
t = r/ro, S(t,0) = roNo(r,0), avec 9 = r(wp), ce qui permet de réécrire
I’équation sous la forme:
oI ol ) o1
—— — = I -1 } Q+— -1 -1).
S eos o / S(t,@){ (10 x) = I(t.0,0) | d+—5(x)5(t—1)3(cos 9—1)
(1.24)
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IV. Equation de transport pour le flux d’électrons

Dans la suite de cette partie nous ne parlons plus que des quantités renormali-
sées. On peut effectuer une projection de I(¢,0,x) sur les harmoniques sphéri-
ques en définissant :

1
L(ta) = / Pi(cos )1 (z,0,1) d(cos ).
-1
On définit aussi les moments d’espaces des fonctions [;(¢,z) par:
1
In(t) = / (1) da.
-1

En particulier Iy(¢,x) est le flux d’électrons intégré sur les angles de déviation
par rapport a la direction d’origine.
Par la suite il faudra aussi utiliser la fonction S)(t):

Si(t) = 27?/1 {1 = P(cos©)} S(t,0) d(cos O).

La Distribution spatiale d’Energie Dissipée est donnée par:
1
dT
J(z) = Iy(t,x)—dt
@ = [ nag

IV.2 Calcul de la distribution d’énergie dissipée

Nous voyons d’abord ’approche adoptée dans le calcul de la DED avant de
donner les détails analytiques.

Approche générale

La seule quantité qu’il nous faut calculer est donc Iy(t,z), pour cela nous
utilisons le fait que les moments d’espaces sont calculables analytiquement via
une relation de récurrence:

1
Tn(t) = / Gt YFu (£ ) df + SonGi(t1)
t

La deuxieme fonction sous l'intégrale est nulle pour n<0, sinon elle dépend
uniquement de [;_; , 1 et Iy, ;. La relation de récurrence est complete car
les fonctions Ijy sont calculables directement. La fonction G(t,t') dépend uni-
quement de la section efficace :

Gi(t.d') = exp(— /t Sy(7) dr).

Comme l'illustre la premiere figure de I’annexe de ce chapitre , on peut calculer
par intégration numérique tous les moments Iy,. Reste a reconstruire le flux
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intégré sur toutes les déviations (i.e. Iy(t,z)) & partir de ses moments d’espace.
Spencer propose une méthode particuliere, ayant constaté la convergence trop
lente des méthodes classiques. Pour ma part, j’ai employé la méthode qui suit,
basée sur 'approximation par la méthode des rectangles des moments d’espace :

N
1=0

Si I'on a calculé N + 1 moments d’espace on obtient, pout tout ¢, le systeme
suivant :

[O,U(t) ZCg ZC(I) e e x(])v [0 (t,l’g)
Io,l(t) .'L'(l] .'L'% e e l‘}v Io(t,l'l)
IO,N(t) IL'éV IL'{V e e l‘% Io(t,fL'N)

La matrice du systeme est la fameuse matrice de Vandermonde, inversible et
bien conditionnée, qui permet ainsi de calculer les quantités Iy(¢,x;). Une fois
ces quantités obtenues on calcule par intégration numérique la DED.

Calcul analytique des fonctions 5,

Spencer a montré [44] que les fonctions S; sont aussi calculables analytique-
ment. On peut considérer dans un premier temps la section efficace de Ruther-
ford, modifiée par un facteur d’écran du a Moliére ce qui permet non seulement
de prendre en compte les effets d’écrans a ’aide d'un seul parametre mais aussi
de tenir compte des effets relativistes aux petits angles de déviation. On obtient
alors la relation suivante pour les fonctions S;:

3NAZdy [ T+1 \°
T) = (Z+1
S(T) = (Z+10)—q (T(T+2)> roCl
CU - 0

C, = In(1+7n7"

1 1 1
Ciyi = (2+ 7)(1 +2n)C — (1 + 7)05_1 —(2+ 7)

—.  (1.25
1+n ( )
Cette expression est donnée en fonction de 7', 'énergie cinétique de 1’électron
divisée par m.c?, de rg, le parcours de ’électron d’énergie T et de ¢y =
8met/3mict. Le facteur d’écran de Moliere, 7, est donné par:

n =025 ( z8 ) T(T1+ ) (L.134+3.76(Z/130)*(T + 1)°T~ (T +2)7").

0.885
(1.26)
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Pour les matériaux de faible Z il est préférable d’utiliser la section efficace
de Mott, plus précisement Spencer suggere d’utiliser une expression due a Fano
qui introduit une correction pour tenir compte des déflections inélastiques. En
notant ¢ la correction de Fano et en posant % = T(T+2)(T+1) 2 les fonctions
S; s’écrivent :

!
S(T) = 2(Z+1)3Nago 1 +¢ {Cl+27rZoml— (/i2+7rZa/£)Zl_}r0.

4A T(T + 2)k? i
(1.27)
La correction de Fano s’écrit :
1 3.33 7«
= u,—In{0.1627%3(1 . 1.28
‘ (Z+1)ln(477){u “( (+—) (1.28)

Dans cette correction apparait une constante négative, u;,, qui dépend du
matériau considéré mais dont la valeur est peu différente de —5. Nous avons
cependant constaté que le calcul des DED est facilité si la constante wu;, est
choisie au mieux. L’expression théorique pour u;, est donnée par Fano [45] en
faisant appel a la fonction de diffusion incohérente S :

U
tin = — lim {/ Slexp Yy du+1—- U}, (1.29)
U—o0 o 2

La fonction de diffusion incohérente peut étre calculée numériquement et de
nombreuses tabulations ont été publiées (cf. [46, 47, 48], par exemple). Afin
de calculer rapidement u;, nous pouvons poser S(u) = 1 — exp(—u/T) ce qui
est justifié par ’allure des fonctions tabulées, d’une part, et par 'utilisation
que nous souhaitons en faire d’autre part (’allure de la fonction & 'origine
compte peu dans (1.29)). Dans ces conditions ’expression (1.29) est calculable
analytiquement! et on trouve en utilisant Maple ou [49] et en notant vz la
constante d’Euler:

—Uip & 2(yp —InT) + 1~ 2.15—-2InT. (1.30)

Ainsi, apres évaluation de 7 par un ajustement classique, les valeurs de Cromer
et Mann [47] nous donnent u;, ~ —4.96 pour le Lithium et u;, ~ —4.26 pour
le béryllium, ce qui permettra, par la suite, de fixer la valeur de u;, pour des
matériaux de faible Z comme les scintillateurs plastiques.

Signalons enfin que dans son calcul des moments Spencer utilise une approxi-
mation des fonctions S;(t), qu'il consideére valable quelles que soient les sections
efficaces utilisées. Par la suite nous n’utiliserons pas cette approximation et
nous utiliserons soit I'expression (1.25) soit (1.27).

1. La fonction S utilisée par Fano a pour limite 1, mais certains auteurs donnent Z*S
comme fonction de diffusion incohérente, il faut donc prendre soin de normaliser correcte-
ment les fonctions tabulées pour utiliser la méthode proposée.
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Remarques

Dans le cas d’un milieu composé on applique les regles de la partie 1-11.2 et
on utilise les potentiels d’ionisation fournis par 'ICRU pour le milieu que I'on
souhaite étudier. Le probleme de I'intégration numérique est loin d’étre une
mince affaire, surtout que ’on souhaite par la suite calculer un grand nombre
de ces fonctions. En pratique, nous calculons une vingtaine de points puis nous
réalisons un ”spline” cubique sur ces points, sans noter de différences notables
avec un calcul plus précis. Golovin a d’ailleurs utilisé un nombre de points
équivalent dans un calcul similaire [50]. Les courbes obtenues par cette méthode
sont semblables a celles publiées par Spencer, ol la partie en x < 0 correspond
a la rétrodiffusion des électrons. Un exemple de DED dans I'aluminium est
donné sur la figure 1.4. Les DED pour Nal(Tl) et le scintillateur plastique
Pilot-U, qui seront utilisées au chapitre suivant, sont données dans ’annexe de
ce chapitre.
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Fic. 1.4 — DED dans 'aluminium pour différentes énergies
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IV. Equation de transport pour le flux d’électrons

IV.3 Cas d’une source ponctuelle collimatée

Spencer [51] donne une relation générale pour passer de la DED due & une
source plane a celle due a une source ponctuelle collimatée. Il faut pour cela
considérer les DED en z dans le cas de la source plane pour une émission de
co-latitude quelconque 6y : Jy(6y,2). La DED, a la distance 2" dans la direction
d’émission et & la distance radiale p par rapport & cette direction, due & une
source ponctuelle collimatée, est donnée par la transformée inverse de Hankel-
Fourier de Jy(6y,2) :

ro 1 S o° / * —iz
po(p 12 ) = W/ e'l=* dqz/o QpBo(QpP)de/ e " Tu(2,00).

o — 00
Pour les subtilités d’intégration on consultera la publication originale. Guidé
par 'exemple traité par Spencer j’ai choisi :
1 z

J 9 = o )
pi(200) cosBy 7" cos B

0).

L’argument en z est modifié pour prendre en compte la rotation du repere et
le pré-facteur assure la conservation de l'intégrale de la fonction, intégrée sur
le parcours possible de I’électron. Pour les fonctions de ce type on trouve:

ro (5([),) ’
Jpo(p < ) = szjpl(z 70)-

La fonction de la variable p" assure que I'intégrale de la fonction sur 1’élément
de surface 2mp'dp est égale & la valeur de la fonction sur Paxe, et traduit
ainsi la collimation. Désormais, pour caractériser la DED en un point cible de
I’espace, d’altidude z, dans le cas d’une source ponctuelle collimatée, d’énergie
wo, émettant a la co-latitude 6, et située a 1’origine, nous prendrons:

z

S o el

La fonction J dont il est question est celle de la seconde partie qui prend ses
valeurs pour z entre -1 et 1. La dépendance en énergie est cette fois explici-
tement introduite. On pourrait prendre en compte 1’élargissement du faisceau
en remplacant la distribution de Dirac par une gaussienne piquée.

IV.4 Utilisation pratique de la DED

Par la suite nous utiliserons des quantités dotées de dimensions. La DED
dimensionnée, que nous noterons J (w,r), vérifie la proprité suivante :

ro(w)
/ J(w,r)dr = w.

—ro(w)
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Chapitre 1. Perte d’énergie des particules chargées et modele de la trace
moyenne

Autrement dit, I'intégrale de la DED sur le parcours de 1’électron est égale a
I’énergie initiale de I’électron, les parcours étant exprimés en g/cm? la fonction
J s’exprime en keV.g !.cm?. Dans la pratique les DED sont calculées pour le
milieu étudié et enregistrées une bonne fois pour toutes dans un fichier, ce qui
permet de les utiliser efficacement.

V  Dépot radial d’énergie le long de la trace

Nous expliquons ici comment calculer la dose radiale en utilisant la distri-
bution d’énergie dissipée de Spencer, puis nous illustrons la méthode a I’aide
d’un exemple.

V.1 Modélisation

Nous considérons connue 1’énergie de 'ion le long de la trace et nous nous
intéressons a un point d’abscisse x( sur la trace et situé a la distance radiale
2 de la trace de I'ion '. Pour évaluer I'énergie déposée par les électrons secon-
daires sur un élément de volume (de masse) élémentaire centré en (zg,2), nous
sommons toutes les contributions dues a I’éjection d’électrons sur un élément
de longueur dv. La source ponctuelle collimatée que nous considérons a 1’abs-
cisse v (0<v< zy) a pour énergie wy(v) et émet un nombre d’électrons dN(0)
entre 6 et 0 + df (cf. figure 1.5). La distance de la source a la cible est notée

Partie retrodiffusée

Coeur de trace
[

L v

Fi1c. 1.5 — Notations utlisées pour la sommation des contributions

1. Nous conservons ici les notations utilisées par Spencer, la distance radiale est donc
(provisoirement) notée zq

28



V. Dépot radial d’énergie le long de la trace

r(v). L’énergie wy(v) est définie par:

(wo — v)?

C{)d(?)) = wm(n(v) Sin2 91, = wmw(v)m
0

La surface élémentaire dS traversée par les électrons considérés est dS =
r?(v)d€). Ainsi, la contribution de I'élément dv & la dose cherchée est :

dN ()
(=25

20

Jodv T (wa(v),

cos 0,19 (wa(v))

Le terme en facteur de la fonction 7, représente le terme source. En effet, la
fonction de Spencer calculée dans la partie 1-IV utilise une source correspon-
dant & 1 électron par cm?. En notant que:

20

28 + (o — v)z’

cosf, =

on peut poser, pour simplifier I’écriture du second argument de la fonction 7 :

20 VA A+ (wg —v)?

T cosOpro(wa(v)) | ro(wa(v))

Rer,z0 (V) (1.31)

On trouve ainsi, pour la dose en (zg,2), en sommant les contributions du début
de la trace jusqu’a z et en utilisant la relation (1.12):

Da(x0,20) = 2 /0 " G(0)T (wal0) Py o () dos. (1.32)

On a posé pour simplifier I’écriture :

60) = oo oy ) (1 gy 20 (1 )

" 22 (v) B (v) wi(v) Wrmaz (v Wrmaz (U
(1.33)

Dans 'expression (1.32) la fonction J est nulle si son second argument est
supérieur & 1. Autrement dit, si I’électron n’a pas I’énergie suffisante pour at-
teindre le volume cible, la contribution est nulle. Nous n’avons pas encore tenu
compte de I’énergie due aux électrons rétrodiffusés. Pour cela, nous sommons
les contribution pour les abscisses situées a droite de xy. On trouve:

Dy (20,20) = 2C4 / G(0) T (wal®), — Ry oo (v)) do. (1.34)

On a introduit dans cette expression la longueur de la trace L et on notera
le signe négatif dans la fonction J. La dose déposée dans un élement de vo-
lume centré en (xg,yy) est la somme des contributions directes, Dy(zo,20), et
retrodiffusées, D, (9,2p).
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Chapitre 1. Perte d’énergie des particules chargées et modele de la trace
moyenne

Directe/Retro

E=130.8 MeV/nucleon
E=100.8 MeV/nucleon
E=70.80 MeV/nucleon

E=40.70 MeV/nucleon
E=10.00 MeV/nucleon
4 - - - - - - - - .-
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o 10°
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810% Frrvmei i A Ed A d R
5
10’
10°

10 10° 10
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Fi1Gc. 1.6 — Comparaison des composantes directes et rétrodiffusées a différentes
énergies le long de la trajectoire de 'O a 150 MeV/uma dans l'aluminium.
La composante “retro” est négligeable sauf au début de la trajectoire (courbe
rouge), dans ce cas on a peu d’électrons émis en amont mais les rétrodiffusés
émis en aval apportent une contribution. Cette contribution devient négligeable
lorsque l’on progresse le long de la trajectoire

V.2 Application

Le résultat obtenu permet de calculer la dose radiale due aux électrons se-
condaires en un point de la trace de I'ion. Ces résultats peuvent étre confrontés
a ceux prédits par Michaelian ou Katz. Dans le cas d'un ion oxygene de 150
MeV par nucléon traversant I’aluminium nous obtenons des profils comparables
en forme et en intensité a ceux prédits par Katz et Michaelian. Cependant, le
rayon de la zone ou est déposée la dose due aux électrons secondaires dépend de
I’approche utilisée et aussi de I’énergie de I’ion. La figure 1.7 présente les pro-
fils obtenus a différentes énergies. L’échelle logarithmique ne permettant pas
une bonne vision des différences subtiles nous trouvons, dans ’annexe de ce
chapitre, une comparaison des différents modeles étudiés. Pour disposer d’une
référence nous choisissons de former le rapport des modeles de Katz et Michae-
lian puis nous formons le rapport du modele " Transport” sur les modele de
Katz et Michaelian. On peut constater que le rapport entre le modeéle ”Trans-
port” et les autres est du méme ordre de grandeur que le rapport entre le
modele de Katz et de Mikaelian, dans la zone ou ['on obtient une dose radiale
qui décroit comme le carré de la distance radiale.
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V. Dépot radial d’énergie le long de la trace
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F1G. 1.7 — Dose radiale dans I’aluminium pour **O, comparaison des approches
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Chapitre 1. Perte d’énergie des particules chargées et modele de la trace
moyenne

La contribution de la dose directe est prédominante a toute énergie, comme
le montre la figure 1.6. On retiendra que la dose due aux électrons rétrodiffusés
est 70 a 80 fois moins importante que la dose directe, ceci malgré le fait que
I’on considere pour les retrodiffusés une source collimatée. Cette approche
conduit, en effet, a une surestimation de la composante rétrodiffusée, puisque
la rétrodiffusion s’accompagne nécessairement d’une dispersion des électrons
considérés.

Comme on I’a vu, 'approche adoptée permet d’examiner le profil de dose

a une profondeur de pénétration donnée. Si ’on fixe cette profondeur, on peut
examiner, pour chaque distance radiale, les contributions des électrons tout
le long de la trace. A titre d’exemple, nous présentons le profil de dose ob-
tenu pour 'O dans 'aluminium. L’ion a initialement 150 MeV /nucléon et
la dose radiale est présentée a 5.25 um, ou l’énergie résiduelle est d’environ
100 MeV/nucléon. Les barres verticales colorées de la figure 1.8 marquent
les distances radiales pour lesquelles sont examinées les contributions. La fi-
gure 1.8 présente les contributions associées aux distances radiales considérées.
Comme on peut le constater, a courte distance, la fonction a intégrer est tres
nettement piquée, on peut considérer que la majorité de la dose est due aux
électrons éjectés radialement tout pres du point que l'on considére dans la
trace. Par contre, a longue distance radiale, les contributions sont de moins
en moins piquées, et la dose déposée tient compte des contributions dues aux
électrons éjectés tout le long de trace. D’autres profils de doses et les contri-
butions associées sont présentés dans ’annexe de ce chapitre.
Les modeles de Katz et Michaelian-Menchaca prédisent une forte dépendance
en 1/2? pour la dose radiale. Michaelian et Menchaca [52] ont introduit une
modification de cette loi en (1 — 2/zpqe:)® pour tenir compte des électrons
rétrodiffusés. La distance z,,,, est déterminée par le parcours des électrons de
plus grande énergie. En pratique, cette modification introduit une décroissance
brutale de la dose radiale a longue distance. Cucinotta [41] a lui aussi intro-
duit des modifications a longue et courte distance. La comparaison de ces deux
modeles montre une tres bonne concordance a courte distance. A longue dis-
tance, la coupure introduite par Michaelian et Menchaca donne un rayon de
trace inférieur a celui de Cucinotta. Dans les deux modeles il n’est pas fait
mention de la trace dans son ensemble ; si bien que la dose radiale en un point
de la trace dépend de I'énergie de Iion en ce seul point.
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V. Dépot radial d’énergie le long de la trace
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F1G. 1.8 — Contribution des électrons le long de la trace @ E/A=101 MeV
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Chapitre 1. Perte d’énergie des particules chargées et modele de la trace
moyenne

VI Bilan

La perte d’énergie des ions et des électrons est facilement calculable grace
aux multiples sources de données accessibles a la communauté, notamment le
logiciel SRIM et les programmes PSTAR et ESTAR du NIST. On peut aussi
se servir de tables récentes comme celles présentées dans [6]. II faut cependant
noter que d’importantes questions restent d’actualité, comme la validité de
la régle d’addition de Bragg (surtout pour les matériaux de faible Z & basse
énergie [53]) ou les problemes liés a la charge effective [54]. Dans certains cas
le pouvoir d’arrét n’a jamais été mesuré, ainsi nous n’avons pas trouvé de
référence expérimentale pour le pouvoir d’arrét du carbone dans I’eau. Pour ce
cas précis la base de donnée mise a disposition par Ziegler [7], renvoie a [55],
qui apres vérification renvoie a [56] ou les pouvoirs d’arréts sont déduits de
mesure dans I’aluminium!

Le concept de dose radiale est utile dans un grand nombre d’application, il
permet de calculer la dose déposée autour de la trace d’un ion en prenant
en compte les électrons secondaires. Les derniers développements proposés
par Cucinotta et al. incluent les sections efficaces doublement différentielles
décrivant la production d’électrons secondaires. Dans I’état actuel des connais-
sances la dose radiale dans le coeur de trace et a la limite du halo reste sujette
a débat, d’autant plus que les données expérimentales manquent.

Nous avons développé un modele de trace moyenne, basé sur 1’équation de
transport de Lewis et sur l'utilisation de la distribution d’énergie dissipée
de Spencer, afin de prendre en compte de maniere réaliste le transport des
électrons secondaires dans la matiere. Cette approche nous permet de tenir
compte de tous les électrons émis le long de la trace, en particulier nous ne
faisons pas I’hypothese d’un flux radial d’électrons, mais nous utilisons pour
décrire I’éjection des électrons la corrélation semi-classique de Rutherford entre
I’énergie et ’angle d’éjection de ’électron. Dans le cas d’ions de haute énergie
ayant un long parcours dans la matiere notre approche modifie le comporte-
ment a grande distance radiale, le profil de dose s’étend moins loin que dans
le cas d’un flux radial d’électron ou la limite du halo est déterminée par le
parcours des électrons de plus haute énergie.

Je suis d’ la mauvaise herbe,

Braves gens, braves gens,

C’est pas moi qu’on rumine

Et c’est pas moi qu’on met en gerbe...
Je suis d’ la mauvaise herbe,

Braves gens, braves gens,

Je pousse en liberté

Dans les jardins mal fréquentés!

G. Brassens - La mauvaise herbe
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D’une lave en fusion, d’une pate d’étoile, d’'une
cellule vivante germée par miracle nous sommes
issus, et, peu a peu, nous nous sommes élevés
jusqu’a écrire des cantates et a peser des voies
lactées.

Saint-Exupéry, Terre des Hommes

Chapitre 2

Scintillation iono-induite

I Introduction

Selon Bernard Valeur [57] la premiere observation de fluorescence remonte
a 1565. Le terme fluorescence a été introduit en 1853 par Stockes pour désigner
la propriété des matériaux émettant une longueur d’onde visible, suite a 1’ab-
sorption de lumiere de plus faible longueur d’onde (loi de Stokes). Le terme Fluorescence
fluorescence est construit a l’aide du terme allemand fluorspath (fluorine en radiolumi-
francais) est du suffixe ”-scent” (qui a la couleur de). Le terme luminescence hescence
a été introduit par Wiedeman en 1888 pour désigner les processus amenant,
un composé a produire de la lumiere, parmi ces processus on peut citer la
thermoluminescence, la radioluminescence (excitation initiale du composé par
des particules ionisantes), la bioluminescence (chez la luciole par exemple). Le
terme phosphorescence tire ses origines des racines grecques ¢ws (lumiere) et
popewv (qui porte), bien que le terme phosphore soit utilisé depuis le Moyen-
Age la phosphorescence désigne aujourd’hui le résultat d’une transition radia-
tive précise sur laquelle nous reviendrons.

Au début du siecle, Rutherford a utilisé des écrans scintillants en sulfure
de zinc pour étudier la diffusion des particules «; depuis cette époque de
nombreux matériaux scintillants ont été découverts et leur domaine d’utilisa-
tion s’est largement développé. On peut rapidement classer les scintillateurs Différents
en trois catégories: inorganique, organique et liquide. Les scintillateurs inor- types de
ganiques peuvent se présenter sous forme de cristaux purs (Csl, BaFy), ou scintillateurs
activés (Nal(Tl), CaFy(Eu)), sous forme également de céramiques (YAG(Ce)
[58], LuyO3 [59]) ou de verres (LiBaF; [60]). Les scintillateurs organiques
peuvent également se présenter sous forme cristalline (anthracene, terphényle),
éventuellement dopée, ou sous forme amorphe. Ce sont alors majoritairement
des plastiques a base de polystyrene ou de polyvinyltoluéne, contenant un ou
plusieurs dopants scintillants. Les scintillateurs liquides sont simplement obte-
nus en mettant un composé organique scintillant en solution.
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Chapitre 2. Scintillation iono-induite

Depuis les années 1980 la recherche sur les matériaux scintillants a connu un
regain d’activité prononcé: I'imagerie médicale nécessite en effet des scintilla-
teurs toujours plus performants [61], tandis que les expériences de physique
des hautes énergies poussent au développement de nouveaux scintillateurs
permettant la construction de calorimetres de grand volume. Ainsi, le détecteur
CMS utilisera 80 000 cristaux de PbWOy et on estime que I'industrie de I'ima-
gerie médicale est demandeuse de 175 tonnes métriques de scintillateur chaque
année [60]. Les scintillateurs sont aussi largement utilisés dans les expériences
concernant les astroparticules, comme détecteurs embarqués (Nal(T1) dans le
satellite GLAST' [62]) ou comme détecteur d’événements pour les expériences
a terre [63]. Pour en finir avec les différents domaines d’application des scin-
tillateurs il faut signaler 'utilisation des fibres optiques scintillantes qui per-
mettent de décaler vers le rouge la longueur d’onde d’entrée. Ces fibres WLS
(WaveLength Shiffting) permettent de travailler avec des longueurs d’onde plus
”commodes”. Il existe enfin un grand nombre d’applications en biologie, parmi
celles-ci I'utilisation de molécules scintillantes est particulierement utile pour
marquer des sites particuliers tels que les récepteurs membranaires ou des sites
actifs de protéines [57].

Dans ce deuxieme chapitre nous nous occuperons surtout de la scintillation
induite par les ions. Dans un premier temps nous résumons l'’ensemble des
processus d’excitation et de transfert d’énergie qui expliquent la luminescence,
en particulier dans les scintillateurs organiques. Nous présentons ensuite les
caractéristiques particulieres de la luminescence induite par les ions et nous
discuterons les différentes approches qui permettent de rendre compte des
phénomenes observés. A la fin de la troisiéme partie nous dressons une liste
des questions qui nous paraissent dignes d’intérét. Dans la derniere partie nous
appliquons le modele de dose radiale construit au chapitre précédent afin de
calculer la luminescence induite par les ions.

II Processus primaires a l’origine de la scin-
tillation

Lorsque une particule ionisante interagit avec un milieu scintillant 1’énergie
de la particule est absorbée par le milieu, ce qui conduit a l’excitation de
différents états moléculaires. Le retour a I'équilibre de ces états excités se fait
a travers différents canaux de relaxation dont certains permettent I’émission
de photons. Dans le cas ou les molécules scintillantes sont en faible concentra-
tion dans un milieu hote il est primordial de s’intéresser aux mécanismes de
transfert d’énergie du milieu hote vers les dopants. Enfin, lorsque 1’excitation
initiale est provoquée par une particule fortement ionisante, créant une cascade

1. Gamma ray Large Area Telescope
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II. Processus primaires a l’origine de la scintillation

d’électrons secondaires, il est intéressant de connaitre la répartition spatiale
des états d’activation.

I1.1 Nature des états moléculaires excités

[’émission d’un photon de fluorescence par une molécule est due a la

désexcitation radiative du premier état singulet excité vers I’état fondamental,
qui est en général lui aussi singulet. La dépopulation temporelle d’'un ensemble
d’états singulets excités se fait selon une décroissance exponentielle de temps
caractéristique 7y, de 'ordre de la nanoseconde. Ce temps caractéristique qui
correspond a la durée de vie moyenne des états singulets excités est la constante
de temps de la fluorescence. La phosphorescence correspond a une transition
radiative du premier état triplet excité vers I’état fondamental. La durée de vie
des états triplets étant plus longue que celle des états singulets la constante de
temps de la phosphorescence (de quelques millisecondes a plusieurs secondes
[64]) est plus grande que la constante de temps de la fluorescence.
Lorsque le milieu scintillant est soumis a un rayonnement ionisant on observe
en fait que la scintillation peut se décomposer en deux composantes, I'une dite
prompte, 'autre dite différée. La composante prompte résulte de ’excitation
des molécules dans un état singulet tandis que la composante lente résulte de
I'interaction bimoléculaire d’états triplets qui donne des états singulets excités
[65].La composante lente est caractérisée par un temps de 'ordre de la mi-
croseconde qui est typique des processus de diffusion des especes triplets. La
formation et l'interaction d’especes triplets sont favorisées dans les zones de
forte densité d’activation formées par une particule fortement ionisante ou par
des électrons lents.

Pour définir la qualité d’une molécule scintillante on utilise I'efficacité quan-
tique de fluorescence qui est le rapport d’embranchement radiatif de I’annihila-
tion du premier état singulet excité [64, 66]. Pour les molécules scintillantes les
plus efficaces, dont on trouve une liste dans [64, 66|, le rendement quantique
de fluorescence est de 'ordre de 80 %. Sur la figure 2.1 nous avons représenté
quelques uns des états accesibles a une molécule isolée et différentes transitions
possibles.

Les transitions radiatives d’absorptions, notées A;, entre états de méme mul-
tiplicité (transitions permisses) sont du type So — Si, So — Sn, S1 — Sy, Les
transitions interdites entre états singulets et triplets (As), sont du type Sy —T;
et Sop — Tj.

Les relaxations radiatives donnant lieu & I’émission d’un photon de fluorescence
sont repérées par la lettre F', les processus possibles sont les transitions S; — Sy
(fluorescence normale), S, — Sy ainsi que T, — 77 et S, —S;. La phosphorescence
est notée avec la lettre P, elle correspond a des transitions du type T}/, — So.
Les transitions non radiatives, en compétition avec la fluorescence et la phos-
phorescence, sont soit des conversions internes (CI), entre états de méme mul-
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Chapitre 2. Scintillation iono-induite

tiplicité, soit des intercombinaisons non radiatives (INR), entre états de mul-
tiplicités différentes.

Sur la figure 2.1 nous avons représenté les niveaux de vibration moléculaire: le
principe de Franck-Condon requiert que les transitions vers les états d’énergie
plus élevée maximisent l'intégrale de recouvrement des orbitales moléculaires
de départ et d’arrivée, comme illustré sur la figure 2.2. Ainsi, les excitations
et désexcitations de la molécule induisent des transitions vibroniques, la re-
laxation vers un état électronique ”pur” se fait sur le seule mode vibrationnel
(symbolisé par ~ sur la figure 2.1).
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Fic. 2.1 — Transitions radiatives et non radiatives accessibles a la molécule
1s0lée

I1.2 Transfert de 1’énergie d’excitation

Lors du ralentissement des particules primaires ou secondaires, dans un
temps de Pordre de 107! s, des états primaires d’activation (excitation ou
ionisation) sont créés. Afin de caractériser la densité volumique de molécules
excitées dans un état [n > on peut chercher a utiliser le spectre de dégradation,
y(T), introduit par Spencer et Fano [67], qui donne le nombre d’électrons
d’énergie cinétique 1" qui traverse, par unité de temps et d’énergie, un volume
sphérique élémentaire. Connaissant o,,(T), la section efficace d’excitation d’une
molécule dans I'état d’énergie E),, on a théoriquement le nombre élémentaire,
dN,, d’especes excitées dans un état d’énergie F,, :

dN,, = 0, (T)y(T)dT.
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Fi1c. 2.2 — Illustration du principe de Franck-Condon

En pratique, il n’est pas facile de calculer le spectre de dégradation, en parti-
culier la partie concernant les électrons de basse énergie. De méme, la section
efficace d’excitation n’est pas connue avec précision pour les électrons lents du
spectre de dégradation. Pour ces deux raisons il convient donc d’examiner plus
précisément les différents mécanismes menant a la création directe ou indirecte
d’états ;.

Considérons d’abord le cas d’un milieu scintillant organique ne comportant
qu’'une seule espece (pas de dopants). L’excitation par les électrons rapides
(T Z 50 eV) donne lieu a la création de plasmons (états collectifs d’excita-
tion des électrons de valence) qui relaxent en un temps de 'ordre de 107'° s
et laissent la molécule dans un état superexcité. Si I’énergie du niveau su-
perexcité est inférieure a l'énergie d’ionisation les états singulets superexcités
décroissent non radiativement vers 1’état Sy, avec un rapport d’embranchement
peu différent de 1'unité et dans un temps de I'ordre de 101 — 10~ 5 [65, 68].
Si I’énergie du niveau superexcité est supérieure au seuil d’ionisation la disso-
ciation ou l’autoionisation sont possibles, Fuchs et al. ont montré que dans les
solutions scintillantes la probabilité de 1’autoionisation est proche de 'unité
[69]. Bien que l’énergie cinétique de ’électron libéré par autoionisation soit
faible, elle reste suffisante pour exciter directement les niveaux moléculaires
singulets ou triplets des molécules environnantes. Un électron libéré par auto-
ionisation peut aussi donner une recombinaison radiative avec 1’ion parent, on
parle alors de recombinaison géminée. Le role des électrons lents (7' < 50 eV)
est similaire au cas des électrons résultants de ’autoionisation. Le tableau 2.1
donne les ordres de grandeurs des temps caractéristiques des processus que
nous avons évoqués jusque ici.

Les scintillateurs organiques composés contiennent un ou deux dopants,
dilués en faible quantité dans une matrice hote, généralement en polystyrene
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Processus Temps caractéristique (s)
éjection des électrons primaires 10~ —1071¢
absorption 101
temps de relazation des plasmons 10710
développement de la cascade d’électrons § 107 — 1071
création des excitons, paires électrons-trous 107 — 10713
durée de vie des états S,, 10718 — 107"
relaxation vibrationnelle 10712 — 10710
fluorescence 10710 — 107"
intercombinaison non radiative 10719 —108
conversion interne 101 —107"°
phosphorescence 1076 -1

TAB. 2.1 — Temps caractéristique des processus unimoléculaires

(PS) ou polyvinyltoluene (PVT). Les concentrations de dopants fluorescents
dans ces scintillateurs, dits secondaires (un dopant) ou ternaires (deux do-
pants), sont de l'ordre de 3 — 10 g/L pour le dopant primaire, et de I'ordre
de 0.01 — 0.1 g/L pour le dopant secondaire [66, 70]. Une liste de dopants
couramment utilisés dans la fabrication des scintillateurs plastiques, ainsi que
leurs longueurs d’onde principale d’absorption et d’émission est donnée par Va-
sil’chencko [71]. Les matrices de PS ou de PVT ont une efficacité de scintillation
faible, par rapport aux dopants, le spectre d’émission des scintillateurs plas-
tiques est ainsi caractéristique du dernier dopant émetteur. Pour caractériser
la réponse d’un scintillateur dopé il faut donc examiner les mécanismes de
transfert d’énergie de la matrice hote vers le dopant primaire ou du dopant
primaire vers le secondaire.

Les processus radiatifs sont possibles a condition que le spectre d’absorption
de l’absorbeur (dopant primaire, secondaire) recouvre le spectre d’émission de
I’émetteur (matrice, dopant primaire). De tels transferts ont, par exemple, été
mis en évidence par Birks dans une matrice de PV'T dopée au naphtalene, dans
ce cas une augmentation de la concentration de naphtaléne entraine une aug-
mentation de la proportion de transfert radiatif [72]. L’importance du transfert
radiatif peut étre évaluée en considérant le recouvrement des spectres d’absorp-
tion et d’émission des éléments constituants le scintillateur.

Parmi les transferts d’énergie non radiatifs possibles la diffusion d’excitons, ou
tout ou moins de paires électrons-trous faiblement corrélées, joue un role im-
portant dans les cristaux moléculaires et aussi dans les scintillateurs plastiques.
Dans le cas de ces derniers I’excitation initiale peut migrer le long du polymere,
a la maniere des excitons dans un cristal idéal [66, 65, 72, 73]. Enfin, [’énergie
d’excitation peut étre transmise via des interactions dipolaires a longue portée,
autrement dit par le mécanisme de Forster. Ce type de transferts d’énergie a
été mis en évidence par Birks dans le PVT dopé au pyrene, et par Swank et
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Buck dans des scintillateurs a base de PS [74]. Comme le prévoit la théorie
de Forster l'efficacité de ce transfert non radiatif atteint son maximum pour
une certaine concentration de dopant, au dela de cette concentration ’effi-
cacité reste quasi constante. La figure 2.3, adaptée de Birks [72], résume les
mécanismes de transferts d’énergie dans un scintillateur plastique contenant
un dopant.

Absorption de I’énergie
d’ionisation

Y
| Segments excités du polymere |

e . Diffusion d’excitons
Diffusion d’excitons i

.. Transfert radiatf (Fluorescence
Transferts non—radiatifs A i )

Transfert de Forster

|

Molécules dopantes
excitées

" Transfert de Forster
Segments excités

Excimeéres Transfert radiatf (Fluorescence)

Emission

Fi1c. 2.3 — Mécanismes de transfert d’énergie dans un scintillateur plastique
contenant un dopant

I1.3 Distribution spatiale des états d’activation

Des zones d’activations de natures différentes sont créées par le flux de par-
ticules résultant de l'irradiation d’un milieu. Dans le cas de l'irradiation par
des électrons on distingue habituellement, suivant la dénomination adoptée par
Mozumder et Magee [75], les grappes isolées (spurs) des essaims (blobs), qui
correspondent, respectivement, aux zones de faible et forte densité d’ionisation.

Electrons :
blobs et

Les molécules excitées situées dans les essaims sont soumisses a l'interaction spurs

des molécules voisines excitées, au contraire des molécules situées dans les
grappes. Les grappes isolées sont créées par des collisions optiques avec des
électrons suffisamment rapides pour que le libre parcours moyen entre deux
collisions soit assez grand pour laisser la molécule excitée isolée. En réalité,
les états excités créés par ces collisions résultent de la relaxation des plasmons
évoqués plus haut. A ces électrons rapides il faut encore ajouter les électrons
lents dont I'énergie est inférieure a une valeur limite, que 'on peut prendre
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égale a la valeur du potentiel d’ionisation moyen [76]. Les autres électrons, ni
trop rapides ni trop lents, qui ont un pouvoir d’arrét élevé et un faible par-
cours moyen, conduisent a la création des essaims. On peut donner un ordre
de grandeur de ’énergie limite pour la formation des essaims en considérant
que ces zones sont créés par des électrons secondaires dont I’énergie cinétique
est telle que le parcours moyen est inférieur au rayon de Onsager '.

O grappe isolée (spur)
essaim (blob)
= lrace Q S
o
(@)
(0]

F1G. 2.4 — Vue schématique de la localisation des différentes zones d’activation

Dans le cas de l'irradiation par des ions, on considere, autour de la tra-

Cas des ions jectoire de l'ion, une trace cylindrique, constituée par le recouvrement des

Densité
limite
d’espéces
excitées

blobs et des spurs, ou regne une forte densité d’activation. Cette zone de forte
densité d’ionisation est créée par le ralentissement de la particule primaire et
par les électrons secondaires lents. Les électrons secondaires rapides donnent
naissance, autour de la trace, a des grappes et a des essaims isolés. Une vue
schématique des zones d’activation est représentée sur la figure 2.4.

La constante de temps de la fluorescence ne dépend ni de la charge, ni
de Iénergie de la particule excitatrice [77]. D’autre part, la scintillation iono-
induite est caractérisée par une saturation de D'efficacité de scintillation pour
les pouvoirs d’arréts élevés. En faisant I’hypothese que la saturation est due a
un processus de dégradation de I’énergie d’excitation on peut obtenir un ordre
de grandeur de la densité d’activation du milieu. En effet, puisque la constante
de temps de la scintillation n’est pas affectée, les processus de dégradation
doivent étre plus rapides que la durée de vie des états excités. Da Silva four-

1. le rayon au-dela duquel l'interaction coulombienne est égale a 1’énergie thermique du
milieu
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III. Scintillation iono-induite

nit un exemple pour l'anthracene [78], ou 'on considére deux interactions bi-
moléculaires, entre états triplets, qui inhibent la population des états singulets:

Si+S ™S 18,
S, +T, B 1 48,

Il faut que l'on ait 1/(k;C') > 7;. Dans anthracene 7 &~ 107" s et ky & ko &
1078 em3.s7!, les réactions inhibitrices ne peuvent donc avoir lieu que dans des
zones oll la concentration en espéces excitées est supérieure a 10 — 10" cm 3.

IIT Scintillation iono-induite

Lorsque la radioluminescence est induite par des ions nous parlerons de lu-
minescence, ou de scintillation, iono-induite. Les anglo-saxons utilisent le terme
ionoluminescence qui est d’ailleurs inscrit au PACS (Physics and Astronomy
Classification Scheme) ou Iacronyme IBIL pour Ion Beam Induced Lumines-
cence. Avec le développement des moyens de production de faisceau d’ions il
a été possible de mesurer la scintillation induite par de nombreux ions, et ceci
sur un domaine d’énergie étendu. Dans un premier temps nous examinerons le
caractere spécifique de la luminescence iono-induite, puis différentes approches
permettant de la décrire, notamment ’approche de Michaelian et Menchaca-
Rocha qui fait appel au dépot radial d’énergie, et ’approche de Voltz qui prend
en compte "aspect temporel de I’émission de scintillation. Apres une discussion
sur les questions non résolues a ce jour nous présenterons les résultats obtenus
dans la modélisation de la scintillation iono-induite, lorsque nous utilisons le
modele de dose radiale développé dans le chapitre précédent.

III.1 Position du probléeme

Deux quantités peuvent etre utilisées pour caractériser la réponse d’un scin-
tillateur, on utilise soit la luminescence spécifique, dL/dx, soit lefficacité de
luminescence, dL/dE. La premiére quantité est le nombre de photons émis par
unité de parcours de la particule excitatrice, la seconde est le nombre de pho-
tons émis par unité d’énergie cédée dans le milieu. Comme 1’ont noté Muga et
Griffith [79], ces quantités sont souvent déduites d’expériences dans lesquelles
Iion est totalement arrété dans le scintillateur. En effet, une mesure directe de
la luminescence spécifique ou de l'efficacité de luminescence nécessite d’utiliser
des échantillons dont 'épaisseur est adaptée a 1’énergie de I'ion incident, de
maniere a ce que le parcours de I'ion dans le scintillateur se fasse sans variation
notable d’énergie. Aucune allusion n’est faite au sujet de 1’aspect temporel de
la scintillation lorsque 1’on évoque I'une ou 'autre de ces quantités, il est impli-
citement admis que les mesures de ces quantités sont réalisées avec un temps
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de collecte suffisant pour prendre en compte la composante différée.

Un aspect frappant de la scintillation iono-induite, propre aux scintilla-
teurs organiques et inorganiques, est la diminution de I'efficacité de scintilla-
tion lorsque la perte d’énergie augmente. Dans le cas d’ions arrétés dans un
scintillateur on mesure la luminescence totale en fonction de I'énergie inci-
dente, la convexité des courbes résultantes est également une manifestation du
phénomene de saturation [80]. On dit alors que le scintillateur sature, et pour
mieux préciser ce terme nous suivons ’exemple de Ahlen en disant qu’il y a
saturation lorsque la réponse du scintillateur change, avec le pouvoir d’arrét,
plus lentement que linéairement [81].Comprendre et modéliser la scintillation
iono-induite consiste d’abord a rendre compte du phénomene de saturation de
la réponse du scintillateur, mais aussi de la scintillation particuliere induite
par chaque type d’ion.

La premiere tentative pour rendre compte du phénomene de scintillation est
due a Birks [82] qui a supposé que le nombre d’excitons produit par une parti-
cule ionisante est proportionnel a la perte d’énergie (soit AdE/dx ce nombre).
La particule ionisante endommage aussi certaines molécules qui deviennent
des pieges a excitons. Birks donne alors la luminescence spécifique en intro-
duisant le rapport des probabilités de capture d’un exciton par une molécule
endommagée et par une molécule non endommagée (soit k ce rapport, k > 1):

aL AL
dr 1+ kB

Bien que cette expression rende compte de la saturation, les parametres utilisés
par Birks sont normalement indépendants de la nature de la particule excita-
trice, ce qui a été mis en défaut par I’expérience. D’autre part cette expression
prédit que Defficacité de scintillation due a I’électron est plus grande que celle
due au proton, ce qui est aussi désapprouvé par l'expérience [83]. Les modi-
fications apportées a ce modele par Wright [84] et Chou [85], qui proposent
respectivement :

dL dE
dL a8

dr A+ BiE 4 C(4E)2’
en prenant en compte des réactions bimoléculaires supplémentaires, se révelent
également incapables de rendre compte des mesures expérimentales.
Par la suite nous serons plus particulierement intéressés par la luminescence
des scintillateurs organiques. On peut cependant espérer tirer profit des res-
semblances notables entre la réponse aux ions des scintillateurs organiques et
inorganiques: saturation a pouvoir d’arret élevé et augmentation de la lumi-

nescence spécifique pour des ions de méme vitesse mais de nombre de charge
décroissant [80, 79].
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II1.2 Dose radiale et luminescence
I11.2.1 Différentes formulations du probleme

Les expérience de Newman et Steigert [86] montrent clairement que des
ions de méme perte d’énergie mais de masses différentes ne produisent pas la
meéme intensité de scintillation. Cette considération a amené Meyer et Murray
[83, 87] a considérer le role joué par les électrons secondaires éjectés par I'ion
primaire. En effet, pour le méme pouvoir d’arrét, plus la charge de I'ion inci-
dent est élevée, plus le spectre des électrons secondaires éjectés est énergétique.
Ainsi, la dose déposée par I'ion de charge plus élevée sera moins importante
(moins concentrée, si 'on préfere). Si 'on suppose, en outre, que plus la dose
est élevée plus la saturation est importante, I'ion de charge plus élevée pro-
duira plus de scintillation, ce qui est en accord avec I'expérience. Suite a cette
analyse, de nombreux travaux ont été entrepris afin de calculer le profil radial
de dose et de proposer des mécanismes permettant de relier ce dépot radial
d’énergie a la luminescence observée.

Meyer et Murray [87] ont ainsi voulu calculer la fraction d’énergie déposée par
les électrons ¢ en dehors du coeur de la trace. Selon leurs hypotheses cette
fraction est indépendante du type de I'ion et la saturation a lieu dans le coeur
de trace. Bien que leur modele rende compte de la saturation, grace a l'intro-
duction de I’hypothese de saturation des centres lumineux, il s’avere incapable
de prédire correctement les différences de scintillation dues a différents types
d’ions.

Un progres notable est di a Katz et Kobetich [88] qui utilisent leur expression
de la dose radiale, calculée en tenant compte de la charge effective de l'ion (cf.
1-II1.1). Dans leur approche, héritée de la théorie de la cible ([89] ch. 2), la
probabilité d’activation d’un centre lumineux est donnée par une loi de Poisson
dépendante de la dose; la luminescence spécifique est ainsi:

dL

=0 [ 0= exp(optr) o2 2.1)

La dose py est définie comme la dose nécessaire a l'activation de 63% des
centres lumineux ayant recu une dose uniforme. Les ajustements obtenus par
Katz et Kobetich [88] sont satisfaisants pour les ions lourds, maix beaucoup
moins pour les légers. Les ajustements obtenus par Katz et al. [90], en utilisant
d’autres données expérimentales et en se limitant aux protons et particules al-
pha sur différents scintillateurs, sont beaucoup plus satisfaisants.

Muga, Griffith et Diksic se sont plutot intéressés au nombre d’électrons tra-
versant une surface perpendiculaire a la trajectoire de I'ion incident. Cette
méthode présente 'avantage de ne pas considérer un flux radial d’électrons,
comme dans 'approche de Katz et al.; cependant Muga et al. considerent que
le nombre de centres lumineux activés, par unité de surface, est proportionnel
au flux d’électrons mais indépendant de I’énergie de ces derniers. Le mécanisme
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de saturation est introduit en décrétant qu’au-dela d’un certain flux critique
lefficacité de scintillation est a son maximum. Les ajustements réalisés par
Muga et Diksic [91] reproduisent correctement les valeurs expérimentales de la
luminescence spécifique en fonction de I’énergie, et ceci pour cinq types d’ions,
de 'oxygene a l'iode.

Luntz [80] s’est basé sur le profil radial de dose, donné par Katz, pour définir
deux régions autour de la trajectoire de I’ion: un cceur de trace ou la dose est
si élevée que les mécanismes de scintillation sont presque totalement inhibés et
un halo dans lequel la luminescence spécifique est proportionnelle a 1’énergie
déposée. Le pouvoir prédictif du modele proposé par Luntz semble cependant
limité par le fait que les deux parametres libres introduits dans son modele
varient non linéairement avec le nombre de charge de 'ion [52, 80].

IT1.2.2 Approche de Michaelian et Menchaca-Rocha

En 1994 Michaelian et Menchaca-Rocha ont proposé un modele (modele

MM) permettant de décrire I’émission de scintillation suite au passage d’un ion
de haute énergie a travers un scintillateur [52]. Michaelian et Menchaca-Rocha
considerent que la scintillation d’une région dépend directement de l'énergie
qui y est déposée et non pas du nombre d’électrons la traversant, comme dans
certains modeles antérieurs. Michaelian et Menchaca-Rocha font I’hypothese
d’un flux radial d’électrons comme Katz dans [88] pour calculer la dose ra-
diale. Ils appliquent ensuite ’hypothese que le scintillation est proportionnelle
a ’énergie localement déposée par les électrons secondaires. En introduisant
une densité d’énergie critique, spécifique au milieu, ils aboutissent a une ex-
pression pour la luminescence par unité de longueur. Cette densité critique
d’énergie introduite dans le modele est obtenue par ajustement sur les données
expérimentales. Un grand avantage du modele est aussi d’aboutir a une expres-
sion analytique pour la luminescence par unité de longueur, qui ne dépend que
de deux parametres, dans son expression la plus simple. Des expression analy-
tiques sont données pour Csl, Nal, CH dans [52] et pour BGO et BaF, dans
[92].
Le modele a été testé pour différents ions sur un bon nombre de scintillateurs,
inorganiques ou organiques. Les données expérimentales utilisées par les au-
teurs pour tester la pertinence du modele sont extraites de données publiées ou
de leurs propres expériences [93, 94|. L’accord est bien plus satisfaisant qu’avec
les modeles antérieurs, surtout si l’on considere 1’étendue du domaine d’énergie
et de charge des ions considéré. Les énergies des ions vont de quelques MeV
au GeV, pour des nombres de charge de 1 a 40. Notons cependant que les
auteurs reconnaissent quelques probléemes avec les ions les plus légers. D’autre
part, Koch et al. modifient le modele pour parvenir a tenir compte d’une
décroissance de l'intensité de scintillation en fonction de I’énergie dans leurs
expériences [34, 33].
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Michaelian et Menchaca-Rocha partent de ’hypothese selon laquelle la den-
sité de paires électron-trou, ou plus généralement de porteurs d’énergie, est
proportionelle & la densité d’énergie déposée (autrement dit a la dose locale).
Les effets de quenching sont pris en compte en supposant que la densité de
porteurs d’énergie reste constante si la dose locale est supérieure a une valeur
limite notée p,. En appliquant leur modele de dose radiale exposé dans la partie
1-II1.2 ils obtiennent la densité de porteurs par unité de parcours de I'ion:

dN, Rinas
i K {7’(’7“2,0,] —|—/ p(r)2nr dr}. (2.2)

q

La dose p, est le principal parametre libre du modele et le rayon r, est ob-
tenu en résolvant ’équation p(ry) = p,. Dans un premier temps Michaelian et
Menchaca-Rocha considerent que la luminescence spécifique est directement
proportionelle a la densité de porteurs, si bien que 1’on obtient :

arL _ CdNe

dx dz ’
Une amélioration de ce modele qui tient compte des effets d’inhibition de
I’énergie disponible pour la composante lente de la scintillation est possible :

dl.  dN, dN, /dz
— 1 - F——“" 2.4
dr  dx { fKadeNe/dx}’ (2.4)

(2.3)

K, un parametre dont la définition dépend du type de scintillateur. Pour un
scintillateur comme CsI(T1) ou NaI(T1) I’étude des processus mis en jeu montre
que la création de centres Vj (trou autopiégé dans le réseau, formant une
liaison moléculaire entre deux atomes d’iode) est presque toujours suivie d’une
recombinaison non-radiative avec un électron ou d’une recombinaison radiative
qui donne un photon absorbé par T1". Par contre la recombinaison des paires
électron-trou sur les sites T1 donne lieu a une émission qui n’est pas absorbée.
Dans ce cas K, = Ep,, ou p, est la densité de centres activateurs et £ une
constante du matériau; F est la fraction de recombinaisons aux sites V} qui ne
donne pas de scintillation (recombinaison non-radiative ou émission absorbée).
Pour les scintillateurs organiques la composante lente résulte de I'interaction
d’especes dans 1’état triplet, si on suppose que la probabilité d’inhibition,F,,
des états triplets augmente avec le nombre d’especes triplets selon :
f;::—iyi—,
N+ A
ou A est le nombre d’espéces qui permettent la transformation d’un triplet
en singulet. Pour les scintillateurs organiques Michaelian et Menchaca-Rocha

proposent donc de prendre K, = A [92] et ils définissent F comme le fac-
teur ”d’inefficacité” de fluorescence par interaction bimoléculaire (par rapport
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a Defficacité de la desexcitation des états singulets). Ce modele sera appelé
modele MM2 par la suite.

Signalons enfin, pour étre complet, que Michaelian et Menchaca-Rocha ont cor-
rigé, en 2002 [95], le parametre d’impact classique qu’ils avaient précédemment
utilisé pour calculer la dose radiale. Cette modification apporte une amélio-
ration des ajustements effectués sur les données expérimentales, surtout a basse
énergie. Afin de fixer les idées nous donnons dans le tableau 2.2 les valeurs de
pq, données par Michaelian et al. pour différents scintillateurs.

Scintillateur | pq (erg/g)®
NE-102 3.5 107 [52]
3 102 (basse énergie) [93]
1.6 107* (haute énergie) [93]
Pilot-U 110° [52]
1.4 10° [92]
Nal(TI) 9.3 10° [52]
CsI(TI) 8 10° [95]
2.3 10% (basse énergie) [96]
8.9 10° [52]
BGO 1.1 10" [94]
BaF, 1.7 10" [97]

TAB. 2.2 — Valeurs de la densité de quenching pour quelques scintillateurs

¢ Dose[Gray]=10"*xDose[erg/g]

I1I.3 Luminescence spécifique et aspect temporel

Les approches présentées ci-dessus traitent de la scintillation globale, sans
faire de distinction entre les composantes promptes et lentes, qui résultent
cependant de processus physiques différents. L’approche de Voltz et al. permet,
par contre, de calculer séparément la luminescence spécifique due a chaque
composante. De plus le modele proposé par Voltz [98] integre 1'idée qu’il faut
distinguer un coeur de trace dans lequel I'efficacité de scintillation atteint son
maximum et un halo dans lequel la réponse ne sature pas.

Dans le coeur de trace la conversion des états singulets supérieurs vers l'état
S1 est perturbée par la présence d’especes transitoires. En considérant que les
especes inhibitrices sont distribuées selon une loi de Poisson, et que I'inhibition
est certaine si la distance entre I'inhibiteur et une molécule excitée est inférieure
a la distance critique R4, la probabilité de former un état S; a partir d’un état
initial S,, est:

dE

P=p exp(—BsE).
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La quantité dE/dx représente la perte d’énergie de la particule excitatrice. L’ef-
ficacité de conversion de I’état Sy vers I'état S,, est § et on a By = 2Rq/W,4, Wy
étant ’énergie moyenne pour former un centre inhibiteur. La densité linéaire
de molécules excitées dans I'état S; est alors:

dN, 1 dF dE

Qe W.dr eXP(—Bsﬁ)-

L’énergie moyenne pour exciter un état S, est W, et W, = W./B. En intro-
duisant la fraction F d’énergie déposée dans le halo, le nombre de molécules
excitées dans I’état Sp, par unité de parcours de I’ion est :

dN, 1—F,dE dE F, dE

= — —B,(1 - F,)—) + ——.
dx W, dx exp(=By( S)da:)+Ws dx

Le dernier terme de droite correspond au nombre d’états singulets dans le
halo, le terme exponentiel traduit I'inhibition de I’énergie d’excitation dans le
ceeur de trace. La densité linéaire de molécules excitées dans I’état triplet est
calculée de la méme maniere, mais en négligeant la contribution du halo:

dN, &, dFE dFE

— = ——exp(—B;®,—).

dx o de PP
Dans cette expression W; est 1’énergie moyenne pour produire un état 7 et
®,dE /dz représente la fraction d’énergie déposée utilisée pour activer des états
triplets. Si on désigne maintenant par ny 'efficacité quantique de fluorescence
et par « le nombre d’états S; formés lors de l'interaction triplet-triplet la
luminescence spécifique est :

dL. dL, dL4 dN, ANy

— =+ — = + —
dx dz dx s dz s dz

Les indices "p” et ”d” désignent, respectivement, les composantes promptes et
différées. En posant x = W/« et en notant S, la perte d’énergie, 'expression
finale de la luminescence spécifique s’écrit :

% . { 1 WSFS exp(—Bs(1 — Fy)S,) + VI:/ + %exp(—BtCI)tSe)} S..
Si on ne compte pas la premiere constante multiplicative ce modele comporte 6
parametres libres: Fy, Wy, By, x, ®; et B;. La détermination expérimentale de
ces parametres nécessite ainsi d’étudier I'intensité de scintillation en fonction
du temps, afin de discriminer les composantes promptes et différées [99]. Voltz
donne une expression de Fy dans [98], mais nous préférons donner directement
’expression proposée par Ahlen [100] qui prend en compte, dans le calcul de
la perte d’énergie, les effets relativistes:

1 In(2m.c®B*y?*/Ty) — 32
* T 2 n(2m.25292 /1) — B2
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L’énergie minimale pour qu’'un électron éjecté aille au-dela du coeur de trace
est 15, c’est en fait ce parametre qui permet de définir la limite entre coeur et
halo. Les premiéres expériences de Voltz et al. [98], montrent que la théorie est
qualitativement en accord avec les résultats expérimentaux, en particulier la
luminescence spécifique due aux protons exhibe un maximum pour I'épaisseur
de scintillateur plastique utilisée.

L’expression initiale proposée dans [98] a été modifiée par Voltz et Da Silva
[68], afin de prendre en compte les contributions promptes et différées quelles
que soient leur origine spatiale (trace, essaims, grappes isolées). En notant ¢,
la fraction d’énergie déposée hors de la trace et ¢ la fraction déposée dans les
essaims, on a maintenant :

T L (1= GOm0 e 1 (5 — )
+ i {(1 _ ¢1)6—Bt(1_¢1)se + ¢2€—Bt¢25e + (¢ — ¢2)} . (25)

Cette nouvelle expression contient le méme nombre de parametres libres que
I’expression initiale. En effet, les fractions ¢; et ¢, sont calculables des que
I'on a fixé deux énergies, F; et Ey, telles qu'un électron d’énergie cinétique
comprise entre ces deux valeurs ait un libre parcours moyen inférieur a la
distance critique d’inhibition. Les trois termes dans chaque accolade de I'ex-
pression 2.5 correspondent aux contributions dans le coeur de trace, les blobs
et les spurs. Malgré cette modification, il s’avere difficile d’ajuster les résultats
expérimentaux obtenus en irradiant un scintillateur plastique avec des parti-
cules a de quelques MeV, en particulier la composante lente est mal décrite
[76, 78].

Botelho do Rego et Lopes Da Silva [76] ont alors suggéré une modification de
I’expression donnant la composante lente en considérant que la probabilité de
réaction des états triplets est gouvernée par la distribution poissonienne des
especes triplets le long de la particule excitatrice. Cette modification prise en
compte, on obtient ’agréable expression suivante :

M — (1 o ¢1)6—Bt(1—¢1)se {1 _ e_Bt(1_¢1)Se}
Ses

e B8 ] om0 BeSe ) 4 () — ) {1 — e Br(@1=0Se ) 1 (96)

ou les termes supplémentaires qui n’apparaissent pas dans I’équation 2.6 tra-
duisent la probabilité de réaction des especes triplets. Grace a cette nou-
velle expression la composante lente est correctement décrite pour un film
plastique (PS + diphényleanthracene), irradié par des particules o de 1 & 8
MeV. On peut retenir les ordres de grandeurs suivants, tirés de [76, 78, 68|,
pour des scintillateurs plastiques: F; = 0.3 — 1 keV, Fy, = 50 — 70 eV,
B,=1-310"%cm.MeV™!, B, ~ 1072 cm.MeV~!.
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Ahlen et al. ont comparé la qualité des prédictions fournies par différents
modeles, en particulier ils opposent une version simplifiée du modele de Voltz,
dans laquelle la contribution de la composant lente est négligée, a une expres-
sion due a Tarlé [101]. Les deux expressions pour la luminescence spécifique
sont :

fl_i = A= F)exp(=B,(1 - F)Se) + Fi} S (2.7)
dL (1 B Fs)
da A{1+Bs(1—Fs)se+FS}Se

(2.8)

Les résultats expérimentaux traités par Ahlen et al. recouvrent un domaine
d’énergie et de nombre de charge beaucoup plus vaste que celui des expériences
précédemment citées. D’apres ces auteurs 1’équation 2.7 permet d’ajuster les
données expérimentales de maniere satisfaisante pour des ions lourds relati-
vistes si ’on considere individuellement chaque ion, cependant les parametres
impliqués dans 2.7 varient de maniére erratique pour chaque type d’ion [102].
Par contre ’expression 2.8 permet un ajustement pour les 3 types d’ions avec
un seul ensemble de parametre (B, ~ 1072 cm.MeV™!, T;=8.5 keV). D’autre
part, Buffington et al. [103] ont montré que I’équation 2.7 n’est pas adéquate
pour ajuster les résultats obtenus, dans le domaine non relativiste, avec des
ions légers excitants le scintillateur plastique Pilot-Y. Enfin, d’apres les conclu-
sions d’Ahlen [102], le modele simplifié de Voltz trouve toute son utilité dans
le domaine relativiste, dans ce cas la contribution due aux électrons d de haute
énergie devient prédominante et la réponse du scintillateur varie linéairement,
avec le pouvoir d’arrét.

III.4 Inhibition de I’énergie d’ionisation et effets supplé-
mentaires a prendre en compte

Inhibition de 1’énergie d’ionisation

Les modeles utilisant le profil radial de dose parviennent a reproduire, avec
plus ou moins de succes, les caractéristiques principales de la réponse du scin-
tillateur : saturation de 'efficacité de scintillation et séparation des réponses
en fonction du nombre de charge de I'ion. Comme l’a noté Luntz [80], I'effi-
cacité de scintillation est plus sensible a un changement de vitesse de I'ion a
pouvoir d’arrét fixe qu’a un changement de pouvoir d’arrét a vitesse fixe ; ainsi
la vitesse, qui fixe le dépot radial d’énergie, est bien le parametre a prendre en
compte. Ceci dit, la connaissance du profil radial de dose n’est pas suffisante
car dans les zones de forte densité d’ionisation de nombreux phénomenes inhi-
biteurs de la scintillation sont a considérer.

En premier lieu nous pouvons évoquer les effets de température; en effet,
le modele de la pointe thermique [26] prédit une hausse considérable de la
température dans le coeur de la trace. Méme si les valeurs des températures
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calculées dans le cadre de ce modele sont questionnables [30, 31, 104], de nom-
breux effets sont expliqués par ce modele [27, 28, 29] et une confirmation
expérimentale, quasi directe, de la hausse de température, a été récemment pu-
bliée [105]. Comme I’a montré Birks [106], la probabilité de relaxation relative
décroit rapidement avec la température (relation de Mott-Gurney). D’autre
part, des modifications physico-chimiques, pouvant aller jusqu’a un change-
ment de phase, sont associées a la hausse de température.

Sans nécessairement invoquer une augmentation de température, la création
de dégats radio-induits est principalement due a des événements purement
ionisants [107, 80|, les dégats ainsi créés deviennent des pieges a électrons
ou a trous, limitant ainsi le transfert d’énergie vers les centres scintillants.
Ces mémes défauts peuvent étre a I'origine d’'une diminution de l'efficacité de
transfert radiatif. Les centres d’absorption peuvent se présenter sous forme de
radicaux, stables ou instables, comme ceux mis en évidence par Busjan et al.
[108, 109, 110, 111], suite a I'irradiation de fibres optiques scintillantes. Enfin,
Birks attribue la détérioration du rendement de scintillation de I’anthracene,
soumis a une forte fluence de particules «, a la création de dégats radio-induits
qui deviennent des piéges a excitons [112].

La diminution du nombre de porteurs de charge, utiles a I’excitation des centres
lumineux, peut également etre attribuée a la recombinaison de paires électrons
trous se formant dans le voisinage de la trace, le taux de recombinaison de ces
paires est régit par une cinétique du second ordre, autrement dit il varie comme
le carré de la densité d’ionisation [80]. La recombinaison non radiative d’une
paire électron trou peut aussi avoir lieu dans le voisinage d’un centre lumineux
excité [113]. Powell et Harrah [113] ont aussi montré que la saturation, dans
les scintillateurs a base de PVT, résulte, en partie, de I'interaction de deux
excitons de basse énergie qui se combinent en un exciton d’énergie plus élevée,
qui relaxe alors tres rapidement, non radiativement, vers un état de plus basse
énergie. Ce processus, gouverné par une cinétique du second ordre, se retrouve
aussi dans les cristaux inorganiques [114].

Finalement, ’ensemble de ces processus se résume a une diminution de I'énergie
potentiellement disponible pour exciter les centres lumineux, on parle alors
d’inhibition de I'ionisation (ionisation quenching). Il semble maintenant acquis
que c’est bien ’ensemble de ces processus qui est responsable de la saturation
de D'efficacité de scintillation a pouvoir d’arrét élevé, plutot que l’inhibition
des centres lumineux. En effet les modeles proposés par Muga et al. [79, 91]
et les premiers travaux de Murray et Meyer [83] attribuaient la saturation au
fait que les centres lumineux ne pouvaient pas ”accueillir” plus d’une paire
électron-trou et que la quantité supplémentaire d’énergie, créée par une aug-
mentation du pouvoir d’arrét, n’était de ce fait pas utile a la scintillation. Cette
hypothese a été désapprouvée, par les travaux ultérieurs de Gwin et Murray
[115] dans le cas des scintillateurs inorganiques, et par les travaux de Swank
et Bunk [74] dans le cas des scintillateurs plastiques. Katz et Kobetich uti-
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lisent explicitement I’hypothese de réduction du nombre de centres lumineux,
mais leur formulation est mathématiquement équivalente a celle proposée par
Salamon et Ahlen [116] qui considérent une réduction rapide du nombre de
paires électron-trou, avant de prendre en compte les effets d’interactions bi-
moléculaires.

Pour en finir avec les effets d’inhibition signalons le travail de Matsufuji et al.
[117] qui ont étudié la réponse du scintillateur NE102 irradié par des ions rela-
tivistes, légers et lourds. Ces auteurs ont examiné la réduction du rendement
de scintillation et concluent a I’existence de deux régimes d’inhibition : I'un qui
dépend de la nature de la particule et dont I’effet se manifeste surtout a basse
énergie pour les pouvoirs d’arréet élevés, 'autre indépendant de la particule et
dont 1'effet est surtout sensible dans le domaine relativiste. Pour des énergies
suffisamment grandes les auteurs proposent la paramétrisation suivante de la
luminescence spécifique :

dL dE dE\ 1
s o= ¢
dx dx © < dx ) este,
qui rend correctement compte de ’ensemble de leurs données expérimentales,

sans cependant permettre d’ajuster finement les données relatives a chaque
type d’ion.

Composantes promptes et différées

Nous voulons maintenant faire une remarque rapide sur 'importance de la
composante différée. Il est couramment et implicitement admis que cette com-
posante est négligeable, dans le cas de la scintillation iono-induite. Ainsi, dans
leur exploitation du modele de Voltz, Ahlen et al. négligent cette contribu-
tion. Michaelian et Menchaca-Rocha, I'incluent en temps que terme légerement,
correctif [52], méme s’ils notent que cette contribution est susceptible d’aug-
menter avec le pouvoir d’arrét. Nous n’avons trouvé dans la littérature qu’un
nombre limité de mesures se rapportant a I'importance relative des compo-
santes promptes et lentes dans le cas de la scintillation iono-induite. Ces
données nous invitent cependant a un grand scepticisme quant a I’hypothese
de négligeabilité de la composante lente. En effet, pour un monocristal de
terphényle irradié avec des a de 7.8 MeV on a L,/Lys = 0.3 — 0.5 et pour un
monocristal de stilbene on a L,/Ls = 0,6 pour des particules a de 5.8 MeV
[65, 118]. Ces deux valeurs sont en parfait accord avec la description de l'in-
tensité temporelle de scintillation, établie par Voltz et King [119].

Insistons sur le fait que 1’évaluation des proportions relatives des deux compo-
santes nécessite une expression exacte de I'intensité temporelle de scintillation,
ce qui permet de déconvoluer les deux composantes dans l'intensité totale;
certains travaux, pour ne pas dire de nombreux, ignorent cette réalité. Par
exemple, les résultats de Harihar et al. [120] ne sont pas utilisables car l'inten-
sité temporelle de scintillation d’un cristal de trans-stilbene est ajustée par une
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fonction du type Aexp(—kit) + Bexp(—kat). Il nous semble donc que 'acqui-
sition de nouvelles données sur la proportion relative des deux composantes,
sur une large gamme de perte d’énergie et de nombre de charge, permettrait de
mieux comprendre les processus mis en jeu, et notamment de savoir si la pro-
portion de composante lente varie avec le pouvoir d’arrét, quelle est la forme
de cette variation, comment le nombre de charge de I'ion I'influence.

Effets du champ magnétique

Les assemblages étendus de scintillateurs utilisés en physique des hautes éner-
gies, notamment au niveau des calorimetres, peuvent étre soumis a des champs
magnétiques relativement élevés (4 T pour le détecteur CMS par exemple). Il
a été remarqué que le rendement de scintillation augmente avec le champ
magnétique, la prise en compte de cet effet est donc nécessaire pour ga-
rantir la fiabilité de la résolution en énergie des calorimetres. Bien que "la
dépendance [entre la hausse du rendement de scintillation et la hausse du
champ magnétique] soit plutot complexe et qu’aucune explication claire n’ait
été proposée jusqu’alors” [121], nous donnons ici quelques constatations ex-
périmentales. La plupart des scintillateurs sur lesquels cet effet a été mis en
évidence sont du type plastique (NE102, NE110, PPMA, fibres scintillantes).
En excitant des scintillateurs plastiques a 1’aide d’électrons, de rayons X et de
v, on constate une augmentation du taux de scintillation a partir de quelques
gauss: d’apres Bertoldi et al. [122], qui ont réalisé des expériences avec un
champ magnétique aussi élevé que 20 T, 'augmentation du taux de scintilla-
tion sature aux alentours de 2 T, 'augmentation étant alors de 6 a 8 moyenne
pour des scintillateurs a base de PS ou PVT. Balalykin et al. [121] rapportent
une augmentation du rendement de scintillation dans le cas de l'irradiation
par des protons, mais pas dans le cas de l'irradiation par des particules «,
ceci pour le scintillateur plastique NE-110. En ce qui concerne l'irradiation par
les particules «, ces derniers résultats sont en contradiction avec les conclu-
sions de Cumalat et al. [123] qui ont constaté une augmentation du rende-
ment de scintillation de 4-5 % en irradiant un scintillateur & base de PPMA
avec des particules o issues de sources de ?*'!Am et de ?*2Cf, Paugmentation
pour des scintillateurs a base de PS ou PVT est plus faible mais cependant
détectable ; ces dernieres expériences sont réalisées avec un champ faible de 0.1
T. Enfin, Blomker et al. [124] ont conduit des expériences en champ faible (0.4
T maximum) avec des protons de 25 MeV et des X de 5.9 keV. D’apres ces
auteurs, 'augmentation du rendement de scintillation est plus prononcé pour
des scintillateurs a base d’acrylique que pour des scintillateurs a base de PV'T
ou de PS; d’autre part, aucune influence du champ magnétique n’est décelable
en irradiation UV et la constante de temps de la fluorescence n’est pas non
plus influencée par la présence du champ.
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Role des fragments.

Lorsque un faisceau de particules de haute énergie (plusieurs centaines de
MeV/uma) traverse la matiere une partie des particules incidente subit une
fragmentation nucléaire. Les fragments ainsi créés continuent leur course a
travers le matériau avec une vitesse presque égale a la vitesse des particules
initiales. Ces fragments sont en partie responsables de 1’élargissemnt du pic de
Bragg et de I'élévation de dose au-dela de ce pic. Les fragments subissent aussi
une déviation latérale et longitudinale plus importante que le faisceau initial.
La dose déposée par ces fragments est un facteur a prendre en compte dans
la programmation des traitements en hadronthérapie et c’est aussi un point
crucial dans I’évaluation du risque pour les vols spatiaux habités [125, 126, 127].
En ce qui concerne la scintillation iono-induite, le role des fragments n’a jamais
été pris en compte, a notre connaissance, il n’est pourtant pas exclu que la
contribution de ces fragments soit en prendre en compte, surtout lorsque des
particules de haute énergie sont arrétées dans un scintillateur.

IV  Application du modele de dose radiale a la
scintillation iono-induite

IV.1 Motivations

Au chapitre précécent nous avons élaboré une méthode de calcul de la

dose radiale qui permet, notamment, de prendre en compte la corrélation
entre I’énergie et ’angle d’émission des électrons secondaires éjectés. Certains
modeles de dose radiale incluent cette corrélation, comme celui de Cucinotta et
al. [37], utilisé pour la prédiction des sections efficaces de dégats biologiques.
Une telle corrélation est aussi prise en compte dans les travaux de Ohno et
al. 128, 129], dans le calcul de la dose radiale utilisé pour la prédiction des
rendements radiolytiques. Dans le cas de la scintillation iono-induite Muga et
al. [79, 91], ainsi que Meyer et Murray [87], n’ont pas fait ’hypothese d’un flux
radial d’électrons mais leur modele de scintillation ne prenait pas en compte
I’inhibition de 1’énergie disponible.
Nous appliquons ici le calcul de dose radiale du chapitre précédent au cas de la
scintillation iono-induite. Afin de tester la qualité des modeles reliant la dose
radiale & la scintillation nous utilisons les modeles MM1 et MM2 (équation
2.3 et 2.4), le modele de Katz (équation 2.1) et aussi le modele de Luntz [80]
qui généralise ’approche de Birks en donnant ’expression suivante pour la
luminescence spécifique :

d_L_/”"‘“” 2mrp(r)

dx Tmin 1+ p(T)/pg
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Tous ces modeles nécessitent l'utilisation d’une constante de normalisation
dont nous examinons les variations en fonction du nombre de charge de I'ion
incident. Nous examinons également la qualité globale des ajustements réalisés
en utilisant des données expérimentales publiées dans la littérature.

IV.2 Résultats et discussions

Cas d’un scintillateur inorganique

Nous utilisons les données de Newman et Steigert [86] qui ont mesuré
la scintillation totale d’un scintillateur Nal(T1) épais. Les ions employés par
Newman et Steigert sont He, '°""B, C, N, O, F, Ne & des énergies de 10 &
1 MeV /uma. Dans tous les ajustements réalisés, les constantes de normalisa-
tion pour chaque ion sont déterminées apres avoir trouvé le meilleur ajuste-
ment des autres parametres. Pour déterminer la qualité de I’ajustement nous
utilisons le test du y?:

1
2 _ exp _ , cal\2 )

N est le nombre de points expérimentaux, ;7"

¢ et y£ les valeurs expérimentales
et calculées, et npl est le nombre de parametres libres du modele utilisé (dose
critique, parametres additionnels et constantes de normalisation). Vu que nous
ne disposons pas des erreurs sur les quantités mesurées elles ne sont pas prises
en compte dans le calcul du y2.

En utilisant les mémes données et leur modele de dose radiale, Michaelian et
Menchaca ont obtenu le meilleur ajustement pour p, = 220 Gy tandis que

Katz et Kobetich 'ont obtenu pour p, = 1080 Gy.

Modele | x? | Parametres
MML | 0.042 | p, = 3.9 kGy
Katz 0.036 | p, = 6.7 EGy
Luntz | 0.029 | p, = 11 kGy
MM2 | 0.023 | p, = 2.1 kGy
F =0.85
A=310""*

Fi1G. 2.5 — Résumé des résultats pour les ajustements des données de Newman
et Steigert pour différents modeles de scintillation

L’utilisation de notre expression de la dose radiale et du modele MM1
donne le meilleur ajustement pour p, ~ 3.9 kGy. Malgré un ajustement par-
tiellement satisfaisant pour certains ions ("' B et '°0), I'ajustement global peut
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étre considéré comme bon, comme le montrent la figure 2.6 et la valeur du y?
obtenue (y? & 0.042). Les constantes de normalisation obtenues pour chaque
ion sont, par contre, assez dispersées, notamment pour ’hélium dont la varia-
tion relative de la constante de normalisation par rapport a la moyenne des
constantes est de 80% (cf. figure 2.7).
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Fic. 2.6 — Meilleur ajustement des F1G. 2.7 — Variation des constantes de
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+, les lignes en pointillé sont tracées

pour le confort visuel

L’utilisation du modele de Katz conduit a un ajustement légerement meil-
leur que le modele MM1 (x? = 0.036), mais la dispersion des constantes de nor-
malisation reste importante (cf. figures 2.8 et 2.9), la dose ” critique” nécessaire
pour obtenir cet ajustement est p, ~ 6.7 kGy. Le modele de Luntz donne un
ajustement aussi bon que le modele de Katz, avec une dose " critique” de 11 kGy
et une dispersion des constantes de normalisation toujours aussi peu satisfai-
sante (cf. 'annexe de ce chapitre). Ces deux derniers modeles ont cependant
été testés avec des profils de dose radiale dont le plus petit rayon n’était pas
strictement identique, pour I’hélium et le Bore nous avions r,,;,, = 0.5 nm,
Tmin = 1 nm pour le carbone et r,,;,, = 5 nm pour les autres ions. Nous ne
pensons pas que la dispersion des constantes de normalisation pourrait étre
significativement réduite en utilisant une valeur de r,,;, strictement égale pour
tous les ions.
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Chapitre 2. Scintillation iono-induite

L’utilisation du modele MM2 donne un ajustement meilleur que tous les ajus-
tements précédents, la scintillation due a chaque ion est prédite avec un égal
succes. La dispersion des constantes de normalisation est considérablement
réduite en particulier pour I'hélium (cf. figures 2.10 et 2.11). L’ensemble des
parametres donnant le meilleur ajustement pour chaque modele est résumé
dans le tableau 2.5. La correction qui s’applique est plus importante pour les
ions de charge élevée comme le montre la figure 2.11.
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lisant notre profil de dose radiale et le  normalisation pour le modeéle de Katz
modele de Katz

Cas d’un scintillateur organique

Nous utilisons les données de Buenerd et al. [130] qui ont mesuré la scin-
tillation totale d’un scintillateur plastique Pilot-U épais. Les ions utilisés sont
tHe, SLi, 12C, 10, 2°Ne et *°Ar a des énergies de 20 & 3 MeV /uma. Buenerd
et al. donnent une relation permettant d’ajuster leurs données:

L(E) =vE + B(e *F —1).

Dans cette relation les constantes dépendent en fait du nombre de charge de
'ion (a et 7 sont des fonctions affines de 1/Z et § est une fonction affine de
Z). Comme pour les valeurs de Newman et Steigert nous évaluons la bonté de
’ajustement en calculant le 2, mais cette fois nous donnons dans le tableau
2.3 le x? pour chaque type d’ion, afin d’inclure dans la comparaison des ajus-
tements la relation ci-dessus.Pour les mémes données Michaelian et al. [92] ont
obtenu p, =140 Gy, A =9 10™* et F = 0.5. Pour ce scintillateur, lors du calcul
de la luminescence spécifique, nous avons pris pour tous les ions r,,;, = 0.5 nm.
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Chapitre 2. Scintillation iono-induite

Comme pour les données de Newman et, Steigert, nous obtenons dans le cas
du modele de Luntz et de Katz des valeurs de p, supérieures a celles obtenues
avec le modele MM1 et MM2 (cf. tableau 2.4). Pour ces deux modeles, bien
que les valeurs du x?* soient correctes (comparées aux autres modeles) et les
ajustements satisfaisants (cf. figures 2.14 et I'annexe de ce chapitre pour le
modele de Luntz), la dispersion des constantes de normalisation est assez im-
portante (cf. figure 2.15 et annexe de ce chapitre). La dispersion des constantes
de normalisation n’est pas particulierement bonne dans le cas du modele MM1
(figures 2.12 et 2.13) mais elle s’améliore avec le modele MM2 (figures 2.17 et
2.17). Comme dans le cas du scintillateur Nal(T1) nous obtenons une dose p,
supérieure a celle obtenue par Michaelian et al., mais nos valeur de F et A
sont assez semblables.

Buenerd | MM1 | MM2 | Luntz | Katz

He 17.6 | 144 | 163 | 11.6 | 16.3
Li 6.6 4 26 | 25 | 2.6
C 2.1 15 | 21 | 25 | 21
O 152 | 136 | 95 | 88 | 95
Ne 5.1 23 | 1.6 | 1.5 | 1.6
Ar 4.6 38 | 27 | 29 | 27

<x*>| 85 |66 ] 6 | 6 | 58 |

TAB. 2.3 — Qualité de l’ajustement pour les données de Buenerd et al. concer-
nant le scintillateur Pilot-U

Modele | Parametres
MM1 pq = 410 Gy
MM2 pq = 230 Gy
F =0.75

A=5e—4

Luntz | p, = 1400 Gy
Katz pq = 870 Gy

TAB. 2.4 — Parametres d’ajustement pour le scintillateur Pilot-U d’apres les
données de Buenerd et al.
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Fic. 2.16 — Meilleur ajustement
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V. Bilan

V Bilan

La difficulté de lier le dépot radial a la scintillation observable tient plus a

notre méconnaissance des processus de scintillation sous forte densité d’ionisa-
tion qu’a I’évaluation de maniere précise du dépot radial ; méme si le calcul de
ce dernier peut étre encore amélioré en affinant notre connaissance, théorique
ou expérimentale, de la section efficace doublement différentielle décrivant
I’éjection d’électrons suite a une collision avec un ion [131, 132, 133, 134] et
aussi nos connaissances sur le pouvoir d’arrét, notamment a base énergie.
Bien que I'utilisation de modeles incluant le concept de dose radiale donnent
des résultats prédictifs satisfaisants, les parametres tirés de ces modeles, comme
la dose critique des modeles de Luntz, Katz et Michaelian, ne s’interpretent
pas en terme de processus clairement définis. D’autres part, toutes ces doses
critiques sont censées représenter la dose au-dela de laquelle I'inhibition de
I’énergie disponible devient effective et pourtant les valeurs tirées de ces modeles
ne sont pas du méme ordre de grandeur. Les modeles récemment publiés par
Pérlog et al. [135], concernant la scintillation iono-induite dans Nal(Tl), et
par Quaranta et al. [136], concernant les scintillateurs plastiques montrent
qu'une étude détaillée des processus de scintillation est peut-étre plus impor-
tante qu'une connaissance détaillée du profil de dose radiale.
Enfin, nous répétons qu’il serait souhaitable d’obtenir plus de résultats quant
aux composantes promptes et différées de la scintillation et de réaliser une
étude de leur importance relative en fonction du pouvoir d’arrét et du type
d’ion. En effet, la composante différée résulte de la recombinaison des états
triplets et on peut espérer, en étudiant cette composante, obtenir des informa-
tions quant a l'inhibition de ce canal spécifique.

Connaitre ce n’est point démontrer ni
expliquer. C’est accéder a la vision

Saint Exupéry - Pilote de guerre

63






Bient6t nous plongerons dans les froides ténebres;
Adieu vive clarté de nos étés trop courts!
J’entends déja tombé avec des chocs funebres

Le bois retentissant sur le pavé des cours

C. Baudelaire , Les Fleurs du mal

Chapitre 3

Dégradation de I'intensité de
scintillation et dégats chimiques
iono-induits dans les solides
organiques

I Introduction

L’utilisation massive des scintillateurs organiques dans les expériences de
physique des hautes énergies, présentes et futures, a motivé un certain nombre
de travaux sur la dégradation des propriétés de scintillation dans un environ-
nement soumis a de hautes doses de rayonnement ionisant. Non seulement les Dégradation
calorimetres, mais aussi les fibres scintillantes a décalage de longueur d’onde des
pourraient, étre soumis & des doses annuelles supérieures & 10 kGy [137]. Les scintillateurs
scintillateurs utilisés pour la dosimétrie 5 ou 7y, en radio-chirurgie stéréotaxique
par exemple, méme s’ils sont soumis a des doses relativement faibles, sont
susceptibles de perdre de leur efficacité sous 'action des rayonnements ioni-
sants [138]. La prise en compte des dégats sous irradiation est particulierement
cruciale lorsque ’on souhaite utiliser des scintillateurs plastiques pour mesu-
rer la dose délivrée par des particules fortement ionisantes comme les pro-
tons, les hélions ou les ions carbone, utilisés en radiothérapie [139, 140]. D’un
point de vue plus fondamental, Okudaira et al. [141] ont montré que, méme
dans le cas d’irradiation par un rayonnement synchrotron VUV, on pouvait
mettre en évidence des dégats radio-induits et déterminer de cette maniere les
mécanismes de photo-dégradation dans le PMMA. D’autre part, la dégradation
de l'intensité de scintillation est rarement prise en compte dans les nombreux
travaux portant sur la détermination du rendement de scintillation iono-induit,
méme s’il est vrai que 'on considere en général des expériences réalisées sous
faible fluence. Comme le fait remarquer Zorn [142] on peut diviser les modifi-

65



Dégradation
induite par
les particules
|égeres

Dégradation
iono-induite

Résumé
des parties

Chapitre 3. Dégradation de l'intensité de scintillation et dégats chimiques
iono-induits dans les solides organiques

cations des propriétés de scintillation en deux catégories: d’une part une perte
de transmission optique et d’autre part une perte de l'efficacité intrinseque de
scintillation. Cette distinction est certes pratique pour qualifier les effets, ce-
pendant les deux phénomenes sont corrélés et tous les rayonnements ionisants
sont susceptibles de les induire I’'un comme ’autre.
La majorité des études sur la dégradation radio-induite des scintillateurs a été
réalisée en utilisant comme source de rayonnement ionisant des électrons, des
v ou des rayons-X. Vasil’chencko et al. [71] ont ainsi étudié, en utilisant des
sources de %Co et *°Sr, la radiorésistance d'un treés grand nombre de solutions
solides, afin de trouver un scintillateur offrant une bonne tenue aux radiations
tout en conservant une efficacité de scintillation suffisante. Busjan, Wick et
Zoufal [108, 143] ont utilisé des rayons-X pour étudier la radiorésistance de
différentes fibres scintillantes a base de polystyrene, ils ont ainsi pu mettre en
évidence de forts effets de débit de dose ainsi que la formation de trois types
de centres d’absorption, parmi lesquels des centres a faible durée de vie qui
disparaissent en quelques heures en présence d’oxygene. Hamada et al. [144]
ont eux aussi utilisé une source de ®®Co et mis en évidence un effet de débit
de dose dans les scintillateurs a base de polystyrene, de plus ces auteurs ont
montré que les pertes en transmission et en émission peuvent étre décrites, en
fonction de la dose, par des fonctions bi-exponentielles. Enfin, les facultés de
guérison, apres irradiation 7y, de scintillateurs a base de polystyreéne ont été
mises en évidence par Holm et al. [145].
Les exemples d’étude de la dégradation iono-induite des propriétés de scin-
tillation sont plus rares et les connaissances actuelles sont moins précises que
celles concernant la dégradation induite par les électrons ou les photons. Tor-
risi [140] a cependant montré en utilisant des protons, des hélions, des ions
xénon et argon, que le PVT perd 50 % de son efficacité de scintillation pour
des fluences de l'ordre de 10" part/cm? (ions lourds de pouvoir d’arrét élevé?!)
a 10 part/cm? (ions légers de pouvoir d’arrét plus faible?). Quaranta et al.
[146, 147] ont mesuré la perte d’efficacité de scintillation du PVT pur et de
NE102 (PVT + para-terphényl + POPOP) induite par des hélions de 2 MeV.
Enfin Miersch et al. [148] se sont surtout intéressés a la radiorésistance des
scintillateurs inorganiques mais ils ont mesuré, a titre de comparaison, la perte
d’efficacité de scintillation de pilot-U irradié par des ions carbone de 100 MeV.
Dans ce chapitre nous présentons un dispositif expérimental permettant
d’étudier la dégradation de I'intensité totale de scintillation. Ce dispositif a été
utilisé pour mesurer la dégradation de I'intensité de scintillation de I’anthra-
cene sous faisceau de carbone, a différentes énergies, ainsi que la dégradation
du scintillateur BC-418 sous faisceau de lithium, de carbone et d’iode. Les
modifications chimiques induites sur BC-418 par des faisceaux d’hélions et de

1. ions argon de 300 keV, dE/dx=705 keV/um
2. protons de 300 keV, dE/dx=66 keV/um
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carbone sont également étudiées par spectroscopie infra-rouge. Grace a cette
étude nous espérons comprendre les liens entre la perte de 'intensité de scin-
tillation et les modifications chimiques radio-induites autour de la trace de
I’ion.

II Dispositif de mesure pour la dégradation de
I’intensité de scintillation

Le dispositif que nous avons réalisé permet de mesurer en temps réel I'inten-
sité de scintillation émise au cours de l'irradiation. Ce dispositif a été utilisé au
VIVITRON, il est cependant suffisamment léger pour étre facilement adapté
sur une autre ligne. Les irradiations sont réalisées sous un vide secondaire
(107% -10~" Torr), dans une chambre de petit volume, de maniere & ce que
le pompage soit réalisé en quelques minutes. L.’axe de la chambre d’irradia-
tion est parfaitement aligné sur la ligne et sur le collimateur en amont, et un
porte-échantillon permet de placer les matériaux a irradier de maniere totale-
ment reproductible sur I'axe du faisceau. Les échantillons sont placés a 45° par
rapport a ’axe du faisceau de maniere a maximiser la collection de lumiere.
La chambre d’irradiation est équipée d’une fenétre en fluorure de magnésium
placée a la verticale de ’échantillon, sur cette fenétre une téte optique équipée
d’une lentille permet de focaliser la scintillation vers I'entrée d’une fibre op-
tique dont l'autre coté est relié a I'entrée fibrée (connecteur ST) d’une téte de
comptage de photon.

Ce dernier dispositif est en fait un photomultiplicateur de faible encom-
brement, le H7155-20 de chez Hamamatsu, qui comprend une pré-échelle
de comptage (prescaler), un amplificateur et un discriminateur intégré. Le
H7155-20 est alimenté sous 5V en direct a 'aide de ’alimentation stabilisée
AL 841B de chez ELC (nous avons modifié cette alimentation pour qu’elle
délivre 5V). Le H7155-20 est piloté grace a une carte d’acquisition (M8784,
Hamamatsu) qui permet de choisir la périodicité du comptage et sa durée
totale, 'ensemble constitué de la téte de comptage et de la carte permet d’ef-
fectuer un comptage sans temps mort. Grace a ce dispositif nous avons acces
au rendement de scintillation en cours d’irradiation. En effet, durant le temps
de comptage 7 nous obtenons un nombre de photons, apres correction de cette
valeur a 'aide de la fonction réponse du H7155-20 (c¢f. tableau 4.2) nous obte-
nons le taux de comptage que nous normalisons avec le débit de fluence. Ainsi,
dans des conditions géométriques identiques, nous obtenons une quantité pro-
portionnelle au rendement de scintillation (nombre de photons de scintillation
par ion incident). Cette approche est valable tant que la variation du rende-
ment de scintillation est négligeable durant le temps de comptage 7. Afin de
minimiser les perturbations par la lumiere extérieure, un cylindre de protec-
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Fic. 3.1 — Schéma du dispositif utilisé pour la mesure de la dégradation de
lintensité de scintillation
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tion en bakélite noire isole la téte de comptage et une partie de la fenétre en
fluorure de magnésium, de méme la fibre optique a été placée dans une gaine
thermosensible épaisse. Cette derniere opération s’est avérée nécessaire puisque
les tests préliminaires ont montré que la lumiere ambiante pénetre la gaine de
protection de la fibre et génére un signal important (plus de 10 000 cps/s dans
des conditions d’éclairage normales). Enfin, en recouvrant soigneusement le
H7155-20 on obtient un bruit de l'ordre de 0.6-1 cps/s, en accord avec les
spécifications du fabricant. La fibre optique, la téte optique et la téte de comp-
tage ont une bande passante, en longueur d’onde, suffisante pour étudier la
plupart des scintillateurs (cf. tableaux 4.2 et 3.1). Avant chaque irradiation
I’intensité du faisceau est mesurée a ’aide d’un ensemble polarisé, constitué
d’une cible en tantale et d’un repousseur d’électrons. Cet ensemble est relié a
un électrometre Keithley qui affiche la charge collectée, connaissant 1’état de
charge des ions incidents et la surface couverte par le faisceau nous obtenons
le débit de fluence. La cible et le repousseur sont situés dans une chambre de
grand volume, isolée de la chambre d’irradiation par une vanne manuelle. La fi-
gure 3.1 présente les éléments du montage et les tableaux 4.2 a 4.1 précisent les

caractéristiques des éléments utilisés, la figure 3.2 donne la réponse spectrale
du H7155-20.

longueur de la fibre 18 m

connecteur de sortie ST

¢ coeur /¢ gaine 200/240 pm

lentille asphérique, f=11 mm, ¢5.5 mm
gaine de protection kevlar/PVC, épaisseur 3 mm
bande passante de ’ensemble | 350-480 nm

TAB. 3.1 — Caractéristiques techniques de la téte optique et de la fibre multi-
mode
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Fic. 3.2 — Caractéristique spectrale de comptage du H71155-20 d’apres la
documentation du fabricant [149]

F1c. 3.3 — Tétes optiques (”Pigtail style focuser”) servant a la collecte de la
scintillation
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III Deégradation de l'intensité de scintillation

Le systeme décrit au paragraphe précédent a d’abord été utilisé pour me-
surer la dégradation de I'intensité de scintillation de ’anthracene irradié par
un faisceau de carbone. En effet, pour ce scintillateur de référence, Birks a
proposé un model [112] pour la dégradation iono-induite de l'intensité de scin-
tillation, mais ce model n’avait jamais été testé pour d’autres particules que
les alphas du polonium. Le systeme a ensuite été utilisé pour mesurer la perte
de scintillation du scintillateur plastique BC-418 irradié par différents ions.

III.1 Dégradation iono-induite de l’intensité de scin-
tillation de I’anthracene

Le cristal d’anthracene a été I'un des premiers scintillateur étudié, ce com-
posé fait partie de la série des acenes (benzeéne, naphtaléne, tétracene, penta-
cene) et cristallise sous forme monoclinique [150]; Pefficacité de scintillation
des scintillateurs organiques est, en général, exprimée en pour cent de celle de
I’anthracene. Le spectre d’émission de I'anthracene en solution est représenté
sur la figure 3.4, et quelques caractéristiques du scintillateur sont résumées
dans le tableau 3.2.

masse volumique 1.283 g/cm?
formule CraHyo
masse molaire 178.23 g/Mol
potentiel d’ionisation ajusté | 69.5 eV
numéro CAS 120-12-7

TAB. 3.2 — Caractéristiques de [’anthracene

100
80 +

40 +

20

300 400 500 600
A [Nm]

Fic. 3.4 — Molécule d’anthracene et spectre d’émission dans le cyclohexane.
Ezxcitation a 252 nm, d’apres [151]
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III.1.1 Conditions expérimentales et traitement des données

Les échantillons ont été préparés a partir d’anthracéne pur a 99%, sous
forme de poudre cristalline, fournie par Sigma-Aldrich. La poudre a été réduite
au mortier et tamisée avant d’étre pressée sous forme de pastille a 40 kN. Les
échantillons présentant une différence de densité ont ensuite été éliminés de
maniere a ce que toutes les pastilles sélectionnées pour l'irradiation puissent
étre considérées comme équivalentes. Les pastilles obtenues n’ont pas la trans-
parence des cristaux originaux, si bien que la longueur d’atténuation a 400 nm
se trouve réduite a (26+3) pm. Cette mesure a été réalisée en utilisant des
pastilles fines et un spectrophotometre Uvikon-930. Les irradiations ont été
réalisées sous faisceau de carbone a différentes énergies, la perte d’énergie et
les parcours des ions correspondants a ces énergies sont donnés dans le ta-
bleau 3.3, I’épaisseur des pastilles (1 mm) est telle que les ions utilisés sont
arretés dans le scintillateur. A chaque énergie nous avons réalisé deux irra-
diations sur des échantillons différents afin de s’assurer de la reproductibilité.
Les débits de fluence mesurés avant chaque irradiation dépendent de I'énergie
du faisceau, mais restent compris entre 0.5 108 et 22 10® cm 2.5 !. Apres cor-
rection des données obtenues a 'aide de la fonction réponse du H71155-20,
et normalisation avec le débit de fluence, les données sont traitées a ’aide
d’un filtre passe-bas qui permet d’éliminer les fluctuations rapides dues a 1’uti-
lisation du faisceau en mode balayage. Cette méthode est équivalente a un
moyennage classique mais la fréquence de coupure du filtre passe-bas peut
etre adaptée facilement en fonction du temps d’intégration du H7155-20. Les
points expérimentaux représentant 'intensité de scintillation en fonction de la
fluence, a différentes énergies, sont donnés sur la figure 3.5. Sur cette figure,
tous les points expérimentaux ne sont pas représentés: pour plus de clarté les
données ont été séparées sur 41 canaux logarithmiquement espacés. Chaque
point représente la moyenne des données sur ce canal et la barre d’erreur est
attribuée en prenant la déviation standard des données dans le canal.

Energie (MeV) 100 90 80 70 60 50 40 30 25
Perte d’énergie (keV/pum) | 2.3 2.5 2.7 31 34 39 46 56 6.1
Parcours (pum) 256 214 176 142 111 84 60 40 32

TAB. 3.3 - Energie, perte d’énergie et parcours des ions carbone dans [’an-
thracene . Les valeurs sont calculées avec le logiciel SRIM
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I1I1.1.2 Interprétation des résultats

Dans les cristaux organiques moléculaires la scintillation est due a une
transition radiative entre le premier état singulet excité et I’état fondamental.
D’apres Birks et Black, [112] le peuplement des états singulets résulte de la
compétition entre la migration et la capture d’excitons par les molécules en-
dommagées. Suivant Birks, on appelle k le rapport des probabilités de capture
d’exciton des molécules saines et endommagées (k > 1 puisque les molécules
n’ayant pas subies de dégats sont des pieges a exciton moins efficaces). Le rap-
port des concentrations des molécules endommagées et des molécules saines est
1 = exp(0q®) — 1. La fluence (part./cm?) est notée ® et o4 est égale au nombre
de molécules endommagées, par particule incidente, divisé par la densité surfa-
cique de molécules d’anthracene, on peut donc assimiler o4 a la section efficace
de dégat. L’intensité de scintillation, S, est donnée en fonction de la fluence
par:

S0 So
1+kr 1+ k(exp(og®) — 1)

I'intensité de scintillation est maximum dans la limite d’une fluence nulle et
vaut Sp. Dans le cas ol 04® < 1 on a approximation suivante :

So
1+

S

(3.1)

S =

2o

ou @, = k/o, est la fluence nécessaire pour réduire I'intensité de scintillation de
moitié. Chaque ensemble de points représenté sur la figure 3.5 a été ajusté selon
la relation 3.1 a ’aide du programme PAW, afin d’extraire les parametres £ et
o4 A chaque énergie nous disposons de deux ensembles de données, desquels
nous extrayons (ki,041) et (k2,042). Les valeurs moyennes de ces parametres
sont données en fonction de I'énergie sur la figure 3.6. La valeur de la barre
d’erreur est calculée en faisant la somme quadratique de la déviation standard
et des incertitudes liées a ’ajustement. En prenant I'exemple de la probabilté
relative de capture d’exciton nous avons:

s (k1 —ky)?

ou oy est l'incertitute attribuée a k et oyy/2 U'incertitude d’ajustement liée a
k2.
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Fi1c. 3.5 - Dégradation de l’intensité de scintillation de l’anthracene sous fais-
ceau de Carbone. Les courbes superposées représentent l'intensité de scintilla-
tion normalisée, en fonction de la fluence, a différentes énergies: du bas vers
le haut 100, 90, 80...MeV, comme dans le tableau 3.3. Sur l'axe des ordonnées
la valeur est 1 pour chaque asymptote horizontale.

Nous notons d’abord que la longueur d’atténuation, a 400 nm, des photons
est petite par rapport aux parcours donnés dans le tableau 3.3. Ceci n’est pas
tout a fait exact pour les irradiations a 25 et 30 MeV, mais nous ferons cepen-
dant I’hypothese que la scintillation provient d’une région de 1’échantillon dans
laquelle la variation de I’énergie de 'ion est faible. De plus, les échantillons bru-
nissent durant 'irradiation et ceci réduit encore la longueur d’atténuation des
photons. Comme on peut le constater sur la figure 3.6, si 'on tient compte des
incertitudes, la probabilité relative de capture d’exciton peut-étre considérée
comme constante: la moyenne sur toutes les énergies donne k = 2179 + 507.
Cette valeur élevée de k est en accord avec 'ordre de grandeur proposé par
Birks (k & 1000) et confirme son interprétation selon laquelle les molécules en-
dommagées sont des pieges a exciton tres efficaces. D’autre part, la valeur quasi
constante de k laisse penser qu’il n’y a qu’un seul processus en compétition avec
la diffusion d’excitons. La section efficace de dégat (cf. figure 3.6) est de I'ordre
de grandeur de la surface de la molécule d’anthracéne (~ 2 107'* cm?) et aug-
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mente significativement avec la perte d’énergie. Liu et al. [152] ont observé une
augmentation linéaire de la section efficace de dégat en irradiant du PET avec
des ions argon de pouvoir d’arrét élevé (700-3000 keV/um) alors que Papaléo
et al. [153] ont observé une augmentation quadratique de la section efficace de
dégat en irradiant des films de Cgy avec différents ions rapides. Pour ce qui
concerne les valeurs de la section efficace, présentées sur la figure 3.6, il nous
semble qu’aucune conclusion définitive ne peut-étre donnée sur la variation de
la section efficace de dégat : les incertitudes sur les valeurs sont trop grandes et
le domaine de variation de la perte d’énergie trop limité (cf. tableau 3.3). Des
valeurs de o, et de k on peut tirer ®. dont la valeur, en fonction de I’énergie,
est donnée sur la figure 3.7; nous obtenons 0.9 10'° part/cm? comme valeur
moyenne et I'encadrement suivant : 0.3 10 < &, < 1.6 10'° part/cm?. A titre
de comparaison, Miersch et al. [148], proposent comme valeur de ®, 3.2 10!
part/cm? pour le Pilot-U irradié par des ions carbone de 50 MeV et des va-
leurs encore plus élevées pour les scintillateurs inorganiques Csl, YAP(Ce),
GSO(Ce). Cependant, dans leur étude, I'intensité de scintillation en fonction
de la fluence est donnée par la relation suivante :

— So
S—1+\/§;.

(3.3)
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F1G. 3.6 — Section efficace de dégat (haut) et probabilité relative de capture
d’exciton (bas) dans l'anthracéne irradié sous faisceau de carbone.

210"
25f ! ! ! E

6, (particm’)

b -

Fi1c. 3.7 — Fluence critique en fonction de [’énergie, pour l’anthracene sous
faisceau de carbone. La fluence critique ®. correspond a la fluence nécessaire
pour réduire de moitié 'intensité de scintillation.
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III.2 Dégradation iono-induite de l’intensité de scin-
tillation du scintillateur plastique BC-418

Le scintillateur BC-418 est un plastique scintillant produit par Bicron. Il
s’agit d’une solution solide de polyvinyltoluene contenant des dopants scin-
tillants, on peut considérer le BC-418 comme 1’équivalent du scintillateur
Pilot-U, plus connu de la communauté scientifique. Bien que la nature des
dopants ne soit pas révélée par Bicron on peut affirmer que BC-418 est
un scintillateur ternaire (2 dopants) si I'on étudie les spectres d’émission et
d’absorption (cf. figures 3.10 et 3.9). Le spectre d’absorption révele, en effet,
deux bandes caractéristiques a 274 et 307 nm, tandis que le spectre d’émission
présente une large bande d’émission avec un maximum d’intensité a 360 nm
et un épaulement caractéristique a 340 nm. Si I'on se réfere a la liste, donnnée
par Vasilchenko [71], des dopants usuels utilisés dans les scintillateurs plas-
tiques on peut émettre I’hypothese que le premier dopant est le paraterphényl
(Aaps=275 nm, A, =340 nm) qui donne I’épaulement a 340 nm dans la bande
d’émission. D’autre part, le BC-418 est un scintillateur tres rapide, de temps
de décroissance 1.4 ns, et le paraterphényl est justement connu pour sa grande
rapidité de transfert d’énergie. On peut supposer que le second dopant est
un composé de la famille des oxadiazoles, sans doute le 2,5-bis-(styryl-4)-
oxadiazole (Ags = 300 nm, A, = 360 nm). Enfin, le PVT constituant la
matrice du BC-418 présente ces fonctions méthyles en position meta ou para,
ainsi que nous ’avons déterminé par étude du spectre infrarouge (cf. partie 3-
IV.1). Les figures 3.9 et 3.10 présentent les spectres d’absorption et d’émission
du BC-418 et les molécules évoquées ci-dessus sont représentées sur la figure
3.8.

—CH—CH,—CH—CH,— CH—CH,---CH—

Q. 9, Q. 9

Polyvinyltoluene
N=—N
[ 1
WaWaWw ?
CH,=CH CH=CH,
paraterphényl 2,5-bis-(styryl-4)-oxadiazole

Fi1Gc. 3.8 — Constituants du BC-418
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Fi1G. 3.9 — Spectre d’absorption du BC-418
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Fic. 3.10 — Spectre d’émission du BC-418

I1I.2.1 Conditions expérimentales

Les irradiations ont été réalisées au Vivitron sous faisceau de lithium, de
carbone et d’iode, a différentes énergies. Les valeurs de I’énergie, du parcours
et de la perte d’énergie sont données dans les tableaux 3.4 et 3.5. L’échantillon
utilisé a une épaisseur de 50 microns, si bien que les ions lithium et carbone
traversent le scintillateur, alors que l'iode y est arrété. Le débit de fluence
pour le lithium est entre 1.5 10° et 7.5 10° part.cm™2.s7!, entre 3.7 10° et

5.2 10° part.cm~2.s7! pour le carbone et entre 1.4 10% et 4.9 10° part.cm=2.s7!
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pour l'iode. Nous avons irradié au moins deux échantillons a chaque énergie,
pour s’assurer de la reproductibilité des mesures.

lithium carbone

E d’entrée (MeV) || 50 60 || 60 80 120

dE/dr (keV/um) | 57 49 || 299 239 172
Parcours (pum) 496 686 || 126 201 401

E de sortie (MeV) || 47 57 || 43 68 111

TAB. 3.4 — Perte d’énergie et parcours du lithium et du carbone dans le BC-
418, en fonction de l’énergie du faisceau

E (MeV) 130 160 190 220 250
dE/dz (keV/pm) || 9 10° 9.4 10° 9.6 10° 9.7 10° 9.8 10°
Parcours (pum) 26 29 32.2 35.5 38.4

TAB. 3.5 — Perte d’énergie et parcours de l’iode dans le BC-418

I11.2.2 Résultats obtenus

Les données obtenues sont corrigées en utilisant la fonction réponse du
H7155-20 puis normalisées par le débit de fluence. Un exemple de dégradation
de l'intensité de scintillation en fonction de la fluence est donné figure 3.11.
Pour caractériser cette dégradation nous cherchons a ajuster les valeurs expéri-
mentales du rendement de scintillation, S, avec une fonction de la forme:

q S =S50, a exp(—%)
20 =1,

La regle de sommation imposée aux coefficients a; permet de définir Sy comme
le ”vrai” rendement de scintillation, lorsque ’on ne tient pas compte des dégats.
Dans un premier temps nous nous intéressons seulement a la description de la
dégradation de l'intensité de scintillation, par la suite nous étudierons Sy en
fonction de 'énergie.

Pour le lithium et le carbone nous trouvons que le meilleur ajustement est ob-
tenu en utilisant une superposition de deux fonctions exponentielles, alors que
pour l'iode I'ajout d’une troisieme exponentielle améliore clairement I'ajuste-
ment. Un exemple d’ajustement avec deux et trois exponentielles, dans le cas
de l'iode, est présenté sur la figure 3.11, et quelques exemples pour les trois
ions sont donnés sur la figure 3.12. Sur cette derniere figure nous n’avons pas
représenté tous les points expérimentaux pour plus de clarté, on note aussi que
pour les ions carbone et lithium les ajustements sont moins précis que pour
I'iode, en raison des fluctuations de l'intensité du faisceau.
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F1G. 3.11 — Exemple d’ajustement avec 2 (haut) et 3 (bas) exponentielles
pour les données obtenues avec [’iode a 130 MeV. Seul le début des
courbes est montré, la fluence mazimale est 2 10" part.cm™2. L’ajout
d’une quatrieme composante exponentielle n’augmente pas l'intervalle
de confiance du 2.
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Fi1a. 3.12 — Ezxemples d’ajustements de [’intensité de scintillation pour
les trois ions utilisés : iode (a), carbone (b) et lithium (c). Les énergies
sont données du haut vers le bas dans le méme ordre que les courbes
correspondantes. Pour plus de clarté les points expérimentaur ne sont
pas tous représentés.
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Les parametres obtenus lors de I’ajustement ne présentent pas de variation
significative en fonction de 1’énergie, en conséquence les valeurs données dans
le tableau 3.6 sont des valeurs moyennes pour les énergies étudiées et les in-
certitudes correspondent a la déviation standard des valeurs. Dans le tableau
3.6 nous donnons également les valeurs de la fluence qui réduisent I'intensité
de scintillation d’un dixieme et de moitié (@1/10 et @1/2).

lithium carbone iode
®, (10" part.cm™2) | 0.08 +0.02 0.0540.01 0.05 4 0.02
®, (10" part.cm™2) 1.524+0.5 0.4£0.1 0.34 £0.1
®3 (10" part.cm?) 1.4+0.3
a; (%) 38 £ 10 43 £ 11 34+ 8
as (%) 62 £+ 10 57Tt 11 38+ 6
az (%) 28 £ 2
D110 (10'3 part.cm~?) 0.02 0.01 0.01
®y/5 (10" part.cm™?) 0.34 0.1 0.15

TAB. 3.6 — Parametres d’ajustement de la diminution de l'intensité de scin-
tillation du BC418

En comparant les valeurs de ®,/, pour le BC-418 et pour '’anthracéne on
constate que la fluence nécessaire pour réduire de moitié 'intensité de scin-
tillation est cent fois plus grande dans le cas du BC-418 (¢f. 3.5). Nous n’avons
pas trouvé dans la littérature de mesure de la dégradation de l'intensité d'un
scintillateur PVT si ce n’est la valeur rapportée par Miersch et al. [148] qui
proposent ®;5 = 3.2 10! part.cm 2 pour le Pilot-U irradié par des ions car-
bone de 50 MeV. Cependant, cette valeur est obtenue en ajustant les données
expérimentales a 1’aide d’une fonction de la forme 3.3, ce qui ne correspond
pas a nos résultats et parait discutable sachant que la mesure de ces auteurs
ne va pas au-dela d’une fluence de 10'° part.cm 2. On peut aussi se tourner
vers les valeurs rapportées par Quaranta et al. qui ont étudié la dégradation de
Iintensité de scintillation de NE-102 (PVT + para-terphényle + POPOP!)
irradié par des ions de basse énergie [147]. Pour décrire la perte d’intensité dans
la bande du POPOP ils utilisent une fonction exponentielle (exp(—®/®,.)) et
obtiennent pour ces trois ions les valeurs suivantes:

~ ®,=6 10" part.cem 2 (H & 1.85 MeV),
— $,=0.3 10" part.cm™2 (He & 2.2 MeV),
— $,=0.2 10" part.cm™2 (N & 1.2 MeV).

Ces mémes auteurs ont aussi comparé la perte de scintillation totale du PVT
pur et de NE-102 irradié par des ions He de 2 MeV [146], dans ce cas ils

1. 2,2’-(1,4-phenylene)bis(5-phenyl)oxazole

81



Chapitre 3. Dégradation de l'intensité de scintillation et dégats chimiques
iono-induits dans les solides organiques

ont utilisé une superposition de deux exponentielles pour décrire la perte de
scintillation ((exp(—®/®,) + exp(—P/®P,)) et ils trouvent :

— ®,=2 10", &,=0.4 10'3 part/cm? pour le PVT pur,

— ®,=3.4 10", ®,=0.5 10'* pour NE-102.
Bien que le scintillateur que nous étudions ne soit pas exactement le méme
nous trouvons également des fluences caractéristiques (®;) de 'ordre de 0.2 —
0.5 10'3 part.cm 2 pour l'iode et le carbone et des valeurs plus élevées qui
s’approchent de ®, pour le lithium et I’iode.
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Fic. 3.13 — Ajustement du rendement de scintillation de BC-418 avec le
modele de Michaelian et Menchaca-Rocha. Les points expérimentaur sont
représentés par des x et les points calculés par des L1, les lignes tracées quident
l'oeil. Les valeurs des constantes de normalisation sont données dans le coin
supérieur droit et le rendement de scintillation pour l’iode dans le coin inférieur
droit

L’ajustement des valeurs expérimentales nous permet également d’extraire le
"vrai” rendement de scintillation, Sy, et d’étudier sa variation en fonction
de I'énergie et de la charge de Iion. Pour ce faire nous utilisons le modele de
Michaelian et Menchaca-Rocha (cf. 2-111.2.2) ; les valeurs de I’énergie de ’ion le
long du parcours, nécessaires pour le calcul de la luminescence spécifique, sont
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tirées de SRIM. Pour I'iode qui est arrété dans le scintillateur nous ne prenons
en compte que les énergies supérieures a 0.4 MeV /A. Les variations de Sy, sont
représentées figure 3.13. Les barres d’erreurs sont obtenues en additionnant
quadratiquement la déviation standard et les incertitudes liées a 1’ajustement
(cf. eq. 3.2). Dans un premier temps nous cherchons une estimation de la
valeur de la densité de quenching, p,, en utilisant les valeurs de S, pour I'iode,
puis nous appliquons un ajustement de toutes les données. Le minimum du
x? est atteint pour p, =0.4 10° erg/g=40 Gy, pour fournir un encadrement de
cette valeur nous pouvons faire varier p, jusqu’a ce que la distance normalisée
entre les valeurs calculées (yf¢) et expérimentales soit supérieure au double
de la distance minimale, plus explicitement si d,,;, est la distance moyenne
normalisée obtenue au minimum du x? on fait varier p, jusqu’a ce que':

i=N | exp calc|

1 |y —Y;
— 2 > 2 in.
D A ——

i=1
Nous pouvons ainsi proposer ’encadrement suivant :

20 < p, <70 Gy.

La valeur que nous obtenons est proche de celle donnée par Michaelian et
Menchaca-Rocha pour le Pilot-U (p, = 100 Gy) dans [52] et rappelée dans le
tableau 2.2. En utilisant notre calcul de dose radiale et le modele MM nous
avons trouvé pour rho, des valeurs du méme ordre de grandeur (cf. 2.4). L'uti-
lisation du modele MM1 permet ainsi de décrire correctement l’augmentation
non linéaire du rendement de scintillation de I'iode et, dans une moindre me-
sure, les valeurs obtenues pour le carbone et le lithium (¢f. figure 3.13). Cepen-
dant, la valeur de la constante de normalisation pour l'iode et tres différente
des valeurs obtenues pour les deux autres ions. Nous avons essayé¢ d’utiliser
le modele MM2 (équation 2.4) pour diminuer la dispersion des constantes de
normalisation mais ceci n’apporte aucune amélioration significative.

1. Pour p"" = 0.4 10° erg/g on a dpmin = 3 Sy ‘y_—q =0.55
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IV Etude par spectroscopie infra-rouge des dé-
gats chimiques induits par des ions car-
bone et des hélions dans le BC-418

Dans cette partie nous caractérisons, par spectroscopie infra-rouge, les
dégats chimiques induits sur le BC-418 par des hélions et des ions carbone. En
étudiant les dégats induits par le carbone nous discutons différentes hypotheses
permettant de rendre compte des résultats obtenus.

IV.1 Caractéristiques du spectre infrarouge de BC-418

Le spectre infrarouge du BC-418, obtenu a I’aide du spectrometre a trans-
formée de Fourier Equinox 55 de chez Bruker et d'un détecteur DLATGS! est
présenté sur la figure 3.14. [’étude des bandes d’absorption permet de préciser
la nature des liaisons du PV'T constituant la matrice.

Bandes caractéristiques du groupement aromatique

- Elongations C-H aromatiques. Ces élongations correspondent aux bandes
situées entre 3150 et 3010 cm ™!, on peut discerner un pic et trois épau-
lements, ce qui est compatible avec un benzene di-substitué.

- E’longations et déformations du cycle. On note sur le spectre 4 bandes de
moyenne intensité (1447, 1488, 1513, 1607 cm ™ 1). La présence de la paire
1488-1513 ¢cm™! est caractéristique d’une disubstitution en para [154].
Comme dans le polystyréne, la bande & 1607 cm™! est caractéristique
de la déformation dans le plan du cycle [155]. La bande & 1447 cm™
peut correspondre a une déformation dans le plan d’une liaison -CHs- ou
C-H, ou a une déformation du cycle. Comme Calgano et al. [155] nous
considérons qu’il s’agit d’une déformation du cycle.

— Déformations hors du plan des liaisons C-H. Nous avons une bande
A 830 cm™!, caractéristique d’une substitution du cycle en para, mais
nous avons aussi des bandes aux alentours de 690, 780 et 880 cm !,
caractéristiques d’une substitution en meta [156]. Nous ne pouvons que
conclure que le polymere est constitué d’un mélange de toluene substitué
tantot en meta, tantot en para, d’ou la représantation du PVT sur la
figure 3.8.

— Déformations dans le plan des liaisons C-H. Les bandes se trouvent aux
alentours de 1265+65 cm ! mais elles sont difficiles & exploiter car de
faible intensité.

— Bandes de combinaisons et d’harmoniques. Ces bandes apparaissent fai-
blement entre 2000 et 1650 cm .

1. Deuteriated L-Alanine TriGlycine Sulfate
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Bandes caractéristiques des groupements aliphatiques

- Elongations C-H des fonctions méthyles. Deux bandes distinctes ap-
paraissent & 2920 et 2858 cm '. La premiere d’entre elles résulte du
mode d’élongation asymétrique dans lequel deux liaisons C-H du groupe
méthyle s’allongent pendant que la troisieme se contracte. La deuxieme
bande provient de 1’élongation symétrique dans laquelle les trois liaisons
C-H s’allongent et se contractent en méme temps.

— Déformations des liaisons C-H de la chaine alkyle. Ces déformations ont
des nombres d’onde compris entre 1340 et 1370 cm™!, elles sont de faible
intensité et difficilement exploitables.

En résumé, en s’appuyant sur [156, 157, 154, 155], l'assignation des bandes
étudiées par la suite est donnée dans le tableau 3.7.

Déformations | Elongations Déformations | Elongations Elongations C-
C-H aroma- | C=C aroma- | du cycle C-H alipha- | H aromatiques
tiques tiques tiques

783, 815 1488, 1513 1447, 1607 2858, 2920 3019, 3046, 3092

TAB. 3.7 — Assignation des bandes infrarouge étudiées par la suite (nombre
d’onde en cm™t)

Traitement des données spectroscopiques

Dans ce qui suit nous étudions la disparition ou ’apparition des liaisons en
fonction de la fluence délivrée sur ’échantillon. La quantité d’intérét est alors
la fraction de liaisons restantes en fonction de la fluence, ®. On étudie donc le
rapport N(®)/Ny, N et Ny représentant respectivement la quantité de liaisons
du matériau irradié et vierge. Pour obtenir cette quantité il convient d’abord de
vérifier que ’absorbtion des bandes que 1’on souhaite étudier suit la loi de Beer-
Lambert, autrement dit que ’absorbance, a une certaine longueur d’onde, est
directement proportionnelle a I’épaisseur de ’échantillon (e). Dans ces condi-
tions le rapport de I’absorbance de 1’échantillon irradié (A) sur ’absorbance
de I'échantillon vierge (Ap) est égale a la fraction de liaisons restantes:

A eCe N

A_o_ eCye _ﬁo.

Nous avons donc vérifié la validité de la loi de Beer-Lambert en superposant
des échantillons de BC-418 d’épaisseur 10 pm et en mesurant 1’absorbance
résultante. Pour les nombres d’onde donnés dans le tableau 3.7 la loi de Beer-
Lambert est vérifiée.

Lorsque nous étudions hors ligne des échantillons irradiés, la quantité N/N,
est calculée pour chaque échantillon en utilisant un spectre de référence mesuré
avant irradiation et le spectre mesuré apres irradiation. Dans ce cas les données
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a traiter peuvent étre représentées par l'ensemble de points {®;,(N/Ny);}, sur
lequel les ajustements sont directement réalisés. Lorsque le spectre est pris
en ligne nous étudions plutét 'ensemble de données {®;,4;} sur lequel nous
réalisons les ajustements appropriés, puis nous utilisons le résultat de ’ajus-
tement pour extrapoler Ay ce qui,au final, permet d’obtenir N/Nj. L'interét
de cette méthode est double: d'une part, on n’augmente pas l'incertitude liée
aux points expérimentaux par une division systématique des données par Ag
et, d’autre part, on se fait une idée rapide de la qualité de ’ajustement en
vérifiant la concordance des valeurs extrapolée et expérimentale de 1’absor-
bance initiale.

Enfin, toutes les absorbances prises en compte par la suite sont en fait les aires
nettes prises sous les pics d’absorbance, comme illustré sur la figure 3.15.

— F=0
oSt F=1e14 part/cm?
0.8 — F=3e14 part/cm?
- F=6e14 part/cm?
077 — -

Absorbance
o o o
S (¢, [=2]
— :

o
w

755 760 765 770 775 780 785 790 795 80
Nombre d’onde (cm'1)

F1G. 3.15 — Illustration du calcul de l’absorbance nette ¢ 783 cm™' sur un
échantillon de BC-418. La ligne de base (en pointillé) est calculée pour chaque
fluence afin d’obtenir ’aire nette hachurée.

Remarque Les oscillations de faibles amplitudes sur le spectre sont dues a
Iinterférence des faisceaux transmis et réfléchis au niveau de la séparatrice.
Connaissant l'indice de réfraction du matériau, n, on en déduit I'épaisseur d
du matériau en considérant les longueurs d’ondes, \; et Ay, de deux maxima
successifs [158]:
a=_
2’[1()\1 — )\2)
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En utilisant cette relation sur plusieurs échantillons d’épaisseur 10 et 50 pm
(valeurs du fabriquant) nous avons trouvé, en moyenne, une épaisseur de 9.8
et 52 pum en prenant n = 1.58 pour le PVT [140]. C’est 14 une méthode simple
et efficace pour vérifier I’épaisseur d’un échantillon, tant que les variations de
I'indice de réfraction avec la longueur d’onde sont faibles.

IV.2 Cas du carbone

Nous présentons ici les résultats de la spectroscopie infrarouge du BC-418
irradié par des ions 1*C®* de 11 MeV /uma . Le pouvoir d’arrét est 158 keV/um
et le parcours 512 um, a cette énergie. I’échantillon est traversé par I'ion sans
variation significative du pouvoir d’arrét. La spectroscopie a été réalisée sur
la ligne moyenne énergie du GANIL en utilisant un échantillon d’épaisseur
10 pm. Les spectres sont acquis lorsque la consigne de fluence est atteinte sans
sortir I’échantillon de la chambre d’irradiation placée sous vide secondaire.
Comme nous le verrons, la disparition d’un certain nombre de liaisons peut étre
ajustée par la superposition de deux exponentielles décroissantes, nous com-
mengons donc par proposer une explication a ce comportement en distinguant
Pefficacité relative de création de dégat dans le ceeur et le halo de la trace. Par
la suite, nous discutons la validité de cette hypothese en la confrontant aux
résultats expérimentaux.

®e ®
& @ @
@ @
@ o .
® @ @ N
@Gc ,‘Et/}
B @ @+...=S, OO+ O+ °+ —AS

F1a. 3.16 — Aire couverte par le ceeur de trace et le halo. Sur la figure de gauche
on ne considere que le ceur de la trace tandis que sur la figure de droite
nous ajoutons le halo. Nous prenons en compte deuxr régions de la surface
irradiée : la zone couverte par le ceur de trace (S.) et la zone uniquement
couverte par le halo (AS)
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IV.2.1 Création de dégats dans le cceur et le halo de la trace

Pour commencer considérons une surface (Sy), irradiée par une distribution
uniforme de particules. Si nous attachons a chaque particule une section o,
nous pouvons calculer le rapport de la surface couverte sur la surface totale:

Se
— =1—exp(—0.D). (3.4)
So
On peut se convaincre de la validité de cette relation en considérant 1’aug-
mentation de la surface couverte, due a un accroissement élémentaire de la
fluence:

S(® + A®) = S(B) + 0,AD (Sy — S(D)).

La relation 3.4 rappelée par Yamauchi dans [159] est utile pour estimer la
fluence au-dela de laquelle le recouvrement des traces ne peut plus étre négligé
([160, 161]). Jusqu’a présent, nous n’avons attaché aucune signification parti-
culiere a 0., mais si maintenant nous considérons que o, représente une sur-
face dans laquelle la disparition de liaisons est certaine, nous pouvons calculer
comme suit le nombre, N, de liaisons restantes:

N = NO - Ndétruit
S

= Ny— ==N,. 3.5
o= M (35)
Si bien que la fraction de liaisons restantes est :
N
— =1—(1—exp(—0.P)) = exp(—0.P).
No

Cette derniere expression est celle donnée par Katz dans [162], lorsque 'on
considere que 'on se trouve dans le mode dit "ion-kill”, c’est-a-dire lorsque
’on ne considere pas ’effet cumulé des électrons secondaires issus de différentes
traces (cf. 3-IV.3 et [163, 164, 165]).

Cependant, la zone ou la probabilité de dégats est certaine, si elle existe, ne
peut-étre qu’une zone de forte densité d’ionisation, ce que ’on appelle habi-
tuellement le coceur de trace. Une approche plus réaliste consiste a scinder la
trace en deux zones: le cceur et le halo®. Considérons alors que nous augmen-
tons la surface o, et que nous passons a o;, comme représenté sur la figure
3.16. Pour tenir compte de I'effet dans le halo nous cherchons AS, I'aire totale
couverte par le halo, en retirant la contribution du ceceur. Nous avons :

5 - 1 —exp(—0.P)
St 1 —exp (-0 D), (3.6)
So

1.0On a vu dans la partie 2-II[.2, a propos de la scintillation iono-induite, que cette
distinction permet d’aboutir & des modeles plus satisfaisants.
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d’ou l'on tire,
AS = Sy (exp(—o.P) — exp(—a, D)) .
Comme dans la relation 3.5 nous calculons le nombre de liaisons restantes en
introduisant, cette fois, I'efficacité relative (par rapport au cceur) de création
de dégats dans le halo, et nous I'appelons £ :
S, AS

N = Ng - S_CNU - kS—NO
0 0

Nous obtenons finalement :

N

o= (1 — exp(—0,®)) — k (exp(—0,®) — exp(—0,D))

= (1—Fk)exp(—0.P) + k exp(—o: D). (3.7)

IV.2.2 Résultats et discussion

Nous étudions les bandes données dans le tableau 3.7. L’incertitude considérée
sur les aires nettes est de 'ordre de 0.2-0.5 %, sauf pour ’épaulement a 3092
pour lequel on obtient une erreur relative de 5 %. La méthode appliquée pour
I’évaluation des incertitudes est donnée dans ’annexe de ce chapitre.

Liaisons aromatiques

Nous étudions ici les bandes a 783, 815, 1447, 1488, 1513, 3019, 3046 et
3092 cm !, le cas de la bande a 1607 est traité a part. Pour ces liaisons nous
observons une diminution monotone de 1’absorbance, I’allure des courbes ob-
tenues laisse penser qu'un ajustement a 1’aide d’exponentielles décroissantes
est possible, nous étudions trois modeles possibles pour réaliser I’ajustement :

— Prise en compte de dégats créés dans les régimes "ion-kill” et ”~-kill”
selon la terminologie de Katz [165, 162]. Dans le premier régime on
considere des cibles détruites par une seule particule (au voisinage de la
trace), tandis que dans le second les cibles doivent subir plusieurs ”pas-
sages” d’électrons secondaires d’énergie élevée avant d’étre détruites. La
fraction restante de liaisons est alors:

N
N= exp(—0;®){1 — (1 — exp(—0,®))™}, (3.8)
0
oll o; et 0, sont les sections efficaces de dégats dans les modes "ion-kill”
et 7~-kill” et m le nombre moyen d’attaques pour détruire la cible?®.

1. A propos de ’équation 3.8: en développant selon le binome de Newton on a N/Ny =

"= om(—1)k exp(—(o; + ko, )®). On note donc que cette relation requiert d’ajuster les
données avec une superposition d’exponentielles dont les ”poids” sont de signe alterné et
fixés pour m donné. D’autres part les opérandes de chaque exponentielle doivent étre en
progression arithmétique
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— Prise en compte du seul mode ”ion-kill”, qui est en fait un cas particulier
de la relation ci-dessus avec o, = 0. La validité de ce cas particulier est
justifiée si ’on suppose qu’un électron secondaire suffit a rompre la liaison
(”one-hit theory” [89], chap. 2). Une telle approche a déja été utilisée avec
succes pour expliquer la diminution relative du nombre de liaisons dans
le nitrate de cellulose (LR-115) irradié par différents ions et les gammas
du °Co ([163, 164]). La fraction de liaison restante est donc:

N

N esp(-0). 39)

— Prise en compte des contributions du cceur et du halo (relation 3.7).

Nous commencons par étudier 'ajustement avec la relation 3.8, pour ce faire
nous prenons m constant et nous réalisons un test du x? en échantillonnant le
plan (o;, 0,). Pour toutes les valeurs étudiées de m, (m = 2..8) nous trouvons
que le minimum du x? est atteint sur la ligne o, = 0, autrement dit I'ajus-
tement converge vers la forme mono-exponentielle ; bien entendu, le minimum
du x? est atteint pour la valeur de o; directement obtenu pour un ajustement
selon la relation 3.9. La détermination du minimum du y? est illustrée et com-
mentée dans 'annexe de ce chapitre.

Il reste donc a comparer les qualités des ajustements obtenus en utilisant les
relations 3.9 et 3.7. Dans un premier temps nous remarquons que le x? réduit
est bien meilleur si 'on utilise la relation 3.7, ('intervalle de confiance le plus
faible est 96%!), alors que pour l’ajustement mono-exponentiel les intervalles
de confiance sont tres faibles, sauf pour les bandes a 1447 et 3092 cm™! o
I'intervalle de confiance est comparable & celui obtenu en utilisant 3.7 (cf. ta-
bleau 3.8).

k (cm™) 783 815 || 1447 || 1488 1513 || 3019 3046 3092
Equation 3.9

X2 57 80 || 3.2 | 144 130 || 104 135 0.44
ICY (%) Se-d 0 | 99.9 | o0 0 0 0 100
Equation 3.7

X% 0.76 1.9 1 2.8 2 3.6 74  0.17
IC (%) 100 99.9 100 99.9 100 99.9 96.4 100

TAB. 3.8 — Comparaison des valeurs minimum du x? réduit selon que l'on

utilise un ajustement mono ou bi-exponentiel

b Intervalle de confiance

i=N (y;""—y; — 1
LX; =7 Yoic1 T k=nombre de contraintes
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La bande & 3092 cm™! est incluse dans les données mais son utilisation
est cependant douteuse car 1’aire nette étudiée est bien plus faible que pour
les autres bandes. La figure 3.18 illustre les différences d’ajustements selon
que 'on utilise une ou deux exponentielles. La figure 3.19 montre les données
expérimentales ajustées a ’aide de 3.7. Ces deux figures permettent de se
convaincre ”"visuellement”, de la qualité de I’ajustement selon 3.7. Enfin, la
figure 3.17 illustre les contributions de chaque composante de 3.7.

N/N0

'« (2) Contribution du halo

Fluence (1014 part/cmz)

Fic. 3.17 — Contributions du ceeur et du halo dans la perte du nombre de
liaisons pour la bande a 815 cm™t. En bleu, contribution du halo : k exp(—o;®).
En noir, contribution du ceur: (1 —k)exp(—o.P). Les points expérimentaus
sont ajustés en sommant les deux contributions (courbe rouge). Courbe verte
en traits pleins, ajustement mono-exponentiel: exp(—o,,®) avec o, = (1 —
k)o. + koy. En pointillé la tangente de cette courbe en 0.

Pour aller plus loin nous examinons les parametres d’ajustements donnés
dans le tableau 3.9. Notons d’abord que les valeurs de o, et o; sont proches,
comme on pouvait s’y attendre, car en utilisant 3.9 on ne compte pas les dégats
créés loins du coeur de trace.
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Fia. 3.18 — Ajustement de la fraction restante de liaisons avec une ou deuz

exponentielles

k 783 815 1447 1488 1513 3019 3046 3092
(cm™t)

of 15+2 1241 | 1+0.1 | 5%1 8.3+1 | 7+1 9.8£1.5 20+10
(1016

cm?)

Oc 9.7£1 8.540.8] 1.14+0.1| 2.640.4 4.840.7| 4.24+0.6 6.3£0.9 1743
(1016

cm?)

o 14+0.2 1.4+0.4] 2.5+2.4| 1.6+0.4 0.7+0.2| 1.1+0.3 1.6+0.6 1.8+2.6
(1014

cm?)

k(%) | 1949 1345 | 1.54+1.3] 1243 1548 | 1245  13+6  9+20

TAB. 3.9 — Parametres d’ajustements permettant de décrire la diminution re-

lative du nombre de liaisons aromatiques
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Fia. 3.19 — Ajustement de la fraction restante de liaisons aromatiques, en
superposant deux erponentielles

Dans le cas de I’hypothese décrite par 3.7 nous pouvons calculer la dose radiale
en r. et r;, les rayons des disques d’aire o, et 0. Pour les valeurs présentées dans
le tableau 3.10 nous avons r. de 'ordre de 0.05 nm et r; de 'ordre de 1 nm. La
valeur de r, est, bien siir, largement inférieure au nanometre mais cependant
20 fois plus élevée que le parametre d’impact minimum*. Les doses en 7. et 7,
calculées a l'aide de la relation 1.20 (Michaelian et al.), sont données dans le
tableau 3.10. En r. et r; les ordres de grandeur de la dose sont respectivement
10 et 0.5 10 Gy, mais il est préférable de convertir cette valeur en électron-volt
par volume de monomere (Vyono & 0.2 nm?) ce qui conduit & considérer en 7.
des doses de 5 a 80 keV par volume de monomere et en r; des doses entre 0.5
et 0.8 keV par volume de monomere. On ne peut pas se livrer au méme calcul
en associant un rayon a o; car cette quantité est définie par Katz [41] de la
maniere suivante :

Tmawz
o = 277/ r(1 — exp — 2 ym gy (3.10)
0 Dy
ol Dy est la dose gamma nécessaire a l'obtention d’'une "attaque” par cible,
du moins en ce qui concerne les cibles biologiques. En prenant m = 1 nous
pouvons chercher quelle est la dose Dy qui correspond aux o; trouvées. Pour
comparer ces valeurs a celles du tableau 3.11 nous donnons Dy selon que I'on
utilise pour D(r) la relation 1.20 ou 1.22. Que l'on calcule la dose radiale
en utilisant I'une ou 'autre de ces relations les valeurs de D, obtenues sont
terriblement élevées, de l'ordre du dixieme ou de la dizaine de MeV par unité
de volume de monomere. Nous avons vérifié que Dy peut chuter de 3 ordres

L byin = s = 2.6 fm pour § =0.15 [95]
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de grandeur si l'on passe de m =1 a m = 2 — 3, ce qui permet de trouver des
valeurs plus réalistes de Dy, mais ce qui est incompatible avec la relation 3.9.

k (Cm_l) 783 815 || 1447 1488 || 3019 3046 3092
re (nm) 0.17 0.17 ] 0.06 0.09 || 0.12 0.14 0.23
Dose en r, (10° Gy) 7 7 | 63 21 || 15 10 37
Dose en 7, (keV/Viono) || 8.6 8.6 78 26 18 12 4.6
r; (nm) 0.56 0.66 || 0.88 0.71 0.6 0.71 0.75
Dose en r; (107 Gy) 0.63 046 || 0.26 04 || 0.6 04 0.3
Dose en 7, (keV/Vomono) || 078 0.57 || 0.32 05 || 0.7 05 043

TAB. 3.10 — Doses radiales calculées enr. et ry d’apres le modele de Michaelian
et al.

k (Crn_l) 783 815 || 1447 1488 || 3019 3046 3092
Dy (10" Gy), dosera- || 0.9 1.2 || 16 3 22 15 0.7
diale selon 1.20
Dy (10" Gy), dosera- || 0.5 065 | 7.5 1.5 1.1 0.8 0.4
diale selon 1.22)
Dy en MeV/V,mo || 0.11 0.15 2 0.37 || 0.27 0.18 0.09
(Dose radiale selon
1.20)

Dy en MeV/Viono 61 80 920 184 134 98 49

(Dose radiale selon
1.22)

TAB. 3.11 — Paramétre Dg nécessaire au calcul de la section efficace dans le
modele de Katz (équation 3.10 avec m=1)
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Bandes aliphatiques

Nous examinons ici les bandes & 2858 et 2920 cm ™! (élongation C-H), en sui-
vant la méme méthodologie que précédemment. Comme pour les liaisons aro-
matiques, c’est I’ajustement a ’aide de la relation 3.7 qui donne les meilleurs
résultats, meéme si, pour la bande a 2858 un ajustement avec 3.9 est aussi
correct. Les parametres d’ajustement sont donnés dans le tableau 3.12, et les
ajustements montrés sur la figure 3.20. Les sections efficaces étant du méme
odre de grandeur que celles données dans le tableau 3.9, les doses en r. et ry,
ainsi que la dose Dy sont du méme odre de grandeur que celles données dans
les tableaux 3.10 et 3.11.

X2 /IC(%) | x2/1C(%) || o; Oc of! k (%)
(eqn. 3.9) | (eqn. 3.7) 10716 ¢m? || 107¢ cm® | 1071 cm?
2858 cm™!' || 9.2/95 0.2/100 5+0.6 3+0.3 1.3+0.2 | 7.542
2920 cm* || 35/1 1.2/100 340.5 240.2 1.6+0.4 | 5+1.5

TAB. 3.12 — Parametres d’ajustements décrivant la diminution des liaisons
aliphatiques
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Fluence parl.cm’2 x10" Fluence pam,cm’2

Fi1G. 3.20 — Diminution de la fraction restante de liaisons aliphatiques

Liaisons particulieres

Les liaisons étudiées jusqu’a présent diminuent monotonement en fonction de
la fluence. Cependant, la bande & 1607 cm™' (déformation du cycle) présente
une augmentation faible, suivie d’une diminution, en fonction de la fluence.
Nous observons aussi 1’apparition d’une bande d’oxydation & 1700 cm™! qui
présente le méme comportement.
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Fia. 3.21 — Ajustement de la fraction de liaisons restantes, cas des liaisons qui
augmentent en début d’irradiation

Pour une liaison dont la concentration décroit exponentiellement avec la
fluence nous pouvons considérer, par analogie avec les méthodes de cinétique
chimique, le schéma de ”réaction” suivant :

B -2 C,

qui signifie, dans le cas qui nous occupe, que la vitesse de disparition de B, en
fonction de la fluence, est simplement proportionnelle a o5.
Pour prendre en compte une augmentation de B, il faut supposer la présence
d’une espece (A) qui donne B:

A B2 C,
Nous essayons donc d’ajuster la fraction de liaisons restantes & 1607 et 1700 cm ™"
a ’aide de la fonction suivante :

N = Nyexp(—09®) + Noa (exp(—0y®) — exp(01 D)),

01 — 02

avec 01 > 09 Les ajustements obtenus sont présentés sur la figure 3.21. Pour
la bande d’oxydation I’ajustement des aires nettes ne conduit pas a Ny(0) = 0,
si bien que nous pouvons tracer N/Ny; nous obtenons pour cette bande:

* oy =(2.6+0.3) 107" ¢cm?
* oy =(9.6+1.5) 1076 ¢cm?
¥ R=T0A=2440.1.
Pour la bande & 1607 cm ™" nous obtenons :
* o = (2.7 0.6) 107" cm?
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* oy =(1.440.1) 107'% cm?

* R = 124=0.05+0.005 .
Pour cette derniere bande, la valeur de o9, qui décrit la décroissance a fluence
élevée, est proche des valeurs de o; et de o, (cf. tableau 3.9) de I'autre bande
de déformation du cycle & 1447 em~!. Les valeurs de o, pour les deux bandes
sont remarquablement proches.

Effet de la mise a l’air

Une entrée d’air a été réalisée apres la derniere irradiation. Un premier spectre
a été pris au moment de ’ouverture et les suivants toutes les cinq minutes. Nous
remarquons une diminution peu significative sur les liaisons aromatiques dont
I’absorbance baisse avec la fluence, nous remarquons un effet de diminution
plus marquée de absorbance sur les bandes & 2858 et 2920 cm™" (¢f. figures
3.22 et 3.23 ). Le cas de la bande d’oxydation & 1700 cm ™! et plus intéressant
puisque nous remarquons une augmentation de ’absorbance qui sature apres
quelques minutes a la valeur maximale obtenue lors de l'irradiation. Enfin,
pour la bande & 1607 cm™' nous observons le méme type de comportement,
mais la valeur de saturation reste inférieure a la valeur maximale atteinte lors
de l'irradiation.
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Fi1c. 3.22 — Effet de la mise a l'air sur les bandes aliphatiques
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IV.3 Cas des hélions

Nous irradions sous vide dix échantillons de BC-418 d’épaisseur 10 pm
avec des hélions de 3 MeV, (dE/dx=140 keV/pum, parcours~16.5 um) en
utilisant 1'accélérateur linéaire du laboratoire PHASE (UPR 292). D’apres
SRIM 2003 les hélions sortent de ’échantillon a une énergie de 1.4 MeV
(dE/dx=200 keV/um), il est donc raisonnable de considérer comme perte
d’énergie la valeur "moyenne” de 170 keV/um. Nous plagons les échantillons
sur une cible tournante équipée d’'un dispositif de mesure de courant semblable
a celui utilisé au VIVITRON. L’évolution, en fonction de la fluence, de la frac-
tion restante de quelques liaisons, est représentée sur la figure 3.24. Les barres
d’erreurs considérées ont été obtenues, pour chaque bande, en considérant la
déviation standard des absorbances nettes des échantillons non irradiés. La
meéme incertitude est considérée lors de la mesure de I’échantillon irradié. Au
final, nous avons une incertitude relative de 8 & 15 % sur la fraction de liai-
sons restantes. Les données obtenues sont ajustées en ne considérant que le
seul mode ”ion-kill” (relation 3.9). Pour les données obtenues avec les hélions
nous ne cherchons pas a obtenir un ajustement selon la relation 3.7, les points
expérimentaux ne sont pas assez nombreux (en particulier a faible fluence) et
les barres d’erreurs sont trop grandes. Les résultats de 'ajustement sont donnés
dans le tableau 3.13, ils seront discutés dans la conclusion de ce chapitre.

k 783 815 1447 1607 | 1488 1513 3019 3046 3092 | 2858 2920
(cm 1)
o; 17+£3 15+£3| 3+2 241 6+£3 8+£3.5 | 8+2 12+3 23x7| 7T+£1 441
(10—16
cm?)

TAB. 3.13 — Section efficace de dégat des liaisons de la matrice du BC-418,
wradié par des hélions de 3 MeV
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Fiac. 3.24 — Diminution relative du nombre de liaisons de la matrice du BC-
418 irradié avec des hélions de 3 MeV

V Bilan

Dégradation de l’intensité de scintillation

Nous avons mis au point un dispositif facile a mettre en ceuvre afin de me-
surer, en ligne, la dégradation de l'intensité de scintillation. Ce dispositif a
d’abord permis de confirmer le modele de Birks pour la dégradation de l'in-
tensité de scintillation des cristaux moléculaires, ce modele n’ayant jamais été
vérifié pour d’autres particules que les alphas naturels. Dans le cas de ’an-
thracene, la section efficace de dégat est du méme ordre de grandeur que la
surface de la molécule et D'efficacité de capture des excitons par les molécules
endommagées est plus de 1000 fois supérieure a 'efficacité des molécules saines.
Nous avons également montré, en utilisant différents ions, que la dégradation
de l'intensité de scintillation du BC-418 peut-étre décrite par une superposi-
tion d’exponentielles décroissantes, ceci confirme et précise les travaux déja
menés sur des scintillateurs de méme type. Toutefois I'origine des composantes
exponentielles observées n’est pas expliquée. Pour des pouvoirs d’arrét com-
pris entre 50 et 9000 keV/um la fluence nécessaire pour réduire d’un dixieme
Iintensité de scintillation est de 10'" part/cm? et pour la réduire de moitié
10" part/cm?.
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F1G. 3.25 — Bilan des sections efficaces de dégat dans le PV'T. En noir données
obtenues avec les ions carbone, en bleu avec les hélions. La ligne rouge en
pointillé représente la moyenne des données, dans le cas des élongations C-
H aromatiques la ligne verte correspond a la moyenne en incluant la bande a
3092 em™' pour laquelle nous avons une grande incertitude

Spectroscopie infrarouge

Les données obtenues avec les hélions et les ions carbone, pour des pouvoirs
d’arrét comparables, sont cohérentes, comme illustré sur la figure 3.25. Si I'on
se limite aux valeurs de o; nous pouvons ordonner les liaisons en fonction de

leur radio-résistance:

Déformation du cycle, o ~2 10716 ¢m?

— Elongation C-H aliphatique, o ~5 10716 ¢m?

— Elongation C=C aromatique, o ~7 10716 ¢m?

Elongation C-H aromatique, ¢ ~9 1076 ¢m?

— Déformation C-H aromatique, o ~15 10716 ¢cm?
Cet ordre est respecté si 'on considere o, a la place de ;. Nous notons aussi
sur la figure 3.25 que les sections efficaces obtenues lors de l'irradiation par
les ions carbone sont 1égerement inférieures a celles obtenues pour les hélions,
ce qui est cohérent avec le fait que la perte d’énergie, dans ce dernier cas,
est légerement plus élevée. Il est difficile de conclure définitivement sur la
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10°

1) — - - -

10° -20

Fi1c. 3.26 — Bilan des sections efficaces de dégat dans le PV'T. Graphe du
haut : comparaison des valeurs de o. et des moyennes obtenues en ne tenant
compte que o; (cf. figure 3.25). En bas a gauche : rapport o]0, seule la partie
supérieure des barres d’erreur est représentée. En rouge (trait plein) rapport
des fluences critiques permettant de décrire la diminution relative de scin-
tillation lors de Uirradiation par des ions carbone (cf. tableau 3.6); en poin-
tillé incertitude sur cette quantité. En bas a droite: efficacité relative du halo,
moyenne et déviation standard (en rouge)

validité de ’hypothese que nous avons formulée pour expliquer I’ajustement des
données avec une double exponentielle. Certes les ajustements sont meilleurs
avec cette hypothese mais la détermination de l'efficacité relative du halo est
encore imprécise, méme si on peut proposer k autour de 10 %, compte tenu
des incertitudes (cf. figure 3.26). D’autre part la valeur de oy est entachée
d’une grande incertitude, ce qui explique les barres d’erreurs importantes sur
le rapport 0,/0.. Ce rapport n’est toutefois pas incompatible avec le rapport
des fluences critiques mesurées pour les ions carbone: il est du méme ordre
de grandeur, pour certaines bandes, et dans la barre d’erreur pour les autres
(cf. en bas a gauche figure 3.26). Enfin, les doses que nous déduisons de cette
approche sont plus raisonnables que celles déduites en ne considérant le seul
mode ”ion-kill” (¢f. tableau 3.11)

Nous constatons aussi, a faible fluence, une augmentation significative, bien
que de faible amplitude, de la bande a 1607 cm™'. Une observation semblable
a été rapportée, pour la méme bande dans le polystyrene, par Calgano et
al. [155], mais nos données sont beaucoup plus completes, notamment nous
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constatons que la bande d’oxydation croit avec la méme pente que la bande a
1607 cm L.

Perspectives

Dans I’état actuel il est impossible d’expliquer définitivement les mécanismes
induisant la perte de scintillation, méme si nous pouvons dire qu’a fluence
identique la perte relative d’intensité de scintillation est bien plus grande que
la perte relative de liaisons. En effet pour des ions carbone (dE/dx =150
keV/um), & ®=10"? part/cm? nous avons S/Sy=0.5 mais N/Ny=0.99; pour
® = 10" part/cm? nous avons S/S;=0.05 et N/Ny=0.98. De méme qu’une
tres faible quantité de dopants est nécessaire a la scintillation il semble que les
dégats chimiques induits aient une efficacité d’inhibition de la scintillation tres
importante. Afin de mieux quantifier les processus mis en ceuvre dans la perte
de 'intensité de scintillation on pourra se tourner vers des expériences (en ligne
de préférence) de spectrométrie d’émission et d’absorption UV-VIS, afin d’ob-
server si la perte de scintillation est la méme dans toutes les bandes d’émission,
la spectrométrie d’absorption permettrait aussi de savoir dans quelle mesure
le transfert radiatif de la matrice vers les dopants est affecté. On pourra aussi
essayer des expériences RPE afin de déterminer les radicaux présents dans le
matériau irradié. On pourrait aussi essayer d’analyser par RMN ou spectro-
scopie Raman les solides irradiés afin de gagner en sensibilité.

Autour des oliviers palpitent les origines
Autour des amandiers fleurissent les mondes en
sourdine

No pasaran sous les fourches caudines

Noir Désir/B. Cantat, A I'envers & endroit
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Jétrangle celui-la qui se leve dans la nuit et jette
au vent ses prophéties comme 1’arbre touché par la
semence du ciel, quand il craque et se brise et
embrase avec lui la forét

Saint-Exupéry, Citadelle

Chapitre 4

Dosimétrie d’ions d’intérét en
radiobiolgie a ’aide de
scintillateurs plastiques

I Introduction

Développement de ’hadronthérapie

En 1947 R. Wilson calcule la perte d’énergie de protons de 150 MeV a travers
les tissus et montre que la différence de dose entre I'entrée et le point d’arrét
rend les faisceaux d’ions parfaitement adaptés au traitement des tumeurs pro-
fondes [166]. En 1954 les premiers traitements par protonthérapie débutent a
Berkeley, puis dans les années 1970 des ions plus lourds commencent a étre
utilisés. Depuis les premiers traitements on estime qu’entre 20 000 [167] et 50
000 [168] patients ont été traités par hadronthérapie. Il semble aujourd’hui
bien établi que l'ion le plus efficace est le carbone. En effet, les ions plus
lourds déposent trop de dose dans les tissus sains, en outre 'efficacité biolo-
gique relative (RBE) du carbone, a pouvoir d’arrét maximum est tres élevée
(RBE=2-3 pour un pouvoir d’arrét de 77 keV/um selon [169]). L’utilisation
du carbone n’est cependant pas destinée a devenir systématique puisque pour
certaines tumeurs les protons se révelent plus adaptés [170]. Les comparaisons
entre radiothérapie conventionnelle et hadronthérapie montrent de meilleurs
résultats en faveur de I’hadronthérapie [125]. Les progres réalisés au cours des
dernieres décennies dans les systemes de controle de faisceau et I'amélioration
générale des techniques de construction d’accélérateur permettent aujourd’hui
un développement relativement rapide des centres d’ hadronthérapie a travers
le monde [171]. Au Japon plus de 1000 patients ont été traités au HIMAC!
depuis son inauguration en 1994 et les traitements ont également commencé en

1. Heavy Ion Medical Accelerator
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2001 au HIBMC'. En Europe, les traitements ont commencé en 1997 & GSI?
et de nombreux projets sont en cours, a différents stades d’avancement : projet
ETOILE en France [172], projet TERA en Italie [173], et d’autres encore en
Autriche (Med-AUSTRON) et en Suede [174] .

Dosimétrie absolue et relative

La mise en ceuvre d’un traitement par hadronthérapie nécessite la collabora-
tion de nombreux spécialistes et le strict respect d’'un protocole de traitement.
Dans un premier temps la tumeur a irradier est localisée et mesurée par ima-
gerie médicale. Dans un deuxieme temps la dose totale a délivrer a la tumeur
est prescrite par le praticien. La détermination de la dose nécessaire est avant
tout basée sur I'expérience des cliniciens qui n’emploient pas, actuellement, de
méthodes de calculs d’événements létaux, comme ceux présentés par Kraft et
al. [175]. La dose prescrite, exprimée en Gray Equivalent (GyE=RBE*Dose|Gy])
dépend du type de tumeur, de sa taille, de la condition du patient, mais on
peut retenir que les doses prescrites sont en général de 'ordre de 10 a 70 GyE
[168, 176]. Dans l'étape de traitement le volume de la tumeur est divisé en
volumes élémentaires (voxels) irradiés par un faisceau de faible diametre (1-3
milimetres de largeur & mi hauteur). La dose prescrite est obtenue en variant
Iintensité et 1’énergie du faisceau afin que chaque voxel recoive une fraction
de la dose totale. Pour chaque irradiation de voxel, il faut non seulement te-
nir compte des mouvements naturels du patient (respiration), mais aussi de la
dose résiduelle apportée par l'irradiation des voxels voisins. Ceci nécessite une
parfaite maitrise du faisceau et une parfaite connaissance de ces parametres
énergétiques et géométriques a travers les différents milieux traversés (air, li-
quide, os, tissus ) puisqu’au final la dose est toujours évaluée en considérant le

produit de la fluence par le pouvoir d’arrét massique [177, 125, 139]:
dE 1

Dose = &——

dx o

= 1.610° & a1
~~ dx 0
em=2 N~

(4.1)
Comme on peut le constater, en ’absence de mesure de dose in-situ, seule
la connaissance du comportement du faisceau a travers la matiere (relation
énergie parcours et straggling notamment) permet d’assurer une prescrip-
tion de dose correcte. De nombreux systemes, souvent improprement qualifiés
de dosimetres, ne sont en réalité que des compteurs de particules. Ainsi les
détecteurs de traces nucléaires sont le plus souvent utilisés pour vérifier ’ho-
mogénéité du faisceau ou pour donner la fluence apres révélation [178], méme

1. Hyogo Ion Beam Medical Center
2. Gesselshaft fiir Schwerlonenforschung, Darmstatt
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si de complexes procédures de calibration peuvent conduire & une mesure de
dose absolue [178, 179] . De méme les détecteurs a semi-conducteur, comme
celui présenté dans [180] ne sont que des compteurs (rapides) de particules.
La derniere intercomparaison de dosimétrie d’ions carbone, menée a 'HIMAC,
avec des chambres d’ionisation a montré un excellent accord des mesures, mais
il faut bien remarquer qu’a cette occasion les chambres d’ionisation ont délivré
des valeurs en Gy/”Monitor Unit”, autrement dit que la fluence était mesurée
indépendamment [181]. Comme le souligne Fukumura [181] la seule maniéere to-
talement fiable de réaliser une dosimétrie absolue est d’utiliser la calorimétrie,
d’autant plus que 'ICRU n’a pas défini de protocole pour la dosimétrie d’ion a
’aide de chambre d’ionisation, excepté le cas des protons '. Un exemple récent
de calorimetre, utilisé pour la qualification de faisceau d’ions, est présenté dans
[183], les dimensions d’un tel calorimeétre sont telles qu’il peut étre facilement
transporté mais surement pas utilisé pour réaliser une mesure de dose in-vivo.

Dosimétrie et scintillateurs

Comme nous venons de I’expliquer rapidement, en prenant comme exemple
I’hadronthérapie, il n’existe pas actuellement de méthode de dosimétrie in-
vivo adaptée aux faisceaux d’ions. Dans la plupart des cas la dosimétrie ex-
vivo est méme réalisée connaissant I’énergie ou la fluence des particules. Dans
ce chapitre nous présentons un prototype de dosimetre basé sur 1'utilisation
de scintillateurs couplés a une fibre optique. Nous avons en effet travaillé dans
I’idée d’aboutir, a terme, a un systeme d’encombrement suffisament faible pour
permettre de réaliser une dosimétrie in-vivo. Meme si I’encombrement de cer-
taines chambres d’ionisation est trés faible (100 mm?®), Beddar et al.[138] ont
montré que l'utilisation de scintillateurs et de fibres optiques conduit a un en-
combrement minimal. IlIs ont en effet réalisé, pour la dosimetrie de rayons-X
d’intéret médical, un dispositif dont le volume de la téte de mesure est de 1.6
mm?. Dans la suite de Beddar et al. d’autres équipes ont présenté des dispositifs
similaires utilisant d’autres scintillateurs [184, 185]. L’emploi de scintillateur
de faible densité, équivalente a celle de I'eau, est cependant préférable, afin
de ne pas avoir a effectuer de correction de pouvoir d’arrét. L’utilisation de
ce type de dispositif pour la dosimétrie des ions a été suggérée par Torrisi
[139] et Beddar a également montré que son dispositif, sous faisceau de proton
monoénergétique, possede une meilleure sensibilité que les dosimetres usuels
[186]. Enfin, I'utilisation d’une fibre optique reliée & un systeme de comptage
rapide permet de réaliser un dosimetre actif, a 'instar des chambres d’ionisa-
tion.

1. L’AIEA a cependant publié un protocole pour la dosimétrie des ions lourds utilisés en
radiothérapie [182]
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scintillateurs plastiques

II Performances du prototype développé

Nous présentons, par la suite, le dernier prototype testé au HIMAC. Au-
paravant nous avons travaillé sur une version de plus grand encombrement. Ce
premier prototype nous a permis de vérifier la proportionnalité entre I'intensité
du faisceau et le signal de sortie du dosimetre. Ce test réalisé sous faisceau de
protons de 65 MeV a I'UCL, nous a cependant montré que le rapport signal
a bruit (S/B) du prototype (rapport du signal mesuré avec scintillateur sur
le signal sans scintillateur) était trop grand pour réaliser une mesure de dose
fiable. Plus exactement, ce test nous a permis de déterminer que le probleme
du rapport S/B pouvait étre contourné en augmentant I’épaisseur de scin-
tillateur, de maniere a augmenter le signal en gardant le bruit constant. Lors
d’une expérience suivante, conduite sur la ligne haute énergie du GANIL, tou-
jours avec le méme prototype et en utilisant des ions carbone monoénergétique
(90 MeV/uma), nous avons vérifié la proportionnalité du signal de sortie
du dosimetre et d’'une chambre d’ionisation de type Markus. Ce test nous a
également permis de déterminer ’épaisseur de BC-418 nécessaire pour obtenir
un rapport S/B qui donne des résultats exploitables. Par la suite, afin d’ob-
tenir un encombrement plus réduit et un bruit plus faible, nous avons décidé
d’utiliser une téte de mesure de volume plus faible et un guide de lumiere afin
de ne pas exposer la fibre dans le champ d’irradiation.

Faisceau
"
Sonde de
> mesure
PM + électronique
de comptage PC
[7155-20 8784
Fibre optique T _________
F3V

Fi1Gc. 4.1 — Schéma de principe du fonctionnement du dosimétre

II.1 Caractéristiques techniques

Un schéma de principe résumant le principe de fonctionnement du do-
simetre est donné figure 4.1. Les éléments de comptage, c’est-a-dire la téte de
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comptage H7155-20 et la carte M8784, ont été décrits en 3-II mais nous don-
nons ici, dans les tableaux 4.2 et 4.1 les caractéristiques techniques détaillées.
Le scintillateur est inséré dans une sonde de réflexion constituée d’un guide
de lumiere en quartz et d’'un prisme a son extrémité afin de réfléchir vers la
fibre la scintillation émise vers le haut. Le recouvrement est en titane, la lon-
gueur de la sonde est de 17.5 cm et le diametre extérieur 6.4 mm, la sonde
de mesure est en outre étanche. La fibre silice/silice est de type multimode,
de diametre de coeur 600 p, la gamme spectrale d’utilisation s’étend de 220
a 1100 nm. Pour se protéger de la lumiere parasite la fibre est gainée a ’aide
d’un adhésif supplémentaire. Les caractéristiques de la sonde et de la fibre sont
données dans le tableau 4.3, les figures 4.2, 4.3 et 4.4 présentent I’ensemble du
dosimetre et la sonde de mesure.

signal d’entrée TTL positif
durée du signal d’entrée > 8 ns
Taux de comptage maximum 50 MHz
Capacité de compatge maximum | 23 coups / intégration
‘ Temps d’intégration ‘ 10 us - 10 s ‘
‘ Mode de déclenchement ‘ logiciel ou extérieur ‘
Systeme d’exploitation Windows Me/98SE /2000
Type de Bus SPI

TaAB. 4.1 — Caractéristiques techniques de la carte d’acquisition M8784

Fic. 4.2 — Sonde de mesure du do- Fi1G. 4.3 — Sonde de mesure du do-
simetre simetre
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Connecteur d’alimentation

HIROSE HR10A-78-45

Tension d’entrée +45 455V
Tension d’entrée maximum 6V

Courant d’entrée maximum +70 mA
Puissance consommeée maximum 350 mW
”Courant” d’obscurité * 0.8 cps/s
Temps de résolution (1) 10 ns

Taux de comptage maximum en mode linaire® | 107 cps/s®
Fonction réponse ¢ n= T;n,
Domaine spectral © 300-650 nm
Diametre de la cathode 8 mm

Type du connecteur fibré

E5776 (type FC)/

Signal de sortie

TTL positif

Connecteur de sortie BNC-R
Dimension 50x22x22 mm
Poids Dg

TaB. 4.2 — Caractéristiques techniques de la téte de comptage de photons

H71155-20

®Valeur pour I'appareil utilisé

b Pour cette valeur il existe une déviation de 10 % par rapport & la linéarité
¢ Cette valeur est diminuée d’un facteur 1/4 apres le prescaler
4n’=4 x taux de comptage affiché ; n=vrai taux de comptage

€ cf. figure 3.2

fNous avons remplacé ce connecteur par un adaptateur de type ST

Domaine spectral

220-1100 nm

Volume de 'insert pour les scin-

2.5 mm [hauteur] x 20 mm? [sur-

tillateurs face]=50 mm?
Diametre extérieur de la sonde | 6.4 mm
(haut)

Diametre de la sonde (base) 12.5 mm
Longueur de la sonde 235 mm

Matériau du guide et du prisme

quartz suprasil

Diametre de cceur 600 pm

Matériau de la fibre silice

TAB. 4.3 — Caractéristiques de la tete de mesure et de la fibre optique
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IT. Performances du prototype développé

F1G. 4.4 — Eléments constituant le dosimétre : Alimentation 5V (1), H7155-20
(2), sortie TTL vers la carte M8784 (3), connecteur ST (4).

I1.2 Performances

Conditions expérimentales

Le prototype a été testé au HIMAC sur la ligne ”Bio-Room” ([187]) avec un
faisceau de *C d’énergie nominale 290 MeV /uma, en mode pulsé. La fluence
du faisceau est fixée a 1.8 10° particule.cm2/pulse et le champ d’irradiation
couvre uniformément une zone de 10 ¢m de diametre. Le dosimeétre est placé
au centre du champ d’irradiation, aligné a I’aide de Lasers. Nous avons mesuré
la réponse du dosimetre en variant I’énergie du faisceau a ’aide des dégradeurs
en PMMA, de maniere a obtenir une variation d’énergie simulant la courbe
de Bragg dans ’eau. Pour la plupart des points de la courbe de calibration (cf.
figure 4.5) nous avons mesuré la réponse du dosimetre en utilisant successive-
ment des épaisseurs de BC-418 de 250, 400 et 500 pm ; une fois le scintillateur
en place nous recouvrons la téte de mesure d’'une double épaisseur d’adhésif
noir (polyethyléne 2x130 pm) afin de protéger le dosimeétre de la lumiere pa-
rasite.
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350

300 b

250 b

200 b

150 - b

dE/dx (keV/micron)

100 b

|-

0 I I I I I I I
0 20 40 60 80 100 120 140 160

distance équivalente dans 'eau (mm)

Fi1G. 4.5 — Courbe de calibration Perte d’énergie/Parcours en équivalent eau,
pour le faisceau utilisé. Cette courbe est fournie par le NIRS, des dégradeurs
en PMMA permettent de réduire [’énergie du faisceau et d’obtenir les points de
cette courbe. On peut ainsi avec cette courbe de référence simuler un parcours
le long de la courbe de Bragg.

220 -

200~

180

160

140

120

cps/canal

40

20

200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200

Canal

F1c. 4.6 — Exemple de pulses vus par le dosimetre. Temps d’intégration 50 ms,
8 films de 50 microns, dE/dz~=70 keV/um
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Traitement des résultats et courbe de calibration
Pour chaque énergie nous avons accumulé des données correspondants a 1'uti-
lisation de 60-100 pulses. Par ailleurs nous avons utilisé un temps d’intégration
de 50 et 100 ms, au niveau de la carte d’acquisition, afin de vérifier que les
résultats obtenus sont indépendants de ce parametre qui doit étre suffisament
court devant la durée des pulses ( 1.2 s) pour reconstruire correctement le
signal, mais suffisament long pour obtenir un nombre d’événements suffisant.
Une séance d’irradiation a été consacrée a mesurer le signal de la sonde ir-
radiée sans scintillateur afin d’oter ce signal parasite du résultat des mesures.
Les données acquises sont traitées selon le protocole suivant :

(i) reconstruction des pulses

(ii) soustraction du bruit de fond du H7155-20

(iii) construction de la distribution du nombre de coups par pulse

(iv) soustraction du bruit mesuré sans scintillateur.
Les pulses sont reconstruits en fixant un seuil au-dessus du bruit de fond du
H7155-20 (cf. figure 4.6). Le bruit de fond du H7155-20 est évalué en com-
mencant ’acquisition avant le début de I'irradiation, le bruit de fond est tou-
jours inférieur & 1 cps/s en accord avec les spécifications du fabricant. La dis-
tribution du nombre de coups, avec ou sans scintillateur, peut-étre considérée
comme gaussienne. La valeur considérée au final est la moyenne de la distri-
bution (iv), a laquelle on attache la barre d’erreur suivante :

02 = UIZDM + U?tat + Ul?lanc?

la déviation standard du bruit de fond du H7155-20 est opys, les déviations
standards des distributions d’événements, avec et sans scintillateur, sont o
et Oplanc, respectivement. Un exemple de distribution d’événements, avec et
sans scintillateur, est donné figure 4.8. Plus de 90 % de l'incertitude est due
a 044 La courbe de réponse en fonction de la profondeur équivalente dans
I’eau est donnée sur la figure 4.7, les données sont normalisées de maniere a
faire coincider la mesure a énergie nominale avec le pouvoir d’arrét a cette
énergie. Il est intéressant de considérer le facteur d’échelle entre le signal a
pouvoir d’arrét nominal et le point a pouvoir d’arrét maximal ; exprimée en
pour cent cette quantité représente la dynamique du systeme. Nous avons ainsi
une dynamique de 'ordre de 15 %, & comparer avec l'incertitude moyenne qui
est de 5% (minimum 3%, maximum 5%), et surtout avec le facteur d’échelle
de 2500 % entre le pouvoir d’arrét nominal et le pouvoir d’arrét maximum . La
courbe de calibration en fonction du pouvoir d’arrét est donnée sur la figure
4.9, ou nous retrouvons la forme typique de la réponse d’un scintillateur, a
savoir une fonction prenant deux valeurs distinctes pour une méme valeur du
pouvoir d’arret.

Les courbes obtenues sont ajustées en utilisant le modele de Michaelian et
al.., étant donné le domaine d’énergie couvert nous utilisons le modele MM2.

115



Chapitre 4. Dosimétrie d’ions d’intérét en radiobiolgie a l'aide de

scintillateurs plastiques

L’ajustement réalisé nous permet de retrouver la valeur de la densité de quen-
ching p, que nous trouvons cette fois égale & 0.5 10° erg/g (50 Gray). Pour
obtenir le meilleur ajustement nous avons en outre F = 1 et A = 4.10°* (cf.
relation 2.4 et [92]) les constantes de normalisation, pour chaque épaisseur de

scintillateur, sont toutes du méme ordre de grandeur (cf. figure 4.10).

Fi1Gc. 4.7 — Réponse du dosimétre en fonction de la profondeur eau-équivalente.
Le premuer est normalisé de maniere a coincider avec le pouvoir d’arrét nomi-

nal
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25

Sans scintillateur

Avec scintillateur
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Effectif total

I I I
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Nbre de coups/pulse

o

Fia. 4.8 — Distribution du nombre de coups avec et sans scintillateur,
ajustement gaussien. Temps d’intégration 50 ms, 8 films de 50 microns,
dE/dz=70 keV/um
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Fic. 4.9 — Courbe de calibration : signal par pulse en fonction du pouvoir
d’arrét. La branche supérieure des courbes correspond aur énergies élevées en

amont du pic de Bragg

117



Chapitre 4. Dosimétrie d’ions d’intérét en radiobiolgie a l'aide de

scintillateurs plastiques
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Fi1Gc. 4.10 — Ajustement des données selon le modéle MM.

IIT Bilan

Le prototype réalisé permet de reconstruire avec une faible dynamique la
courbe de Bragg, I'augmentation de signal précédent le pic de Bragg est faible
mais la diminution de signal apres le pic est tres nette. La faible dynamique
du dosimetre, liée a la saturation de 'efficacité de scintillation, n’est pas un
obstacle définitif. En fait, ce qui pose réellement probleme, c’est I'incertitude
liée aux mesures, alliée a une faible sensibilité. Si nous parvenons a réduire
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I'incertitude des mesures nous pourrons nous rapprocher de la précision re-
quise en dosimétrie thérapeutique qui est de 3.5 % [188]. Pour améliorer la
précision des mesures deux pistes sont a explorer, d’'une part augmenter ’effi-
cacité de collecte des photons en choisissant des réflecteurs adaptés et d’autre
part synchroniser I'acquisition du signal avec les pulses du faisceau. Le test
réalisé a THIMAC a été conduit avec une intensité relativement faible. D’apres
les discussions avec nos collaborateurs du NIRS il n’est pas exclu qu’une
bonne partie des fluctuations du signal soit inhérente au faisceau et que l'on
puisse les diminuer en augmentant l'intensité. Une autre piste intéressante
serait, bien entendu, de trouver un matériau scintillant dans lequel la sa-
turation de D'efficacité de scintillation est limitée, mais jusqu’a présent nous
n’avons trouvé aucune piste pour réaliser un tel matériau et, a notre connais-
sance, il n’existe pas, dans la littérature d’indication pouvant nous guider.
En Février 2005 nous testerons de nouveau a I'HIMAC le prototype de do-
simetre, en utilisant une intensité plus élevée, un systeme de synchronisation
entre le faisceau et 'acquisition, et en améliorant la collecte de la scintillation.
Nous utiliserons, en outre, pour chaque énergie, une chambre d’ionisation ca-
librée sur place. Enfin, nous utiliserons des hélions puis des ions carbone, afin
de vérifier qu’avec les hélions la sensibilité du systeme est plus grande du
fait de la diminution de la saturation pour les pouvoirs d’arrét plus faible.

Ulula mordeque acrius quam belua
(Devise des barons de Hurlemort)

S. Brussolo - Hurlemort
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Sur toutes les pages lues

Sur toutes les pages blanches
Pierre sang papier ou cendre
J’écris ton nom

P. Eluard, Liberté

Conclusion

Nous nous sommes intéressés a l'interaction entre les ions et les matériaux
scintillants, d'un point de vue théorique et expérimental. Nous avons également
développé un prototype de dosimeétre destiné aux faisceaux d’ions d’intérét bio-
logique.

D’un point de vue théorique nous avons étudié la perte d’énergie des ions
dans la matiere et le modele de la trace moyenne puis développé, dans I’esprit
de ce modele, un calcul de dose radiale basé sur I'utilisation d’une équation
de transport. Nous avons également étudié les mécanismes de la scintillation
iono-induite.

Grace a une littérature abondante, a des programmes largement distribués et
des bases de données bien fournies on dispose aujourd’hui de données fiables
pour le calcul de la perte d’énergie des ions dans la matiere. Il faut cepen-
dant noter que d’importantes questions restent ouvertes, notamment en ce qui
concerne la perte d’énergie des ions lourds, la validité de la regle d’addition de
Bragg, le traitement rigoureux de la charge effective.

Nous nous sommes intéressés au modele de la trace moyenne qui permet de
décrire la dose radiale autour de la trace de 'ion en tenant compte de la dose
due aux électrons secondaires. Cette approche est séduisante car elle s’applique
dans de nombreux cas et permet notamment de calculer les sections efficaces
de dégats biologiques. Nous avons développé un calcul réaliste de dose radiale
en prenant en compte 1’éjection d’électrons tout le long de la trace et en trai-
tant le transport de ces derniers a I'aide de ’équation de transport de Lewis.
Dans le cas d’ions de haute énergie ayant un long parcours a travers la matiere
notre approche modifie le comportement a longue distance radiale par rapport
a ’approche classique de Katz. A courte distance radiale notre approche ne
modifie pas le comportement connu en 1/r? mais elle est moins bien adaptée
pour traiter ce cas.

De notre étude de la scintillation iono-induite il ressort qu’aucune des ap-
proches développées depuis les années 1950 ne semble faire 'unanimité. C’est
pourquoi nous avons cru utile de présenter différentes approches, notamment
les modeles utilisant la trace moyenne et ceux basés sur les travaux de Voltz
ou 'on prend en compte ’aspect temporel de la scintillation. Nous avons uti-
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Conclusion

lisé notre modele de trace moyenne en appliquant différentes hypotheses quant
a la production de scintillation et constaté que ces hypotheses donnent des
résultats d’égale qualité. La lecture de travaux récents [135, 136] nous pousse
a penser que les approches basées sur le modele de la trace moyenne sont indis-
sociables d’une étude détaillée des mécanismes propres a chaque scintillateur
et qu’il est sans doute illusoire de chercher un modele valable pour tous les
types de scintillateurs.

D’un point de vue expérimental nous nous sommes intéressés a la dégra-

dation des propriétés de scintillation des solides organiques et aux modifi-
cations chimiques iono-induites. Ceci, afin de connaitre la radiorésistance du
scintillateur plastique prévu pour la dosimétrie et afin d’étudier de maniere
plus détaillée les mécanismes de dégradation de I'intensité de scintillation.
Nous avons mis en place un dispositif de mesure permettant de mesurer la
dégradation de l'intensité de scintillation en utilisant une fibre optique et une
téte de comptage de photon. Ce dispositif a d’abord permis de mesurer la sec-
tion efficace de dégats des centres scintillants dans I’anthracene et de valider le
modele de Birks qui n’avait jamais été vérifié pour d’autres particules que les
alphas. Ce dispositif nous a également permis de montrer que la dégradation
de l'intensité de scintillation du BC-418 (PVT + dopants scintillants) peut
etre décrite, en fonction de la fluence, par une superposition d’exponentielles
décroissantes. Pour ce matériau, les expériences menées sur un vaste domaine
de perte d’énergie (50-9000 keV/pm) montrent que I'on perd 10 % de I'inten-
sité de scintillation pour une fluence de 10! ions/cm? et 50 % autour de 102
ions/cm?
Nous avons également étudié par spectroscopie infrarouge les modifications de
la matrice du BC-418 irradié par des ions. En étudiant les données obtenues
avec des ions carbone de 11 MeV/uma il nous a semblé que les ajustements
réalisés avec les modeles publiés dans la littérature n’étaient pas pleinement
satisfaisants. Par contre, lorsque nous avons considéré, de maniere tres simple,
deux contributions a ’origine des dégats, I'une provenant du cceur de la trace et
I’autre du halo, nous avons obtenu des ajustements réellement satisfaisants. Les
données pour étayer ce modele sont peu nombreuses et nous sommes désireux
d’en acquérir rapidement plus, afin d’affirmer ou infirmer notre explication.

Enfin, d’'un point de vue plus pratique, nous avons affronté la saturation
de Defficacité de scintillation afin de mettre au point un dosimetre dédié aux
faisceaux d’ions d’intérét biologique. Notre prototype est constitué d’une sonde
dans laquelle est inclus le scintillateur BC-418. Lorsque le scintillateur est ir-
radié la dose déposée par le faisceau est convertie en scintillation que 'on
collecte et transporte a ’aide d’une fibre optique. L’intérét d’utiliser ce scin-
tillateur plastique réside dans le fait que sa densité est équivalente a celle de
l'eau (des tissus a peu de chose preés) et que les doses déposées dans le plas-
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tique et de 1’eau sont les mémes. Le prototype actuel a été testé dans des
conditions d’irradiations biologiques au National Institute of Radiobiological
Sciences (Chiba, Japon) sous faisceau de carbone. Le dosimeétre développé per-
met un monitoring en temps réel du faisceau pulsé, mais présente une faible
sensibilité. Ce manque de sensibilité n’est pas un obstacle insurmontable si ’on
s’attache a réduire les incertitudes de mesure, ce a quoi nous travaillons pour
le prochain test au NIRS en février 2005.

Salut! Divinités par la rose et le sel

P. Valéry, La Jeune Parque
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Annexe du chapitre 1

I Calcul des moments de la DED

7z

Données initiales

(€]

N-1 oN -«—— A calculer

7 .
LS L Parcours des colonnes de gauche a droite
: \ , Colonnes parcourues de bas en haut

N L
IN—I,O IN—l,l

INO

Fic. A-1 — Illustration de la méthode de calcul permettant d’obtenir les mo-

ments de la DED, les moments dans la premiere colonne sont connus et per-
mettent de calculer les autres par récurrence.
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II Comparaison des différents modeles de dose

radiale
Les graphes ci-apres

Rocha et notre modele (n

donnent les rapports des valeurs des doses radiales
calculées selon le modele simple de Katz, le modele de Michaelian et Menchaca-
oté Transport). L’exemple choisi concerne un ion °0O
(énergie nominale 150 MeV /uma) dans I’aluminium. Les rapports sont donnés

a différentes énergies le long du parcours.

— MM/Katz
150 — MM/Transport
' Katz/Transport

.E=.‘I.3é.8 Mez\llnuc[iéon i ..... ]

1E—

05 1 1 1
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T T T 1 ! ¥
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Fic. A-2
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— Rapport des différents modéles (1)



IT. Comparaison des différents modeles de dose radiale

— MM/Katz
— MM/Transport
1.5 Katz/Transport

0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600
Distance radiale (nm)

F1G. A-3 — Rapport des différents modéles (2)
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Annexe . Annexe du chapitre 1

IIT Profils de dose et contribution des électrons

le

long de la trace

Les graphes ci-dessous montrent les différentes contributions donnant la
dose radiale le long de la trace de 'O dans Al. Chaque série de 3 graphes
illustre le calcul & une certaine énergie le long du parcours. Le graphe du haut
donne la dose radiale qui est calculée en chaque point par l'intégration, le
long du parcours de I'ion, d'une fonction du type DED*G. Les graphes du bas
donnent, les fonctions DED et DED*G utilisées pour le calcul.

xo=4.2 mm, E/A=130 MeV
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profondeur (mm)

Fic. A-4 — Calcul de la dose radiale 6 E/A=130 MeV



ITT. Profils de dose et contribution des électrons le long de la trace

x =13.8 mm, E/A=70.8 MeV

dose radiale (Gy)
°

keV.cmzlg

Gy/micron

6 7 8 9 10 11 12 13 14
profondeur (mm)

F1c. A-5 — Calcul de la dose radiale o E/A=70.8 MeV
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-
]

dose radiale (Gy)

kev.cmzlg

Gy/micron
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F1c. A-6 — Calcul de la dose radiale ¢ E/A=46 MeV



ITT. Profils de dose et contribution des électrons le long de la trace
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Fic. A-7 — Calcul de la dose radiale ¢ E/A=10 MeV
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Annexe .

IV DED dans Nal et dans Pilot-U
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Fic. A-8 — DED dans Nal
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IV. DED dans Nal et dans Pilot-U

DED (keV.cnf/g)

Distribution d’énergie dissipée dans Pilot-U (polyvinyltoluene)
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0
-1 -0.5 0 .05 1
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Fic. A-9 — DED dans Pilot-U
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Annexe du chapitre 2

Nous donnons ici les ajustements réalisés a 1’aide du modele de Luntz. Les
graphes présentent le résultat des ajustements et les variations des constantes
de normalisation, comme les graphes donnés dans le corps du chapitre 2.

Modele de Luntz dans Nal(T1)

Fit Global : modéle de Luntz
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Energie de l'ion en MeV

Fic. B-1 — Meilleur ajustement en
utilisant notre profil de dose radiale
et le modéle de Luntz. Les points
erpérimentaux sont représentés par des
O et les points calculés par des +, les
lignes en trait plein sont tracées pour le
confort visuel
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Fic. B-2 — Variation des constantes
de normalisation : écart en /constante
moyenne et tracé des constantes en
fonction delog(AZ?) et de Z. Les lignes
en pointillé sont tracées pour gquider
l’oeil
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Modéle

300

de Luntz dans Pilot-U

250

N

S

3
T

150

Scintillation (u.a)

100+

50

vhoq=1 400 Gy

150

E (MeV)

200

250

300

350

Fic. B-3 — Meilleur ajustement en uti-
lisant notre profil de dose radiale et le

modele de Luntz dans Pilot-U
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Annexe du Chapitre 3

Calcul des incertitudes sur les absorbances nettes
Si 'on veut évaluer la qualité de différentes hypotheses a ’aide des données
expérimentales, il est important de connaitre I'incertitude sur les absorbances

nettes. Pour ce faire nous avons considéré deux lots de données :

* Spectres pris aux fluences suivantes: 0, (1.3, 3.2, 6.2, 9.3) 10 '° part.cm

* 20 spectres pris & différentes fluences entre 1.6 10'* et 1 10'? part.cm 2.

Pour chaque bande de ces lots nous calculons la moyenne A de ’absorbance
nette et la déviation standard associée, (AA), afin d’obtenir I'erreur relative
(AA/A). Pour plus de prudence nous considérons comme erreur relative finale
Perreur maximale obtenue dans 'un des lots. Comme on peut le remarquer
sur la figure C-1 les différences constatées entre les deux lots sont minimes
et les erreurs relatives ainsi déduites sont extrémement faibles (de I'ordre de
0.2-0.5 %) sauf pour les bandes de faibles amplitudes, comme par exemple
I’épaulement & 3092 pour lequel on obtient une erreur relative de 5 %. Etant
donné que I'évaluation des incertitudes est réalisée sur un échantillon de plus
en plus irradié nous pouvons considérer que nous avons majoré I'incertitude.
Nous étudions maintenant les liaisons aromatiques, puis aliphatiques et enfin
les cas particuliers avant de dresser le bilan.
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Fic. C-1 — Illustration du calcul des incertitudes prises en compte dans
[’évaluation de [’absorbance nette. L’absorbance moyenne des deux bandes est
normalisée a 100 pour plus de lisibilité.
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Convergence du x> pour le model ”ion-kill/v-kill”

T
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Fi1G. C-2 — Localisation du minimum du x* dans le cas du modeéle "ion-kill/~-
kill” (3019 em™, m=2). En haut a gauche: le point rouge représente le mi-
nimum du x? sur les lignes a o; fizé, ce minimum se déplace vers la ligne
o, = 0. On se place alors sur la ligne 0., = 0 et on fait varier o; pour loca-
liser le minimum du x%. Le graphe du bas illustre le principe sur un graphe
tridimensionnel, ot l'on a porté 1/x* en ordonnée et symétrisé par rapport a
o, = 0 pour faciliter la lecture
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