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Introduction générale

Introduction générale

L'éventail des questions scientifiques et techgiglees faisant appel a I'utilisation
d'un faisceau de particules chargées est considéethil ne cesse de croitre avec le
progres de la physique moderne. Les faisceaux sl'i@mergétiques sont utilisés dans
diverses disciplines telles que la physique meédioatl I'analyse des matériaux par
faisceaux d'ions ou des résolutions en profondeufatdre de la monocouche atomique
sont souvent demandées. Ceci a suscité un regatiérét pour I'étude aussi bien théorique
gu’expérimentale du processus de la perte d’éneegeparticules chargées dans la matiere
ou des bases de données trés précises sont demahdéperte d’énergie moyenne
rapportée a l'unité du parcours de l'ion projectilans la matiere cible, communément
appelée pouvoir d’arrét ou force d’arrét, est latvable physique la plus recherchée du
processus de ralentissement. Un autre parametnmesgquement lié au processus de perte
d'énergie est le straggling qui traduit I'élargreeat du faisceau d’ions, initialement
mono-énergétique, au cours de son cheminementldarible. Le straggling de la perte
d’énergie résulte des fluctuations statistiqguesianien du nombre de collisions subies que
de I'énergie transférée lors de chaque collisioes Bechniques d’analyses par faisceaux
d’'ions ne cessent d’étre améliorées notamment’piiisktion de microfaisceaux et des
moyens de détections de plus en plus performapig. s interprétations satisfaisantes
des données issues de ces analyses, il est, cepempératif de disposer de données
précises et fiables du pouvoir darrét et du stliaggpour diverses combinaisons
projectile-cible.

L’objectif de ce travail est de contribuer a la pioqpe fondamentale du processus de la
perte d’énergie des ions légers dans la gamme riagiés de I'ordre du MeV/u. Plus
précisément, Il est question de l'investigation éxpentale du pouvoir d'arrét et du
straggling dans deux types de cibles polymérigtmsnar, kapton) pour des protons et
des particules alpha délivrés par I'accélératewt.&.(Van de Graaff) de 3.75 MV. Ce
travail a été réalisé au Centre de Recherche Biuelé’Alger (CRNA) dans le cadre du
projet de recherche mixte "Interaction lons-Matiesspects expérimental et théorique™
entre le CRNA et le Laboratoire des Sciences Nuel@gdL SN) de 'USTHB.
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Dans le premier chapitre, nous rappellerons bri@rgrtes deux approches collisionnelles
principales du processus de ralentissement desydag chargées dans la matiére, a savoir
la théorie classique de Bohr et la théorie quaetide Bethe. Pour la matiere composée,
des expressions du pouvoir d’'arrét et du stragg(Bghr et Bethe-Livingston) seront
déduites par l'application de la relation d’addittvde Bragg-Kleeman. Le deuxiéme
chapitre sera consacré a la description détailése ptocédures expérimentales mises en
ceuvre ou nous présentons le dispositif expérimentids résultats de caractérisation des
cibles utilisées. Les résultats expérimentaux duvpo d’arrét et du straggling obtenus
seront présentés puis discutés dans le chapitrEnin, nous terminerons par une
conclusion ou nous résumerons les principaux r#sudtt conclusions obtenus au cours de

ce travail. Quelques perceptives seront égalenmmiéks.
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Chapitre 1

Notions théoriques sur le pouvoir d’arrét et le staggling

1. Introduction

Les travaux théoriques de la perte d’énergie descpkes chargées dans la matiere
remontent au début du % siécle. Différents modéles ont été proposés pasigurs
auteurs : Bohr [1-3], Bethe [4-6], Bloch [7], Limard [8-11] et Firsov [12]. Dans une
premiére approche classique de la perte d’éndBgiler [1, 2] a considéré que la collision
entre le projectile et I'atome cible est coulomipienet que celle-ci se traduit par un
transfert d’énergie du projectile aux électronslesb Juste aprés, Bethe [4] établit un
modele quantique, basé sur les concepts de Bohutiksant la théorie quantique des
perturbations (approximation de Born) [13, 14].r Ra suite, d’autres extensions
théoriques, incorporant un certain nombre de pmé&mes physiques (écrantage de
I'interaction, correction de couches atomiquesgtefarkas, ...), ont été proposées [15-20]
afin de combler les insuffisances des modeles gesté. Parmi ces extensions théoriques,
nous pouvons citer la théorie de Bethe-Bloch médifiextension de la théorie quantique
de Bethe) [15-17] et la théorie binaire de Sigm@uatiinner (réévaluation de la théorie
classique de Bohr) [18-20]. Ces approches thémigoenjuguées aux bases de données
expérimentales existantes, ont permis d’établir @dmilations semi-empiriques et des

codes de calculs d’intérét pratique [21-24].

Un autre parameétre indissociable du processus ldmtissement des particules
chargées dans la matiere est le straggling quuitradnplement la fluctuation statistique
de la perte d’énergie. Plusieurs approches théesiglécrivant le straggling collisionnel
ont été proposées par Bohr [3], Bethe-Livingstosl,[Titeica [26] et Lindhard et Scharff
[8]. Par la suite, d’autres développements théesgont été proposés pour tenir compte
des effets de corrélations (Tschalar [27]) et ddgje de charges (Yang et al [28]) qui

peuvent étre significatifs pour des pertes d’éreryipérieure a 20%. Ces effets ont été
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considérés [28] dans l'analyse des données expétates pour le cas de protons
traversant des cibles solides et gazeuses.

L’interaction, trés complexe, du projectile aveatéme cible se traduit par un
transfert d’une partie ou de la totalité de I'énere I'ion projectile a la cible.
Une des conclusions importantes de Bohr [1, 2] ;gst la perte d’énergie de l'ion
projectile se fait selon deux modes d’interactions:
* Interaction nucléaire: collisions coulombiennésstques avec les noyaux des atomes
cibles qui donnent lieu a des "pertes d’énergielaaies”. Cette quantité n’est
significative que pour des énergies du projectés faibles (de I'ordre du keV/u).
* Interaction électronique: collisions inélastique®c les électrons du milieu cible qui se
traduisent par des excitations et/ou des ionisatidas atomes de la cible et/ou du

projectile. Ce mode d’interaction entraine une tgpdiénergie électronique”.
La perte d’énergie Iinéiqu%, est la quantité d’'énergie déposée (par le pitgegbar

unité de longueur du milieu ralentisseur. Ellelassomme des contributions électronique
(dE/dx).; et nucléaire(dE /dx)yci-

dE dE dE
= @t @) (3.1)
Dans la gamme des énergies de l'accélérateur \VMd.GRNA (I < E < 3.75 MeV/u),

la contribution nucléaire est insignifiante, dégelorte que LU (d—E) :
dx dx/ g1

Soit un ion projectile de massf, de charge, e, traversant a la vitesse (vitesse non
relativiste) un milieu ralentisseur donné. On pdigtinguer trois régions d’interaction
[29] :

2 2
1. Région des grandes vitessas>» v021/3 (ouv, = % est la vitesse de Bohr)

La charge de l'ion projectile est supposée ponlgdugle). Dans cette région, la perte
d’énergie résulte d'un transfert d’énergie de liprojectile aux électrons cibles qui se
traduit par des excitations et / ou des ionisatdgsatomes cibles.

2. Région des vitesses intermédiaires & v,

L’ion projectile conserve partiellement ses élect et sa vitesse est du méme ordre de
grandeur que celles des électrons cibles. L’intemacentre le projectile et les électrons
cibles sera relativement longue et le transferhefgie, dans ce cas, est maximum. Cette
région d’énergie est le siege de plusieurs prosed'dnteractions complexes: excitation

et/ou ionisation de l'atome cible et/ou du projestiéchange de charges entre l'ion
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projectile et I'atome cible, effet de structurevddence etc. Ces processus conduisent a une
perte d’énergie maximale (maximum du pouvoir d'grré

2
3. Région de faibles vitesseg K v, 21/3

La charge de l'ion projectile est pratiquement redigee et seuls les électrons des couches

externes (électrons les moins liés) de la cibldrdmrent a la perte d’énergie. Dans cette
région le pouvoir d’'arrét est proportionnel a leessev (% o« v)qui est bien décrit par

la théorie de Lindhard, Scharff et Schiott [10HetFirsov [12].

2. Théories usuelles de la perte d’énergie et dwypvoir d’arrét

Soit un faisceau d’ions d’énergietraversant une cible d’épaisseuet de densité
atomiqueN (atomes/unité de volume), la perte d’énergie moggaik’), dans le cas de

transferts d’énergi€ continus, est donnée par :
(AE) = [T dP(T) = x N [[™*T do(T). (1.2)

ou dP et do sont respectivement la probabilité et la sectifiitace différentielle de
transfert d’'une énergie comprise enfretT + dT. Ty, €t Tnax = 2mv? (OUm est la
masse de I'électron) sont respectivement les érginimale et maximale transférées.

La section efficace d’arrét (liée au pouvoir d’8rest définie par :

S(E)= —< 2% = fTTT’:;"T da(T). (1.3)

N dx

2.1. Théorie classique de Bohr

Soit un ion projectile de mass#f et de chargé, e traversant avec la vitessaune
cible monoatomique caractérisée par un numéro gtmmZ, et une mass¥,. Dans un
premier temps, Bohr supposa que la charge du pitejest ponctuelle et que les électrons
cibles sont libres et au repos. Il traita alorstéraction ion-électron par la théorie de
diffusion coulombienne de Rutherford. Son modékebasé sur le concept du parametre
d'impactp. La section efficace différentielle de transfdiénergie a un électron est

donnée par :

Zel 4 (1.4)

mvZ T2

do(T)=2m
Bohr définit un paramétre d’impaagzm’)’—), déduit de la comparaison du temps
0
d’interaction ion-électrons cible et du temps moye-ﬁﬁ ((wy) la vitesse angulaire
0

moyenne des électrons atomiques) de précessio@ledsons autour du noyau atomique.
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Au-dela de ce parametre, les chocs sont adiabatiquéls ne causent aucun transfert
d’énergie. Pour des paramétres d’'impacts inferiaufg, Bohr obtint I'expression suivante

de la section efficace d’arrét électronique:

1 dE lezze4l ( mv3 ) (1.5)

S(v) - N dx =4m mv? Z1e%(wg)

Par la suite, Bohr incorpora les chocs lointainsitdisant les perturbations classiques pour
de faibles déviations. Il décrivit alors les éleats-cibles par des oscillateurs harmoniques
liés aux noyaux etil considéra que linteractian-glectron comme une excitation
électromagnétique de ces oscillateurs harmoniqaesup champ électrique uniforme
induit par le passage de l'ion projectile. Bohr atitoa I'expression du pouvoir d’arrét

suivante :

S@) = 4 B2 in ¢ mv’ ) (1.6)

v? Z1e2(wo)

v3

Le terme In ( cm ) est le nombre d’arrét de Bohr par électronCoe: 2 exp(—y) et

Z1e%{wo)
y = 0.5772 est la constante d’Euler.
En tenant compte des différentes fréquenagsies résonances des électrons de I'atome

cible, la formule de Bohr devient :

Z?27Z,e*

mv?

Sw)=4n

S fiIn (CL”S) (1.7)

Zie? wj

ou f; est la force d'oscillation dipolaire dmélectron-cible.

2.2. Théorie quantique de Bethe

Bethe élabora un modéle basé sur un traitementtiquanou il a considéré
I'échange d’énergie entre I'ion projectile et date cible comme une transition de I'état
quantique initial du systénjg 0) vers létat finalgn), sous leffet du potentiel

perturbateur V(R) donné par :

_ ZZ Z1e2 Z]_ZZeZ
V(R) = - X, B R (1.8)

ol g et g sont respectivement les impulsions de lion priecavant et aprés
I'interaction, |0) et |n) sont respectivement les vecteurs d’états de l'atoible avant et

aprés linteraction eR etr; sont respectivement les positions du projectilelef ™

électron dans le référentiel du noyau de I'atonldeciEn utilisant la théorie quantique des
perturbations dépendante du temps (approximat®rBarn au premier ordre), Bethe

calcula alors la probabilité de transition (reglerdle Fermi) de I'état quantiqyeg 0) vers
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I'état |gn) et par la suite, il déduit I'expression de la mectefficace différentielle de
transition :

Z2e*

dqQ ; 2
do,=2m powe s |(n| Z]Z-il exp(Lkrj)|0)| . (2.9)

olp=q—q =hk = 2mQ)¥? et k est le vecteur d'onde associé au transfert
d’'impulsionp.
En introduisant les énergies minimal,;,, et maximaleQ,,,, que I'électron cible peut

recevoir, Bethe obtint 'expression suivante ddisacefficace d’arrét :

S@) = 41 B2 i € ””’2) . (1.10)

v2 I

2
Le termeln (2%) est le nombre d’arrét de Bethe bast le potentiel moyen d’ionisation

et d’excitation de I'atome cible.

3. Straggling collisionnel

Le straggling de la perte d’énergie résulte destdilations statistiques aussi bien du
nombre de collisions subies que de I'énergie teaBsf lors de chaque collision. En
d’autres termes, la perte d’éner@iE mesurée s'accompagne toujours d’un élargissement
statistique. Ce dernier est caractérisé par unedgra statistique communément appelée le
straggling,Q* , ou variance qui est défini par :

Q® = ((AE — (AE))?). 1)1
Dans le cas de transferts d’énergie continus l'esgion (1.11) peut s’écrire :

Q% = x N [T 24g, (1.12)

Tmin

3.1. Description classique de Bohr

Avec les mémes hypotheses que pour le pouvoir &aBohr utilisa la section
efficace différentielle coulombienne (expressiom)Let supposa qu&,,, > Tmin- BOhr
obtint I'expression du straggling suivante :

02 =4mZ27,e* Nx (1.13)
D’'une maniére plus pratique, le straggli2§, exprimé en unité Me¥/ peut s'écrire :

03 =157107*22 = x (1.14)

2

OUA, est la masse atomique de l'atome cible et I'épaissie cible x est exprimée
mg/cnf.
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Les expressions (1.13) et (1.14) sont indépendatgd&nergie de I'ion projectile et ne
tiennent pas compte des liaisons atomiques desatscibles.

3.2. Approche de Bethe-Livingston

Bethe et Livingston ont élaboré une expressionrigge du straggling collisionnel
en tenant compte des liaisons électroniques desestaibles. lls obtiennent, pour le cas

d’'une cible monoatomique, I'expression du straggtinllisionnel suivante :

03, = 41 27e* 23+ 3 (k22 1 (22))] N x (1.15)

mv?

4

Dans I'expression (1.15)Z; est le nombre total effectif d’électrons atomigdes’atome
cible, k; est un facteur correctif qui vaut ~ 4/3 pour &sues couches atomiqued,eZ;
sont respectivement le potentiel d’excitation moylennombre d’électrons pour 5™
couche ou sous couche de I'atome cible. Il esttarrgue la sommation dans I'expression
(1.15) est faite sur tous les électrons cibles desquels la conditiolkmv? > I; est
satisfaite.

De méme que pour le straggling de Bohr, le straggiie Bethe-Livingston peut s’écrire

de fagon plus pratique :

z} +2i<§ ;i; Ln(z’f—"z))]
03, =157 107* 72 ” —x (1.16)

ou les unités da3; etx sont en MeY et mg/cni, respectivement.

4. Régle de sommation de Bragg-Kleeman : matiére mposée

Les théories précédentes du pouvoir d’'arrét ettihggling considéerent le milieu
ralentisseur monoatomique. Pour la matiere compdsépouvoir d'arrétSg,(E) et le
stragglingQ3, sont donnés par la régle de sommation de Braggraa [30] :

Spxk = Xjw; S; (1.17)
Qg =X;w; QF (1.18)
ouw; est la fraction massique ¢it"™ atome constituant es; et sz sont respectivement le
pouvoir d’arrét et le straggling de ce méme couaiit.
Ces relations ne tiennent pas compte des effetgéljation de la matiere (état de phase et
liaisons chimiques). L'application de la relatioh18) aux expressions (1.14) et (1.16)

permet d’obtenir les straggling de Bohr et de Béfivengston pour la matiere composeée.
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Chapitre 2

Procédure expérimentale et prise de donnees

1. Introduction

Les données expérimentales du pouvoir d'arrétuettihggling rapportées dans ce
travail ont été mesurées, aupres de l'accéléeratamr de Graaff du CRNA (Centre de
Recherche Nucléaire d’Alger), par la méthode déé'transmission apres rétrodiffusion”
(cf. 8 2.2. ci-apres). Le montage expérimentalagtiest composé d’'un accélérateur, d’une
chambre a réaction et d'un systeme de détectidiraetjuisition de données. Outre les ions
générés par l'accélérateur, une source radioadines de particules alpha a aussi été
utilisée en vue de sonder les épaisseurs des cililksées ainsi que leurs degrés
d’uniformité. Nous nous sommes intéressés parépoetnent a I'étude de deux matériaux
polymeériques qui sont : le polyvinyl formal (formyeet le polyamide (kapton). Pour le
formvar, il s’agit d’'une ré-analyse d’'une expériencdalisée par le groupe [31], en vue de
déterminer principalement le straggling collisiehdes protons des particules alpha dans
ce polymeére.

Dans ce chapitre, il est question de la descriptigtaillée des procédures
expérimentales mises en ceuvre et de la présentdéenrésultats de caractérisation
(notamment les épaisseurs) des cibles utiliséeseXgmple de spectres typique de pertes
d’énergie sera donné et discuté en vue de cerirdorination utile requise a la

determination de la perte d’énerdig et de la dispersion en énerdi€,,,,.
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2. Dispositif expérimental de mesure de perte d’énergie et dstraggling

Le dispositif expérimenteutilisé pour mesurer la perte d’énergie et le stragc
des protons et des particules aldans les différentes ciblesnsidéréeiest schématisé
sur la figure (Fig. 2.1) ailessou. Il est essentiellement compadetrois partis :

— l'accélérateur dparticulesde type Van de Graaff (V.d.-3.75MV),
- la chambre a réactic
- le détecteura chaine électronique associée etylstéme d’acquisition et (

stockage de donné.

Systeme d’acquisition et
de stockage de données
A

Chambre a réaction 0

é'@

Accelerateur V.d.G-3.75 MV

Fig. 2. 1:Dispositif expérimental montrant ses trparties principales.

2.1. Accélérateur V.d.Gdu CRNA

L’accélérateur Van de Graaff (V.d.-3.75) du CRNA es un accélérateur
électrostatique de 3.75 MV de tens maximale. Il permet de délivrer des ions Ié¢
mono-énergétiguedle type monoatomiqu(protons, particules alpl et deutérons) et
moléculaire (H', Hs" etD,") avec des énergies dans la gam@@®(keV- 3750 keV) et
des intensités allant dpielques nA a quelques |
Dans ce travajl nous avons utilisé aussi bien les ions monoajoesi(H*, He") que les
ions moléculaires (i, Hs"). Ces derniers servent principalemeeialorer la région des
protons de basses énergi880 < E, < 900) keV. Par ailleurs, un faisceau d¢ de 900
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keV a été nécessaire pour l'utilisation de la téghe d’analyse par réactions nucléaires
(cf. 2.3.2). Pour les mesures de perte d’énergias mvons limité I'intensité des faisceaux

incidents a une valeur moyenne de I'ordre de 30 nA.

Calibration de I'accélérateur

La calibration de l'accélérateur a été contr@é@eutilisant quelques résonances
bien connues des réactions nucléaffégp, ay)'°0 [32] et?’Al(p, v)*®Si [33]. La figure
(Fig. 2.2.) montre un exemple de spectres gammenabten bombardant une cible de
CaR/Ta par un faisceau de protons, en balayant mumsgi®ent la région d’énergie autour
de la résonancg; = 1135.6 keV [32] de la réaction®F(p, ay)*°0. Ces spectres ont été
enregistrés, a charge consta@te- 60 uC, en utilisant une chaine dpectroscopie gamma
standard (détecteur Nal(Tl) de 3(x 3) inci et modules au standar®NIM "Nuclear
Instrumentation Modul§. Sur la méme figure, on montre aussi le spedtrdruit de fond

(normalisé) obtenu en absence du faisceau de roton

6,129 MeV 1131
1000 1135

Comtage

Energie des gamma (MeV)

Fig.2.2: Exemples de spectres gamma de la réactie(p, oy)'°O obtenus pour différentes
énergiest,, des protons et le spectre-bruit (en pointilléegistré sans faisceau.
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La figure (Fig. 2.3) ci-dessous montre la fonctibexcitation de la réactioffAl(p, v)?®Si
mesurée autour de la résonance 991.9 keV. |l esitér que pour cette réaction, nous
avons consideéré tous les gammas d'énefgie- 1.7 MeV et que la charge collectée est
fixée aQ =50 uC. L’ajustement (courbe en trait plein de la.R2g3) des données
obtenues par la fonction erf conduit a la détertnade I'énergie de résonnanég =
992 keV. Par allleurs, la résolution du faisceau aecéhergie a été déduite. Elle est de ~

0.1% [34].

e Counts
Fit Curve 1

Fof
= al
Fo

1600

1200

ZAl(p,y)°°Si
800 -

Counts

Equation y = PO+(P1/2)%(
1+erf((X-P2)/P3
)

400 Adj. R-Square 0

Value Standard Error

Counts PO 1

Counts P1 1690

Counts P2 991.9

Counts P3 1.002

R T S B ! B S S —
984 986 988 990 992 994 996 998 1000 1002
Energie des protons (keV)

Fig. 2. 3: Fonction d’excitation et son ajustement par lactmm erf permettant la
détermination de I'énergie de résonanEg= 992 keV. Les barres d'erreurs sont
d’origine statistique.

2.2. Chambre a réaction

La chambre & réaction est montée sur I'extensenirale de I'accélérateur. Le
détail de son intérieur est schématisé par la éidkig. 2.4) ci-dessous. Tout au long des
expériences, un vide secondaire de < I6rr est maintenu & l'intérieur de la chambre
grace a un ensemble de pompage constitué d’'une eangalettes du type Alcatel 2033
(pompage primaire) et d'une pompe a diffusion deetylcatel Crystal 162 (pompage

secondaire).

12
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? 5
— A Vers
/s pompes

7

1 : faisceau d’ions primaires '5; porte cibles

2 : cible de rétrodiffusion 6 : tige de sélection de cibles

3 : faisceau d’ions rétrodiffusés 7 : cibles (Kapton et Formvar)

4 : diaphragmes de collimations 8 : détecteur Si a jonction implantée

Fig. 2. 4:Représentation schématique de la chambre a réattpmmcipe de la méthode
dite de "transmission apreés rétrodiffusion”

La mise sous faisceau rétrodiffusé (3) de l'unel’autre des deux cibles a étudier (7)
s'opere de I'extérieur et sous vide au moyen déiga de sélection (6). En effet, le
mouvement de rotation de la tige (6) est transnaisum systeme de pignons au support de
cibles (5) qui se traduit alors par un mouvementadation autour de I'axe vertical de la
chambre a réaction. La position de mise sous faisde chaque cible est repérée@25
degré par un goniométre. Cette incertitude induitléplacement dans le sens horizontal de
I’échantillon cible d’environ 0.4 mm qui reste igsifiant devant le diamétre (3 mm) du
collimateur (4) placé juste devant le détecteur 8@st a noter que lors de chacune des
séquences expérimentales de prise de donnéespeldses a vides (sans cibles) ont été
enregistrés en choisissant des positions du pohendillons (qui peut supporter jusqu’a
06 cibles au méme temps) qui permettent la détediiofaisceau d’ions rétrodiffusés.

a) Meéthode de "transmission aprés rétrodiffusion”

La méthode utilisée, dite de "transmission apéd®diffusion” (schématisée sur la
figure (Fig. 2.4)), a 'avantage de réduire consatdement l'intensité du faisceau primaire.
Par conséquent, elle permet d'éviter la dégradaimumvant étre induite par la mise sous
faisceau du détecteur et des échantillons ciblesast Cette méthode a aussi 'avantage de
réduire a un niveau négligeable la contributionbgle de I'effet du PHD "Pulse Height

Defect" [31, 35-36] induit par la couche morte dedteur (cf. section 2.3 ci-apres).
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Pour diaphragmer le faisceau d’ions, deux collimetecirculaires ont été utilisés : un
premier de 1.5 mm de diamétre placé a I'entréeadghimbre a réaction et un autre de 3
mm de diameétre positionné juste devant le détect®ans cette configuration
expérimentale, le courant du faisceau primairdy®ur la cible de rétrodiffusion (2) a été
réduit d’'un facteur de ~ @ niveau du détecteur.
Dans son principe, cette méthode consiste a mesavec et sans cible interposée,
I'énergie des ions rétrodiffusés par la cible deSAwplacée au centre de la chambre a
réaction. Dans notre cas, le détecteur est posiia® = 165° par rapport au faisceau
primaire. SiE; est I'énergie des ions primaires, celle des ioéisodiffusésE, est
simplement donnée par [37] :

Ey = Kpy * E; (2.1)
ou K, est le facteur cinématique de Au dont les valeors jpes protons et les particules
alpha & = 165° sont de 0.98008 et de 0.92320, respectivement.

b) Cible de rétrodiffusion Au/Si

La cible de rétrodiffusion (Au/Si), utilisée damss expériences, a été élaborée par
la technique d’évaporation thermique au niveaudBTS (Unité de Développement de la
Technologie du Silicium). L'épaisseur du dépot deddit répondre aux impératifs de nos
expériences qui sont principalement liés a la &ditéi du straggling aux allures des
distributions de pertes d’énergies. En d’autremés; en plus d’étre bien résolus (faibles
largeurs FWHM et donc faible épaisseur de Au)sfeectres enregistrés a vide (sans cibles
de polymeére) doivent avoir des allures gaussieries.couche d’environ 20 pg/éra été
déposée, sous un vide de <16rr, sur quelques substrats de Si.

La qualité et I'épaisseur du dépot de Au ont egpéctées en effectuant des analyses en
spectroscopie RBS (Rutherford Backscattering Spsotipy). Pour cela nous avons utilisé
la méme configuration expérimentale que pour lesures de perte d’énergie et du
straggling avec linstallation d’un piege a azotgiide pour minimiser le dépét de carbone
sur la cible Au/Si. La figure (Fig. 2.5) ci-dessommntre une série de spectres RBS
obtenus avec un faisceau de particules alpha a€gjiés différentes (1.5 MeV, 1.8 MeV
et 2 MeV) en incidence normale sur la cible AufSdmme on peut le constater, le dép6t
est propre et aucune impureté notable n’est dé&teCes spectres RBS ont été simulés par
le programme SIMNRA [38] (traits pleins sur Fig.52.ou les sections efficaces
considérées sont du type Rutherford et la densit&wlest prise égale & 19.31 gfcthest

a noter aussi que lors de ces simulations, noussapds en compte I'effet PHD (Pulse
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Height Defect) du détecteur en placant devant ceieleune couche de Si de 50 nm
d’épaisseur. Les épaisseurs de la couche de Awsédémbtenues par ces simulations por
les trois énergies sont de : a) 70.9°Hlomes/crf b) 64.9 16° atomes/crhet c) 63.9 18
atomes/crh A partir de cette série de valeurs, on peut eorajue I'épaisseur du dépot de
Au est de(21.80 + 1.40) pg/enf.

3 E,=1.5 MeV g
4000 . e Mesuré 7
[ ﬁ Simulé ]

3000

Counts

2000 - .
[ a)

0

- Eg = 1.8 MeV 1
3000 - { b

2000

Counts

1000 b

3000 . Ea=2MeV

2000

@ L i
c
>
[}
O
c) J
1000 | B
:\_—. e - L, J k
A A vﬁh\
0 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 " A 1
100 200 300 400 500 600
Channel

Fig. 2.5: Spectres RBS détecté®a= 165° pour un faisceau de particules alpha de a) 1.5
MeV, b) 1.8 MeV et c) 2 MeV d’énergie en incidencermale sur la cible de Au/Si
utilisée. Les valeurs (exprimées en pdicae I'épaisseur de Au obtenues sont : 23.22,
20.3 et 21.26, respectivement.
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2.3. Détecteur et électronique associée

Pour effectuer les mesures de distributions deepatnergies, nous avons utilisé
une chaine de détection standard composée d’'urctdétede particules chargées, d'une
chaine électronique qui permet le traitement daadigt d’'un systéme d’acquisition et de

stockage des données.
a) Détecteur

Le détecteur utilisé dans nos expériences est udactdér a base de semi-
conducteur silicium, implanté en surface par des ide bore (ULTRA ion implanted Si
detector [39, 40]). Ce type de détecteur présemige autres, une meilleure linéarité de la
réponse, une meilleure résolution en énergie, onedefficacité de détection et de faibles
courants de fuite (faibles bruits) qui contribueént’amélioration de la résolution en
énergie. Les caractéristiques techniques du déretfrtec /ULTRA U-011-025-500"que

nous avons utilisé sont :

épaisseur : 500 um.

fenétre d’entrée : 50 nm en équivalent Si.

surface active : 25 nfm

résolution en énergie : 11 keV a I'énergs alpha de 5486 keV (source’dém)

- courant de fuite : 1.25 nA a 12.50 nA [40].

- tension maximale de polarisation : 50 Volts
Au cours des expériences, le détecteur a été placénfiguration horizontale a des angles
connus (15®u 165) par rapport au faisceau d'ions primaires. Afinrdduire la capacité
de charge du préamplificateur, nous avons jugé d& polariser le détecteur a 50 Volts
(tension maximale). Enfin, nous avons installé alimateur de 3 mm de diamétre juste
devant le détecteur afin de réduire le courantuite.fDans cette configuration, le courant
de fuite a été réduit d’'un facteur d’environ 3lGdt dans la gamme (0.35 - 3.5) nA.
Outre I'amélioration de la résolution en énergiénfmisation du courant de fuite), nous
avons examiné l'effet PHD du détecteur qui reprieséa principale source de la non
linéarité de la réponse en énergie de ce type tetdér. La contribution importante a cet
effet PHD provient de la perte d’énergie des iogtectés dans la couche morte du
détecteur. Dans ce travail, nous avons estiméffadtdans le cas le plus défavorable de
projectiles a faible pouvoir de pénétration (patts alpha) pour lesquels les pertes
d’énergies dans la fenétre d’entrée du détecteur@as importantes. La figure (Fig. 2.6)

ci-dessous montre les résultats de calcul desseHeétD de la couche morte de notre
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détecteur, obtenus avec et sans cible de formwan, ks énergies des particules alpha
considérées. Comme on peut le constater la peéeedjie dans la zone inactive du
détecteur se situe entre ~ 10.7 keV et ~ 16.0 k&¢i correspond a des pertes d’énergies
relatives allant de ~ 0.42 % a ~ 1.75 % et paséquent cet effet peut induire des erreurs
importantes sur les données déduites de mesurefuebdelles que celles basées sur la
technique RBS (Rutherford Backscattering SpectroeEnfin, il est & noter que dans le
cas de notre procédure expérimentale, cet effdbrigoas induire d’erreur significative sur
les mesures de pertes d’énergies et des stragglingsqu’il y a pratiguement une
compensation de l'effet en considérant a la fos $pectres obtenus sans et avec la
présence de la cible. L'erreur absolue commisealess au plus de I'ordre de 1.9 keV qui
correspond a la perte d’énergidE) dans la couche morte du détecteur avec une

incertitude relative de ~ 0.3%.

100 T I T T T
B O sansformvar |
- v avec formvar
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é | |
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Energie des particules alpha (keV/u)

Fig. 2.6: PHD (Pulse Height Defect) due a la couche mortdétacteur utilisé (50 nm Si)
pour les particules alpha de 1 a 2.8 MeV d’éneagic et sans cible de formvar.

b) Chaine électronique de traitement de signal

Le signal délivré par le détecteur subit un tragahde mise en forme en utilisant
une chaine électronique au standard NIM composée :
1) d'un préamplificateur de charge de type "Ortec /M2le grande sensibilité (~ 45

mV/MeV) qui délivre des impulsions proportionnell@da charge collectée par le

17



Chap.2 Procédure expérimentale et prise de données

détecteur. Il est placé aussi prés que possibl@étecteur afin de ne pas dégrader
de facon significative le rapport intrinseque si¢mait.

2) d’'un Amplificateur linéaire de type "Ortec /572". Dares module, I'impulsion de
quelques mV délivrée par le préamplificateur esbdrd amplifiée pour atteindre
une amplitude dans la gamme (0.1 — 10) Volts. Rauite, le signal est mis en
forme grace a un filtre de mise en forme (actierfishaping) incorporé dans ce
module. La constante de temps (shaping time) sétexte pour ce filtre est del us.
Ainsi, cet élément de la chaine électronique perdiebtenir des impulsions
unipolaires symétriques (formes gaussiennes) awdmdnes résolutions.

Enfin, le gain d’amplification doit étre judicieusent choisi afin d’éviter les phénomenes

de saturation induits par les impulsions amplifid@gdus de 10 Volts.
c) Systeme d’acquisition et de stockage de données

L'acquisition et le stockage des données se fontnayen d'une carte M B C
(Multichannel Buffer Card) de type "Ortec/TRUMP P&K" [41] et d’'un micro-ordinateur
pentium 4. La carte MBC, reliée a un micro ordinatéa son port PCI, sert a convertir les
signaux électriques (impulsions) issus de 'amgdifeur en digits numériques grace a son
Convertisseur Analogique Digital (ADC). Pour ce raledde carte, le codage numérique
peut se faire sur un maximum de 1024, 2048 ou 4@@Gux. Le choix de I'une des
gammes est dicté par le compromis entre une barswution des spectres et une bonne
statistique de comptage. Dans ce travail, nous sas@hectionné un maximum de 2048
canaux. Enfin, la carte MCB est gérée par le legiciformatique "MAESTRO-32 MCA
Emulation” [42] fonctionnant sous le systeme dlekption Microsoft Windows (95, 98
ou NT) qui permet la visualisation en ligne dpscdires, leur analyse et leur stockage. La
figure (Fig. 2.7) montre un exemple de spectre bisualisé sur le micro-ordinateur grace
au programme MAESTRO-32.
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[ Maestro -- MCB 25 @@@

File Acquire Calculate Services ROL  Display

Ei_@ %| | ]|_.A¢V’u M Loqi A g_@ﬂ | Buffer

Pulse Ht Analysis-
Start  3:07:40 PM
12/26/2010

Feal: 21178
Live: 209,86

De_ad: 091 %
ROI

el

Peak,

1 e | 2|
m o m

| ©EGRE ORTEC
33437 A
Tue 11/15/2011

Marker: 350 = uncal 0 Cnts

i démarrer € E £ > [[]

77 démarrer

Fig. 2. 7:Image visualisée sur le micro-ordinateur grace mgnamme "MAESTRO-32
MCA Emulation" en sélectionnant un maximum de 2648aux de la carte MCB pour un
faisceau de protons de 987 keV rétrodiffusé paitdke Au-Si.

3. Cibles et leurs caractérisations

Les cibles utilisées dans notre travail sont dégesi polymériques (formvar et
kapton). Elles ont été fournies par le laboratdieechimie de l'institut In ESS/CNRS de
Strasbourg (France) avec des épaisseurs de 2.5t g 25 um pour le formvar et le
kapton, respectivement. La molécule de formvar ¢asd6 liaisons chimiques simples [8
(C—H),4(C—C)etd(C— 0)] alors que celle du kapton en possede 31 liaisonples
et 13 liaisons doubles [ =C), 4 (C=0), 13(C—-C), 6 (C—N), 2(C—0) et 10
(C — H)]. Les autres caractéristiques [15, 43] de ces gmlymeres sont cosignées dans
le tableau (Tab. 2.1) ci-dessous. Des échantiltmges polymeéres ont été découpés et
montés sur des anneaux en cuivre. Ces dernierspaoria suite, soigneusement placés sur

le porte-échantillons au niveau de la chambre éida(cf. Fig. 2.4)
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Formule chimique Densité (g/crﬁ) Composition  massique

(%)

Formvar (CsHgO2)n 1.31 C: 59.98
H: 08.05
O: 31.97

Kapton (C22H10 N205)n 1.43 C: 69.12
H: 02.63
O 20.92
N 07.33

Tab. 2. I Caractéristiques des films polymeres utilisés.

Une meilleure connaissance des propriétés physicoigues (épaisseur, composition
chimique, etc.) de la cible est nécessaire afididposer de résultats expérimentaux du
pouvoir d'arrét et du straggling fiables. En d’'asttermes, la maitrise du paramétre cible
est d'une importance cruciale dans toute expérideamesures précises du pouvoir d’arrét
et du straggling ; vu que la majeure partie dec€nitude de ce type de données provient
de la cible, notamment la valeur de son épaisde@eux méthodes de détermination des
épaisseurs de cibles sont utilisées : i) la méthbdede "pesée par surface" (weight per
area method) et ii) la méthode basée sur les nesies pertes d’énergies et des
stragglings des particules alpha émises par desesuadioactives fines [44-51]. Il est a
noter que pour le cas de formvar, seule la premegthode ("pesée par surface") a été
utilisée vue que pour ce polymere, nous avons smeht ré-analyser les données brutes
obtenus par le groupe avec I'objectif d’extrairesteaggling et d’améliorer la précision sur
les mesures du pouvoir d’arrét. En effet, les tassildes pouvoirs d’arrét des protons et
des particules alpha déduites de I'analyse de @aséds et rapportés dans la Ref. [31] sont
obtenus avec une précision de ~ 2.5% qui est petignt celle de I'épaisseur du film,
(277.46 + 6.66) pglent, déterminée en utilisant une source radioactivetenf*’Am

22 Pu ef*).

Enfin, un échantillon du film de formvar a été sénpar la technique d’analyse par
réactions nucléaires "NRA" (Nuclear Reaction Analysen vue de controler sa
composition élémentaire en exploitant les réactimndéaires induites par un faisceau de

deutérons de 900 keV avec les constituants C et forchvar.
3.1. Détermination des épaisseurs de cibles

a) Méthode dite de "pesée par surface"

Cette méthode, qui est trés simple dans son psencconsiste a déterminer
I'épaisseur surfacique de I'échantillon cible efsdat simplement le rapport entre les
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valeurs, déterminées séparément, de sa masse reorLaiprécision de cette méthode
dépend de celles de la pesée et de la mesureirdedél’échantillon considéré. Dans notre
cas, les pesées ont été effectuées au moyen d’icrebadance électronique de type
"Sartorius" dont la précision nominale est de #.@ hlors que les aires des échantillons
sont mesurées, de facon indirecte (cf. ci-aprésytidisant un microscope optique dont la
précision de lecture est de I'ordre de + 2 um. Kiostte méthode s’avere tres précise (<
1%) mais sa mise en ceuvre est, en revanche, tlieatdélans le cas de cibles fines et
fragiles telles que celles utilisées dans ce ttal#e attention particuliéere a donc été
accordée a ces mesures notamment lors de la precéthu pesées. Vu la nature
transparente des films de polymeéres utilisés, ocasiels ne s’'apprétent pas a des
observations au microscope optique. Nous avons atwsuré l'aire équivalente d’'une
feuille de Ni (matériau opaque) d’environ 5 um diégseur. Plusieurs échantillons de films
polymeéres (formvar et kapton) ont été découpésidd’ d’'un découpeur étalon de forme
circulaire (de 1.2 cm de diamétre intérieur) pd@ngés dans une solution d’éthanol afin
de les nettoyer des éventuelles saletés de suifacent été ensuite séchés pendant 12
heures dans une étuve de type "Meraeus Instrumerasitenue sous une pression de ~
10" Torr et & une température de ~G@vant de procéder & leurs pesées. Pour chaque
échantillon, nous avons effectué plusieurs peséesie, au départ, de déterminer sa masse
moyenne. Cependant, nous avons remarqué que larvaddela masse, donnée par la
microbalance, augmente avec la durée de mise sowsphere (a I'extérieur de I'étuve)
de I'échantillon. La figure (Fig. 2.8) ci-dessousmtre deux séries de pesées d’'un méme
échantillon de kapton effectuées a deux jours miffés J1 et J2. La courbe en trait plein
correspond a un ajustement des données J1 patyndpe (pour guide I'ceil). Comme on
peut le constater a travers ces pesées, la mad&hiantillon augmente avec le temps
d’exposition a I'atmosphére pour atteindre une goasme valeur de saturation au bout de
15 a 20 mn. La quasi-reproductibilité des peséestJI?2 suggere que ce comportement
n'est pas due a des erreurs de manipulation deblalgnce mais a des micro-impuretés
(humidité et autres) qui se déposent graduellersenties surfaces des échantillons. Un
exces maximal de masse de ~ 1% et de ~ 3.5% estvébgour le kapton et le formvar,
respectivement. Ceci renseigne sur I'effet, panfiois négligeable, induit par ces impuretés
sur la pesée des échantillons, notamment, lorsgue-@ sont tres minces et a faible masse
atomique. Pour éviter les erreurs provenant dexess de masse, seulement les premiéres

pesées ont été considérées (i.e. ; celles faitematants = 0).
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A Donnée J1
® Donnée J2
1,298 — —— fit des données J2
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Fig. 2.8: Masse d'un échantillon de kapton en fonction dedlamée d’exposition a
I'atmosphere, effectuées a deux jours différentstJI2. La courbe en trait plein représente
I'ajustement polynomial des points J2.

Les valeurs moyennes déduites de ces premieressppser les échantillons de formvar et
ceux de kapton sont respectivement de 341.1 pg &284.4 ug. Elles sont obtenues avec
des précisions respectives de ~ 0.85% et de ~ 0.26%

L’échantillon de Ni découpé a été observé au mamps optique et son diamétre a alors
été estimé en différents points de sa circonférerce valeur moyenne déduite pour ce
diamétre est de 12361 um. Elle est obtenue avedéwation standard de ~ 66 um. L’aire
de I'échantillon Ni déterminée, qui est équivaleateelles des échantillons de formvar et
de kapton, est del20.0 + 1.4) mn¥. En combinant ce résultat avec ceux donnés par les
pesées, on obtient les épaisseurs (284 + 4) pglent etx = (1070 + 13) pglent pour

la cible de formvar et celle de kapton, respectimein
b) Méthode basée sur I'utilisation de sources radaztives

Le principe de cette méthode consiste & combireemiesures de pertes d’énergie
des particules alpha émises par une source ratieattles valeurs des pouvoirs d’arréts
connues. De ce fait, la précision de cette métkstieonditionnée non seulement par celle
des mesures des pertes d'énergie effectuées msss @ar la précision des valeurs des
pouvoirs d'arréts utilisées. Cette méthode estiqaigdrement utilisée pour le contrdle de
'uniformité des épaisseurs des cibles en exploitarssi bien la perte d’énergie que le

straggling. Dans ce travail, une source radioaatiwee composée de trois radioéléments
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CC*Am 2%Pu et®%), émettrice des particules alpha a été utilidéss énergies et les
rapports d’embranchements des différents groupeplies importants de particules alpha

émises par ces radioéléments sont donnés dariddaugTab. 2.2) suivant :

Radioélément Energie (keV) Rapport d’'embranchemen{%)
““Am 5485.56 85.2
5442.8 12.8
5388 1.3
*Puy 5156.59 73.3
5144.3 15.1
5105.8 115
2y 4824.2 82.7
4783.5 14.9
4729.0 1.9

Tab. 2.2: Les énergies des particules alpha avec leurs rapg@mbranchements pour la
source radioactive mixtétAm >%Pu et™>).

Cette source mixte permet, d’'une part, d’'obteng bonne calibration en énergie dans la
gamme (4.7-5.5) MeV en exploitant tous les pics pi@gicules alpha émises et d’autre
part, de disposer de plusieurs mesures simultgm@asune meilleure fiabilité de mesure.
Les figures (Fig. 2.9) et (Fig. 2.10) csdeus, montrent les spectres des particules
alpha détectées sans et avec installation de hdidioa de kapton, respectivement. Nous
avons aussi représenté sur ces mémes figuresifi@emts ajustements multi gaussiens

(traits pleins) qui permettent la déterminationgsé des positions des pics.

600 —

400 —

Nombre de coups

200 —

A\ Al

T L I T T
2800 3000 3200 3400

Numéro du canal

Fig. 2.9 : Spectres des particules alpha émises par la soadieactive mixte {‘Am,
2%y et®) et leurs ajustements multi gaussiens (traitmp)e
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Nombre de coups

(P OUPY-"" 7. NIV A7/ VSR~ AA—
2200 2400 2600 2800

Numéro du canal

Fig. 2.10 :ldem que la figure (Fig. 2.9) avec la mise en pldeda cible de kapton

La figure ci-dessous (Fig. 2.11) montre la droieecdlibration obtenue par la régression
linéaire des 09 points (canal, énergie) avec ufficamt de corrélation de ~ 99.99%.

Source alpha Calibration
5600
Coefficients:
b[0] 28.0308528118
b[1] 1.6388261885
5400 4 r? 0.9999519854
2 5200 -
=
©
ey
o
@© i
,, 5000
4800 -
e COvsEO (keV)
Plot 2 Regr
4600 . . . . .
2800 2900 3000 3100 3200 3300 3400
Channel

Fig. 2.11 : Droite de calibration en énergie pour les partisudlpha émises par la source
radioactive mixte{"Am ,Z%Pu et*V).
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La figure (Fig. 2.12) montre les résultats de megle la perte d’énergieE subie par les
trois plus importants groupes de particules alppsués de la source mixte) lors de leurs
parcours dans le film de kapton. Ces données (okseavec une précision de l'ordre de

1%o0) sont reportées en fonction des valeSB) du pouvoir d’arrét prises aux énergies
moyennes = E, — %E (ou E, étant I'énergie incidente des particules alphalpdenction

S compilée dans le rapport ICRU-49 [15]. Pour letkapla précision des donnéggkr)

de ce rapport est comprise entre 2% et 4%.

Determination de I'épaisseur de cible
source alpha sur Kapton
980 [ LA L L L R L L L Y B L R R S L L L B A EEL L AL L B B
Coefficients:
b[0] O . C ]
960 I p[1] 1.0505 ! ']
940 | ]
> 920 ]
=
L
<
900 | -
880 |- -
I | [ ] Svs AE
860 [ —— Régression linéaire |
800 820 840 860 880 900 920 940
S (keVcem ?/mg)

Fig. 2.12 :Perte d’énergidE des particules alpha traversant la cible du kaptofonction
des valeurs(E), prises & = E, — %E, du pouvoir d’arrét compilé dans ICRU-49.

La perte d’énergie relative de ces trois pointsures se situe entre 15% et 20%. Par

, . , - AE Ly
conséquent, on peut utiliser IexpressR(rE)=? pour déduire, avec une bonne

précision, la valeur moyenne de I'épaisseur delie.cEn effet, pour des pertes d’énergie
inferieur a 20%, la fonctior§(E) peut étre approximée a 0.05% [52] par la relation

précédente. L'épaisseur moyenndu film de kapton investigué est simplement donnée
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par la pente de la régression linéaire des troistpale la figure (Fig. 2.12). Elle est de
1.05 mg/cm. L'incertitude relative de cette valeur est praément égale a celle des
valeursS(E) du pouvoir d’arrét utilisées qui peut étre, daoBeacas, prise €gale a 2%. En
effet, les énergies des particules alpha consid&éesituent bien dans la région de Bethe
ou le pouvoir d’arrét est bien connu.

L’'uniformité de la surface de I'échantillon du kapta été inspectée en exploitant plusieurs
points de scans. Ces irrégularités de surfacesseniudes erreurs de I'ordre de ~ 0.7% et
elles sont donc négligeables. Enfin, il est a nqtex les valeurs moyennes des épaisseurs
déterminées par les deux méthodes sont en bondadelbe différent pratiguement de ~
1.9%. La valeurx = (1070 + 13) pg/cnf, déterminée par la premiére méthode, sera

adoptée dans le présent travail.

3.2 Analyse du film de formvar par la technique "NRA"

La composition du film de formvar a été qualitativent étudiée en utilisant la
technique NRA. Pour cela, nous avons utilisé usceEau de deutérons de 900 keV et
d’intensitél = 10 nA en incidence normale sur notre échantillon.filn de mylar de ~ 12
um d’épaisseur a été placé devant le détecteurdsdiméter les deutons rétrodiffusés et
réduire ainsi le bruit de fond et le temps mortdétecteur. Ce dernier a été positionné a un
angled = 150° par rapport a la direction incidente. La figuFég( 2. 13) montre le spectre
NRA enregistré ainsi que la meilleure simulatiope(Ere simulé) donnée par le programme
SIMNRA [38] ou les sections efficaces des réactidf(d,p)°C, *O(d,p)’O" et
%0(d,w)!'0 utilisées sont respectivement celles mesuréesligag et al. [53, 54] et
Gurbich et Molodtsov [55] et les valeurs du pousaifarrét sont celles de la réf. [56].
Comme on peut le constater le spectre simulé rejtrpdrfaitement bien le spectre mesuré
dans la région d’énergie 980 - 2900) keV qui correspond a la région ~ (500 — 1500)
canal sur la figure (Fig. 2. 13). La partie du speaon simulée (région des énergies
E <980 keV) est due aux constituants H du mylar déted@sectre de recul de
I'nydrogene). En effet, des particules alpha d'éreeE, = 2601 keV issues de la réaction
%0(d, ug)**N induisent des collisions élastiques avec I'hyérg du mylar et par
conséguent, cette partie du spectre représenttdases H de reculs détectés. En d’autres
termes, c’'est le spectre du type "ERD" (Elastic dleDetection spectrum). Le meilleur
spectre simulé est obtenu pour une épaisseur @ten22400 1015 atomes/crhavec une
stcechiométrie atomique de l'ordre de 44% C, 9% @780 H. Cependant, il y a lieu de

souligner que la mise sous faisceau de deutongndwé formvar induit un phénomene de
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désorption qui se traduit entre autres par la prtioin d’especes volatiles (H, O, €Q.)
généralement observé dans les polymeres ([57]edtjaes Références citées dedans).

T T T T
I 12 13 ‘ =
400 | C(d,p)°C - | @/
8|
@ 300 \Nm “ .
3 1 I\H\HIIIJ || LU 1
o r}r}n‘-n%‘v"}‘w‘xa;m.b.‘y‘m‘mk)w.‘m}wfxr} i
[&]
[
o}
Q 200 i
o
S
o
=z
100 .
I % - Spectre mesuré
L5 % %0@d,p,)"'0 6 . —— Spectre simulé
‘g s, ] 1 O(d,po) O i
0 . L L2 f ) ot daten L ] ) A ) ) ] \ \ N )
0 500 1000 1500 2000 2500
Numéro du canal

Fig. 2.13: Spectres NRA mesuré (points) et simulé (trait plegoar le programme
"SIMNRA" pour un faisceau de deutérons de 900 keVineidence normale sur le film de
formvar. (a) les mémes spectres en échelle loguaidlne.

4. Prise de données : distributions de pertes d’érge

La détermination expérimentale du pouvoir d’agétu straggling (cf. chapitre 3)
des protons et des particules alpha dans les cpmBsnériques considérées nécessite
d’abord la mesure des distributions de pertes digaale ces particules dans ces mémes
cibles. La figure (Fig. 2. 14) montre un exemplesgectres mesurés (a) sans et (b) avec le
placement de la cible de kapton H&70 pg/cnt d’épaisseur pour un faisceau de protons
de 1 MeV. Ces spectres sont obtenus avec unetigiatisle comptage meilleure que 0.7%.
De ce type de spectres, on peut obtenir la peéeetdgie moyenne et le straggling a
condition de pouvoir extraire les valeurs moyenigs et les variance€)? de ces
distributions. Ces parameétres représentent les tiggmncruciales utilisées dans les
approches théoriques. La détermination expérimertdal ces deux parametres, (, Q?)

reste tres délicate et voire méme impossible etsquées les valeurs les plus probaldlgs
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et les dispersions en énergi,,, (largeurs a mi-hautet®WHM) sont accessibles.
Cependant, pour des spectres a distributions gausss (ou quasi-gaussiennes), les deux
valeurscC, et C, sont tres  prochesC = C,) et que les valeur$E,,, sont reliees

aux varianced)? viala relation

OEexp = 2(2ln2)1/2 Q [47,58-63]. De ce fait, seul les spectres gamssseront exploités

et par conséquent ce caractére gaussien sera tégpaar chaque spectre mesuré (cf.
chapitre 3).

(a) ] GCo
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(o)
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2000 |

(b) 3000 — C
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S bﬂx — SE;
1 / \
1

Fig. 2.14 : Spectres typiques de perte d’énergie pour desmsade 1 MeV traversant le
film de kapton de1070 pg/cnf d’épaisseur. (a) sans cible et (b) avec la cible.
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Chapitre 3

Résultats, analyses et discutions

1. Introduction

Dans ce chapitre, nous présenterons les résakp&imentaux du pouvoir d’arrét et
du straggling pour le deux polyméres utilisés (femmet kapton). Au préalable, nous
exposerons d’abord les différentes étapes nécessaia détermination la plus précise de la
perte d’énergieAE et de sa dispersiaiE,,,. Les résultats du pouvoir d'arrét et du
straggling obtenus seront comparés aux donnéesiergriales de la littérature et aux
différents modeéles théoriques puis discutés. Latiogl de Bragg-Kleeman, généralement
utilisée comme une simple alternative pour décteepouvoir d’arrét de la matiere
composée, sera examinée et discutée pour les delyméres considérés. Enfin, une
tentative de détermination du straggling d’échadgecharge des particules alpha dans le

formvar avec la correction des corrélations élestpoes sera présentée en fin du chapitre.
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2. Inspection du caractére gaussien de distributions esurées

Comme nous l'avons signalé dans le chapitre pextédiinspection du caractere
gaussien des spectres mesurés est primordiale lpodétermination fiable de la perte
d’énergie moyenndE et du stragglin@?. Dans un premier temps, nous avons déterminé,
pour I'ensemble des spectres, les pertes d’énergexploitant les valeurs les plus probables
C, des distributions mesurees. Pour des valeurs tiespiéénergie relatives comprises entre
5% et 20%, la forme des distributions est gaussid@f, 66] et par conséquent les valeurs

les plus probableg, se confondent avec les valeurs moyerfhgsPour de faibles pertes

£ . . . : AE . - : -
d’énergie (cibles tres minces oY < 5%) ou les collisions uniques et les collisions

coulombiennes quasi-libres I'emportent sur lestflations statistiques de la perte d’énergie
[67, 68], la forme gaussienne sera inspectée auleal le rapport(Q?/T,%l) [69, 70] ou

QOZ etT,, désignent respectivement le straggling totaléetdrgie maximale transférée en une
2
seule collision. La plus faible valeu%(= 1.32) de ce rapport, obtenue dans le cas des

protons sur la cible de formvar, est supérieurtuiité. L'allure de ces spectres est alors

quasi-gaussienne et les deux valedis et C, se confondent pratiquement. Pour les
distributions a grandes pertes d’énerg%: ¢ 20%), les moments d'ordre supérieurs

(skewness et curtosis) devraient, en principe,e @walués pour estimer le degré de
dissymétrie de ces distributions. Cependant, cesients sont d’'une importance minime
[71] du fait que les formes gaussiennes prévalent fes épaisseurs de cibles ou le critere
de Bohr, Q >> T,.«x (ie. la déviation standard du profil de la distition de la perte
d’énergie, est beaucoup plus grande que le maxirdigmergie transféré en une seule
collision) est largement satisfait.

La figure (Fig. 3.1) ci-dessous montre les deuxedrémes de spectres obtenus sans {(a),
(©)} et en {(b), (d)} présence de la cible de kapie 1070 pg/cnf d’épaisseur pour des
énergies des protons rétrodiffusés Kjg;,, = 637.05 keV et E,,,, = 3332.27 keV. Ces

spectres correspondent aux deux valeurs extréme370 et 3.16%) de pertes d’énergie

: AE . . ” R : :
relatlves(f) enregistrées dans ce travail. Nous avons repesentia méme figure (Fig.

3.1) les ajustements gaussiens (traits pleins)edespectres. Comme on peut facilement le
constater les spectres mesurés sont parfaitempradigts par des ajustements gaussiens

(avec un coefficient de détermination ajustéieilleur que 0.99726).
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Fig. 3.1 Spectres de pertes d’énergie et leurs ajustenganissiens pour des protons
rétrodiffusés d’énergieB,,;, = 637.05 keV etE,,,, = 3332.27 keV (valeurs extrémes de
perte d’énergie obtenues dans ce travail). Lestgmef(a), (c)} et {(b), (d)} sont obtenus

sans et avec interposition de film de kapton.

3. Détermination de la perte d’énergieAE et de la dispersion en énergiéE,,,

Apres |'étape de contrble de I'allure gaussienne sfectres enregistrés, nous avons
procédé a leurs ajustements (fits) par des fongtgaussiennes afin d’extraire les valeurs
moyennesC,, et les largeurs a mi-hauteurs (FWHM) de ces tistions. En effet, ces
données seront utilisées pour la déterminatioradeette d’énergie et du straggling (cf. ci-
dessous). Les ajustements gaussiens ont été eéffesim des intervalles, d’environ 7 fois la
déviation standard, centrés autour des valeurs moyenrtgsdes distributions (i, +
3.50) [45, 51]. Enfin, notons que dans la procédurgudtament nous avons introduit une

fonction constantey(= Cst) pour tenir compte du bruit de fond des spectresures.
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3.1.Perte d’énergieAE

La perte d’énergie des protons et des particulpBaatlans les cibles étudiées est
donnée par la différence entre les énergies mowgerifje et E. qui correspondent
respectivement aux énergies du faisceau rétrodiffams et avec interposition de la cible.
Elle est donnée par:

AE =Ey—E, =a (Cy—C;) AB
C, et C. sont les valeurs moyennes des positions desrepg@xprimées en numéro du
canal) données par des ajustements gaussiens samge® le placement de la cible,
respectivementa désigne la pente de la droite de calibratifyn= f(C,) obtenue par la

régression linéaire.

3.2.Dispersion en énergiedEeyp

La dispersion en énergk,,, subie par un faisceau d'ions d'énergie
moyenneE, lors de sa traversée de la cible est déduite d#ifi@rence quadratique des
largeurs a mi-hauteur FWHM des ajustements gaussles spectres de pertes d’énergie

enregistrés avec et sans la cible. Elle est dopagk relation suivante [58-64]. :

OF oy = \/ SEZ — OF} B2
OUJE, et SE, sont donc les largeurs FWHM des distributions mlés avec et sans la cible.
La figure (Fig. 3.2) montre la variation, sur tolte gamme des énergies des protons
exploitée dans ce travail, des largeurs (FWHEY) (FWHM), dans le cas de la cible de
kapton. Les incertitudes de ces largeurs sont dmnpar les fits gaussiens et elles sont au
plus de 2.1%.

Kapton

14 - _——., — FWHM, (sans cible)
—_—— FWHM_ (avec cible)

12 A

-
o
|

FWHM (Chan)

T T T T T
500 1000 1500 2000 2500 3000 3500

E, (keV)

Fig. 3.2 Largeurs a mi-hauteur (FWHWt (FWHM), en fonction de I'énergie des protons
pour le cas de la cible de kapton de 1070 pgttépaisseur.
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A premiere vue, on peut facilement constater queealtures de ces deux largeurs sont
approximativement similaires pour des énerdigsz 2000 keV. Par ailleurs, elles sont

pratiguement indépendantes de I'énergie dans oeftme région d’énergie. Ceci est en
faveur de la validité du straggling de Bohr pows Energies élevées du projectile. Par
contre, dans la région des énergies basses, otatmdaine part, une difference appréciable
de comportement des deux largeurs (sans et aveibleade kapton) et d’autre part, un
accroissement considérable des valeurs de la lar@@&/HM). et particulierement aux

énergies ou s’opéerent des pertes d’énergie retaties éleveeddE /E > 40%).

4. Pouvoir d’arrét et straggling
4.1.Pouvoir d’arrét

Pour des pertes d’énergie relatives inférieure@%, 2Andersen et al. [52] ont montré
que le pouvoir d’arré§(E), défini a I'énergie moyenng = E, —A?E, peut étre donné avec
une précision de 0.05% par la relation suivante :

S(E) = %E _ 2(G=Co) (3.3)

X

ou x est la valeur moyenne de I'épaisseur de la cibbvetsée par le projectile.
Dans le cas ou cette condition n’est pas satis('aa'téﬁ > 20%), la relation (3.3) doit étre

reconsidérée en y incorporant deux types de cosrextune correction due aux diffusions
multiples subies par les projectiles a I'intérielur matériau cible et une autre pour corriger

I'approximation de la variation linéaire de la ftioa S(E) sur I'intervalle d’énergiE.
4.1.1. Corrections sur le pouvoir d’arrét

Pour des pertes d’énergie relatives supérieurd®@ s valeurs du pouvoir d’'arrét

ont été corrigées en ajoutant un terme de corredu@adratiqués, obtenu en considérant le

développement de Taylor, au second ordre(éEg), de la fonctionS(E) [52]. La valeur

maximale(%) obtenue pour les deux cibles considérées (kaptfmmravar) est ~ 0.39%.

Une autre correction approximative apportée a Feggpion (3.3) est due aux diffusions
multiples du projectile dans la cible étudiée. Emvérsant cette derniére, les particules
rétrodiffusées subissent des déviations angulair@distance moyenne parcourue par les
particules rétrodiffusées est alors supérieuregpaisseurc de la cible. En se basant sur
I'approximation de diffusion & petits angle (coimfit bien satisfaite dans notre procédure

expérimentale), l'accroissement moy@ix) a été calculé pour les protons et les particules
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alpha traversant les films de polymere étudiésrif@r et kapton) en utilisant I'expression
suivante [72] :

(8x) = [,(©?) dt (3.4)
ou (62) étant la valeur moyenne du carré de I'angle desldn [73].
Les figures (Fig. 3.3) et (Fig. 3.4) ci-dessous, ntrent les valeurs relatives des
accroissements moyen&f)/x) du parcours des protons respectivement danspi®rkaet
le formvar, en fonction des énergies des protordoeges. La valeur maximale de ce
rapport est obtenue pour le kaptorEa= 650 keV et pour le formvar A, = 300 keV.
Elles sont respectivement de ~ 0.080% et de ~ 90085
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Fig. 3.3Exces du parcours des protons en fonction de Engggies dans la cible du kapton
de 1070 pg/cid’épaisseur.
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Fig. 3.4 Excés du parcours des protons en fonction de lénesgies dans la cible du
formvar de 284 pg/chd’épaisseur.

De méme, la figure (Fig.3.5) montre le résultatcdkeul de I'accroissement relativésg)/
x) pour le cas de particules alpha traversadible de formvar de 284 pg/érd’épaisseur.

La valeur maximale de 0.031% est obtenue a I'éadtgi= 920 keV.
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Fig. 3.5Exceés du parcours des particules alpha en fondedeurs énergies dans la cible du
formvar de 284 pg/chd’épaisseur.
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Comme on peut le constater, cette correction agtge@able pour les trois cas considérés.
Ceci est tres attendu vu que les constituants digsngres utilisés sont des éléments |égers

(H, C, O et N) et par conséquent, le phénomeneffision multiple est peu accentué.

4.1.2. Incertitude sur le pouvoir d’arrét

. . . AS , . . , A
Les incertitudes relatlveé?) sur les valeurs expérimentales du pouvoir d'arrét

Sexp(E) proviennent principalement de celles sur la déiteation des valeurs des épaisseurs
de cibles étudiées. En déterminant la différemtielbtale de la fonctionS(E) =
S(%,Cy, C.,a) (voir expressions (3.1) et (3.2) précédentes) py@sente quatre variables

indépendantes (mesures indépendantes), on peutenfect déduire [Iincertitude

. AS , , . .
relatlve(?). Elle est donnée par I'expression suivante :

as _ ((ﬂ)z + (%“)2 + (AC0)2+(ACc)2>1/ ’ (3.5)

S X (Co—Co)?

Les incertitudes absoluesC, et AC. sont données par les ajustements gaussiens des
distributions sans et avec cible, respectivemartreprésente I'erreur sur I'épaisseur de
cible (voir chapitre 2 précédent). En tenant congase fluctuations en énergie du faisceau
incident qui est de l'ordre de 0.1%, I’incertitu@ative%a sur la pente de calibration est
déduite en utilisant la méthode des moindres cauwédensemble des poin{g,, E) de la
droite de calibration. Elle est de I'ordre de 0.1Ra.figure (Fig.3.6) montre la droite de
calibration pour les protons ou la totalité den(C,y, E) mesurés a été exploitée. Il est a
noter, enfin, que dans cette calibration, nous saywis en considération I'incertitude due a

I'effet PHD du détecteur qui est au plus égale3dd(cas des particules alpha).
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Fig. 3.6 Représentation des points mesui@skE) et le résultat de la régression linéaire
(droite de calibration) pour les protons rétrodsgéa.

4.2.Straggling

Pour les spectres a caractére gaussien, le stigggtpérimentaf)Z,,, (variance du

profil de la perte d’énergie) est relié a la langmesurédE,,, via la relation suivante :

SE%, = (81n2) 0%, (3.5)
Dans notre cas, les spectres considérés sont gaiassiens et en premiére approximation, la
relation (3.5) peut étre appliquée. Il est & notependant, que pour les cas ou la perte
d’énergie est élevée, des élargissements et mémse disymétries d’origine non
stochastique (non attribués aux fluctuations giqties) peuvent avoir lieu. Si ces
phénomeénes d’élargissement n'ont pratiquement autwidence sur les mesures de perte
d’énergie, ils peuvent en revanche contribuer deorfasignificative au straggling
collisionnel. Dans ce qui suit, nous allons déteenile straggling expérimental en faisant
abstraction de ces effets d’élargissements noistigaes qui seront ensuite discutés dans la

section 6 de ce chapitre.
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4.2.1. Correction de rugosité des films

Les données expérimentales du straggling déduiéedadrelation (3.5) ont été
corrigées pour tenir compte de I'effet de la rugbsies surfaces des cibles (foil roughness
corrections). Expérimentalement, il est pratiquetmienpossible de séparer cet effet du
straggling collisionnel et I'on peut seulement riéelltson amplitude en disposant de cibles
minces avec une bonne uniformité de surface. @ettection, a retrancher du straggling
expérimental, est donnée par I'approche de Besbebat al. [74] :

2
5(0%) = (2) AE? (3.7)

ouo etx sontrespectivement la déviation standard etlieuvanoyenne de I'épaisseur de la
cible. AE est la perte d’énergie dans la cible.

Les valeurs des déviations standardsonsidérées sont celles données par la méthoée bas
sur l'utilisation d’'une source radioactive (cf. gitee 2 précédent). Il est a noter que cette
correction n’est significative que pour de faibMitsesses du projectile ou des fractions
importantes de pertes d’énergie ont été enregsstiEfin, dans la suite du document nous

designerons pafl.y, le straggling expérimental corrige.

4.2.2. Incertitude sur le straggling

. . . (AQ2 . p fes 2 p
Les incertitudes relativ sﬁ) des valeurs du straggling mesurées ont été evaluée
exp

en considérant la propagation d’erreurs affectestlargeurdE, et 6E, dans I'expression

(3.2) précédente. Elles sont déduites par la oslauivante :

AGxp _ 2 % (8E¢ ASE¢+8Eq ASE)?
Q-ezexp SEezexp

(3.8)

ASE, etASE. sont les erreurs absolues des largedifs et §E. données par les fits

gaussiens.

5. Reésultats des pouvoirs d’arrét et des stragglings
Dans cette section, nous présenterons les résuffats forme numeérique, des

2
pouvoirs d'arrétss,,,, et des stragglings rédu([g;x—p) (ie. rapporté au straggling de Bohr
B

avec les incertitudes correspondantes). Nous donaségalement la perte d’énergie relative
associée a chaque mesure. Pour la cible de forroutre la détermination du straggling,
nous avons pu améliorer la précision de mesure alvgir d'arrét de ce matériau en
adoptant la valeur de I'épaisseur obtenue par lthadé dite de "pesée par surface" (cf.
chapitre 2). En effet, la précision de cette méthoel dépend que de la procédure de sa mise
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en ceuvre qui peut étre tres précise alors que della méthode "des sources radioactives”
dépend de l'incertitude des valeurs des pouvoasrés utilisés (généralement générées par
des codes de calcul ou rapportées dans la littéjatu

Les résultats de mesures du pouvoir d’arrét ettichggling réduit obtenus pour le cas des

protons traversant le film de kapton sont repod#ss le tableau (Tab.3.1) ci-dessous. La
précision de ces données est meilleure que 1.2%l@gmouvoir d’arrét alors qu’elle est au

plus égale a 11% pour le straggling réduit.

E, (keV) Se(keV cmf/mg) AE/E(%) Qex/Q8)°
409.8 4247 +4.3 71.33 3.78 £0.09
481.4 382.4+3.8 59.64 2.91 +0.06
546.9 351.5+35 51.17 2.15 + 0.06
608.8 327.5+3.2 44.70 1.92 £ 0.08
668.4 307.7£3.0 39.52 1.79 £ 0.06
725.2 293.0+2.9 35.54 1.47 £0.04
785.4 272.1+2.7 31.27 1.43 £ 0.05
840.6 260.6 + 2.6 28.45 1.41+0.11
948.8 2416 +2.4 23.97 1.35+0.05

1055.7 2249 +2.2 20.46 1.37 £0.15

1161.2 2109+2.1 17.71 1.33+0.04

1265.3 199.5+2.0 15.56 1.20 £ 0.05

1370.2 186.7 + 1.8 13.59 1.12 +0.08

1472.7 178.2+1.7 12.16 1.14 £ 0.05

1575.5 169.3+1.7 10.87 1.11 £ 0.04

1677.7 161.5+1.6 9.79 1.13 +£0.05

1779.2 1548+ 1.5 8.89 1.07 £ 0.04

1880.6 148.6 +1.4 8.11 1.00 £ 0.05

2082.4 137.8+1.3 6.83 1.01 £ 0.06

2282.7 129.7 +1.3 5.90 1.01 £0.06

2483.5 120.8+1.2 5.07 1.01 £ 0.07

2683.7 113.0+1.1 4.40 1.09 £ 0.07

2881.8 109.0+1.0 3.96 1.06 +0.08

3081.3 1025+1.0 3.49 1.05 +0.07

3279.5 98.4+0.9 3.16 0.99 £ 0.06

2
Tab.3.1Les valeurs expéerimentales du pouvoir d’arfgt) et du straggling rédu(t%)

pour les protons traversant le film de kaptonl620 pg/cnf d'épaisseur. Les fractions de
pertes d’énergie relatives correspondantes (col8hsent également reportées.

De méme, sont reportés dans le tableau (Tab.&)rélsultats expérimentaux du pouvoir
d’'arrét et du straggling réduit des protons traaetda cible de formvar. Les incertitudes
relatives de ces données sont au plus égales aet.5945% pour le pouvoir d’arrét et le

straggling réduit respectivement.
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E, (keV) Sp(keV cm?/mg) AE/E(%) Qe/Q5)°
193.4 708.3+9.9 68.41 -

234.2 648.7 + 9.1 56.45 -

313.6 552.2 + 7.7 40.00 2.44 +0.23
370.3 497.8+7.0 32.05 2.09 +0.21
425.0 457.8 + 6.4 26.53 1.93+0.17
478.5 426.2 +6.0 22.45 1.80 #60.1
478.6 425.1+5.9 22.39 1.86 +0.15
531.6 397.2+55 19.18 1.58 +0.16
584.0 373.6 +5.2 16.65 1.44 +0.12
687.5 334.5+4.7 12.92 1.34 +0.13
738.6 319.5+4.5 11.57 1.46 +0.17
789.6 305.9+4.3 10.42 1.55 + 0.14
840.6 291.4+4.1 9.38 1.45310
891.0 281.8 +3.9 8.59 1.44 +0.10
941.6 270.6 + 3.8 7.84 1.40.33
1042.3 251.8 +3.5 6.63 1.3 13
1142.4 236.6 +3.3 5.71 1.33#
1242.6 221.7 +3.1 4.94 11016
1342.2 210.0+2.9 4.34 1.10.35
1441.7 200.1 +2.8 3.86 1.18. 32
1540.4 194.6 + 2.7 3.52 1112
1640.3 181.7 +2.5 3.09 1.18 2
1739.2 175.4 + 2.4 2.82 1H0R12
1838.2 168.0 + 2.3 2.56 1.06.89
1937.3 160.5 + 2.2 2.32 10113
2134.6 151.8 +2.1 1.99 -

2331.6 144.6 + 2.0 1.74 -

2528.9 135.4 +1.9 1.50 -

2726.2 126.2 +1.8 1.30 E

2923.8 115.6 + 1.6 1.11 -

3120.0 113.8+ 1.6 1.03 E

3316.7 109.4 + 1.6 0.93 -

Tab. 3.21dem que pour Tab. 3.1 pour le cas des protonensant le film de formvar de

284 pg/enf d’épaisseur.

, o . AE .
Notons que nous n‘avons pas exploité les donneeslesquelles; < 2% (cas de cibles

tres minces) pour déduire le straggling. En efést,collisions uniques et/ou Coulombienne
quasi-libres contribuent alors de facon considéralalins les fluctuations statistiques de la
perte d’énergie et par conséquent, l'allure du spede perte d’énergie sera fortement
influencée par les sections efficaces difféererggetle collisions uniques. Ces dernieres ont la

particularité de présenter des pics nettement prcgspour de faibles transferts d’énergies
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avec de longues queues allant vers les maxima riesp#énergie permises par les lois de
conservation.

Enfin, le tableau (Tab.3.3) rapporte les donnéag pes particules alpha obtenues pour le
cas de la cible de formvar. La précision sur ldswa deS,,,, est inférieure a 1.4% alors
que celle du straggling réduit est meilleure queol4hiquement pour les valeurs dont la
perte d’énergie relative n’excéde pas les 60%. 'Butigks termes, seuls deux valeurs ont été
mesurées, aux basses énergies des particules altades incertitudes de ~ 18% et de ~
30%.

Eq(keV) Sp(keV cm?/mg) AE/Eo(%) (Qex/QB)°
605.7 2235+ 31 68.78 080.24
694.4 2261 + 31 63.23 146.26
786.4 2263 + 31 58.02 220.30
883.6 2229 + 31 52.75 2:508.34
982.6 2181 + 30 47.94 2:90.36

1083.9 2118 + 29 43.44 3.00.36

1185.1 2055 + 28 39.52 3.10.85

1287.2 1986 + 27 35.95 3.06.83

1388.4 1924 + 27 32.88 3.10.81

1490.1 1858 + 26 30.09 3.05 +0.31

1591.1 1797 + 25 27.65 2.81280.

1791.7 1685 + 23 23.56 2.62 480.2

1990.3 1586 + 22 20.34 2.46 #0.2

2188.0 1494 + 21 17.68 2.38 #0.2

2379.7 1445 + 20 15.87 2.16 430.2

Tab.3.3ldem que pour Tab. 3.2 pour les particules alpha.

6. Comparaison et confrontation des données expérimeales

Dans cette section, nous allons cosempaps résultats du pouvoir d’arrét et du
straggling aux données rapportées dans la litieraRour le pouvoir d’arrét, nos données
seront comparées aux mesures disponibles daniéeatlire [31, 75-77] et aux valeurs
compilées dans le rapport ICRU-49 [15] ou génépaede code de calcul SRIM-2008 [43]
sous I'hypothése de la validité de la regle de B+dgeman [30] pour la matiére composée.
Pour les résultats du straggling qui sont a notp@naissance uniques, seules des
confrontations avec des modéles théoriques de BeHBethe-Livingston et Sigmund seront
présentées vu l'indisponibilité de données expémales du straggling pour les cas
considérés dans ce travail. Les modeles de Bolule eBethe-Livingston pour les cibles
élémentaires ont été étendus aux composés erantiles relation de sommation de Bragg-
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Kleeman (cf. chapitre 1). Enfin, pour les valeuesSigmund [78], seul le cas des protons

dans formvar est considéré.

6.1. Pouvoir d’arrét

6.1.1. Cible de kapton

La figure (Fig. 3.7), ci-dessous, montre nos régsiltexpérimentaux du pouvoir
d'arrét en fonction de I'énergi€, des protons pour le kapton. lls sont comparés aux
données expérimentales rapportées précédemmeniatanserences [75-77]. Comme on
peut le constater, nos mesures sont en excellaorcdh@vec celles rapportés dans [75] et
elles sont légérement au dessus (écart de ~ 6%y amsees mesurées par Rauhala et
Raisanen [77]. Par rapport aux données de la Ré}. [accord est excellent podl, < 1.2

MeV alors qu'il est seulement global dans la régles énergies éleveds, (> 1.2 MeV).

Proton sur Kapton (polyimide)

\ T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
: ° Présent travail |
——— SRIM-2008 [43]
400 \ v Plompen et al. [75] ]
i = Wallace et al. [76] i
i ) o Rauhala and Raisanen [77]
- ICRU-49 [15]
o) L
g 300 |
N
E -
o i
>
) L
=
U) L
200 |
100
1 I 1 I I 1 I I 1 I I 1 I I 1 I I I I
500 1000 1500 2000 2500 3000 3500
E, (keV)

Fig. 3.7Pouvoir d’arrét expéerimentab{,,) en fonction de I'énergi&;, des protons pour le
film de kapton comparé aux données expérimentafgsortées dans les Réfs. [75-77] et aux
valeurs compilées dans le rapport ICRU-49 [15] énégéees par le code SRIM-2008 [43].
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Nous avons aussi reporté sur la méme figure citddss valeurs d&(E) compilées dans le
rapport ICRU-49 [15] ou générées par le code SRONA&[43]. Un trés bon accord entre
nos valeurs et celles du rapport ICRU-49 est oléssuv toute la gamme d’énergie explorée.
Un trés bon accord est noté entre nos mesures galeurs de SRIM-2008 sur une étroite
région d'énergieE, ~ (750 — 1100) keV. Dans la région des énergies plus élevées des
protons, nos données sont surestimées par le datld &t elles passent, par contre, au-
dessus des valeurs de SRIM pdiy< 750 keV. L'écart observé augmente au fur et a
mesure qu'on s’approche du maximum du pouvoir @tarOn peut conclure qu’une
déviation, d’environ 4.5% (écart moyen observé basses énergies), de la relation de

Bragg est observée aux faibles énergies.

6.1.2. Cible de formvar

La figure (Fig. 3.8) montre une comparaison erggedonnées du pouvoir d’arrét obtenues
dans ce travail et celles mesurées préecédemmen?7f3lou calculées par le code SRIM-
2008 [43]. Nos données se situent respectivemehi83® (en moyenne) et a 2.4% au
dessous de celles mesurées par Munnik et al. {f£8lles mesurées par Damache et al.[31].
L’écart de 2.4% représente justement la différaetative des deux valeurs de I'épaisseur
de la cible de formvar adoptées dans [31] et damsdsent travail. Par rapport aux valeurs
de SRIM-2008, nos données sont, aux erreurs expetales pres, tres bien reproduites
dans la région des énergigs = 1 MeV alors qu’ailleurs, un écart de 2 a 3.5 % dxsteove.

La relation de Bragg cesse donc d’étre valide d@mégion des faibles vitesses des protons

ou une déviation moyenne de ~ 3% est observée.
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Fig. 3.8 Pouvoir d’arrét experimentab,,,) en fonction de I'énergi€, des protons pour le
formvar comparé aux données des Reéfs. [31, 79etvaleurs calculées par SRIM-2008
[43].

De méme, nos résultats obtenus avec un faiscepartieules alpha sont reportés, avec ceux
des réfs. [31, 79] et ceux générés par le code SRIOB [43], sur la figurgFig. 3.9)
Comme on peut clairement le constater, les donteesf. [79] se situent bien au dessus de
nos valeurs et particulierement au voisinage duimax du pouvoir d’arrét ou un écart
appréciable de ~ 12.5% est facilement observabigddt aussi remarquer que le maximum
du pouvoir d’arrét observé pour les particules alpbur les précédentes données [79] a été
déplacé de ~ 40 keV vers les faibles énergies. Rsudonnées rapportées dans [31], la
méme constatation que pour les protons est valest-a-dire un écart de 2.4%, di
exclusivement a la valeur de I'épaisseur de cilleptée, entre les deux ensemble de
données est noté. La qualité (pureté, uniformivéndgénéité,..) de la cible et son épaisseur
représentent donc des parametres cruciaux daredantdnation expérimentale du pouvoir

d’arrét.
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Particule Alpha sur Formvar
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Fig. 3.9 Idem que pour Fig. 3.8 pour les particules alpha.

Enfin, nos mesures sont globalement bien reprosiyiée les valeurs SRIM-2008 sur toute
la gamme d’énergie explorée a I'exception d’'uneiareégl’énergie tres étroite autour du
maximum du pouvoir d’arrét ou elles sont, au cardraurestimées par ce code. Cependant,
Il est important de souligner que, d’'une part, éivee de la fonction du pouvoir d’arrét

change de signe dans cette région d’énergie etdjmatre part, la perte d’énergie relative

< Ln N . (AE
correspondant aux mesures effectuées dans cette négmon est tres eleve%—(> 60%).

, , . . L . — AE ., b,
Par conséquent, I'approximation d’énergie moyesne, £, — —, généralement utilisée par

les expérimentateurs, n’est certainement pas valiégte région du maximum du pouvoir
d’'arrét doit étre soigneusement explorée en utitiskes cibles encore plus minces d’'autant
plus qu’elle est connue pour étre le siége d’'umapstition entre un nombre important de
processus complexes (échange de charge, corrediégoosuches, effet Barkas, structure de
valence pour les composés,..) de perte d’énergie.

La déviation de la relation d’additivité de Bragdpservée aux faibles énergies pour les deux
polyméres étudiés, est due a cette compétitionedgmcessus avec un rbéle probablement
plus dominant pour l'effet de la structure de vaknPar conséquent, les déviations
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observées sont dues principalement aux liaisomsighes et a I'état de phase ou l'altération
de la structure des composés considérés. En dsaigimmes, la contribution au processus du
ralentissement des électrons des couches de valesamonomeressHsO, et G;H10N20s
devient vraisemblablement de plus en plus pronoagée la décroissance de la vitesse du
projectile et, en revanche, on assiste a la femrequaduelle des voies d’excitation des
couches internes (contribution des électrons deshas internes). Pour le formvar, cette
déviation est pratiquement induite par les liaiséns H qui représentent la moitié des
liaisons chimiques de la moléculgHgO, [31]. En effet, les transitions des électrons és d
atomes d'H vers les états 2p des atomes de C (fimmeées liaisons chimiqués— H)
induit un changement drastique dans leurs vitegdatales et leurs spectres d’excitation.
L'influence des liaisonsC — H sur le pouvoir d’'arrét a été confirmée par Boutatd
collaborateurs [80] en mesurant le pouvoir d’adés ions H et *“He" dans des films de
carbone-hydrogene déposés sur des substrats de @&pdécharges plasma effectuées dans
une enceinte remplie de méthane de haute puret®(9%%% de Ck). Pour le kapton, en
plus des liaisong’ — H, qui représentent ~ 23% des liaisons chimiquesadedlécule
Co2H10N20s, un effet de corrélation électronique des liaisolosiblesC = C et € =0
(représentant ~ 30%) ne peut certainement pasiéglegé et contribue donc a la déviation

de la relation de Bragg.

6.2. Straggling

6.2.1. Straggling de Bohr et de Bethe-Livingston

Dans le présent travail, nous avons évalué legglings de Bohr{%) et de Bethe-
Livingston %,;) pour les cibles de formvar et de kapton en supptogue la relation de
sommation linéaire de Bragg-Kleeman [30] est valideur le modéle de Bohr, nous ne
détaillerons pas ici les calculs (qui sont relatieat simples) et nous nous contenterons de
donner uniquement des résultats pour le cas decibtess. La simple application de la
relation (1.13) du chapitre 1 conduit aux vale@spectives du straggli@g = 23.49 ke\?
etQ% = 93.98 keV? pour les protons et les particules alpha travéisacible de formvar de
284 pglent d’épaisseur. De méme, le straggling de Bohr peutas des protons dans le
kapton de1070 pg/cnt d’épaisseur est d@? = 86.12 keV2. Pour le modéle de Bethe-
Livingston, nous avons d’abord calculé le stragplidé, pour chacun des constituants
élémentaires (H, C, N et O) des deux polyméresi€tiat, par la suite, nous avons utilisé la

relation de Bragg-Kleeman, I'expression (1.18)pumpdéduire les valeurs du straggling;
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des composés. Les données d'inputs, spécifiantildes élémentaires (H, C, N et O),
utilisées pour I'évaluation du straggling de Belliangston ont été tirées du rapport ICRU-

73 [81]. Elles sont reportées dans le tableau (3a).ci-dessous.

Elément Numéro Couche Z, =Z,f; I; (eV)

constituant atomique Z, ou sous-couché

H 1 K Ze =1 Iy =19.2

C 6 K Zx =1.992 Iy = 486.2
L| ZLI :184’1 ILI = 6095
I—|| ZLII =2167 ILII = 234‘3

N 7 K Zx =1.741 Iy =732.61
L Z;; =1.680 I;; = 100.646
L|| ZLII :3579 ILII = 2355

@) 8 K Zx =1.802 Iy =965.1
L| ZLI :184’9 ILI = 12985
I—|| ZLII =4‘34‘9 ILII = 3160

“f; est la force d’oscillation (probabilité d’occupmtide I'étati)

Tab. 3.4 Potentiel d’excitation moyer; et nombre d’électrong; des couches ou sous-
couches atomiques des différents constituants éliaines (H, C, N et O) des deux
polymeres étudiés. Ces données d’entrée, utilidées nos calculs, ont été tirées du rapport
ICRU-73 [81].

2
La figure (Fig. 3.10) montre le straggling rédug Bethe-Livingston(%) calculé (Eq
B

(1.15), (1.16)) pour des protons d’énerdig= (100 — 3400) keV traversant les cibles
élémentaires H, C, N et O. Comme on s’y attendlaitnodéle de Bethe-Livingston donne
des valeurs du straggling substantiellement phasdes que la valeur classique de Bohr
pour les faibles énergidg, du projectile ou I'effet des liaisons électroniguee peut plus
étre négligé. Pour les énergies élevées ou leg@bsccibles peuvent étre considérés comme
libres, le straggling de Bethe-Livingston évalugnagtotiquement vers celui de Bohr. Cet
accroissement du straggling aux faibles énergiesnesrprété comme une correction de
couche, vu que dans leur traitement, LivingstoBethe ont seulement pris en compte les
différentes couches atomiques (donc les différente=sses orbitales) de I'atome cible.
Comme on peut le constater, les épaulements deeBétngston (shoulders) pour les
éléments C, N et O sont clairement distingués auiigure (Fig. 3.10). Par ailleurs, on
remarque que la valeur du maximum du stragglingdesttement liée a la proportion des
électrons K de I'atome cible considéré. En effe proportions, tirées du tableau Tab.3.4

ci-dessus, sont respectivement de 33.2%, de 24t 9 22.5% pour les éléments C, N et O.
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Enfin, on voit clairement que tous les électrordes participent au straggling sur toute la
gamme d’énergie explorée exception faite ppuE 400 keV ou les couches K commencent

a se fermer d’abord pour O puis pour N et enfinrgou

1_6_.............................

2
(Q;,/Qy)

2000

2500

3000

500 1000 1500

E, (keV)

2
Fig. 3.10 Straggling réduit de Bethe-Livingsto(n%L) pour les éléments H, C, N et O

(constituants élémentaires des deux polymeres étudans ce travail) en fonction de
I'énergieE, des protons.

Le straggling de Bethe-Livingston déduit du calquiécédent (cf. Fig. 3.10), sous
I'hypothese de la validité de la relation d’addivde Bragg-Kleeman [30] , est représenté
graphiquement sur la figure (Fig. 3.11) pour lesxdpolymeres étudiés. Comme on peut le
constater, les stragglingss; ainsi obtenus pour les deux polyméres sont trésingoavec

des valeurs légerement éleveds, & 500 keV pour le formvar. La différence (~ 2.1% en

moyenne) entre les deux stragglings est probablehéena la différence des rappo(t%z-)
2

des deux polyméres. Les valeurs de ce rapportnobsepar la relation de Bragg, sont de
0.539 et de 0.512 pour le formvar et le kaptonpeesvement. De la méme fagon que le
pouvoir d'arrét, une influence du nombre de liasdartesC — H du monomeére n’'est

certainement pas a écarter. Ces liaisons sontiplpsrtantes dans le formvar (50%) que

dans le kapton (23%) et ceci est en faveur deratatation précédente.
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Fig. 3.11 Stragglings réduits de Bethe-Livingsté%‘i—L) pour les deux polyméres étudiés,
B
déduits de ceux des éléments constituants enautilia relation de Bragg.

6.2.2. Cible de kapton

La figure (Fig. 3.12) ci-dessous montre une cortfitbon entre nos données
expérimentales du straggling et les valeurs cadsulgrécédemment (cf. Fig. 3.11) en
utilisant les expressions du straggling de BohdetBethe-Livingston pour le cas des
protons dans le kapton. a) Comme on peut le canstads mesures sont en trés bon accord

avec le modele de Bohr pour les énergigsz 1800 keV et guelles s’en écartent
progressivement lorsqug, diminue par rapport a cette limite. Il est a najee pour des
pertes d’énergie ne dépassant pas les (B265 keV < E, < 1800 keV), I'écart observé
est, au plus, égal a 20% alors qu’il est au maxinde3% dans la région de pertes
d’énergie (15% < % < 35%). b) Par rapport au modéle de Bethe-Livingston,mesures
ne sont bien reproduites que dans la région d'émgrg0 < E, < 1200 ) keV et pour
E, > 1200 keV, elles se situent en moyenne a 12% au desiesis/aleurs de Bethe-

Livingston. Pour les pertes d’énergie supérieure6% aux basses valeurs g, nous
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avons obtenu des valeurs de la dispersion en @ifgi, relativement tres élevees qui,
exploitées, conduisent a des valeurs du "stragyfiéduit dépassant les 80% (cf. Fig. 3.12).
En plus des effets de corrélations électroniqud$ (Gorrélations spatiale et énergétiques
des électrons cibles) qui peuvent étre signifisatié phénomeéne de collisions multiples
devient tellement important pour de grandes pedéwergie que l'approximation de
collisions statistiquement indépendantes ne peuts pEtre valide: on assiste
vraisemblablement a un élargissement d’origine stochastiqgue. En d’autres termes, une
attention particuliére doit étre accordée a lathtmn a la statistique de Poisson utilisée
essentiellement dans I'élaboration théorique dagsiing. De plus, pour de grandes pertes
d’énergie, la section efficace de diffusion peuierade facon significative sur la trajectoire
des ions et par conséquent, le profil des distobsttend a se déformer vers les basses
énergies introduisant ainsi des élargissementsisstyrdétries non liés aux fluctuations

statistiques (straggling collisionnel). Enfin, oreup conclure que pour les points
correspondanti\aE)E > 36% (Fig. 3. 12), le straggling total (collisionneth&ange de charge)

est certainement noyé par cet élargissement d'@rigon statistique qui prédomine dans les
cibles épaisses. Par conséquent, la déterminakip@rimentale la plus fiable possible du
straggling dans cette région d’énergie nécessitgraalable la réduction, a un niveau

négligeable, de I'élargissement non stochastiquetéisant des cibles relativement fines

(10% < = < 20%).
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Fig. 3.12 Straggling expérimenta(%) des protons dans le kapton confronté aux
B

différents modeles théoriques de Bohr et de Bethimdston, sous I'hypothése de la
validité de la relation de Bragg-Kleeman.

6.2.3. Cible de formvar

La figure (Fig. 3.13) montre une comparaison ent® mesures du straggling et les
valeurs théoriques obtenues par les approches e dale Bethe-Livingston pour le cas
des protons traversant une cible de formvar. Conumepeut facilement le voir, le
comportement de nos données pour le formvar estagiende celui observé pour les
données du kapton (cf. Fig. 3.12) : a) aux erredpErimentales prés, nos données sont en
assez bon accord avec la valeur classique de BulrEp > 1200 keV. Ailleurs, elles se
situent au dessus de cette valeur. L’écart moysergb est de ~ 40% aux énergieSQ( <
E, <1200) keV. b) Le modele de Bethe-Livingston reproduirfpitement nos données
dans la région des vitesses intermédiai6@® < £, < 1200) keV. Par contre, il surestime
(écart moyen de 15%) nos données puc- 1200 keV. Sur la méme figure (Fig. 3.13)
sont également reportées les valeurs [78] calcyléessigmund en utilisant le code PASS
[78] de la théorie "BCAS" (Binary Collision Appraration Scheme) de Sigmund-Schinner

[18-19, 82]. Dans ce calcul, il est a noter quariigd a utilisé la relation de Bragg pour les
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composés et que l'effet de groupement "bunchirdgctf (corrélation spatiale entre les
électrons cibles) et le straggling d’échange dergghar’'ont pas été inclus (non encore
incorporés dans le code PASS). Aux incertitudeseerpentales pres, nos données sont
globalement bien reproduites par la théorie BCA8rges énergie&,, > 1000 keV alors
que pour les énergies basses, nos données set situdessus de valeurs de BCAS. Par
ailleurs, on peut aisément noter l'allure d’'un dpment du type Bethe-Livingston (fit
polynomial sur la figure (Fig. 3.13)) de nos dormédans la regio600 < E,, < 1500 keV.
Dans cette gamme d’énergie, on constate que I'épaant mesuré est plus prononcé (~
20%) que celui obtenu par le calcul BCAS. Ceci peaisemblablement étre attribué a des
effets de corrélations entre les électrons de [&conte cible (bunching effects). En effet,
I'évidence expérimentale de corrélation moléculaikté donnée par Besenbacher et al. [74]
en mesurant le straggling des particules alpha dang gaz moléculaire g\et Ne) ayant

des propriétés électroniques pratiquement simfaiEafin, pour de larges pertes d’énergies
(A?E > 20%), la méme interprétation que pour le cas de kapgirvalable a savoir la forte

influence des élargissements d’origine non stgtiss et les points correspondants ne

peuvent pas étre considérés comme étant du singggli

® Present travail
——————— Bohr
— — —— - Bethe-Livingston
— Sigmund
——— Fit polynomial

AE/E > 20%

Eiii i

:

2_

2
(Qexp/QB)

. Proton sur formvar
L L 1 L L L

500 1000 1500 2000
E.(keV)

Fig. 3.131dem que pour Fig. 3.12 pour le cas du film derfesir. Nos données sont aussi
comparées aux valeurs générées par le code PA&Si¢lhinaire de Sigmund-Schinner).
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De méme, nous avons reporté sur la figure (Figd4)3rios données expérimentales du

Qexp

2
5 ) et les valeurs prédites par les modeles de BoldeeBethe-
B

straggling réduit(

Livingston pour le cas des particules alpha danern@var. Comme on peut le voir, nos
données sont nettement plus élevées que les saleuBohr et de Bethe-Livingston sur
pratiguement toute la gamme d’énergie exploréee@dgnt, il ya lieu de souligner que nos

données correspondent a des pertes d’énergievestant importantes exception faite pour

les 03 points aux hautes énergies16% < % < 20%. Par conséquent, la méme

constatation (prédominance d’élargissement norsstate) faite pour les données protons
reste valide. De plus, les contributions du stiaggd’échange de chargei. et de la
correction des corrélations électroniqugs ne sont certainement pas négligeables mais

elles restent tout de méme masquée par cet élanggsdg non stochastique et donc difficile a

extraire.
Particules alpha sur formvar
4 r @ Présenttravail ]
- ——— Bohr (Bragg)

Bethe-Livingston H
3 - —

=

G
d .l ? -
1 ——{ —————————————————————————————————— —

E, (keV)

Fig. 3.141dem que pour Fig. 3.12 pour le cas des particllg@sa dans le film de formvar.
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La figure (Fig. 3. 15) montre les stragglings expéntaux réduits des protons et des
particules alpha traversant la méme cible de forramafonction de I'énergi€ du projectile

sur lintervalle commun exploré280 < E < 600) keV/u. Comme attendu, les données
alpha sont supérieures a celles des protons st l@végion d’énergie considérée. En effet,
les contributions du straggling d’échange de cleargede la correction des corrélations
électroniques (corrélation spatiale) [74] sontaiedment plus accentuées pour les alpha que
pour les protons. La contribution d’échange de gésmrésulte des fluctuations de I'état de
charge du projectile (suite aux processus d’ioisatt de capture électronique) lors de son

passage dans le milieu ralentisseur.

4.0 T T T T T T T T T T T T T T T T T T

® Proton
3 — Fit polynomial .
35 A Alpha ]

30 F

25

2
(Q,,,/Qp)

15 - .

10 [ 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1 1 1 | 1 -I
300 400 500 600

Energie (keV/u)

Fig. 3.15 Straggling expérimental réduit des protons et misicules alpha traversant la
méme cible de formvar d&84 pg/cnf d’épaisseur en fonction de I'énergie du projectite
keV/u. Les courbes en trait plein sont obtenuegiparajustements polynomiaux d’ordre 2.

Si on suppose que la contribution de I'élargissémen stochastique est identique pour les
deux types de projectiles a la méme énergie, ohglers tenter d’explorer les données de la
figure (Fig. 3. 15) pour déterminer la contributitotale Q3. + AQZ) du straggling

d’échange de charges des particules alpiia Y et de la différence entre les corrections des

corrélations électroniqued®Z ) pour les deux types de projectiles utilisés.effat, cette
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contribution peut alors étre déduite approximatigatnde la différence entre des valeurs

2
(%) des particules alpha et des protons. Cette difé&re pu étre reportée sur la figure
B

(Fig. 3.16) en fonction de I'énergi€ du projectile en exploitant les ajustements

polynomiaux de la Fig. 3.14 ci-dessus.
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Fig. 3.16 Contribution du straggling d’échange de charge pagicules alpha et de
correction de corrélations (différence entre praddmlpha) pour le film de formvar @84
ng/cnt d'épaisseur dans la région d’énerfiez (300 — 600) keV/u.

On peut constater que cette contributiddg(+ AQE) dépend de I'énergie et elle est
inférieure a la valeur classique de Bohr sur lamand’énergie E = (300 — 600) keV/u.
Enfin, Il est important de signaler que cette tiéwead’extraction de @%. + AQZ) est
conditionnée par I'hypothése que I'élargissement simchastique est de méme amplitude
pour les deux ensembles de données. Par consédjuest, souhaitable de réduire a un
niveau négligeable ces contraintes en exploitatié cégion d’énergie avec des épaisseurs

de cible pour lesquelles la perte d’énergie doé e I'ordre de10 a15 %.
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Conclusion

Dans ce travail, nous avons étudié expérimentalertee pouvoir d'arrét et le
straggling des protons et des particules alpha dens polyméres (formvar et kapton)
pour les énergie€ = (150 —3300) keV/u. Les mesures (faites par la méthode de
transmission) ont été effectuées auprés de l'actéldr V.d.G-3.75 MV du CRNA. La
calibration de ce dernier a été testée en exploiéanréactions nucléairéd=(p, ay)*°0 et
2’Al(p, v)®Si. Les épaisseurs des cibles utilisées ont étdéssnpar deux méthodes : la
méthode de "pesée par surface" et celle basébBuslisation des sources radioactives
fines. La précision des épaisseurs déterminéela paemiere methode et adoptées dans ce
travail sont de ~ 1.4% et de ~ 1.2% pour le formetaie kapton, respectivement. Les
incertitudes relatives sur les mesures du pouvairé&t des protons et des particules alpha
obtenues sont meilleures que 1.5% pour les dewnaoks considérés alors qu’elles sont
au plus égales a 15% pour les mesures du stragdiingvue d'une caractérisation
qualitative, le film de formvar a été sondé patelehnique NRA en utilisant un faisceau de
deutons de 900 keV. Cependant, pour des analysastigives, il est primordial de
disposer d'un standard, d'optimiser les conditiangérimentales et surtout de tenir
compte de la désorption des constituants du polysdite aux effets d’irradiation.

Les résultats du pouvoir d’arrét obtenus ont d'db@té comparés aux données
expérimentales disponibles dans la littérature paigfrontés aux valeurs compilées dans
le rapport ICRU-49 et celles générées par le cd@iMS008 sous I'hypothése que la

relation de Bragg-Kleeman est valide. Nos donpées le kapton sont en trés bon accord
avec les valeurs de ICRU-49 et ce sur toute la gamhénergie explorée. Par rapport aux
valeurs de SRIM, les données "formvar" sont glaialet bien reproduites dans la région
des énergies intermédiaires et élevées alors que,l@s données "kapton”, I'accord n’est
observé que sur une étroite région d’énergie audewd20 keV. Pour les faibles énergies,
nos données se situent légerement au dessus argsvde SRIM a I'exception d’une

petite région d’énergie alpha autour du maximumpduvoir d'arrét ou elles sont, au

contraire, surestimées par ce code. Cependanpehtss d’énergie relatives des points de
cette région sont tres éIevéeAE‘fv & 60%) et par conséquent la fiabilité de ces points est

incertaine d’'autant plus que cette région d’énergit celle ou s’opére un nombre
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important de processus trés complexes tels quedige de charge, les corrections de
couches, l'effet Barkas, la structure de valenag pgs composée etc....

La relation d’additivité de Bragg-Kleeman, appliguaux deux polyméres, cesse d’étre
valide dans la région des vitesses faibles du gtitgeou des écarts moyens de l'ordre 3 a
4.5% ont été observés. Cette déviation est priferipent due a I'effet de la structure de
valence des composeés considérés dont les lialsend ont vraisemblablement un effet

dominant. Pour le kapton, un effet supplémentageatix corrélations électroniques des

liaisons double§ = C etC = 0 ne peut certainement pas étre négligé.

Les données expérimentales du straggling obtenu@s & notre connaissance, uniques
dans les régions des énergies explorées. Par ammgégelles ont seulement été
confrontées aux prédictions des modeles théorigieeBohr, de Bethe-Livingston et
Sigmund-Schinner. Les données protons montrenbmportement global identique pour
les deux types de polymeres étudiés. Elles somioenaccord avec la valeur classique de
Bohr dans la région des énergies élevées ou I'hgsetdes électrons libres est valide alors
gu’elles commencent a s’écarter de cette valeufualet a mesure que I'énergie des
protons décroit. Elles sont aussi bien reprodyitede modele de Bethe-Livingston dans la
région des énergies intermediair@d( < E,, < 1200 keV pour le kapton e600 < E, <
1200 keV pour le formvar). Pour les énergig€g > 1200 keV, elles se situent en
moyenne a 12% et a 15% au dessous des valeurstlie IBeingston pour le kapton et le
formvar, respectivement. Par ailleurs et aux eg@xpérimentales prés, nos données du
straggling des protons dans le formvar sont globatd bien reproduites par la récente
theorie "BCAS" de Sigmund-Schinner pour les énergig > 1000 keV et que
I'épaulement du type Bethe-Livingston observé dénségion d’énergie600 < E, <
1500 keV est d’environ 20% plus prononcé que celui préar la théorie BCAS. Cet écart
peut probablement étre attribué a des effets detlations entre les électrons de la
molécule GHgO, (bunching effects). Enfin, pour les pertes dérerglevees, les
dispersions en énergie mesurées ne peuvent pasx@lim@tées pour la détermination de
straggling collisionnel vue que celui-ci est vradBablement noyé par des élargissements
d’origine non stochastique. Nous avons seulemariétde déterminer I'amplitude de la
contribution du straggling d’échange de charge pladicules alpha dans le formvar

augmenté de la différence entre les termes delabords électroniques des deux types de
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projectiles en exploitant les données protons ehaaldans la région des énergies
communeg = (300 — 600) keV/u.

En perspective, la ré-investigation de la régies tasses énergies par I'utilisation des
cibles plus minces (perte d’énergie de lI'ordre t®a15 %) permettra certainement de
lever gquelques contraintes rencontrées dans cailtr&n particulier, la réduction, a un
niveau négligeable, de I'élargissement d’originen n&tochastique va nous permettre
d’extraire les contributions du straggling collisieel et du straggling d’échange de charge.
Par ailleurs, nous préconiserons d’effectuer desunes de pertes d’énergie en cibles fixes

en vue de réduire, entre autres, I'effet de rugadits surfaces de ces derniéres.
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