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Résumé

Les mesures de la perte d’énergie des particules chargées sont trés importantes dans de
nombreux domaines scientifiques, notamment en physique médicale (radiothérapie), I’analyse
des dommages créés par les rayonnements (radiation damage), la radioprotection, 1’analyse des
matériaux avec des faisceaux d’ions, dans le processus d’implantation ionique. Elles sont aussi
d’un grand intérét d’un point de vue fondamental et fournissent d’importantes informations
concernant les propriétés physiques des matériaux traversés. Ces derniéres années, plusieurs
travaux ont été consacrés aux mesures de la perte d’énergie dans les films polyméres, ceci est
due en partie a leurs utilisations dans les divers domaines tels que 1’industrie de la
microélectronique, la dosimétrie, la physique nucléaire. Dans cette étude expérimentale, nous
avons déterminé le pouvoir d’arrét des ions *H, *He, 1°0, 1°F et 28Si dans les films minces de
mylar, makrofol et polypropyléne dans une gamme d’énergie de 0.23 & 5.5 MeV/n (région de
Bethe). Nous avons adopté la technique de transmission basée sur la combinaison de deux
techniques trés utilisées dans les expériences du ralentissement des particules chargées dans la
matiére, la rétrodiffusion (RBS) associée a la transmission pour les ions légers (*H, “He) et la
diffusion combinée a la transmission des ions lourds (*°0, °F et 28Si). Nos mesures ont été
réalisées au moyen d’un détecteur a barriere de surface avec et sans films polymeres. Nos
résultats ont été comparés avec ceux génerés par les codes de calculs PSTAR-ASTAR, SRIM,
CasP, MSTAR et PASS. La charge effective des ions lourds 00, 1°F et 28Sj a été déterminée a
I’échelle de Z2. Enfin, deux expressions ont été obtenues, 1’une concernant la charge effective
a I’échelle de Z* et I’autre pour la correction de Barkas. Cette derniere a été utilisée avec succes
pour le calcul de la correction de Barkas des protons et des particules alphas dans des cibles

d’aluminium (2341 ) d’or (}374u).



Abstract

Electronic energy loss of charged particles in materials is a fundamental process
responsible for the unique response of materials in applications of advanced nuclear power,
radiation detectors, advanced processing of electronic devices ant medical physics. The slowing
down of energetic heavy ions in polymers has received much attention in recent years. This is
partly due to the use of polymers in various ion applications and partly due to their increasing
use in industry such as microelectronics, in radiation dosymetry and in nuclear physics research.
In this study, stopping powers of *H, “He, %0, 1°F, 28Si ions crossing thin Mylar, makrofol and
polypropylene foils have been determined by using the transmission technique (retrodiffusion
back scattering for *H, “He and back scattering for 80, 1°F, 26Si combining to the transmission
technique ) in the Bethe region. The energy loss was measured over a continuous range of
energies from 0.23 to 5.5 MeV/n using the data that was tagged by a surface barrier detector
(SBD) with and without stopping foils. We have compared the obtained stopping values to
those predicted by SRIM, MSTAR, PSTAR-ASTAR, PASS and CasP computers codes
calculations. The effective charge values of 1°0, °F, 2Si heavy ions have been also deduced
from the experimental set of data in Z2 order. We have obtained two expressions for the
experimental determination of the effective charge in Z* order and Barkas correction. We have
applied this expression with success for the Barkas correction calculation of the protons and

alpha particles in aluminum (33A1 ) and (*97Au ) targets.
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Introduction générale

Le ralentissement des ions énergétiques dans la matiére demeure a nos jours un sujet
de vastes investigations aussi bien théoriques qu’expérimentales. Il reste un domaine de
recherche scientifique trés exploré donnant lieu, annuellement, & plusieurs publications dans

diverses revues internationales.

Les mesures de la perte d’énergie des particules chargées sont tres importantes dans de
nombreux domaines scientifiques, notamment dans les expériences de physique nucléaire, en
physique médicale (radiothérapie), 1’analyse des dommages créés par les rayonnements
(radiation damage), la radioprotection, I’analyse des matériaux avec des faisceaux d’ions, dans
le processus d’implantation ionique. Elles sont aussi d’un grand intérét d’un point de vue
fondamental et fournissent d’importantes informations concernant les propriétés physiques des

matériaux traverses.

Au début du vingtieme siecle, de nombreux scientifiques se sont intéressés a la
compréhension du phénomene d’interaction des particules chargées avec les atomes du milieu
ralentisseur. lls étaient inspirés par les travaux de Marie Curie sur la radioactivité (1898/1899)
dans lesquels, elle a décrit les rayons alpha comme étant des projectiles matériels susceptibles
de perdre leur vitesse en traversant la matiére. Les travaux les plus connus, nous les devons a
Bohr [1], Bethe [2], Bloch [3], Lindhard [4] et récemment Sigmund-Schinner [5] ainsi que
Grande-Schiwietz [6-8]. L’étude du ralentissement des ions dans la matiére a permis le
développement de différentes approches théoriques, a travers des traitements classique [1],
quantique [2] et des codes de simulations. Parmi ces codes, Il y a ceux qui sont basés
respectivement sur les prévisions théoriques et semi empiriques tels que PASS [9] (les valeurs
calculées par le code PASS sont données dans ICRU-73 [10]), CasP [11, 12] et SRIM [13, 14],
MSTAR [15], PSTAR-ASTAR [16]. Les nombreux résultats expérimentaux ont permis

d’affiner la précision du pouvoir d’arrét (S(E)), principalement des ions légers.

La perte d’énergie des ions légers dans la matiere a été largement étudiée
expérimentalement, notamment dans les matériaux monoatomiques. Durant les trois dernieres

décennies, plusieurs travaux dans ce domaine utilisant des cibles polyméres ont fait I’objet de
publications [17-22].

En revanche, I’étude du ralentissement (S(E), Z;) des ions lourds est plus complexe

principalement a cause du phénomeéne d’échange de charge entre la particule incidente et les

1



atomes du milieu ralentisseur. Dans le cadre de I’approche semi-empirique, la charge effective
(Z7) portée par le projectile est considéréee comme un parametre ajustable pour reproduire les
résultats expérimentaux du pouvoir d’arrét. La premicre théorie qui s’est intéressée au calcul
du parametre de la charge effective est celle initiée par Brandt et Kitagawa [23] et qui a vu le

jour grace a un traitement semi-empirique effectué par 1’équipe de Ziegler [24].

Pour les ions lourds et des cibles polymériques, il n’existe que peu de données
expérimentales, mais on constate qu’un intérét particulier est porté a ce domaine ces dernieres

années [25-27].

Le but de ce travail est I’étude expérimentale du ralentissement des ions (p, “He, 1°0,
¥F et 28Si) dans des films minces de mylar, makrofol et polypropyléne dans une gamme
d’énergie qui n’a pas été explorée, afin d’enrichir la base de données disponibles. La précision
de nos mesures du pouvoir d’arrét va permettre une meilleure comparaison avec les codes de

calculs cités ci-dessus.

Nos mesures du pouvoir d’arrét des ions légers ont été effectuées au niveau de
I’accélérateur Van de Graaff du Centre de Recherche Nucléaire d’Alger, pour des énergies de
0.84 a 3.10 MeV, en utilisant la technique de rétrodiffusion de Rutherford (RBS) associée a la

transmission.

Par contre, nos mesures des ions lourds sont réalisées aupres de 1’accélérateur Pelletron
14 UD de I’Institut de Recherche Fondamentale Tata (Tata Institute of Fundamental Research
in Mumbai, India), pour des énergies incidentes de 1.60 a 5.50 MeV/n, au moyen de la technique

de diffusion combinée a la transmission.
Le travail présenté dans cette these est composé des chapitres suivants :

Le premier chapitre résume les principes fondamentaux de 1’interaction ions-matiére
(ralentissement) en rappelant les théories de Bohr et de Bethe-Bloch modifiée ainsi que
I’approche semi empirique de Ziegler [28] pour le calcul du pouvoir d’arrét pour des particules

Iégéres dans la région de Bethe.

On termine ce chapitre, par un calcul qui permet d’obtenir une expression de la
correction de Barkas (L1) et une autre sur la charge effective Z; (a I’échelle de Z*) et ce, en
combinant les formules qui donnent le pouvoir d’arrét de Bethe-Bloch modifiée et la charge

effective (aux échelles de Z?2 et Z%).



Le deuxiéme chapitre décrit la procédure expérimentale suivie pour la mesure de la perte
d’énergie des particules chargées. Nous citons les différents dispositifs expérimentaux et les
principales techniques nucléaires utilisées dans les expériences du ralentissement des ions

légers et lourds dans la matiere.

Les résultats expérimentaux sont présentés, analysés et discutés au troisiéme chapitre.
Nous présentons nos mesures du pouvoir d’arrét et du parametre de la charge effective des ions
(*H, *He, 0, °F et 28Si) dans les films mylar, makrol et polypropyléne. Nos valeurs
expérimentales sont comparées aux données calculées par les codes SRIM-2013, PSTAR-
ASTAR et CasP [12] pour les ions Iégers ainsi que celles générées par les codes, SRIM-2008,
MSTAR, PASS (ICRU-73), CasP [11] et le modele semi empirique de BK-ZBL pour les ions
lourds.

Nous terminons ce chapitre, par une comparaison entre les résultats trouvés par notre
expression de la correction de Barkas, pour des protons et des particules o dans des cibles

d’aluminium et d’or avec ceux donnés par la relation de Ziegler.



Chapitre |

Interaction des particules chargées avec la matiere



1.1. Introduction

L’¢étude du ralentissement des particules chargées dans la mati¢re a fait 1’objet de
vastes investigations aussi bien théoriques qu’expérimentales. Elle permet de caractériser les
différentes grandeurs physiques mis en jeu lors de ce processus. Le pouvoir d’arrét (la perte
d’énergie par unité de parcours) est ’'une des grandeurs physiques fondamentales qui

caractérise ce phénomene.

La détermination précise de cette grandeur est d’une grande importance dans toute
¢tude ou application d’un faisceau d’ions dans une cible, comme dans le cas de I’implantation
ionique largement utilisée dans le domaine de la modification des caractéristiques des matériaux
et dans les applications médicales ou la précision des doses de rayonnement administrées est

une exigence.

Dans ce chapitre, nous proposons de faire un rappel sur les théories de Bohr [1], Bethe
[2] et Bethe-Bloch [3], s’appliquant au domaine d’énergie couvert par cette étude. Nous
introduisons notamment les notions du pouvoir d’arrét électronique d’un ion traversant un
matériau et de la charge effective portée par ce dernier définie par la relation de Northcliffe
[29]. Nous donnons aussi I’expression de la charge effective trouvée par BK (Brandt-Kitagawa)
[23] modifiee par ZBL (Ziegler, Biersack et Littmark) [24] qui va étre souvent citée lors d’une
comparaison avec nos résultats expérimentaux. Enfin, a partir de la définition de la charge
effective et du pouvoir d’arrét de Bethe-Bloch modifiée, nous obtenons deux expressions I’une

sur la correction de Barkas(L1) et I’autre concernant la charge effective a I’échelle de Z*.

1.2. Les principaux parameétres qui caractérisent le ralentissement des particules chargées.

Le pouvoir d’arrét (— dE/dX)’ le straggling (8E) et le parcours (R) des particules

chargées dans un matériau d’épaisseur AX, sont des grandeurs physiques qui caractérisent le
phénomene du ralentissement. Ces grandeurs peuvent étre déterminées expérimentalement (par
des mesures directes de la perte d’énergie) et théoriquement (a partir des formules données par

certaines théories).



1.3. Théories du pouvoir d’arrét

1. Introduction

Le pouvoir d’arrét ou la perte d’énergie par unité de parcours est une grandeur physique
fondamentale qui caractérise le ralentissement des particules chargées énergétiques dans la matiére. De
nombreuses théories et modeles semi-empiriques ont été proposés pour 1’évaluation du pouvoir
d’arrét.

On peut citer, les théories élaborées par Bohr [1], Bethe [2], Bethe-Bloch [3], Lindhard
[4], Sigmund-Schinner [5] et Grande-Schiwietz [6-8], les valeurs du pouvoir d’arrét calculées
a travers les références [5] et [6-8] sont générées respectivement par les programmes PASS [9]
(les valeurs calculées par le code PASS sont données dans ICRU-73[10]) et CasP [11, 12].
Ziegler, Helmut Paul et Berger ont développés respectivement des approches semi-empiriques
qui sont présentées sous forme de codes de calculs a savoir SRIM [13, 14], MSTAR [15] et
PSTAR-ASTAR [16].

Le choix de I'utilisation de la théorie appropri¢e dépend de la vitesse de la particule
chargée lors de son ralentissement dans la mati¢re. Lorsqu’un ion rapide pénétre dans un
matériau, il céde progressivement son énergie au milieu traverse principalement par deux
mécanismes d’interactions distincts avec les constituants de la cible. Ces mécanismes de perte
d’énergie dépendent notamment de la vitesse de la particule incidente et de la nature de la

matiére traversée (gaz, solide). Le ralentissement résulte des deux processus suivants :

a- collisions « élastiques » ou interactions coulombiennes directes entre les particules
incidentes et les noyaux des atomes cible; la perte d’énergie correspondante est dite
« nucléaire».

b- collisions « inélastiques » ou interactions avec les électrons de la cible se traduisant
par une excitation et/ou une ionisation des atomes cible; la perte d’énergie

correspondante est dite « électronique ».

A basse énergie la perte d’énergie nucléaire est prépondérante ; en revanche aux
énergies plus élevées la perte d’énergie est essentiellement de nature électronique. Compte
tenu de la gamme d’énergie dans laquelle ont été effectuées nos mesures (E > 0.23 MeV/u),

nous nous intéresserons uniquement aux collisions d’origine « inélastiques ».



2. Pouvoir d’arrét électronique

2.1. Introduction

La description du mécanisme de la perte d’énergie électronique est beaucoup plus
complexe que celle de la perte d’énergiec nucléaire car les interactions inélastiques ion-atome
cible ne peuvent pas étre décrites par des collisions entre deux corps mais avec plusieurs
électrons liés eux-mémes a I’atome cible. L'ion incident passe par divers états de charge : lors
de son parcours dans le matériau I'ion est partiellement épluché (perte de ses électrons), une
fois que son énergie diminue il capture des électrons. Ces différents états de I'ion ont lieu au

cours de son ralentissement dans le matériau, cela dépend de I’énergie de 1’ion.

Deux théories rendent compte des mécanismes de perte d’énergie, valables
respectivement pour les hautes et basses vitesses. La frontiére entre ces deux régimes est régie
par le rapport de la vitesse du projectile V a la vitesse de Bohr V,, moyenne des électrons des

atomes-cibles.

La vitesse relative du projectile V, est donnée d’apres le modéle de Thomas-Fermi, par la

2
—-= 2
relation V. = VKZ1 >V = % = é correspondant a des particules d’énergies de 25 keV/u, ¢
0

étant la vitesse de la lumiére). On peut alors, distinguer le pouvoir d’arrét des ions dans trois

régimes de vitesses différents (figure. 1-1)
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Figure. I-1 : Evolution du pouvoir d’arrét des particules alpha dans le mylar en fonction de la

vitesse des ions incidents (keV/u), calculée par le code de simulation SRIM.



2
a. Le régime de basses vitesses (V 3¢ VOZj>
A faible vitesse, la majorité des électrons de la cible ont une vitesse orbitale plus grande
que celle de I’ion incident. La durée de collision entre 1’ion et un électron d’un atome cible
devient alors trés grande comparée a la période de révolution de 1’électron autour de 1’atome,
ainsi donc 1’électron ne peut plus étre considéré comme libre. Seuls les électrons faiblement

liés de la cible contribueront a la perte d’énergie de I’ion. Lindhard et al. [4] ont montré, que le

pouvoir d’arrét électronique est alors proportionnel a la vitesse V du projectile.

2
b. Le régime des vitesses intermédiaires <V ~ VOZj>

Dans cette gamme d’énergie, les sections efficaces d’interaction des différents processus
atomiques sont proche de leurs valeurs maximales et le pouvoir d’arrét électronique atteint son
maximum ; il n’existe aucune formulation simple et précise pour prédire le pouvoir d’arrét. Ce
régime est généralement décrit par la théorie diélectrique de Lindhard [30]. Le domaine de
validité de la formule de Bethe-Bloch modifiée peut aussi étre étendu en introduisant une charge

2
effective (on remplace la charge de I’ion par une charge effective) aux vitesses V- > V,Z3.

2
c. Le régime des vitesses élevées (V > VOZj>

Ce régime est atteint pour de grandes vitesses de collision; c’est la limite des hautes
énergies pour laquelle les ions incidents sont complétement épluchés et I’interaction est bien
décrite par un potentiel purement coulombien; dans cette région le pouvoir d’arrét est bien décrit

par la formule de Bethe-Bloch modifiée.

Deux approches théoriques ont été présentées pour évaluer la perte d’énergie électronique
d’une particule en collision avec une cible : L’approche classique de Bohr [1] qui dépend du
parametre d’impact et I’approche quantique de Bethe [2] qui dépend du transfert de I’impulsion

de la particule aux électrons de la cible.

Nous utilisons dans cette étude des projectiles rapides (p, *He, %0, °F, 8Si) qui
traversent des cibles composées de faibles épaisseurs (quelques microns) ; le ralentissement de
I’ion incident se fait par interaction avec les électrons de la cible correspondant a un pouvoir

d’arrét électronique. Nous allons décrire la théorie de Bohr (basée sur le concept du parameétre



d'impact p) et les différentes corrections apportées a la formule de Bethe (Bethe-Bloch

modifiée) qui caractérise le régime dit des hautes vitesses sans entrer dans les détails des calculs.

2.2. L’approche classique de Bohr du pouvoir d’arrét

Le paramétre n, appelé communément "paramétre de Bohr", est donné par la relation :

e?

c
— = 22— (I-1)

N 1 14 . . .
ol a = —et B = ~ sont respectivement la constante de structure fine et la vitesse de

I'ion projectile.

Selon la valeur de ce paramétre n, deux approches de base ont été proposées pour

déterminer la perte d'énergie des particules chargées dans la matiére :

i)- Pour les valeurs de n tres grandes devant l'unité (n >>1), une description classique due

a N. Bohr est utilisée. Cette approche est basée sur le concept du parametre d'impact.

ii)- Pour les valeurs de 7 trés petites devant I'unité (n <<1), une description quantique due
a H. Bethe est adoptée. Cette approche est basée sur I'approximation de Born au premier ordre.
Soit une particule incidente de masse m,, de charge Z; e est d’énergie cinétique E; se
dirigeant sous un parameétre d’impact p vers un atome cible de masse m, au repos dans le

systeme du laboratoire L(v2 = 0) de charge, Z,e.

Figure. 1-2 : Diffusion d’une particule (mz, Z1) par une cible (m2, Z2) dans le systéme du centre

de masse [31].



Pour une interaction coulombienne, 1’angle de diffusion 8, dans le référentiel du centre

de masse est relié au paramétre d’impact p et a la distance minimale d’approche b par la

: 6. b
relation : tan—= = — (1-2)
2 2p
.. 27,7Z,e? . .. s mim, Ly
ou : b = —=— est la distance minimum d’approche et u = , la masse réduite.
e (my+my)

Au cours du ralentissement de la particule chargée, a travers une cible
d'épaisseur AX plusieurs types de collisions peuvent avoir licu induisant des pertes d’énergie
comprises dans I’intervalle d’énergie dT (T,T + dT), ou T est I’énergie cinétique transférée

lors de I’interaction entre 1’1on incident et un électron de 1’atome cible.

A partir de la conservation de 1’énergie totale et de la quantit¢ de mouvement, on

obtient dans le systeme du laboratoire :

4mim,
T —

(mq+my)?

E; cos? @ (1-3)

ona:2¢ = m— 6., ¢ est’angle de recul dans le systéme du laboratoire.

En remplagant ’angle ¢ par cette derniére relation, I’expression (I-3) devient :

_ _Amump; 2 (9 = 2 (O B}
= ) E; sin (2) = Trax Sin (2) (1-4)
N _ 4mim, 2 & _ 1
OU: Tinax = (my+mz)? Ey, s (2) N 1+tan2(%)
On utilise (I-2) dans (I-4) ontrouve : T = Tmaxﬁ (1-5)
1+ (=5

La section efficace d’un tel transfert a été calculée par Rutherford [32] et s’écrit :
szmax
dO'(T) = Zﬂpdp = anT (|-6)

A cause du caractére statistique de ces collisions, 1’énergie E; du faisceau incident prend
une distribution finale centrée autour de 1’énergie sortante E; — AE, ou AE est 1’énergie

moyenne globale perdue dans la cible (figure. I-3). Cette perte d’énergie est définie comme suit

(AE) = NAX [Tdo(T) (I-7)
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E - AE Eq

Figure. 1-3 : Distributions d’énergie sans et avec la cible en place ; définition de la perte
d’énergie.

L’énergie transférée par unité de parcours au cours de la collision avec la cible est :

b? Tmax AT

dE Tmax
(&) = N["Tdo(T) = N5 Ty [ 5 (1-8)

En utilisant (I-6), ou N est le nombre d’atomes cibles par unité de volume et le signe

moins représente la diminution d’énergie.

Tinin €t Tmax SONt respectivement, les énergies minimale et maximale transférees a

I’atome cible ; T4, représente 1’énergie maximale transférée lors d’un choc frontal (p =

0,6, = 180°).

La borne inférieure T,,;,, est nécessaire pour éviter une divergence de I’intégrale et se
justifie par DP’existence d’un seuil de transfert d’énergie existant quelque soit le type

d’interaction (critere de Bohr).

Dans le cas d’une diffusion sur un électron cible (m, =m,) m; > m,, alors

Trax = 2m.V?, (m, étant la masse de ’électron etV la vitesse du projectile). L’expression

(1-8) s’écrit en fonction du paramétre d’impact p :

dE Nz2Z%e* p 2pdp
(a) == [ (1-9)
) p2+(3)

aveC: Pmax = &et Z, = —1.

11



Le pouvoir d’arrét donné par Bohr est :

~ (&) = 4n"BAE () (1-10)

ax megV?2 Z1e%(w)

ou (w) représente la pulsation moyenne des électrons atomiques sur leurs orbites et N est

remplacé par NZ,.

En décrivant les électrons par des oscillateurs harmoniques liés a leur noyau, Bohr obtient

une deuxiéme relation du pouvoir d’arrét:

_ (d_E) - NZ,Z%e* Ln (1.1229meV3) (I-11)

dx megV?2 Zie%(w)

Cette relation malgré que dans sa démarche est plus rigoureuse, mais elle est trés voisine
de I’équation (I-10).

2.3. L’approche quantique de Bethe

Bethe a ¢laboré une théorie quantique du pouvoir d’arrét basée sur I’approximation de
Born au premier ordre (PWBA) [33]. Selon cette approche, la perte d’énergie électronique est
prédominante pour des vitesses de I’ion incident nettement supérieures a la vitesse de Bohr,
I’interaction peut étre considérée comme une perturbation. Sans entrer dans le detail des calculs,
la formulation quantique de Bethe du pouvoir d’arrét est la suivante:

~ () = 4m "2 1n () (-12)

ou (I) est le potentiel d’excitation et d’ionisation moyen du milieu ralentisseur, il est
défini comme suit : In(l) =3 fn In(Ey)

E, est la différence d'énergie entre 1’état initial O et I’état final n, f, est la force

d'oscillateur dipolaire du n'*™ niveau d'énergie et dont l'expression s'écrit:

2m.E
o= g | 2. tmllo

J

avec: X f, = let x; la projection de rj (vecteur position des électrons atomiques) sur
la direction définie par ¢ = p — p = hK (ou q est le moment transféré tandis que p et p sont
respectivement les quantités de mouvement de la particule incidente avant et apres 1’interaction

et K représente le vecteur d’onde associé au transfert du moment).
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Plusieurs travaux ont été effectués pour évaluer le potentiel d’excitation et d’ionisation
moyen [34-36]. Dans I’approximation de densité locale (LDA), la valeur de (/) peut étre

calculée a partir de la relation [28]:
Ln(ly = — [" Ln(xhwo)pdV (1-13)

1/2
et y est une constante de 1’ordre de 1.

N ampe?
oo = (222)

Les divers travaux s’accordent sur le fait que le potentiel d’excitation et d’ionisation
moyen (I) est proportionnel a Z,. Bonderup a alors introduit une formule empirique permettant

d’estimer ce parameétre suivant 1’expression (cette expression est donnée dans la référence
[28]) :
<I>=1141Z, (eV) (1-14)

2.4. Calcul du pouvoir d’arrét par la théorie de Bethe-Bloch

Bloch [3] a développé une autre formulation du pouvoir d’arrét en 1933, reliant le calcul
quantique de Bethe au traitement classique de Bohr. Il a montré que le traitement classique de
Bohr est valable lorsque le parametre sans dimension n (voir relation (I-1)) est sensiblement
supérieur a I’unité.

Pour n « 1 correspondant aux vitesses du projectile nettement supérieures a celle de

Bohr (v » 2 z,1,), le traitement par la théorie des perturbations de Bethe peut étre appliqué.

L’expression du pouvoir d’arrét obtenu par Bloch est la suivante :

_ (d_E) — 4r NZ,Z%e* {Ln (Zmevz> + (1) - Re (1 n mﬁzl)} (I-15)

dax meV?2 n

Avec: (1) — Reyp (1+ i"‘ﬂzl) =721, (B)

Y est la dérivée logarithmique de la fonction gamma [37] introduite pour corriger la
formule du pouvoir d’arrét de Bethe. La correction de Bloch permet la transition de
I’approximation de Born au premier ordre (approche quantique de Bethe) vers ’approche

classique de Bohr.

Fano [38] a décrit la version relativiste de la formule de la perte d’énergie établie par

Bethe-Bloch en incluant d’autres termes correctifs : le terme de correction des couches C/Z, et

. N ., 8
le terme de correction d( a ’effet de densité > donnant :

13



—(5) = 4n "2 {1n (2265) — Ln(1 - 67 — 57 - S5+ 2L} (1-16)

meV?2

Par la suite plusieurs auteurs se sont intéresses a la correction des couches C/Z,, Ziegler
dans son article [28] cite les différentes contributions (théoriques et expérimentales) apportées
a ce terme. Les traitements effectués par Bichsel [39-41] et Ziegler (s’inspirant de la théorie de
Lindhard-Winther [42]) sont basés respectivement sur les fonctions d’ondes hydrogénoides et
sur I’approximation de la densité locale. Cette correction a une importance lorsque les electrons
des couches internes (cibles lourdes) ont des vitesses de précession supérieures a celle de I’ion

incident (Ve >> Vion), ceci va se traduire par une diminution du pouvoir d’arrét.

6/2 a été introduite par Fermi [43], effet qui n’est valable qu’aux énergies relativistes
(B = 0.88). Les corrections dues a cet effet ont été traitées théoriquement par différents auteurs,

notamment par Sternheimer [44].

Plusieurs corrections ont été proposées pour améliorer I’expression théorique de Fano, en
reformulant 1’équation (I-16) en puissances de Z;. La formule du pouvoir d’arrét de Bethe-

Bloch (S(E) modifié) est communément exprimée comme sulit:

s® =3(5) = 22 1p (1-17)

ax

N - , 4
OU k est une constante pour une cible donnée : k ~ —

2
(hc) (hc) e avec mgyc?
0.511 MeV, hc ~ 197 MeV.fm etV = 6.022.102%3 atomes/mole, k = 0.307/M, (M, est

la masse de 1’atome cible) quand S(E) est exprimé en MeV.cm?/g.

L(B) est le nombre d’arrét s’exprimant suivant une combinaison linéaire de puissances
de Z,.

L(B) = Lo(B) + Z1L,(B) + ZL,(B) (1-18)

é

)= Ln(1=p) = p* =2~} (1-19)

ZmeV

Avec : Lo(B) = {L ( 0

e Ly(pB) est le nombre d’arrét principal qui contient toutes les corrections proposées
par Fano [45], a savoir : les termes de correction des couches C/Z, et I’effet de
densité o/2.

e Ljet L, sont les termes des corrections du pouvoir d’arrét d’ordre supérieur a Z2.
- Z;L,(B) : Correction de Barkas [46].

- Z%L,(B) : Correction de Bloch [3].
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Correction de Barkas-Andersen : Z, L,

La correction due a I’effet Barkas rend compte de la différence de parcours entre proton
et antiproton ou et 7™, et ceci est dil au champ induit par ’ion incident sur les électrons cible
et provoque la polarisation du milieu. C’est a Andersen et al [47] que revient, le mérite d’avoir
apporté des indications décisives concernant 1’effet Barkas et la correction en Zi (la
compréhension des termes d’ordres supérieurs de la formule de Bethe-Bloch) grace a leurs

expériences sur la mesure du pouvoir d’arrét des ions *H, *He et "Li.

Correction de Bloch : Z?L,

La correction que Bloch a introduite pour corréler la théorie classique de Bohr a la

description quantique de Bethe.

La formule finale du pouvoir d’arrét de Bethe-Bloch modifiée est alors donnée par :

2 e 2 S
S(E) = k22 {n (Z"L)V )= Ln(1 - %) - ? - oS il + Z2L,}) (1-20)

Aux vitesses ¢levées (supérieure a 10 MeV/u), I’ion incident se déplace tres rapidement
et ne peut causer aucun changement aux électrons de la cible ; I’effet Barkas devient alors
insignifiant. Aux faibles vitesses (inférieure a 0.6 MeV/u), I’ion incident commence a capturer
des €lectrons et devient partiellement neutre, ceci n’induit aucun effet de polarisation de la cible.
Pour des ions incidents dont la vitesse est comprise entre 0.6 MeV/u et 10 MeV/u, I’effet Barkas

n’est plus négligeable (0.6 MeV/u <E/u <10 MeV/u).

Une évaluation empirique de ce terme a été proposée par Ziegler [28], donnant :

L, = _Liowlnige (1-21)

Liow *+ Lnigt

avec Ligy = 0.001F et Ly;g = (1.5/E%*) + 45000/Z,E"®, ol E est Iénergic de
I’ion incident, donnée en keV/u.
Diverses évaluations ont été proposées pour 1’estimation de ce terme, dont la simple

paramétrisation développée par Bichsel [48] rend bien compte d’une large gamme de données
du pouvoir d’arrét a vitesses élevées. Le terme de correction de Bloch L, , est alors donné par
I’expression suivante:

Z%L, = —y?[1.202 — y%(1.042 — 0.855y2 + 0.343y%)] (1-22)

Avec y = Z,a/f, dans le régime dit des hautes vitesses correspondant a y < 1.

Pour des trés grandes vitesses y — 0, le terme de Bloch ZZL, tend vers—1.2y2.
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L’introduction de la charge effective Z; dans la formule de Bethe-Bloch modifiée (éq. I-
20) permet le calcul du pouvoir d’arrét ¢€lectronique dans les domaines des vitesses
intermédiaires et élevées particuliérement du maximum du pouvoir d’arrét é€lectronique
jusqu'aux hautes vitesses (VOle/3 <V <2Z;V,, voir fig. I-1). Il se produit en effet une
succession de captures et pertes d'électrons du milieu par 1’ion incident. En fin de parcours,
lorsque I’énergie devient faible, I’ion n'étant plus ionisant, perd son énergie par interactions

élastiques avec les atomes du milieu (pour plus de détails sur la charge effective, voir le

paragraphe 2-6).

2.5. Pouvoir d’arrét dans un matériau composé

A partir de I’analyse des données expérimentales du ralentissement des particules alpha
dans les gaz hydrocarbures effectuée par Bragg et Kleeman en 1905 [49], la relation
communément appelée relation de Bragg a été ¢laborée et a permis d’estimer le pouvoir d’arrét
dans un matériau composé comme étant la combinaison linéaire des pouvoirs d’arrét de chaque

élément composant ce matériau.

1. Modéle de Bragg

Concernant les matériaux composés, nous adoptons les expressions proposées par Fano

[50] et Barkas [51] pour les diverses grandeurs de la formule de Bethe-Bloch modifiée :

(F). = (Z,/A)" Ziwij_ziFi (1-23)

(Zy/A2); = Ziwij_zi_ (1-24)

Ou Z,;, A,; et w; sont respectivement, le numéro atomique, la masse atomique et la
fraction de la masse de chaque élément i de la matrice cible. F; et (F), sont les paramétres
considérés (potentiel d’ionisation Ln(l;) et Ln(l.) ou la correction de couches (C/Z,); et

(C/Z,).) respectivement pour le ieme composant et le matériau composé.

L’approximation standard généralement utilisée pour déterminer le pouvoir d’arrét dans

un matériau composé est basée sur la loi d’additivité de Bragg et Kleeman.
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Selon cette régle, le pouvoir d’arrét S, (E') d’un matériau composé est simplement obtenu
par la combinaison linéaire des pouvoirs d’arréts des ses constituants atomiques. Cette
approximation suppose que les effets liés a 1’état de phase et / ou aux liaisons chimiques des

constituants élémentaires n’influent pas sur le processus du ralentissement.

En se basant sur cette régle d’additivité de Bragg-Kleeman, le pouvoir d’arrét S.(E) peut

s’écrire sous la forme :
Sc(E) = Xiw; Si(E) (1-25)
S;(E) représente le pouvoir d’arrét de I’iéme élément.

2.6. La charge effective

1. Généralités

Au cours de leur passage dans la matiére, les particules chargées subissent des interactions
avec les constituants du milieu ralentisseur (noyaux, électrons). Dans la gamme d’énergie qui
nous intéresse (1.6 a 5.5 MeV/u), ’état de charge des particules chargées (1°0, 1°F,28Si), peut
étre modifié par capture et pertes d’électrons. Leur ralentissement va donc dépendre
énormément des phénoménes de capture et de perte d’électrons qui Se compensent
statistiquement apres qu’une certaine épaisseur d’équilibre ait été traversée. Le faisceau d’ions
présente au sein du milieu ralentisseur une distribution caractérisé par la charge moyenne. Bohr

identifie la charge effective Z; portée par le projectile a la charge moyenne g:
Zi =q ou  Zj = [X;Fqf1? (1-26)
F; représente la fraction de charge dans 1’état q;.

En se basant sur le modéle de Thomas-Fermi, Bohr [52] a obtenu 1’expression suivante sur la

charge effective :

1 2

Zi= 23V Vs, V<VZ? (1-27)

Pour les projectiles partiellement épluchés, la formule de Bethe-Bloch peut étre utilisée

si I’on remplace Z; par Z; (charge effective).
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Figure. 1-4 : Pouvoirs d’arréts (a) des protons et (b) des ions oxygene dans une méme cible
d’aluminium. Comparaison des modéles de Bohr et de Bethe avec les données expérimentales

compilées dans [53].

D’aprés la figure. I-4 [54], on remarque que la formule de Bethe (I-12) avec Z,= Z]
s’applique bien aux protons (a) pour E, > 0.2 MeV /u alors que pour I’oxygéne (b) elle n’est
valable qu’a partir de E, > 6.4 MeV/u (V > 2Z,V,, correspondant a I’énergie E >
0.1Z% MeV /u). Pour des vitesses VOZf/?' <V < 2Z;V,, la formule de Bethe-Bloch modifiée

(1-20) peut étre appliquée a condition de remplacer Z; par Z; (Z1 < Z;).

2. Définition de la charge effective

La description du pouvoir d’arrét électronique S en terme de charge effective a été
proposée par Northcliffe [29] afin d’ajuster les prédictions théoriques aux mesures
expérimentales. Dans le cadre de ce concept, le rapport des pouvoirs d’arrét électronique obéit

a une loi d’échelle en Z2 .

S(Z1,ZV) o

22 S(Zp 22 V) (1-28)
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Ou S(Z1,Z,,V) etS(Zy,Z,, V) sont respectivement les pouvoirs d’arrét de I’ion lourd et
de I’ion de référence (proton). Cette référence S(Z,, Z,, V') est prise pour des protons de méme

vitesse en mouvement dans le méme milieu ralentisseur. Le rapport de la charge effective sur

le numéro atomique Z;de I’ion

r=12 (1-29)

est appelé parametre de la charge effective (y), il nous renseigne directement sur

I’importance des corrections du pouvoir d’arrét. Aux énergies ¢élevées y = 1.

3. Modéle de BK-ZBL

La premiére théorie de la charge effective fondée sur les propriétés diélectriques a été
développée par Brandt et Kitagawa [23]. Ils proposent I’expression suivante pour la fraction de

charge ygx

yBK=q+()(1 q)( ) ln[1+ ClAVf)] (1-30)

aoVo

ou V, et a, sont respectivement la vitesse et le rayon de Bohr, C,;=2.084,

Cra0(1- ’
M est la longueur d’écran
{23[1 (1—q)]}

7

la constante C, est égale a 0.686.

A=

Cette investigation de la fraction de charge effective est assujettie a la connaissance
précise de la longueur d’écran A. En fait pour obtenir une description de y, en meilleur accord
avec ’expérience, il faut recourir au traitement semi-empirique de Ziegler, Biersack et Littmark
(BK-ZBL) [24]. Ces auteurs modifient la théorie BK, sur la base d’une compilation de plus de

10000 résultats expérimentaux [55] et obtiennent 1’expression suivante pour g:

g =1— exp(0.803y°3 — 1.3167y%6 — 0.38157y, — 0.008983y2)  (I-31)

Avec : Vr=—2
VoZ3
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La vitesse relative de 1’ion V., est définie en fonction des vitesses Vdu projectile et de

Fermi V; et elle est donnée par :

2

Ve = V(1+

- 2) ,pour V>V, (1-32)

4. Expression de la charge effective

La forme générale des diverses expressions semi-empiriques proposées pour la

description de la charge effective des ions lourds est de type :
— 2/3
Yy = 1—Ag.exp (—AL.V/VoZ]"™) (1-33)
Ou A, A, sont des parametres a déterminer expérimentalement.

5. Expression de la correction de Barkas (L)

Les expressions de la correction de Barkas (L) et la charge effective (Z7) sont
déterminées dans le cadre de la théorie de Bethe-Bloch modifiée. Leurs calculs passent par les

étapes suivantes :

Rappel de la formule de Bethe Bloch modifiee pour V > 2Z,V, eq(l-17):

Zi7,

S(E,Zl) = K 2 {Lo + ZILI + leLz}

2
Cette formule peut s’écrire pour des vitesses: 2Z;Vy > V = VyZ7 :

Z1 Zz

S(E,Z3) = (Lo + ZiL, + Z:%L,}, (1-34)

Ou Z7 est la charge effective de I’ion incident (Z] < Z;).
Le pouvoir d’arrét des protons a la méme vitesse () que les ions lourds s’écrit (Z, = 1):

S(E,) = ;c 2{Lo+ Ly + Ly} (1-35)

En posant Z;,(charge effective a ’échelle de Z2) comme étant égale au rapport de

S(E, Z7) sur S(Ey) eten divisant (I-34) par (1-35) on obtient :

zs
S(EZ}) _ -z K 1 72 {Lo+ ZiLa+ Z{Lo) = (2% {Lo+ ZiL1+ Z{%L,} (1-36)
= = 1 :

S(Ep) BZ{L0+ L1+ Ly} {Lo+ L1+ Ly}

Le pouvoir d’arrét Sg(E) est donné par la formule de Bethe, soit :

* Z xZ % Lo+ ZiLi+ Z1%L,} Z
So(E,Zi) = kA2 (1) = w(zi) Let il il B gy (1-37)
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A partir des équations (1-34) et (I-37) on trouve :

S(EZ7) _ {Lo+Li+ Ly}

= 1-38
SEz) . ko (I-38)
Cette dernicre expression nous permet d’écrire :
_ (SEzD )
L+ L, = (SB(E‘ZM 1 )LO. (1-39)

Si on suppose que : S(E,Z7)=Sexp Sexp est le pouvoir d’arrét déterminé

expérimentalement, 1’équation (I-39) devient:

_ Sexp _ _
L+ L, = (sB(E,z;x) 1 >L0. (1-40)
D’ou:
— Sexp _ )
L, = (sB(E,z;x) 1>L0 L, (1-41)

Donc la somme des termes de Barkas et Bloch (L; + L) dépend de S,,,, Sp(E, Z1,) et
de L,, ces derniers peuvent étre déterminés expérimentalement ou par calculs. La relation (I-

40) est valable aussi pour Z; = Zj.

En prenant la correction de Bloch comme étant égale a I’expression donnée par Bichsel,
et en remplagant L, (eq(l-41)) et L, (eq(I-22)) dans la relation (1-34), on peut calculer la charge
effective (Z7) a I’échelle de Z* (1-42), les termes L, et L.

Sexp

Onpose:L; + L, = n,donc n = (Tz)
B\E,41x

-1 ) Lo, ’expression (I-41) devient :

L; = n — Ly, enremplagant dans (1-34), on obtient :

z1%2,
B?

zy*27 . N
152 : {Lo +Zin+Z1(Z{ — 1) L} (1-42)

S(E, Z;) =K {LO + ZIT] - ZILZ + ZIZLz} =K
Avec : L, = [—1.202(%)2 +1.042(5)*Zi — 0.855(5)°Z;" + 0.343(%)82;6]

On va comparer au chapitre-111, nos resultats donneés par la relation (1-39) et ceux obtenus
par 1’éq (I-21) pour des protons dans des cibles d’aluminium et d’or ainsi que des particules

alpha dans I’aluminium.
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Chapitre 11

Procédure expérimentale utilisée pour la mesure de

la perte d’énergie des particules chargées

1H’ 4He 1GO’ 19':’ 288i
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I1.1. Introduction

L’étude expérimentale des différents grandeurs physiques caractérisant le processus du
ralentissement des ions dans la matiere (pouvoir d’arrét, straggling en énergie, parcours,...),
nécessite ’emploie des techniques nucléaires utilisant des faisceaux d’ions délivres par des

accélérateurs.

Parmi ces techniques de microanalyse nucléaire par faisceaux d’ions, la spectrométrie de
rétrodiffusion de Rutherford (RBS) [56,57] et la transmission directe [58,17] basées sur
I’analyse du pouvoir de pénétration des particules chargées traversant des cibles minces, permet
la détermination des parameétres physiques dans les expériences de ralentissement des particules

chargées dans la matiére (le pouvoir d’arrét,.....).

Les limitations physiques imposées par chacune de ces techniques expérimentales
notamment dans le cas de cibles constituées de films plastiques, nous ont amenés a adopter la
méthode expérimentale mise au point pour la mesure du pouvoir d’arrét [59] dans les cibles

solides que nous développerons ci-apres.

Cette méthode que nous qualifierons de technique nucléaire de transmission indirecte [60-
62] utilisée dans nos expériences pour les ions légers, combine 1’utilisation des deux techniques
précédentes, en optimisant leurs performances respectives, pour la mesure de la perte d’énergie

dans les films plastiques tres minces.

Pour la mesure de la perte d’énergie des ions lourds, nous avons opté pour la méthode
utilisant la diffusion associée a la transmission directe (technique nucléaire de transmission

indirecte) que nous discuterons dans la partie 11.3.

Ces deux méthodes sont souvent adoptées pour la mesure de la perte d’énergie dans des
cibles polymériques par rapport a la rétrodiffusion comme seule technique. L’inconvénient
majeur de I’utilisation de la RBS dans le cas de ces cibles composées est la détérioration de ces
derniéres sous I’effet du flux direct des particules incidentes. Cependant une meilleure précision
sur la mesure de la perte d’énergie peut €étre obtenue par la technique du "Temps de Vol"

(TOF) qui est tres utilisée ces dernieres annees.
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11.2. La méthode utilisée pour la mesure de la perte d’énergie des ions légers (*H, “He)

11.2.1 Spectrométrie de rétrodiffusion de Rutherford : RBS

1. Généralités

Cette méthode, appelée RBS (Rutherford Backscattering Spectrometry) est 1’une des
méthodes d’analyse par faisceau d’ions les plus utilisées en sciences des matériaux. Cette
technique présente 1’avantage d’étre non destructive et permet une analyse qualitative et
guantitative avec une bonne résolution en profondeur. La sensibilité de détection est excellente

surtout pour les éléments lourds.

La RBS, est dans ce cas mise en ceuvre avec des faisceaux d’ions monocinétiques légers,
le plus souvent des protons ou des particules alpha, d’énergie de 1’ordre de quelques MeV,

envoyeés sur les échantillons a analyser.

Les particules rétrodiffusées sont recueillies dans un détecteur de type barriere de surface.
A partir du spectre en énergie des particules rétrodiffusées, on déduit les informations telles que
la composition steechiométrique, la concentration du matériau et la distribution en profondeur
d’impuretés. Elle permet de déterminer les profils de répartition d’éléments dans un solide sur

des profondeurs de 1’ordre de quelques milliers d’angstrom.

2. Caractérisation de la rétrodiffusion

La RBS est basée sur I’interaction coulombienne entre le projectile et le noyau cible ;
elle est schématisée sur la figure. 11-1, ou un ion incident de masse m, et de vitesse V est dirigé
sur un atome cible de masse m, au repos. Aprés le choc élastique, 1’ion incident est rétrodiffusé
suivant un angle 6 par rapport a la direction incidente et avec une vitesse V tandis que I’atome

cible est émis a un angle ¢ et une vitesse V,
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Mﬂﬁ" cible

Vi m.

Figure. 1I-1 : Schéma d’une collision élastique dans le systéme du laboratoire.

L’expression analytique qui relie 1’énergie de la particule rétrodiffusée E, a celle de la
particule incidente E est donnée par :
2

, 2_.02 gin2
E my cos@ + |m5—mj sin? @
== =K (11-1)

E mqi+ my

OU K est le facteur cinématique qui peut étre déduit des lois de conservation de 1’énergie
et de la quantité de mouvement lors d’une collision a deux corps dans le systéme du laboratoire,

il est compris entre 0 et 1.

La section efficace différentielle de la diffusion élastique dans le systéeme du

laboratoire est donnée par I’expression:

142
ma 0 _(M1 z 29 2
do(6) _ (da(@c)) {(mz)COS + [1 (mz) sin ] }

ao aQ Jem 2 1
_(Mm1 . 29]?
[1 (mz) sin 9]

(11-2)

(da(@c)) _ 72 72 e*
A0 Jem 16 EZ, sin* (%)
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ou (da(6,)/ dQ).n, est la section efficace différentielle de la diffusion élastique dans le

centre de masse [32].

myp mq

2
et sinf, = [:nn—lcost9+\/1—(—) sinzelsine
2

Avec . E.,=E

mi+mp my

E.n et 6, sont respectivement I’énergie et 1’angle de diffusion dans le centre de masse.

L’expression (II-2) est déduite a partir des relations :

do(0)\ . _ do () )
2m ( 0 ) sinfdf = 27'[( 0 )Cm sinf,.df,. et

my my\? my
cosf, = | —cosf+ |1—|—) sin?6 |cosf — —
m; m; m;

11.2.2 Perte d’énergie en Transmission

Le principe de cette technique est d’envoyer un faisceau de particules chargées
directement sur une cible mince et de détecter les particules ayant traversées la cible a I’aide

d’un détecteur de type barriére de surface placé a 1’arri¢re de la cible (figure. 11-2).

La perte d’énergie est déterminée par la différence entre 1’énergie initiale Eo des particules
incidentes mesurée directement, sans cible et I’énergie finale E1 des particules transmises par

la cible interposée sur le trajet du faisceau :
AE == EO - E1 (“'3)

Cependant, I’utilisation de cette technique dans le cas des matériaux plastiques pose

probléme :

a-  L’exposition du film plastique directement au flux des particules incidentes engendre
sa détérioration du fait de I’échauffement de la cible sous I’impact de I’intensité du
faisceau incident (1 =30nA), causant la modification de sa structure chimique
(rupture de certaines liaisons chimiques essentiellement les liaisons C-H) [63].

b- Le détecteur, disposé a I’arriere du film est soumis au flux intense des particules
chargées transmises. Il subit la dégradation de ses caractéristiques : mauvaise
résolution en énergie et augmentation du courant inverse.

c- Les conditions expérimentales ne pouvant étre totalement reproductibles lors des
mesures avec et sans cible, entralnent des imprécisions liées a d’éventuelles dérives
de I’¢lectronique de détection, a la variation de I’intensité du faisceau, a la variation

du vide dans la chambre, etc.
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Figure. 11-2 : Schéma d’une expérience de transmission.

L’utilisation de la technique de transmission comme seul moyen d’investigation pour
I’extraction des paramétres physiques (AE, Z7,...) décrivant le ralentissement des particules
chargées dans un film polymeére donné, s’avére ainsi inappropriée d’ou la nécessité de la
combiner avec la rétrodiffusion afin de permettre la réduction de I’intensité du faisceau d’ions
arrivant sur le film a analyser et d’effectuer des mesures sur les grandeurs expérimentales pour

la détermination du pouvoir d’arrét.

Dans ce qui suit, nous décrirons la méthode expérimentale retenue pour répondre a ce

compromis.

11.2.3 Technigue nucléaire de transmission indirecte

La technique nucléaire de transmission indirecte consiste en la combinaison des deux
techniques décrites précédemment : la RBS utilisée pour diminuer 1’intensité du courant du
faisceau afin d’éviter la dégradation du polymere et du détecteur, et la transmission qui permet
d’extraire la perte d’énergie du faisceau secondaire produit aprés rétrodiffusion du faisceau

primaire (figure. 11-3).

Dans ce travail, nous avons adopté la méthode de transmission indirecte qui a été utilisée
avec succes par divers groupes de recherche dans des expériences de ralentissement des ions
dans des cibles solides (Al, Cu, Ag, mylar, makrofol,...) [55,18,64] pour la mesure de la perte
d’énergie.

Le faisceau incident est rétrodiffusé sur une cible Au/Si composée d’une fine couche d’or
de 1’ordre de 200A d’épaisseur déposée sur un substrat bien poli de silicium, placée au centre

de la chambre perpendiculairement au faisceau primaire (incident).
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Le faisceau d’ions secondaires produit par la rétrodiffusion des particules incidentes sur
la cible Au/Si, passe a travers le film plastique tres mince a étudier plaqué au détecteur de type

barriére de surface en couvrant seulement la moitié de sa surface (figure. 11-3).

Faisceau incident

t = Cible Sifau

Filtn mince

W)

Collimateur

Détecteur

Figure. 1l- 3 : Schéma de la méthode expérimentale utilisée : transmission indirecte.

Cette technique trés simple dans sa mise en ceuvre et son utilisation permet une mesure
quasi directe et simultanée de la perte d’énergie des particules incidentes dans les matériaux
étudiés.

La technique de transmission indirecte a €té mise au point au niveau de I’accélérateur

3.75 MV de type Van De Graaff du centre de recherche nucléaire d’Alger. Les détails du

dispositif expérimental utilisé et de la méthode d’analyse adoptée sont décrits dans ce qui suit.

11.2.4 Dispositif expérimental
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Le faisceau primaire de particules est fourni par ’accélérateur Van de Graaff 3.75 MV
du CRNA. 1l est dirigé au sein de 1’extension avant d’étre focalisé au centre de la chambre a
réaction, apres rétrodiffusion du faisceau (faisceau secondaire), la perte d’énergie des particules

composant le faisceau secondaire sont mesurées dans différents matériaux de type polymere.

1. Le faisceau des particules légéres

L’accélérateur 3.75 MV, est équipé d’une source haute fréquence, délivrant trois types de

faisceaux d’ions : des protons (1H™), des deutons (2H™) et des ions d’hélium (3H).

Il faut signaler que I’ionisation du gaz hydrogéne peut produire trois types d’ions. Ces
ions sont d’une part les protons, TH* (atomes d’hydrogénes ionisés), I’ion d’hydrogéne de
« masse 2 », Hj (molécule d’hydrogéne dont un atome est ionisé et I’autre neutre) et ’ion

d’hydrogéne de « masse 3 » H3 (molécule d’hydrogéne a laquelle se joint un proton).

Le faisceau d’ions produit au niveau de la source d’intensité réglable, dont 1’énergie peut
varier de facon continue entre 1000 et 3750 keV, est accéléré dans un tube accélérateur (figure.
[1- 4 [65]), il est par la suite dévié par un aimant d’analyse puis dirigé dans 1’'une des trois
extensions disponibles ol est maintenu un vide poussé de 10°Torr, avant d’étre focalisé sur la
cible au centre de la chambre par un quadripdle électromagnétique. La linéarité et la section du

faisceau sont définies le long de 1’extension par des diaphragmes a ouvertures variables.

Représentation schématique de l'accélérateur VDG

Tank

. Source d'ions

Aimant de Focalisation

. Electrode de Focalisation
Electrodes d'accélération
. Isolant en Verre

Tube Accélérateur

. Piége a Electrons

9. Pointes Corona
o) 10. Amplificateur Différentiel
11. Vannes Manuelles
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w
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!

1 14. Fentes d'entrée
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Figure. 11-4 : Schéma de 1’accélérateur V.D.G [65].

Les fluctuations en énergie du faisceau produit ne dépassent pas les = 3 keV a 3000 keV.

Type Accélérateur VDG
- Faisceau primaire H*, dHF
Energie 1.0 MeV 3.7 MeV
Courant 30nA
- Faisceau secondaire p, “He
Angle de rétrodiffusion 0 =165°
Energie 0.84 MeV a 3.10 MeV

Tableau II-1 : Caractéristiques des faisceaux d’ions légers utilisés.

2. La chambre a réaction
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La chambre a réaction est une enceinte cylindrique en acier inoxydable de 60 cm de
diamétre ; son fond contient deux plateaux mobiles qui supportent des détecteurs de type
barriere de surface (figure. 11-5). Ces plateaux peuvent étre actionnés de I’extérieur de la

chambre afin de fixer I’angle de détection & (figure. I1-6).

Figure. 11-5 : Vue intérieure de la chambre a réaction.

Pendant la durée de I’expérience, la chambre est maintenue sous vide, a une pression
d’environ 10 Torr. La cible d’Au/Si est montée sur un support vertical, situé au centre de la
chambre, coulissant suivant 1’axe de la chambre ; ce support orientable permet le repérage
précis de ’angle d’incidence de fagon a minimiser la dispersion en énergie du faisceau

secondaire.

Les opérations permettant de modifier la géométrie de détection (changement de 1’angle
de détection 8) ou le changement de la cible Au/Si ou encore le changement de son orientation
par rapport a la direction du faisceau incident sont faites sans ouverture de la chambre grace a

des dispositifs extérieurs appropriés.

Le schéma de I’ensemble expérimental [66, 67] (chaine de détection, échantillon, cibles)

est représente dans la figure. 11-6.

Détecteur

Film mince

M.C.B A F==-= PA Au/Si

Faisceaux d'ions

T 1




Figure. 11-6 : Schéma de 1’ensemble expérimental utilisé pour les ions légers.

3. Caractéristiques des cibles

Chaque expérience réalisée nécessite 1’utilisation de deux cibles. La premicre constituée
d’un dépot d’or sur un substrat de silicium (Au/Si), est utilisée pour réduire I’intensité du
faisceau primaire et sa rétrodiffusion (faisceau secondaire) dont on étudiera le ralentissement
dans divers matériaux. La seconde est composée de films plastiques dont on se propose de
déterminer le pouvoir d’arrét des divers faisceaux incidents, dont les caractéristiques sont

données dans le tableau I1-2.

a. Les cibles Au/Si

Nous avons choisi une cible d’or (*354u) pour effectuer la rétrodiffusion du faisceau

primaire pour sa stabilité (pas d’interdiffussion dans le silicium) et son numéro atomique €levé

(Z=79).

Nous avons réalisé plusieurs dépots d’or sur des substrats en silicium par évaporation
sous vide, I’épaisseur du dépdt d’or devant étre la plus faible possible afin de minimiser la perte
d’énergie du faisceau initial. Cette épaisseur a €té mesurée a 1’aide d’'un mesureur d’épaisseur
a quartz piézo-électrique (XTM de INFICON), préalablement étalonné et contrélé par la
technique RBS (figure. 11-7), utilisant le logiciel RUMP [68].

L’épaisseur optimale obtenue, déterminée en ajustant le spectre expérimental RBS de particules

alpha de 2 MeV (figure 11-7) par le logiciel RUMP, est estimée & (200 10) A [65].

1200 —»—spectre-expefimental

simulation

g anon Au ﬁ




Figure. I1- 7 : Spectre de rétrodiffusion de Rutherford de particules o

de 2 MeV sur une cible Au/Si.

b. Les films plastiques

Différentes cibles plastiques ont été utilisées dans ce travail. Ces cibles sont constituées

de feuilles minces de mylar et de makrofol [69], polymeres de type (CxHyO:)n, d’épaisseurs et
de densités différentes (tableau I1-2).

Echantillon Composition Epaisseur (um) Masse volumique
(g/cm?)
Mylar (C10HgO4)n 3.50+0.10 1.397
<z>:4,545 6.50+0.10
Makrofol (C16H1403)n 10+0.20 1.20
(Z) = 4.061

Tableau 11-2 : Caractéristiques des films plastigues utilisés pour les ions légers.

L’¢épaisseur et I’uniformité des films plastiques ont été controlées par mesure directe [70].

A cet effet, nous avons mesuré la perte d’énergie des particules alpha dans chaque film, en
plusieurs points d’impact de ce film.
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Le film plastique couvert d’un papier épais [65, 71] comportant un trou de 3 mm de
diamétre, est bombardé en diverses positions par les particules alpha (figure. 11-8) de 5.485
MeV, émises par une source d’américium-241(***Am). Les particules alpha passant a travers le
trou, traversent le film en y perdant de leur énergie et sont détectées par un détecteur a barriére

de surface placé juste a I’arric¢re de ce film.

Les épaisseurs des cibles sont déduites, grace a la mesure de la perte d’énergie en
plusieurs points du film et le calcul du pouvoir d’arrét donné par le code SRIM, ces mesures
nous permettent d’apprécier I'uniformité du film. Cette dernicre est jugée bonne dans les films
plastiques utilisés dans nos expériences qui présentent pour chacun d’entre eux une différence

entre les pertes d’énergie mesurées de I’ordre de 3 keV.

Papier épais
Détecteur

Trou de 3 mm de diamétre

Source Alpha
Am-241

et

Film mince

Figure. 11-8 : Schéma du dispositif expérimental utilisé pour le contréle de I'uniformité des

épaisseurs des films plastiques.

11.2.5 Détermination expérimentale de la perte d’énergie des particules incidentes
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1. Les conditions expérimentales

L’ensemble expérimental utilis¢é pour la détermination expérimentale de la perte
d’énergie est schématisé sur la figure. II-6. L’intensité du courant du faisceau primaire est
maintenue constante (~30nA) durant toutes nos expériences. Un générateur d’impulsions a été

utilisé afin de contréler toute dérive électronique qui pourrait surgir lors des expériences.

Le faisceau d’ions incidents est d’abord rétrodiffusé par la cible d’or sur un substrat de
silicium (Au/Si). Une partie des particules rétrodiffusées sera transmise au détecteur apres
ralentissement par le film mince (moitié de la surface du détecteur avec film) a étudier tandis
qu’une autre sera directement enregistrée par le détecteur (moitié de la surface du détecteur sans
film).

Le détecteur a barriére de surface de 20 mm? de surface et de 12 keV (FWHM) de
résolution pour les particules alpha d’énergie 5.485 MeV issues de la source d’?*!Am, est placé
a 165° par rapport a la direction du faisceau incident (figure. 11-6). Ce détecteur présente de
nombreux avantages : bonne résolution en énergie, bonne linéarité, temps de réponse rapide et

un domaine d’énergie s’étendant jusqu’a une dizaine de MeV.

Le signal délivré par le détecteur est converti, amplifié et traité dans une chaine de

détection classique (préamplificateur, amplificateur et une carte d’acquisition MCB).

Les protons d’énergies initiales de 2 MeV rétrodiffusés par la cible Au/Si [61], dans les
conditions citées ci-dessus, traversant un film de Mylar de 3.50 pm d’épaisseur et passant
directement dans le détecteur, sont identifiés par les deux pics dans le spectre présenté dans la
figure. 11-9, ou I’on note également le plateau correspondant a la rétrodiffusion des protons dans

le support de Silicium.

35



1400

1200

1000 /

800 s fim

600

400

Nbre. de coups

7

Avec/film

200

7:‘0

—o—ole—o—¢
o—o-o—fo—¢

p—o—

%

100 200 300 400 500 600 700
Canal

Figure. 11-9 : Spectre d0 a la rétrodiffusion et la transmission des protons de 2 MeV avec et

sans film de Mylar d’épaisseur 3.50 pm.

Dans la figure. 11-10, sont représentés pour chacun des deux pics de protons [61], les
parametres expérimentaux rentrant dans la détermination du pouvoir d’arrét. C, et C; sont les
canaux des pics de protons rétrodiffusés par la cible d’or sans et avec film, E, et E; sont les

énergies correspondantes a ces deux canaux.

1400 - B points expérimentaux
ajustement E,

1200 4

1000 Sans fim

800 -
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400 -
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Figure. 11-10 : Mé&me spectre des protons d’énergie initiale de 2 MeV avec et sans film

de Mylar, d’épaisseur 3.5 um concernant seulement les deux pics.

36



2. La perte d’énergie

a. Evaluation de la perte d’énergie

La perte d’énergie AE est déterminée a partir de la différence entre les numéros des
canaux C, et C; (fig. 11-10) des pics de protons correspondant aux énergies E, et E; obtenus
simultanément avec le méme faisceau d’ions rétrodiffusés (par la cible Au/Si) et enregistrés par

le détecteur (sans et avec film). La perte d’énergiec AE est donnée par la relation :

AE = Eo— E; = a(Co— Cy) (11-4)

a est le paramétre d’étalonnage en énergie de la chaine de détection.

Le pouvoir d’arrét S(E) d’un ion a I’énergie moyenne E,, est défini comme suit:

1dE AE
SE) = 5~ (11-5)

ou p est la masse volumique du matériau traversé et AX son épaisseur, d’ou :

~ AE _ a(Co— Cl) _
S(E) ~ 2L = 2l (11-6)

Les films plastiques utilisés étant trés minces, la perte d’énergie AEdu faisceau de
: . < ) . AE _ i
particules chargées est trés faible devant I’énergie E|, (E— <20 %), on définit alors dans le
0
cadre de l'approximation de I'énergie moyenne (E,) associée au pouvoir d’arrét S(E)
Eo+ Ey AE

(expression 11-6) :  Ey = —— = Ey— (7) = E;,—

a(Co— C1)

> (n-7)
Le pouvoir d’arrét mesuré pour les différents films plastiques sera exprimé en

(MeV. cm?/ mg).

b. Incertitudes sur le pouvoir d’arrét

La méthode de mesure du pouvoir d’arrét utilisée permet de réduire sensiblement les
sources d’erreurs expérimentales du fait de mesurer simultanément les énergies du faisceau

rétrodiffusé avec et sans film plastique.

Les incertitudes sur la détermination du pouvoir d’arrét sont ainsi dues en particulier,

d’aprés 1’expression I1-6, aux incertitudes sur :

- la pente de la droite d’étalonnage en énergie de la chaine de détection.
- le traitement des spectres pour la détermination des énergies E, et E;.

I’épaisseur de la cible mince a analyser.
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) AS _ AAE) | A(X) | Ap i
Donnant : s = o Tt p (11-8)
N A(AE) Aa ACy ACy
asE)_ 2a -
Ou AE a + (Co— C1) + (Co— €1) (1-9)

Aa,AC,, AC,, A(AX) et Ap sont respectivement les erreurs sur la pente de la droite
d’étalonnage de la chaine de détection, les pics Cy , C;, I’épaisseur de la cible AX et la masse
volumique p (voir tableau I1-2). L’incertitude résultante de 1’ensemble des diverses

contributions sur le pouvoir d’arrét est donnée dans le tableau suivant :

Incertitude | (A(AX)/AX)% | ((ACo+AC1)/(Co- C1))% | (AS/S)i% | (AS/S)ne%

Makrofol 2 2 4.07 4.1

Mylar 2.86 2 4.93 4.96

Tableau 11-3 : Incertitudes sur le pouvoir d’arrét des ions *H et “He dans les deux films.

Les incertitudes (Aa/a)% sont de 0.07% et 0.1%, respectivement pour H et “He.

11.3 La méthode utilisée pour la mesure de la perte d’énergie des ions lourds (*°O, 197

288i)

Pour la mesure de la perte d’énergie des ions lourds, nous avons adopté presque la méme
technique utilisée pour les ions légers, seulement, le faisceau incident (primaire) d’énergie E
est diffusé par une cible mince de bismuth 2°°Bi. Le faisceau diffusé (secondaire) d’énergie
Ey (KE) va parcourir I’épaisseur du film polymere et il sort avec une énergie égale a E;. La
perte d’énergie sera donnée par la différence entre E et E; (transmission directe). Nous pouvant
dire que par rapport a la premiére technique (ions Iégers) qui conjugue la rétrodiffusion et la

transmission, la deuxiéme utilise la diffusion et la transmission.

Le principe des deux techniques est le méme, elles obéissent aux mémes lois de
conservation (énergie et quantité de mouvement) mais elles different sur 1I’angle 6. Pour la

diffusion, I’angle est inférieur a 90°, par contre pour la rétrodiffusion il est supérieur & 90°.

11.3.1 Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental utilisé pour la détermination du pouvoir d’arrét des ions
lourds (*%0, 1°F, 8Si) aux énergies comprises entre 1.6 et 5.5MeV/u est schématisé sur la figure.
[1-11. Le faisceau délivré par 1’accélérateur Pelletron 14 UD de I’Institut de Recherche
Fondamentale Tata (Tata Institute of Fundamental Research in Mumbai, India), est dirigé
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perpendiculairement sur une cible mince de 2°°Bi placé au centre de la chambre & diffusion de
géomeétrie cylindrique [72] et dont le diameétre est égal a un métre. Cette chambre contient deux
plateaux mobiles qui peuvent étre commandés de I’extérieur afin de fixer I’angle de détection
0. Les films minces de polymeéres sont disposés sur un support (lié au premier plateau), tandis
que le détecteur est placé sur un autre support situé sur le deuxieme plateau juste derriére les

films polymeéres et au méme niveau.

L’énergie des particules diffusées & un angle 6 est mesurée a I’aide d’un détecteur a
barriére de surface au silicium fabriqué au Centre de Recherche Bhabha Atomique. Ce détecteur
a une résolution de 32 KeV pour les particules alpha d’énergie 5.485 MeV issues de la source
d’?*1Am, est placé a un angle 6= 20 par rapport a la direction du faisceau incident (figure. 11-
11). Aprés traitement du signal délivré par 1’ensemble détecteur et chaine de détection
classique, on obtient deux spectres présentant chacun d’eux, un pic. Ces pics (des deux spectres)
correspondent respectivement aux canaux C;et C,. Enfin une calibration canal-énergie est

effectuée afin de convertir le canal en énergie.

La perte d’énergie est donnée en effectuant la différence entre 1’énergie E, (canal C,) de
la particule diffusée par la cible du 2°°Bi et I’énergie E; (canal C;) de la méme particule aprés
avoir traversée 1’épaisseur du film polymeére. Pendant la durée de ’expérience, la chambre est

maintenue sous un vide secondaire.

Film mince

208 B'i

Détectaur

Chaine électronique

Faisceau d'ions

b
AN

Collimateur

Chambre de réaction

Figure. 11-11 : Schéma de I’ensemble expérimental utilisé pour les ions lourds.
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1. Le faisceau de particules lourdes

Type Accélérateur Pelletron
- Faisceau primaire 180, 19F, 28g;j
Energie 1.8 MeV/u & 5.6 MeV/u
Courant 5 3 10nA
- Faisceau secondaire 160, 19F, 28G;
Angles de diffusion 20°
Energie 1.6 MeV/u a 5.5 MeV/u

Tableau 11-4 : Caractéristiques des faisceaux d’ions lourds utilisés.

2. Caractéristiques des cibles

La cible de 2°Bi est utilisée pour la réduction et la diffusion du faisceau de particules
incident. Le choix s’est porté sur le bismuth car son numéro de masse et son nombre atomique
sont importants (A=209, Z=83), c’est ainsi que 1’énergie de recul acquise par de ce dernier est
trés faible lors d’une collision élastique avec les ions (*°0, 1°F, 2Si) délivrés par I’accélérateur.
Dans ce travail, nous nous sommes intéressés a la mesure de la perte d’énergie des ions lourds
dans les films minces de Mylar et Polypropylene. On a utilisé la méme méthode (voir
paragraphe : b- Les films plastiques) pour la mesure des épaisseurs des cibles.

Cibles Epaisseur (um) Masse volumique (A)
(9/cm®)
209Bj 0.3+0.007 9.8 209
Mylar 2.5+0.06 1,397 8.727
Polypropyléne 1.62+ 0,05 0,9 4.667

Tableau 11-5 : Caractéristiques des cibles utilisées pour les ions lourds.
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L’incertitude résultante de I’ensemble des diverses contributions sur le pouvoir d’arrét est

donnée dans le tableau suivant :

Incertitude (A(AX)/AX)% | ((ACo+AC1)/(Co- C1))% | (AS/S)o% | (AS/S)F% | (AS/S)si%
Polypropyléne 3 1 4.07 4.17 4.2
Mylar 2.4 1 3.47 3.57 3.6

Tableau 11-6 : Incertitudes sur le pouvoir d’arrét des ions %0, 1°F et 28Si dans les deux films.

Les incertitudes (Aa/a)% sont 0.07%, 0.17% et 0.2%, respectivement pour 20, °F et 28S;.

I11.4 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons rappelé les principales techniques expérimentales utilisées
dans le domaine du ralentissement des ions dans la matiére, a savoir la RBS et la diffusion

associées toutes les deux a la transmission du faisceau.

La mise au point de la technique dite de « transmission indirecte » conjuguant I’utilisation
des deux techniques précédentes nous a permis de travailler avec les avantages de chacune
d’entre elles en évitant leurs inconvénients majeurs notamment la détérioration des films minces
et la dégradation des caractéristiques des détecteurs a barriere de surface. Les méthodes
expérimentales que nous avons adoptées consistant de plus a accoler la cible a étudier sur la
moitié de la surface du détecteur pour I’une alors que pour ’autre, nous les avons mis au méme
niveau mais sur deux supports différents, ceci nous a permis de déterminer avec une bonne
précision le pouvoir d’arrét des ions légers (p,a) et lourds (*°0, '°F, 2Si ) dans les films
polymériques étudiés (Mylar, Makrofol et Polypropyléne). Pendant nos expériences, nous

avons travaillé dans les mémes conditions a savoir un bon vide secondaire et sans entrée d’air.

Il faut aussi souligner que le choix des deux cibles (Au/Si, 2°°Bi) utilisées pour les deux
méthodes est d’une grande importance pour la réduction du flux du faisceau de particules

incidentes ainsi que sa rétrodiffusion (§=165°) et sa diffusion (6= 20").
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Chapitre 111

Analyse et discussion des résultats expérimentaux
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I11.1. Introduction

Ce chapitre sera consacré a la présentation des résultats expérimentaux et a leurs analyses
concernant le pouvoir d’arrét des ions légers et lourds ainsi que la charge effective a I’échelle
de Z?2 dans les films minces polymeéres respectivement aux énergies 0.84 a 3.10 MeV et 1.60 a
5.50 MeV/n (région de Bethe).

Les valeurs du pouvoir d’arrét seront comparées aux données expérimentales existantes
dans la littérature et a celles obtenues par les codes de simulation SRIM [13, 14], MSTAR,
PSTAR-ASTAR, PASS et CasP [11, 12]. La détermination du parametre de la charge effective
des ions lourds selon la relation de Northcliffe définie au premier chapitre (1-28), permettra de

confronter nos résultats a ceux donnés par le modéle BK-ZBL [23, 24].

Enfin, nous terminerons ce chapitre par le calcul de la correction de Barkas L1 des protons
dans des cibles d’aluminium et d’or ainsi que des particules alpha dans 1’aluminium en utilisant
I’expression (I-39) (chapitre I), en se référant aux données de 1’article de Ziegler [28]. Les

valeurs de L de cette référence seront comparées aux notres.

111.2. Présentation des résultats expérimentaux des particules légéres (p, o)

111.2.1 Résultats du pouvoir d’arrét des particules légéres (p, o)

Nous avons mesuré la perte d’énergie des particules chargées 1H et 3He traversant
differents milieux ralentisseurs de type polymére (mylar et makrofol), aux énergies comprises
entre 0.84 et 3.10 MeV dans les conditions expérimentales développées au chapitre précédant.
Pour rappel, ces mesures sont réalisées auprés de I’accélérateur Van de Graaff 3.75MV du
Centre de Recherche Nucléaire d’Alger, en utilisant la technique nucléaire de transmission

indirecte décrite au paragraphe 11.2.3.

Le pouvoir d’arrét des particules chargées est déterminé a partir de 1’expression de AF

donnée par la relation 11-3.

Dans le tableau I1l-1, on donne a titre d’exemple, les différents paramétres nécessaires
pour extraire expérimentalement cette grandeur pour des protons rétrodiffusés a 6 =165°

traversant un film de polypropyléne d’épaisseur 5.08 um [65].
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E (primaire) Co(sans film) C;(avec film) AE Ey S(E)
(keV) Numéro du canal | Numéro du canal | (keV) (keV) | (MeV.cm?/mg)
1000 410.6 349.1 146.2 917.1 0.32
1200 494.1 439.9 128.8 11242 0.282
1400 577.2 530.3 1115 1330.4 0.244
1600 659.9 617.8 100.1 1532.7 0.22
1800 743.7 705.2 91.5 1736.2 0.20
2000 826.9 791.6 83.9 1937.7 0.18
2200 910.7 878.1 77.5 2140.1 0.17

Tableau Il1-1 : Paramétres expérimentaux.

Les paramétres ont été définis a partir des différents spectres des protons rétrodiffusés
traversant 1’épaisseur du film polypropyléne (a = 2.377 KeV /canal), on rappelle les

expressions citées au chapitre Il : AE = Ey— E; = a(Cy— C;) (m-1)

Ey = Eot By _ E, — (A_E): E, — a(Co— Cy)

. : - (IN-2)

Les valeurs décimales des numéros de canaux C; sont dues a 1’ajustement des pics de

protons rétrodiffusés par des gaussiennes en utilisant la méthode des moindres carrés.

Nous avons mesur¢ les pouvoirs d’arrét des protons et des particules alpha dans les films
de mylar et makrofol, pour la gamme d’énergie moyenne E, (EL), E,(Ef) (voir tableau 111-2)
avec une précision de 5% et 4% respectivement pour les deux films (dans la suite de notre texte

on remplace E,, parE ).

Matériau E, (MeV) E, (MeV)
Mylar 0.97—>2.72 0.95—3.02
Makrofol 0.84—2.57 0.94—3.10

Tableau I11-2 : Gammes d’énergies des ions 1égers (p, o) dans les films mylar et makrofol.

Nous avons présenté sur les figures. IlI-1, 11-2, 1I-3 et 1lI-4, nos résultats

expérimentaux du pouvoir d’arrét des protons et des particules a dans les films de mylar et

makrofol avec ceux générés par les codes SRIM-2013, PSTAR-ASTAR et CasP [12]. Nous
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constatons qu’un accord remarquable existe entre nos valeurs et celles données par les trois

codes pour les protons. Par contre, pour les particules a, un bon accord est trouvé surtout avec

SRIM-2013 et ASTAR.

Pour ne pas encombrer nos figures, nous avons représenté sur ces derniéres nos mesures

du pouvoir d’arrét avec les valeurs calculées par les codes de calculs et les références [18- 20].

En effet, de nombreux travaux relatifs a la détermination de la perte d’énergie des
particules chargées traversant des polymeéres ou différentes techniques nucléaires, ont été
utilisées (RBS, transmission, RBS couplée a la transmission, temps de vol), ont déja été publiés
dans la littérature. Nos résultats sont en bon accord avec ceux existants dans la gamme d’énergie

étudiée dans ce travail [73-75].

Le bon accord observé entre nos valeurs expérimentales et celles trouvées a travers les
codes de simulations confirme la validité de la technique expérimentale adoptée pour la mesure
du pouvoir d’arrét dans des cibles plastiques. Les données publiées citées en référence ont été

retenues dans la compilation de Helmut Paul [76].
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Mylar Makrofol
Ea SExp E_a SExp
(MeV) (MeV.cm?/mg) (MeV) (MeV.cm?/mg)
0.95 2.10 0.94 2.14
1.05 2.08 1.04 2.07
1.17 1.97 1.15 2.04
1.28 1.90 1.26 2.00
1.40 1.82 1.37 1.93
151 1.75 1.49 1.84
1.62 1.67 1.69 1.73
1.83 1.56 1.90 1.64
2.03 1.46 2.10 1.52
2.32 141 2.32 1.39
2.53 131 2.52 1.33
2.73 1.27 2.72 1.25
2.93 1.19 2.90 1.23
3.02 1.17 3.11 1.17

Tableau I11-3 : Valeurs du pouvoir d’arrét des particules alpha.

111.3 Analyse et discussion

1. Le pouvoir d’arrét des ions 1Het *He

Les mesures expérimentales du pouvoir d’arrét des particules 1Het He en fonction de
I’énergie pour chaque milieu ralentisseur sont comparées aux prédictions semi empiriques de
Ziegler [14], Berger [16] et théorique de Grande [12].

Les résultats sont présentés sur les figures. I11-1, 111-2 pour les protons et les figures. 1l1-

3, I1-4, pour les particules alpha.

Sur les deux premieres figures, sont représentées les valeurs du pouvoir d’arrét des
protons dans les deux films pour des énergies E,,= 0.84 2 2.72 MeV. Un bon accord existe entre
nos valeurs et les trois codes pour le mylar (la figure. 111-1), nos points expérimentaux sont
assez bien reproduits par PSTAR et CasP [12]. Dans toute la gamme d’énergie, I’écart relatif
entre nos mesures et les calculs générés par le deux codes est trouvé inférieur a 2.7 %, par

contre, il est au-dessous de 3.4 % pour SRIM-2013, excepté I’énergie E,= 1.23 MeV qui lui
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correspond un écart de 4.7 % par rapport aux trois codes. Concernant le makrofol (la figure. I11-
2), nos valeurs expérimentales sont en bon accord avec les trois codes et en particulier SRIM-
2013, pour des énergies supérieures a 1.05 MeV, la différence obtenue est inférieure a 2.8 %,
3.5 % et 3.5 % respectivement pour SRIM-2013, PSTAR et CasP. Pour E_p= 1.05 MeV, I’écart
relatif est trouvé pratiquement égal a 4.3% pour les trois codes. Un bon accord existe entre nos
résultats et les références [19, 20] pour les deux films hormis & E,,= 1.05 MeV concernant le
mylar. D’aprés les figures. I1I-1, 111-2, on constate que les valeurs générées par CasP et PSTAR

coincident parfaitement.

- - - -SRIM-2013

——FPSTAR

0.23 N - - - -CasP

e Présent travail

4 S. Damache et al. [20]

01 1.0 15 2.0 25
E(MeV)

Figure. 111-1 : Pouvoir d’arrét des protons dans le mylar en fonction de I’énergie.

47



e Présent travail

039 - - - - SRIM-2013
N —— PSTAR
- ---CasP
0,25

4 ], Raisanen et al. [19]
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S(MeV.cm’/mg)

0,15

0,185 10 15 2.0 25 3,0
E(MeV)

Figure. 111-2 : Pouvoir d’arrét des protons dans le makrofol en fonction de 1’énergie.

Les figures. 111-3 et 111-4 reproduisent le pouvoir d’arrét des particules alpha dans les deux
films pour des énergies E, = 0.94 & 3.10 MeV. Un bon accord est trouvé avec ASTAR et SRIM-
2013 pour le mylar (la figure. 111-3). L’écart observé entre nos valeurs et celles données par
SRIM-2013, ASTAR et CasP est respectivement inférieur a 4.2 %, 5.3 % et 10 % sur I’intervalle
d’énergie E, = 1.28 2 3.02 MeV, pour Eau dessous de 1.28 MeV, la différence est inférieure a
4.6 % et 8.4 % respectivement pour ASTAR et SRIM-2013. Un bon accord est obtenu avec
SRIM-2013 et en particulier ASTAR dans la gamme d’énergie
E, =0.94 4 3.10 MeV (excepté E, = 1.26 MeV) pour le makrofol. L écart relatif entre nos
mesures et les deux codes est inférieur a 4 %. Pour E, >2.10 MeV, la différence avec le code
CasP est au-dessous de 5 %. Enfin, concernant nos valeurs comparées a celles données par les

références [18. 19], la différence est trouvee respectivement inférieure a 3.3 % et 5 %.
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Figure. 111-3 : Pouvoir d’arrét des particules alpha dans le mylar en fonction de 1’énergie.
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Figure. 111-4 : Pouvoir d’arrét des particules alpha dans le makrofol en fonction de 1’énergie.
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111.4 Présentation des résultats expérimentaux des ions lourds (30, 1°F et 28Sij)

111.4.1 Résultats du pouvoir d’arrét des ions lourds (150, 19F et 28Sj)

Dans nos expériences de la perte d’énergie des ions lourds dans les polymeéres, nous nous
sommes intéressés particuliérement aux trois ions *°0, °F et 8Si. Le manque de données
expérimentales dans la gamme d’énergie de 1.60 a 5.50 MeV/n (région de Bethe ou Z; effective
est inférieure a Z;) et la disponibilité du faisceau de ces trois ions nous ont incité a proposer et

d’accomplir ce travail.

Nous avons effectué des mesures du pouvoir d’arrét des ions %0, F et 2Si dans les
cibles minces de polypropyléne et mylar d’épaisseurs respectives 1.62 + 0.05 pum et
2.50 £0.06 pum pour des énergies de 1.60 a 5.50 MeV/n (voir tableau I11-4). La précision de nos
mesures du pouvoir d’arrét est évaluée a presque 4 % pour le premier film et a 3.5 % pour le
deuxieme [72]. Les faisceaux des ions lourds sont délivrés par 1’accélérateur Pelletron 14 UD
de I'Institut de Recherche Fondamentale Tata (Tata Institute of Fundamental Research in
Mumbai,India) en utilisant la technique nucléaire de transmission indirecte citée dans le

paragraphe 11.3.

Nous avons représenté nos mesures du pouvoir d’arrét des ions 00, 1°F, 2Sj ainsi que les
valeurs obtenues a travers les codes de calculs SRIM-2008, MSTAR, PASS (ICRU-73), CasP

[11] respectivement dans le polypropyléne et le mylar sur les figures. 111-5 a 111-10.

Film E,(MeV/n) E=(MeV/n) E5,(MeV/n)
Mylar 2.36 >5.50 2.50—>5.12 1.58—4.10
Polypropyléne 2.40—>5.52 3.0->5.15 1.64—4.13

Tableau 111-4 : Gammes d’énergies pour les ions incidents (%0, °F, 28Si).

Nous avons aussi reporté nos valeurs expérimentales du pouvoir d’arrét de ces trois ions
avec celles calculéees par la formule de Bethe (sans les corrections de Barkas, de Bloch et en

remplagant Z; par Z7) sur les figures. 111-11, 111-12 et 111-13.
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Figure. 111-5 : Pouvoir d’arrét de 1’ion 0 dans le polypropyléne en fonction de 1’énergie.
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Figure. 111-6 : Pouvoir d’arrét de I’ion *°F dans le polypropyléne en fonction de 1’énergie.
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Figure. I11-7 : Pouvoir d’arrét de 1’ion 28Si dans le polypropyléne en fonction de 1’énergie.

i o " Mylar
N e Présent travail
- - - - SRIM-2008
—— ICRU-73

—— MSTAR

7
£ - - --CasP
S
>
[<B]
= 5
(92]
4

2 3 Z 5 6
E(MeV/n)

Figure. 111-8 : Pouvoir d’arrét de I’ion %0 dans le mylar en fonction de I’énergie.
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Figure. 111- 9: Pouvoir d’arrét de I’ion *°F dans le mylar en fonction de 1’énergie.
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Figure. 111-10 : Pouvoir d’arrét de 1’ion 28Si dans le mylar en fonction de I’énergie.
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Figure. 111-11 : Pouvoirs d’arrét mesurés et calculés par la formule de Bethe (Lo, Z;f;,) de

1’ion 1°0 dans le polypropyléne et le mylar en fonction de 1’énergie.
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Figure. 111-12 : Pouvoirs d’arrét mesurés et calculés par la formule de Bethe (Lo, Z;f;,) de

I’ion *°F dans le polypropyléne et le mylar en fonction de 1’énergie.
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Figure. 111-13 : Pouvoirs d’arrét mesurés et calculés par la formule de Bethe (Lo, Z;f;,) de

1’ion 28Si dans le polypropyléne et le mylar en fonction de 1’énergie.

111.4.2 Résultats de la charge effective des ions lourds (60, 19F et 28Si)

Nos résultats du pouvoir d’arrét des ions lourds (0, *°F, 28Si), nous ont permis de déduire
la charge effective a I’échelle de ZZ de ces ions dans les films de mylar et polypropyléne. La
connaissance précise de ce parametre est d’une grande importance car il intervient dans le calcul

du pouvoir d’arrét donné par la formule de Bethe (eq.1-20).

Dans le but d’étudier I’influence de la vitesse relative de I’ion incident sur le parametre
de la charge effective y et la dépendance de ce dernier sur les deux milieux ralentisseurs (Z2),
nous avons exploité les résultats du pouvoir d’arrét de ces trois ions pour la détermination de
ce paramétre (voir eq.1-28). Dans notre travail, I’ion de référence est le proton, les valeurs du

pouvoir d’arrét des protons Sp sont prises a partir du code SRIM-2008.

Nous avons reporte sur les figures. 111-14, 111-15, nos valeurs du paramétre de la charge
effective des ions lourds (*%0, 1°F, 28Si) avec celles calculées a travers 1’expression yek-zsL (€q. -

30) dans les films de polypropyléne et mylar pour des vitesses relatives Vr comprises de 1.38 a
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3.73. On a traceé aussi sur les mémes courbes, les fit des points expérimentaux trouves pour les
deux films (eq.I11-3 et 111-4). Enfin, on a présente sur la figure. 111-16, les fit des parameétres des
charges effectives obtenus pour le polypropyléne (24 points), le mylar (25 points) et I’ensemble
des points (49 points, voir eq.l11-5). Cette derniére figure permet d’établir d’une maniére assez

claire, que la charge effective dépendant faiblement de ces deux milieux ralentisseurs (Z>).

L’équation utilisée pour le fit de nos valeurs du parameétre de la charge effective est de la

forme: y = 1 —Ag.exp (— A V,) avec V. = V/VO.Zf/3
Coefficients Ao A1

L’ensemble de nos points dans le film 0.8446 0.83985
polypropyléne (24 points)
L’ensemble de nos points dans le film mylar 0.7851 0.7815
(25 points)
L’ensemble de nos points dans les films 0.81317 0.8095
polypropyléne et mylar (49 points)

Tableau I11-5 : Les coefficients Ao et A1 obtenus a partir des fit de nos valeurs des paramétres

des charges effectives.

y = 1—0.8446.exp (— 0.83985.V/V,.Z>*) (111-3)
y = 1—0.7851.exp (— 0.7815.V /V,. Z>/%) (111-4)
y = 1—0.81317.exp (— 0.8095.V/V,.Z>?) (111-5)
Avec:y = Z7/Z;
Film V.(*0) V.(*°F) V;.(*°Si)
mylar 2445372 2.3253.32 1.382.20
Polypropyléne 2.46—3.73 2.56—3.33 1.40—>2.22

Tableau 111-6 : Gamme de la vitesse relative V, des ions incidents (**0, °F et %Si).
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Film Ic IH lo Ic(composé) (Z2/A2)c
(eV) (eV) (eV) (eV)
mylar 81 19.2 95 75.95 0.521
(C10HsO4).
Polypropyléne 81 19.2 95 56.52 0.5715
(CsHe)

Tableau I11-7 : Les valeurs du potentiel d’ionisation l¢ et (Z2/A2)c de nos cibles composées.

0, *F, **Si-----polypropyléne

1,0
A
0,99 *
0,90
0,89
— BK-ZBL eq(I-30)
> Notre fit eq(l11-3)
0,80 , ol
e Présent travail(" Si)
079 *  Présent travail(*’O)
s Présent travail(“°F)
0,70
0,65 15 20 25 30 35 7,0

Y\

Figure. 111-14 : Parameétre de la charge effective déduit de nos mesures et celui donné par
’expression de BK-ZBL des ions 1°0, 1°F et 2Si dans le polypropyléne en fonction de la

vitesse relative.
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Figure. 111-15 : Parameétre de la charge effective déduit de nos mesures et celui donné par
I’expression de BK-ZBL des ions %0, 1°F et 2Si dans le mylar en fonction de la vitesse

relative.
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Figure. 111-16 : Les fit des parametres des charges effectives trouveés a partir de nos mesures

des ions %0, °F et 8Si dans le polypropyléne et le mylar en fonction de la vitesse relative.
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0, *F, #Sj------Polypropyléne
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Figure. 111-17 : Variation de 1’écart relatif du paramétre de la charge effective déduit de notre
fit ainsi que ceux donnés par Barkas, Booth, Northcliffe et Anthony par rapport a 1I’expression

de BK-ZBL des ions 0, 1°F et 28Si dans le polypropyléne en fonction de la vitesse relative.
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Figure. 111-18 : Variation de I’écart relatif du parameétre de la charge effective déduit de notre
fit ainsi que ceux donnés par Barkas, Booth, Northcliffe et Anthony par rapport a 1I’expression

de BK-ZBL des ions 0, 1°F et 28Si dans le mylar en fonction de la vitesse relative.
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I111.5 Analyse et discussion

1. Le pouvoir d’arrét de I’ion %0

On constate d’apres les figures. I1I-5 et 111-8 que nos mesures du pouvoir d’arrét de 1’ion
180 dans les films minces de polypropyléne et mylar s’accordent bien avec les valeurs données
par les codes MSTAR et CasP. L’accord est remarquable sur toute la gamme d’énergie (E,=
2.36 a 5.52 MeV/n). Les différences entre nos points et ceux calculés par les codes MSTAR,
CasP, SRIM-2008 et PASS sont trouveées respectivement inférieures a 1 %, 2.5 %, 3.8 %, 7 %
pour le mylareta 1 %, 1 %, 6.5 %, 9.5 % pour le polypropyléne.

Dans la figure. 1ll-11, nous avons représenté nos valeurs du pouvoir d’arrét et celles
calculées par la formule de Bethe (Lo, €9.1-37, Z;f;. = 8yy;, sans les corrections de Barkas, de
Bloch et en remplagant Z,; par Z;;;,). En plus de ces deux derniers parametres, on donne aussi
les valeurs expérimentales et ajustées du parametre de la charge effective ainsi que la vitesse
relative dans les tableaux 111-8 et 111-9. Pour le calcul du potentiel d’ionisation moyen I et le
rapport (Z2/A)c de nos cibles composées, nous avons appliqué la loi d’additivité de Bragg dont
les expressions (1-23, 1-24) se trouvent au chapitre I. Pour les potentiels d’ionisation des
constituants H, C, O (In, lo, Ic), nous avons adopté les données recommandées dans le rapport
ICRU-49 [77] et dont les valeurs sont indiquées dans le tableau I11-7. On remarque que la
différence est respectivement de 2.5% et 0.7% pour le polypropylene et le mylar aux énergies
Ep=2.40 et 2.36 MeV/n. Cette différence diminue au fur et 2 mesure que 1’énergie augmente
et peut étre éventuellement attribuée aux corrections de Barkas et de Bloch. A partir de

I’expression (I-40), on trouve que :

(Sexp - SB) — {Ll + Lz}
Sexp Lo+ L+ L,

D’aprés cette derniére relation, on constate que 1’écart relatif entre Sexp €t Sg diminue au
fur et a mesure que I’énergie augmente (L; et |L,| diminuent tandis que L, augmente), ce
résultat est compatible avec ce qui est donne dans la littérature (Sexp = Ss, pour le régime des

. . . 2
vitesses élevées IV >> VO.Zl/3).
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Eo Sexp Y Yrit Vr(V/VOZlZB) Sgethe (Lo. Z1£i:=8rit)
(Mev/m) | (MeV.em?/mg) | (Experimental) | o0 oo )y ) (MeV.cm?/ma)
2.40 8,08 0,8991 0,8929 2,4587 7,8772
2.71 7,55 0,9114 0,9060 2,6143 7,3678
3.03 7,06 0,9204 0,9169 2,7611 6,9240
3.34 6,59 0,9244 0,9261 2,9003 6,5334
3.65 6,01 0,9146 0,9339 3,0334 6,1860
3.96 5,91 0,9367 0,9406 3,1600 58774
4.28 5,60 0,9394 0,9464 3,2821 5,5986
4.59 5,33 0,9428 0,9514 3,3994 5,3469
4.90 5,19 0,9549 0,9558 3,5129 51178
5.52 4,68 0,9517 0,9632 3,7295 4,7157

Tableau 111-8 : Les différents paramétres expérimentaux de 1’ion'®Q dans le polypropyléne.

Eo Sexp Y Yrit Vo(V /VoZ2'?) | Seethe(Lo. Z1ie=8Vrit)
(Mevm) | (MeV.em?/mg) | (Bxperimental) | o0 oy ) (MeV.cm?/mg)
2,36 6,70 0,8847 0,8832 2,4384 6,6553
2,68 6,29 0,9012 0,8969 2,5980 6,2275
2,99 5,90 0,9091 0,083 2,7469 5,8585
3,31 5,57 0,9166 0,0178 2,8874 5,5355
3,63 5,29 0,9274 0,9260 3,0225 5,2458
3,03 5,02 0,9316 0,9329 3,1479 4,9945
4,26 4,78 0,9369 0,0393 3,2746 4,7562
4,56 4,53 0,9389 0,9445 3,3910 4,5504
4,88 4,34 0,9401 0,493 3,5050 4,3602
5,50 4,03 0,9520 0,9572 3,7225 4,0261

Tableau I11-9 : Les différents parameétres expérimentaux de 1’ion*®0 dans le mylar.
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2. Le pouvoir d’arrét de ’ion °F

On remarque sur la figure. 111-9 que nos valeurs expérimentales du pouvoir d’arrét de
1’ion °F dans les films minces de mylar sont en bon accord avec celles calculées par les codes
MSTAR et CasP pour la gamme d’énergie de 2.50 a 5.12 MeV/n. La différence trouvée entre
nos points et ceux donnés par les deux codes est en générale au dessous de 1 % (cependant elle
est de 3.5 % a I’énergie Ep= 3.50 MeV/n), par contre elle est respectivement de 6.5 % et 9.5 %
par rapport a SRIM-2008 et ICRU-73.

En ce qui concerne la figure. 111-6, il est clair que nos mesures du pouvoir d’arrét et les
valeurs données par ICRU-73 s’accordent assez bien pour des énergies comprises entre 3.57 et
5.15 MeV/n, la différence obtenue est de 1.5 %, alors qu’elle est respectivement de 3.5 %,
4 % et 4 % entre nos points et ceux trouvés par les codes SRIM-2008, MSTAR et CasP. Pour
I’énergie Ez= 3 MeV/n, on constate que les différences entre nos valeurs et celles calculées a
travers les codes PASS, SRIM-2008, MSTAR et CasP sont respectivement 6.5 %, 9.5 %, 1 %
et 1 %.

Nous avons reproduit sur la figure. 111-12, nos points expérimentaux du pouvoir d’arrét
et ceux détermineés par la formule de Bethe (Lo, Z7¢;¢ = 9 ¥fi¢)- La méme démarche de calcul est
effectuée pour le *°F (voir paragraphe : 1. Le pouvoir d’arrét de 1’ion 1°0) et les paramétres (I,
(Z2/A)c) utilisés dans cette formule sont donnés au tableau I11-7. On constate que la différence
est respectivement de 4.3 % et 5 % pour le mylar (a Ez= 2.50 MeV/n) et le polypropyléne (a
Er=3.0 MeV/n). D’aprés les courbes de cette figure, cette derniére décroit au fur et & mesure
que I’énergie croit pour le premier film, alors qu’elle reste a peu prés stable pour le deuxiéme

film.

Enfin, la méme remarque peut étre faite en ce qui concerne 1’écart relatif entre Sexp €t Sg,

il peut étre éventuellement attribué aux corrections de Barkas et de Bloch.

3. Le pouvoir d’arrét de I’ion 28Si

Nous avons présente sur les figures. 111-7 et 111-10, nos valeurs du pouvoir d’arrét de 1’ion
285 dans les films minces de polypropyléne et mylar avec celles calculées par les quatre codes
dans la gamme d’énergie E5,= 1.60 a 4.10 MeV/n. On constate qu’un bon accord entre nos

données expérimentales et celles trouvées respectivement par les codes SRIM-2008 et CasP
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(dans toute la gamme d’énergie) pour les films de mylar et les codes SRIM-2008
(Es,= 2.70 2 4.10 MeV/n) et PASS (E,= 1.60 a 3.40 MeV/n) pour les films de polypropyléne.

Les différences entre nos points et ceux calculés par les codes SRIM-2008, CasP, PASS
et MSTAR sont trouvees respectivement inférieures a 1 %, 2 %, 3.8 %, 4 % pour le mylar et a

3.5 %, 3 %, 2.8 %, 5.2 % pour le polypropyléne

Nous avons reporté sur la figure. 11-13, nos points expérimentaux du pouvoir d’arrét et
ceux calculés par la formule de Bethe (Lo, Z1f;; = 14 yf;). La méme procédure est entreprise
pour le 2Si (voir paragraphe : 1. Le pouvoir d’arrét de I’ion °0) et les paramétres (lc, (Z2/A)c)
utilisés dans cette formule sont donnés au tableau IlI-7. La différence est trouvée
respectivement a 3.6 %, 1.5 % pour le mylar et le polypropyléne a I’énergie Eg,=1.60 MeV/n.
Cette différence diminue au fur et a mesure que 1’énergie augmente. L’écart relatif entre Sexp et
Sg peut étre éventuellement attribué aux corrections de Barkas et de Bloch ainsi qu’aux

incertitudes commises sur les valeurs expérimentales.

4. La charge effective des ions lourds (%0, 1°F et 28Sj)

Nous avons présenté sur les figures. 111-14, 111-15 et 111-16, nos valeurs du paramétre de
la charge effective des ions lourds (*°0, 1°F, 28Si) avec celles calculées a travers I’expression de
vek-zeL pour les films de polypropyléne et mylar a des vitesses relatives V,. comprises entre 1.38
et 3.70. Dans le but de comparer entre les différentes courbes, nous avons tracé aussi sur les
mémes figures, les fit des points expérimentaux pour les deux films et de I’ensemble de tous
les points. Un bon accord est obtenu sur les figures. 111-14, 111-15, entre les courbes représentées
par nos fit (éq.111-3 et 111-4) et celle donnée par I’expression de yek-zeL. La différence entre les
valeurs du parametre de la charge effective trouvées par cette derniere et celles obtenues par
nos fit est inférieure a 1.31 % pour les deux films a V. = 1.40, elle diminue lorsque V. croit et
atteint 0.44 % et 0.15 % respectivement aux V,.= 3.72 et /. = 3.73 pour les deux films. Enfin,
on a rapporté sur la figure. I11-16, les fit des parametres des charges effectives obtenus pour le
polypropyléne (24 points), le mylar (25 points) et ’ensemble des points (49 points, eq. I11-5).
Cette derniere figure permet d’établir d’'une maniére assez claire, que la charge effective dépend

faiblement de la nature des films utilisés (Z,).

De nombreux travaux expérimentaux concernant I’étude de la dépendance de la charge
effective des ions lourds sur les milieux ralentisseurs traversés, ont fait 1’objet de publications

internationales. Les diverses expressions proposées sont rapportées dans le tableau 111-10.
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5. Comparaison entre les diverses expressions du parametre de la charge effective

Les valeurs du parameétre de la charge effective y déduites des diverses expressions
(tableau I11-10) ont été confrontées aux prédictions semi-empiriques yek-zeL, calculées dans le

cadre du modéle proposé par Brandt et Kitagawa modifié par Ziegler et al [23-24].

A cet effet nous définissons 1’écart relatif (Er) sur y :

Er(y) = [1- yBKtZBL].wo (111-6)

Nous avons reporté sur les figures. 111-17, 111-18, la variation de 1’écart relatif du
paramétre de la charge effective en fonction de la vitesse V. pour les ions %0, 1°F, 2Sij dans les
films de polypropyléne et mylar. La dispersion en valeur absolue pour des vitesses V,. comprises
entre 1.38 et 3.73 de I’ensemble des résultats pour les deux films est inférieure 5 % excepté
celles de Antony pour V,. = 1.38 a 2.32 ou |Er(y)| < 5.67 %. Nous donnons plus de détails

dans le tableau I11-11.

Auteurs Expressions
Northcliff and Schilling [78] y = 1- exp(-V/Vy. 22"
Booth and Grant [79] Yy = 1-exp (-1.316.x + 0.1112.x% - 0.0650.x3),
x = 1008/z%°
Barkas [80] y = 1- exp (-1.25x), x = 1008/z*/*
Antony and Landford [81] y = 1- Aexp (-1.V/V,.ZX?), ol

A = 116- 1.91.1073.Z, + 1.26.1075.72
A = 1.18- 7.50.1073.Z, + 4.53.1075.72

Tableau I11-10 : Principales expressions proposées pour le calcul de la charge effective des

ions lourds.
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V. | (1- yBa/yBk).100 | (1- yri/yek).100 | (1- yBo/yBK).100 | (1- YAn/vBK).100 | (1-yNn/YBK).100

1.40 1.16 -1.32 0.37 -5.35 -3.24
3.73 -0.52 -0.15 -2.21 -2.32 -1.48
1.38 1.96 -0.37 1.18 -5.00 -2.47
3,72 -0.52 0.44 -2.21 -2.40 -1.49

Tableau I11-11 : Les valeurs des écarts relatifs pour les Vr minimales et maximales dans les

films polypropyléne et mylar.

En comparant les écarts relatifs donnés par nos fit et ceux obtenus par les autres
expressions (voir les figures. 111-17, 111-18 et le tableau 111-11), il est clair que nos écarts relatifs
[(1-yri/ysk).100] en valeurs absolues sont les plus petits sur toute la gamme de
V. =1.38 a 3.73, ils n’excedent pas 1.32 %. On peut dire que les expressions (I11-3 et 111-4)
utilisées pour le calcul de nos valeurs du paramétre de la charge effective (ysit) ont été choisies
afin de reproduire fidélement not résultats. En général, I’ensemble des résultats présente une
dispersion (Er(y)) en valeur absolue qui est inférieure & 5.67 % sur tout I’intervalle des vitesses

définies ci-dessus.

111.6 Détermination de la correction de Barkas (L1) des protons et des a dans des

cibles d’aluminium et d’or

Nous allons appliquer I’expression (I-39) que nous avons trouve au premier chapitre (voir
chapitre 1) afin de calculer la correction de Barkas (Li) pour des protons dans des cibles
d’aluminium et d’or. Les valeurs de L1 seront comparées avec celles données par I’expression
(1-21) de Ziegler [28]. Pour la correction de Bloch (L2) nous prenons la relation (1-22) de
Bichsel.

Nous rappelons les trois expressions du chapitre-1- que nous allons utiliser pour le calcul
de (L1)zie, (L2)sic, (L1+L2)cal, (L1)cal €t leurs valeurs pour les deux cibles (*Al,*%’Au) seront

présentées aux tableaux I11-12 et 111-13.
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Ly = —tow hige_ = (Ll)Zie (|'21)

Liow +Lhigt
Z3Ly = —y?[1.202 — y?(1.042 — 0.855y% + 0.343y")] = (Z2L,) (1-22)
S(E)
L= (53(5) -1 ) Lo— Ly = (L1)ca (1-39)

La vitesse de I’ion (82) est donnée par la relation suivante :

) 1
ﬁ =1- 2
Ly Een)

931.494. M (u)

Ou E¢ et M sont respectivement 1I’énergie cinétique en MeV et la masse en u.m.a de 1’ion.

L, Lo, S(E) et Sg(E) sont données respectivement par les équations (I-18, 1-19, 1-20 et
On définit I’écart relatif Er(L) entre (L1)cal et (L1)zie COMme suit :

Er(Ly) = [1- S22« 100 (111-7)

(Ll)Zie
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Ep Lo Scal(E) Ss(E) (L1 + L2)car | (L2)Bic (L1)cal (L1)zie
MeV (MeV.cm?/g) [ (MeV.cm?/g) | Eq(1-39) | Eq(l-22) | Eq(1-39) |Eq(1-21)
1 2.382 172.5624 165.56316 0.1007 -0.0294 0.1301 0.1301

5 4.031 57.0553 56.39357 0.0473 -0.0060 0.0533 0.0533
10 | 4.753 | 33.76444 33.51133 0.0359 -0.0030 | 0.0389 | 0.0389
50 6.364 9.573 9.54422 0.0192 -0.0006 0.0198 0.0198
100 | 7.007 5.66426 5.65241 0.0147 -0.0003 0.0150 | 0.0150
1000 | 9.029 1.74461 1.74347 0.0059 -0.0000 0.0059 0.0059
10000 | 11.84 1.76346 1.76312 0.0023 -0.0000 | 0.0023 | 0.0023

Tableau 111-12 : Tableau donnant les valeurs de la correction de Barkas L1 déterminées a partir

des expressions 1-21 et 1-39 pour des protons dans une cible d’ 2’Al.

Ep LO ScaI(E) SB(E) (Ll + LZ)caI (LZ)Bic (Ll)cal (Ll)Zie
MeV (MeV.cm?/g) | (MeV.cm?/g) | Eq(I-39) | Eq(I-22) | Eq(I-39) |Eq(1-21)
1 1.03 63.36056 59.62665 0.0645 -0.0294 | 0.0939 0.0939

5 2.34 27.777 27.26553 0.0439 -0.0060 | 0.0499 0.0499
10 3.03 17.9971 17.79294 0.03476 | -0.0030 | 0.03776 | 0.03776
50 4,72 5.91966 5.89568 0.0192 -0.0006 | 0.0198 0.0198
100 54 3.63795 3.6281 0.0147 -0.0003 | 0.0150 0.0150
1000 7.47 1.20232 1.20137 0.0059 -0.0000 | 0.0059 0.0059
10000 | 10.3448 | 1.283304 1.28302 0.0023 -0.0000 | 0.0023 0.0023

Tableau 111-13 : Tableau donnant les valeurs de la correction de Barkas L1 déterminées a partir

des expressions 1-21 et 1-39 pour des protons dans une cible d” **’Au.

Nous avons recalculé le pouvoir d’arrét S(E) des protons dans les cibles d’aluminium et

d’or en utilisant la relation (I-20) et en exploitant les données (Lo, L1, L2) se trouvant dans

I’article de Ziegler [28] afin de trouver (L1)cal aveC une bonne précision.
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Dans les tableaux I111-12 et 11-13, nous avons présenté les valeurs de L déterminées par

I’application des deux expressions (I-39) et (I-21). D’aprés les deux tableaux, il est clair que

leurs valeurs de (L1)cal et (L1)zie SONt égales.

E. Lo Scal(E) Sg(E) Ssrim(E) (L2)Bic (L1)car (L1)zie | Er(L)%
MeV/u (MeV.cm?/g) | (MeV.cm?/g) | (MeV.cm?/g) | Eq(1-22) | Eq(I-39) | Eq(l-21) | Eq(lI1-7)
1 2.382 | 703.7846 675.2386 691.2 -0.02770 | 0.1284 | 0.1301 1.3

2.45 354.2483 344.2494 450.8 -0.014342 | 0.085503 | 0.08596 0.54

5 4.031 | 230.2062 227.5363 230.5 -0.005957 | 0.05326 | 0.0533 0.075

10 4,753 | 135.8978 134.8791 136.7 -0.00303 | 0.03893 | 0.0389 -0.071

50 6.364 | 38.39888 38.28337 38.37 -0.00065 | 0.01985 | 0.0198 -0.25

100 7.007 22.702 22.65442 22.68 -0.00035 | 0.01504 | 0.0150 -0.28
1000 | 9.029 | 6.982737 6.978215 7.00 -0.00008 |0.005934 | 0.0059 -0.58
10000 | 11.84 | 7.055056 7.053686 7.0839 -0.00006 |0.002364 | 0.0023 -0.86

Tableau I11-14 : Tableau donnant les valeurs de la correction de Barkas L1 déterminées a partir

des expressions 1-21 et 1-39 pour des particules a dans une cible d’?’Al.

Nous avons élargi ce travail aux particules o dans une cible d’?’Al (tableau 111-14), on
remarque que les valeurs de (L1)cal et (L1)zie SONt voisines dans toute la gamme d’énergies, la
différence la plus importante en valeur absolue est trouvée <1.3%. Si on se contente d’un écart
qui est inférieur a 1% entre les termes de Barkas L1 (calculés par les expressions (1-21) et (I-
39)), on constate que, pour chaque ion, il y a une énergie seuil qui vérifie cette condition. Pour
1’ion *He, Eq(seuil) = 2 MeV/u, un bon accord existe entre (L1)car €t (L1)zie & partir des énergies
E. > 2 MeV/u (Tableau I1I-14). Pour I’ion ’Li (Evi(seuil) = 3 MeV/u), le bon accord entre (L1)ca
et (L1)zie est obtenu a partir des énergies Eii >3 MeV/u .

A partir de ces résultats, on peut dire que les relations 1-39, 1-40 et 1-42 peuvent étre
appliquées pour la détermination de la correction de Barkas L1 et éventuellement de la charge
effective Z; a I’échelle de Z* pour les ions légers et lourds (a Z; et Z7), a condition de prendre
la bonne correction de Bloch et de tenir compte de I’énergie seuil de chaque ion. Dans ce travail,
nous avons pris dans nos calculs, I’expression de L, donnée par Bichsel (1-22) qui est valable
pour y = Zia/f < 1.
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I111.7 Conclusion

Les mesures de la perte d’énergie des particules incidentes dans des films polymeéres de
faibles épaisseurs ont été effectuées de fagon quasi simultanée en utilisant les techniques de
transmission indirecte permettant de minimiser les sources d’erreurs expérimentales

principalement celle utilisée pour les ions légers.

Le pouvoir d’arrét des ions légers 1H et 3He dans les cibles de mylar, de makrofol est
mesuré dans la gamme d’énergie 0.84 a 3.10 MeV avec une précision de 5% et 4%
respectivement pour les deux films. Ces mesures sont en bon accord avec les calculs générés
par les codes SRIM-2013, PSTAR et CasP [12] pour les protons, par contre, pour les particules
a, le bon accord est obtenu avec SRIM-2013 et ASTAR et & un degré moindre CasP (pour E
supérieure 2.30 MeV).

Nous avons aussi mesuré le pouvoir d’arrét et 1a charge effective des ions lourds 160, 19F
et 28Si dans les films de polypropyléne et mylar pour des énergies E = 1.60 & 5.50 MeV/n avec
une précision de 4% et 3.5% respectivement pour les deux films. D’aprés les différentes courbes
donnant le pouvoir d’arrét, nous constatons que nos mesures sont en bon accord avec les valeurs
calculées par les codes de calculs CasP [11] et MSTAR pour 1’10, PASS, CasP et MSTAR
pour le *°F ainsi que SRIM-2008, PASS et CasP pour le 28Si. Pour la charge effective, un accord
plus que satisfaisant est obtenu entre nos résultats représentés par les fit (eq.111-3, 111-4) et ceux
donnés par le modéle semi-empirique BK-ZBL (I’écart maximum est de 1.31%), alors que sa
dépendance par rapport aux deux milieux ralentisseurs utilisés est trouvée presque insignifiante
(la différence maximale qui est de 0.8% entre les deux fit eq(l11-3 et I11-4) est inférieure a

I’erreur expérimentale qui est de 1’ordre de 4%).

Enfin pour la validation de 1’expression (I-39) que nous avons obtenue dans le cadre de
la théorie Bethe-Bloch modifiée au premier chapitre, nous 1’avons appliqué pour le calcul de la
correction de Barkas L1 des protons dans des cibles d’aluminium et d’or et pour cela on s’est
basé sur les données se trouvant dans ’article de Ziegler [28]. A travers les résultats présentés
dans les tableaux I11-12 et 13, on remarque que les valeurs de L calculées par les relations (I-
21) et (1-39) sont égales dans la gamme d’energie des protons Ep = 1 a 10000 MeV. Nous avons
élargi ce travail aux particules o dans une cible d’?’Al (Tableau 111-14). Les résultats trouvés de
L: sont acceptables (|Er(L;)|maximum est < 1.3%) pour E, compris entre 1 a 10000 MeV/u.
Si on se contente d’un écart qui est inférieur a 1% entre les termes de Barkas L1 (calculés par

les expressions (1-21) et (1-39)), on constate que, pour chaque ion, il y a une énergie seuil, qui
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vérifie cette condition. Pour 1’ion *He, Eq(seuil) = 2 MeV/u, un bon accord existe entre (L1)cal
et (L1)zie & partir des énergies E, > 2 MeV/u (Tableau 111-14). Pour I’ion ’Li (ELi(seuil) = 3

MeV/u), le bon accord entre (L1)cal et (L1)zie €St obtenu a partir des énergies ELi > 3 MeV/u.

Nos mesures ont été retenues dans la compilation en ligne publié par Helmut Paul [76,
82] et constituent une base de données fiables.
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Conclusion générale

Dans le cadre de ce travail, nous avons déterminé deux parametres physiques
fondamentaux caractérisant le ralentissement des ions dans les matériaux composés, a savoir :
le pouvoir d’arrét S(E) et la charge effective Z; a I’échelle de Z2. Les mesures ont été effectuées
en utilisant la méthode expérimentale de transmission indirecte basée sur la combinaison de
deux techniques trés utilisées dans les expériences du ralentissement des particules chargées
dans la matiere. La rétrodiffusion de Rutherford (RBS) associée a la transmission pour les ions
légers (*H, *He) et la diffusion combinée a la transmission concernant les ions lourds (*°0, °F
et 28Si).

Les mesures de la perte d’énergie des ions 1égers (*H, *He) ont été réalisées au niveau de
I’accélérateur de particules Van De Graaff du centre de recherche nucléaire d’Alger au moyen
de la premiére technique citée ci- dessus. Cette derniere, nous a permis de déterminer le pouvoir

d’arrét dans des cibles polymériques (mylar, makrofol) dans la gamme d’énergie comprise entre

0.84 et 3.10 MeV.

Les valeurs expérimentales du pouvoir d’arrét des protons et “He dans les films minces
de Mylar et makrofol, ont été déterminées avec une précision qui est inférieure a 5% (4% pour
le makrofol). Les valeurs obtenues pour les protons sont en bon accord avec les calculs
développés par les codes SRIM-2013, PSTAR et CasP [12] ainsi que les données publiées dans
la littérature [19, 20]. Pour les particules alpha, I’accord est meilleur avec SRIM-2013, ASTAR
et les travaux expérimentaux donnés par les références [18, 19].

Les mesures de la perte d’énergie des ions lourds ont été effectuées aupres de
I’accélérateur Pelletron 14 UD de I’Institut de Recherche Fondamentale Tata (Tata Institute of
Fundamental Research in Mumbai, India) en utilisant la deuxiéme méthode citée ci- dessus.
Grace a cette derniére, nous avons déterminé le pouvoir d’arrét et la charge effective des ions
lourds 80, °F et 28Si dans les films de polypropyléne et mylar pour des énergies E = 1.60 a
5.50 MeV/n (région de Bethe ou la charge effective Z; < Z;) avec une précision qui est proche
de 4% (3.6% pour le mylar). Nos valeurs du pouvoir d’arrét sont trouvées en bon accord avec
les valeurs calculées par les codes de calculs CasP [11] et MSTAR pour 1’'°0, PASS (ICRU-
73), CasP et MSTAR pour le F ainsi que SRIM-2008, PASS et CasP pour le ?Si.
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Pour le parametre de la charge effective, un accord plus que satisfaisant est obtenu entre
nos résultats représentés par les fit (eq.111-3, 111-4) et ceux donnés par le modéle semi-empirique
BK-ZBL [23, 24] (I’écart maximum est de 1.31%), alors que sa dépendance par rapport aux
deux milieux ralentisseurs (Z,) est trouvée presque insignifiante (la différence maximale entre
les parametres de la charge effective calculés pour les films de polypropylene et mylar est de
0.8%, qui est inférieure a I’erreur expérimentale dont la valeur est de 4%). Nos écarts relatifs
[(1-yri/yBk).100] en valeurs absolues sont les plus petits sur toute la gamme des vitesses relatives
de Vr = 1.38 & 3.73, par rapport aux expressions données par d’autres auteurs (Tableau 111-10)

et n’excedent pas 1.32%.

Enfin, nous avons appliqué I’expression (I-39) pour le calcul de la correction de Barkas
L1 des protons dans des cibles d’aluminium et d’or. Pour cela, on s’est basé sur les données se
trouvant dans I’article de Ziegler [28]. A travers les résultats présentés dans les tableaux I11-12
et 111-13, on remarque que les valeurs de L1 calculées par les relations (1-21) et (1-39) sont égales
dans toute la gamme d’énergie des protons de 1 a 10000 MeV. Dans le but de confirmer la
validité de nos relations pour la détermination de la correction de Barkas, nous avons élargi ce
travail aux particules a dans une cible d’?’Al (Tableau I11-14). Les résultats trouvés sont
acceptables (I’écart relatif maximum en valeur absolue est < 1.3%). Si on se contente d’un écart
qui est inférieur & 1% entre les termes de Barkas L1 (calculés par les expressions (1-21) et (I-
39)), on constate que, pour chaque ion, il y a une énergie seuil qui vérifie cette condition. Pour
I’ion *He, Eq(seuil) = 2 MeV/u, un bon accord existe entre (L1)ca €t (L1)zie & partir des énergies
E.>2 MeV/u ( Tableau I1I-14). Pour I’ion ’Li (Evi(seuil) = 3 MeV/u), le bon accord entre (L1)cal

et (L1)zie est obtenu a partir des énergies ELi > 3 MeV/u.

Nos résultats du pouvoir d’arrét et du paramétre de la charge effective des ions (*H, “He,
180, 1%F et 8Si) ont été retenus par Helmut Paul pour enrichir la base de données dans ses

compilations publiées [76, 82].

Nous envisageons de passer a 1’étape suivante de ce travail, qui consiste a déterminer la
charge effective Z] a I’échelle de Z* et la correction de Barkas (L1) (nous avons procédé aux
calculs de la charge effective Z; a 1’échelle de Z* et la correction de Barkas de 1’ion %O dans
une cible d’2’Al en utilisant les relations (1-42) et (1-39) et en se basant sur les données du code
SRIM-2013) des ions 80, 1°F et 28Si dans les films de mylar et polypropyléne pour des vitesses
relatives Vr = 1.38 2 3.73.
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