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- RESUME -

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

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

impligués dans le ralentissement des particulesyélea dans la matiére vivante.

Le docteur Robert Wilson est le premier, dés 194&vyoir montré les effets positifs des prot(
en radiothérapie et leur potentiel thérapeutiquéiqudier. Depuis, les ions légers (Z < 10), comlng
proton ou les ions carbone, sont de plus en pilisést dans le cadre d’approches thérapeutiquiEs {
que le traitement anticancéreux. Ainsi, au vu déstsebiologiques et radiobiologiques des ions lau
matiére biologique, il parait capital de pouvoinaee compte de leur parcours dans la matiére. &
faire, les méthodes de calcul par simulations M@#ado constituent une approche trés intéressa
Mises au point par les physiciens du projet Mammagpour étudier la diffusion de neutrons, e
deviennent un outil essentiel en physique de fatgon rayonnement - matiére. La possibilité
inclure une tres grande partie de la physique diEsactions élémentaires sous forme de donnée
probabilités d’interaction, les rendent a la foisispprédictives, plus précises et plus fiablesed
permettent en outre la détermination de grandebssigues inaccessibles par I'expérience et
modéliser les effets induits tels que les dépdémergie et donc la distribution de dose dans urem

biologique considéré.

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

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

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

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

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

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

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

I’hadronthérapie.

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

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

1



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

donc la distribution de dose dans un milieu bialogi considéré.

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

dans notre simulation.

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

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

fonctionnement de plusieurs codes et mettons li#gcsar I'ensemble des principes généraux des



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

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

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

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

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

contraire :h=m, =e= 1 =1.
47,




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




Introduction

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

especes secondaires generées.

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

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

Les simulations Monte Carlo sont utilisées dansambreux domaines aussi variés que
la finance (places boursiéres...), I'environnememist{gn de flux autoroutiers...) mais aussi la
physique des particules avec notamment des apphsaten physique médicale et plus
particulierement en radiothérapie. En effet, elesivent étre d'un grand secours pour le
radiobiologiste ou encore le médecin désireux d'@pgnder une dimension encore aujourd’hui
tres peu accessible expérimentalement, le nanoni2tnes ce dernier domaine, on dénombre
plusieurs types de codes Monte Carlo suivant, djpperg, I'échelle a laguelle la description est
considérée (échelle moléculaire, cellulaire ou aweau de l'organe) et, d’autre part, la
spécificité des codes et leurs applications (dosiemétreatment-planning (hadronthérapie),

imagerie médicale...).



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

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

I. Les simulations Monte Carlo

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

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

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

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



l. 1. Principe des simulations Monte Carlo

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

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

- I'énergie potentielle déposée localement lors@eshement,

- I'énergie cinétique de la particule primaire difée,

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

particule(s) secondaire(s),

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

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

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

montre la figure I-1 ci-dessous.

- 15 -1z -6
19 s o0 _°S oll S » Temps
Etape physique Etape physico-chimique Etape chimique Effets biologiques

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

Figure I-1 : Représentation schématique des différentes étaygtsrpadiation.

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

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

radiothérapie (radioprotection).



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

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

- la gamme d’énergie sur laquelle les ions sontisuiv

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

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

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

pouvoir d’arrét...

Tirage au sort et génération
de nombres aléatoires

== === ————— 8|

| Code I Structure de trace de la

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

Sections efficaces d'interaction

Figure I-2 : Principe des simulations Monte Carlo.

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

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

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

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

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

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

indirectement a travers le libre parcodrpar la relation :

/]i =V t (I'l)

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

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

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

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

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

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



Double capture Transfertionisation

I

Figure I-3 : Représentation schématique des différents psusaisélastiques élémentaires pouvant étre indiiiss

de collisions {ions — atomes}.

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

les différents modéles théoriques développés ehustdans ce travail.

. Les processus élastiques que nous négligeons @euoris dans notre simulation
Monte Carlo. En effet, la trajectoire du projectibste sensiblement rectiligne au cours de son
parcours notamment a cause de la masse du noylauqcibreste trés grande devant celle des
électrons cibles. Par ailleurs, les probabilités gecessus inélastiques restent prépondérantes
sur celles des processus élastiques (cf. figuneekkda contribution de ces derniéres a la perte
d’énergie totale de l'ion projectile reste infénieua 10% et introduit en conséquence des
déflections angulaires négligeables. Par conséqlepbuvoir d'arrét total§nergie transférée
par unité de longueurf. partie I. 2. 2, chap I) de I'ion est en graqdetie de type inélastique
comme le montre la figure I-5, notamment dans lamga d’énergie qui nous que nous retenons
dans cette thes€&f, > 10 keV/u).
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Figure 1-4 : Sections efficaces totales des différents psace®nisants pour le systéme'{iH H,0} [3].

PROTONS IN WATER

900

800

total
————meeeeee electronic
102 N nuclear

STOPPING POWER / MeV em? g¢~'

ENERGY / MeV

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

I. 3. Hypotheses physiques liées aux simulationsni#oCarlo

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

- I'hypothése de trajectoires bien définies,

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

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

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

AX=R<<L. (1-2)

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

définie entre les collisions si la longueur d'oritleest petite devant le libre parcours moyen

Cependant, ce critére n’est plus suffisand sest grand devant les distances inter-atomiques. La
longueurL recherchée est donc donnée par la distance moykente les atomes constitutifs
du milieu traverséd = 0.958 A pour la molécule d’eau). Le critére (IsZcrit alors :

n<<d. (I-3)

L’incertitude4x que I'on a pour un ion incident d’énerdig, est donc donnée par :

45107 A (I-4)

V Aon Eion (eV) - ( )

Ax [

Pour les ions considérés dans notre étude (profgass 1) d’énergie comprise dans
lintervalle [10 keV/u - 100 MeV/u], I'hypothése de trajectoire bien définie est vérifiee
puisqueAx varie de 4.5 16 A a4 4.5 10 A, ce qui reste trés petit devaht

I. 3. 2. Hypothése de collisions binaires

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

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

a la fréquence plasma du milieypar la relation :

E =lhw,, (I-5)

p p

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

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

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

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

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

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

spatiale de ces dépots.

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

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

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

I. 4. 1. Description d’un événement

Le suivi des ions dans le milieu biologique néitesplusieurs informations dont la
premiere est la distance a parcourir par I'iondeat avant qu’il y ait une interaction, a savoir le
libre parcours. Ce dernier est tiré au sort a pddila fonction de distributioR(1), elle-méme
déduite de la distribution de parcours poissonreeaxec la fonctionp(d), d’'une particule

traversant la matiére désordonnée et qui s’écrit :

1 -A
A) ==exp — (|-6)
p(A) =~ p( 3 )
ce qui donne par intégration, la fonction de disttion P(1) suivante :
_ , 1 -A' . - A -7)
P /l - /‘ /‘ - p— e A = 1_ e f (
()= [ p(a")d LAexp[A'jd exp[Aj
ol la moyennel est le libre parcours moyen défini par :
= 1
A= ———m—o
(N 0 Jtot) (|-8)
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avecNy qui représente la densité volumique de centrégsdifirs ou de cible du milieu traversé

(ici No = 0.0333 particule/A et o,, la section efficace totale d'interaction inclugmis les types

ot

d’interactions.

Aussi, si on appell€}, la variable aléatoire tirée au sort avgs /', <1, le libre parcours
Ap correspondant s’écrit, d’aprés la relation biunjve précédente, comme :
- _2In(1— - ' -9
A, ==AIn@-1,)=-AIn(l","), (1-9)

ou /7,'=(L-/,) estune variable aleatoire uniformément distriberétee O et 1.

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

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

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

g
p=Ji=1 (1-10)

Oo S A
k

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

de la maniere suivante :

i-1 i

> P srps_z(;Pj. (-11)
=

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

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

Ces données sont précisées comme suit :

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

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

gue ses niveaux énergétiques (d’ionisation et dtatkan).
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La simulation Monte Carlo consiste au suivi, pgsaa, des particules chargées dans le

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

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

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

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

I'ilon dans le milieu traversé.

l. 6. Simulation du milieu biologique

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

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

Pour décrire la molécule d’eau, nous présentongscirois approches les plus utilisées :
la loi d’additivité¢ de Bragg [6], la description dgpe CNDO [7] (Complete Neglect of
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Differential Overlap) et enfin la description maldgire de type LCAO-SCF [8] (Linear
Combination of Atomic Orbitals — Self ConsistentIH).

I. 6. 1. La loi d’additivité de Bragg

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

(¢ (HzO) =0 (HZ) + Yo (02) (|-12)

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

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

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

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

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

chimique sont explicitement inclus,

- approximation du recouvrement différentiel a @érou les intégrales de

répulsion de deux électrons sont négligées.

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

Table I-1: Description de la molécule d’eau en phase vagmurune approche atomique de type CNDO [7].
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l. 6. % L’approche moléculaire de type LCAO-SCF

Dans la cadre de la description de type LCAO-SGip@sée par Moccia [8], le cortége
électronique de la molécule d’eau est partagé mu @ibitales moléculaires &1, 2a;, 1b,, 3as,
1b;) contenant chacune 2 électrons (cf. table I-2adUle orbitale moléculaire est décrite par une
fonction d’onde mono-centriqué, (F) centrée sur une origine commune, I'atome le plusdo
(atome de I'oxygene pour la molécule d’eau). Chaatientre elles s’exprime alors comme une

combinaison linéaire d’orbitales atomiques (LCA®¥'écrit :
d)i (F) = a, ¢ ::ik e e (l? )’ (|'13)

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

N;

k=1

développement de chaque orbitale moléculaire.

Les coefficients g, ainsi que les nombres quantiques(,{n,,l,,m,} sont
caractéristiques des orbitales atomiques utilisies la combinaison linéaire et sont donnés
dans la table I-3.

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

Brn(1) =R (DY, (6), (H14)
ou R

(r) représente la partie radiale de la décompositémeldppée sur une orbitale de type

n.l.m

Slater, la partie angulaire étant contenue damsrhlonique sphériqu¥, (6,9) .

Dans ces conditions, la fonction d’onde moléculaiéerit :

N; (25 )nik +1/2
=\ ik N =1 4—&p r [-15
® (F)=2 ay et e Y, (6.9) (I-15)
K 2 n; :
Orbitale moléculaire Energie de liaison (eV) Nombre d’électrons
la, 539.70 2
2a, 32.20 2
1b, 18.55 2
3 14.73 2
1b, 12.63 2

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

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

Il. Les codes Monte Carlo existant dans la littératue

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

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

complexes et de matériaux de composition variée.
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On peut donc répartir les codes Monte Carlo en d@atdgoriesi) les codes généraux et

i) les codes dédiés.

ll. 1. Les codes Monte Carlo généraux

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

dosimétrie, radiothérapie).

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

ce, sur une vaste gamme d’énergie.

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

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

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

d'interaction rayonnement matiére).

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

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

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

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

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

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

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

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

et traitées de la méme maniere que les particulemjpes.

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

présentent ainsi :

- la catégorie Trackcontient 'ensemble des classes concernant Igctoires des

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

- la catégorie Trackingregroupe les classes permettant I'accés aux infornmsa
des classe§rack telles que I'énergie déposée au cours d'une ta@ecou le nombre de

particules secondaires générées,

- la catégorie Processesst relative a toutes les classes décrivant lesepsuls

physiques en lien avec les interactions {particulemtériau cible},

- la catégorie Geometrycontient toutes les classes utiles pour créer une

configuration géométrique bien précise,

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

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

langage C++.

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

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

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

experimentaux, implémentée dans des classes dédiées

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

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

Plusieurs processus physiques sont implémentés GHANT4 suivant le type de

particules suivies. On peut ainsi distinguer :
- les collisions élastiques,

- les collisions inélastiques (ionisation, transtétcharge, excitation...),

- les processus de désintégration.

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

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

Gifhionizaton idalonisstion Gdaframssramhiung

AComptonScatlénng

N -
X \\\ﬂ,‘a 2% C e GfVProcess | G4PhaleElectncEffact

GV hEnanpLosa GéVeEnerpyLoss

’ G gl onmension

T

Y,

hY

7 ) A t N )
\ 7 e / . || S -
bs r«') _/./‘ / . f‘f/ al Gl owEneryamptan
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FVGontinuousDiscrateProcess GdWResDiscreteFocess GV iscmeleProcess {',_d_ﬁ

N N Ly ™ e — GilowEnemyPhotoElctne
~ \ ~— ~_ T

-

G4MulipaScatianng 341
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Figure I-7 : Classes décrivant les processus physiques m¢iita la classe de base G4VProcess [10].
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Une classe définissant un processus contient ansna@ux méthodes obligatoires :
- GetMeanFreePath
- XXXDolt() (XXX = PostStepDolt, AlongStepDolt ou AtRestDolt).

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

définir la longueur de celui-ci.

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

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

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

désintégrations,

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

les interactions électromagnétiques,

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

mis en mouvement) par ionisation de la cible.

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

direction et une énergie donneées...

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

Diffusion élastique Analytique
Electron Excitation Interpolation
lonisation Interpolation

Diminution de charge Analytique

H* Excitation Analytique
lonisation Interpolation

Lo Diminution de charge Analytique
lonisation Interpolation

Diminution de charge Analytique

He** Excitation Analytique
lonisation Interpolation

Augmentation de charge Analytique

. Diminution de charge Analytique

e Excitation Analytique
lonisation Interpolation

Augmentation de charge Analytique

He’ Excitation Analytique
lonisation Interpolation

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

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

[l. 2. Les codes de simulations dédiés

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

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

chargées (électrons, protons, particutgsions lourds...). lls fournissent une cartographie
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deétaillée des dépobts d’énergie radio-induits ou gdesfils de dose déposée ainsi qu’une

description fine des effets biologiques qui en désat.

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

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

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

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

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

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

L’ensemble de ces codes possede une architectacheprlls font tous appel a des
sections efficaces d'interactions {ions - milieaversé} issues de calculs semi-empiriques ou de

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

Le code PARTRACK [3] a été développé en 1973 errAdgne par le centre national de
recherche pour la santé et I'environnement (GSFEst@in code simulant la trace de différents
types de rayonnements au niveau cellulaire telslemetlectrons, les photons ou les ions... I
étudie le ralentissement des ions dans la matigrencore les effets directs et indirects sur le
milieu biologique comme les dommages d’ADN [30].

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

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

empiriques [3] ou de fits de données expérimentales

I

{=\)

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

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

Il. 2. 2. Les codes LEPHIST et LEAHIST

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

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

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

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

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

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

Dans les codes LEPHIST et LEAHIST, la diffusionséilgue des ions Het HE" est prise
en compte méme si son impact reste limité, sauf [gsubasses énergies inférieures a 10 keV/u.
Elle est donc évaluée suivant une approche classlgicalcul des trajectoires [34]. Les sections
efficaces d’excitation électronique sont établigisant la formule de Miller et Green [28]. Cette
formule analytique permet une estimation des sestafficaces totales d’excitation de chaque
niveau moléculaire, en absence de données thésrmuexpérimentales dans ce domaine. Les
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processus d’échange de charges électroniques feapiperte de charge) sont importants dans
la gamme d’énergies considérées. lls sont donceprisompte dans ces simulations par le biais
de compilations de données expérimentales existaj8¢]. Enfin, les sections efficaces

d’ionisation sont établies par approche empiriquée® spectres des électrons secondaires sont

donnés suivant le modéle empirique de Rudd [35].

Il. 2. 3. Le code Monte Carlo TILDA

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

radioprotection...).

l. 1. Interactions des particules ionisantes aveachatiere

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

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

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

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

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

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

mouvement, que I'on appelfgojectile et une autre particul considérée fixe, que I'on appelle

37



cible. Suivant les changements qui interviennent lors ek aollisions, celles-ci peuvent étre
classées selon différents types :

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

A+B - A+B.

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

[. 2. Mesure d’une collision

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

les sections efficacext|e pouvoir d’arrét

I. 2. 1. Les sections efficaces

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

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

diffusion des particules apres interaction dansdirextionddonnée.
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Figure 1I-1 : Définition de la section efficace de diffusion

Pour une collision entre une particule projectietgbeA en mouvement et une particule
cible de typeB dont le nombre de diffuseurs interagissant ave@éaticulesA estng, la section
efficace totale, nommée,, s'écrit:

ot

Ntot (”'1)
q)AnB ’

atot -

ou Nyt est le nombre de particules totales détectees bt flux de particules incidentés

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

simplement différentielles, de sections efficacestdement différentielles...

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

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

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

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

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

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

comme on peut 'observer sur la figure 11-2.
l. 3. Collisions et régimes de vitesses

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

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

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

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

g= 2 Ve (11-3)

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

et v,,, de I'ion projectile.

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

dessous pour le systéme{HH}:

10
- N
L
s 10
i .
o /
® 18 i Excitation
g w|
o I 1s— = 2p
o f
C H
o ]
g | F
& 10 {
£ lonisation
I
10 Capture
]_I:]’i‘1 1 1 1 1

w? 1wt 10° 1u'—1 10 w10

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

- Le régime des basses énergiaggime de forte interactiork( >> 1) est atteint
pour des vitesses de collisio, trés inférieures a celle de I'électron actif. Lpapximation
adaptée a ce régime est I'approximation moléculzsge sur I'hypothese de la formation d’une
quasi-moléculdransitoire au cours de la collision. Dans ce &ag,EL est proportionnel a la

vitesse de l'ion incident. Ceci est di au réarramg® des niveaux €lectroniques au cours de

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

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

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

Il. Les modeles classiques d’interactions rayonnemeén matiere

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

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

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

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

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

- la particule projectile incidente,

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

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

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

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

- le mouvement des particules du systéme est dioviant des lois newtoniennes,

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

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

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

donnant ainsi acces aux sections efficaces totales différentielles.

Il. 2. Les modéles classiques de type CTMC

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

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

- intégration numérique des équations de mouvenmmtamiennes,

- différenciation des processus collisionnels apo&dlision via des criteres

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

figure 11-4 ci-dessous.

IO_ T T T T T T T T

lonisation
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Figure 11-4 : Sections efficaces d'ionisation et de capturarge systéme {H+ H} calculées dans le formalisme

CTMC (ligne continue) et comparées a I'expériersyenpoles) [52].

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

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

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

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

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

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

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

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

By (II-4)
g, =27 [P,(b)bdb,

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

R(b) =,
Ntot

ou Ny est le nombre de trajectoires calculées pour uanpeire d’'impact donné etN; le
nombre de processusomptabilisés parmi céé, trajectoires.

Il. 3. Les modéles classiques de type COB

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

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

projectile et donc considérés comme capturés.

<

V.

Projectile Cible

Barriere de potentiel

Electrons de la cible

P R:Rl

A
v

Cihle

Projectile

Barriére de potentiel

o«

Electrons encore ,
liés ala cible Electrons capturés

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

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

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

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

V(x)=-2a- Zs_ (I1-6)
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dont le maximum s’écrit :

Voul¥) === (/20 + 2, ] (7)

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

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

[1l. Présentation de notre modele CTMC-COB

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

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

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

un certain nombre de criteres énergétiques quedietadlerons par la suite.

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

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

transfert ionisation).

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

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

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

- les conditions et criteres finaux de différenbatdes processus collisionnels,

- les probabilités des processus ionisants et kratons efficaces.

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

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

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

donnée par :

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

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

vecteur unité du méme axe.

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

En effet, tout au long de son parcours, le prdg€it baisser la barriere de potenigk

vue par I'électron de la cible le moins lié, domaé :
ViulFy) =Va(F, ~RI+V, (7, ~Ry), (11-9)
ou Va etVg sont les potentiels induits respectivement pardgectile et le noyau cible, eq R,

et ﬁB les vecteurs position de I'électron, du projectiale la cible.

On note :

V,=ZA ety =L (11-10)
r-Ry R,

avecR; =0 au début de la simulation.

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

proportionnelles a la périodk de I'électron sur son orbitale classique donnée pa
1 -11
T, = 2m(Z, +) ()

NI
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ou | est I'énergie de liaison de I'électron cible. D fait, il existe des positions de I'électron

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

nouveau critére introduit consiste donc a compasiechaque pas de temgs, un nombre

aléatoired (dont la valeur est entre 0 et 1) au rapgofT, . Ainsi, sid <At/T,, la création de

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

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

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

- le ratioAt/T, est supérieur au nombre aléatairgitué entre 0 et 1).

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

z
= — =\ + B
Ee=ove=l+—", (I1-12)

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

suite.

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

Chaque simulation numérique est définie pour lecwtald’'un certain nombre de
trajectoiresN, séquencées en intervalles de tenfpéAt 010%ua). Ce calcul est réalisé suivant
les grandeurs et caractéristiques du systéme istande internucléair® (prise suffisamment
grande), le parametre d'impabtt les caractéristiques du projectile (charge, masgesse

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

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

V(I’) — q1q2

r-4f’

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

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

Il
]
t
It

|
I
0
r
Figure 11-8 : Comparaison des comportements du potentiel ectifin du parametre a.

Par ailleurs, en plus du choix du parametrdes simulations CTMC-COB exigent de
définir a priori un certain nombre de paramétres de calcul darftuénce sur les résultats peut
se révéler primordiale. Il s’agit tout d’abord daspen tempdt. En effet, plusit est petit, plusa
doit étre petit de maniere & permettre au potedtieteraction d’étre au plus prés du potentiel
réel. Aprés plusieurs testdt a été fixé dans nos calculs & envirot%0 Le pas du paramétre
d'impact Ab doit également étre le plus petit possible. Nousna ainsi observé que pour
4Ab~ 0.2 u.a., l'influence de ce dernier devenait rgaglble. Enfin, le nombrs, de parametres

d’'impactb traités vérifiant la condition :

N,.Ab > b (I1-14)

max

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

b,., de lI'ordre de quelques dizaines d’unités atomigues

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

chaque valeur de joue un role majeur dans le calcul des sectioisaees, notamment pour les
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phénomenes ionisants dont les sections efficacesfaibles, tels que les processus doubles.
Cependant, nous avons constaté qu’'a partir d'unice valeurN(b) de I'ordre de quelques
centaines (suivant le projectile), I'influence dste derniére sur les résultats restait trés falble

a donc été décidé de prendiéo) = 500.

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

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

étre créé et son énergie potentielle relat'lgtér“el), nous estimons son énergie cinétique relative

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

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

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

v, = 2E, . (I1-15)

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

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

- un angled qui varie entre 0 et,

- un angleyp qui varie entre O étr.

Nous avons donc :

V, =V, (sinfcosg & +sinfdsing €, +cosf&,). (1-16)

lll. 2. Propagation du systeme dans le temps

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

évolution durant une simulation donnée.
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Le potentiel d’interaction vu par un premier éleate; virtuel est donné par :

V(e Za 1 (11-17)
> ‘FQ—RA‘+a ‘Fel‘+a’
et de facon générale, pour il électronvirtuel et aprés la création dirX)*™ électron, le
potentiel d’interaction s’écrit :
v, = - Z, _(G-1 by (N (1I-18)
f-Rja |+ # -r+a

oui indique I'électron concerné par la créatiptes électrons déja crééigte vecteur position
de I'électronvirtuel i.

Ainsi, aprés la création d'un électron, I'ensemblie systeme {projectile - cible et

électrons créés} suit une trajectoire classiques pesitions et les vitesses d’'une particule
(projectile, électrons ou cible) sont données poutempg, par :

(1I1-19)

—_

F =

et la particulé est soumise & une force totdfedonnée en fonction de ses composantes par :
. =m (a&éx + ayiéy + azéz),

(11-20)

oum est la masse de la particujeet a, ,a, et a, les composantes de son vecteur accélération
totaled, .

Le calcul, pour le pas suivatit=t + At, donne les positions et les vitesgésetv,
suivant leur variatior\r; et Av, , telles que :

(II-21)

avecAr = Atv, et AV, = Ata4, .

L’ensemble de ces procédures s’applique jusqgufia lde la simulation, c’est-a-dire 1a ou

le projectile devient suffisamment éloigné de lgioé d’impact et ou les critéres finaux de
différenciation des processus ionisants sont ap@diq
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[ll. 3. Conditions et criteres définissant le syst@ dans son état final

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

Dans la version originale du modéle CTMC-COB, Ziaret Saalmann avaient défini un
critere géométrique pour différencier les processoisants qui consistait a comparer la position
de chaque électron créé a un rayon critiByecentré sur la cible ou le projectile. Un électron
était alors considéré capturé si celui-ci étaitradrieur de la sphére de ray®3ou ionisé dans
le cas contraire. Cependant, ce critere ne preaaien compte les énergies finales des électrons
ainsi que I'état de charge final du projectile etld cible. Nous avons donc introduit d’autres
criteres plus physiques prenant en compte I'étathdege final de la cible et du projectile par le
biais des positions relatives des particules massiade leurs énergies cinétiques et potentielles
relativement a la cible et au projectile. Ces nawmecriteres consistent a calculer I'énergie de
liaison entre I'électron considéré et un noyau jgoiile ou cible). Cette derniere est estimée via

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

A(B)

respectivement données par :

. Z
i - A(B)
Vas) = =+

- —> P #i

1 (1I-22)
r—

—

i rj‘

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

projectileA. Z ) et R A(s) SONt, respectivement, la charge et le vecteuripasiiu projectileA
(B), et
1

. 2
I _~ O — 17
EcA(B)~E(Vi VA(B)) )

(1-23)

ou \7i et \7A(B) sont, respectivement, la vitesse de I'électragt du projectile par rapport au

systeme de coordonnées du laboratoire.

Au final, I'énergie de liaison totale de I'électron est donc donnée par :

. 1 5 ZA(B)
| —~ — —
EA(B) “'_(Vi _VA(B)) + — > +Z

1
; iRl FERL

(11-24)
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Ainsi, les criteres CTMC-COB pour la différenciatiodes processus ionisants se

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

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

arraché,

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

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

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

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

La section efficace totalg du processus ionisanést alors donnée par :

bmax

o, =21 [P (b)bdb, (11-26)

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

négligeable (de I'ordre de quelques dizaines dasndtomiques suivant le systeme étudié).

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

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

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

F(b) = 2 Ri(b)+4 2 Rb), (1-27)

p(orbitales identique$ p(orbitales différentes)

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

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

Dans le modeéle a électrons indépendants, les pitéaldes processus doubles, dites
probabilités exclusives, sont données en utiliEastatistique binomiale [59], et s’écrivent :

P 6) =Y (L) [J(PL () +2 3" PLOIPLOIPLOIPLD) [1 (LB

iji#]

Poc (b) = Z (Pec(0)” [(Rrc(0))* +2 > Pic(0) P (0) P (b) P (b), il(i'!j)(PJc(b))z, (II-28)

ijiZj
Py (b) = > Pic(b)F (b) l (Prc(0)” +4 > P (D)Py (b) Py (b) P (b) il(_'lj)(P,Jc(b))z :
i=1 ! NEE3 ¥
ou Ps et Psc sont les probabilités de simple ionisation et $emmapture, et

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

IV. Les modéles quantiques d’interactions rayonnemen matiere

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

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

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

différents suivant la vitesse de l'ion incident.M@anotre cas, nous nous plagons essentiellement

57



dans le régime perturbatif (a hautes énergiespes te régime dit intermédiaire. Ainsi, dans le
régime perturbatif, les vitesses de collision grandes et la transition électronique est attribuée
a la perturbation créée par le projectile. Dana&® une théorie perturbative ou l'interaction
coulombienne couple directement I'état initial d&elctron a son état final, est applicable. En
revanche, dans le régime intermédiaire, le systgmsse par des états intermédiaires centrés sur
la cible ou sur le projectile pour atteindre saat éihal. Le formalisme des ondes distordues est
généralement appliqué dans ce cas avec une destpis ou moins performante.

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

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

IV. 1. Approximation de Born

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

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

initial Ri , la section efficace quadruplement différentislrit [61] :

k2d i ZE‘Tfi‘zd(k'_?_||i|_ﬁ_ﬁ_(R__bz), (11-29)

oul k_est le moment de I'électron éjecté dans la directid,, k,le moment de I'ion diffusé dans
la directiond Q..

L’amplitude de diffusiorily; est donnée par :

T, = Zé;;(tpf V|w), (11-30)
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ou Y, et ¢, sont les fonctions d’'onde de I'état final et détdt initial du systéme et ou

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

projectile
la distance internucléaire.

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

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

IV. 2. Approximation du Continuum Distorted Wave - CD@ CDW-EIS

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

L’approximation CDW a par la suite été reprise gtrafondie par Dodd et Greider [66]
et appliquée pour le cas de la capture {protondrdyene} par Salin [67], Gayet [68], et Belkic-
Gayet [69]. En effet, la capture électronique atéaiée par Thomas des 1927 [43] et analysée
classiguement comme une double diffusion (cf. #giH9) entrainant la capture pour une vitesse
de collision voisine de celle de I'électron. Orndd’approche perturbative du'lordre (dite
Born I), il apparait qu’un mécanisme qui permetradlectron de la cible, avec une vitesse
initiale, d’acquérir en fin de collision une vites$inale plus grande dans le référentiel du
laboratoire, est tres peu probable. Cet effet réestait visible qu’avec des théories de second

ordre. Thomas montre méme que les sections efficdif&rentielles en fonction de I'angle de
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diffusion présentent un pic pour un angle nommeé pic de Thomas (pic non visible avec Born

[) qui est donné paré, =Mi\/§ dans la systéme du laboratoire.

ion

P
Vion

° ‘ » Vr
\QA
] > Ve—

Ve. 60°
T

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

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

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

et au noyau de la cible, nous écrivons alors |'éongé de transitiof; comme :
T, :<L|Ji [\/\/|qu>, (11-31)
ou W.et W, sont les fonctions d’ondes distordues de l'étatiahiet final et W [I'opérateur

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

d’'un opérateurtd, .1 et qui est donné comme un potentiel résiduel.

Ainsi, nous avons :

) . N Sictvr + 12
W =N (V) Fy(ivLi(s+v.s)) exp[ (Gursgvis Eit)j (11-32)

W =g (N (V) F(-iEL-i(x +V.X)) exp(+i(%v.r +%v2t + Eit)j
On note que:
@(x) et @ () sont les solutions des équation{%ﬂi+%+ Eijqq(x) =0 et

(%Di +§+ E, jqof (s) =0, avecE, et E; les énergies du systeme initial et final corresjpoies.

v est la vitesse de I'ion incident &t(v) s’écrit N(v) = exp(zﬁjr(l—l—j.
% vV
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Chacune des fonctions d’'ondes initiale et finalelessus représente I'électron dans un
état lié au noyau cible (dans la phase initialgueprojectile (dans la phase finale) et par aifleu
simultanément dans un état du continuum de I'auti@au décrit par une onde coulombienne.

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

WEPHES = lim WP = g(x) exp(—i(%v.r +%v2t + Eit)J exp[—i% In(vs + v.s)} . (1-33)
L’approximation CDW-EIS a été appliquée par de noeuk auteurs pour étudier

l'ionisation de cibles atomiques [70, 71] et moléies [72, 73] par impact d’ions.

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

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

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

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

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

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

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

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

dog,u4 _ S/ F,+Fw (11-34)
dE, 2R (L+w)® +[1+ (expa@(Ww—-w,)/ V]’

ol w=E_ /I etv=(E,/l)"*avecw, =4v>-2v-1/8] et S=7N/1?, | étant I'énergie de
liaison du niveau considéré de la cibleNete nombre d’électrons de la couche atomique ou
moléculaire ionisée.

F, etF, sont des expressions empiriques données par :

L, =CVv™ /[1+ Ev*™]

F1=L1+H1,avec{ o )
H,=AIn@+v)/(v-+B /v

—_ D2
F,=LH,/(L,+H,) aved |
H,=A/v’+B,/Vv%)

L’ensemble des paramétr@és B, C, D, E et a dépendent, bien évidemment, de la cible

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

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

0.97 82 0.40 -0.30 0.38 1.04 17.3 0.76 0.04 0.64

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

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

V. 1. 2. Le modeéele HKS

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

section efficace simplement différentielle donnée:p
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2 O
daHKS:(zmj 16N | ool 2k

O 2
dEe Vi 3a sz kt 1+ Em_ il(jt
O 0 O 0 O 0 O 0 (11-35)
L 5(Km+ k) + B(Km+ki)®  5(Km=k )+ B(Kmn=ki)’
O ] ] 0
3[1+ (K m+ ki) ?]? 31+ (K m—ke)?]?
s Ko _at+k? . V2
ou Km:a_m: ae est le moment de transfert normalisé ayeea(1+07— 'kz),
c i“c i + e

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

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

K, :\/kj+0.2021/(vi/a) etkc:\/kez+ 30”12

[In(2v2/a?))?®

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

dues a l'utilisation de la fonction arctangente) :

{dUHKS} :(z_j BN | arotar(ink) -arcta (Ko y S k) + B (Kt k)
d& Jo, (Y Ak ki

B+ Kntk)T o

_5(Em—|2)+(3(|2m—ﬁt)3

B[+ (Kn—k) 7

2a?

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

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

donnée sous la forme :

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

N niveaux.

V. 2. Les modéles empiriques pour la capture

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

décrire. Parmi ces derniers, nous avons retensi tinodeles :

- Un premier modele proposé par Ruddakt[78] dans lequel la section efficace
totale est donnée par :

1 (11-38)

)7

1
o(r)=(—+
low Uhigh

avecd,,, = 4ma;Cx° et gy, =4mag[ AIn(1+x) + B]/x
oux=T/R (R=13.6 eV), T =ik / M, (ouM, = 1836.15) ety le rayon de Boh(a, = 0.5298
A).

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

A B C D F

2.98 4.42 1.48 0.75 4.8

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

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

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

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

ou X =log(r) avea exprimé en eV et oM (X)est donné par :

Y(X) =[3pX +by =y (X =%,)®.O(X = %,).O(x, = X) +(a, X —1).0(X = x,)
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avec© ( )qui représente la fonction de Heaviside.

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

Q bo Co do el b, Xo X1

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

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

efficace totale de capture du systéemé .0} [3].

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

(Za)e (E, -1)" (11-40)

o=0, ’
0 y@w) 4 E“™ +(Za)? E/ (E /C)”

aveca, =10"°cn? etE etl en keV.

Les parametres, v, J, 2, /1 etC sont donnés dans la table 1l-4 ci-dessous :

molécules v J (keV) a (keV) fo) /A C (keV)
H, 2.0 1.215 4084.0 0.271 4.80 75.8
0, 2.0 0.057 1038.0 0.258 3.50 125.0

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

capture du systéme {H H,0} [6].

VI. Sections efficaces obtenues dans le modéele CTMTOB

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

transfert ionisation).
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VI. 1. Les processus simples pour le systemé-{HH,0}
VI. 1. 1. Etude de la simple ionisation

Nous présentons sur la figure II-10 les sectiofisafes totales et partielles (par niveau
moléculaire) d’ionisation, issues de notre mod€eéMC-COB [84] (fig.10a) comparées a celles
obtenues dans les modeles FBA-CW et CDW-EIS (figb.#t 10 c).

a) CTMC-CO c) FBA-CW

b) CDW-EIS 1

Sections efficaces totales
-16 2
cm’)

et partielles (10

Energie incidente (keV/u)

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

On constate que lallure générale des différentestians efficaces partielles est
globalement bien reproduite par I'ensemble des mesdétudiés pour autant que I'énergie
incidente de l'ion reste supérieurél®00 keV/u. En revanche, pour des énergies inférgdil
apparait clairement des divergences avec en pl@tiaine croissance monotone des sections
efficaces partielles (pour des énergies incidenisroissantes), que ce soit pour le modele
classigue CTMC-COB ou le modele quantique FBA-CWrsaque l'approche CDW-EIS
affiche clairement un maximum pour des énergiescilence allant dél 100 keV/u pour
I'orbitales 22 a [0 60 keV/u pour l'orbitale la plus externebg)l. En fait, dans ce régime de

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

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

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

comparaison avec I'expérience.

10" F

2

cm

-16

10° |

10

Sections efficaces totales (10

10 10° 10° 10

Energie incidente (keV/u)

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

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

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

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

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

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

VI. 1. 2. Etude de la simple capture

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

Nous observons (fig. 1I-12 a) un accord trés saiisint avec les résultats expérimentaux
de la littérature [80,87,88] notamment a hautesgiee (typiquement au-dessus de 100 keV/u)
alors gu'a basses énergies, une légére surestimai observée en particulier pour
Einc < 50 keV, accord que nous notons aussi avec letagésssu du modele classique d’Ereta
al. [50] ou avec le modele CDW-EIS. Par ailleurs, noggortons le résultat issu du modele
CDW qui est en légére surestimation par rapportaaures modeéles, sauf a trés hautes énergies.
Cela s’observe encore davantage dans la (fig. IbJL3ui montre une comparaison entre les
résultats des modeles CDW et CDW-EIS avec les nwatomiques de capture € 1 etn = 2)
pour I'électron capturé ou nous avons un tres looora entre les niveaux de captare 1 dans

le modéle CDW a basses énergies ©t2 a hautes énergies.
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Figure 11-12 : Sections efficaces totales de capture induiteip@act de protons sur la molécule d’eau : a) cadc
dans le modéle CTMC-COB (ligne noire) comparésmerictions quantiques issues du modéle CDW-EIS
proposées par Fainstein et al. [73] (ligne rougéyla modéle CDW2 (ligne magenta) ainsi qu’aux riggsi|

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

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

magenta)

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

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

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

VI. 2. 1. Etude de la double ionisation

La figure 11-13 montre la section efficace totale double ionisation par impact de
protons sur la molécule d’'eau, issue de notre neottéorigue CTMC-COB. Aucun résultat
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expérimental n’existe dans la littérature sur lake ionisation, aussi avons-nous pris le parti de
reporter les résultats issus du néon, atome quiageroche beaucoup de la molécule d’eau
(méme nombre d’électrons et énergies de liaisosives).

Nous constatons clairement que les calculs clagsigant sensibles a la méthode utilisée
(IEM ou corrélée). Ainsi, comme attendu, nous catusts que les résultats issus du modele IEM
surestiment largement ceux issus de I'approchetlgay ces derniers étant en relatif bon accord
avec les résultats de Gervaisal. [89] en particulier pour des énergies d’incidendérieures
a[d200 keV/u. Au-dela, le désaccord peut devenir igm (d'un ordre de magnitude) alors que
les calculs CDW-EIS présentent un accord tout & faisonnable avec les données
expérimentales du Ne [90-91]. Le relatif échecalddscription de la double ionisation par notre
approche classique réside probablement dans l'tnedidn du modéle a estimer correctement
les probabilités aux faibles parametres d’impacB],[9ces dernieres étant par ailleurs

prépondérantes dans I'induction de processus nestip

Sections efficaces totales (10'16 sz)

DI (correlée)

10'4 " L0l " Lol L1
10 10° 10° 10*

Energie incidente (keV/u)

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

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

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

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

10" ————rry

10" |

Sections efficaces totales (10™*°cm?)

Tl (corrélée) '

107 . Y| A N
10" 10° 10°

Energie incidente (keV/u)

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

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

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

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

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

dans le domaine médical.

VI. 3. 1. Etude des processus ionisants simples

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

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

(triangles).
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De la méme maniére, nous avons reporté sur ladfifjut6 les résultats CTMC-COB
pour la simple ionisation et la simple capture itesipar ions &€ sur la molécule d’eau. Une
fois encore l'accord entre I'approche classiquelest théories quantiques [38,77,89] reste
raisonnable pour autant que I'énergie d'impacter@sterieure a 100 keV/u. Nous observons par
ailleurs un excellent accord avec le seul résekgerimental [96] disponible dans la littérature
d’aujourd’hui. La figure (11-16 b) reporte les rdsmis CTMC-COB obtenus pour la capture
induite dans I'eau par impact d'ion€*Csystéme collisionnel encore jamais abordé sipide

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

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

VI. 3. 2. Etude des processus multiples

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

la méthode de calcul. Aucun résultat expérimentkiste a I'heure actuelle pour ce systeme,
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aussi avons-nous décidé, comme dans le cas dunnpaeaeporter des résultats du Ne issus des
travaux de Kirchneet al.[97] et de Horbatsch et Dreizler [98] qui se rappett d’'un point de
vue moléculaire de la molécule d’eau. Nous obsexvon accord moyen avec l'approche
corrélée et une surestimation de nos résultatseatréhs indépendants. La seule donnée
théorique que nous avons répertoriee dans ladities est également reportée, ce sont les
résultats de Gervaist al. [89] issus du modele CDW-EIS dans I'approche a IEMnous
observons une sous-estimation de nos résultatdviaetEune surestimation de ceux issus de

I'approche corrélée comme dans le cas du proton.
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Figure 11-17 : Sections efficaces totales de double ionisa@)rfHe* + H,0) et b) (¢ + H,0) par approche
corrélée (ligne noire) et & IEM (ligne discontinneire). Les données expérimentales du Ne sontiskesetravaux
de a) Kirchner et al. [97] (cercles pleins), b) Hatsch et Dreizler [98] (triangles pleins). Lesudtats théoriques

de type CDW-EIS sont également reportés issus deaiSest al. [89] (ligne rouge).

La figure II-18 présente les résultats CTMC-COB pescessus de double capture et de
transfert ionisation des ions fleet C* sur la molécule d’eau par les approches corréées
électrons indépendants. Nous observons que lesrseefficaces restent sensibles a la méthode
de calcul notamment a basses énergies ou les atssulés sections efficaces de DC et TI
divergent sensiblement. Nous avons reporté les nr@®ultats expérimentaux issus des travaux
de Ruddet al. [94], Toburen [88] et Friedlandt al. [95] pour la double capture par impact
d’ions HE". Ces derniers présentent un trés bon accord axecésultats théoriques Quant au

cas du carbone, il n’y pas a ce jour de donnéeérarpntales.

74



10°

10*

%)

cm

-16

10° E

o
) A
@ \o¥
< 10" E -
g E \ 3
; E -\O

F \
% 102 __TI(X 0,01) \ .
= : YO
@ \\ Oo

B
g 10° F \ .
8 \ \
\

g . PC (IEM)

10* E
E Ry \
Tl (corrélée) \
\

TI (IEM)
1043 1 L1 a1l Lo a ol 11 11
10" 10* 10° 10* 10° 10°

Energie incidente (keV/u)

Figure 11-18 : Sections efficaces totales des processus do(idesle capture DC et transfert ionisation TI) pou

les systémes {He+ H,0} (fig 11-18 a) et {C* + H,0} (fig 11-18 b) par I'approche & IEM (ligne contire noire) et

corrélée (ligne discontinue noire). Comparaison @doxnées expérimentales de Toburen [88] (carrésiidret al.
[94] (triangles) et Friedland et al. [95] (cercles)

VI. 4. Etude des différents états de charge de libgl et du carbone

Nous nous intéressons dans cette partie a I'étedecdllisions entre les projectiles des
différents états de charge de I'hélium et du caebetla molécule d’eau. En effet, dans I'optique
de I'étude et de suivi du transport de charge dansatiére (pour les ions Beet C* dans
I'eau), nous avons besoin des sections efficachdites par ces ions. Aussi, par application de
notre modéle classique CTMC-COB, nous avons calesié&ections efficaces totales des états

de charges de I'hydrogene et de carbone.
La figure 1-19 montre les sections efficaces descessus ionisants du systeme {He

H.O} ou nous observons un bon accord pour la simpfesation en comparaison avec les

résultats expérimentaux reportés dans [83,95,99].
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Figure 11-19 : Sections efficaces totales des processus iotsishnsystéme {He+ H,0}. Comparaison aux
données expérimentales pour le processus de siompéation issues des travaux de Garcia et al. [@8hngles),
Uehara et al. [83] (cercles) et Friedland et al.gP(carrés).

Dans la figure 11-20, nous présenttes sections efficaces totales d’ionisation et de
capture de I'ensemble des états de charge desHdn#e?* et C*. Nous observons que
'ensemble des sections ont la méme allure aveplsiment des différences d’amplitude dues
aux états de charges différents. Par ailleurs, woustatons que les sections efficaces pour les
ions ayant le méme état de charge sont identiqueesjui est lié a la nature de notre modele

CTMC-COB qui ne dépend pas de la masse du praeutiis simplement de sa charge.
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Sections efficaces totales a) d’ionisation etlé)capture des états de charges de I'atome

d’hydrogéne neutre, d’hélium et de carbone issuesiddéle CTMC-COB.
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Conclusion

Nous avons dans ce chapitre 2 fait une revue géndeala théorie des collisions avec
une présentation des modeles théoriques que nauns appliqués pour le calcul des sections
efficaces totales et plus particulierement, notoelébe CTMC-COB qui nous a permis de traiter
I'ensemble des processus ionisants des iohsHe™" et C* et les états de charge des atomes
d’hydrogéne et de carbone. Ce modele offre dedta¢sdres satisfaisants et en bon accord avec
I'expérience ou avec les autres modéles théoriquaatiques tels que FBA-CW ou les modeles
d’ondes distordues CDW et CDW-EIS, notamment pas énergies incidentes supérieures a
100 keV/u. Nous avons ainsi établi un large pametdnnées théoriques de sections efficaces

totales des processus ionisants simple et doubdgstaéme collisionnel {ions - molécule d’eau}.

Nous allons nous consacrer dans le chapitre 3p&ékentation et a la mise en ceuvre de
notre simulation Monte Carlo TILDAZ2 pour le cas wlansport de protons dans I'eau en phase
vapeur. Nous intégrerons I'ensemble des sectiolisaeés totales des processus collisionnels
issues des modeles traités dans le chapitre Zigieédns ainsi I'influence de ces dernieres sur

les grandeurs physiques caractéristiques du trandp@rotons dans I'eau.
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Chapitre |l
Simulation Monte Carlo
de suivi et de transport de protons
dans I'eau.

79




Introduction

Comme nous l'avons vu dans le premier chapitre,méhode Monte Carlo est
parfaitement adaptée pour décrire le passage ddans la matiére biologique et rendre compte
des conséquences physiques, chimiques et biolagiuiesn découlent. Bien que décriée par de
nombreuses personnes qui s’'accordent a la consid®@me une boite noire composée
d’ingrédients dissimulés et préfabriqués, les satiohs Monte Carlo peuvent étre d'un grand
secours pour la radiobiologie ou encore la médeem@ermettant d’approcher une dimension
encore aujourd’hui inaccessible expérimentalememanometre. En effet, la possibilité qu’elles
offrent d’inclure une tres grande partie de la pduys des interactions €lémentaires les rendent a
la fois plus prédictives et plus précises, perméten outre la détermination plus ciblée des
grandeurs recherchées. C’est ainsi que les métiMdete Carlo sont devenues aujourd’hui des
outils essentiels dans de nombreux domaines deéldecme, tant dans le domaine de la
radioprotection que de celui de la physique médicainme la dosimétrie, la radiothérapie ainsi

gu’en imagerie médicale en médecine nucléaire

Ce chapitre est consacré a la description et dda en ceuvre de notre simulation Monte
TILDA2 (pour Transport d’lons Lourds Dans I’AqQigoour le suivi et le transport de protons
dans l'eau. L'originalité de notre code réside dssprocessus physiques qui y sont intégrés
avec une prise en compte d'un large éventail degasus allant des simples et doubles
ionisations et captures aux processus de transfesation et d’excitation électronique. En effet,
nous intégrons dans TILDA2 des sections efficasesds de calculs théoriques de notre modéle
CTMC-COB et des modeles quantiques FBA-CW, CDWEZRW-EIS en étudiant I'influence
de ces derniers sur la description. On présenteékadtats en termes de grandeurs physiques
caractéristiques telles que le parcours de l'iomsdaau, les fractions de charge d’équilibre, les
dépots et les transferts d’énergie moyens et levgowl’arrét électronique, comparés aux

données expérimentales et théoriques existantldditterature.
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|. Simulation Monte Carlo pour le transport de protons - TILDA2

TILDA2 est une simulation Monte Carlo que nous déppons dans la cadre de cette
these pour le transport d’ions (ici les protong)ddbeau ou dans I’ADN (cf. chapitre 4). Elle est
mise en ceuvre a partir de la simulation TILDA dépeke par Champioet al. [36], largement
modifiée et adaptée pour prendre en compte I'éiaiude la charge de I'ion et de son énergie au
cours de son parcours dans la matiere et complistgrise en compte des processus ionisants
inélastiques. Elle permet de rendre compte, étapectape, du passage d’ions dans le milieu

biologique et donne I'acces aux observables caiaat# ce type d’événement.

I. 1. Principes de TILDA2

La simulation TILDAZ2 se caractérise par :

- une description du systéme collisionnel aiweau tres fin : le niveau atomique
(nanometre),

- le suivi de I'ion depuis son point de départ jusgeon arrét total en prenant en
compte les changements @egehet d’énergie de I'ion apres chaque interagction

- la prise en compte de I'ensemble des processlastigies ionisants : simple et
double ionisation, simpledetible capture, transfert ionisation, excitation e

stripping (épluchage du pobijle neutre).

Par ailleurs, la trajectoire de I'ion est supposiligne tout au long de son parcours (cf.

chapitre 1).
Simple ionisation Double ionisation Simple ionisation
H"(Zion, Eion) \ \ / Stripping  Excitation /
h — - ' ' t
Départ de I'ion Arrét du suivi de I'ion

Figure lll-1 : Représentation schématique de I'enchainememt Waimbre aléatoire N de séquences au cours d'une

simulation TILDAZ2 de suivi de proton dans 'eau.

Ainsi, dans le cas du suivi des ion$ #ans I'eau, nous nous iNtéressons aux processus
physiques inélastiques induits par le proton : gnmnisation, simple capture, double ionisation,
transfert ionisation et excitation et & ceux inslyiar impact de I'atome neutré Ftréé a la suite
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d’'une capture électronique de la part du protainple ionisation, excitation et stripping (perte

électronique du projectile neutre).

Interactions Proton Hydrogéne neutre
lonisation H'"+HO > H +H,0" + e H°+H,0 > H +H,0" +e
Excitation H"+ HO0 > H' + H,0 H°+ H,O > H°+ H,0O

Capture électronique H"+H,0 > H’+ H,0" /

Double ionisation H"'+H,0 > H +H,0*" +2 ¢ /

Transfert ionisation H"+ H0 > H’+ H,0*" + e /
Stripping / H+H,0 > H +HO + e

Table 1lI-1 : Ensemble des interactions prises en compte dari3A2Llpour le suivi de protons dans I'eau vapeur.

I. 2. Processus physiques inclus dans TILDA2 pour daivi de protons dans

I'eau

A la lumiére de la table 1lI-1, nous présentonssde@ qui suit 'ensemble des processus

ionisants induits par protons et inclus dans TILDA2
I. 2. 1. Processus d'ionisation et de capture simpt double

Nous avons établi les sections efficaces totalsspdecessus inélastiques de la collision
{protons - molécule d'eau} validées par comparaiswec une large gamme de résultats
expérimentaux existant dans la littérature. Lariglll-2 ci-apres montre les différentes sections
efficaces théoriques de simple capture et de sinmgpbsation (figure 1ll-2-a), de double
ionisation et de transfert ionisation (figure IHBY issues de I'ensemble des modeles CTMC-

COB, FBA-CW, CDW et CDW-EIS, retenues et inclusassinotre simulation TILDAZ2.
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Figure 1II-2 : Sections efficaces totales des processus ingilest du systéme {H- H,0} : a) Simple
ionisation (SI) dans les modeles CTMC-COB (lignee)pFBA-CW (ligne bleue), CDW-EIS (ligne rouge)es
modele semi-empirique de Rudd (ligne verte) ;mapk capture (SC) dans les modéles CTMC-COB (ligne
discontinue noire), CDW (ligne magenta), CDW-Eigng¢ discontinue rouge). b) Double ionisation Ddile

noire) et transfert ionisation (ligne discontinueire) dans le modéle CTMC-COB.

I. 2. 2. Processus d’excitation électronique pamdele de Miller-Green

L’excitation de la molécule d’eau par impact d’ie@w tres peu étudiée dans la littérature,
notamment d’'un point de vue théorique. Nous avassemiellement trouvé quelques rares
résultats reportés par Uehaet al. [82,83] qui ont calculé les sections efficacesaltst
d’excitation suivant la formule semi-empirique déerpar Miller et Green [28].

Présentée sous forme analytique, cette approcheepaine estimation des sections
efficaces totales d’excitation pour chacun desanixed’excitation de la molécule d’eau. Elle est

donnée par :

_ 0,(Z8)* (T -W)" (11-1)
ex JQ+V +TQ+I/ !

ol g, =10%°cn?, Z = 10 etT est I'énergie d'impact.
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a, Q, W, v, J sont des parameétres analytigues donnés pour lggv28ux d’excitation de la

molécule d’eau [28] dont les 5 niveaux principaux geuls été retenus dans notre étude.

Etats excités W (eV) a (eV) J (eV) Q )
A'B, 8.17 876 19820 0.85 1
B'A; 10.13 2084 23490 0.88 1

Ryd A +B 11.31 1373 27770 0.88 1
Ryd C + D 12.91 692 30830 0.78 1
Diffuse bands 14.50 900 33080 0.78 1

Table 11l-2 : Paramétres introduits dans le modele de Miller eeé&h [28] pour calculer la section efficace
d’excitation de la molécule d’eau par impact detpre.

La figure IlI-3 montre la section efficace total&extitation de la molécule d’eau par
impact de protons obtenue par le modele de MillerGeeen. Nous y avons reporté la

contribution des 5 principaux niveaux d’excitatie la molécule d’eau, donnés dans la table IlI-
2.

Sections efficaces totales (10™° cm?)

10'3 " Ll " MR |
4 5

10 10 10

Energie incidente (eV/u)

Figure IlI-3 : Sections efficaces d’excitation de la moléctgad par impact de protons : section totale (ligne
noire), sections partielles des niveau¥AR(ligne bleue), Diffuse bands (ligne violetteJBA(ligne rouge),
Ryd (A+B) (ligne marron) et Ryd (C+D) (ligne orange
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. 3. Processus physiques inclus dans TILDA2 induitar impact de H

L’étude des effets d'impacts d’'ions chargés sumiieu biologique inclut la prise en
compte de la contribution non négligeable du ptdgaeutre dans la dégradation énergétique.
En effet, pour un proton incident, ce dernier pdevenir durant son parcours un atome
d’hydrogéne neutre (suite a une capture) qui indag processus physiques avec des sections
efficaces totales différentes de celles induitedgmprotons. Cette différence est liée :

- aux effets écran de la charge nucléaire de tédaae I'hydrogéne lié,

- aux contributions des spectres d'électrons arpdes bandes de I'électron de
I'hydrogéne,

- aux contributions des interactions électron-étectde I'électron de I'nydrogene
avec les électrons de la cible.

L'importance de ces trois éléments dépend de lgaeimcidente, de I'énergie de
I'électron éjecté et de son angle de diffusion.shin’est tout naturellement que nous prenons en
compte l'interaction de I'hydrogene neutre avearialécule d’eau par le biais des processus
d’ionisation, d’excitation et de stripping (pert&léctron du projectile) que nous présentons et

évaluons dans ce qui suit.
I. 3. 1. Processus d’ionisation par atome d’hydroge

D’'un point de vue théorique, il n'y a pas d’appreshsatisfaisantes pour traiter
l'interaction {atome neutre — molécule d’eau}. Noasons opté pour une approche semi-
empirique reportée par Dingfeldet al. [3] basée sur le modéle de Rudd [35]. Dans ceielern
la section efficace totale d’ionisation par I'hydeme neutre est donnée a partir de celle obtenue
par proton, modifiée par une fonctigir) qui dépend seulement de I'énergie incidangt non

de I'énergie transferée, ou 7 est donne par =(M ,/m,)E.

Ainsi, la section efficace simplement différentedist donnée par la relation suivante :

do _ do (1-2)
(Ej hydrogéne_ g (T) (Ej proton ’
ou
a -3
g(r)=08 {1+ ex;{log(g)—s_ﬂj } +09. (1)
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La section efficace totale d’ionisation par impalhydrogene neutre est finalement
obtenue par intégration sur I'énergie (cf. figuited).

Sections efficaces totales (10™° cm?)

1072 N MR | " MR | Ll L4
10 10° 10° 10’ 10°

Energie incidente (eV/u)

Figure Ill-4 : Section efficace totale d'ionisation de la maikecd’eau par impact d’Plobtenue par I'approche

semi-empirique proposée par Dingfelder et al. [3].

I. 3. 2. Processus de stripping de I'hydrogene meut

Le stripping ou épluchage du projectile neutresiste en la perte d'un ou de plusieurs
électrons par un atome suite a son interaction eweccible. Théoriguement, aucun modele ne
permet d'étudier ce type de phénoméne. Aussi, milisons une approche semi-empirique
proposée par Dingfeldet al. [3] a partir d’'interpolation des données expéritabas reportées
par Dagnacet al.[80] et Toburen [88], qui ont mesuré le strippswy I'eau respectivement a

basses et a hautes énergies.

Nous avons alors la section efficace de strippilicf. figure 11I-5) qui est donnée sous la
forme :

o) :(i+ 1 (ll-4)

a-low Jhigh

D
aveco,, = 4ma; C(RLJ +F | et gy, =4ma; Aln{1+ %] + BJ,

y
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ol ap est le rayon de Bohed = 0.529 10 cm), R, I'énergie de Rydberg égale & 13.6 eV.
A, B, C, D, Fsont des parametres analytiques donnés dandddliab.

A B C D F
2.98 4.42 1.48 0.75 4.8

Table I1I-3 : liste de parametres semi-empiriques du modéel&kdeéd pour calculer la section efficace totale de
capture du systéme {H H,0} [35].

10" ——rrrrr——rry

Sections efficaces totales (10™° cm?)

10'2 Ll L anl Ll MR EET
10°* 10° 10° 10’ 10°

Energie incidente (eV/u)

Figure I1I-5 : Section efficace totale (ligne noire) de strippipour le systéme collisionnel {H H,0} comparée

aux valeurs expérimentales (triangles) issues @amtix de Toburen [88].
I. 3. 3. Processus d’excitation par impact d’hydinge neutre

Comme dans le cas du proton et en I'absence deéderthéoriques ou expérimentales
traitant de I'excitation de la molécule d’eau pampact d’hydrogéne neutre, nous adoptons la
méme approche semi-empirique proposée par MilleGreten [28] pour établir les sections
efficaces d'excitation induites par °’H Nous nous appuyons, pour ce faire, sur les
recommandations d’Uehagd al. [82] qui ont repris les mémes parameétres analgigipnnés
dans la table IlI-2 excepté le paraméréef. formule 111-1) qui est ajusté ici et pris égau 3/4
de celui considéré pour les protons. Ainsi, nowudns la section efficace totale d’excitation,
induite par H que nous intégrons dans notre simulation TILDAZ2.
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l. 4. Transferts d’énergie aux électrons secondare

Lors de la collision entre I'ion incident et la réolle d’eau, une partie de I'énergie
cinétique associée au mouvement est transféréertage électronique de la cible. Ce transfert
se fait essentiellement par le biais des interastioélastiques que nous considérons dans notre
étude, au cours desquelles une partie de I'éndmikon incident est transférée aux électrons
éjectés alors gu’une autre partie est convertiénemgie potentielle.

Pour un systeme collisionnel {ion - molécule}, tarisfert d’énergie maxim& . dans
'approximation d’un choc binaire sur un électranld cible supposé au repos, est donné par :
(11-5)

E =4 F |,

max
M on

ou me et Mjon, sont respectivement la masse de I'électron migeret celle de l'ion incident et
Eion I'énergie de l'ion incident.

Dans notre simulation, nous avons adopté le modétai-empirique de Rudd [35]
présenté dans le chapitre 2 pour établir les sestiefficaces simplement différentielles
d’ionisation de maniere a calculer numériquemestéeergies moyennes transférées au cours
des processus d’ionisation. En effet, I'énergie moweperdue par un ion incident d’énerBig
est donnée par la relation :

(Ee>=%jEe da(ldEEne,Ee)dEe, (11-6)

ou o est la section efficace totaleEtl'’énergie de I'électron secondaire.

Ainsi, suivant le processus collisionnel qui infent, I'énergie totale transférdég s par
I'ion incident est définie [3,83] comme :

- Eyans = (E.) + | pour une ionisation.
— 1 2 — E — I\/Ii n —
- Eians —Eme\/ion +1 -1, —7+| —R, pour une capture od =—*" =183615 et
m,

R, = 13.6 eV. En effet, dans le cas dune capture, I'éeetgansférée comprend trois
composantes : I'énergie pour arracher I'électronlalecible (ici I'énergie de liaison de la
molécule d’eau), I'énergie d’accélération de I'étlen pour le mettre a la méme vitesse que le
projectile et permettre ainsi sa capture et enfimdrgie de liaison du niveau atomique du
projectile ou I'électron est capturé (ici I'énergie liaison de I'hydrogéne).

- E.as =W pour une excitation oW est I'énergie du niveau excité.

- E..ns = R, poOur le processus de stripping de I'atome d’hyenzg
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La figure 11I-6 montre les énergies moyennes tr@réds au cours des processus
d’ionisation, de capture, d’excitation et de stimgpobtenues via les modeles CTMC-COB et
CDW-EIS. Nous observons globalement un bon accad gpmparaison avec les valeurs
reportées dans le code développé par Uelearal. [82]. Les deux modeles offrent un
comportement identique sauf pour l'ionisation ows@vons une légére différence due aux
sections efficaces qui sont légerement différeatesme nous I'avons vu dans le chapitre 2. Par
ailleurs, nous considérons les mémes valeurs tngesi pour le transfert d’énergie de
l'ionisation et d’excitation pour le proton et lahe d’hydrogene neutre. Notons que I'énergie
moyenne pour la capture augmente fortement a héngegie ce qui est lié a la nécessité
d’accélérer I'électron mis en jeu a des vitessestiques de celles du proton pour permettre la
capture. Cependant, ce phénoméne est a relatipeetampleur des sections efficaces de
capture qui décroissent rapidement pour des éresgigérieures a 50 keV/u. Enfin, le transfert
d’énergie pour 'excitation augmente trés légeretmarire 10 keV/u et 10 MeV/u passant de
12 eV a 14 eV alors que celui du stripping restastant autour de 13.606 eV, valeur du
Rydberg.

120 S

a) CTMC-COB | b) CDW-EIS
100
80

60

40

Energie moyenne transférée (eV)

20

10’ ---1-05 ---1-0 ”1Io7

Energie incidente (eV)
Figure IlI-6 : Energie moyenne transférée par processus ioh@dans les modéles a) CTMC-COB et b) CDW-EIS
avec : simple ionisation (ligne noire), simple aagt(ligne rouge), excitation (ligne bleue) et gping (ligne verte)

du systéme collisionnel {H H,O}. Comparaison avec les résultats donnés danede développé par Uehara et

al. : simple ionisation (ligne discontinue noirg)stmple capture (ligne discontinue rouge) [82].
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I. 5. Mise en ceuvre de TILDAZ2 : suivi de protons dankeau

La simulation TILDA2 présentée dans ce chapitrecestposée de différentes étapes (cf.

figure I1I-7) et de phases de tirages au sort ssifs:

- définition des données initiales de la simulatinergie incidente, nombre de
simulations, le modeéle déal des sections efficaces retenu et I'énergie de
coupure, énergie seuil juadaquelle I'ion est suivi),

- calcul des sections efficaces totales,

- calcul du libre parcours moyen (distance entrexdeteractions) et tirage au sort
d’un parcours,

- le calcul des pertes d’énergie,

- le stockage des pertes d’énergie induites,

- le calcul des observables physiques recherchées.

Aprés avoir défini les parametres initiaux de limeident, TILDA2 détermine le libre

parcours moyen de ce dernier a partir d'une lodidé&ibution poissonnienne (cf. formule I-6)

. . = 1 N .
dont la valeur moyenne est égale au libre parcowogen A = ﬁ ou Np représente la
0 Jtot

densité volumique de cibledN{=0.0333 molécules/® et g, la section efficace totale
d’interaction calculée auparavant et donnée par :
Otot = Oonizn*y T Peap®y T Pexcin®y T Pavicioniany T Pranstionzry T Pionizr©y T Pstripping T Texcrioy: (111-7)

Une fois le libre parcours connu, I'ion est alaemnsporté jusqu’a sa nouvelle position ou
l'interaction mise en jeu est déterminé grace dinage au sort parmi les sections efficaces de
chacun des processus. Différents cas se préseal@ast pour la détermination des pertes
d’énergie suivant le processus ionisant tiré au, sem lien avec la définition du transfert

d’énergie proposée ci-dessus (cf. chapitre 3).
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Données initiales de la simulation
(Energie de I'ion, charge de I'ion, nombre d’ioAsgrgie de coupure...)

Fy »
Calcul des sections efficaces totales
(Suivant le modeéle théorique consids
Calcul du libre parcours moyen et tirage au sort diin parcours
v
Tirage au sort de I'interaction
v
[ | I I 1
lonisations Capture Transfert lonisation ou Excitation
Simple et double Simple et double ionisation strippina si H° électroniaue
[ | 1 1 |
]
Calcul des Pertes d'énergiAE et du changement de charge
Az
Stockage des pertes d’énergie induites
Détermination des nouveaux parametres du proton
Eion = Eion _AE
Zion = Zion —AZ
Non Oui

Eion < Ecoupure(?)

A

Fl

Figure IlI-7 : Organigramme du code de simulation Monte Carlo TAZD

Ce schéma est répété pour tous les ions incideets grenant en compte I'ensemble des
processus inélastiques dont nous reportons legpseatfficaces totales sur la figure IlI-8 ci-
apres, et ce jusqu’a ce que leur énergie atteigeevaleur seuil (énergie de coupure) définie

dans notre cas a 10 keV/u.
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Section efficace totale (10™° cm?)
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Figure 11I-8 : Sections efficaces totales des différents processiastiques inclus dans TILDA2 pour le suivi de

protons dans I'eau.

Notons enfin que le choix du niveau de I'énergiedepure (10 keV/u) est lié au fait que
'essentiel des processus physiques prend place danintervalle d’énergies supérieures a

10 keV/u et présente un maximum pour des énergisges de 100 keV/u.

[l. Résultats et discussion

Nous présentons dans cette partie les résultatsotte simulation TILDA2 pour le
transport de protons dans l'eau en phase vapeusieRls observables physiques sont ainsi
étudiées et évaluées en prenant en compte lesrsedfficaces issues des différents modeles
d’interaction présentés dans ce travail (CTMC-COBRWGEIS et FBA-CW) de maniere a
quantifier l'influence de ces derniers sur les I@ssl obtenus. Enfin, quand I'occasion se

présente, nous comparons nos prédictions théoraguedonnées de la littérature.
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II. 1. Calcul des grandeurs physiques macroscopiques

II. 1. 1. Parcours de protons dans l'eau

Nous présentons dans la figure 11I-9 le parcourdide incident dans I'eau vapeur en
fonction de I'énergie primaire incidente, issu ddra simulation TILDA2, par application des
modeles CTMC-COB, CDW-EIS et FBA-CW.

Parcours de l'ion (nm)

102 L . Ll . N |
10

10

3

Energie incidente (keV/u)

Figure 11I-9 : Parcours de protons dans I'eau en phase vapesur @& notre simulation TILDA2 et obtenu avec les
modéles CTMC-COB (ligne noire), FBA-CW (ligne b)eateCDW-EIS (ligne rouge). Comparaison aux données
issues de I'outil GEANT4 [100] (ligne violette)dsts codes développés par Uehara et al. [101] (ligmee) et par

Endo et al. [6] (ligne marron) ainsi qu'aux valeuegpérimentales (cercles) issues d'ICRU [4].

Nous observons que les parcours obtenus differsgngiellement aux basses énergies,
précisément la ou les sections efficaces d’iorosatit de capture divergent. A hautes énergies,
les parcours obtenus par les trois modeles soriiafgiment identiques. En effet, dans ce
domaine d’énergie, le processus d'ionisation estidant par rapport aux autres processus et est
évalué avec un tres bon accord par 'ensemble és modeles théoriques. Par ailleurs, le
parcours obtenu avec TILDA2 est en trés bon acawvet les valeurs issues d'ICRU [4] sauf a
basses énergieEif, < 100 keV/u) ou les modéles CTMC-COB et FBA-CW sombins
pertinents comme nous l'avions déja observé darchégpitre 2. Enfin, nous comparons nos
résultats a ceux issus de la simulation GEANT4 :réaa bon accord est obtenu sauf & basses

énergies ou le résultat GEANT 4 est en légere soragtin. D’autre part, les résultats obtenus
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via la simulation développée par Uehataal.[101] présentent une trés bonne convergence pour
le domaine énergétique considéré.
En conclusion, nous constatons que le modele CDWeBktSelui qui offre le meilleur

accord avec les résultats théoriques/expérimergaukensemble des énergies considérées.
II. 1. 2. Energie transférée tout au long du parcmu
Le parcours des protons dans I'eau engendre phssapots et transferts d’énergie lors

des processus d’ionisation simple et double, desfeat ionisation et de stripping. Pour chaque

processus ionisant subi par le proton (ou I'atorhgdiogéne neutre), celui-ci perd une partie de

son énergie.
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Figure 111-10 : Energie moyenne déposée par un proton incident tieaus obtenue par TILDA2 via les modeéles
a) CTMC-COB et b) CDW-EIS, avec les contributioes différents processus ionisants : I'énergie ®{éigne
noire), I'énergie d'ionisation par H(ligne bleue), I'énergie d’ionisation par®{ligne discontinue bleue), I'énergie
de capture (ligne rouge), I'énergie de strippinigiile discontinue rouge), I'énergie d’excitatiori figne verte),
I'énergie d’excitation H(ligne discontinue verte), I'énergie de double &ation (ligne magenta) et I'énergie de

transfert ionisation (ligne orange).

La figure IlI-10 montre les dépbts d’énergie indujiour chaque processus ionisant
obtenus par les modeles CTMC-COB et CDW-EIS. Nowsenitons que le dépbt d’énergie est
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essentiellement di au processus de simple ionisatitautes énergieEi{, > 100 keV/u) ou ce

processus est dominant alors qu'a basses énelgig®pot moyen total d’énergie est di a
plusieurs processus notamment aux processus dereagéctronique, de transfert ionisation et
de stripping qui restent dominants a basses émedjmpact. Par ailleurs, nous observons que le

dépdt d’énergie total par processus est identigedgge soit le modele considéré.

10*

10°

Energie moyenne perdue (keV)

3

10

=
o

Energie incidente (keV/u)

Figure IlI-11 : Energies moyennes déposées par un proton inciderst lteau obtenues par TILDA2 avec les
contributions des différents processus ionisardsiits par H : I'énergie totale (ligne noire), I'énergie d’iosétion
(ligne bleue), I'énergie de capture (ligne roug&nergie d’excitation (ligne verte). Comparaisover les
contributions de la simulation GEANT4 [100] (ligndiscontinues).

Dans la figure 1ll-11, nous avons également replagéénergies moyennes obtenues par
GEANT4 [100]. Nous constatons d’'une part un excelleedord entre les dépbts d'énergie
totaux issus de TILDA2 et de GEANT4 et d'autre pamtttés bon accord dans les dépots

d’énergie induits par processus, hotamment pouedesgiesEi,, > 100 keV/u.

Par ailleurs, le passage de protons engendre piasiédectrons secondaires pour les
processus d'ionisation par impact déét H, de double ionisation, de transfert ionisatiodet
stripping. Chacun de ces électrons secondairegjestié dans le continuum avec une énergie

cinétique donnée. La moyenne de I'énergie cinétipiees électrons secondaires est obtenue en
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sommant I'ensemble des énergies cinétiques desrariecsecondaires divisé par le nombre
d’électrons secondaires. Ainsi, la figure IlI-12 m@ I'énergie cinétique moyenne des électrons
secondaires en fonction de I'énergie des prototigémts obtenue par les modeles CTMC-COB,
CDW-EIS et FBA-CW. Les résultats obtenus par cemides sont en tres bon accord sauf a
basses énergies ou les résultats des modeles CTMBC-€@OFBA-CW sont légérement
surestimés. Par ailleurs, nous constatons unéotnése convergence de nos résultats avec ceux
issus du code développé par Uehetral. [101] notamment lorsque 'on utilise le modéele CBW
EIS.

Energie moyenne
des électrons secondaires (eV)

|
10

10

2

Energie incidente (keV)

Figure 11I-12 : Energie moyenne des électrons secondaires obfggu€ILDA2 pour le transport de protons dans
I'eau vapeur avec les modeles CTMC-COB (ligne npF8A-CW (ligne bleue) et CDW-EIS (ligne rouge),

comparée aux résultats issus du code développ8elaara et al. [101] (cerles).

II. 1. 3. Fraction de charge d’équilibre théorique

Quand un projectile pénétre dans l'eau, il sub# sarie d’interactions qui engendrent
des changements de son état de charge initiaésiprbcessus de capture et de stripping. Dans le
cas du proton, son état de charge oscille done dnfpour H) et 0 (pour H), la distribution de
ce dernier étant régie par les sections efficantedets de captur&:apuret de StrippinQstripping
Ainsi, la fraction de charge & équilibig(H* e} f(H®) pour les ions Het H est alors définie
[102] par :
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f(H +) — O capture et f(H 0) _ 0 stripping . (11-4)

acapture stripping acapture + astripping

La figure IlI-13 montre la fraction de charge &duilibre obtenue pour des protons
incidents dans I'eau en phase vapeur, par apicates modeles CTMC-COB, CDW et CDW-

EIS et comparée aux résultats proposés par Oleteah[103] et Endcet al.[6].

Fraction de charge a I'équilibre

Energie incidente (keV/u)

Figure IlI-13 : Fraction de charge a I'équilibre de protons dansdl en phase vapeur obtenue par les modéles
CTMC-COB (ligne noire), CDW (ligne magenta) et CIEN%: (ligne rouge). Comparaison avec les résultats

reportés par Olivera et al. [103] (cercles) et pando et al. [6] (carrés).

Nous observons que le résultat obtenu via le modB/-EIS offre un bon accord avec
les résultats d’Oliverat al [103] et d’Endoet al. [6], accord que nous observons aussi pour le
résultat obtenu via le modele CTMC-COB a hautesgie®IE,, > 70 keV/u) ou le modele est
valide. Cependant, nous constatons un décalagel@ouésultats issus du modele CDW ce qui
est d0 aux sections efficaces de capture issues dedele qui sont surestimées par rapport aux

modeles CDW-EIS et CTMC-COB, comme nous l'avionsiadjservé dans le chapitre 2.

II. 1. 4. Pouvoir d’arrét électronique théorique

Le pouvoir d'arrét est une grandeur physique caretique de tout parcours de
particules chargées dans la matiére. Suivant lesepsus ionisants pris en compte, ce dernier
peut étre plus au moins approximeé et nous troudans la littérature deux approches difféerentes

gue nous présentons ci-dessous :
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. La premiére approche est celle proposée par Digffet al. [3] dans laquelle la

section efficace totale de pouvoir d'aregf,, s'écrit :

Jst = Zﬂ(ast,i +0—ij Tij ) ’ (II|-5)
[SEES!

ou ¢ est la probabilité de trouver I'ion incident ddigsat de charge (1 pour le proton et O pour
I'atome neutre) g, étant la section efficace totale de pouvoir dladel'état de chargeet o

la section efficace totale du changement de chdeg&tati vers I'étatj (o,, pour la capture et
0, pour le stripping).T; est I'énergie perdue lors des changements d'@athdrge. Nous

considérons simplement les processus simples (siogpture et stripping).
Dans le cas du proton, nous avons deux états deyecttu projectile i = 0 pour

I'hydrogene neutre et= 1 pour le proton. Ainsi, nous pouvons écrireclation IlI-5 comme :

Ust = % (Jst,o + 001T01) + @(0-51,1 + UlOTlo) . (“l‘6)

Par ailleurs, dans leur approche, Dingfeldetr al. font I'hypothése suivante :

mV; e -y
To+ T =1, +%, et définissent les probabilitégg et ¢ telles que :

o g
@ = 10 ety = o
Ot 0q Ot 0

lIs réécrivent alors le pouvoir d’arrét électrorégeomme :

O-St = %JSLO + qastvl + JSI,CC y (“I'?)
oo, = jEﬂdE eto, . =—2wlu (I,+E,)
st,i st,CC 0 A
¢ dE 10T 00
. La deuxiéme approche, reportée par Ueheraal. [82], prend en compte

I'ensemble des contributions des processus iorssaimsi, le pouvoir d’arrét est donné par :
0, = f(H')ELy 0, + 2 f(HO)EL s 0t (I11-8)
i k

ou j représente les interactions liées a(simple ionisation, simple capture et excitatienk

celles liées a B(simple ionisation, stripping et excitationy, et g, étant les sections efficaces

totales des processiigtk, et E)_ et EX . les énergies moyennes transférées pour chacun de

trans
ces processus.f(H* )et f(H°) représentent les fractions de charge a [Iéquilibre

respectivement pour‘Het H’.
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Nous présentons sur les figures 1lI-14 et 11I-18 pouvoirs d’arrét total et partiels (par
processus) dans ces deux approches en considacaessivement les sections efficaces totales
issues des modeles CTMC-COB, FBA-CW et CDW-EIS. tg=altats obtenus sont compareées
aux données expérimentales et théoriques existastld littérature.

a8 a) CTMC-COB b) CDW-EIS
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Figure IlI-14 : Pouvoir d’arrét électronique total pour les protodans I'eau en phase vapeur issu des modéles
a) CTMC et b) CDW-EIS, obtenu par les deux appre¢hgne noire, ligne rouge) et comparé aux valeurs
expérimentales reportées par ICRU [4] (cercles mdgpour I'eau vapeur, cercles ouverts pour I'eaypbase
liquide) et par Janni et al. [104] (triangles) etia résultats issus du code développé par Uehaah 2] (lignes
discontinues noires). Contributions des processnsants : simple ionisation par'Hligne continue bleue), simple
capture (ligne continue magenta), excitation par(lfjne continue verte), simple ionisation paf figne

discontinue bleue), stripping (ligne discontinuegmiata), excitation par H(ligne discontinue verte) et la

contributionT; (. -

Nous observons pour le résultat issu du modéle CTNIB (fig. IlI-14 a) une bonne
convergence avec les valeurs expérimentales regsoplr ICRU [4] ou mesurées par Jagtral.
[104] pour les énergies incidentEg, > 100 keV/u ou notre modeéle est valide. Ailleurag
surestimation plus au moins importante existe dwe sections efficaces totales, notamment
celle d’ionisation, qui sont surestimées. Pour ¢eivoir d’arrét issu du modele CDW-EIS,
comme dans le cas du parcours, nous avons un urealeord comme le montre la figure 111-14
b, notamment entre nos résultats et les résultdishdraet al. (obtenus par la méme définition
du pouvoir d’arrét), accord que nous retrouvondalement avec les résultats expérimentaux

reportés. Par ailleurs, la comparaison entre lesltais des deux modele CTMC-COB et CDW-
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EIS montre d’'une part une trés bonne convergenbaudes énergies ou les deux modeéles
donnent des sections efficaces tres proches, etré’gpart une grande différence a basses
énergies ou les processus d'ionisation simple pagtHf, qui dominent le pouvoir d’'arrét total,
sont surestimés dans le modéle CTMC-COB. Cettetaat®on est d’autant plus visible lorsque
I'on s’intéresse aux contributions relatives dd$édents processus ionisants au pouvoir d’arrét
total : un accord parfait est ainsi observé ené&® pouvoir d'arrét dus a la capture et a
I'excitation alors qu’une divergence importanteséxipour les pouvoirs d’arréts d’ionisation a

basses énergies.

Dans ces conditions, nous avons voulu égalemetientinfluence de la description du
processus d’ionisation sur le pouvoir d’arrét, not@ent en utilisant le modéle FBA-CW, tout en

conservant une description des autres processisslemmodéles CTMC-COB (fig. 1lI-15 a) et
CDW-EIS (fig. 111-15 b).

6.0x10™" a) FBA-CW et CTMC-COB b) FBA-CW et CDW-EIS
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Figure IlI-15 : Pouvoir d'arrét électronique total pour les protodans I'eau en phase vapeur issu des modéles
a) FBA-CW et CTMC-COB et b) FBA-CW et CDW-EIS, obfear les deux approches (ligne noire, ligne rguete
comparé aux valeurs expérimentales reportées pRtI4] (cercles pleins pour I'eau vapeur, cerclasserts pour
I'eau en phase liquide) et par Janni et al. [10#]dngles), et aux résultats issus du code dévelqar Uehara et

al. [82] (lignes discontinues noires). Contributdes processus ionisants : simple ionisationHpagligne
continue bleue), simple capture (ligne continue ema), excitation par H(ligne continue verte), simple ionisation

par H° (ligne discontinue bleue), stripping (ligne distione magenta), excitation par’iligne discontinue verte)

et la contributiorgy; . .
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Nous observons une bonne convergence a hautesesndens les deux cas et pour les
deux approches du pouvoir d’arrét. A basses érgrgmus constatons un bon accord avec les
valeurs expérimentales reportées et avec les atsidsus du code d’'Uehaghal. [82], alors que
dans l'approche de Dingfeldet al. [3], une surestimation est observée. Enfin, léRdintes
contributions au pouvoir d’arrét total sont ideneg dans les deux approches sauf pour le
pouvoir d’arrét di a la capture qui diverge a basgeergies, c’est-a-dire précisément la ou les
sections efficaces totales de capture divergerg endeux modeles CTMC-COB et CDW-EIS.

A la lumiére de la discussion des courbes llI-14ll€l5, nous pouvons dire clairement
que le pouvoir d’arrét est extrémement sensiblesaations efficaces utilisées notamment celle
d’ionisation qui domine le pouvoir d’arrét totalobs constatons qu’en ce sens, le modele CDW-
EIS est le modele qui offre le meilleur accord alexpérience alors que les modeles CTMC-
COB et FBA-CW offrent un bon accord seulement adwmanergiesH,, > 100 keV/u).

lI. 2. Etude de la structure détaillée de la traceglprotons dans I'eau

Nous présentons dans la table IlI-4 la structune file la trace de protons dans l'eau
obtenue via TILDA2, avec les fractions du nombrentédractions induites par processus
physigque. Nous appliquons pour cela notre modelMCTOB et le modele CDW-EIS, et
reportons les mémes données issues de la SImu@GEANT4 [100].

Plusieurs énergies incidentes ont été ainsi sélaodies (20 keV/u, 100 keV/u,, 1000
keV/u,, 10000 keV/u,) de maniere a clairement ifienies gammes d’énergies pour lesquelles
le modele théorique utilisé devient primordial. ginpour les grandes énergies (1000 keV/u,
10000 keV/u), un trés bon accord est observé dagedeux modéles notamment pour les
processus d'ionisation simple et double’ @t H), qui dominent le parcours des protons. En
revanche, dans le nombre de captures induitestfémethce des sections efficaces obtenue entre
les deux modéles (cf. chapitre 2) se manifestelarement avec des écarts de plus ou moins
200 a 300 %. De la méme maniére, le nombre depsigpmorésente lui aussi, pour les mémes
raisons, un écart de plus ou moins 200 %. A 100/kewhaximum du pouvoir d'arrét, les
observations sont identiques pour la capture ngateéent pour le processus d’ionisation dont
la description via les deux modeles commence |légeme a diverger. Pour cette énergie, les
processus d’ionisation et de capture (polly, id’'ionisation et de stripping (pour’Hdominent.
Enfin, a basses énergies, les divergences obsepréeédemment s’accentuent. En effet, le
modéle CTMC-COB n’est plus pertinent pour ce domainergétique.
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Par ailleurs, nous avons reporté les mémes doriggess de la simulation GEANT4

[100] avec lesquelles on observe un bon accordieceier présentant cependant des résultats

probablement supérieurs a ceux obtenus par TILDA2.

Modéles pour les

Fraction (%) _ i 20 keV/u 100 keV/u 1000 keV/u 10000 keV/u
sections efficaces

CTMC-COB 4.63 26.02 78.95 89.25

lonisations (H") CDW-EIS 1.235 19.656 72.788 84.632

GEANT4 9.82 28.519 77.25 89.956

CTMC-COB 9.76 9.72 2.26 0.213

Captures (H") CDW-EIS 31.648 18.318 4.069 0.762

GEANT4 26.55 20.169 4.338 0.57

Doubles ionisations CTMC-COB 0.012 0.584 0.669 0.285

. CDW-EIS 0.66 0.910 0.905 0.441
+ GEANT4 / / / /

Transferts CTMC-COB 1.35 2.784 0.496 0.056

onisations (H) CDW-EIS 6.58 6.4 1.308 0.244
GEANT4 / / / /

CTMC-COB 0.303 2.71 7.638 9.078

Excitations (H") CDW-EIS 1.641 4.359 9.736 11.832

GEANT4 3.112 6.779 8.824 8.125

CTMC-COB 70.33 43.127 7.34 0.800

lonisations (H°) CDW-EIS 11.00 20.077 4.683 0.875

GEANT4 34.026 24.384 5.246 0.689

CTMC-COB 10.92 12.469 2.46 0.268

Stripping (H°) CDW-EIS 38.13 24.697 5.375 0.574

GEANT4 26.445 20.144 4.338 0.569

CTMC-COB 2.66 2.579 0.469 0.051

Excitations (H°) CDW-EIS 9.649 5.584 1.134 0.210
GEANT4 / / / /

Table 111-4 : Nombres d’interactions pour chaque processussamts obtenus pour 100 protons envoyés dans I'eau

vapeur issues de TILDA2 et comparés a celles deNGBEADNA [100].
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IV — Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté la simuldonte Carlo que nous avons
développée pour le suivi de protons dans I'eau.aftipdu travail théorique réalisé dans le
chapitre 2 sur les sections efficaces d'interactioous avons ainsi évalué l'influence de ces
derniéres (issues des modéles CTMC-COB, FBA-CWDANQ CDW-EIS) sur la description du
transport de protons dans 'eau. Les résultatshoisten termes de parcours, de dépdts d’énergie,
de pouvoir d’'arrét, de fractions de charge... ont ionone parfaite convergence, nhotamment a
hautes énergies. Par ailleurs, nous avons corpgtde modele CDW-EIS était le modele qui
offrait le meilleur accord avec les données de it@rature sur I'ensemble du domaine
éenergétique [10 keV/u - 100 MeV/u] considéré, notredele CTMC-COB présentant un bon
accord pour des énergies supérieures a 100 kediudamaine de validité.

Dans le chapitre suivant, il est question de msdélia matiere biologique de maniere
plus réaliste. Ainsi, nous proposons d’étendreensimulation TILDA2 au suivi de protons dans

un milieu constitué d’entités biologiques commeklases de ’ADN.
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CHAPITRE IV
Modélisation du transport d’'ions dans
la matiere biologique :
de I'eau vers ’ADN.
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Introduction

Comme nous l'avons vu dans les chapitres 2 et 8s ravons modélisé le milieu
biologique par de I'eau, élément qui reste le cosapb principal de la cellule a environ 80% en
masse. Cette approche nous a permis notammentudeeaprofondie des interactions {protons
- molécule d’eau} et de leurs conséquences en tedagarcours et de dépbts d’énergie induits
via notre simulation TILDA2. Cependant, la compiositde la cellule est plus riche et plus
complexe que cela. En effet, elle est le siegeidmimation génétique, codée sous forme de
génes localisés sur une macromoléculacide désoxyribonucléiquéADN). Cette information
est contenue au niveau des chromosomes qui sostitaés d’'un double brin d’ADN dans
lequel réside l'information génétique nécessairéoaationnement de la cellule. Il apparait donc
utile de réfléchir a une autre description de ldiéna biologique par le biais des composants de
'ADN. Ceci est d'autant plus important que de noeuses expériences, comme par exemple
l'incorporation de l'iode 125 dans des sites déféis de la cellule [108], ont clairement mis en
évidence que I'ADN situé a lintérieur du noyau lakdire était la cible privilégiée des
irradiations et que les dommages subis par cetterammlécule étaient corrélés aux effets

biologiques.

De ce fait, I'étude des rayonnements sur le corpsdin et plus particulierement I'étude
des interactions induites par protons implique ‘deésesser aux effets de ces derniers sur la
cellule et donc sur 'ADN. Cependant, considéren$emble des constituants de ’ADN reste
une démarche complexe nécessitant en particuliprid@ en compte des quatre bases azotées
(Adénine, Cytosine, Guanine et Thymine) de '’ADNy groupement sucre-phosphate,... Nous
proposons tout de méme, afin de se rapprocheuted# la réalité physigue et biologique de la
matiére vivante, de s’intéresser, d’'une part, tutlé des interactions {ions chargés - bases de
'ADN} et, d’autre part, de modéliser le transpal¢ protons dans une cible biologique plus
réaliste.

Ainsi, comme précédemment dans le cas de I'eals poésentons dans ce chapitre une
étude détaillée des interactions inélastiques simpt doubles induites par les ion§ He* et
C® sur les 4 bases de 'ADN (Adénine, Cytosine, Thyenét Guanine) ainsi que sur la molécule
d’'Uracile (base azotée considérée comme le perdtatd Thymine dans 'ARN). Les résultats
obtenus dans notre approche CTMC-COB sont compaeEux issus des théories quantiques
présentées dans le chapitre 2 (FBA-CW, CDW et CD@)E

Par ailleurs, nous présentons dans la seconde plartte chapitre une extension du code

TILDA2 via I'étude de la structure de trace de prst dans un milieu biologique plus réaliste
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'’ADN, de maniére a mettre clairement en éviderigaportance de la prise en compte des
sections efficaces {particules chargées - ADN} ediobiologie. Cependant, la matiére
biologique considérée dans ce chapitre sera siggpliet réduite a un milieu constitué
uniguement de Guanine. Cela nous donnera déja emigr apercu de linfluence des
interactions avec I’ADN sur le suivi des particuldgargées dans le milieu biologique. Il va de
SOi que ceci ne constitue qu’une premiére apprethgie dans un futur proche, 'ensemble des
constituants de I'ADN (y compris le groupement sdghosphate) devront étre pris en

considération.
l. Le milieu biologique représenté par ’ADN
L’ADN est un polymere qui se présente sous formeddeble hélice ou chaque

monomere est une combinaison de trois élémentsdiples différents : un phosphate, un sucre

et une base azotée qui forment, ensemble, un riig=géo

v

) =
fé\ Base azotée

. Paire de bases

Guanine

Cytosine

Figure IV-1 : Représentation hélicoidale de la macromoléctddil [105].

Chacune des chaines est formée d'une alternanseaies et de groupes phosphate. A
chague sucre est attachée 'une des 4 bases adargeSADN : Adénine, Cytosine, Guanine et

Thymine, formant ainsi 4 nucléotides différents.
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Figure IV-2 : Représentation moléculaire des 4 bases de I'ATDY)].

Le brin d’ADN est en fait une succession de nudatist différents. Le second brin est
complémentaire du premier : il est obtenu par ce@mpintarité de chacune des bases azotées qui
s’apparient les unes aux autres via des liaisomlsolggnes chargées d’assurer la stabilité de
I'hélice en maintenant les deux chaines de '’ADNeanC’est ainsi que I'adénine est reliée a la

thymine, et que la guanine est reliée a la cytosine

La macromolécule d’ADN présente un diametre de 2 emtre ses hélices, chacune
d’elles ayant un pas de 3,4 nm comprenant 10 pdedsases azotées. La composition en bases
de 'ADN est caractéristigue de chaque espéeceute¢sdes cellules somatiques d’un organisme
ont un ADN de méme composition. La cellule humainatient par exemple 5.5 $(paires de
bases ou paires de nucléotides, répartiemen 46 chromosomes. L’ADN peut se structurer en
spirale et apparaitre sous une forme plus au mmnslensée suivant la phase cellulaire dans

laquelle elle se trouve.

ll. Les effets des rayonnements ionisants sur ’ADN

Nous venons de voir que I’ADN est un composant irgrd dans la matiére vivante pour
plusieurs raisons. Elle est a la fois le siege’iddormation génétique et la cible directe des
irradiations subies par la matiére biologique. Bdfait, 'ADN joue un rdle primordial dans le
devenir de la cellule irradiée suivant la gravigs deésions induites, de la formation de tumeurs

malignes jusqu’a la mort cellulaire.
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lI. 1. Les dommages radio-induits de 'ADN

L’action de rayonnements sur ’ADN est habituelletneécrite en termes d’effets directs
et indirects. Alors que les premiers concernent dégbots d’énergie localisés sur un des
constituants de [I'ADN, les seconds résultent debskéaption du rayonnement par
'environnement de I'ADN, provoquant la formationeslpeces radicalaires. Ce sont ces
dernieres qui diffusent et qui peuvent alors irgarachimiqguement avec I'ADN et ses
constituants.

Les dommages essentiels de la molécule d’ADN pdudes lors se répartir en deux
groupes :

- les Iésions qui concernent la macromolécule et s@yuelette: ce sont des
ruptures de la chaine sucre-phosphate liant lessbde I’ADN. On distingue les cassures simple
brin correspondant a une unique Iésion localiséaisudes brins de '’ADN des cassures double
brin ou deux cassures simples se positionnent ®a-vis et séparées d’une distance inférieure
ou égale a une dizaine de paires de bases.

- les Iésions localisées sur les bases de 'ADMNIlles peuvent étre altérées ou

partiellement détruites suite a I'irradiation.

Les conséquences de l'irradiation (cf. figure IVd@pendent de la gravité des dommages

incidents :

- pour une atteinte mineure, les enzymes réparatdeda cellule peuvent réparer la
lésion. Cependant, la réparation peut ne pasiéekefla séquence de génes du brin d’ADN |ésé
va alors étre altérée et il y aura apparitionlé@gons géniqueprovoquant dans la cellule des
mutations géniques. Et au cours des divisons edld ultérieures, la cellule va modifier son
patrimoine génétique.

- pour une Iésion majeure non réparable, I'irradiatonduit a la mort de la cellule

qui peut étre immeédiate ou bien difféerée dansngpte
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Figure IV-3 : Conséquences dans le temps d’une irradiatiorlesanilieu biologique [108].

Un des problemes majeurs en radiobiologie est degoidentifier les Iésions critiques
de 'ADN et en particulier de distinguer les Iéssanduisant la formation de cellules mutantes

des lésions conduisant a la mort cellulaire.

Il. 2. Les processus de réparation de 'ADN

Les mécanismes de réparation des dommages induitegirradiations dans '’ADN ne
sont pas parfaitement connus. Cependant, danssleowd'irradiation provoque des lésions
mineures, des enzymes internes a la cellule déobdehain processus de réparation durant lequel
le cycle de prolifération de la cellule est ralemti arrété. Dans le cas d’'une cassure simple brin,
la réparation se fait par simple réplication dunbopposé via la complémentarité des bases
impliquées dans la lésion ou par excision de |& lbasdu nucléotide altéré. En revanche, dans le
cas d'une cassure double brin, la réparation senpils compliquée et impligue des
incorrections qui peuvent conduire a des consécasegraves, tant a court terme avec la mort

cellulaire qu’a long terme avec I'induction de ntigas et/ou d’aberrations chromosomiques.
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Ainsi, la réparation passe par plusieurs étapesl’Qnerésume comme indiqué sur la
figure IV-4 :

- (1) : constatations de I'altération grace a ladire p53,

- (2) et (3) : excision de la base ou du nucléosliéré élargissant le trou provoqué
par une endonucléase,

- (4) la polymérase agit,

- (5) une ligase permet la liaison des brins,

- (6) la réparation est complete.

Base altérée EonaiN

1 T _':élu:li;"_-u' 4
Endonucléase Ligase

2 [ i L 1 i i j 3 i1 5
Excision

Restitutio ad integrum

3TTLIIT T~ 6

Figure IV-4 : Processus de réparation des lésions sur 'ADBS[L

[ll. Etude des interactions induites par les ions sules bases de 'ADN/ARN

Comme nous venons de le préciser précédemmernteréiction {particules chargées -
ADN} est un enjeu important pour comprendre et @ppnder les effets radio-induits qui en
découlent. Le cas des ions est de ce point de na@tiournable au vu de leur utilisation en
radiothérapie. C’est pour répondre a cet enjeurgques étudions l'interaction {ions légers™*(H
He** et ") - ADN} par application de notre modéle théorigdassique CTMC-COB. Par
ailleurs, une comparaison avec les prédictions mu#e dans les modéles quantiques
précédemment (FBA-CW, CDW2 et CDW-EIS) est égaleénmoposée. Du point de vue
expérimental, la littérature est pauvre en résuktaseules quelques rares études existent, comme
le récent le travail de Tabet al.[109] consacré a l'irradiation de molécules biddpgs (bases
de 'ADN et de 'ARN) par impact de protons dansdemaine de vitesses proches du pic de
Bragg (80 - 150 keV/u).
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Sur le plan théorique, les collisions sur ’ADN antrtout été orientées sur les électrons
et tres peu sur les ions. C’est la raison pourdlgunous traitons, dans le cadre de ce travail, le
collisions {ions multichargés - bases de TADN/ARN)'un point de vue moléculaire, les cing
bases sont décrites, pour le modele CTMC-COB,euesl orbitales moléculaires et leurs niveaux

éenergétiques correspondant [110,111] (cf. tabld)IV-

L’ensemble des sections efficaces totales obtepaese modéle CTMC-COB [113] est
comparé aux prédictions quantigues FBA-CW, CDW2CE&W-EIS et aux rares résultats
expérimentaux issus des travaux de Tabei. [109] et aux trés récents travaux reportés par nos

collegues indiens sur la molécule d’Uracile [112].

112



Orbitales Energie de liaison (en unités atomiques)
moléculaires Adenine Cytosine Guanine Thymine Uracile

1 -.1564.16 -.2050.16 -.2053.16 -.2055.18 -.2054.16
2 -.1560.16 -.1563.16 -.1564.16 -.2055.16 -.2054.16
3 -1557.16 -.1559.16 -.1563.16 -.1564.16 -.1564.16
4 -.1556.16 -.1554.16 -.1561.16 -.1563.16 -.1563.16
5 -.1555.16 -1137.18 -.1557.16 -.1142.16 -.1142.16
6 -1133.16 -1135.16 -.1556.16 -.1138.16 -.1138.16
7 -1133.16 -.1133.16 -.1140.16 -.1133.18 -.1134.16
8 -1132.16 -1125.16 -1137.16 -.1126.16 -.1127.16
9 -1131.16 -1378.16 -1132.16 -.1124.16 -.1435.10
10 -1125.16 -1293.16 -1131.16 -.1424.10 -.1396.16
11 -.1366.10 -1259.16 -1125.16 -.1387.10 -.1314.16
12 -.1295.10 -1166.16 -.1390.16 -.1302.16 -.1247.16
13 -1242.10 -.1064.16 -1357.16 -.1237.16 -.1089.16
14 -.1183.10 -.8997.16 -.1333.16 -.1105.16 -.9346.16
15 -.1149.10 -.8724.10 -1218.16 -.9679.16 -.9025.16
16 -.1031.10 -.7618.16 -.1215.16 -.9125.16 -.8084.16
17 -.8916.16 -.7519.16 -1174.16 -.8905.16 -.7660.16
18 -.8732.16 -.7108.16 -.1028.16 -.7685.10 -.7159.16
19 -.8444.16 -.6725.16 -.9039.16 -.7616.16 -.6775.16
20 -.7728.16 -.6238.10 -.8823.10 -.7051.16 -.6696.16
21 -.7307.16 -.6189.16 -.8411.16 -.6684.16 -.6529.16
22 -.6942.16 -.6053.16 -.7961.16 -.6594.16 -.6149.16
23 -.6697.16 -.5857.16 -.7380.16 -.6334.16 -.6023.16
24 -.6346.16 -.5306.16 -.7268.16 -.6114.16 -.5708.16
25 -.6272.16 -.4843.16 -.6978.16 -.5880.16 -.5264.16
26 -.6085.16 -.4370.16 -.6696.10 -.5655.16 -.4834.16
27 -.5880.16 -4127.16 -.6509.16 -.5528.16 -.4487.16
28 -.5518.16 -.3829.16 -.6295.16 -.5498.16 -.4373.16
29 -.4930.16 -.3378.16 -.6077.16 -.5056.16 -.3696.16
30 -.4921.16 -.5964.16 -.4723.16

31 -.4485.16 -5913.16 -.4403.16

32 -.4208.16 -5419.16 -.4261.16

33 -.4059.16 -.4939.16 -.3483.16

34 -.3685.10 -.4558.10

35 -.3057.16 -.4367.16

36 -.4263.16

37 -.4256.16

38 -.4047.16

39 -.2963.16

Table IV-I : Table des niveaux d’'énergies des bases de I'ABN.
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lll. 1. Processus simples sur les 4 bases de I'ADMuits dans le modele CTMC-
COB

Nous présentons dans cette partie les sectioremedt totales d’ionisation et de capture
obtenues par application de notre modéle CTMC-C@Bes systémes collisionnels {{HHe",

C®" - bases de I'’ADN (Adénine, Cytosine, Thymine, Gina)}.

l1I. 1. 1. Simple ionisation des bases de 'ADN pinpact d'ions H, He*" et C*

j + . ' ' .
a)H + Adenine b) HY + Cytosine
i
10° k J
NA
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o
Q 10'
o
2
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-'(E 10°
(@)
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0 " AR ; " ;
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RS ;
= 10° | E
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o
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. . . .
10* 10° 10° 10" 10° 10° 10

Energie incidente (keV/u)

Figure IV-5 : Sections efficaces totales d'ionisation des bak=’ADN par impact de protons obtenues par
application du modele CTMC-COB (lignes noires). @amison avec les résultats des modeles FBA-CWsids
Champion et al. [114] (lignes continues bleuesjeDal Cappello et al. [116] pour la Cytosine (lignliscontinue

bleue)) et CDW-EIS [115] (lignes rouges). Le résustemi-empirique obtenu avec la formule de Stolteret al.
[75] (ligne verte) pour la Cytosine (b) ainsi queles$ résultats expérimentaux de Tabet et al. [18®r{gles) sont

reportés.
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Nous présentons sur la figure IV-5 les sectiongates totales de simple ionisation
[113] par impact de protons sur les bases de I'ADNdénine (fig. IV-5 a), Cytosine (fig. IV-5
b), Thymine (fig. IV-5 c¢) et Guanine (fig. IV-5 d¥sues de notre modele CTMC-COB. Les
résultats obtenus sont comparés aux prédictioraithies des modéles quantiques FBA-CW
[114] et CDW-EIS [115].

Nous observons globalement un trés bon accord &#r8 approches a hautes énergies
(Eion > 100 keV/u) alors qu'a basses énergies d'impauwt, divergence entre les résultats issus
des modeles (CTMC-COB, FBA-CW et CDW-EIS) existe@etyence déja observée dans le cas
de la molécule d’eau (cf. chapitre 2).

Dans le cas de la Cytosine (fig. IV-5 b), nous carops notre section efficace totale a
celle issue de Dal Capeltd al. [116] également obtenue dans I'approximation denBoCette
derniere montre clairement une surestimation d'tareode grandeur, probablement due a la
description de la fonction d’onde cible. En effagrs que les travaux de Champietnal. [114]
utilisent une fonction d’onde multicentrique deayPNDO (issue de la description proposée par
Bernhardt et Paretzke [117]), Dal Cappedtoal. [116] ont privilégié une description mono-
centrique de type Gaussienne. Par ailleurs, nqusrtans également la section efficace semi-
empirique suivant la formule de Rutherford propgsgeStolterfohet al. [75] et décrite dans le
chapitre 2 qui montre un trés bon accord avec ésgtats.

Enfin, notons le report du seul point expérimemtaiivé dans la littérature proposé par
Tabetet al.[109] pour des protons de 80 keV sur I’AdénineCldosine et la Thymine mettant
en évidence une nette surestimation (d’'un facteuR & 5) pour le cas de I'Adénine et de la

Thymine alors qu’un trés bon accord est observé aus résultats dans le cas de la Cytosine.

De la méme maniére, nous présentons sur les figuréset IV-7 les sections efficaces
totales d’ionisation des 4 bases de I'ADN par imp#ions HE" et C*. Les résultats obtenus
par notre modéle CTMC-COB sont comparés a ceus idaunodele FBA-CW [114] et offrent,
comme dans le cas du proton, un bon accord pouéniagies supérieures a 100 keV/u tandis

gu’'une divergence existe pour les basses énergegatt.
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a) He?" + Adenine b) He?* + Cytosine

10°

16

Sections efficaces totales (10 sz)
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c) He?* + Thymine d) He?* + Guanine
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Energie incidente (keV/u)
Figure IV-6 : Sections efficaces totales d'ionisation des bakel’ADN par impact de particulesobtenues par

application du modéele CTMC-COB (lignes noires)@nparées aux résultats issus du modele FBA-CW desus

travaux de Champion et al. [114] (lignes bleues).
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Figure IV-7 : Sections efficaces totales d’ionisation des bate|’ADN par impact d'ions € obtenues par
application du modele CTMC-COB (lignes noires)@nparées aux résultats issus du modéle FBA-CW desis

travaux de Champion et al. [114] (lignes bleues).
llI. 1. 2. Simple capture sur les bases de I'’ADNrimpact d’ions H', He** et C*
Les figures IV-8, IV-9 et IV-10 présentent les ses efficaces totales de simple capture
[113] pour les des systémes{Hbases de 'ADN}, {Hé" - bases de 'ADN} et {€' - bases de

’ADN}, obtenues par I'application de notre modélmssique CTMC-COB et comparées aux
résultats quantiques issus des modéles CDW [11BD&Y-EIS [115].
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a) H" + Adenine b) H" + Cytosine

10°

c) H" + Guanine d) H" + Thymine

Sections efficaces totales (10™*° cm2)

10 10°
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Figure IV-8 : Sections efficaces totales de simple capturebdess de I'ADN par impact de protons obtenues par
application du modéle CTMC-COB (lignes noires). @amison avec les résultats quantiques obtenus tns
modéles CDW [118] (lignes rouges) et CDW-EIS [1{ighes bleues). Les résultats expérimentaux defTetoal.
[109] (triangles) sont également reportés.

L’ensemble des résultats obtenus issus des troidele® offrent une trés bonne
convergence pour des énergies supérieures a qaatqueaines de keV/u et divergent de facon
plus au moins importante a basses énergies. Expétaement, nous avons reporté le seul
résultat existant dans la littérature pour le caspdotons sur les molécules d’Adénine, de
Cytosine et de Thymine, a savoir le résultat deeTabal. [109] pour une énergie incidente de
80 keV. Un bon accord est observé alors dans ledeasa Cytosine alors qu’'une légere
surestimation apparait pour I'’Adénine et la Tymine.

De la méme maniére, les figures IV-9 et IV-10 régarr les sections efficaces totales de

capture des 4 bases de 'ADN par impact d’ioné'tée C*. Ces derniéres sont comparées aux
résultats quantiques obtenus par les modeles CDM| [ét CDW-EIS [115] et montrent une
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bonne convergence a hautes énergies tandis qusesanergiesE(, < 100 keV/u), une
divergence existe.

a) He™' + Adenine { b) He* + Cytosine

: c)He” + Guanine | d) He*" + Thymine

Sections efficaces totales (10'16 cm?)

L
10" 10° 10° 10° 10°

Energie incidente (keV/u)
Figure IV-9 : Sections efficaces totales de simple capturebdess de '’ADN par impact de particule®btenues

par application du modéele CTMC-COB (lignes noires)nparées aux résultats quantiques des modéeles CDW
[118] (lignes rouges) et CDW-EIS [115] (lignes béss).
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Figure 1V-10 : Sections efficaces totales de simple capturebdsss de 'ADN par impact d'ions Cobtenues par
application du modéele CTMC-COB (lignes noires), pandes aux résultats quantiques des modéles CD®] [11
(lignes rouges) et CDW-EIS [115] (lignes bleues).

1. 2. Processus doubles sur les 4 bases de I’AD& pnpact d’'ions H, He’" et
C6+

Dans cette partie, nous nous intéressons aux muEdsnisants doubles a savoir la
double ionisation DI, la double capture DC et Bn#fert ionisation Tl, obtenus par application

de notre modele CTMC-COB suivant la méthode a &astindépendants IEM présentée dans le
chapitre 2.

Les figures IV-11, IV-12 et IV-13 montrent les deos efficaces totales des processus

doubles obtenues, respectivement, pour les systéofiesonnels {H - bases de 'ADN}, {Hé&"
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- bases de I'ADN} et {€" - bases de 'ADN}. Cependant, & ce jour, aucurreauésultat

théorique ou expérimental n’existe pour valider resiltats.

2
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NI

DI

Sections efficaces totales (10'16 sz)

= E
o
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10* 10° 10* 10* 10°

Energie incidente (keV/u)

Figure IV-11 : Sections efficaces totales des processus ionisantsles obtenues par I'approche a électrons
indépendants : double ionisation DI (lignes bleustsfransfert ionisation Tl (lignes noires), poerdystéme
collisionnel {H" + bases de 'ADN}.
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Figure 1V-12 : Sections efficaces totales des processus doubleswds par I'approche a électrons indépendants :

double ionisation DI (lignes bleues), double captiC (lignes rouges) et transfert ionisation Tg(les noires),

pour le systéme collisionnel {He+ bases de I’ADN}.
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Figure IV-13 : Sections efficaces totales des processus doubleswss par I'approche a électrons indépendants :
double ionisation DI (lignes bleues), double captlxC (lignes rouges) et transfert ionisation Tg(es noires),
pour le systéme collisionnel {C+ bases de 'ADN}.

lll. 3. Le cas de la molécule d’Uracile : processsgsmples et doubles par impact
d’ions H*, HE"" et C*

Nous traitons dans cette partie des collisionsitedwsur I'Uracile par impact d’ions avec
notre modéle CTMC-COB.

Dans un premier temps, nous traitons le systénfé {@racile} en établissant la section
efficace totale d’ionisation dans le domaine éntggé 10 & 100 MeV, avec notre modéle
CTMC-COB et par application du modele quantique FBA [118]. En effet, nous avons
réecemment engagé une collaboration avec des ceBeégle linstitut Tata de recherche
fondamentale a Mumbai (Inde) qui ont mesuré lai@eatfficace totale d’ionisation pour le
méme systeme [113] et qui nous permet ainsi unmaipre comparaison théorie / expérience.

Les résultats obtenus sont reportés sur la figur&dl sur laguelle nous observons un
excellent accord théorie/expérience. Ceci valide mouvelle fois la pertinence de notre modéle
classigue CTMC-COB a hautes énergies et constitugotée connaissance une premiére

validation dans le domaine des collisions {ionsolécules d’intérét biologique}.
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Figure 1V-14 : Sections efficaces totales d'ionisation de laéuoale d’Uracile par impact d’ions € obtenue avec
le modéle CTMC-COB (ligne noire) comparées a defises du modéle FBC-CW [118] (ligne bleue) et aux
mesures expérimentales réalisées par Tribadi §04R] (cercles).

Dans la méme logique, nous présentons dans leefijull5 les sections efficaces totales
des processus ionisants simples et doubles inslwitéUracile par impact d’ions HHe* et C*
obtenues par l'application de notre modéle CTMC-COBuUs comparons nos résultats aux
seules données expérimentales pour les processusmde ionisation et simple capture,
trouvées dans la littérature a 80 keV/u [109], mpéisentent une Iégere surestimation par rapport
a nos résultats CTMC-COB.
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Figure 1V-15 : Sections efficaces totales des processus ionigaaiits sur I'Uracile par impact d’ ions Hlignes
bleues), H& (lignes rouges) et T (lignes noires) : a) processus de simple ionisafines continues) et de

simple capture (lignes discontinues), b) proceskudouble ionisation (lignes continues), de dowhlgture (lignes

discontinues) et de transfert ionisation (lignesnpiiées). Comparaison pour la simple ionisatiocarH* (triangle

bleu) et la simple capture par'Hcercle bleu) avec les résultats expérimentauXaieet et al. [109].

IV. Transport de protons dans la Guanine

Méme si plusieurs codes Monte Carlo s'intéresseatsimulation des dommages induits
sur 'ADN par impact d’ions (PARTRAC [3], TRION [18MOCAL15 [21], OREC [24], PITS
[26]...), aucun d’entre eux ne décrit I'interactionea la matiére biologique par le biais de
sections efficaces {particules chargées - ADN}. Paes conditions, nous présentons ici une
extension du code TILDA2 a un milieu biologique nesgenté par I'un des constituants de
’'ADN, la Guanine, de maniere a mettre clairemanéeidence I'importance de la représentation
du milieu biologique en radiobiologie. Nous modetis le transport et le parcours de protons
dans la Guanine, la plus grosse molécule de 'ADNh&grant les sections efficaces du systéme
{H™ + Guanine} dans TILDA2. Ainsi, nous nous rapprachial’une représentation plus réaliste
des composants de la cellule et nous quantifiomapbrtance des grandeurs physiques
caractéristiques dans la Guanine notamment le percdes protons, les dépodts d'énergies

induits ainsi que le pouvoir d'arrét.
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IV. 1. Processus physiques pour le transport detprns dans la Guanine

IV. 1. 1. Sections efficaces d’interaction

Le parcours de protons dans la GuanimeHs\s0) induit plusieurs interactions
inélastiques soit directement par les protons &l ou soit par I’hydrogéne neutre produit suite
a une capture. Nous présentons dans la table I¥R8dmble des processus pris en compte et
inclus dans TILDAZ2.

Interactions Proton Hydrogéne neutre
lonisation H" + GHsNsO > H' + GHsNsO ™ + e H® + GHsNsO > H+ GHsNO* + e
Capture électronique H" + GHsNsO > H® + GH:sN:sO* /
Double ionisation | H"+ GHsNsO 2> H' + GH:sNsO* + 2 & /
Transfert ionisation H" + CHsNsO > H® + GHN:O " + e /
Stripping / H° + CGHsNsO > H' + GHsNsO + e

Table IV-2: Interactions de protons et d’atomes d’hydrogéeetres avec la Guanine incluses dans TILDA2.

Les processus induits par protons, a savoir lalsirapla double ionisation, la simple
capture et le transfert ionisation sont traités mre modele CTMC-COB en établissant les
sections efficaces totales, comme le montre lardiglV-16. Par ailleurs, le processus
d’ionisation simple induit par 'hydrogene neutrst ¢&raité, comme dans le cas de la molécule
d’eau, par le biais de I'approche analytique basgde modéele de Rudd [3,35] (cf. chapitre 3 et
relations 1lI-2 et 111-3). Enfin, s’agissant du messus de stripping du projectile neutre, aucun
modéle théorique ou analytique ne permet d’estiogeprocessus pour le cas d’'une base de
’ADN. Par conséquent, nous avons opté pour unecxppation de la section efficace totale de
stripping du systéme {H+ Guanine} a partir de celle sur la molécule d’eauconsidérant que
les rapports des sections efficaces d’ionisationipg@act d’hydrogéne neutre et de stripping
convergeaient pour le cas de I'eau et de la Guanine

Ainsi, nous avons :

O.Eau H O_Guanln H Lanine A Guanme H :
Easul ( )o = Guanm:( o) = SGnrlpplng(H )= JS‘irippmg(H )SlET(O) (V-1)
Str|pp|ng(H ) UStnppm (H ) (H )

Notons enfin que le processus d’excitation n'est pas en compte ici. En effet, aucun
modele théoriqgue ou analytique n’existe pour estitee sections efficaces d’excitations de
grosses molécules telles que la Guanine. Par @&jl@@mme nous I'avons vu dans le cas de

I'eau, le processus d’excitation reste marginakdartransfert d’énergie.

125



lonisation (HO)

—~ 10°F .
N

g Stripping (H°)

3 _— w ]
o 10 . lonisation (H") -
\u i

0 >

ke L

8  10°F

o

=

0

3

c 10'F

L

=

(]

2] -2

s 10°f .

8 Capture (H')

()]

wn

10°

[Transfert ionisation (H')

10'4 ! Ll ! L1 gl
10" 10 10° 10*

Energie incidente (keV/u)

Figure IV-16 : Sections efficaces totales des processus iotasam la Guanine par impact de protons et d’'atomes

d’hydrogénes neutres inclus dans notre simulatitiDA2.

IV. 1. 2. Comparaison des sections efficaces Eaud@Gine

Nous proposons sur la figure 1V-17 une comparaisotie des sections efficaces des
processus ionisants obtenus par notre modele CTKIB;(par impact de protons et d’atomes
d’hydrogéne sur la molécule d’eau et sur la Guanimus observons une allure des sections
efficaces totales similaire avec cependant unémiffce en termes d’amplitude due a la fois a la
taille de la Guanine (beaucoup plus grosses quai)’'enais aussi aux nombres de niveaux
énergétiques impliqués (beaucoup plus nombreux ldaceas de la Guanine).

Un facteur de l'ordre de 7 est mis en évidenceeelgs sections efficaces totales
d’ionisation de la Guanine par rapport a la molécdleau, c’est-a-dire du méme ordre de
grandeur que le rapport du nombre d’électrons @ewte des cibles:(39*2/10 = 7.8). Pour la
capture, le rapport des sections efficaces estaldré de 10. Enfin, notons que la double
ionisation présente elle aussi une différence inambe (d'un facteur40 a basses énergies et

~500 a hautes énergies) probablement di au grantreadtélectrons cibles dans la Guanine.
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Figure IV-17 : Comparaison des sections efficaces totales dmsepsus ionisants par impact de protons sur a) la
molécule d’eau et b) la Guanine avec, la simpigsation par H (lignes noires), la simple capture (lignes bleyes)
la double ionisation (lignes vertes) et le transfenisation (lignes magentas), la simple ionisatld’ (lignes

rouges) et le stripping (lignes marrons).

IV. 2. Transferts d’énergie aux électrons secondzsr

Les processus de simple ionisation, de double atiois, de transfert ionisation et de
stripping engendrent plusieurs électrons secorslguéesont éjectés pour une perte d’énergie de
la part du projectile incident, d’'une part sousnferd’énergie potentielle et d’autre part sous
forme d’énergie cinétique transférée aux électrsasondaires. Ce transfert d’énergie est
guantifié pour chaque électron secondaire en fonalu processus ionisant mis en jeu. Comme
dans le cas de la molécule d’eau, nous adoptomotiele de Rudd [35] pour estimer I'énergie
moyenne transférée par l'ion incident, pour chagrueeessus considéré. Cependant, le modele
de Rudd fait appel a des données analytiques higprgs a chaque cible, des données qui
n'existent pas pour la molécule de Guanine. Pas@gument, nous avons opté pour une approche
d’approximation des niveaux énergétiques de la Gead ceux de I'eau desquels ils se
rapprochent le plus. Ainsi, nous arrivons a estibémergie transférée a chaque interaction subie

par le projectile incident, comme précisé précédentr(cf. partie I. 4 dans le chapitre 3).
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IV. 3. Résultats et discussion
Une fois I'ensemble des sections efficaces totdss processus ionisants incluses dans
TILDAZ2, nous simulons le transport de protons iecitd dans la Guanine, en étudiant plusieurs

grandeurs physiques par comparaison a celles adgetans le cas de I'eau.

IV. 3. 1. Parcours de protons dans la Guanine

Parcours du proton (nm)

10" 10° 10° 10*

Energie incidente (keV/u)

Figure 1V-18 : Parcours de protons dans la Guanine (ligne rougtedans I'eau vapeur (ligne noire) obtenu par
TILDA2.

Nous présentons dans la figure 1V-18 le parcourprdtions dans la Guanine obtenu par
notre simulation TILDA2 comparé a celui dans I'ddwn facteur~ 5 a basses énergiese®4 a
hautes énergies). Nous constatons que le parcanssld Guanine est nettement plus faible que
dans l'eau, ceci étant en grande partie di a lanimatp des sections efficaces totales
d’ionisation simple et double, extrémement plusamgntes a hautes énergies dans la Guanine.

Pour compléter cette étude en termes de parcoupsadens nous avons reporté sur la
figure 1V-19 le parcours de protons dans la Guaeindans I'eau pour trois énergies incidentes
particuliéres (100 keV, 1 MeV et 10 MeV). Pour ¢elaus considérons une densité volumique
identique dans I'eau et la GuaninBly € 0.0333 particule/3). Les trés nettes différences
d’'observation en termes de profondeur de pénétratiettent clairement en évidence la

nécessite de prendre en compte, dans la descrigtiomilieu biologique, toutes les entités
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biologiques du milieu dans les simulations numéggyde transport de particules chargées, et ce
aussi bien a basses qu’a hautes énergies d’intpadffet, a la lueur des figures IV-19 b et IV-
19 c, il apparait clairement qu'un proton arrivantk = 0) sur un noyau cellulaire d’épaisseur
de l'ordre de 10 um ne traverserait pas I'échamtitellulaire si le milieu était représenté par de
'ADN alors qu'il le ferait si le milieu était repsenté par de l'eau. Les conséquences
dosimétriques qui en découlent sont des lors exnéemt importantes puisque dans le premier
cas, les dépbts d’énergies sont concentrés suesrpétit volume alors que dans le second cas
une plus grande dispersion est observée. Notonsaplaurs que les pertes d’électrons
secondaires (issus notamment des événements itngamples et doubles) émises sont d’autant

plus rapprochées les unes des autres impliquasituae tres forte densité d’ionisation.

a) Proton de 0,1 MeV/u

[
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Figure 1V-19 : Parcours de protons (um) dans la Guanine (syedbabuges) et dans I'eau (symboles noirs).

IV. 3. 2. Dépdts d’énergie induits dans la Guanine

Nous reportons sur la figure I1I-20 les dépb6tsnéigies moyens par processus ionisant
obtenus dans la Guanine et dans I'eau via TILDAQudNconstatons pour le domaine d’énergie
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ou notre modéle CTMC-COB est validg, > 100 keV/u, cf. chapitre 2) que les dépdts
d’énergies sont dominés par le processus d’iowisatiduit par protons, avec cependant une
contribution non négligeable de la double ionisatdans le cas de la Guanine. En effet, la
double ionisation est non négligeable dans lessgomolécules et les processus doubles induits
sur la Guanine sont nettement dominés par la daobisation (le transfert d’ionisation étant
tres minoritaire). Par ailleurs, les contributiodgs autres processus (capture, stripping,
ionisation par %) restent marginales sur les dépéts d’énergiess drrdomaine énergétique
considéreé K., > 100 keV/u), contributions cependant plus impuda dans le cas de I'eau ou

l'ionisation (notamment double) est moins dominanie dans la Guanine.

b) Guanine ]

e = ——— =

—— o — - -

Energie moyenne perdue (keV)

10-2 AR | 1 Ll 1 AT L1l 1 1l
10 10°

Energie incidente (keV/u)

Figure IV-20 : Energies moyennes déposées par un proton inciderst Itkau et la Guanine, obtenue par TILDA2
avec les contributions des différents processuisaamts : I'énergie totale (ligne noire), I'énergitionisation par
H* (ligne bleue), I'énergie d'ionisation par’Hligne discontinue bleue), I'énergie de captuigr(eé rouge),
I'énergie de stripping (ligne marron), I'énergie deuble ionisation (ligne magenta) et I'énergietdmsfert

ionisation (ligne orange).

IV. 3. 3. Fraction de charge a I'équilibre de prats dans la Guanine

La figure IV-21 montre la fraction de charge a Uéipre obtenue pour des protons
incident dans la Guanine et dans I'eau. Une tré@méacconvergence existe entre les deux

molécules cibles et en bon accord avec le résepatrté par Ueharet al.[82]. Ceci montre que
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le comportement des protons, d’'un point de vue'd@atide charge, est sensiblement le méme
dans la Guanine et dans I'eau. En effet, la fractie charge est gouvernée par les processus de
capture et de stripping, ces derniers étant daegualution proportionnelle entre le cas de I'eau

et de la Guanine.

Fraction de charge a I'équilibre

10" 10° 10°

Energie incidente (keV)

Figure IV-21 : Fractions de charge a I'équilibre de protons dda Guanine (ligne rouge) et dans I'eau (ligne

noire) comparées aux valeurs issues des travauglttra et al. [82] (cercles) dans I'eau.

IV. 3. 4. Pouvoir d’arrét électronique

Le pouvoir d’arrét électronique est calculé poes grotons incidents dans la Guanine et
reporté dans la figure IV-22, par les deux apprecte pouvoir d'arrét présentées dans le
chapitre 3. Nous notons un maximum du pouvoir élamour la méme valeur d’énergie
incidente dans la Guanine et dans I'eau, mais amecamplitude bien distincte. En effet, un
facteur de l'ordre de 7 existe en faveur du pouddarrét dans la Guanine, facteur que nous
retrouvons dans les sections efficaces incluses @arDA2. L'amplitude du pouvoir d’arrét
dans la Guanine révele une densité d’ionisation deg distances courtes, ce qui montre
importance de la prise en compte de la contrifmuties bases de 'ADN dans la description du

milieu biologique traverse.
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Figure IV-22 : Pouvoir d'arrét électronique de protons dansGaanine (ligne rouge) et dans I'eau (ligne noire)

par les deux approches du pouvoir d’arrét (relasdi-5 et IlI-6 page 97).

IV. 3. 5. Structure détaillée du parcours de prowdans la Guanine

La table IV-3 présente les fractions d’interactfour les différents processus ionisants
induits par protons dans la Guanine, comparéedles agbtenues dans I'eau. Nous observons
globalement une convergence des résultats enBeadaine et I'eau, en proportion, notamment a
basses énergies ol les processus d'ionisation hadeHstripping et de capture dominent. A
hautes énergies, les processus d’ionisation sietptiouble sont majoritaires dans le cas de la
Guanine alors que seule I'ionisation simple donl@mgement dans I'eau. Ainsi, nous voyons ici
limportance de la prise en compte des processusiphes (la double ionisation ici) dans le
traitement des grosses molécules, telles que k=she 'ADN. A 100 keV/u, pres du maximum
du pouvoir d’'arrét, les contributions des processussants sont dans des proportions proches
entre la Guanine et I'eau avec un parcours domamdgs processus d’ionisation ‘(idt H’), de
capture et de stripping. Notons enfin que nousetenons pas l'excitation électronique dans le
cas de la Guanine, processus qui contribue faibieaex dépots d’énergie dans I'eau (moins de

10%), ce qui sera tres probablement le cas da@sdaine.
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Fraction (%) Milieu biologique 20 keV/u 100 keV/u 1000 keV/u 10000 keV/u
o Eau 4.63 26.02 78.95 89.25
lonisations (H") .
Guanine 4.47 21.89 61.78 63.85
Eau 9.76 9.72 2.26 0.213
Captures (H") _
Guanine 8.79 10.41 3.31 0.529
Doubles ionisations Eau 0.012 0.584 0.669 0.285
(H" Guanine 0.156 2.52 15.875 32.512
Transferts Eau 1.35 2.784 0.496 0.056
ionisations (H") Guanine 0.187 0.102 0.027 0.027
o Eau 70.33 43.127 7.34 0.800
lonisations (H%) _
Guanine 77.60 54.602 15.68 1.662
Eau 10.92 12.469 2.46 0.268
Stripping (H% _
Guanine 8.80 10.476 3.33 0.555
Eau 2.963 5.289 8.107 9.129
Excitation (H* et H%) .
Guanine / / / /

Table 1V-3: Fractions d’interactions issues de TILDA2 poulade processus ionisants obtenus pour 100 protons

envoyés dans la Guanine et dans I'eau vapeur.

Conclusion

Ce chapitre a été l'occasion d'étudier les intéoast {ions multichargés - bases de
’ADN/ARN} en établissant les sections efficacesates des différents processus ionisants. Un
trés bon accord entre les résultats issus de mot@ele CTMC-COB et les autres théories
guantiques ou avec les rares résultats expérimergaainsi été observé. Aussi, les sections
efficaces établies pour le systéme'{H Guanine} ont pu étre introduites dans notre &ton
TILDA2 pour modéliser le transport de protons dBABN symbolisée par la Guanine. Nous
avons ainsi étudié plusieurs grandeurs physiquegtgaistiques (parcours, transferts d’énergies,
pouvoir d’arrét...), comparées a celles obtenues beas.

Nous voyons que les effets induits par les protdass la Guanine sont loin d'étre
négligeables avec un pouvoir d’arrét électronigetement supérieur a celui obtenu dans I'eau
et un parcours dans I'eau bien localisé, donc épétd d’énergies extrémement denses induisant
un trés forte densité d'ionisations. Cela montietdérét de prendre en compte I'ensemble des
constituants du milieu biologique, comme I’ADN, dda modélisation du transport de particules

chargées dans la matiere vivante.
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Conclusion Générale

Maitriser les effets des particules ionisantedaunatiere biologique est un enjeu majeur
dans le monde d’aujourd’hui, que ce soit a desdmsadioprotection ou de radiothérapie. Ainsi,
la simulation de leur transport a travers la matiéivante est une approche intéressante pour

appréhender leurs conséquences biologiques.

L'objectif de ce travail de thése était d'étudies leffets induits par impact d’ions
multichargés sur la matiére biologique a travessideractions physiques qu’ils induisent et par
la simulation de leur transport a travers cettenidee. Pour ce faire, il est indispensable de
décrire avec précision I'ensemble des processusants induits dans le milieu traversé par le
biais d’'une connaissance fine des sections efficddateraction associées, et ce dans une trés
large gamme d’énergie.

C’est dans ce sens que nous avons développé unardoheeraction de type classique,
le modele CTMC-COB, pour traiter les collisions{&— molécules d’intérét biologique}. Nous
avons fait le choix de décrire le milieu biologigiiene part sous forme de molécules d’eau en
phase gazeuse et d’autre part sous forme d'unéseptation par de 'ADN/ARN a travers
notamment ses bases azotées. Nous avons ainsiugtddige panel de sections efficaces totales
d'interaction induites par les ions'HH€e* et C*. Nos résultats en termes de sections efficaces
totales sont validées par comparaison aux résuisstss des modeéles quantiques de type
perturbatif comme le modéle FBA-CW ou de type demdistordues comme les modeles CDW
et CDW-EIS. En effet, 'ensemble des résultats mide montre une parfaite convergence
notamment a hautes énergies (énergies supérielr@d keV/u) ou notre modele CTMC-COB
est valide. Nous avons par ailleurs observé un b@s accord avec les rares résultats

expérimentaux de la littérature.

Parallelement, pour simuler le transport d’'ionssdi@matiere, nous avons développé une
simulation Monte Carlo baptisée TILDA2, notammeatiple transport de protons dans I'eau et
dans I’ADN. Un effort a été fait dans la prise empte d’'un large panel de processus ionisants
allant des simples processus induits comme lidimisala capture, I'excitation et le stripping
jusqu’aux processus multiples comme la double aius et le transfert ionisation. Les sections
efficaces d’interaction ayant été calculées, nousng pu étudier plusieurs observables
physigues liées aux parcours de protons dans €eanalysant I'influence des sections efficaces
incluses dans la simulation. Nous avons ainsi &kdyparcours des protons, les dépots d’énergie

induits, le pouvoir d’arrét, les fractions de chaggl’équilibre et étudié la structure de trace des
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protons dans I'eau au travers d’'une analyse détades interactions radio-induites. Nous avons
ainsi déterminé avec précision les domaines énqugpat pertinentsK, > 100 keV/u) suivant
les modeles théoriques utilisés (CTMC-COB, FBA-CWWC®&W / CDW-EIS). Par ailleurs, un
vaste travail de comparaison avec les données titélature, dont les données issues de la
simulation Monte Carlo GEANT4, montre un tres bacad avec nos résultats, notamment a
hautes énergie€E, > 100 keV/u), ce qui nous a permis de confirmepéatinence de notre

simulation.

Enfin, nous avons, dans une derniére partie, étethe simulation TILDA2 vers une
approche originale du transport de protons danmmdtiéere biologique, via la modélisation du
parcours de protons dans la matiere vivante conepo&entités biologiques plus réalistes,
comme les bases de '’ADN. Une premiere approchéois @onsisté a modéliser le milieu
biologique par de la Guanine. Nous avons ainsi emividence des différences notables en
termes de parcours et de profondeur de pénétraams le milieu, mais aussi en termes de
pouvoir d’'arrét, entre un proton évoluant dans le@ne et un proton évoluant dans I'eau. Il va
de soi que les conséquences dosimétriques solmextrent importantes sur le milieu vivant.
Ainsi, la prise en compte de telles entités biajogs dans la simulation de transport de
particules chargées dans la matiére vivante modiéies conteste grandement les dépbts

d’énergie radio-induits et devient indispensable.

Le travail original réalisé dans le cadre de c#tése, notamment sur la représentation du
milieu biologique, les interactions {ions multichgés — Eau ou ADN/ARN]}, et la modélisation
du transport de protons dans la matiere vivante uest approche intéressante pour la
compréhension des effets induits par les ions danwatieére vivante. Nous avons ainsi pu
appréhender I'importante d’'une description plusiséeades entités biologiques.

Dans un futur proche, il est question de traitetrdémsport de protons dans les autres
bases de I'ADN et de prendre en compte les autmestituants de '’ADN comme le groupement
sucre-phosphate, afin d’envisager une descriptis pompléte et plus réaliste du milieu
biologique. Par ailleurs, nous souhaitons étenditeensimulation TILDA2 pour permettre le
suivi des électrons secondaires généreés lors temations, étudier leur influence sur les dépots
d’énergie et avoir accés notamment au profil dedoguit.

Enfin, avec l'intérét qui est porté ces dernieraaées a l'utilisation des ions carbone
dans le milieu médical, il est question d’élargitne simulation TILDAZ2 au transport de ces ions
dans la matiére vivante, d’en étudier les effetiorinduits avec I'objectif de développer des

applications dans le domaine de I'hadronthérapie.
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1. Introduction

Interactions of light ions (Z < 10) with water are of great inter-
est in many fields like astrophysics and plasma physics. They are
also very important especially in medicine including radiotherapy
where protons and carbon ions are now commonly used in cancer
treatments [1]. In fact, compared to photons, ion beams have much
more favourable dose-depth distributions with in particular a well
localized concentration of the energy deposits at the end of their
range. However, the different treatments must also be compared
in terms of better preservation of the healthy tissues and organ
at risk in the vicinity of tumour. Indeed, to improve the dose-tu-
mour control, it is essential to conform the delivered dose to the
tumour: thus hadrontherapy was suggested to treat radio-resistant
tumours [2]. In fact, protons, neutrons and carbon ions have been
independently investigated for their dose-depth distribution par-
ticularity, namely the significant increase of the dose profile at
the end of the particle range: the so-called Bragg peak. Nowadays,
neutron therapies have been progressively stopped in most coun-
tries, essentially due to their poor depth-dose distribution which
implies high effective dose in the tumour as well as in the sur-

* Corresponding author. Tel.: +33 3 87 54 72 57; fax: +33 3 87 54 72 53.
E-mail address: champion@univ-metz.fr (C. Champion).

0168-583X/$ - see front matter © 2009 Elsevier B.V. All rights reserved.
doi:10.1016/j.nimb.2008.12.010

rounding healthy tissues [3]. On the other hand, protons which
were first used in treatments in 1954 at Berkeley [4] are today clin-
ically used in a large number of centres (with more than 40,000 pa-
tients irradiated by January 2005) as reported by Amaldi and Kraft
[1] who predict that proton therapy will continue to spread with
an increasing number of treated patients reaching the value of
about 1000-2000 for every 10 million inhabitants. In comparison,
the fully-stripped carbon ion beams have been till now less used in
tumour treatments and we only report in 2005 two centres: the
GSI Laboratory at Darmstadt (with more than 250 patients treated
at the end of 2004) and the Japanese Centre HIMAC (Heavy lon
Medical Accelerator Centre) with more than 2000 treated patients.
In fact, despite the disadvantage to have dose deposition after the
Bragg peak due to the projectile fragmentation, the carbon ions
present numerous advantages compared to protons in radiother-
apy, such as minor lateral and longitudinal straggling of about
three times smaller than for protons and a relative biological effi-
ciency (RBE) profile which increases at the end of the particle range
(for more details, we refer the reader to Amaldi and Kraft [1]).
Thus, as it has been the case for the evolution of the synchrotron
radiation sources, hadrontherapy is today part of the medical
business landscape, and numerous centres are actually under
construction (or in a planning stage) as in Europe (HIT at
Heidelberg in Germany, CNAO at Pavia in Italy and ETOILE at Lyon
in France).
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Under these conditions, it appears crucial to possess accurate
total and differential cross sections (experimental as well as
theoretical) for describing, at best, the inelastic processes induced
by heavy charged particles in the biological matter (modelled by
water), and more particularly the ionization process whose contri-
bution is dominant in the slowing-down of the charged-particles.

On the experimental side, measurements of ionization cross
sections of water vapour by heavy particles are very scarce and re-
main essentially limited to protons and a-particles. For more de-
tails, we refer the reader to our recent works ([5,6] and
references therein) where an extensive experimental data set in
terms of differential as well as total ionization cross sections for
protons and o-particles has been compared to theoretical predic-
tions. In the case of carbon ions, the literature is much poorer since
to the best of our knowledge, no experimental measurement has
been reported on water ionization. We can nevertheless mention
the very recent study of Mawhorter et al. [7] who reported abso-
lute single, double and triple charge exchange cross sections for
highly charged ions including C?" ions (q =5, 6) colliding with
molecular species like CO, CO, and H,0. However, this study re-
mains limited to low impact energies (7.0 gkeV), its aim being
the interpretation of X-ray emissions from comets as they interact
with the solar wind. More recently, Montenegro et al. [8] have pub-
lished a very interesting study concerning the water molecule frag-
mentation by carbon ions at the distal region of the Bragg peak. In
this work, measurement of the positive ion fragments resulting
from the water fragmentation after ionization and electron capture
processes were reported, allowing for the first time a quantitative
determination of the energy lost by carbon ions at the end of the
particle range. Under these conditions, one of the purposes of the
present work is to present measurements recently performed
regarding the angular and energy distributions of secondary elec-
trons emitted from water vapour by the impact of heavy-ions hav-
ing energies of the spread-out Bragg peak (SOBP) region, i.e.
approximately a few tens of MeV/u or less, and then to evaluate
the doubly differential cross section (DDCS) with high precision.

Most of the experiments concerning DDCS for electron emission
have so far been made by using Van de Graaff (Tandem) accelera-
tors, which generally have a good beam emittance, though the en-
ergy is not high, particularly for heavy-ions. In order to obtain the
DDCS data in the Bragg-peak region, which is directly used for can-
cer therapy, we used a cyclotron beam with energy of 6-25 MeV/u.
Compared to Tandem accelerators, such a cyclotron beam gener-
ally has characteristics of high-energy, but a large emittance,
which causes two additional problems. One is the radiation shield-
ing for the electron detectors, which are usually very sensitive to
X-rays induced by high-energy beam loss along the transport line,
or at the Faraday cup; therefore, it is necessary to sufficiently
shield the detector from such X-rays. The other is to produce a pen-
cil beam with a reproducible axis. Such a technique is usually re-
quired for cross-section experiments using accelerators. Without
this technique the daily fluctuation in the energy and direction is
not negligible for realizing both the same beam size with a small
amount of beam halo and the reproducible beam position on the
target. An optical analysis of the beam transport line was thus care-
fully carried out; collimators and slits were used at some appropri-
ate locations on the beam line, thus providing a well-analyzed
beam with a small momentum spread and good emittance.

The characteristics of the present apparatus will be briefly re-
ported in the following section.

On the theoretical side, we essentially find in the literature
semi-empirical models which unfortunately provide, for a major
part, only singly differential and total ionization cross sections
(SDCS and TCS, respectively). Among these models, we can first cite
the Rudd model, initially developed for protons, which provides a
parametrization (by means of a large number of fitting parameters)

of the electron spectrum after ion impact. This approach is based
on a binary encounter model modified to agree with the Bethe the-
ory at high energies and with the molecular promotion model at
low energies [9]. Relatively good agreements were then reported
for singly differential cross sections in particular for ion energies
lower than 300 keV/u since discrepancies were recently reported
by Uehara and Nikjoo for greater energies (up to about 30% at
2 MeV) [10]. This led the authors of [10] to propose a polynomial
fit for expressing the total ionization cross sections in the numer-
ical transport code called LEAHIST which they developed for o-par-
ticles. The second semi-empirical well-documented model, called
HKS model developed by Hansen and Kocbach [11], consists in
describing the ionization process in the impact parameter First
Born approximation [12]. In this approach, the initial and the final
electron states are described by means of a hydrogenic function
and a plane wave, respectively, i.e. without taking into account
the electron momentum in its bound state (see [13-15]). More-
over, due to singularities observed in the case of the ejected elec-
tron energy tending to zero, further empirical fittings were,
simultaneously made to other semi-empirical terms, employed
[13,16] to finally provide the well-known HKS model, which can
be consequently regarded as an impact parameter plane wave Born
approximation (IP-PWBA). However, as underlined by Uehara and
Nikjoo [10] and more recently by Bernal and Liendo [14,15], the
computed DDCS also gave only limited agreements with the exper-
imental data, especially in the backward and forward angle re-
gions. This could be relied on the use, in this model, of
hydrogenic wave functions instead of realistic bound electron
wave functions to describe the target electron initial state. Indeed,
one of the basic difficulties in describing the ionization process in
ion—-molecule collisions arises from the description of the molecu-
lar states of the target. Three different convenient ways can be dis-
tinguished to treat this problem: a first one, called Bragg's
additivity rule, which consists in expressing each molecular cross
sections as a linear combination of atomic cross sections weighted
by the number of atoms in the molecule [17,18], a second one,
called complete neglect of differential overlap (CNDO), where the
molecular orbitals are written in terms of atomic orbitals of the
atomic constituents [19,20] and a third one where the molecular
orbitals are constructed from a linear combination of atomic orbi-
tals in a self-consistent field (MO-LCAO-SCF) [21], whose quality
has already been highlightened by Galassi et al. [18] for low-Z mol-
ecule ionization by proton impact at intermediate and high ener-
gies. This approach has been commonly used in our previous
works for treating water ionization by electron as well as light
ion impact [5,6,22]. To do that, we have used the description given
by Moccia [23] who expressed molecular wave functions of small
molecules like H,0, NH; and CH4 by linear combinations of Sla-
ter-type functions. Finally, it is worth noting that other theoretical
approaches have also been developed by independent groups to
study the ionization process by ion impact, especially by protons.
We can thus cite the work of Long and Paretzke [24] in which DDCS
were reported for water vapour and liquid water ionization by pro-
ton impact, the study of Dingfelder et al. [25] and more recently
that of Emfietzoglou et al. [26] based on optical-data models. In
[27], Errea et al. have also calculated total ionization cross sections
of water by proton impact in the eikonal-classical trajectory Monte
Carlo (CTMC) method. Finally, let us report the theoretical model of
Fainstein et al. [28], where doubly differential cross sections for
single ionization of vapour water by ion impact are reported as a
function of electron energy and angle by using the continuum-dis-
torted-wave-eikonal-initial-state (CDW-EIS) approximation, initially
developed by Fainstein et al. [28,29] for protons traversing H, He
and simple molecular targets. This model was a first order model
of a distorted-wave series which considered distortions (due to
the long-range Coulomb potential in both the initial and final
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channels) introduced as multiplicative factors in the initial bound
and final continuum states of the molecular target [18]. In this
way, it was then possible to account for two-centre effects which
were not included in the first Born or plane-wave approximations
cited above. However, to date, no theoretical work has been re-
ported for treating the water ionization by stripped carbon ions
concerning a direct comparison with experimental data. In these
conditions, it occurred to us that it was important to investigate
this system {C5" + H,0}, all the more that these ions are more and
more used in the medical field, in particular in hadrontherapy.

In the present paper, Section 2 deals with the experimental
set-up built to measure the doubly differential cross sections of
electron emission from water vapour by fast heavy-ions (E; =~ 6-
25 MeV/u). We briefly present in Section 3 the theoretical model
developed for calculating the differential and total cross sections
of water molecule ionization by stripped carbon ions of 6 MeV/u.
Section 4 contains an extensive comparison of DDCS, SDCS and
TCS between the present theoretical predictions and experimental
measurements. Finally, in Section 5, conclusions about the model-
ling of water ionization process by carbon ions are given by draw-
ing the attention to the fact that the present calculations can be
easily adapted into numerical simulations such as Monte Carlo
track structure codes for light ions in water or in matter in general
where multiple differential and total cross sections represent use-
ful input data for describing in detail the ionization process, in
terms of energy deposits and angular distributions. Note that in
the following sections, atomic units are used throughout unless
otherwise indicated.

2. Experimental
2.1. Apparatus

The present apparatus was built to measure the doubly differ-
ential cross sections of electron emission from water vapour with
fast heavy-ion impact (6-25 MeV/u). It has already been exposed
in details in previous papers [30,31] and only an outline is given
below.

Briefly, the apparatus consists of three main components: a par-
allel-plate electrostatic spectrometer, a Chevron-type microchan-
nel plate (MCP) assembly and a water vapour generator with a
collection system. All these three components are housed in a
cylindrical scattering chamber whose dimensions are: 60 cm and
56 cm in diameter and height, respectively. Note that the present
chamber was made of iron in order to reduce the residual magnetic
field, including that of Earth. A momentum-analyzed and well-col-
limated beam accelerated by the NIRS 930 cyclotron is traversed
through the chamber and collected by a Faraday cup: the typical
intensity and diameter are 300nA and 5-6 mm in diameter,
respectively. In the scattering volume, the incident beam is crossed
by a water vapour jet vertically ejected from a nozzle which has a
double structure: (i) a first component with an aperture of
1 x 15 mm? with a depth of 7 mm, located 20 mm below the colli-
sion centre, from which the vapour is emitted into the chamber,
and (ii) second connected component with a rectangular aperture
of 5 x 30 mm? and a large depth of 50 mm. Note that the temper-
ature of the nozzle is controlled and stabilized at 100 + 1 °C.

The method used is one of the well-known cross-beam tech-
niques, in which incident ions interact with a vertically emitted
water vapour jet produced from doubly distilled water in a reser-
voir, which is stabilized at 60 * 1 °C. This reservoir is also equipped
with a degassing device, with which air and other unwanted
molecules contained in water are eliminated by evacuation for
15-30 min, before being used for measurements. With this water
vapour generation and collection system, a stable water vapour

jet (1072-1073 Torr) was obtained without deteriorating the pres-
sure in the scattering chamber (~4 x 10~/ Torr) with a vapour flow
of 40.0 cm®/min and a temperature stabilized at 80 1 °C. The
ejected secondary electrons are then analyzed by a 45° inclined
parallel-plate electrostatic spectrometer and subsequently detected
by the MCP. The used spectrometer is of the parallel-plate electro-
static type, which consists of two plates made of stainless steel
and electrical insulators made of a ceramic material. The upper
and lower plates have sizes of 115 x 50 mm? and 170 x 50 mm?,
respectively, and are of 15 mm apart from each other; their thick-
ness is 1.0 mm. The electron entrance- and exit-slits have the same
rectangular apertures (5 mm in width and 10 mm in length) and
are separated by 40 mm. Ni-meshes are also attached to these slit
apertures in order to ensure a uniform field between the two
plates. In the spectrometer, electrons are deflected during their
passage through the uniform field as a parabolic curve and arrive
at the slit electrode: only the electrons with a specific energy can
pass through the slit, typically, electrons having energies between
5.0 eV and 10.0 keV, what corresponds to a voltage ranging from
—3.75V to —7500 V. Finally, note that a collimator with a diameter
of 6.0 mm is used immediately upstream the MCP, in order to avoid
the injection of scattered electrons produced within the spectrom-
eter housing. Some of the electrons passing through the spectrom-
eter can thus enter the MCP, its effective area being 32 mm in
diameter. The present MCP assembly is of the F2224-21S type,
manufactured by Hamamatsu Photonics Co. Ltd. And its character-
istics are described in details in Hamamatsu technical information
(MCP Assembly, published in May 1994).

However, during recent DDCS measurements (with 10.0 MeV/u
He?* ions), considerable fluctuations were observed, essentially
due to the magnetic field produced by the ON-OFF control in the
dc current for a heater surrounding the nozzle for the emission
of water vapour, at which the temperature was stabilized to
100 °C. Additionally, during 2-3 years of measurements, our cham-
ber (made of iron) was magnetized due to the effects by both the
heater and the opening/closing process of the upper lid of the
chamber for maintenance. In the latter process, slight but frequent
collisions between the lid and chamber would produce some mag-
netization, resulting in a considerable increase in the residual mag-
netic field (by a factor of ~5) at around the collision centre. The
lower limit in measurable energies with a small uncertainty has
thus been unfortunately changed to ~20eV in recent measure-
ments from ~7 eV in the early measurements. Meanwhile, the
higher limit was slightly improved (increased) from 10 to 12-
14 keV by careful operation of the deflector electrode against
sparks, though it is still lower than the maximum energy
(22.0 keV) in collisions of 10 MeV/u projectiles.

In order to reduce the systematic errors in the DDCS measure-
ments we performed the following improvements and
revaluations:

- Reduction of background counts by the optimization of the
parameters for the incident beam transport.

- No use of a pre-acceleration technique for the present parallel-
plate electrostatic spectrometer.

- Revaluations of (i) the density distributions of the water vapour
target stream and (ii) the detection efficiency of the present
micro-channel plate.

2.2. DDCS quantification and error analyses

Suppose that a beam of 1, ions enters a target of water vapour
at density n, and travels over a path length ¢. As a result, electrons
of kinetic energy W are ejected into a solid angle 2. Our apparatus
permits us to observe the number of analyzed electrons having an
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energy spread AW. The DDCS values of electron emission are ob-
tained from the following equation:

d°G Nes/exp(—0snr) — Neg
dWdQ ~—  NpetAQAWnL

cm?/eV st molecule, (1)

where N,s and N are the number of total (when the water vapour
is turned on) and background (when the water vapour is turned off)
counts, respectively. The term exp(—asn,r) is a compensation factor
to correct for the effect of scattering or absorption of ejected elec-
trons within the target before being detected. o is the total scatter-
ing cross section for ejected electrons with energy W, n; is the
density of water molecules in the target and r is the effective path
length of secondary electrons passing through the target. The prod-
uct n,r is evaluated, depending on the angles. The parameter N, is
the number of incident ions, and ¢ is the effective path length of
the incident beam through the target; the product npn./ is sepa-
rately evaluated by taking the ion beam profile into account; t is
the product of t; and t,, t; being the transmission efficiency of elec-
trons with mean energy W passing through the spectrometer and
collimator, and t, that for the meshes. The ratio AW/W is the full
width at half maximum (FWHM) of the spectrometer, and is the
detection efficiency of the MCP, depending on W.

The measurements were carried out at angles of 20-160° with
10° steps in energies of 7-10,000 eV. The SDCS were finally ob-
tained from the measured DDCS values by integration with respect
to the ejected angle. In the process of numerical integration, the
values between two adjoining angles were interpolated from sev-
eral angles by cubic spline interpolation, and those for 0-20° and
160-180° were extrapolated by polynomial fitting functions.

The total systematic error in the obtained DDCS data was dom-
inated by those for AQt;t, (¥10%), € (+5%) and Npn.£ (+5%) and was
estimated to be +13% for all measured angles and energies. The sta-
tistical error in the measured DDCS was determined by the net
counts (Ngs — Neg), which depend on both the electron energies
and the ejected angle. As a result, the error of SDCS was reduced
to 6-7%.

3. Theory

The direct ionization of the water molecule by an ion (C®") can
be schematically written as

C* +H,0 — C*" + H,0" +e. 2)

We consider that a fast ion of charge Zj,, (Zion = 6 in the present
work), mass u (u=12M, here, M, designating the proton mass),
and initial momentum l?,- ionizes a stationary water molecule. The
final state of the system is then characterized by a scattered ion
of momentum Es and an ejected electron of momentum Ee, each
of them depending on the corresponding kinetic energy through
the relations

ki =24M,"E;, kX =24M,E; and k. = 2E,. 3)
The fourfold differential cross sectiozn for this process, differential in
the energy of the ejected electlon , differential in the direction of
the ejected electron d€2,, dlfferentlal in the energy of the scattered

proton * and differential in the direction of the scattered particle
dQ; is given by (Massey and Mohr [32])

d'o H Kk (KR—k,)?
e = BTl - - 5 - ). @)
dksdke ion

where [; is the ionization energy (i.e. the binding energy of the
molecular subshell ionized) and M., is the mass of the residual
water ion. In Eq. (4) K = ki — ki is the transferred momentum from
the incident ion to the water target.

The scattering amplitude is given by

1
T = =5 (W VIYa), ()

where V represents the interaction between the incoming proton
and the target and is written as

8Z; Zi Zi 0z
V I on —— 101'1" —— IOH" + _ 101’1" , (6)
To |r0 —Rl‘ |r0 —Rz‘ i1 ‘rO _ri‘

where R;=R,=Roy represents the binding length O-H
(Ron = 1.81 a.u. [23]) and 7; the position of the ith bound electron
of the target with respect to the oxygen nucleus and 7, that of the
passing ion with respect to the oxygen nucleus. The initial state of
the system {C®*-H,0} is then described by the product of a plane
wave d)(l?,-,?@ which represents the incident ion and the ground
state wave function of the water molecule, namely

Vi) = |d(ki. To);(T1,T2, ..., T10)). (7
The ten bound electrons are distributed among the five one-center
molecular wave functions »;(7)(j ranging from 1 to 5) corresponding
to the five molecular orbitals By, A4, 'B,, 2A; and A4, respectively.
Each of them is expressed by linear combinations of Slater-type
functions [23] and is written as

ﬂ) Z ik ;ZI,; jkmjk (8)

where N; is the number of Slater functions used in the development
of the jth molecular orbital and aj; the weight of each real atomic
component @7 (7).

el

In Eq. (8), d)njkk m () is written as
C
nj]l,ilkmlk _’) ank )S’kmjk( ) (9)

where the radial part ank( ) is given by

B . njk+1/2 .
o GO i, (10
(2n5)!

and where Sy, (F) is the so-called real solid harmonic [33]
expressed by

{ if my # 0 - S’k””ﬂf( )= <Z\m k\)l/z{yljk*\mjk\(f‘) + (=)™ (\mjk\)Y’Jk‘mﬂf‘(ﬁ}' (11)
ifmy =0 Sy0(F) = Yipo(F)
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The final state is characterized by the product of two wave func-
tions as

W) = Wri¥pa), (12)

where 5 describes the system constituted by an ejected electron
and a scattered ion while Y, describes the nine bound electrons
of the target. The so-called frozen-core approximation supposes
that the ion is described by the same single-particle basis Egs.
(8)-(11) as the water molecule. This model allows reducing the
molecular problem with ten electrons to the two-body problem
with only one active electron. Such a simplification leads to a scat-
tering amplitude given by

ZlOﬂ 1 l
<l//f(k57r07ke7rl)

Tr =
n Tor To

¢<Ei,fo>vj<f1>>. (13)

The present approach is based on the first Born approximation since
it has been observed that this degree of approximation was suffi-
cient to reproduce a major part of the existing data, namely for inci-
dent ion energies ranging from 100 keV/u to 100 MeV/u and for
ejected electron energies greater than 10 eV [5,6]. In these condi-
tions, the incident particle as well as the scattered particle is de-
scribed by a plane wave function whereas the ejected electron is
represented by a Coulomb wave function (FBA-CW model)

Uy (K, Fo, ke, 1) = ¢ (K, To) @ (Ke, 1), (14)
with

P expl(iks - T
o(k., ):W, (15)
and

L exp (iEe~F1) L
Q. (ke,T1) = W*lFI(*iZe/kea 1, —i(ke - 71 + kery))

nZ, .
+exp <2k> (1 + iZe/ke). (16)

Here Z. corresponds to the effective ionic charge and will be taken
to be equal to 1 (Brothers and Bonham [34]).

In the experiments which are considered here the energy and
the solid angle of the scattered ion are not measured and the dou-
bly differential cross section (DDCS) is given by

2 2 2 I 7\2
d'o ,uke : ki ki (K—ke)\ ,»
d0.dE. /I Ty’ ( =25 = amg, )%k (17)

Finally, we notice that the amplitude T; decreases fast when the
momentum transfer K increases. Only small values of K contribute
to the integration over dks in Eq. (17). Then we can neglect the term
Rk "“ in the delta function in Eq. (17) and get

do pke KKk
T = /|T|b< '”‘ﬂ‘? dk.. (18)

When the scattered ion and the ejected electron are detected in
coincidence (such difficult experiments have recently become avail-
able [35,36]), the triple differential cross section (TDCS) is defined
by

do ke kS
dQ.dQ dEe

\Tfl (19)

where the scattering amplitude Tg is evaluated by using Egs.
(12)-(16) and with the help of analytical formulas (see [37] for more
details). The TDCS is then numerically integrated over dQs to
provide the DDCS reported in Eq. (18).

Finally, note that the wave function v;(7,) reported in Eq. (8)
corresponds to a particular orientation of the molecular target gi-
ven by the Euler angles (o, 8,7) (see [38,39] for more details). Thus,
the differential cross sections we have first calculated correspond
in fact to the ionization of an oriented water molecule. These latter
have then been integrated over the Euler solid angle to be compa-
rable to those experimentally measured. The Euler integration is
analytically carried out thanks to the property of the rotation ma-
trix [38-40] whereas the second integration over d€2s is numeri-
cally performed. Finally, let us note that this procedure is
performed for each of the 5 orbitals of the water molecule and
the differential cross sections presented here correspond to
“global” differential cross sections obtained by summing up all
the subshell contributions weighted by the number N of elec-
trons per orbital, i.e. Nejec = 2.

4. Results and discussion

The scope of the current work is to carry out an extensive com-
parison between the theoretical predictions provided by our FBA-
CW approach and the present experimental data in terms of dou-
bly, singly differential and total cross sections for water vapour
ionization by C®" ions.

4.1. Doubly differential cross sections

Figs. 1 and 2 compare the DDCS calculated in the FBA-CW mod-
el (solid line) to the present experimental measurements for
6 MeV/u C® ions ejecting electrons of 9.6eV, 19.2 eV, 38.5 eV,
67.3 eV, 96.2 eV, 192 eV and 384 eV, respectively. A good agree-
ment is generally reported over the whole range of ejected electron
energies (10 eV-1 keV) with nevertheless slight discrepancies for
0. = 70-80° (see Tables 1 and 2). This particular value corresponds
in fact to the binary encounter peak whose position can be simply
determined by kinematics considerations, namely

K| = [ki — K| = ke. (20)

In this case, the collision is seen as a binary process in which the
energy lost by the incident ion is transferred to the target molecular
electron, while the residual ion is acting as a spectator [39-41].
Thus, by considering the energy conservation, we obtain

2 2 2 T2

ki_w_ﬁ_&_M:O’ (21)
20 202 2Min

which becomes

kKoK

ﬂ*ﬂ*j*ov (22)

by neglecting the term

(K —ke)?
Li| +——+—. 23
| ll 2Mion ( )

Finally, we obtain

2 2 2 2
kfl- 3 (ki — 2kik. cos 0. + k) B ki _o, (24)
2u 2u 2
which leads to
kept
C0S 0, ~ 2 (25)

by neglecting the term %
By comparison, we have also reported the DDCS obtained by the
HKS model (dashed line) whose expression has been first devel-
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Fig. 1. Doubly differential cross sections for single ionisation of water vapour by 6 MeV/u C®* ions for different even ejection angles (20° < 0, < 160°) as a function of ejected
electron energy. Theoretical FBA-CW results are reported by a solid line whereas semi-empirical HKS results are represented by a dashed line (for the original HKS model), by
a dotted line (for the modified version proposed by Stolterfoht et al. [13]) and by a dash-and-dotted line (for the expression given by Bernal and Liendo [14,15]). The
experimental measurements are represented by solid circles. Multiplicative factors are used for a better clarity in the plot.
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Fig. 2. Same as Fig. 1 for odd ejection angles (30° < 0, < 150°).

oped by Hansen and Kocbach [11] who described the electron
emission in terms of impact parameter dependent probabilities
P(E, 6e,E.). The DDCS (per target electron) were then obtained by
means of analytical integrations of the corresponding probabilities
over the impact parameter, yielding a simple expression recently
reported in [16] as

3
<zi0n>2 32 o2

vi ) 3mak’ |02 + (K — k; cos 6,)%]
where the function in the square brackets describes the binary

encounter maximum that resembles a Lorentzian whose width is
governed by o, given by

& OHKS
dQ.dE,

(26)
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Table 1

Present DDCS (in cm?/eV sr) for ejected angles ranging from 20° to 90° and for the ejected energies investigated here: 9.6 eV, 19.2 eV, 38.5 eV, 67.3 eV, 96.2 eV, 192 eV and 384 eV.

E. (eV) DDCS (cm?/eV sr)

6, = 20° 6. =30° 0, = 40° 6, = 50° 6. = 60° 0. =70° 6, = 80° 6. =90°
9.6 2.16-10718 212-10718 2.09-10°'8 2.10-10°1'8 212-10°18 2.06-10°'8 2.00-10°'8 202-10718
19.2 9.55.1071° 9.49.10°1° 9.43-10°1° 9.86-10°1° 1.02.10°'® 1.04.10'® 1.06-10° 18 1.12-10'®
385 3.52-1071 3.52-10°1° 3.53-10°1 3.80-10°1° 400-10"" 406-10"1° 413-.107"° 435.10°1°
67.3 1.02-10°"° 1.17-10""° 133-10°"° 1.44-10""° 1.52-10""° 1.59-10""° 1.67-10""° 1.84-10°"°
96.2 493.10%° 5.61-1072° 6.29-1072° 7.00-10°%° 7.68-1072° 8.43-1072° 9.18-10°2° 1.06-10'°
192 1.31-1072° 1.17-10°%° 1.04-10%° 1.53-.1072° 2.02-107%° 2.26-1072° 2.51-1072° 3.06-10%°
384 293.1072 1.93.10% 9.24-1072? 233.1072 3.74-107% 3.70-10°2! 3.67-1072 5.17-1072!
Table 2
Present DDCS (in cm?/eV sr) for ejected angles ranging from 100° to 160° and for the ejected energies investigated here: 9.6 eV, 19.2 eV, 38.5 eV, 67.3 eV, 96.2 eV, 192 eV and
384 eV.
E. (eV) DDCS (cm?/eV sr)

0. =100° 0. =110° 0. = 120° 0. = 130° 0, = 140° 0. = 150° 0, = 160°

9.6 1.99.10°'® 1.96-10 '8 1.93.10'8 1.86-10 '8 1.78 .10 '8 1.96-10°'8 219-10°18
19.2 1.03-10° 18 9.36-10°1° 9.38-10°1° 8.68-1071° 7.98-10°1° 8.03-10°1° 8.09-10°"°
385 3.82-1071° 3.30-10°1° 2.86-1071° 2.51-1071° 2.15-1071° 211-1071° 2.07-107"°
67.3 1.49-107"° 1.14-10"° 7.86-10-2° - = = 5.71-1072°
96.2 7.95.1072° 5.34-107%° 3.23.107%° 2.70-107%° 2.18-107%° 2.27-107%° 2.36-10%°
192 2.07-1072° 1.08-10%° 424.10% 3.40-102 2.57-1072 2.76-1072! 2.94.1072
384 3.29.1072 1.40-10"% - - 1.90-10 % - -

v;
e =0 1+O.7m ) (27)

1 e

where « = /21 corresponds to the mean initial momentum param-
eter, I being the binding energy of the corresponding ionized molec-
ular subshell.

In Egs. (26) and (27), v; denotes the velocity of the projectile
whereas K, = Km/o. represents the normalized minimum
momentum transfer K, given by

K = (2? +12)/20;. (28)

Similarly, the authors defined the quantities I%t =k¢/o and k. as
small modifications of the momentum of the outgoing electron k.,
respectively, given by

202

2 2 i = 5 5
k; +0.202\/(vi/o) and k. In(202/a2)

ke = K+ (29)
Moreover, it is important to note that the original equations pro-
posed by Hansen and Kocbach [11] imply k. = k. due to the fact that
in the peaking approximation one neglects the mean momentum of
the bound electrons in comparison to the momentum for the outgo-
ing electron. However, as clearly emphasized by Stolterfoht et al.
[13], this approximation produces a singularity in the low-electron
energy regime, which can be nevertheless simply removed by
adjusting the value of k. to fit the model results to those of the Born
approximation. To do that, numerous expressions have been pro-
posed like that reported in Eq. (29) but we can also mention that re-

ported in [13], namely

302/2
ke= [k +—12
\/ (In(222 /o))"

In the same state of mind, Bernal and Liendo [14,15] have also
slightly modified the original version of the HKS model, essentially
to avoid a “non-physical” descending jump appearing for each elec-
tron binding energy in the SDCS (see in the following) due, in major
part, to the use of the arctangent term (see Eq. (32)). To do that, the

(30)

authors proposed a modified expression for the DDCS, denoted in

. 2
the following [ngggi ,, and expressed as

deHKS _ <Zi0n>2 32
dQedE, | vi ) 3mok]
However, we observe in Figs. 1 and 2 that the discrepancies be-
tween the three different HKS models remain minor. As a general
behaviour, we notice that the best agreement is obtained with the
original version of the HKS model (dashed line), with nevertheless
an overestimation for the large ejection angles, which is all the
more important that the energy increases (E. > 200 eV). Considering
now the HKS expressions proposed by Stolterfoht et al. [13], the
DDCS reported by a dotted line are a little bit smaller, especially
in the low energy regime and no improvement may be observed. Fi-
nally, as regards the version proposed by Bernal and Liendo [14,15],
the disagreement is still more important since the obtained DDCS
(reported by a dash-and-dotted line) are lower. Generally speaking,
the present modified HKS model underestimates the experimental
results at backward angles, mainly due to the use of hydrogenic
wave functions to describe the bound electron initial state instead
of an accurate molecular wave function as it is the case in our mod-
el. Moreover, in comparison, the agreement observed between the
experimental data and our theoretical calculations seems better,
with however, a slight overestimation in particular for the high
energies (E.>200eV) when we tend towards the binary peak
(0, =2 70-80°).

3
_ 1 S| - (31)
1+ (K — ke cos 6e)

4.2. Singly differential cross sections

Fig. 3 and Table 3 show a comparison between the present
experimental measurements and the calculated SDCS provided
by the FBA-CW model. Furthermore, we have also reported in
Fig. 3 the semi-empirical results provided by the different existing
HKS approaches whose expressions are, for the original version
E’% and the recently modified version [%] o respectively, given
\
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10°

Rudd model ]

our results

HKS models

SDCS (107° cm*eV)

10°

10 el
10° 10’ 10°
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Fig. 3. Singly differential cross sections for ejection of electrons by 6 MeV/u C5* ions
in water vapour as a function of the ejected electron energy. Theoretical FBA-CW
results are reported by a solid line whereas semi-empirical HKS results are
represented by a dashed line (for the original HKS model), by a dotted line (for the
modified version proposed by Stolterfoht et al. [13]) and by a dash-and-dotted line
(for the expression given by Bernal and Liendo [14,15]). Experimental measure-
ments are represented by solid circles. Additionally, the Rudd results are
represented by a dash-dot-dotted line.

Table 3
Comparison between the present theoretical and experimental SDCS (in cm?/eV).

E. (eV) SDCS (cm?/eV)
Present theoretical results Present experimental results

9.6 4.32-107"7 2.53.10°17
19.2 2.37-107" 1.21-107"
38.5 8.29-10°18 435.10°18
67.3 2.67-10718 1.56-10'®
96.2 1.21-107"° 777 < N0
192 2.65-1071° 1.82-107"°
384 6.56-1072° 332.1072°

doms _ (L)Z 16N ([ o 2k
dE, vi ) 3aklk 1+K2 — k2
5K + k) +3(Kn + k> 5K — ko) +3(Kn — ko)®
201+ (K + ke)*)? 200+ K — k)P |

(32)

and

dO’HI(S:| <Zion>2 8 N . . . )
= —« |arctan(Km + k) — arctan(K, — k
{ dEe |5, vi ) aklk ' ( * ( 0

. 5(Km +ke) +3(Km + ko)® 5K — ko) +3(Kn — fqﬂ

31+ (K — ko)
(33)

31+ (K + ko)

Table 4

List of parameters used in the Rudd model for fitting the SDCS.
Ay 0.97
By 82

G 0.40
D, -0.30
Eq 0.38
Ay 1.04
B, 17.3
G 0.76
D, 0.04
o 0.64

where the factor N corresponds to the number of target electrons
per molecular subshell.

Good agreement is generally observed for both the results with
in particular a regular underestimation in the low-energy regime
and a constant overestimation for high energies (E.>200eV).
However, we notice that the best agreement is still obtained with
the original HKS model in the whole ejected electron energy range.
Furthermore, we clearly observe that our theoretical results gener-
ally tend to overestimate the experimental measurements, espe-
cially at low-energies (E. < 200 eV).

Additionally, we have reported in Fig. 3 another existing semi-
empirical approach, the well-known Rudd model (dash-dot-dotted
line) initially developed for providing a parametrization of the
electron spectrum after proton impact. This approach is based on
a binary encounter model modified to agree with the Bethe theory
at high energies and with the molecular promotion model at low
energies [9]. Relatively good agreements were then found between
the experimental SDCS and the Rudd’s results for protons by means
of a large number of fitting parameters. We report in Eq. (34) the
corresponding SDCS expression, the different needed parameters
being summarized in Table 4.

doguaa _ S/1 Fi+Fw 1 (34)
dE. 2R (1+w)’[1 + exp(a(w — wc)/v)]

where w and v are reduced quantities given by

w=E/I and v=(E/N"* (35)

with

we=41*-2v-1/81 and S=nN/P, (36)

N being the number of electrons for the ionized molecular subshell
whereas Fi, F> and « are adjustable fitting parameters whose values
are

Ly = C1oP1/[1 + E;vP1+9)]

Hy = A, In(1 + 02)/(¢? + B, /1?)

and (37)
L, = CovP2

Hy = Ay/v? + By /vt

F](Z)):L1+H] Wlth{

Fz(T/) = Lsz/(Lz +H2) with {

We clearly observe that the provided SDCS are in remarkably good
agreement with the present experimental measurements in the
whole ejected electron energy range.

4.3. Total cross sections

Fig. 4 depicts a comparison between the present theoretical re-
sults (solid line), the semi-empirical Rudd and HKS results (dashed
line and dotted line, respectively) and the experimental data avail-
able in the literature for water vapour ionization by H*, He?* and
C5" ions.
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Fig. 4. Total cross section as a function of the incident energy (keV/u). The theoretical FBA-CW results are reported by a solid line whereas the semi-empirical HKS and Rudd
results are represented by a dotted and a dashed line, respectively. The experimental measurements are taken from various sources (see [5,6] for more details) and
represented by symbols. The present total cross section for carbon ions deduced from analytical integration of the SDCS reported in Fig. 3 is represented by a solid circle. In the
inset: scaling law between the FBA-CW theoretical cross sections obtained for protons [6], a-particles [5] and the present carbon ions.

We clearly observe a very good agreement between our free-
parameter calculations and the semi-empirical predictions of the
Rudd model (which has been initially developed for protons) over
the whole incident energy range investigated in the present work
(50 keV/u-100 MeV/u). On the contrary, the HKS model exhibits
large discrepancies with our results as well as the experimental
measurements.

However, note that the present TCS for carbon ions, deduced
from numerical integration of the SDCS reported in Fig. 3, appears
to be largely lower than the theoretical calculations and it seems
today of prime importance to get new experimental data in terms
of differential as well as total cross sections for the present
{C5" + H,0} system.

Finally, we have checked that our present calculations could be
simply scaled by a law in Zizon (where Z;,, represents the projectile
charge) and the obtained results are reported in the inset in Fig. 4.
Generally speaking, this scaling law remains valid only for incident
energies greater than about 100 keV/u (see for instance [5,6]) and
obviously disappears when more sophisticated models are used
including the second Born approximation or distorted waves to de-
scribe the incoming or the scattered particle (such as the CDW-EIS
model).

5. Conclusions

We have investigated in the present work theoretical calcula-
tions of doubly, singly and total cross sections for the ionization
of vapour water by C%" ions. Our ab initio model (FBA-CW model)
reproduces with a relatively good agreement the present experi-
mental measurements and clearly demonstrates its ability to de-
scribe in details the water molecule ionization by highly-
energetic stripped carbon ions. Moreover, it is important to note

that the obtained results are very close to those provided by other
semi-empirical models (like the Rudd and the HKS ones) which are,
for a major part, based on the use of a large number of fitting
parameters. On the contrary, our approach requires neither adjust-
ment variable nor fitting parameter and is only based on (i) a quan-
tum mechanical description of the charged particle-water
molecule interaction and (ii) the use of an accurate molecular wave
function for describing the bound states of the water target. Finally,
it is important to note that our theoretical approach may be easily
introduced in numerical simulations such as Monte Carlo track
structure codes for light ions in water or in matter in general. In-
deed, for these codes, multiple differential calculations represent
useful input data for describing in detail all the ionizing events,
in terms of energy deposits and angular distributions.
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1. Introduction

Understanding and describing at the finest scale the ionizing
processes induced by charged particles on biomolecular targets
like water vapour and DNA nucleobases (Adenine, Cytosine, Guan-
ine and Thymine) are of prime importance in many fields including
radiobiology, radiotherapy and medical imaging [1-3]. Conse-
quently, it remains today crucial to access to differential and total
cross sections to develop accurate numerical simulations of
charged particle transport in biological matter. We investigate in
this work the ionizing interactions induced by proton impact on
water molecule and DNA nucleobases. Total cross sections are then
determined in the independent electron model (IEM) for single and
multiple processes, namely for single capture SC, single ionization
SI, double capture DC, double ionization DI and capture + ionization
ClL

On the experimental side, single processes induced by protons
on water molecule have been extensively studied. We can at first
mention the work of Dagnac et al. [4] where total cross section
measurements have been reported for SI and SC induced by pro-
tons with impact energies ranging from 2 to 60 keV. Later on, Rudd
et al. [5] have published SI and SC total cross sections for 7-
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E-mail address: jocelyn@univ-metz.fr (J. Hanssen).
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4000 keV protons whereas Bolorizadeh and Rudd [6] reported dou-
bly differential (differential in energy and angular transfers) and
total SI cross sections for proton energies ranging from 15 to
150 keV. More recently, Toburen [7] has reported total cross sec-
tions for electron capture by protons on water vapour. Considering
the multiple processes, we only find in the literature measure-
ments for heavier projectiles like o-particles [8] and Xe**" ions
[9]. On the theoretical side, the single processes are well-docu-
mented whereas the multiple processes have been less studied.
For SI process, we can then cite the work of Long and Paretzke
[10] based on the density-functional theory, which provides dou-
bly, singly differential and total cross sections. More recently, a
very good agreement with experimental doubly differential and to-
tal cross section measurements has been reported for protons in
water by Olivera et al. [11] in the continuum distorted wave-eiko-
nal initial state (CDW-EIS) framework - for ionization as well as for
electron capture — and by Boudrioua et al. [12] in the first Born
approximation for ionization. Considering the double ionization
of water, we only find in the literature the theoretical work of
Gervais et al. [13] performed in the CDW-EIS approximation in
which the target electrons are treated as independent particles
(IEM model). Very recently, Errea et al. [14] have reported total
cross sections for SI and SC in the eikonal-classical trajectory Monte
Carlo (CTMC) framework. Moreover, these authors have also pro-
vided total cross sections for the CI process.
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Considering now the nucleobase ionization by heavy charged
particles, the literature is very poor. Nevertheless, we can cite the
study of De Vries et al. [15] about Uracil excitation and fragmenta-
tion by C7*(q = 1-6) ions and more recently the work of Moretto-
Capelle et al. [16] dedicated to electron spectroscopy of dry gas-
phase Uracil base by protons.

In the current work, we briefly present the theoretical model
used to calculate the total cross sections for all the single and mul-
tiple processes induced by proton impact on water and nucleo-
bases. Our results are reported and compared to available
experimental, semi-empirical and theoretical results.

Finally, note that atomic units (e = my =1y =h =1) are used
hereafter unless noted otherwise.

2. Theory

In this paper, we use the CTMC model developed by Abbas et al.
[17] and recently modified to treat the multiple ionizing processes
in water. In fact, in its first version, the code described the multiple
processes in a correlation-multi-electronic approach whereas in its
present form, the multiple processes are treated in the indepen-
dent electron model, i.e. in a more convenient way for studying
large molecular targets like those involved in the present work.
Compared to the “standard” CTMC simulations which are, for the
major part, based on boundary conditions taken from a quantum
description of the target electronic distribution [14], our model
uses the Classical Over-Barrier (COB) criteria [18-20].

In this approach, all the particles are described via classical
Newtonian laws and a given target electron is ejected only when
its energy becomes greater than the sum of all the potential ener-
gies induced by the other existing particles. The simulation starts
and stops at a sufficiently large time ¢, i.e. for a large inter-nuclear
distance R = 100 a.u., these latter being linked via the equation
R = b+ t. For each simulation, the initial conditions are defined
by the projectile velocity 7 and the impact parameter b and we
determine, for each time step At(= 1072 a.u.), a new position and
a new velocity for the projectile and for the secondary electron
potentially ejected. Thus, by taking the initial position of the target
as fixed in the laboratory frame and by considering that the poten-
tial seen by the ejected electron of the target is given by

Vi L Z
F-Rl+a T+a

(M
we consider that the electron ejection needs two prerequisites:

(i) At each time step At, the maximum potential energy
denoted Max[V(F)] = Ve has to be lower than the binding
target energy E;, (E, < 0).

(ii) The ratio At/t., where t. denotes the classical orbital period
of the target electron given by t.=2nZ; (with
At << t.), has to be greater than a random nurﬁ{)g(chosen
between 0 and 1); this condition has been introduced to
compensate the lack, in this model, of target electron spatial
density representation.

Note that in Eq. (1) Zp and Zy represent the projectile and the
target charge, respectively: here, Z; is taken equal to 1. The vector
7 denotes the electron position whereas the parameter a is seen as
an adjustable numerical cut-off (Abbas et al. [17]) whose stability
region was found around a =~ 0.05 a.u.

Thus, if the conditions (i) and (ii) are satisfied, an electron is
ejected with a kinetic energy T. =122 =E, + rZ+Ta and emitted in a
random direction from a posmon randomly selected within a
sphere centered on the target.

At the end of each simulation (i.e. at large R), the electron-pro-
jectile energy Hp and the electron-target energy Hr are evaluated
and given by

1 — — 2 ZPT
Hpr =~ 5 (De — Upr)” — —5—, (2)
2 |¥ — Rpr|

where 7, is the electron velocity and Zpr and Rpr the velocity and
the position vector of the projectile P and the target T at large R,
respectively. Thus, we have a capture (resp. a re-capture) if Hp <0
(resp. Hr < 0) or an ionization if Hp> 0 and Hr > 0.

Then, for a given projectile velocity v, the total cross section for
a given single ionizing process j (j = SC or SI) is

1 1 bmax
v) =Y oj(v) = Zzn/o b.db.Pi(b), 3)
i=1 i=1
where the summation includes all the molecular subshell contribu-
tions (I = 5 for the water molecule and >20 for the DNA bases). The
upper limit of the integral, denoted b4y, has been found of the or-
der of 15 a.u. for the systems studied here.

Note that the mono-electronic probability introduced in Eq. (3)
is given by

Pib) = - @

where N; is the number of simulations for which the process j oc-
curs among N (2500) simulations. Similar procedures are then re-
peated for a large number (>100) of impact parameters.

Finally, it seems us important to remind that the collisions con-
sidered here are many electron situations which have to be solved
by introducing all the electronic correlations. To overcome this
complexity, we used the independent electron model (IEM)
approximation. Thus, inspired by the recent work of Errea et al.
[14], we defined the mono-electronic probability Pi,(b) for an elec-
tron of a molecular state i to be not created as

L(b) =1 = Pic(b) — Py (b). (5)

Consequently, the exclusive double ionization DI probability is sim-
ply given by

Pa(h) = 3> (Ph0) 11 (Pu0) +2
1

% 37 PL(b)Pyb)Py(B)P(b) T (Ph(b))’, 6)

i1 (i)

whereas the exclusive capture + ionization CI probability is given by

Pa(b) =2 ZP‘SC Py (b) T (Pyh)) + 4
[ . . . .
X 37 PhbIP BP0 (b) TL (Pa(b)) )

ij=1

Finally, the total cross section for a double process k = DI or CI is gi-
ven by

bmax
on(v) =21 /0 bP, (b)db. (8)

3. Results and discussion

Contrary to the existing quantum mechanics models, which
rapidly become untreatable for large molecules, our model is rela-
tively simple and avoids needing any information about the quan-
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Fig. 1. Total cross sections for single and multiple ionizing processes induced by protons on water target. Comparison between our theoretical results (solid line) and
available data. Panel (a): Ionization process: experimental measurements taken from Rudd et al. [5] (stars), Bolorizadeh [6] (open down-triangles), Wilson et al. [21] (open
squares), Date et al. [22] (open up triangles) and theoretical predictions taken from Gervais et al. [13] (dash-dotted line), Boudrioua et al. [12] (short-dash-dotted line), Endo
et al. [23] (dotted line), Errea et al. [14] (dashed line) and Fainstein et al. [24] (dash-dot-dotted line). Panel (b): Capture process: experimental measurements taken from
Dagnac et al. [4] (solid down triangles), Gobet et al. [25] (solid squares), Toburen [7] (solid circles), Date et al. [22] (solid up triangles) and theoretical results taken from Errea
et al. [14] (dashed line), Endo et al. [23] (dotted line) and Fainstein et al. [24] (dash-dot-dotted line). Panel (c): Multiple processes: theoretical predictions taken from Errea
et al. [14] (dashed line) for the CI process and Gervais et al. [13] for the DI process (stars and dotted line).
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Fig. 2. Total cross sections for single and multiple ionizing processes induced by protons on DNA bases.
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tum structure of the target except the knowledge of the binding
energies. The scope of the current work is to carry out the calcula-
tion of the multiple ionizing processes induced by charged parti-
cles impinging molecular targets of biological interest. In a first
part we are interested by the water molecule which represents
the “simplest” molecule to model the biological matter whereas
in a second part more complex molecules are studied, namely
the four nucleobases of the DNA macromolecule.

3.1. Ionizing processes induced by protons on water vapour

Fig. 1 depicts a comparison between the obtained theoretical re-
sults and a large set of available experimental measurements and/
or existing theoretical predictions in terms of total cross sections
for (i) the single ionization process (Panel (a)), (ii) the single cap-
ture process (Panel (b)) and (iii) the multiple processes (Panel (c)).

In Panels (a) and (b), we observe that our results are in good
agreement with all the data (experimental as well as theoretical)
provided that the incident energies are greater than 100 keV
whereas for lower energies, large disagreement may be observed.
In fact, the classical description of the collisions becomes obvi-
ously invalid in this low-energy regime and more sophisticated
models - such as the CDW-EIS model - are needed (see the re-
sults reported by Gervais et al. [13] in Panels (a) and (c) and those
reported by Fainstein et al. [24] in Panels (a) and (b)). In panel (c),
we report the calculated total cross sections for the multiple pro-
cesses induced by protons, namely the capture+ionization (CI)
and the double ionization (DI). Unfortunately, available data are
rare in the literature and we only found theoretical predictions
for describing the CI [14] and DI [13] processes. Whereas our the-
oretical results exhibit a very good agreement with the recent cal-
culations of Errea et al. for describing the CI process [14], we
clearly observe an underestimation of the results reported by
Gervais et al. in [13] (see Panel (c)) for the DI process. This large
disagreement is actually not well understood but highlights the
limitation of the CTMC approach to treat the DI process as already
mentioned by Reinhold and Burgdérfer [26] who have shown that
in the IEM approximation, the double ionization was badly de-
scribed by classical models. Finally, note that some of the SI
and DI results reported in Panels (a) and (c) have been calculated
for liquid water [13] whereas our results concern water vapor.
However, we have recently performed SI and DI cross section cal-
culations by replacing in our code the binding energies of the
water molecule by those corresponding to the liquid phase and
only minor discrepancies were found (<6%).

3.2. Ionizing processes induced by protons on DNA bases

To characterize the nucleobase targets, we have used the
binding energies provided by Ruiz Lépez (private communication)
who used the quantum chemical GAUSSIAN code method which
represents the highest performed code giving access to accurate
energies for dynamical calculations. To our knowledge, no study
has been reported for the processes under investigation in the
present work and comparison to existing data remains still today

impossible. However, from Fig. 2 the following remarks can be
drawn:

e The overall behaviors of the total cross sections are similar to
those reported for the water target.

e The magnitude of the cross sections seems to depend on the
number of electronic states included in the target description
and then proportional to the number of target electrons.

4. Conclusion

We have applied for high impact-energy protons a relatively
simple classical model which combines some elements of the
CTMC method and the COB approach to estimate the total cross sec-
tions for single and multiple ionizing processes induced on water
target and nucleobases. The theoretical results also obtained exhi-
bit a relatively good agreement with the existing experimental
data (for water target) and permit to predict the behaviour of the
multiple cross sections for ionizing processes occurring with other
very important targets of biological interest such as the nucleo-
bases. Thus, with regard to the great importance of this kind of
studies in radiobiology, where the description of the primary inter-
action between ionizing particles and biomolecules like nucleo-
bases is essential, we really hope that experimental data on these
biological systems will be soon available.
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Single-electron-loss cross sections of DNA and RNA bases impacted by energetic
multicharged ions: A classical Monte Carlo approximation
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Electron loss from the four DNA nucleobases, namely, adenine, cytosine, thymine, and guanine as well as
from RNA uracil base produced by high-energy impact of multiply charged bare ions are here theoretically
investigated via a simple model combining two classical approximations—the classical trajectory Monte Carlo

and the classical overbarrier—previously used with success to describe the ionization of water molecules by

ions. We give in the present work an estimation of the single-electron ionization and single-electron capture
cross sections for different incident projectiles, namely, H*, He?*, and C%* ions with impact energies ranging
from 10 keV/amu to 10 MeV/amu. The obtained results are compared to the rare theoretical predictions
available in the literature and therefore highlight binding effects whose existence has been already demon-
strated in the case of atomic collisions but not for (so) large molecular systems.

DOI: 10.1103/PhysRevA.79.062710

I. INTRODUCTION

Theoretical and experimental works devoted to the de-
scription of the ionizing processes induced by ions on mo-
lecular systems remain mostly limited to small targets. Con-
cerning large molecules such as DNA and RNA component
targets, the existing studies are very rare since we essentially
find experimental works dealing with DNA bases [1], RNA
uracil base [2,3], and bromouracil [4] impacted by low-
energy electrons. When multicharged ion projectiles are con-
sidered the published literature is even scarcer. Let us cite the
experimental study dedicated to C?* (g=1-6) ions imping-
ing uracil given by De Vries er al. [5] and that reported by
Moretto-Capelle and Le Padellec [6] on electron spectros-
copy of dry gas-phase uracil base by proton impact. On the
theoretical side, two different approaches initially developed
for atomic targets were recently adapted for investigating
large molecular targets such as nucleobases. The first one
was by Abbas et al. [7], hereafter referred to as “I,” where
capture and ionization cross sections for the a-particle
+cytosine and for the a-particle+adenine systems have been
determined at high impact energies by employing a classical
trajectory Monte Carlo (CTMC) method. In this work, the
authors have validated their theoretical method by a series of
results for H* and He?* projectiles impacting on H,O mo-
lecular targets. In particular, they have reported single cap-
ture and single-electron ionization total cross sections in
good agreement with experimental data for impact energies
larger than 100 keV/amu. The second theoretical work pro-
posed by Dal Cappello et al. [8] is based on a modified
version of the first Born approximation—Coulomb wave
(FBA-CW). Total cross sections were then recently reported
for the collisional system H*+cytosine within the same en-
ergy range than that considered in Ref. L.
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The dynamics of the ion transport is here completely
solved via the Hamiltonian classical laws and the charge of
the projectile as well as that of the residual target are evalu-
ated “in flight,” in order to provide, step by step, a “realistic”
picture of the {projectile+target} system. Under these condi-
tions, we access to a fine description of all ionizing processes
induced by the incident heavy-charged particle.

In the present work, we apply the simple classical method
explicitly described in Ref. I for calculating the single ion-
ization and capture cross sections for molecular targets of
biological interest, namely, the DNA bases and the uracil
target impacted by highly charged particles. Protons, helium,
and carbon fully stripped ions are here investigated with im-
pact energies ranging from 10 keV/amu to 10 MeV/amu. The
obtained quantities are of prime importance in many fields
and more particularly in radiobiology where numerical simu-
lations of charged-particle track structure are needed to de-
scribe the radio-induced effects of high-energy radiations.
Indeed, it is nowadays well known that these latter are es-
sentially linked to the biomolecular damages induced on the
DNA components (bases and sugar bone), essentially via
ionizing processes.

In the following, we briefly outline the model and present
and discuss in the subsequent the results obtained for the five
biomolecules here investigated. Finally, note that atomic
units are used throughout unless otherwise indicated.

II. THEORY

The model here employed (see Ref. I) is based on the
classical overbarrier (COB) approximation initially devel-
oped by Bérany et al. [9] and Niehaus [10] combined to
statistical features of the CTMC model introduced by
Abrines and Percival [11]. In this approach, all the particles
(the projectile as well as the potentially emitted electrons)
are described by classical Newtonian laws. Furthermore, the
numerical calculations are performed within the impact pa-

©2009 The American Physical Society
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rameter approximation, i.e., by describing the projectile tra-
jectory like a straight line, namely, by

>

R=b+it, (1)

where R, b, and ¢ represent the internuclear vector, the im-
pact parameter, and the collision velocity, respectively (for
more details we refer the reader to Ref. I).

The target position is considered as fixed in the laboratory
frame whereas the acrive target electrons (two electrons per
molecular orbital) are, in a first step, considered as virtual
particles and really taken into account only if they are cre-
ated, i.e., if ionization and/or capture process occurs (see the
criteria given below). In addition, the initial position of the
target as well as that of the ejected electron are fixed at the
origin of the laboratory frame and then, step by step, modi-
fied via the Newtonian laws and according to the above-
mentioned criteria.

For each simulation—namely for a given projectile veloc-
ity v and a given impact parameter bh—all the particle trajec-
tories are sequentially simulated with a time interval Ar
=10"? a.u. by determining in particular a new position and
a new velocity for the projectile as well as for the potentially
created secondary electron. Thus, if an electron is effectively
ejected, a new potential is then evaluated, namely,

7 V4
V(A = ——— - —, (2)
|F—R|+a r+a

where Z; and Zp represent the ionized target and the projec-
tile charge, respectively. Note that here and in the following
Zr=1. The parameter a is a numerical cutoff whose value has
been taken equal to 0.05 a.u. as suggested and discussed in
Ref. I. In Eq. (2), 7 denotes the electron position with respect
to the target nucleus.

Thus, at the beginning of each simulation, the system is
only constituted by two particles: the projectile nucleus P
and the residual target 7. Then, we evaluate for each step Az
the possibility for ejecting one electron from the target by
two simultaneous conditions, namely, (i) the maximum of the
potential energy V,..(7) [deduced from Eq. (2)] has to be
lower than the binding target energy E, (E,<0) and (ii) the
ratio At/t,, where t, denotes the classical orbital period of
the target electron given by t,=27Z;/\2|E,|* (with Ar<t,),
has to be greater than a random number & (chosen in the
[0,1] interval). Note that this last condition—introduced to
compensate the lack of target electron spatial-density repre-
sentation in the current model—has been already argued in
Ref. L.

Thus, if conditions (i) and (ii) are simultaneously satis-
fied, an electron is created with a kinetic energy 7, given by

1 zZ
Te=Ev§=Eb+ﬁ. (3)
Furthermore, this electron is emitted in a random direc-
tion from a position randomly selected within a sphere cen-
tered on the target nucleus. The system becomes thus a three-
free-particle problem (the projectile, the residual target, and
the created electron).
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At the end of the collision, the population of the different
reacting channels is determined via energetic criteria. So, at
the end of each simulation, i.e., at large R=200 a.u. (see
Ref. I for more details), the electron-projectile energy Hp and
the electron-target energy H are evaluated via the equation

Zpr

1
Hpr= -
Y 7~ Rpal’

z(ﬁe - ﬁP,T)z

(4)

>

where U, denotes the electron velocity, Up s and ﬁp,r the
velocity and the position vector of the projectile, and of the
target at large R, respectively. Thus, single ionization (SI) is
considered if simultaneously Hp>0 and H;>0, whereas
single capture (SC) or recapture is considered if Hp=0 or
H;=0, respectively.

Then, for a given incident projectile velocity v, the total
cross section o;(v) corresponding to a given single ionizing
process j (j=SC or SI) is simply determined as

1 1 bmax
oi(v)= 2 oi(v) = 2 2 f bdbPi(b),  (5)
i=1 i=1 0

where the upper limit b, of the integral has been found to
be of the order of 15 a.u. for the systems here studied (see
Ref. I). Note that the summation (over i) includes all the
molecular energetic subshell contributions at the number of /
(see Table I and following section for details). Furthermore,
the monoelectronic probability P;-(b), determined for each
impact parameter b and for each simulated projectile velocity
v, is defined by the ratio

. N
Pb) =, (©6)
where N’ corresponds to the number of j-type processes oc-
curring among N (=500) simulations. Similar procedures are
then repeated for a large number (=100) of impact param-
eters.

At this stage, it is important to note that such numerical
CTMC simulations may be easily applied for investigating
the ionizing processes induced on atomic as well as (large)
molecular targets. In fact, for describing the collisional sys-
tem, we only need two series of input data, namely, the
knowledge of (i) the binding energies for each atomic or
molecular state of the target and (ii) the projectile charge
state. Thus, the orientation of the target molecule with re-
spect to any reference frame as well as the fine structure of
the molecular description does not play any role. In fact, this
lack of target electron spatial density representation could be
seen as compensated by the introduction of the above cited
criteria (ii). Under these conditions, the present work differs
from other existing approaches where the initial target elec-
tron distribution is described using the well-known Bragg
additivity rule or the complete neglect of differential overlap
(CNDO) approximation [12]. In the current CTMC approxi-
mation, each target is described via its molecular orbitals
whose corresponding binding energies were obtained from
Ruiz Lépez [13] by employing the quantum chemical GAUSS-
IAN 03 program [14]. In this latter, the target wave functions
were computed at the Hartree-Fock level optimized at the
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TABLE 1. Molecular orbital (MO) binding energies E; (in a.u.) for DNA bases and RNA uracil, with
respect to the molecular level numbers from Ruiz Lépez [12]. The levels whose values are in italics are the
states used in present calculations.

Molecular binding energies

(a.u.)

Molecular orbitals Adenine Cytosine Guanine Thymine Uracil
1 -0.1564x 10>  -0.2050X 10> —0.2053X 10> —0.2055X 10> —0.2054 X 10?
2 —0.1560 X 102 -0.1563X 10> —0.1564 X 10> -0.2055X 10> =0.2054 X 102
3 —0.1557 X102 —0.1559X 10> —=0.1563% 10> -0.1564X 10> -0.1564 X 10?
4 —0.1556 X102 —-0.1554X 10> —0.1561%X 10> -0.1563x 10> -0.1563 X 10?
5 -0.1555X 10> —0.1137x 10> —=0.1557X 10> —0.1142Xx10*> —0.1142X 10?
6 —-0.1133X 10> -0.1135X 10> —=0.1556Xx 10> —0.1138x 10> —0.1138X 10?
7 —0.1133x 102  -0.1133X 10> —=0.1140X 10> -0.1133X 10> —0.1134 X 10?
8 —0.1132x 102  -0.1125X10> —=0.1137%X 10> -0.1126X10> -0.1127 X 10?
9 —0.1131X 10> —0.1378x 10" —0.1132X 10> —0.1124X 10> —0.1435%X 10’
10 —0.1125X 10>  —0.1293x 10"  —0.1131 X 10> —0.1424X 10"  —0.1396 X 10"
11 —0.1366X 10" —0.1259x 10"  —0.1125X 10> —0.1387X 10"  —-0.1314X 10’
12 —0.1295X 10" —0.1166X 10"  —0.1390X 10"  —-0.1302X 10"  —0.1247% 10’
13 —0.1242X 10" -0.1064X 10"  —0.1357X 10"  -0.1237X 10"  -0.1089% 10’
14 —0.1183X 10"  -0.8997x10° —0.1333X 10" —0.1105X 10" -0.9346< 10°
15 —0.1149X 10" -0.8724X10° —0.1218X 10"  —0.9679X 10°  —-0.9025x 10°
16 —0.1031 X 10" -0.7618 X 10° —0.1215X 10" —-0.9125%10°  —0.8084 % 10°
17 —0.8916 X 10°  —-0.7519%10° —0.1174X 10" -0.8905X 10°  —0.7660x 10°
18 —0.8732X10°  —0.7108X10° —0.1028X 10"  —0.7685% 10° —0.7159 < 10°
19 —0.8444 X 10°  —-0.6725X10° —0.9039X 10° —0.7616X 10° —0.6775x 10°
20 —0.7728X10°  —0.6238x10° —0.8823x10° —0.7051X10°  —-0.6696 X 10°
21 —0.7307 X 10°  —0.6189X 10° —0.8411X10° —0.6684X 10° —0.6529x 10°
22 —0.6942X10°  —-0.6053X10° —0.7961X10° -0.6594X10° —0.6149x 10°
23 —0.6697X10° —0.5857X10° —0.7380%X 10° —0.6334X10° —0.6023 < 10°
24 —0.6346 X 10°  —0.5306X10° —0.7268X 10° —0.6114X 10° —0.5708 X 10°
25 —0.6272X10°  —0.4843X10° —0.6978X10° —0.5880%X 10° —0.5264 < 10°
26 —0.6085X10° —0.4370X10° —0.6696X10° —-0.5655X10°  —0.4834 X 10°
27 —0.5880x 10°  —0.4127X10° —0.6509X10° —0.5528 X 10°  —0.4487 % 10°
28 —0.5518X10° —-0.3829X10° —0.6295%10° —0.5498 % 10° —-0.4373 % 10°
29 —0.4930x 10°  -0.3378x10° —0.6077X10° —0.5056 X 10°  —0.3696 X 10°
30 —0.4921 X 10° —0.5964Xx10°  -0.4723x 10°
31 —0.4485x 10° —0.5913X10°  -0.4403x 10°
32 —0.4208 X 10° —0.5419% 10°  —0.4261 X 10°
33 —0.4059 < 10° —0.4939X10°  -0.3483x 10°
34 —-0.3685 < 10° —-0.4558 % 10
35 -0.3057x 10° -0.4367 % 10°
36 —0.4263 % 10°
37 —0.4256 X 10°
38 —0.4047 X 10°
39 —-0.2963 X 10°
MP2/6-31G(d) computational level, i.e., by including nonhydrogen atoms. The different target molecular

correlation calculations at the second order of perturbation
theory (MP2) and by using GAUSSIAN-type orbitals added to
a double-zeta valence shell and polarization orbitals on

orbitals—each of them being occupied by two electrons—
were then modeled for the five investigated biomolecular
targets (see Table I).
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FIG. 1. Total cross sections for single ionization and capture of DNA nucleobases and RNA uracil impacted by stripped ions: C®* [panel
(a)], He** [panel (b)], and H* [panel (c)], respectively. The used lines are solid, dashed, dotted, dash-dotted, and dash-dot-dotted for guanine,
adenine, thymine, cytosine, and uracil, respectively. Multiplicative factors have been used for SI as well as SC results but only reported for

SI results for clarity reasons.

II1. RESULTS AND DISCUSSIONS

In this section, we report the obtained SI and SC total
cross sections for the investigated biological targets impacted
by fully stripped ions (hydrogen, helium, and carbon ions) in
the energy range [10 keV/amu, 10 MeV/amu]. Furthermore,
for calculation velocity reasons, note that in the present cal-
culations only the outermost subshells of the considered tar-
gets have been taken into account namely, the 25, 21, 28, 24,
and 21 molecular states reported in italics in Table I for
adenine, cytosine, guanine, thymine, and uracil, respectively.

In Fig. 1, we compare the SI and SC total cross sections
performed for the four DNA nucleobases and uracil for the
three projectiles considered in the present study. For both
ionization and capture, similar dependences versus the inci-
dent projectile energy may be observed in shape with never-
theless small discrepancies in magnitude. On this matter and
considering the fact that the binding energies are appreciably
identical for each target, the observed differences may be
linked to the difference of target electron number involved in
the collisions, namely, 56, 50, and 48 target electrons for
guanine, adenine, and thymine, respectively and 42 target
electrons for both cytosine and uracil. Furthermore, it can be
also noted that at low-incident energies the capture process
becomes dominant compared to ionization whereas at high
enough impact energies, ionization is the dominant reaction
as it occurs for simpler atomic and/or molecular targets.

In Fig. 2, we compare our CTMC predictions to the only
existing theoretical results recently reported by Dal Cappello
et al. [8] for treating the single ionization of cytosine by
proton impact within the FBA-CW framework. Discrepan-
cies in magnitude as well as in shape are observed between
both theories. These differences are up to now not clear for
us all the more that recently reported FBA-CW results on
water molecule ionization by proton impact were in good

agreement with our previous CTMC predictions (see [7]).
Moreover, as proposed by Stolterfoht et al. [15], a conve-
nient tool for roughly estimating single-ionization total cross
sections is given by the formula

FBA-CW results E

6 (10" cm?)

Stolterfoht et al., 1997)

O-SDH (

10'1 " " MR | " MR A
10° 10

Impact energy (keV/amu)

FIG. 2. Total cross sections for single ionization versus impact
energies: present CTMC results compared to FBA-CW calculations
of Dal Cappello et al. [8]. The single-ionization total cross section
given by Stolterfoht et al. [14] is reported by a dashed line.
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FIG. 3. Tonization total cross section ratio o(Zp)/a(Zp=1) as a

function of the collision energy for H*, He?*, and C® ions impact-
ing on cytosine (see the text).
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i=1

where T=v2/2 is the reduced incident energy and E;, the
binding energy of the ionized molecular subshell labeled i
(see Table I). Note that the factor 2 corresponds to the num-
ber of target electrons ionized per subshell.

This expression is obtained by using the Rutherford for-
mula differential in the energy transferred to the target elec-
tron [16,17] and considering the In E/E dependence (with E
as the impact energy) of cross sections differential in angle
and energy for slow ejected electrons [18,19]. The corre-
sponding results are included in Fig. 2 showing close agree-
ment with our present CTMC results. However, it should be
mentioned that the validity of classical descriptions when
Coulomb potentials are considered can be only tested by
comparison with experimental data or with more elaborated
quantum theoretical models, which to our knowledge do not
exist for the present collision system.

Tonization total cross-section ratios o(Zp)/ o(Zp=1) nor-
malized to 0;(Zp=1) at a 10 MeV/amu-collision energy are
shown in Fig. 3 as a function of the collision energy for H*,
He?*, and C® ions impacting on cytosine. At enough low-
impact energies, cross-section ratios pronouncedly decrease
as the projectile charge increases. This behavior was previ-
ously predicted for the case of atomic targets [20-22]. Tt was

PHYSICAL REVIEW A 79, 062710 (2009)

proven to appear for systems with Zp = Z; when higher-order
terms than the first one of the Born series are included. How-
ever, even if the effect was shown to appear also for systems
with Zp=Zy, it is not well founded for these cases to invoke
its origin as coming from the high-order terms of the Born
series because the projectile charge cannot be used as a
(small) parameter for a perturbative expansion [22]. The ef-
fect was explained in terms of binding effects. It is here
observed for molecular targets. In fact, at low collision ve-
locities the projectile moves so slowly that the target electron
has enough time to adapt to a new configuration correspond-
ing to the simultaneous attractive action of the projectile and
residual target charges. Therefore, the probability of electron
emission becomes smaller and a diminution of total cross
sections is observed. The binding effect appears in the
CTMC description because the created electron evolves dy-
namically in the combined fields of the projectile and re-
sidual target.

Finally, we observe that our CTMC cross sections show
some deviations from the Z?J dependence, also predicted by
the first order of the Born series contrary to ogpr which
presents a Z%J dependence with the projectile charge accord-
ing to Eq. (7). This comportment could be explained consid-
ering that CTMC calculations could perhaps fail in the de-
scription of electron emission at small impact parameters and
very high impact energies, as it was demonstrated in com-
parisons with quantum-mechanical calculations for atomic
hydrogen targets [23]. However, further investigations on
this particular behavior are necessary for a complete under-
standing.

IV. CONCLUSIONS

We have applied here a relatively simple classical model,
which combines some of the techniques used in the CTMC
model with some others employed in the COB approxima-
tion, to estimate the total cross sections of single-electron-
loss processes (capture and ionization) for collisions between
multiply charged ions projectiles and RNA uracil and DNA
bases. The main advantage of our model is its versatility to
study collision systems involving large molecular targets
such as biomolecules and simultaneously to determine the
corresponding total cross sections. Our theoretical results are
in agreement with other theoretical predictions of single-
electron ionization cross sections but differ with recent
FBA-CW calculations. Furthermore, the possibility of the
existence of binding effects is predicted for the complex bio-
molecules considered in this study. Experimental works on
the different topics discussed in this paper will be welcome
for a better understanding of the reactions investigated.

Finally, we would like to underline the fact that the ob-
tained information are of prime importance in the field of
radiobiology and could be easily used as input data in track-
structure numerical simulations for describing and predicting
the secondary electron emissions induced by heavy-charged
ions impacting targets of biological interest whose impor-
tance in biomolecular damage induction has already been
demonstrated in many works.
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Abstract

Induction of DNA double strand breaks after irradiation is considered of prime
importance for producing radio-induced cellular death or injury. However, up
to now ion-induced collisions on DNA bases remain essentially experimentally
approached and a theoretical model for cross section calculation is still lacking.
Under these conditions, we here propose a quantum mechanical description of
the ionization process induced by light bare ions on DNA bases. Theoretical
predictions in terms of differential and total cross sections for proton, o-
particle and bare ion carbon beams impacting on adenine, cytosine, thymine
and guanine bases are then reported in the 10 keV amu~'-10 MeV amu!
energy range. The calculations are performed within the first-order Born
approximation (FBA) with biological targets described at the restricted Hartree—
Fock level with geometry optimization. Comparisons to recent theoretical data
for collisions between protons and cytosine point out huge discrepancies in
terms of differential as well as total cross sections whereas very good agreement
is shown with our previous classical predictions, especially at high impact
energies (E; > 100 keV amu~'). Finally, in comparison to the rare existing
experimental data a systematic underestimation is observed in particular for
adenine and thymine whereas a good agreement is reported for cytosine. Thus,
further improvements appear as necessary, in particular by using higher order
theories like the continuum-distorted-wave one in order to obtain a better
understanding of the underlying physics involved in such ion-DNA reactions.

3 Author to whom any correspondence should be addressed.
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1. Introduction

DNA lesions and more particularly those involved in clustered damages are nowadays
considered of prime importance for describing the post-irradiation cellular survival (see for
example Yokoya et al (2008) and references therein). Indeed, these complex radio-damages
may induce critical DNA lesions like double strand breaks (see the recent review given by
Heinrichs (2009)) whose relevance has been clearly identified in the radio-induced cellular
death process (see for example the recent work of Nikjoo and Lindborg (2010)). Under these
conditions, further theoretical models as well as experimental data on ion-induced collisions
at the DNA level remain crucial still today.

Until recently, measurements on such biological systems remain scarce and are—as
underlined by de Vries et al (2003a)—essentially limited to the studies of the mechanisms of
the radiation damage only explored at the mesoscopic scale and not at the single molecule
(nanometric) one. In this context, the ionization and fragmentation of isolated gas-phase
nucleobases have received only little interest and were essentially focused on the cross-section
determination for electron-induced collisions (Huels et al 1998, Bernhardt and Paretzke 2003,
Feil et al 2004, Ptasinska et al 2004, Zheng et al 2006, Aflatooni et al 2006, Winstead and
McKoy 2006, Vinodkumar et al 2006, Shafranyosh et al 2006, Tung et al 2007, Scheer et al
2007, Gu et al 2007, Colyer et al 2009).

Ton-induced collisions have rarely been reported in the literature and to the best of our
knowledge only few works exist. Thus, Schalthélter and co-workers have extensively studied
the fragmentation modes induced by Xe?* ions (¢ = 5-25) (de Vries et al 2003b) and C%*
ions (¢ = 1-6) (de Vries et al 2003a, 2004) on isolated nucleobases and more recently on
nucleobase clusters (Schlatholter er al 2006a, 2006b). Furthermore, Brédy and co-workers
have also studied the adenine fragmentation induced by 36keV-F* ions (Brédy et al 2005),
56keV-Ar®* ions (Bernard et al 2006) and 6keV-F>* ions (Brédy et al 2007), the latter leading
to single and double strand breaks as already observed in plasmid DNA by other authors
(Lacombe et al 2004, Hunniford et al 2008).

Proton-induced collisions on DNA /RNA bases have also been experimentally investigated
by many groups. Let us cite for example the work of Coupier et al (2002) where the
ionization and fragmentation of uracil molecules induced by protons were studied by means
of coincidence techniques. More recently, Moretto-Capelle and co-workers have studied the
ionization and fragmentation of isolated DNA /RNA bases and uridine nucleoside induced by
protons (Moretto-Capelle and Le Padellec 2006, Le Padellec er al 2008). Finally, note that
very recently Alvadaro et al (2007) have also studied the collisions of slow light ions, namely
keV-H*, He?* and C* ions with DNA building blocks.

On the theoretical side, many attempts were proposed for predicting total ionization
cross sections of simple biological molecules including DNA/RNA bases. Among them, we
essentially find in the literature two major approaches dedicated to electron-induced collisions,
namely that proposed by Deutsch et al (2000) and commonly used by many groups (let us
cite for example the work of Bernhardt and Paretzke (2003)) and that based on the Binary-
Encounter-Bethe (BEB) theory initially proposed by Kim and Rudd (1994).

Ion-induced collisions on DNA bases have been less studied and we essentially find two
approaches in the literature: a first (semi)-classical one generally based on classical-trajectory
Monte Carlo (CTMC)-type approaches and a second one developed in the quantum-mechanical
framework and limited—for the major part of the existing studies—to the use of the first Born
approximation. Let us first illustrate the ‘semi-classical group’ by the study of Bacchus-
Montabonel et al (2005) where C?* (¢ = 2-4)-induced collisions with uracil have been
investigated pointing out the strong dependence of the charge-transfer process with respect to
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the molecular target orientation. In this work, theoretical charge-transfer cross sections were
calculated by using ab initio quantum chemistry methods coupled to a semi-classical dynamic
treatment based on the EIKONXS code (Allan ef al 1990). In the same kind of approach, we
have recently applied a relatively simple classical model which combines a home-made CTMC
code with a classical over-barrier (COB) criterion to estimate the total cross sections of single
electron loss processes (capture and ionization) for collisions between multiply charged ions,
namely H*, He?* and C®* (with impact energies ranging from 10 keV amu~' to 10 MeV amu~")
and DNA/RNA bases (see Abbas et al (2008) and Lekadir er al (2009)). To the best of our
knowledge, the second group of ‘quantum mechanical approaches’ is only represented by the
recent work of Dal Cappello et al (2008) where differential and total ionization cross sections
have been reported for protons impinging on cytosine molecules. In their work, the authors
have described the ionization process within the first Born approximation by employing plane
waves for treating the incoming and scattered projectiles, whereas the ejected electron was
modeled by an asymptotic Coulomb wave. However, the obtained total cross sections exhibited
large discrepancies in magnitude as well as in shape with our recent CTMC predictions
(Lekadir et al 2009), these later showing nevertheless a very good agreement with semi-
classical results obtained by using the simple Rutherford formula proposed by Stolterforht
et al (1997) (for more details, we refer the reader to our previous work (Lekadir et al 2009)).
This divergence could be perhaps linked to the difficult task of representing the orbitals of
such complex biomolecules by means of single-center wavefunctions as those proposed by
the authors (Dal Cappello et al 2008). Under these conditions, we have here privileged a
complete neglect of differential overlap (CNDO) approach for describing the biomolecules
investigated in the current work and more precisely that reported by Bernhardt and Paretzke
(2003).

In the present paper, we briefly present in section 2 our theoretical model and report in
section 3 the predicted total ionization cross sections for the four DNA bases investigated here.
Comparisons to existing measurements as well as available theoretical predictions including
our previously reported CTMC ones are also proposed in terms of total cross sections. Finally,
in section 4, conclusions about the theoretical predictions are given to point out the crucial
need of further experimental validations.

Atomic units are used throughout unless otherwise indicated.

2. Theory

The cross sections presented in this work have been calculated within the first-order Born
approximation with initial and final wavefunctions verifying correct boundary conditions.
This approach—successfully used by Champion et al (2010b) for investigating the ionization
of water—can be interpreted as an extension to the case of the ionization of molecular targets
of the CB1 model introduced by Belkic¢ et al (1979, 1986) for studying the electron capture
from atomic targets, and will be hereafter referred to by this acronym. Furthermore, note that
the ab initio theoretical formalism here developed, namely that of partial-wave expansion, has
been extensively detailed in our previous works for describing the water ionization process
induced by light ions (Boudrioua et al 2007, Champion et al 2007, Dal Cappello et al 2009).
Consequently, the theory will be only briefly reported in this sequel and for more details we
refer the reader to the corresponding references.

In the laboratory framework, the triply differential cross sections (TDCS), namely
differential in the scattering direction €2, differential in the ejection direction €2, and
differential in the ejected energy E,—denoted in the following o®(8;, Q., E.)—can be
simply written as



6056 C Champion et al

3) d30 N d30" N 3)
} Qs» Qev Ee = = J = i Qsa Qes Ee s 1
o )= 1%, 4%, dE, ; dQ, dQ, dE, ; a; ) (1

where N is the number of molecular orbitals used in the above-cited CNDO description taken
from Bernhardt and Paretzke (2003) in which the DNA bases are described by means of their
five highest occupied molecular orbitals (N = 5). This description is based on the restricted
Harthree—Fock method with geometry optimization (RHF/3-21G) and models each molecular
subshell of the four DNA nucleobases by means of linear combinations of atomic orbitals.

In these conditions, the TDCS for each molecular orbital labeled j can be expressed
as a weighted sum of atomic TDCS o corresponding to the different atomic components

at,i
involved in the molecular subshell. Thus, we write

oV (R, Qe E) =) 8- - 00 (R Qs B, @

where g; and &; stand for the weighting factor and the effective number of electrons of the
different atomic orbitals, respectively (see table 1), and where the atomic TDCS %(3 f are
calculated by using the well-known expression, namely

ksk,
oy, Qe Eo) = @)t i - [ Tus)il 3)

In equation (3), [T, ,]; denotes the atomic transition matrix element between an initial state a
and a final state b with i = Ajon. M, where Aj,, designates the projectile mass number and
M,, the proton mass whereas k;, ks and k. represent the wave vectors of the incident ion, the
scattered ion and the ejected electron, respectively.

Furthermore, let us note that the collisional process is here described within the
independent electron model (IEM) and it is also assumed that the passive (not ionized)
electrons remain as frozen in their molecular orbitals during the collision. This approximation
has been successfully used for numerous ionization reactions (see for example Fainstein ef al
(1991) and Stolterforht et al (1997)). Thus, according to the work of Fainstein er al (1988)
for the single ionization of atoms by ion impact and extended by Olivera et al (1995) and
then by Galassi et al (2000, 2004) to the case of molecular targets, the interaction between the
projectile and the residual target plays a negligible role when doubly differential cross sections
(DDCS) are determined as a function of the linear momentum of the emitted electron. These
latter ones are easily obtained after the integration of the TDCS over the projectile scattering
direction ©, with a transition matrix element [7, ];, namely

291 R) - 1) 4
|R—r| |¢t,a( 'wl,a r >7 ( )

where R and r give the positions of the projectile and of the active electron, respectively, and
¢i «(R) and ¢; ;, (R) refer, respectively, to the incoming and outgoing projectile plane waves,
whereas ¢; 5 (r) stands for the ejected-electron Coulomb wavefunction. ¢; ,(r) represents the
atomic wavefunction of the ith orbital used in the CNDO expansion of each target molecular
subshell. These atomic wavefunctions refer to the C(2p), N(2s), N(2p) and O(2p) ones and
are expanded on spherical harmonic basis with a radial part given in terms of Slater functions,
namely

- Zp
[Tap]i = ($ip(R) - (ﬂi,b(l')|? —

SN Qe a
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where N; denotes the number of partial waves (ny,li,m;) used for the description of the ith

atomic orbital. For more details about these coefficients, we refer the reader to the Clementi

tables of atomic functions (1965).
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Table 1. List of the input parameters used in the CNDO description of the DNA bases as reported
by Bernhardt and Paretzke (2003).

j Ej(eV) Atom n,l & g j E;j(eV) Atom n,l & &
Adenine Guanine
5 11.73 N2 2s 0.128 1.706
N2 2p 0.640 2.558 5 11.86 N2 2p 0.179 2.530
C4 2p 0.107 2.558 C4 2p 0.130 2.530
N6 2p 0.135 2.558 N6 2p 0.105 2.530
N9 2p 0.544 2.558 010 2p 1.273 2.530
4 11.38 C4 2p 0.200 2.636 4 11.82 N2 2p 0.896 2.538
N7 2p 0.560 2.636 N6 2p 0.151 2.538
N9 2p 0.598 2.636 C8 2p 0.105 2.538
N10 2p 0.445 2.636 010 2p 0.463 2.538
3 10.56 N2 2p 0.609 2.840 N11 2p 0.163 2.538
C4 2p 0.123 2.840 3 11.37 C4 2p 0.130 2.639
N6 2p 0.708 2.840 C5 2p 0.107 2.639
N9 2p 0.175 2.840 N6 2p 0.398 2.639
2 10.00 Cl1 2p 0.108 3.001 N9 2s 0.118 1.760
N2 2p 0.687 3.001 N9 2p 0.760 2.639
C4 2p 0.281 3.001 010 2p 0.195 2.639
C8 2p 0.275 3.001 2 11.15 C4 2p 0.408 2.690
N6 2p 0.194 3.001 N6 2p 0.126 2.690
N7 2p 0.226 3.001 N7 2p 0.831 2.690
C8 2p 0.138 3.001 N9 2p 0.445 2.690
1 8.44 Cl 2p 0.151 3.555 1 8.24 C4 2p 0.520 3.641
C3 2p 0.137 3.555 C5 2p 0.201 3.641
C4 2p 0.367 3.555 N6 2p 0.325 3.641
N6 2p 0.327 3.555 C8 2p 0.371 3.641
C8 2p 0.268 3.555 N9 2p 0.113 3.641
N9 2p 0.166 3.555 010 2p 0.223 3.641
N10 2p 0.379 3.555 N11 2p 0.126 3.641
Cytosine Thymine
5 13.16 N1 2p 0.283 2.280 5 13.27 N1 2p 0.474 2.261
C2 2p 0.316 2.280 C2 2p 0.146 2.261
N3 2p 0.130 2.280 N3 2p 0.127 2.261
C5 2p 0.228 2.280 C5 2p 0.108 2.261
C6 2p 0.432 2.280 C6 2p 0.133 2.261
08 2p 0.610 2.280 C7 2p 0.368 2.261
4 11.43 N3 2s 0.177 1.750 09 2p 0.446 2.261
N3 2p 0.374 2.625 4 12.11 N1 2p 0.134 2477
08 2p 1.224 2.625 08 2p 0.271 2477
3 10.66 N1 2p 0.177 2.814 09 2p 1.165 2477
N3 2p 0.988 2.814 3 11.32 N3 2p 0.194 2.650
08 2p 0.391 2.814 C5 2p 0.171 2.650
2 10.06 N1 2p 0.251 2.983 08 2p 1.100 2.650
N3 2p 0.448 2.983 09 2p 0.357 2.650
C5 2p 0.284 2.983 2 10.92 N3 2p 0.899 2.748
N7 2p 0.874 2.983 08 2p 0.553 2.748
1 8.94 N1 2p 0.281 3.356 09 2p 0.511 2.748
N3 2p 0.437 3.356 1 9.14 N1 2p 0.452 3.282
C5 2p 0.545 3.356 C5 2p 0.747 3.282
C6 2p 0.156 3.356 Cc7 2p 0.332 3.282
08 2p 0.559 3.356 08 2p 0.167 3.282
09 2p 0.179 3.282
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Finally, it should be mentioned here that the % £ term in the perturbative potential of
equation (4) corrects the Coulombic long-range behavior of the interaction between the
projectile and the active electron at their asymptotic separations.

Thus, by using the well-known partial-wave expansion of the plane wave as well as that
of the Coulomb wave, we easily access to an analytical form of the TDCS which may be—as
previously mentioned—converted into DDCS by means of a numerical integration over the

projectile scattering direction, namely

(825, 82, E.)

al‘l at,i

N; ’ 2

32k X!

= [dQ,- § —ik
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where o; denotes the Coulomb phase shift and Re(z) denotes the real part of the complex z,
whereas

Xj, = Xj (k) = [57dr-r- Fz,kace,r)f, (r)

(2)(QE,E)—/dQ o

o) I+ "
Zix = Zix(ke, q) = Z > Z celn . X
=0l =[1—l| mi=—1, )

~ (L1 | I l ! li
S () T M(Qq).(_l)ml.m(ol ] Ok)( | k>,

—mp mp—=n W

with 7 = 2/ + 1 and where q = k; — k; denotes the momentum transfer.
Note that in equation (7), F;(k,, r) refers to the radial hypergeometric function, whereas
Xlli‘ (k1, q) is expressed as

Xk, @) =f0 dr-r- F, (ki r) - jilqr) - fu(r), (8)

where j;(qr) refers to the Bessel function.

Singly differential and total cross sections (SDCS and TCS, respectively) are finally
determined via successive numerical integrations over the electron ejection direction €2, and
the corresponding energy transfer E,, respectively.

3. Results and discussion

In this section, we report DDCS, SDCS and TCS for the four DNA bases impacted by
protons, «-particles and carbon ions. However, due to the scarcity of experimental data—
which are exclusively limited to total cross-section measurements—we have here privileged a
comparison with the existing theoretical results provided by Dal Cappello et al (2008) as well
as to the CTMC predictions recently reported in Lekadir et al (2009).

Thus, we first investigate in this sequel collisions between protons and cytosine in the
same kinematics as those reported by Dal Cappello et al (2008), namely for three particular
incident energies (E; = 100 keV, E; = 500 keV and E; = 1500 keV) and for a wide range of
ejected electron energies (E, = 10-2200 eV). The corresponding DDCS and SDCS obtained
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Figure 1. DDCS (solid line) for cytosine impacted by protons of different incident energies (panel
a: E; =100 keV, panel b: E; =500 keV and panel c: E; = 1.5 MeV) for different ejected energies.
The corresponding results of Dal Cappello ef al (2008) are reported by a dashed line for comparison
whereas the symbols correspond to our results multiplied by Salin’s factor.

are also summarized in a first part whereas the TCS are compared—in a second part—to
experimental measurements as well as to theoretical predictions taken from the works of Dal
Cappello et al (2008) and Lekadir ef al (2009).

Figure 1 compares our calculated DDCS (solid line) to those taken from Dal Cappello et al
(2008) hereafter identified by DC-DDCS (dashed line) for the three studied incident energies.
As expected in this kind of perturbative description, the observed behavior exhibits—for both
sets of results—a quasi isotropic angular distribution at low ejected energies (E, = 10 eV)
and a binary peak (characterized by an electron ejected in the momentum transfer direction
i.e. with ¢ = k) which becomes more and more pronounced with increasing incident and
ejected energies. Our predictions nevertheless highlight huge discrepancies (of the order
of and sometimes greater than 10) with the DC-DDCS ones over the whole ejected angle
range and for all investigated cases. This is an unexpected behavior because the model used
by Dal Cappello et al is similar to our CB1 one when TDCS integrated over the scattering
direction (DDCS) are considered. Under these conditions, the difference between the two
CBI1 calculations strictly limits to the choice of the target description. Indeed, in our case the
nucleobases are represented by means of a CNDO description whereas Dal Cappello et al have
used a molecular approach, namely a linear combination of atomic orbitals—self-consistent
field (LCAO-SCF) where single-center wavefunctions were numerically deduced from multi-
center atomic ones. For more details about the followed procedure, we refer the reader to the
recent work of Champion (2010a) where a similar approach was used for describing the water
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Figure 2. SDCS (solid line) for cytosine impacted by protons of different incident energies
(100 keV, 500 keV, 1500 keV, 10 MeV and 100 MeV). The corresponding predictions of Dal
Cappello et al (2008) are reported for comparison (dashed line) whereas the symbols refer to our
calculations with the taking into account of Salin’s factor (open circles for E; = 100 keV, open
diamonds for E; = 500 keV and open stars for E; = 1500 keV).

molecule in a liquid environment. Note that in this case, the agreement observed with other
molecular approaches like the LCAO-SCF proposed by Moccia (1964) was better, which may
be simply explained by the fact that the water molecule shows a quasi-atomic feature with in
particular a heavy central (oxygen) atom.

Furthermore, let us note that Dal Cappello et al have introduced into their DDCS
calculations the attractive action of the scattered projectile on the ejected electron by means of
the well-known Salin’s factor, which describes the density of the continuum states associated
with the electron—projectile interaction (Salin 1969). Thus, in order to compare our results to
the DC-DDCS, we have also reported in figure 1 our DDCS modified by taking into account this
multiplicative factor (open symbols). The obtained calculations for a 100 keV-impact energy
exhibit a better agreement with the DC-DDCS—especially in shape—but discrepancies are
still observed in magnitude, especially at low and large ejected angles. The inclusion of Salin’s
factor into our calculations modifies our results by showing in particular that the secondary
electrons are preferentially emitted into the forward direction whereas the backward emission
is depopulated. This behavior, known as the two-center effect (see Stolterforht et al (1997)),
is explained by the fact that the ejected electron is considered to travel simultaneously in the
target residual field and in the attractive projectile one. This effect has a smaller influence
as the impact energy increases as can be seen in figures 1(b) and (c) for E; = 500 keV and
E; = 1500 keV, respectively. However, at these energies, it is still present for electron velocities
close to the projectile ones in the forward emission. Thus, the higher effects are observed for
E,=50¢eV (v, = 1.91 au) when E; = 100 keV (v; = 2 au), for E, = 250 eV (v, = 4.28 au)
when E; = 500 keV (v; = 4.47 au), and for E, = 750 eV (v, = 7.42 au) when E; = 1500 keV
(v; =7.74 au).
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Figure 3. Total ionization cross sections (10719 cm?) for the four DNA bases investigated here,
namely adenine (panel a), cytosine (panel b), thymine (panel ¢) and guanine (panel d) impacted by
protons. Our predictions are reported by a solid line whereas the CTMC results are represented
by open circles. Furthermore, we have reported for comparison the ab initio calculations of Dal
Cappello et al (2008) provided for cytosine (panel b). Experimental results taken from Tabet et al
(2010) are reported by solid circles.
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10*

Furthermore, it should be noted that for E; = 500 keV and for the largest ejection
energies considered (E, = 750 eV and 2200 eV), the observed binary peak is shifted in the
angular position in the DC calculations with respect to our predictions. Moreover, it shows a
pronounced structure for the high 2200 eV emission which is not observed in our calculations.
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Figure 5. Same as in figure 3 for carbon ions.

We ignore the origin of this structure all the more considering that this binary peak should not
appear at this emission energy.

In figure 2 SDCS for cytosine impacted by 100 keV, 500 keV and 1500 keV, 10 MeV
and 100 MeV protons are presented and compared to the DC-SDCS reported in Dal Cappello
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et al (2008). Once again the disagreement is evident for all the five incident energies here
studied, especially at low ejected electron energies, where DC calculations even overestimate
our present results. Differences can be easily understood from the previous discussion on the
respective behavior of DDCS. Finally, note that the fact of taking into account Salin’s factor
into our SDCS calculations does not change the previous conclusions (see the open symbols
in figure 2 for E; = 100 keV, 500 keV and 1500 keV).

Figures 3-5 show a comparison between our TCS predictions and our previous
calculations performed in the CTMC framework (Lekadir et al 2009) for adenine, cytosine,
thymine and guanine targets impacted by proton, «-particle and bare carbon ion beams,
respectively. In general, we observe that the present results show a good agreement with our
previous CTMC predictions at impact energies larger than a few hundred keV. Additionally,
note that we recently observed that in this high-energy range the CTMC predictions were
in very good accordance with analytical results obtained by using the Rutherford formula
reported by Stolterforht et al (1997). In comparison, the DC calculations for cytosine largely
overestimate the present TCS by a factor greater than 5 over the whole energy range, which
is even more surprising as in the present CTMC predictions as well as in the previously
reported ones (Abbas er al 2008, Lekadir er al 2009), the DNA targets were described
by means of the same molecular orbital energies as those taken from Dal Cappello et al
(2008).

In figure 3, we have also included the only existing measurements—provided by Tabet
et al (2010)—for 80 keV protons impinging on adenine, cytosine and thymine. These scarce
measurements data present larger values than the theoretical predictions for the adenine and
thymine bases (with a factor ranging from 2 to 5), whereas they agree with our CTMC
calculations for cytosine.

4. Conclusions

Quantum-mechanical CB1 calculations of doubly and singly differential as well as total cross
sections are presented here for proton, a-particle and bare ion carbon beams impacting on
adenine, cytosine, thymine and guanine bases. Huge differences were observed in terms of
differential as well as total cross sections with existing CB1 predictions recently reported
by other authors for collisions between protons and cytosine. However, the total cross
sections obtained here have shown a very good agreement with our previously reported CTMC
predictions, especially at high impact energies (E; > 100 keV amu~"), but have nevertheless
shown an underestimation of the rare existing experimental data in particular for adenine and
thymine whereas a good agreement was observed between the CTMC predictions and the
experimental data for cytosine.

Finally, it also appears necessary to improve our calculations by using more complete
higher order theories such as the continuum-distorted-wave one in its different versions (see
for example Belki¢ (1978), Crothers and McCann (1983), Fainstein et al (1988), (1990) and
Belki¢ ef al (2008)) in order to obtain a better understanding of the underlying physics involved
in such reactions.
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