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RESUME

Titre de la theses : Utilisation des méthodes numériques pour le calcul de la perte

d’énergie électronique et nucléaire des particules chargées dans les matériaux

polymeéres.

Le but de cette these est d'apporter une contribution a la détermination de la perte d'énergie des
particules chargées dans les matériaux a base des polymeres. La premiére partie de I'ouvrage comporte
un exposé detaillé des processus de la perte d'énergie des particules chargées lourds avec la matiére.
L'étude réalisée se base sur le développement d'un code de calcul basé sur la méthode de Monte Carlo
qui permet de calculer la perte d'énergie électronique des particules chargees lourds dans les
polymeres, dans le domaine de LSS pour des énergies comprises entre 0,1 a 1 MeV/nucléon. Les
résultats trouvés ont été comparés a ceux trouvés expérimentalement et a ceux trouvés par d'autres
codes de calcul a savoir SRIM et MSTAR. Un autre programme de calcul, basé sur la méthode Monte
Carlo, a été également développé pour la détermination de la perte d'énergie nucléaire des particules
chargées dans les matériaux amorphes (SiO2, LiF et Kapton). Nous avons obtenu des résultats
encourageants qui concordent avec ceux obtenus par les codes SRIM, PSTAR et ASTAR, avec un
écart est inférieure a 5%. Le programme développé présente l'avantage d'étre rapide et appliquée a

différents matériaux ralentisseur et pour différents particules chargées de différentes énergies.

Mots clés: Pouvoir d’arrét; Simulation de Monte Carlo; Théorie LSS modifiée, Codes SRIM et
MSTAR; Matériaux polymeres.




ABSTRACT

Electronic and Nuclear Stopping Powers of Polymeric Materials for Heavy lons:
LSS Modified Theory and Monte Carlo Simulation.

The aim of this thesis is to make a contribution to the determination of the energy loss of charged
particles in materials based on polymers. The first part of the thesis includes a detailed theory of the
processes of energy loss of heavy charged particles in matter. The study carried out is based on the
development of a computer code based on the Monte Carlo method which makes it possible to
calculate the electronic energy loss of heavy charged particles in polymers, in the LSS domain for the
energy range between 0.1 to 1 MeV/nucleon. The results found were compared with those found
experimentally and with those found by other computer codes, namely SRIM and MSTAR. Another
calculation program, based on the Monte Carlo method, has also been developed for the determination
of the nuclear energy loss of charged particles in amorphous materials (SiO2, LiF and Kapton). We
obtained excellent results which a good agreement with those obtained by the SRIM, PSTAR and
ASTAR codes, with a difference less than 5%. The program developed in this study has the advantage
of being fast and can be applied to different materials and for all types of projectile particles of

different energies.

Key words: Electronic and nuclear stopping power; LSS modified theory; Monte Carlo simulations;
SRIM and MSTAR codes; Polymeric materials.
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Introduction Générale

Les méthodes de calcul, par simulation du mouvement des ions dans un milieu, ont été développées
depuis les années soixante. L’idée fondamentale était de suivre la trajectoire de 1’ion dans le milieu et

de simuler les collisions avec les matériaux.

Les propriétés des matériaux semi-conducteur sont a la base de 1’évolution de I’industrie micro-
électronique c¢’est-a- dire la conception, la fabrication et I’utilisation des circuits intégrés.

Pour ce faire, les chercheurs se sont penchés sur des études expérimentales pour déterminer la perte
d’énergie des ions a travers différents matériaux. Au fil des années, on a pu maitriser le calcul de la perte
d’énergie des ions a travers des matériaux amorphes. Dans le cadre de ce travail, on utilise un programme
de calcul permettant de déterminer la perte d’énergie électronique et nucléaire de différents ions a travers
différents matériaux.

L’utilisation d’ions lourds ou légers (dont 1’énergie spécifique est de I’ordre de quelques MeV/nucléon)
permet de produire de fortes densités d’excitations électroniques dans les matériaux. Cependant, les
processus et la description des interactions inélastique ion-atome cible sont beaucoup plus complexe que

ceux des interactions élastiques.

La perte d’énergie électronique des ions est calculée avec précision lorsque I’interaction peut étre
considérée comme une perturbation (faible transfert d’énergie, faible durée d’interaction ou charge peu

élevée).

Certains auteurs ont effectués des études théoriques, d’autres se sont intéressés a la détermination

- dE
expérimentales de (H)'

Ainsi, notre travail s’articulera autour des parties suivantes :

Dans le premier chapitre, nous rappelons les processus de I’interaction ion-matiére. Les particules
chargées perdent essentiellement leur énergie de maniere inélastique via des excitations électroniques.
Les chocs nucléaires, correspondant a des pertes d’énergie élastique, n’interviennent pas dans

I’endommagement du matériau bombardé par des particules de grandes vitesses.

Dans le second chapitre, nous présentons une méthode numérique élaborée dans le cadre de ce travail

afin de déterminer la perte d’énergie électronique des ions lourds dans les matériaux polyméres.

Dans le troisieme chapitre de ce mémoire, nous décrivons une méthode de calcul pour la
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détermination de la perte d’énergie nucléaire des particules chargées de différentes énergies des
matériaux cibles amorphes SiO; et Lif et Kapton. Le calcul a été effectué par le programme de calcul
que nous avons développé dans le cadre de ce travail et basé sur la simulation de Monte Carlo.

Dans le quatrieme chapitre de ce mémoire, nous décrivons, une méthode de calcul pour la

détermination la perte d’énergie électronique dans les matériaux amorphes (nitrate de cellulose LR-

115, feuille de polyimide de Kapton, SiO; et Al,Os), pour différentes particules projectiles, tels que
°Be, 1B, 2C, 1N, 10 et 35Cl, a faible vitesse en utilisant simulation de Monte Carlo et la théorie LSS
modifiée. Ainsi, tous les résultats obtenus par la méthode de simulation de Monte Carlo et la théorie
LSS modifiée sont comparées a ceux calculé, par les codes informatiques SRIM et MSTAR et les

résultats obtenus expérimentalement.
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CHAPITRE |

LES PRINCIPAUX PROCESSUS D’INTERACTIONS
DES PARTICULES CHARGEES AVEC LA MATIERE




Chapitre | : les principaux processus d’interaction des particules...

Introduction :

Le passage des particules chargées dans la matic¢re fait intervenir différents types d’interaction
avec les atomes du milieu traversé. Les particules chargées ne disparaissent pas lors de leurs
interactions avec la matiére, mais perdent leurs énergies jusqu’a I’arrét (si I’épaisseur du matériau
cible est suffisante). Selon que la particule subit une collision élastique ou inélastique sur un
¢lectron ou un noyau, on peut imaginer quatre types principaux d’interaction :

Collisions inélastiques avec les électrons atomiques: C’est le mécanisme prépondérant qui
conduit a I’ionisation ou I’excitation du milieu traversé. Elles sont prédominantes pour des ions
ayant une énergie supérieure a quelques dizaines de keV par unité de masse atomique (uma).
Collisions élastiques avec les noyaux : La particule incidente est diffusée sans rayonner ni
exciter les noyaux, mais en revanche, les noyaux subissent des deplacements. Ce processus est
majoritaire pour des énergies de quelques keV/uma.

Collisions inélastiques avec un noyau : La particule est déviée par les forces coulombiennes et
son ralentissement se manifeste par 1’émission d’un rayonnement de freinage (Bremsstrahlung).
Elle peut aussi céder de 1’énergie au noyau et amener celui-ci dans un état excité. C’est I’excitation
coulombienne du noyau.

Collisions élastiques avec les électrons: Ces interactions ne sont observées que pour des

particules de tres faible énergie (<100 eV).
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Figure 1.1:Représentation des caractéristiques de rayonnements et les différentes interactions avec la
matiére [1]
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I.1.Collisions électroniques :

[.1.1.Principe :

Dans le cas d’une collision électronique, la perte d’énergie se fait par interaction avec les électrons
des atomes de la cible et provoque le ralentissement de I’ion. Au cours de ce type de choc, une partie

de I’énergic est dissipée et il n’y a pas conservation de 1’énergie cinétique totale du systéme : on

parle alors de collision inélastique.

1.1.2.lonisation

Lorsqu’un électron est éjecté du nuage €lectronique de 1’atome suite a une interaction €lectronique,
I’atome est ionisé. I1 s’ensuit une désexcitation qui peut étre plus ou moins rapide. Dans le cas ou cette
derniére est relativement lente (>> 10™%s) par exemple dans les isolants ot la mobilité électronique est
faible, I’atome ionisé€ peut étre €jecté hors de son site si le gain d’énergie di a I’excitation de 1’atome

est suffisant [2].

Il y a ainsi création d’une paire de Frenkel suite a I’ionisation, on parle alors de radiolyse. Ce
processus est actif dans les isolants car 1’énergie moyenne des paires ¢lectrons-trous est bien souvent

supérieure a 1’énergie de liaison. I1 en résulte la possibilité de créer des défauts ¢électroniques stables.

cortege
electronicque

noyau (O electron incident

(O électron incident dévié

@ ¢electron gjecté
du cortege

Figure 1. 2.Phénomeéne d’ionisation
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1.1.3- Excitations

Les désexcitations mettant en jeu des électrons Auger sont trés fréquentes [3]. Dans les isolants, suite
a une cascade Auger, I’apparition de trous dans la bande de valence peut entrainer localement
I’apparition d’une charge positive dans les cristaux plus ou moins ioniques. Le mécanisme de
«Knotek-Feibelman» [4] est un mécanisme Auger interatomique complexe. La désexcitation d’un
atome X se fait par transition Auger interatomique avec des transferts d’¢lectron de la bande de
valence d’un atome Y vers I’atome X. si X est un cation et Y un anion (par exemple 0%), il peut en
résulter Papparition d’un ion Y positif (par exemple O*, O%). De trés fortes répulsions
électrostatiques interviennent alors entre les cations présents dans le matériau et les ions Y+

anormalement chargés, éjectant ces derniers de leur site. L’explication du mécanisme de « Knotek-

Feibelman » est basée sur des modeles développés par Flischer et al. [5]. La particule incidente laisse

donc un grand nombre de paires de Frenkel derriére elle.

L’interaction entre les ions incidents et le matériau cible entraine le déplacement de beaucoup
d’atomes et I’apparition d’un grand nombre de défauts de Frenkel. Il en résulte une augmentation de
la diffusion méme a basse température [6]. Lors de I’irradiation ionique dans les cristaux ioniques
isolants, il peut y avoir apparition d’un champ électrique qui peut augmenter la diffusion de certains

atomes [7].

electron

. excité
electron

incident @
devié

O

electron incident

Figure I. 3:Phénoméne d’excitation
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I.1.4.Rayonnement de freinage :

Plus rarement, les électrons incidents peuvent interagir avec les noyaux des atomes de la substance
traversée. Ils subissent I’influence du champ coulombien du noyau : ils sont alors dévies et cédent

une partie de leur énergie au noyau. Cela se manifeste par un ralentissement ou un freinage L’énergie

perdue est émise sous la forme de rayonnements X, dits de « freinage ou Bremsstrahlung >.

Ce phénoméne n’est important que dans le cas d’électrons de forte énergie (supéricure a 1 MeV)

traversant une matiére constituée d’atomes lourds (numéro atomique Z élevé) [8].

rayonnement de freinage

electron
incident

O

noyau atomique
electron
incident

@ gevie

Eigure 1. 4.Phénoméne de freinage
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interaction
electron-noyau
avec influence du nuage
electronique
(ecrantage)

interaction
electron-noyau

-

i n teracgio n
electron-electron

Figure 1. 5:Schéma de représentation des Trois types interactions «électron —matigre».
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I.2- Principe des collisions nucléaires :

Une collision nucléaire entre une particule incidente et un atome peut se comparer a un choc entre
deux boules de billard. Au cours de I’interaction, il y a conservation de 1’énergie cinétique totale
du systéme qui se traduit par un transfert d’énergie entre la particule incidente et la cible : on parle
alors de collision élastique. Il en résulte un ralentissement et une déflexion angulaire de I’ion. La
cinématique permet d’estimer 1’énergie maximale transférée lors d’une collision. Celle-ci qui

dépend des masses de la particule incidente(M,), de la masse de I’atome cible(M>) et de I’énergie

de la particule incidente .I’expression de ce transfert énergétique est donnée par .

_ 4M;M, )
Almax = (M1+M2)2 E (1-1)

Avec
Mzi: la masse de I’ion incident.
M2 : la masse de 1’atome cible.

E : I’énergie de I’ion incident.
1.2.1-Les sections efficaces différentielles

1.2.1.1-Définition

La probabilité qu’une interaction se produise lors d’une collision entre un ion et un atome est
mesurée par une section efficace (o). Cette derniére dépend directement du potentiel d’interaction.
Ce dernier décrit les interactions répulsives coulombiennes entre les noyaux, en considérant le cas
d’un ion léger et avec de petits parameétres d’interaction. On se retrouve donc dans le cadre d’un
potentiel purement coulombien. La section efficace différentielle, c’est a dire la probabilité
d’observer une particule déviée sous un angle solide d{) et dans un intervalle d’énergie donné est
donnée par :

Z,Z,e* dT

do, = 21 —
n M,V2 T2

Pour T < Tpax (1-2)
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Avec :

T : I’énergie transmise lors de la collision.

Tmax : ’énergie maximale transférable lors d’une collision.
V1. la vitesse de 1’ion incident.

Z1 : le numéro atomique de la particule incidente.

Z> : le numéro atomique de ’atome cible.

M: : la masse de I’atome cible.

e =la charge élémentaire.

La détermination de la section efficace différenticlle permet d’obtenir des informations sur le
nombre d’atomes déplacés hors de leur position initiale (atomes de recul). Pour que ce
déplacement soit effectif, donc qu’il n’y ait pas recombinaison, 1’énergie transférée a I’atome doit
étre supérieure a une valeur minimale permettant de D’extraire de son site malgré son
environnement. Cette valeur est appelée énergie de déplacement. Elle n’est bien connue que pour
quelques matériaux modeéles. Les atomes déplacés vont créer des defauts constitués de couples
lacunes — interstitiels, c’est a dire des défauts de Frenkel. Si I’ion transfére une énergie suffisante
aux atomes, ces derniers vont a leur tour interagir avec les atomes qui les entourent et créer ce que
I’on appelle une cascade de déplacements (ou de collisions). Si cette cascade se produit pres de la
surface (figurel-6), un ou plusieurs atomes peuvent franchir la surface et passer dans le vide : il y
a alors pulvérisation. Dans le cas d’une collision élastique, 1’énergie cinétique et la quantité de

mouvement totale se conservent.

Ion Implante

Capture slectronique

\h T,

et L L L

T

’ Ionisation Atomes de recul
de la cible cascade de collision

B

A

L

Collizions élastiquas
déflection angulaire

Atome ‘ﬁ_//

pulverise

Tomisation de 1"ion

Figure 1. 6: Evolution schématique d’un ion dans la matiére solide. L’ion perd progressivement son
énergie par une suite de collisions électroniques et nucléaires jusqu’a son implantation
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|.2.2-Conserversation énergétique d’une collision élastique (nucléaire).

Quand une particule projectile d’énergie Eo et de masse M1 entre en collision élastique avec un
noyau chargée de masse M. au repos dans le systeme du laboratoire (cible) il y a transfert

d’énergie vers la cible (figure 1-7).

My,E>=0,V,=0

Figurel. 7 : Représentation d’une collision entre la particule projectile de masse M1 et Po quantité
de mouvement de vitesse Vo vient heurter la cible de masse M2 et P quantité de
mouvement au repos. O et ¢ représentent respectivement
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-Le principe de la conservation de la quantité de mouvement :
Ngy 7 _ Nap p 4 131
LM = X0 MV, (1-3)

Si les particules aprés le choc sont identiques et leurs énergies internes conservées, le choc est
élastique et I'énergie cinétique est conservee.

2

N 1 2 _vN 1
i=1 5 MiVit = Xi=1 5 MV

1 5 1 5 Nap
M V2 + U +-M,V2+ U, = E
2 2 j:l

En retranchant les deux expressions de la conservation de I'énergie et en tenant compte de la
conservation de la masse, on obtient qui est I'expression de la conservation de la quantite de
mouvement.

— —_— Na 2
M1V1 + M2V2 = Z]=I£ M] I/] ( |'6)

La conservation de I'énergie cinétique (choc élastique) est obtenue s'il y a conservation de
I'énergie interne.

Nap 111
Ul + UZ == Z]=l{ U] ( |'7)

Ng

_Gmy) (19

M, VZ + M, VZ = z

D'apres la collision, les particules sont conservées dans leur structure interne et leurs vitesses sont

respectivement V; et V,

M, VG +ZMpVE = - My VE + =M,V (1-9)

La conservation de la quantité de mouvement s'écrit :
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M,Vp = M, V; + szz;

On projette cette relation vectorielle sur les axes X, y.

M;V, = M,V,cosB + M, V;cos@ (I-11)

M,V;sin® = M,V,cos¢ (I-12)

Apreés la collision, les particules sont conservées dans leur structure interne, la collision est
élastique et il y a conservation de I'énergie cinétique.

M,V = My V2 + M, V5 (I- 13)

*Les équations (I-11) et (I-12) permettent d'écrire :
M2V)" = M2VZ + M2VZ — 2M2V,V, cosb

*En remplagant dans I’équation (I-13), on obtient :

2 2 2
Soit M,VZ =M V2 +2y2 +yz — 28y v/ cose

(1 + DVE — (2AV,C0S6)V, + A —1DVE =0
On pose que :

La résolution de cette équation du second degré en V1 on trouve s’expression suivante:
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Acos@ ’ A2-1
Vi="Vo A+1 (1 + 1= 12c0520> (|-17)

*Pour M1<M2 : c’est le signe positif qui convient. On doit prendre la solution positive, car les
vitesses étant prises en valeurs absolues.

Acos0 A2-1
V="V, 1 (1 + [1-— AZCOSZ()) (1-18)

1.2.2.1-Principe la Rétrodiffusion de Rutherford (RBS)

Lorsqu’on envoie un faisceau de particules chargées avec une énergie de quelques MeV sur une cible,
certaines particules projectiles s’approchent suffisamment des noyaux des atomes cibles pour subir une
déflexion a grand angle. C’est la rétrodiffusion de Rutherford. Aprés le choc élastique, 1’ion incident
est rétrodiffusé avec un angle @ et une vitesse V1 et ’atome cible est diffusé d’un angle ¢ avec une

vitesseVo.

ion rétrodiffusé

V1 M1

,L lon incident E,,Vo,M1
b
T

V2, M

Figure 1. 8:Schéma d’une collision élastique de Rétrodiffusion de Rutherford (RBS) ion incident de
vitesse Vo arrivant avec un paramétre d’impact b sur un atome de cible de M2 au repos
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1.2.2.2.Facteur cinématique

1.2.2.2.1.Définition

Le rapport des énergies du projectile aprés et avant la diffusion s’appelle facteur cinématique K (ou

facteur de rétrodiffusion). On peut écrire aussi -

it
22cos29

A% c0520<1+ 1-

Vo Eo (A+1)2

V1-A%2sin20 +AcosO ?
pou K= (A B ) (1-20)
(A+1)

On constate que K dépend de I’angle de diffusion @ et du rapport des masses des deux particules.

1.2.2.2.2-Les effets des paramétres sur le facteur cinématique

1.2.2.2.2.1-Effet de la masse
Pour un angle de diffusion fixe, nous avons les conditions suivant :

i) Quand M est petit, K est proche de zéro donc les éléments Iégers absorbent une énergie importante
de la particule projectile. Ceci permet de conclure que la méthode de rétrodiffusion de Rutherford

convient mal aux éléments légers dans des cibles de masse élevée.

I1) Quand M est grand, K est proche de 1, les éléments lourds absorbent peu d’énergie.

1.2.2.2.2.2-Effet de I’angle de diffusion

Pour ©6=180° : c’est-a-dire quand la particule projectile rebondit purement et simplement sur la cible,

_N\2
K devient : K = (%i) (1-21)
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Pour ©=90°ona: K = (%) on deduit que : K%99- = Kg¢°

Pour ©=0° on a : K=1 cela signifier que V, =V;.

On ne remarque aucun intérét physique, car les deux particules se frélant (absence de collision).

|.2.3-Détermination de I’énergie transmise a la cible
D’apres les équations (1-11) et (I-12) on obtient .

M1V1 = (M1V0 — MszCOSG)Z + (MZVZSinB)Z (|-22)

En remplacant la vitesse par son expression déduite 1’équation (I1-13) et on obtient :

. 2My ]
V, = MM, Vycoso (1-23)

On peut ainsi écrire I’expression de I’énergie transmise a la cible sous la forme :

_p = Y v
T=E, = 2M2V2cos Q

_ _ AM M, 2
T=E, = (Mot M)? Egcos“

*Ordre de grandeur de © et ¢

Pour cos¢p=1 <——>sinpp=0

Pour sin@=0 est équivalantque  0=0o0u O=m

Donc P’expression de 1’énergie maximale transmise T,,4,. €St donnée par:

_ 4AM M, i
Tmax - (M1+M,)? EO (1-25)

|.3.Le pouvoir d’arrét

Lors d’une interaction ion-mati€re, 1’ion incident transmet son énergie a la cible tout au long de son
9

passage dans le matériau. La quantité d’énergie perdue par I’ion lors de son ralentissement dans la

18
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matiere constitue alors un paramétre caractéristique concernant aussi bien les processus
d’endommagement de la cible que I’émission de particules de cette derniére induite par irradiation.
Ce parameétre est appelé pouvoir d’arrét. Le pouvoir d’arrét est caractéristique du milieu traversé et
de la particule incidente (nature et énergie de I’ion projectile). Il s'exprime, en MeV. cm? /g quand on

le divise par la densité du milieu :

— %Z—i : On peut I’ exprimer en MeV. g~ 1. cm? (1-26)

avec p:masse volumique

Selon le processus collisionnel considéré, interactions inélastiques ou élastiques, un pouvoir d’arrét
électronique et un pouvoir d’arrét nucléaire sont définis. La perte d’énergie totale par unité de

longueur dans la cible est obtenue en sommant les contributions nucléaire et électronique. [9].

o= &) (5, 02

Stot = Se + Sp
Le pouvoir d’arrét permet d’évaluer le parcours réel de 1’ion projectile dans la matiére. Au cours de
I’interaction, la vitesse de I’ion incident diminue et 1’ion se retrouve piégé dans la matiere. La
particule perd graduellement et continuellement son énergie cinétique selon un processus appelé :
approximation du ralentissement continu (Continus Slowing Down Approximation). [10].
Le parcours Rcspa d’une particule chargée d’énergie cinétique Eg est lié a la perte d’énergie cinetique

par la relation suivante :

R= [0 dx=[E(-%)"ap  (1-28)

0 dx

Eo: I’énergie cinétique initiale de la particule projectile.

| .3.1. Expression de la perte d’énergie linéiques

L’expression analytique de la perte d’énergie tient compte du type d’interaction mise en jeu entre la
particule incidente et I’atome cible. Il est presque toujours supposé que ces interactions se produisent
par collisions binaires. Si on considere une particule incidente de charge Z1, d’énergie Eo et de masse

M1 qui traverse une épaisseur dx composée de N centres diffuseurs, le nombre d’interactions qui se

19
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produisent avec une énergie de transfert T est donnée par :
N.do (Eo, T) dx (1-29)

do: représente la probabilité de transfert d’une énergie T par une particule d’énergie Eo.

L’énergie est transférée au cours de chaque collision s’écrit en fonction du nombre

d’interactions sous la forme:

— dE(T) = NT.do (Eo, T).dx (1-30)

L’intégration de cette équation permet d’obtenir la perte d’énergie totale par unité de parcours, sur

toutes les valeurs possibles de T comprises entre Tmin €t Tmax :

S _ (=) = N [T dg (o, T)

E dx Tmin

-Et I’énergie moyenne transférée T en une interaction dans la cible :

Tmax

T.do (Eo, T)

Tmin

N, : Constante d’Avogadro

AEpoy = NT

N : nombre d’interaction induite par projectile sur Ax.

1.3.1.1. Perte d’énergie nucléaire dans le domaine de V1>VoZ:?? (Grande vitesse)

Les interactions entre 1’ion incident et les atomes de la cible sont traitées comme des collisions
élastiques entre deux particules, régis par les lois de la mécanique classique. Pour les transferts
d’énergie conduisant a des déplacements d’atomes, I’interaction est purement coulombienne.

Soit une particule incidente de masse My, de charge (Z:e) et d’énergie cinétique Eo Se dirigeant avec
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un paramétre d’impact b vers un atome cible au repos de masse My, de charge(Z2¢). La particule 1
subit une répulsion coulombienne qui la dévie d’un angle O.
D’aprés la conservation de 1’énergie et de la quantité de mouvement, la relation qui lie le parametre

d’impact b a I’angle de diffusion 6 c’est : (Figure 1-9) :
Z1Z,e? 0
b=22%cot(3) (1-33)

2E,
Dou: d = 2btan (9) (1-34)

2

On note également d la distance minimale d’approche entre la particule et I’atome pour une collision

. Z,Z,e*
frontale b=0 par s’expression : d= TN (1-34)
0

L’énergie transmise au noyau du matériau cible est donnée par .
.5 (0
T = ThhaxSin 5 (I-35)

b =S cot (g) (1-36)

b2 = (g)2 cot? (2) = L (Tmax 1) . (1-37)

2 4 T

En injectant ’expression de T (I-35) dans I’équation (1-24) on obtient ’expression de 1’énergie
transmise au noyau cible en fonction de Tmax

__AM M, 2, ;2 (Q) _

= Ly Eycos“@p = T, 1,Sin . (1-38)

mn—

Avec ¢ =
OU Tmax : est I’énergie maximale transférée lors d’un choc frontal (b= 0, ¢ = 180°) s’écrit :

4M, M,

1= Tmax = Gz o

(1-39)
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Figure 1. Q:Interaction de particule incident de M1 et V1 avec I’atome de M2 en fonction du
parametre d’impact b et d.

T = —max (1-40)

()

La section efficace différentielle de diffusion s’écrit :

2
oc=mb? ou do=d(mb?) = —n% Tn;fx dT (1-41)

b: est le paramétre d’impact

La perte d’énergie nucléaire s’obtient en intégrant 1’équation (I-31) entre les valeurs minimale et
maximale de I’énergie transférée, (L’intégration est faite jusqu’ @ Tmin €t non pas 0 pour cause de la

convergence).
La section efficace d’arrét nucléaire exprimée en fonction des masses de la particule incidente et de

I’atome cible ainsi que 1’énergie incidente Eo s’écrit sous la forme :

00 2
Sn = fo T(EO; b; (p) dO' = meax _T[E = 4 Tmax) (|-42)

Tmin 4 4 Tmin




Chapitre | : les principaux processus d’interaction des particules...

22221234 ﬂ ln (Tmax)

D’ou S, =-
Ey M,

Tmin

On déduit donc I’expression de la perte d’énergie nucléaire :

(%) =-nn zizie' My 1, (fma)
dx/n Eq M, Tmin

N : la densité atomique de la cible.
1.3.1. 2 .La perte d’énergie électronique et la section efficace d’arrét électronique

1.3.1. 2.1 .La perte d’énergie électronique :

La description des interactions inélastiques ion-atome cible est beaucoup plus complexe que celle des
interactions ¢lastiques. Le pouvoir d’arrét €lectronique des ions est calculé avec précision lorsque
I’interaction peut étre considérée comme une perturbation (faible transfert d’énergie, faible durée
d’interaction ou charge peu élevée). Ceci est Vérifié pour les ions légers tres rapides. Aux vitesses
intermédiaires, 1’état de charge de 1’ion, dépendant du rapport des sections efficaces de capture et
d’ionisation, doit étre pris en compte ainsi que I’énergic maximale transmissible a 1’électron. En
dessous d’une certaine énergie, I’ion n’est plus totalement épluché et n’est plus capable d’exciter les
électrons des couches profondes de la cible.

Le pouvoir d’arrét €lectronique diminue donc comme le carré de la charge de I’ion et comme le
nombre d’¢lectrons actifs de la cible. Ainsi, I’expression du pouvoir d’arrét électronique est
différente selon le domaine de vitesse considéré. Deux modeéles tiennent compte des mécanismes de
perte d’énergie, valables a grande et faible vitesse. La frontiere entre ces deux régimes est régie par le
rapport de la vitesse du projectile a la vitesse moyenne des électrons. Cette derniere est donnée

d’aprés le modele de Thomas-Fermi, par la relation.

_ 2/
v, = VoL, (1-45)

Vo la vitesse orbitale de I’¢lectron 1s de I’atome d’hydrogene, c’est la vitesse de Bohr :

2
Vo = % =~ 2,2108cm.s™! (1-46)

1.3.1.2.2.La perte d’énergie électronique domaine : V1>V,Z,%3,

Dans le cas de collisions rapides, la vitesse de la particule incidente est supérieure a la vitesse de ses
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¢lectrons orbitaux. On peut considérer que I’interaction s’établit entre deux charges ponctuelles et
utiliser un potentiel purement coulombien (Rutherford) avec les électrons de la cible.

Cette fois, I’interaction a lieu entre la particule incidente et les électrons de 1’atome cible (ionisation et
excitation). Les approximations précédentes restent valables dans ce cas, a savoir une collision
inélastique entre les charges ponctuelles. L’équation (I-44) est modifiée, la masse M est remplacée par

celle de I’électron me ainsi que la charge qui devient e au lieu de Zze.

Le résultat est donné par la formule de Bethe:[11-12-13-14]

(~a) —mmmie by () ()

dx Vi  m, I

N Z. . est la densité électronique de la cible,
Me : la masse de 1’électron
| : la valeur moyenne du potentiel tenant compte de I’ionisation et de 1’excitation des atomes

ralentisseurs. 1l est donné par la formule semi empirique (en eV) [15-16].

1=91x7,(1+19Z, 53) eV (1-48)

I=10.7, eV (1-49)

Pour le rapport des masses entre un’ ion et un électron (Mi/me>>1). On obtient I’énergie maximale
transférée aux électrons T, = 2m.V? qui peut étre remplacer dans (I’éq-1-47). Pour avoir
I’expression complete de la perte d’énergie électronique, il faut évaluer le transfert d’énergie minimale
Tmin. Celui-ci peut étre considérée comme une énergie moyenne d’ionisation | qui tiendrait compte de
la possibilité d’ioniser 1’atome cible considéré.

Si le projectile est un ion lourd, la charge Z: varie le long de son parcours. En effet, lorsque celui-ci
est ralenti lors de sa pénétration dans la matiere, il tend a devenir neutre par capture électronique.
Dans I’équation (I-56) la charge est alors remplacée par la charge effective notée Zier. Cette charge

effective est estimée par la relation empirique de Barkas [17] par :
Zieff = (1 - exp(—1,25x))Z, (I—-50)

2
Oou x=100[)’/Zl/3 et
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Eg

, . ), ., . . l
L’équation (I-47) montre que la perte d’énergie électronique varie en r;_
0

. Cette perte d’énergie est aussi

proportionnelle au carré de la charge effective (Zierr) 2 de 1’ion projectile. Enfin, on peut remarquer que,
du fait de la faible masse des electrons, les collisions avec les électrons devient faible le long de la
trajectoire de 1’ion incident et que les transferts d’énergie sont trés petits devant I’énergie de la particule
incidente.

L’évolution de la charge effective Zierr des ions lourds incidents est responsable du maximum de la
courbe de perte d’énergie électronique en fonction de la vitesse de I’ion incident (pic de Bragg). Tant
que la vitesse V1 de I’ion incident est supéricure a celle Ve de ses électrons, la perte d’énergie varie
en (InEo)/Eo, alors qu’a des énergies plus faibles elle varie en InEo.

Le rapport entre les pertes d’énergie nucléaire et électronique a grande vitesse s’exprime par :

(1-51)

Et par conséquent

dE dE

(;)e >> (E (1-52)

On constate que :

La perte d’énergie nucléaire est négligeable devant la perte d’énergie électronique aux grandes vitesses.

Dans ce domaine de grande vitesse, les collisions inélastiques sont majoritaires et la perte d’énergie

. . L1 . . .. InE .. .
totale est inversement proportionnelle a I’énergie de la particule incidente % .Ce qui induit une

0

diminution de la perte d’énergie électronique lorsque 1’énergie de la particule augmente.

Si la formule du pouvoir d’arrét électronique de Bethe est universellement utilisée, il ne faut pas
oublier que son domaine d’application présente des limites. En effet, cette formule a été développée
pour des projectiles de grande vitesse. Lorsque la vitesse de I’ion projectile, V1, diminue et devient
du méme ordre que la vitesse de ses propres électrons, 1’ion projectile se trouve dans le domaine des

vitesses intermédiaires.
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1.3.1.2.3. Domaine de vitesses intermédiaires : V1=VZ:%3

Quand la vitesse du projectile diminue, le processus de capture entre en concurrence avec celui
d’ionisation. Dans ce domaine, 1’ion projectile n’est alors plus totalement épluché : il capture des
électrons de la cible et son état de charge diminue. Sa charge électrique moyenne devient inférieure a
Zye, et le pouvoir d’arrét électronique devient ainsi plus faible que ne le prévoit la formule de Bethe.
Le domaine de validité de cette derniére peut alors étre étendu en introduisant une charge effective
ainsi, a la vitesse intermédiaire, du fait des effets antagonistes entre la vibration de la vitesse et de la
charge effective, le dépot d’énergie passe par un maximum, appelé pic de Bragg, et finit par décroitre

lorsque I’énergie des ions diminue.

1.3.1.2.4. Domaine de faible vitesse : V; < V(,Zf/3

1.3.1.2.4.1.Perte d’énergie électronique :

En tenant compte du potentiel écranté, Lindhard, Scharff et Schiott ont élaboré une théorie (dite
théorie LSS) [18] qui permet de donner d’aprés 1’équation (1-47) une expression analytique de la

perte d’énergie électronique :

(— Z—i)e = 8ne221

/ 222, Vy

bay 55—~ (LSS) (1-53)
0 <zi/3+zz/3> VO

Cette formule montre que la perte d’énergie varie comme la vitesse du projectile V1.

1.3.1.2.4.2. Perte d’énergie nucléaire :

A faible vitesse, la vitesse de 1’ion est inférieure a celle de ses électrons. Dans ces conditions, la
probabilité pour que I’ion se neutralise est importante et les collisions entre le projectile et les
électrons périphériques sont quasi élastiques. Ceci a Lindhard conduit a I’utilisation d’un potentiel

coulombien d'interaction de type Thomas-Fermi :
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V) =22 (1)

r a

Ouf (g)est la fonction de Thomas Fermi a un atome isolé.

Le rayon d’écrantage de Thomas-Fermi que 1’on exprime sous la forme .

Ao

2/ 2/ 1/2
(z1 3+z, 3)

arr = 0,8853

Avec ap =0,53 A (Rayon de Bohr).

Lorsque la vitesse de I’ion diminue, la distance minimale d’approche du noyau cible augmente. Donc
lorsque la vitesse de I’ion est de 1’ordre de celle de ses électrons périphériques, cet ion a tendance a
devenir neutre. Dans ces conditions, le potentiel décrivant I’interaction entre la particule projectile et
I’atome cible peut étre considéré comme un potentiel de Coulomb écranté de type Thomas-Fermi

(Equation 1-54), dont la fonction d’écrantage est égale a :

&) == (1-56)

a 2r

On obtient le potentiel d’interaction .

Z.Z,e%a
V) = s

D’aprés 1’équation (I-25), on a I’énergie maximale transférée est :

T 4M; M, o
max — (Ml +M2)2 0

D’apres 1’équation (I-42) ona:

2 d?

Su = Jy T.do.dx = [} Tyay sin? (3) 2mbdb =1 Ty (1-58)

En exprimant T, et d la distance minimale d’approche le noyau en fonction des masses de la

27
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particule incidente et ’atome cible.

Donc la section efficace et le pouvoir d’arrét nucléaire sont donnée par :

S = n?Z,Z,e%aM,
n My +M,

My

—dEY  _ N2 2, M1
( )n = Nn“Z,Ze aZ(M1+M2)

dx

N Z; . est la densité électronique de la cible,

On constate que :

L’expression de la perte d’énergie nucléaire ainsi obtenue ne dépend pas de I’énergie de la
particule incidente ce qui ne correspond pas aux donnees expérimentales [20].
Lindhard et al [20-18] ont exprimé la perte d’énergie nucléaire en utilisant une énergie réduite
(sans dimension) :

£= Z‘f“e (Ml’Vsz) E = k,E (1-61)

__ A4ma M,
T ZyZye? (My+M3y)

Avec K,

o M,M
et une longueur réduite : p = xN4mwa? ——= = K;x
(My+M3)?

My My

— 2
Avec K; = xN4ma YASYAT

La perte d’énergie avec ces variables devient :

(dE) __ K, de
dx/n - K, dp
M,
(M1 +M3)

K
—L=NaZ,Z,e?
Ke

La section efficace d’arrét :
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de K, dE _ ke o] )
Sa(e) = (- d_p)n = k—l(— E)n =N [ T(E, b, ¢). 2mbdb (1-64)

de
E: dépend de la forme du potentiel V(r) utilisé et donc de la forme de la fonction de Ferm

Selon I’approximation de Kalbitzer et al. [21], cette perte d’énergie peut s’écrire :

1
/
(E) SR log(e + e) (1-65)
n

- 3
dp 1+6,8e+3,4¢ /2

Cette relation reste la méme quel que soit le couple projectile-atome cible. C’est
une fonction universelle de la perte d’énergie nucléaire.
Par analogie, avec la collision élastique Lindhard et al. [22, 23,24] introduisent un

transfert d’énergie réduite t, proportionnel au transfert d’énergie cinétique T :

t = £2sin? (2) =21 (1-66)

Tmax
_ 4ma M, E
- ZyZ.e2(My + My)

£ K.E

On remplace 1’énergie réduite dans 1’équation (I-66) on obtient :

t T
— = E? (1-67)
Ke Tmax
ot 4aMyM,
kee (Mq+M3)?

(1-77)

Le transfert d’énergie cinétique de la particule dépend 1’énergie réduite et transfert d’énergie réduite.

Sib=0 alors T=Thnax et sin (g) =1 ondéduit t=¢?

29
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. N o
sib—>oalorsT=0 et sin (E) =0 on déduit t =0

Lindhard et al utilisent également une formule d’approximation pour la section efficace de diffusion
qui est valide a 20 % [19, 15, 16] La présence du terme &? dans I’expression (1-66) a permis de
distinguer les situations de grandes vitesses (¢ > 1) et des situations de faibles vitesses (¢ < 1). On

montre [18,20] que la section efficace de transfert d’énergie élastique peut s’écrire sous la forme :

do = ma? %dt = wa? @d(ﬁ) (1-78)

d(VE) = Ltz ot

FVE) =222

ma? dt

N

+3/2

407* 40°* 140-*

Figure 1. 10:Fonction de diffusion universelle (Thomas-Fermi) définie par Lindhard

Ou f (t¥2) est une fonction universelle, cette derniére a été évaluée numériquement et tabulée par
Lindhard, Nielsen et Scharff [20]. Dans la Figure 1-10 on donne la variation de cette fonction

comparée avec celle obtenue en utilisant un potentiel de Coulomb (diffusion Rutherford) et un

30
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- 1
potentiel en =

Aux grandes valeurs de t32, est grand et/ou © est grand : dans ce cas, le role de 1’écrantage est faible et

on tend vers une situation dominée par la partie purement coulombienne du potentiel :

dt 1
do ~ ma?—= <{—— f(Vt) =7

4t2

A plus faibles valeurs de t*2, le role de 1’écrantage est fondamental. Pour t32 ~ 0,1, la fonction f (t*2)
passe par un maximum.

1.3.1.2.5- Perte d’énergie globale :

En considérant les pertes d’énergie électronique et nucléaire indépendantes et additives, la perte

d’énergie totale s’écrit sous forme:

(dE) _ (dE)e N (dE)n _ NS, + NS,

dx)  \dx/, " \dx

N la densité atomique du matériau exprimée en cm

Ou en considérant les cordonnées réduites de Lindhard et al. [20]:

(@)~ @),* @),

Les différents mécanismes qui contribuent a la perte d’énergie totale sont représentés sur la Figure 1.11.




Chapitre | : les principaux processus d’interaction des particules...

ﬁ[_d_ﬁ

Domaine de Bethe

Z2 2m.v2
- !)on LOg < " ion
(A [
/

ion

— v

2/
Viax = 1,54 2VpZ/3

10N

Figure 1. 11:Sections efficaces d’arrét nucléaires et électroniques [20].

Les points A, B, C correspondent respectivement au maximum du pouvoir d’arrét nucléaire, a
I’égalité entre les pouvoirs d’arrét nucléaire et électronique, et au maximum du pouvoir d’arrét
électronique. Ces points délimitent approximativement les différents mécanismes d’arrét.

On remarque d’aprés la Figure 1-11, que dans le domaine des faibles vitesses, les collisions élastiques

entre particule incidente et I’atome cible sont prédominantes. Le principal mode de ralentissement est

la perte d’énergie nucléaire.

I.4. Parcours de la particule dans la matiere :

Le parcours d’une particule est la distance totale de pénétration dans le matériau cible pour perdre
totalement son énergie.

Pour des particules ayant une énergie supérieure a quelques dizaines de keV/uma, la perte d’énergie
par ionisation ou excitation intervient essentiellement en début du parcours. Les collisions inélastiques

a petit transfert sont majoritaires et les parcours de ces particules sont pratiquement rectilignes.
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Pour des particules ayant une énergie inférieure a quelques dizaine de keV/uma, la perte d’énergic
dans le milieu traversé provient majoritairement des collisions élastiques.
Le parcours de la particule projectile dans la matiére se détermine a partir de la perte de 1’énergie

électronique et nucléaire, il s’exprime par:

I =

0 dx dx

Les collisions atomiques étant aléatoires, il y a plusieurs changements de direction lors du parcours
de la particule incidente. On définit le parcours projeté, Rp qui est la projection de R dans la
direction de la particule incidente.

Les collisions vont induire autour du parcours projeté Rp une distribution statistique du parcours des
ions thermalises. En premiére approximation, on peut considérer que cette distribution est une
Gaussienne, centrée autour de la valeur Rp avec un écart type ARp correspondant a une largeur a mi-
hauteur égale a Ax = 2,35ARp .La concentration d’ions implantés a une profondeur x est donnée par

s’expression :

n(x) = Nexp — M (1-81)

2
2ARy,

Avec

N : concentration en atomes au maximum de la distribution en atome par cm?,

¢: Nombre total d’atomes implantés (en atome par cm?)
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Figure 1. 12:Schéma illustrant les différents parcours d’une particule dans un solide. [25]
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Chapitre 11

DETERMINATION DU POUVOIR D’ARRET
ELECTRONIQUE DES MATERIAUX POLYMERES PAR
UTILISATION DE LA METHODE DE MONTE CARLDO.
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Introduction

La perte d'énergie électronique des ions, lors de leur passage dans la matiére, a été d'un grand intérét au
cours des dernieres décennies, a la fois d'un point de vue théorique qu’expérimental .Lindhard, Scharff
et Schiott [1] (théorie LSS) ont utilisé le modéle statistique de Thomas- Fermi ont proposé une
expression du pouvoir d'arrét électronique proportionnel & la vitesse de la particule projectile [2-3].

Cette théorie permet aussi de décrire les phénomenes de la perte d’énergie et d'évaluer le pouvoir

d'arrét électronique pour des vitesses V < VOZf/ 3 [4-5-6]. De nombreux auteurs ont essayé de modifier

le facteur de correction &e impliqué dans la théorie, mais seulement pour un nombre trés limité de
combinaisons cibles ioniques [7-12]. De plus, le ralentissement des ions dans la matiére, basée sur la
théorie des transports, présente un intérét considérable dans divers domaines de la physique des
matériaux ; telles que la méthode de rétrodiffusion d'ions, détection de recul élastique, et émission de
rayons X induite par les ions lourds ou réalisation de matériaux par implantation a haute énergie
utilisant les ions lourds a haute énergie [13-16].

Un grand nombre d'études expérimentales et théoriques a éte effectué sur le pouvoir d'arrét
électronique pour différents ions et matériaux cibles. Mais, nous avons constaté qu'il est impossible
de mesurer expérimentalement le pouvoir d‘arrét électronique du grand nombre de combinaisons ion/
cible [17-24].

Dans ce travail, les pouvoirs d'arrét électroniques des matériaux Formvar (CsHgO2) et Mylar
(C10HsO4) pour les ions 1B, 1°F, 2Na, 2*Mg, 2’Al, 2Si, 3IP, 325, 3°Cl et “°Ar dans la région énergétique
comprise entre 0,1 et 1,0 MeV / nucléon ont été calculé par simulation de Monte Carlo ,est ce ,en
utilisant la théorie LSS modifié.

Nous avons comparé les résultats obtenus par nos calculs a ceux obtenus expérimentalement et
théoriguement en utilisant le code SRIM [25-26] et le code MSTAR [27-28]. Nous avons estimé que
ces calculs supplémentaires conduiront bon développement pour ['évaluation du pouvoir d'arrét

électronique de différents matériaux et pour divers ions lourds.

I1.1 .Le pouvoir d’arrét électronique d’un matériau aux faibles vitesses :

Le modéle LSS affirme que la perte d’énergie (dE) liée a un parcours (dx) d’une particule projectile de
charge (Z1) dans un milieu cible de charge (Z>) est proportionnelle & la vitesse de la particule projectile.

Le pouvoir d'arrét électronique est donné par :
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(1.1
2/3
et ce pour V<WZ,
Z1, Z> : numeros atomiques de I'ion incident et de la cible atome respectivement

1
& : facteur de corrélation) est égal a Z1/ ®(qui varié autour de 2).

h
= :Rayon de Bohr.
m

> -
eC

c .. .
— . Vitesse de Bohr.
137

: densité atomique.

- vitesse de I'ion projectile.

3
2/ 2/ /2
Z=<zl3+zz3

L’équation (II. 1) peut donc s’écrire sous forme :
Se=(-2)=KWSS)V (IL.2)

Avec K(LSS) est une constante.

Afin de reproduire la forme linéaire des courbes de variations du pouvoir d’arrét a faible vitesse, des
ajustements des données expérimentales du pouvoir darrét (disponibles dans la littérature) de
différents matériaux cibles a éte utilise [29].

Dans le cadre de ce travail, nous avons évalué le coefficient de correction & pour différents matériaux
polymeres et pour différentes combinaisons ion-cibles, et ce, pour des particules projectiles de numéro
de charge Z: comprise entre 5 et 18 et de différents énergies.

L’ajustement des valeurs obtenues pour &, nous a permis de déduire une expression de la forme:

& = a(z0z5) (11. 3)

Oua=0,956; b=-0,573 et c=0,237.

Ensuite, nous avons injecté I’expression de &jdans 1’équation(I1.1) et nous avons remplacé Z: par la

charge effective Zierr des particules projectiles lourdes de vitesse V < VOZf/ 3, [30-31].

L'expression de la charge effective est donnée par :[32].

40
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Zoott = (1 — exp(l,ZSx))Z1

N 2/ v
Ou X = 100[3/21 et f= <

Pour les calculs effectués dans le cadre de ce travail et afin de déterminer le pouvoir d’arrét

électronique (S,) des cibles polymeéres pour des ions lourds, nous avons utilisé ’expression modifiée

donnée par ci -dessous .

_d_E . T* 2 ZyZyeff E
( dx)LSS—Modifié = Se8re Nao( Z )Vof(E) (11.5)

Ou Z1 est remplacé par Zierr donné dans I'équation (I1. 4) et f (E) est une fonction exponentielle
exprimee par :

f(E) = a;et7B) (I1. 6)

E : Energie des particules projectiles

Ou az et by sont des parametres réglables comprises entre :

Pour Formvar(CsHsOz) 0,508 <a;<1,181et 1,623 <bh; <3,912
Pour Mylar(C10HsO4) 0,531<a;<1,012et1,899 < b; < 3,598

Cependant, l'expression (11.5) devient:
_dE — £'8rre? Zaieff\Vi o o (=b1E)
( dx)LSS—Modifié = §Bme Nao( z )Vo der (1.7)

L'expression (11.7) a été utilisée pour déterminer des valeurs empiriques de a; et b1 qui conviendraient
pour les calculs effectués pour les suites.

Dans un premier temps, nous avons calculé le pouvoir d'arrét électronique; et nous avons ensuite
étendu notre étude a différentes combinaisons ion—cibles polymeéres, et ce, pour une gamme d’ions

lourds de charges Z;allant de 5a 18.
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La cible est considérée comme amorphe avec des atomes ayant des emplacements aléatoires et les
propriétés directionnelles applicables pour les matériaux cristallins sont ignorés [24-33].

Le programme proposé, dans le cadre de ce travail, calcule les distributions tridimensionnelles finales
des ions, le transfert d'énergie, la perte d'énergie et le pouvoir d'arrét électronique. Le projectile est
arrété lorsque son énergie est inférieure a I (énergie moyenne d’excitation). Nous avons effectué¢ une

simulation conventionnelle avec un nombre élevé de trajectoires ioniques (10°) pour pouvoir négliger
que les fluctuations statistiques.

La section efficace différentielle correspondent aux collisions (avec un transfert d'énergie compris entre
T et T+ dT) entre une particule projectile d'énergie cinétique T, de charge Z; et de parametre d'impact b

et un électron du milieu ralentisseur est donnée par 1’expression :

do(T) = 21 &= 4T (11.8)

meV?2 T2
L’expression de la perte d'énergie moyenne est calculée en intégrant entre bmin et bmax :

bmax

<T>=/[_ . ~T(b)do (11.9)

bmi
Ou o : est la section efficace de l'interaction

b : est le parameétre d'impact.

11.2. La méthode de simulation :

Chaque ion est caractérisé par les parametres, qui l'identifie, a savoir le numéro atomique, la masse
atomique, I'énergie, sa position dans l'espace caractérisée pour les coordonnées X, Y et Z. Le suivi de
I’évolution de ces paramétres a été effectué en utilisant la méthode de simulation Monte Carlo [23-24].
En effet, on suppose que la particule change de direction a la suite de chaque collision électronique
binaire et qu’elle se déplace en ligne droite entre deux collisions successives. L'énergie de la particule
est réduite en conséquence de collision électronique, et 1’ion est arrété dés que son énergie descend en
dessous d'une valeur prédéfinie ou lorsque la position de la particule est en dehors de la cible.

En supposant que la cible a la forme d’un cylindre de rayon r = b,,,,,, €t de hauteur h=L (Figurell.1).
Les dimensions de la cible sont de I’ordre de quelques micrométres. Le programme génére donc une
distribution de la position des particules, caractérisé par les coordonnées (X, Y et Z), dans un cylindre de

rayonr = b,,,,, €tde hauteur h=L.
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Chemin de collision Partenaire de collision

t

Direction de mouvement

€ L

Figure. 11 1:. Collision schématique dans des cibles amorphes

La méthode de Monte Carlo consiste a générer trois nombres pseudo aléatoirest;, &, et€; en utilisant
le programme subroutine aléatoires base sur la méthode congruentielle. Avec (0 < §; <1).
Nous générons un nombre homogene dans l'intervalle [0, L] afin d’obtenir la position X et quelques
positions d'espace {Y, Z} de I’espace, et ce, dans un cercle de rayon bmax.
X =§L
Y = —bpax + Zbmaxé:
Z = —bpax + 2bmay &3 (IL11)

D’ou:Y € [_bmaX!bmax] etZe [_bmax'bmax]-

La génération isotrope du couple {Y, Z} dans le cercle de rayon bmax est obtenu ; en respectant la
condition :
Y2422 < b, (11.12)
L'angle de diffusion 0 est généré en fonction de la distribution angulaire sélectionnée a l'aide de la
méthode mathématique du Von Neumann [35-36]. La direction initiale est repérée par I’angle 6 et
considérant la trajectoire du faisceau suivant ’axe OX
6 = arcos(1 — 2&,) (IV.13)
L’angle azimutal ¢ est échantillonné aléatoirement dans l'intervalle [0, 2], en utilisant la relation

¢ = 2mEs
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A hautes énergies, en supposant que les électrons sont distribués d’une fagcon uniforme a I’intérieur de
la cible. Toutes les particules incidentes subissent une interaction avec les électrons situés dans
I’intervalle dont le paramétre d’impact est compris entre b et b + db. La densité de probabilité de

collision (y,) est donnée par :

1(b)db =N L 2 = bdb (11.14)

Ou N est la densité atomique de la cible.

La probabilité de ne trouver aucun électron dont le paramétre d’impact est inférieur a b, c'est- a-dire

compris entre O et b, est :

X2 (b) = e~ N-Lmb® (IL. 15)

Par conséquent, la densité de probabilité de trouver un ¢€lectron de I’atome cible le plus proche et dont
le parametre d’impact est compris entre b et b + db, est donnée par le produit des deux probabilités y1

et 2, d’ou :

x(B)db=x1(b). x5 (b) = e VLT N L2 2b.db (11 16)

Cette distribution de densité de probabilité permet la détermination du parametre d’impact.
b = [-In(&)/aNL] /2 (1.17)

Ou & est un nombre aléatoire compris entre O et 1.
A basses énergies la densité de probabilité de rencontrer un électron de la cible le plus proche
entre b et b + db est donnée par I’expression suivante :

21N */3bdb si b<m Y2.N'/3
x(b)db = (11.18)

. - -1
0 si b >u 2.N/s
Cette distribution de densité de probabilité permet la détermination du parametre d’impact.

b= [f/nzvz/z]l/z (I1.19)
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En fait, les transferts d’énergie a un systéme quantique d’électrons liés ne peuvent étre
arbitrairement faibles. Méme si on ne néglige pas le ralentissement par interaction avec les électrons
dits libres du milieu, il faut néanmoins que la particule incidente céde une énergie suffisante pour
faire passer I’¢électron d’une bande d’énergie a une autre ou au moins I’énergie d’une excitation

élémentaire du milieu.

On considére que la cible d’atome a la forme d’un cylindre de rayon r = bmax €t de hauteur h=1L, d’ou :
b2, mL=N"1 (11 20)

En supposant une densité de probabilité uniforme des paramétres 6 et b nous aurons :

) Ob rdr

= —p— I1.21
51 fobmax rdr ( )

Par I’intégration de I’expression (II. 21) on trouve :

b = bpax/E (11.22)

Dans le cas isotrope, la densité de probabilité est donnée par la relation suivante :

P(Q)dQ = 2 g(6)d6. h(p)de (11.23)

g(@)d@ __sin6.d6

d
h(p)dg =2

11.3. Résultats et discussion

Le calcul a été effectué pour les matériaux polymeres Formvar et Mylar qui sont caractérises par les
parametres qui figure dans le tableau I1.1.Nous avons pris les énergies d'excitation moyennes des
constituants de ces matériaux égales a 19,2 eV pour I'nydrogene, a 81 eV pour le carbone a et 106 eV
pour oxygene [38].

Afin de tester la validité de la théorie LSS, nous avons représenté dans les figures 2a et 2b, le pouvoir
d'arrét électronique du matériau polymére Formvar en fonction de la vitesse réduite des ions pour
divers ions lourds de charge Z: comprise entre 9 et 18, et ce, pour la théorie LSS et LSS théorie

modifiée, respectivement.
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On constate donc que la theorie LSS prédit une tendance linéaire de la variation du pouvoir d'arrét
électronique en fonction de la vitesse des ions incidents (Figurell.2a).

D’autre part, en utilisant la théorie LSS modifiée, le comportement du pouvoir d'arrét électronique du
matériau cible Formvar atteint une valeur maximale pour vitesse réduite donnée de I’ion incident.

Ce comportement est probablement da a I'incorporation du facteur e et la fonction exponentielle f (E)
(Figurell.2b).

Les valeurs de pouvoir d'arrét calculée et basées sur ['utilisation de I’expression (II.1) apres

incorporation du facteur &, et la fonction exponentielle f (E) seront comparées avec d’autres données

théoriques et expérimentales.

Polymeres Eléments Concentration(en%)

Fomvar(CsHsO3) H 53,33
p =1,23 glcm? 33,33
13,33

Mylar(C1oHz0%) 36,36
p = 1,40 g/cm® 45,45
18,18

Tableau Il .1 : Nombre atomique moyen Z, la masse atomique moyenne A, Energie
d'excitation moyenne(l), concentrations du Mylar et de Fomvar [36].
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Pouvoir d’arrét (MeV .mgt.cm?)

Vitesse réduite (\Vr)

Pouvoir d’arrét (MeV .mg*.cm?)

0.6 0.8
Vitesse réduite (\Vr)

Eigure. 11 2:Pouvoir d'arrét électronique en fonction de la vitesse réduite pour différents ions lourds
incidents dans Formvar (C5H802) :(a) Théorie LSS et (b) théorie LSS modifiée
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Afin d’examiner la validité des paramétres de modification &e et f (E) dans la théorie LSS nous avons
effectué une comparaison entre nos calculs et les résultats obtenus par la théorie LSS modifiée, la
simulation de Monte Carlo, code SRIM, et quelques résultats expérimentaux déja publiés.

Les figures 11-3 et 11-4 montrent le pouvoir d'arrét électronique en fonction de I'énergie incidente dans les
matériaux polymeres Formvar et Mylar pour des ions numéro atomique Z; = 9 a 18. On note un bon
accord entre les résultats trouvés par notre méthode de calcul (la théorie de LSS modifiés) et ceux
obtenus par le code SRIM et la simulation Monte Carlo (voir les figures 3a a 3i et les figures 4a a4i).

On outre, on constate que, I’allure du pouvoir d'arrét électronique basé sur la théorie LSS modifiée et
calculée pour des ions d'énergie dans la gamme 0,1 a 0,65 MeV / nucléon présente un parfait accord
comparée a celles obtenues par d’autre donnée a savoir la méthode de Monte Carlo, Code SRIM et
données expérimentales. [5-6-29].

Alors que cette concordance diminue rapidement au-dela d’une énergie E=0,6 MeV / nucléon.

Il est clair que pour les ions lourds °F, 2’Al, 28Sj, 35CI et “°Ar dans Formvar (figure.ll-3), les valeurs
théoriques obtenues par la théorie LSS modifiée sont en accord étroit (environ 10%) avec les résultats
obtenus par le code SRIM dans I’intervalle d'énergie (0,1 < E < 0,63 Mev/nucléon ).De plus, dans la
méme gamme d'énergie, les ions lourds 2*Na, ?*Mg, 3'P et 32S dans Formvar montrent un écart d’environ
12%. Pour la figure-11- 4, les ions lourds incidents comme®®F, *Cl et “°Ar dans le Mylar, les valeurs
obtenues par la théorie LSS modifiée sont en accord étroit (environ 10%) avec les Code SRIM dans la
région énergétique (0,1< E < 0,63Mev/nucléon ). Cependant, les ions lourds °Na, 2*Mg, ?’All, 28Si, 3P,
et 32S dans Mylar montrent une dispersion d’environ 13%.

Pour tous les projectiles ioniques de nombre de charge Zi compris entre 9 et 18, la présente formulation
montre un bon accord (~ 8%) dans la gamme d’énergie [0,3 ; 0,6] MeV / nucléon. Mais au-dessus de
0,65 MeV/nucléon, la théorie LSS modifiée sous-estime fortement les valeurs du pouvoir d’arrét

électronique.
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Fig. 3(g)

S in Formvar /

Se (MeV/mg/cmz)
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Fig. 3(h)
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Ar in Formvar

Se MeV/mg/cm?)

—&— SRIM

—— LSS

—4— 1,85 modified
MCs

E(MeV/nucleon)

Figure.l1.3: Pouvoir d'arrét électronique de la cible polymére Formvar C5H802 pour les ions
lourds: (a) 19F, (b) 23Na, (c) 24Mg, (d) 27Al, (e) 28Si, () 31P, (g) 32S, (h) 35Cl et (i)
40Ar.
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P in Mylar
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Cl in Mylar

Se MeV/mg/cm?)

—a— SRIM

—o— LSS

—&— [.SS modified
MCs

E(MeV/nucléon)

Ar in Mylar

Se (MeV/mg/cm?)
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—&— 1SS

—4&— LSS modified
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E(MeV/nucléon)

Figure. Il 4 : Pouvoir d'arrét électronique de la cible polymére Mylar (C10H804) pour les ions
lourds: . (8)*°F,(b)?*Na,(c)**Mg,(d)?’Al,(e)%Si,(f)*!P,(g)*?S,(h)**Clet(i)*°Ar
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Pouvoir d’arrét (MeV/mg/cm?)

Energie (MeV/nucléon) | Monte LSS Code |Code Raisanen
Carlo Modifie |SRIM | MSTAR |and
Rauhala
0,31 6,43 6,23 6,13 6,30 6,18
0,35 6,38 6,21 6,15 6,22 6,20
0,38 6,35 6,19 6,14 6,14 6,16
0,42 6,28 6,11 6,11 6,04 6,09
0,46 6,21 6,03 6,08 5,91 6,05
0,50 6,12 5,96 6,03 5,79 5,96
0,54 6,02 5,89 5,96 5,66 5,83
0,58 5,93 5,78 5,90 5,54 5,78
0,62 5,84 5,53 5,83 5,44 5,67
0,66 5,75 5,34 5,75 5,34 5,56
0,70 5,65 5,16 5,66 5,23 5,45
0,78 5,50 4,66 5,50 5,06 5,25
0,85 5,31 4,26 5,34 4,90 5,10

Tableau.ll.2 : Pouvoir d'arrét électronique de la cible polymére Mylar (C10H804) pour I’ion légére 11B

Le tableau.ll.2 présente rassemble les valeurs du pouvoir d'arrét électronique calculé par utilisation du

code SRIM, Code MSTAR, la théorie LSS modifiée et la simulation de Monte Carlo a basses énergies.

Par comparaison avec les données expérimentales (colonne 6 du tableau I1-2), on confirme la bonne
concordance entre les résultats obtenus par 1’utilisation des deux méthodes. Nous remarquons aussi, que
les résultats obtenus, pour des ions 1B dans le Mylar, par utilisation de la théorie LSS modifiée sont en
bon accord (dispersion 5%) avec ceux obtenus expérimentalement et ceux obtenus par calcul avec les

autres méthode de calculs, et ce, dans la gamme d’énergie [0,31 ; 0,85] MeV / nucléon.
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11.4. Conclusion :

Dans la présente étude exposé dans ce chapitre, nous avons pu calculer la perte d'énergie des ions lourds
E 2Na, 2*Mg, ?’Al, 28Si, 31p, 325, 35C| et “°Ar dans les polyméres Formvar et Mylar et ce, en utilisant
plusieurs méthodes: SRIM, théorie LSS modifiée et simulation de Monte Carlo. Nous avons calculé le
pouvoir d'arrét des matériaux polymeres pour les ions lourds dont le nombre de charge varie entre 9 et 18
dans I’intervalle d’énergie [0,1; 1,0] MeV / nucléon. En plus, nous avons calculé la perte d'énergie
électronique des ions !B dans le Mylar pour des d'énergies variant de 0,31 a 0,85 MeV / nucléon.

La comparaison de nos résultats avec les données expérimentales et celles obtenus par d’autre méthodes
de calculs montre un accord satisfaisant pour tous les ions projectiles dans les polymeres Formvar et
Mylar.
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CHAPITREIII

DETERMINATION DE LA PERTE D'ENERGIE
NUCLEAIRE DES IONS LOURDS DANS LES CIBLES
POLYATOMIQUES : UTILISATION DE LA
METHODE DE SIMULATION DE MONTE CARLO.
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INTRODUCTION.

La perte d'énergie des ions dans les cibles amorphes a été étudiée pour différentes gammes d’énergie
ioniques [1-5]. L'approximation binaire des collisions a longtemps été utilisée pour simuler le
ralentissement suite aux interactions des projectiles avec les matériaux cibles, et constituer ainsi la
base d'une grande théorie analytique dans ce domaine [6-8]. Il existe un intérét de longue date pour les
pouvoirs d'arrét des particules chargées lourdes dans la matiére, car de telles informations sont
nécessaires dans de nombreux domaines de la physique fondamentale et appliquée a savoir, la
physique radiologique et la dosimétrie biomédicale [9]. Aujourd'hui, I’interaction des particules

chargées avec le milieu ralentisseur est bien connue expérimentalement et théoriqguement [10,11].

La simulation de Monte Carlo présente de nombreux avantages par rapport a la formulation analytique
actuelle basée sur la théorie des transports. Il permet un traitement plus rigoureux de la diffusion
élastique, une prise en compte explicite de I'énergie des surfaces et des interfaces. En utilisant cette

méthode, il est facile de déterminer I'énergie et les distributions angulaires [12].

La simulation de Monte Carlo prend ainsi en compte un large éventail de possibilités et nous aide a
réduire l'incertitude. Cette méthode de calcul est tres flexible; cela nous permet de faire varier les
hypothéses de risque en fonction de tous les paramétres et de modéliser ainsi une gamme de résultats

possibles.

I1l. 1. Pouvoir d’arrét nucléaire :

Les interactions d'un ‘ion avec la matiere rassemblent I'ensemble du processus suivant lequel une
particule projectile céde son énergie a la cible. L'énergie cinétique communiquée a ces matériaux
produit des modifications de la cible. C'est donc I'énergie transférée qui est responsable des défauts

créés. Les transferts d'énergie sont divises en deux parties:

()- les collisions inélastiques constituent le principal mode de perte d'énergie; il s'agit la d'un échange
de charges entre les particules et la cible, d'une ionisation des atomes cibles ou d'une excitation des
électrons [13-16].

(ii)-les collisions élastiques résultent principalement de déplacements des atomes cibles et donc de

défauts cristallins dans la structure [7].
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Les pertes d'énergie nucléaire peuvent étre associées a une déviation angulaire importante dépendant de
I'ion et de la masse de la cible tandis que les processus électroniques exercent une influence plutét
mineure sur l'angle de diffusion. Ce mode de perte d'énergie se produit principalement a basse énergie
(figure-111-1).

Il existe trés peu de résultats expérimentaux quantifiant ces pertes d'énergie. La perte d'énergie nucléaire
est donc souvent évaluée théoriquement. La section efficace de diffusion coulombienne des particules

chargées par les noyaux du milieu est calculée, ainsi que le transfert d'énergie au cours de ce processus.

A des énergies trés élevées (supérieures a plusieurs centaines de MeV), le ralentissement de toutes les
particules chargées est contribué au rayonnement de freinage (Bremsstrahlung), a 1’effet Tcherenkov

(rayonnement bleue) et aux réactions nucléaires.

Aux petites énergies, le ralentissement des ions est traditionnellement séparé en deux processus
distincts: la perte d’énergie électronique et la perte d’énergie nucléaire. La somme de ces deux processus

est appelée le pouvoir d'arrét totale qui s’exprime par :
STotal (E) :Se (E) +Sn(E) (III 1)

Par le pouvoir d'arrét nucléaire, on entend des collisions élastiques entre I'ion incident et les atomes de
I'échantillon. Si lI'on connait la forme du potentiel répulsif V(r) entre deux noyaux, il est possible de
calculer le pouvoir d'arrét nucléaire Sy(E). Le potentiel répulsif entre deux noyaux peut étre obtenu avec

une grande précision a partir de calculs de la mécanique quantique.
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Perte d’énergie électronique

Perte d’énergie nucléaire

Perte d’energie(eV/A°)
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AL | | 10 100 1000
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Figure 111 1:Rapport entre le pouvoir d’arrét nucléaire et électronique [18].

Plusieurs formulations du potentiel ont été proposées pour décrire I’interaction ion-atome. La plupart
d’entre elles reposent sur des descriptions statistiques du cortége électronique pour lesquelles
I’expression du potentiel d’interaction comporte un terme coulombien (1/r) multiplié par une fonction

d’écrantage @ (r/a). Le potentiel est décrit sous la forme suivante :

Z,Z,e?

V() =2220("/y) (11-2)
Zy et Z, : nombres atomiques respectifs de la particule projectile et de ’atome cible.
r : distance de séparation nucléaire (entre noyau projectile et noyau cible).
@ (r/a) : fonction d’écran de Thomas-Fermi.
Le rayon d’écran de Thomas-Fermi « a » est donné par les équations proposées par Lindhard et Firsov

respectivement.

0,88853a o
a=———"2- en A

(Z12/3+Z22/3> 2




Chapitre Ill: Détermination de la perte d’énergie nucléaire...

0,88853a,

1/ 1/ 3/2

2 2
(z1 +2, )

Ou ap est le rayon de Bohr = 0,529 A.

Ces formules prennent en compte les nuages électroniques d'interpénétration de la particule incidente et

du noyau de la cible.
A haute énergie, le calcul de la perte d'énergie nucléaire néglige I'effet d'écran dd aux électrons [12, 19].

L’énergie transféré a la cible, aprés une premiere collision est donné par :

AT = %Esinz (9) = yEsin? (%) (111.3)

__AM, M,
V=0t +0,)7

Ou M, et M sont les masses atomiques de la particule incidente et de la cible respectivement et E est

I’énergie de la particule projectile.

(X:)

Figure 111 2:Représentation schématique de la collision entre la cible et un ion incident
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Le pouvoir d'arrét nucléaire est donc li¢ a I’énergie transférée par 1'ion incident par suite de collisions

élastiques avec les atomes cibles [20].

Ainsi la perte d'énergie moyenne par unité de longueur s’exprime par:

(— %)n =N [°T(b).do = NS, (E) (111.4)

Avec :
N : la densité atomique de la cible.
Sh : la section efficace d'arrét nucléaire.

b : le paramétre d’impact.

o : La section efficace de diffusion.

Le parcours moyen R de la particule chargée incidente dans le milieu ralentisseur est donné par

I’expression :

(111.5)

I111.2. Méthode de calcul:

Chaqgue ion incident est caractérisé par son numéro atomique, sa masse atomique, son énergie, sa
direction et sa position spatiale. L’utilisation de la méthode de simulation de Monte-Carlo, permet de
suivre I'évolution de ces parametres. La particule est supposée changée de direction a la suite de
collisions binaires et se déplace en ligne droite entre deux collisions successives. L'énergie de la
particule incidente est réduite a la suite d'une collision élastique. La cible est considérée comme
amorphe avec des atomes occupants des emplacements aléatoires. Les propriétés directionnelles

applicables pour les matériaux cristallins sont ignorées dans le cadre de ce travail [7].
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Le calcul de la perte d'énergie nucléaire a été effectué en ne tenant compte que des collisions élastiques :

< T >= fbb"‘_“" T(b) do

Le parametre d'impact de collision b est déterminé par tirage des nombres aléatoires uniformément
distribué entre 0 et 1, et I'angle de diffusion 6 dans le systéme du centre de masse est calculé a partir du

formalisme de diffusion nucléaire basé sur le potentiel de Moliere [21].

Pour déterminer la distance dl entre deux collisions successives, nous avons utilisé I’équation suivante:

dl =—1In (§) (111.7)

& est un nombre aléatoire uniformément distribué entre O et 1.
Le parcours moyen est obtenu par 1’expression :

R=[<cosf >dl (111.8)

Chaque ¢lément de longueur dl de la trajectoire de I’ion incident est projeté sur la direction d’incidence

des x en multipliant par le cosinus directeur (coordonnée polaire).

L'angle de diffusion 6 est généré selon une distribution angulaire en utilisation la  méthode

mathématique de Von .Neumann [22-23].

Ainsi : 0 =cost(1—-2¢&) (111.9)

Ou & " est un nombre aléatoire.

L'angle de diffusion azimut ¢ est tiré aléatoire et d’une fagon équiprobable dans I’intervalle angulaire
[0, 2xt]. 11 s’exprime:

(I11. 10)
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& est un nombre aléatoire : 0 < &' <1

Le transfert d'énergie maximum T max est donné par:

Tmax = YE (l“ ll)

Le transfert d'énergie minimum T min s’écrit :

Tin = YEsin? (2222) (1. 12)

Ou Omin est I'angle de diffusion minimum dans le cadre de ce travail, Omin €St pres, généralement, égal

al°dans le systeme de laboratoire,

Les méthodes de calcul, pour la simulation du mouvement des ions dans un milieu, ont été développées
depuis les années soixante. L’idée fondamentale était de suivre la trajectoire de 1’ion dans le milieu et de

simuler les collisions avec les noyaux.

Nous avons développé dans le cadre de ce travail, un programme, de simulation, basé sur la méthode de

Monte Carlo afin de déterminer la perte d’énergie nucléaire.

Ce programme de simulation a été congu dans le langage FORTRAN 99 sous Windows. Le programme
simule les trajectoires de la particule incidente dans la matiere, a I’aide de la procédure random. Il nous
permet d’attribuer a tout ion et dans tout milieu une énergie, une direction et de suivre 1’évolution de ces

parametres lorsque I’ion traverse la matiére.

On note que, la génération de la direction de la particule projectile est effectuée d’une maniére

équiprobable par tirage aléatoire sur l'intervalle angulaire [0,x].
*Remarque :

Les nombres pseudo aléatoires & sont générés a I’aide d’un programme de tirage aléatoire basé sur la

méthode congruentielle (Figure 111.3).

L’organigramme du programme de calcul est illustré dans la (figure I111.4).
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[11-3 . Choix des matériaux :

Nous avons utilisé différents matériaux cibles amorphes a savoir le : SiO., LiF et Kapton .

Le tableau 111-1 ci-dessous rassemble les numéros atomiques moyens Z et les masses moyens

atomique A de ces matériaux cibles.

cibles

dioxide Silicon (SiO,)
p =2,210 g/cm®

Lithium fluoride (LiF)

p =2.64g/cm®

Kapton polymide (C22H100sN2)
p =1,420 g/cm?

Tableau 111.1: Numéro atomique moyen Zet la masse atomique moyenne A de dioxyde de silicium, de
fluorure de lithium du Kapton polymide
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X, =Y,—-q,*m

v
_ float (X )
* 7 float (m)

i

J=J+1

d

R

e
J=mn
—

!

 Fn D

e

=

g e
- =
— -

Figure 111.3 : Organigramme du programme pour le tirage aléatoire des nombres pseudo aléatoires.
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{j:ue'but T

"'\.

Data E;;_ I 231 M|_ I!-‘I:

e

do 1= 1, M{pas)

d

!

-
Call subroutine Randona

b

K
b=b__ &

d

Call subroutine Random

.

| 2] ar oosl 1

e

| Calcul de la distance traverseée |

e

Calewl de la perte d anersmie

Caleul S

.

(__ Fin

Figure 111.4 : Organigramme du programme du calcul
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I111.4. Résultats et discussion:

Les résultats obtenus sont illustrés dans les figures Il1- (5 et 6). Ces figures montrent les variations de
la perte d'énergie nucléaire en fonction 1’énergie de la particule incidente. Cette étude a été réalisée
pour le proton et I'hélium dans les matériaux SiO2, LiF et Kapton et pour des énergies comprises entre
0,01 keV a 10 MeV.

Nos résultats sont en excellent accord avec ceux obtenus par les codes SRIM [24] et PSTAR / ASTAR
[25, 26]. D'autre part, la perte d'énergie nucléaire du proton incident est faible, ceci est di au fait que la
particule incidente est légere, et le paramétre d'impact est trés important par rapport a I'ion hélium dans
des cibles amorphes SiO2, LiF et Kapton.

Une caractéristigue commune a tous les ions est que le pouvoir d'arrét nucléaire en fonction de I'énergie
ionique passe par un maximum aux des énergies relativement faibles. Ensuite, il diminue lorsque
I'énergie de I'ion incident augmente. Cela signifie que le pouvoir d'arrét nucléaire n'est important que

pour les faibles vitesses ioniques.
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Figure 111-5(a):Variation du pouvoir d'arrét nucléaire du SiO2 en fonction de I'énergie de I’ion incident de
proton
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Figure 11I-5(b):Variation du pouvoir d'arrét nucléaire du LiF en fonction de I'énergie de 1I’ion incident de
proton.
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(<)

lon:proton # SRIM
B PSTAR

/\ Cible:Kapton MCs
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Pouvoir d’arrét nucléaire (keV/pm)

TR ey
T T f I N
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Eigure. 11l 5(c):Variation du pouvoir d'arrét nucléaire du kapton en fonction de I'énergie de I’ion incident de
proton.
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Figure. lll. 6(a):Variation du pouvoir d'arrét nucléaire du SiO2 en fonction de I'énergie de 1’ion incident
“He.
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(b)

. + SRIM
lon:Helium(*He) w ASTAR
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Figure 111-6(b): Variation du pouvoir darrét nucléaire du LiF en fonction de I'énergie de 1’ion
incident “He.
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Figure 111-6(c):Variation du pouvoir d'arrét nucléaire du kapton en fonction de I'énergie de I’ion incident
*He.
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Cette étude a été étendue a d’autres ions tels que le °B, 'N et 2Ni.

Les figures 111-(7, 8 et 9) montrent les variations du pouvoir d’arrét en fonction de I'énergie cinétique
pour les ions °B, ’N et 2Ni dans les matériaux SiO2, LiF et Kapton. On remarque que toutes ces courbes
augmentent lors de I'augmentation de I'énergie incidente jusqu'a un maximum, puis diminuent au fur et a

mesure que I'énergie de I'ion augmente.

On constate la perte d'énergie nucléaire maximale est de :

*113,36 keV /um pour °B.

*177,1 keV / um pour 'N.

*1087,7 keV / um pour 2®Ni, et ce, dans la cible SiO,.

Le maximum pour les ions perte d'énergie nucléaire dans la cible LiF est de :
*150,5 keV / um, pour °B

*236,2 keV / pum pour 'N

*1303,2 keV / um pour 2®Ni.

Pour la cible du kapton, la courbe de la perte d'énergie nucléaire a un maximum de 1’ordre de : 105,8
keV / um pour °B, 158,1 keV / um pour 'N et 828,2keV / um pour 2Ni (figures 111-7 (a), (b) et (c)),

respectivement.

Cependant, on remarque aussi qu'en augmentant le numéro atomique de la particule incidente, la perte
d'énergie nucléaire augmente. Ces résultats montrent que la contribution du numéro atomique des ions
lourds incidents est importante sur la perte d'énergie nucléaire. Ceci est probablement di au fait que
lorsque le numéro atomique des particules projectiles augmente, le nombre d'interactions augmente, ce

qui conduit a une augmentation de I'énergie perdue.

En effet, la majorité des particules incidentes de faible énergie déposent leur énergie a courte distance a
I'intérieur des matériaux cibles. En revanche, les résultats obtenus par notre méthode de calcul sont en

bon accord, comparés a ceux obtenus théoriquement par utilisation du code SRIM [24].
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Figure 111-7(a): Variation du pouvoir d'arrét nucléaire du SiO2 en fonction de 1'énergie d’incident de
I’ion °B.
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Figure 111-7(b):Variations du pouvoir d'arrét nucléaire de la SiO2 en fonction de I'énergie de I’ion
incident 'N.
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Figure I11-7(c) : Variations du pouvoir d'arrét nucléaire du SiO2 en fonction de I'énergie de 1’ion incident 28Ni
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Figurelll-8(a) : Variations du pouvoir d'arrét nucléaire du LiF en fonction de I'énergie de I’ion
incident °B.
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Figure.1118(b):Variations du pouvoir d'arrét nucléaire du LiF en fonction de I'énergie de I’ion incident
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Figure 1118.(c): :Variations du pouvoir d'arrét nucléaire du LiF en fonction de I'énergie de I’ion
incident 8N,
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Figure 111-9(a): Variations du pouvoir d'arrét nucléaire de Kapton en fonction de I'énergie de 1’ion
incident °B.
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Figure 111-9(b) : Variation du pouvoir d'arrét nucléaire du Kapton en fonction de I'énergie de I’ion
incident de 1N
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Figurelll: 111-9(c) : Variations du pouvoir d'arrét nucléaire du Kapton en fonction de I'énergie de
I’ion incident %N.
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Pour completer notre étude et valider nos resultats, nous avons aussi déterminé le parcours moyen des
ions lourds Au, Bi, Br et Hg dans la cible amorphe SiO2 dans une gamme d'énergie variant de 10 a 400
keV,et ce, par utilisation de la méthode de simulation de Monte Carlo. En comparant nos résultats a
ceux obtenus expérimentalement et théoriquement dans études antérieures, nous constatons un parfait
accord [27-30].

Nous constatons également que le parcours moyen des ions lourds devient plus grand dans la cible
amorphe(SiO2) quand I'énergie cinétique des ions incidents augmente, alors que pour une énergie fixe

le parcours moyen diminue avec l'augmentation du numéro atomique.
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Parcours (A°)

Energie(keV)

Au (Z=79)

Bi (Z=83)

P.L.Grande
et al
EXP[27]

SRIM

Wange-
Min et
al[28]

Notre
méthode
de calcul

P.L.Grande
et al
EXP[27]

Wange-
Min et
al[28]]

Notre méthode
de calcul

10

116

120

94

118

135

15

143

141

144

166

20

166

152

167

191

30

207

205

207

238

50

278

317

277

316

70

341

374

339

386

100

428

473

425

483

150

562

581

555

200

688

708

677

250

810

837

794

300

928

958

908

350

1044

1081

1020

400

1230

1159

1310

1243

1150

1129

1290

Tableau I11 2 : Représente la comparaison des parcours expérimentales et calculées pour les ions Au et Bi dans SiO2
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Parcours (A°)

Energie
(keV)

Brome(Z=35)

Mercure : Hg(Z=80)

Wang ke-
Ming et al
[29]

SRIM

Wang ke-
Ming et
al[28]

Notre
méthode
calcul

Wang ke-
Ming et

SRIM

Wang ke-
Ming et
al[28]

Notre

méthode
calcul

10

115

140

117

143

15

149

161

144

165

20

181

192

167

180

30

242

266

208

266

50

356

423

279

375

/0

468

518

342

395

100

635

690

429

506

150

1028

916

1045

562

595

200

1233

1202

1175

1249

687

766

250

1542

1493

1451

1550

808

892

300

1696

1791

1729

1708

1012

925

1050

1025

350

1902

2096

2008

1915

1184

1040

1178

1195

400

2055

2407

2286

2073

1269

1154

1300

1278

Tableau I11.3 : Représente la comparaison des parcours expérimentales et calculées pour les ions Br et Hg dans SiO2.
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I11-5. CONCLUSION :

Dans cette partie de notre travail, nous nous sommes intéressés a la détermination de la perte
d’énergie nucléaire. Pour cela nous avons développé un code permettant, en utilisant la méthode de

Monte Carlo, pour I’évaluation des pouvoirs d’arrét nucléaire des matériaux semi- conducteurs

(Si02, LiF et Kapton ), et ce, pour les alpha (%He) et les protons (iH) de différentes énergies.

Nous avons constaté une bonne concordance entre nos résultats et ceux obtenus en employant le code
SRIM et le PSTAR et ASTAR .I’écart est inférieur d’environ de 5%.

Dans la seconde partie de notre étude nous sommes intéressés a 1’étudié de 1’évolution la perte
d’énergie nucléaire des ions 28Ni,’N et °B de différentes énergies allant de 102 keV & 10 MeV dans
les materiaux semi- conducteurs (SiO2, LiF et Kapton ). Nous constatons que le pouvoir d’arrét
nucléaire des cibles amorphes augmente lors de lI'augmentation de I'énergie cinetique incidente jusqu'a
une valeur maximale puis diminue. Cette variation dépend a la fois de I’énergie et du numéro de I’ion

incident.
La contribution de la section efficace d’arrét nucléaire totale n’est dominante qu’a basse energie.

Cependant, son importance dans la théorie des effets des rayonnements, tels que les dommages causés

par les derniers rend I’étude des collisions nucléaires importante.

Nous avons déterminé le parcours moyen des ions lourds Au, Br, Bi et Hg pour des énergies
comprise entre 10 keV et 400 keV dans la cible amorphe SiO», en utilisant la simulation de Monte
Carlo basée sur la théorie de transport. Nos résultats sont en bon accord avec ceux obtenus

expérimentalement (moins de 5% d’écart).

Le code basé sur la méthode de Monte Carlo, développé dans ce travail, a ’avantage d’étre rapide
(quelques secondes de calculs sur un simple micro- ordinateur), et tient compte de I’échange entre
I’ion incident et les atomes cibles. Il présente aussi I’avantage par le choix du pas d’énergie. C’est un

bon outil pour effectuer un calcul du genre.
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CHAPITRE IV

CALCUL DE LA PERTE D’ENERGIE
ELECTRONIQUE DES IONS LOURDS FAIBLES DES
ENERGIES




Chapitre IV : Détermination de la perte d’énergie

Introduction:

La théorie du LSS a été développée par Lindhard, Scharff et Schiott [1] pour calculer et évaluer la
perte d’énergie électronique a basse énergie. Cependant, la décélération et la diffusion des particules
chargées dans la matiére est considerablement utilisée dans plusieurs techniques et phénomenes de la
physique tels que : la canalisation d’ions, les dommages de rayonnement, la pulvérisation, la réflexion
et la transmission des particules chargées, et ’analyse par activation aux particules chargées [2,3]. A
basse énergie, la formule de Bethe [4] ne peut pas étre utilisée pour calculer la perte d’énergie
¢lectronique, car la contribution de I’enveloppe interne a la perte d’énergie est relativement
négligeable. En fait, la perte d’énergie devient proportionnelle a la vitesse du projectile. Des études
expérimentales et théoriques ont été effectuees sur la perte d’énergie électronique pour différents ions
et differents matériaux cibles [5-7]. En outre, la simulation de Monte Carlo (SMC) a un certain nombre
d’avantages par rapport aux formulations analytiques basées sur la théorie du transport [8-10]. De plus,
la perte d’énergie électronique des ions légers et lourds dans les matériaux composés a attiré
I’attention, de plusieurs physiciens, ces dernieres années [11-14] en raison de leurs utilisations
croissantes dans les applications de faisceaux ioniques et la science des matériaux différents mesures
de la perte d’énergie ont été effectuées et comparées aux valeurs calculées pour les ions plus lourds
[15]. En outre, de nombreuses expériences ont été menées pour déterminer le pouvoir d’arrét
électronique différents ions lourds avec (Z =5 a 29) et ce, dans le dioxyde de silicium et divers
matériaux polymeres tels que le polyéthyléne téréphtalate ou PET (C10HsOas)n, polycarbonate/PC
(C16H1403)n, et le polyéthyléne naphthalate/PEN (C14H1004)n [16]. Dans le cadre de ce travail , des
calculs de pouvoir d’arrét des ions lourds de *°F, 2Na, 2*Mg, 2’Al, 28Si, 3IP, 325, 3Cl et “°Ar ont été
effectué pour les polymeéres Formvar et Mylar pour la région énergétique de 0,1a1,0 MeV/nucléon
[17].

Dans le présent chapitre, nous étudions la perte d’énergie électronique dans les polyméres (nitrate de
cellulose LR-115, feuille de polyimide de Kapton, SiO- et Al>O3) pour différents particules projectile,
telles que ions les °Be, 1B, 12C, N, %0 et **Cl, a faible énergie a I’aide de simulations de Monte
Carlo et de la théorie LSS modifiée. Aussi, tous résultats obtenus par de simulation de la méthode de
Monte Carlo et la théorie LSS modifiée ont été comparées a ceux calculés par les codes informatiques

SRIM et MSTAR et ceux obtenus expérimentalement valeurs.
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IVV.1.Méthode et calcul :
La perte d’énergie électronique pour V < vozf/ 30U Vo et Z; sont respectivement la vitesse de Bohr et

numéro atomique de I’ion incident, tel que décrit par La théorie du LSS pour les ions lourds a faibles

énergies est donnée par ’expression :

(Seduss = EeBre?NaoZy* (Z2) v, (V. 1)

Z1, Z> : numeros atomiques de I'ion incident et de I’atome cible respectivement.

1
& : facteur de corrélation égal a 21/6

ao : rayon de Bohr.

N : densité atomique du matériau exprime en cm?®.
4

2
Vozl/ 3

La vitesse réduite des ions est donnée par: V. =

2/
3
1 TZ7,

2/3)3/2

IV . vitesse de I'ion projectile et Z:(Z

La perte d’énergie électronique donnée par I'utilisation la théorie LSS [1] contient la constante F;e qui

1
est environ égal a 21/6. Ce facteur ne dépend pas uniquement de Z; mais aussi du numero atomique de

la cible Z».

Dans ce cas &, s’écrit sous forme.

6. = a(27Z5) (IV.2)
Ou les parameétres sont : a= 0,956 ; b=—-0,573 et ¢ = 0,237.
Nous avons tenté d’inclure une formule semi —empirique en prenant en compte, dans notre approche,
du concept de la charge effective et de la fonction d’ajustement exponentielle [17]. En se basant sur
nos résultats ultéricurs obtenus dans le cadre de ce travail, nous proposons 1’équation suivante pour

évaluer le pouvoir d’arrét [17] de différents matériaux cibles, et ce, a faible énergie s’écrit sous la

forme:
(Se)LSS—Modifier = (Se)issf(E) (1V.3)

(Se)’LSS:E,e (Se)LSS (|V4)
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f(E) = a;e001E) (IV.5)

Ou a; et by sont des parametres réglables comprises entre : 1,587 <a; < 1,993 et 2,301 < b; < 2,549

Cependant I’équation (IV-3), peut s’écrire sous la forme:

_ 2 2/3 (ZieffZ2\ V -b,E
(Se)LSS—Modifiee = g 8me NayZ; ( 7 )V_Oale( 1E) (1V.6)
L’expression semi-empirique (Eq.1V.5) de la fonction exponentielle peut étre considérée comme ur

fonction de 1’énergie de la particule incidente E.

Pour des valeurs a; et bidonnées, la perte d’énergie électronique devient donc proportionnelle a la vitesse g
I’ion incident. Ce qui nous considérons de corréler la perte d’énergie avec le parameétre d’impact de chaqu

collision (Figure. 1V.1). L’énergie moyenne transférée dans la collision s’écrit sous forme :

bmax
<T>=] . doT(b) (IV.7)

N _ Z,e* dr
Ou do(T) =2m T
o : la section efficace de l'interaction

b : le paramétre d'impact.

En fait, les transferts d’énergie, a un systéme quantique d’¢lectrons liés, ne peuvent étre arbitrairement
faibles. Méme si on ne néglige pas le ralentissement par interaction avec les électrons dits libres du
milieu, il faut néanmoins que la particule incidente cede une énergie suffisante pour faire passer
I’électron d’une bande d’énergiec a une autre ou au moins Supérieure a I’énergie d’une excitation

élémentaire du milieu.

On considére que la cible & la forme d’un cylindre de rayon r = bmax €t de hauteur h =L

b2, mL=N"1 (1V. 8)
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Chemin de collision Partenaire de collision

e {

N
lon

X0,Yo,Zo Direction de mouvement

€

EigurelV.1: Collision schématique dans des cibles amorphes

La cible est suffisamment mince (quelques microns). Le programme génére une distribution homogene
de la position des particules (X, Y, Z) dans un cylindre caractérisé par le rayon bmax, qui représentent le

volume irradié.

On génere trois nombres pseudo aléatoires &, ,&, o &3 en utilisant le programme subroutine aléatoire

basé sur la méthode congruentielle [7,18] (figure 1V.2).
Ou &; est un nombre aléatoire comprisentre O et 1(0 < ¢; < 1).

X est généré de maniere homogeéne dans I’intervalle [0, L], en utilisant une procédure d’échantillonnage

aléatoire.
X =¢L (1V.9)

Des couples homogenes {Y, Z} répartis dans un cercle de rayon bmax sont obtenus en générant des

couples {Y, Z} de facon isotrope dans un carré de deux cotés maximum,
AVEC YE [- bmax, bmax] €t Z € [- bmax, bmax]

Y = —bpmax + 2bmaxé (IV.10)

2

(IV.11)
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La géneération isotrope du couple {Y, Z} dans le cercle de rayon bmax est obtenu par :
Y2+ 272 < b2, (IV.12)

L’angle de diffusion est généré par échantillonnage aléatoire [17,19]. Notre programme utilise la
distribution angulaire des collisions d’ions dans le systéme du laboratoire(S.L), qui peut étre calculé

par ’expression [20].

0 = arcos(1 — 2{,) (IV.13)

Chaque ion est caractérisé par les paramétres qui sont ’identifiant, le numéro atomique, la masse
atomique, I’énergie, la direction et la coordonnée cartésienne tridimensionnelle. L’évolution de ces
paramétres peut étre suivie par la simulation Monte Carlo [7, 17,21]. On suppose que la particule change
sa direction a la suite de collisions électroniques binaires et se déplace en ligne droite entre deux

collisions consécutives. L’énergie de la particule est réduite a la suite de chaque collision.

La cible est supposée étre amorphe et les propriétés directionnelles applicables a un matériau cristallin
étant ignorées [3,10]. Ce programme calcule les distributions tridimensionnelles finales des ions, le
transfert d’énergie, la perte d’énergie et le pouvoir d’arrét électronique. La trajectoire est arrétée lorsque
I’énergie ionique est plus petite que 1’énergie d’excitation moyenne I Ou lorsque la particule projectile
se trouve en dehors de la cible. Une simulation classique a été réalisée avec un nombre élevé de

trajectoires ioniques (10°) afin que les fluctuations statistiques soient négligeables.

Le tableau V.1 représente les valeurs du nombre atomigue moyen Z, la masse atomique moyenne A; et

I’énergie d’excitation moyenne I.

L’¢énergie d’excitation moyenne I est de la forme : [8,22].

ln(]) — ZiTliZiln((Ii) (IV'14)

Xinizi

Ou
li: Pénergie d’excitation moyenne.

Zi : le nombre atomique.
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ni : la concentration atomique du matériau cible composite

Polyméres Z A I(eV)

Kapton 9,80 80,13

LR-115 10,08 83,07

SiO2 19,99 130,39

Al;0s 10 20,40 132.07

Tableau IV -1 : Nombre atomique moyen, la masse atomique moyenne et 1’énergie
d'excitation moyenne 1.

IV.2.RESULTS ET DISCUSSION :

Il est utile d’étudier I’effet du facteur de corrélation inclus dans I’expression(IV.1 ) et la fonction
exponentielle sur le comportement de la perte d’énergic électronique pour plusieurs différentes
particules chargées incidentes, & savoir les ions °Be, 1B, *2C, N et 'O dans des cibles amorphes. Ces
comportements sont illustrés dans les figures 2(a) et 2(b). La figure 2(a) montre qu’en I’absence de
facteur de corrélation, la perte d’énergie électronique augmente avec I’augmentation de 1’énergie. Dans
cette région énergétique, le pouvoir d’arrét électronique est proportionnelle a la vitesse ionique et pour

les systémes avec differents numéros atomiques Z: et Z.

D’autre part, la figure 2(b) montre qu’en présence du facteur de corrélation et de la fonction
exponentielle, comme indiqué par I’équation (IV.5), la perte d’énergie ¢électronique augmente avec

I’augmentation de I’énergie incidente jusqu’a ce qu’elle atteigne un maximum, puis diminuer.
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Fig. 2(a)

Target : Kapton

Se(MeV.gl.cm?)

Energie(MeV/nucléon) (a)

Fig. 2(b)
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\I

Energie(MeV/nucléon) (b)

Figure 1V.2:L.a perte d’énergie électronique en fonction de 1’énergie des ions incidents pour
différents ions lourds dans le film polyimide Kapton (C22H1005N2) (a) Théorie

LSS et(b) théorie-modifiée-LSS.
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Les figures 1V-3 et 1V-4 montrent la variation de (Z—i) en fonction de 1’énergie de I’ion incident

e

dans la Kapton et dans leLR-115.

On remarque que les résultats obtenus pour la théorie LSS sont fortement sur estimes (~25%) par
rapport a ceux obtenus par utilisation du code SRIM, MSTAR, Simulation par MC ou la théorie
LSS modifiée. En outre, tous les résultats obtenus par utilisation de la méthode de Monte Carlo
sont en bon accord avec ceux obtenus par les codes SRIM et MSTAR respectivement.

Cependant, sur les figures 1V.4 (a, e) et pour 1’énergie E<0,3Mev/nucléon, la (Z—i) augmente
e

avec l’augmentation de I’énergie de la particule incidente. Dans cette gamme d’énergie, les

résultats obtenus les différentes méthodes de calcul sont qualitativement en bon accord.

Pour I’énergie E<0,3Mev/nucléon, la variation de (Z—E) obtenu par utilisation de la théorie LSS
e

X

augmente continuellement comparée aux valeurs obtenues, pour I'utilisation des autres codes de

calcul Celles-ci passe par un maximum et diminue ensuite avec I’augmentation de 1’énergie

Il est donc important de constater que les écarts importants (~25%) observés pour utilisation de la

théorie LSS (non modifiée) ont été réduits de fagon significative (jusqu’a 10%) apres modification

de I’équation(1V.6) pour introduction du facteur de corrélation ie et de la fonction exponentielle.
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Be in Kapton

Se(MeV.gt.cm?)

—&— SRIM

—®— MSTAR
—A— | SS

=—¥— Modified LSS
—<&— MCs

E(MeV/nucléon)

Fig, 3(b)

B in Kapton

Se (MeV mg™ cm?)

—&— SRIM

—&— MSTAR
—h— | SS

=% Modified LSS
—<&— MCs

E(MeV/nucléon)
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Fig, 3(c)

C in Kapton

Se (MeV mg™ cm?)

—f— SRIM

—@— MSTAR

—te— | SS

—w— Modified LSS
—&— MCs

E(MeV/nucléon)

N in Kapton

Se (MeV mg™ cm?)

—&— SRIM
—&— MSTAR
—A— | SS

=—¥— Modified LSS
—&— MCs

E(MeV/nucléon)
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Fig, 3(e)

O in Kapton

[y
o
]

Se (MeV mg™ cm?)
[o0]
|

—&— SRIM

—@®— MSTAR
—h— | SS

—%¥— Modified LSS
—&— MCs

E(MeV/nucléon)

Figure IV, 3:La perte d’énergie électronique dans la cible Kapton (C22H1005N2) en fonction de
1’énergie pour différentes particules chargées incidentes. (a) °Be, (b) !B, (c) 1C, (d) N
et 1°0(e).
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Figure 1V.4:1.a Perte d’énergie électronique dans LR-11 (C22HI1005N2) en fonction de 1’énergie pour
différentes des particules chargées incidentes. (a) °Be, (b) B, (c) *2C, (d) ¥*N et (e) 1°O




Chapitre IV : Détermination de la perte d’énergie

Tableau V.2 présente les valeurs du pouvoir d’arrét électronique des polyméres LR-115 et Kapton

pour I'ion 3°Cl dans une gamme d’énergie comprise entre 0,5 et 1,0 MeV/nucléon, obtenues par la

simulation de Monte Carlo et la théorie LSS modifiée.

Pouvoir d’arrét (MeV mgcm?)

Energie
(MeV/n)

SRIM

MSTAR

Résultat
Expérimental

Théorie-
Modifiée.LSS

LR-115( CeHgOgN2)Nn

0,5

24,47

23,24

25,52

26,12

0,6

24,84

23,61

25,75

26,27

0,7

24,98

23,69

25,91

26,75

0,8

24,93

23,59

26,01

25,97

0,9

24,64

23,41

26,04

24,46

1,0

24,45

23,19

26,03

22,56

Kapton(C22H100s5N2)n

0,5

27,45

24,36

24,92

28,15

0,6

28,08

24,37

25,09

28,63

0,7

28,40

24,30

25,22

29,01

0,8

28,39

24,15

25,33

28,45

0,9

28,09

23,95

25,40

26,76

1,0

27,85

23,71

25,44

24,45

Tableau IV.2:les valeurs des pouvoirs d’arrét électroniques des polymeéres LR-115 et Kapton pour 1’ion
lourd 35CI baseées sur la simulation de Monte Carlo (MC) et la théorie modifiée-LSS
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Ce tableau présente également les valeurs des pouvoirs d’arrét électronique correspondantes obtenues par
SRIM et MSTAR, Afin de confirmer la validité de nos calculs, nous avons compris nos résultats calculées a

ceux publiés par P, K, Diwan et coll. [14].

De plus, les figures-1V-5 et V-6 représente la perte d’énergie électronique des ions lourds °Be dans SiO- et

80 dans Al,O3 en fonction de I’énergie.

Dans la figure-1V-5, nous comparons nos résultats des pouvoirs d’arrét électronique du SiO2 pour le
béryllium a basse énergie avec les résultats obtenues par le code MSTAR, la théorie LSS modifiée et ceux
obtenues expérimentalement par Zhang et al [16].

Des comportements similaires ont été observés pour I’oxygéne dans I’alumine Al.O3z a basse énergie, les
résultats des pouvoirs d’arrét électronique sont comparés avec les résultats de code MSTAR, la théorie LSS

modifiée et celles obtenues expérimentales par Pascual-lzarra et al [23]. (figure-1V-6).

Nous constatons qu’il y a une bonne concordance entre nos valeurs et celle obtenus par le code MSTAR et
expérimentalement avec un écart inferieure (10%) dans les matériaux SiOz et Al,Os d’énergie variant de 0,1
a 1,0 MeV/nucléon.
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Figure 1V, 5:Perte d’énergie électronique du °Be dans SiO2 en fonction de I’énergie incidente.
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Figure 1V, 6:Perte d’énergie ¢électronique de I’oxygeéne dans A1203 en fonction de 1’énergie incidente
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IV.3. CONCLUSION :

Nous avons présenté dans ce chapitre les résultats de la perte d’énergie des ions °Be, !B, 12C, N, 100 et

%5Cl des énergies variantes de 0,1a 1MeV dans les matériaux polymeéres Kapton et LR-115.

Les valeurs des pouvoirs d’arrét électronique basées sur la théorie Lindhard, Scharff et Schiott (LSS), avec
la fonction actuellement modifiée & et f(E), fournissent un accord étroit dans Kapton et LR-115 pour les

ions lourds de Z1 = 4-9 et Z1 = 17 dans une gamme d’énergie de 0,1 a 1 MeV/nucléon.

Les valeurs théoriques LSS modifiées sont en accord étroit avec les simulations de Monte Carlo et les
données de SRIM et MSTAR.

D’autre part, les valeurs des pouvoirs d’arrét obtenues de Kapton et LR-115 pour les ions 3*Cl sont en bon
accord avec les valeurs expérimentales celles obtenues par les codes SRIM et MSTAR dans intervalle
d’énergie 0,5 ; 1,0 MeV/nucléon (inferieur10%).
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Conclusion Générale

Le travail présenté dans ce mémoire consiste en la détermination de la perte d’énergie électronique et

nucléaire des ions de diverses énergies et dans divers polymeéres.

Afin de tester la validité de la théorie LSS, nous avons représenté graphiquement le pouvoir d'arrét
électronique des matériaux polyméres Formvar et Mylar en fonction de la vitesse réduite des ions pour
divers ions lourds de charge Z; comprise entre 9 et 18.

Nous avons constaté, d’une part, que [I’utilisation la théorie LSS prédit une tendance linéaire de la

variation du pouvoir d'arrét électronique en fonction de la vitesse des ions incidents.

D’autre part, en utilisant la théorie LSS modifiée, le comportement du pouvoir d'arrét €lectronique des

matériaux cibles atteint une valeur maximale pour une vitesse réduite donnée de I’ion incident.

Nous avons développé, dans le cadre de ce travail un programme basée sur la théorie LSS modifiée et
permettent de calculer la perte d’énergie pour une large gamme d’ions incidents et pour différentes
énergies. Les résultats obtenus pour des ions dont I’énergic varie dans la gamme 0,1 a 0,65 MeV /
nucléon présente un accord statistique cohérent comparés a ceux obtenus par d’autres méthode de

calcul ainsi que ceux obtenus expérimentalement.

Dans la seconde partie de ce travail, nous avons développé un nouveau programme de simulation, basé

sur la méthode de Monte Carlo afin de déterminer la perte d’énergie nucléaire.

Ce programme de simulation a été concu dans le langage FORTRAN 99 sous Windows. Le programme
simule les trajectoires de la particule incidente dans la matiere, a I’aide de la procédure random. Il nous
a permis d’attribuer a tout ion et dans tout milieu une énergie, une direction et de suivre 1’évolution de

ces parametres lorsque I’ion traverse le milieu ralentisseur.

La particule est définie par son seul angle, la génération de la direction est effectuée d’une manicre

équiprobable pour un tirage aléatoire sur l'intervalle angulaire [0,7].

Cette éetude a été réalisée pour le proton et I'nélium dans les matériaux SiO2, LiF et Kapton et pour des

énergies comprises entre 0,01 keV et 10 MeV.
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Les résultats que nous avons obtenus sont en excellent accord avec ceux obtenus par les codes SRIM
et PSTAR et ASTAR.

D'autre part, la perte d'énergie nucléaire du proton incident est faible, ceci est dd au fait que la particule
incidente est Iégére, et le parameétre d'impact est tres important par rapport a I'ion hélium dans des cibles

amorphes telles que SiO, LiF et Kapton.

Nous avons aussi déterminé les valeurs du parcours moyen des ions lourds Au, Br, Bi et Hg pour des

énergies comprise entre 10 keV et 400 keV dans la cible amorphe SiO2, en utilisant la simulation de

Monte Carlo basée sur la théorie de transport. Nous avons obtenus des résultats encourageant.

Le code basé sur la méthode de Monte Carlo qui est développé dans le cadre de ce travail a ’avantage
d’étre rapide (quelques secondes de calculs sur un simple micro-ordinateur),et tient compte de 1’échange
entre I’ion incident et les atomes cibles. 1l présente également 1’avantage du choix du pas d’énergie. C’est

un bon outil pour effectuer un calcul du genre.
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Abstract — The stopping power of Formvar and Mylar polymeric materials for energy region
(0.1 to 1.0) MeV/nucleon ]QF, 23Na, 24Mg, 27Al, 28Si, 31P, 32S, 35Cl, and *°Ar ions have been
determined. The energy loss and stopping power of Mylar were calculated for !B having energies between
0.31 and 0.85 MeV/nucleon. In fact, the factor &, and exponential function f(E) involved in Lindhard, Scharff,
and Schiott (LSS) theory has been modified in light of the available simulation electronic stopping power values.
The results obtained by the LSS modified theory and Monte Carlo simulations are compared with MSTAR, the
SRIM predictions code, and experimental data. The obtained results show a close agreement qualitatively with
MSTAR, experimental data, and those generated by the SRIM computer code.

Keywords — Monte Carlo simulations, Lindhard, Scharff, and Schiott modified theory, electronic energy

loss, heavy ions, polymers.

Note — Some figures may be in color only in the electronic version.

I. INTRODUCTION

The electronic energy loss of crossing ions in matter has
been of significant interest in the past decades both from a
theoretical and experimental point of view. The theoretical
concepts are given by Lindhard, Scharff, and Schiott' (LSS
theory). This theory uses the Thomas-Fermi statistical model
to describe the screening function that moderates the cou-
lomb potential and to predict electronic stopping power
values proportional to the projectile velocity.>* In addition,
it is used to evaluate the stopping power phenomena at low
velocities of incident-charged particles. On other hand, the
experimental electronic stopping power values differ
appreciably from those obtained by LSS formula in the ion

velocity range v < vole/ 3(Refs. 4, 5, and 6). Many authors
tried to modify the correction factor &, involved in the theory

*E-mail: elbounagui@gmail.com

but only for a very limited number of ion-target
combinations.” "> Furthermore, the slowing down of ions in
matter based on transport theory is of considerable interest in
various fields of materials physics: analysis techniques, such
as ion backscattering, elastic recoil detection method, and
heavy ion—induced X-ray emission or the realization of new
materials by high-energy implantation using both heavy ions
and high energies.'>'® Plastic detectors are used to detect
heavy ions in nuclear physics, cosmic ray, solar particle
physics, and in medical applications. Over several decades,
a large number of experimental and theoretical studies have
been conducted on the electronic stopping power for different
ions and target materials, but found that experimentally it is
not possible to measure electronic stopping power for the
large number of ion/target combinations.'”>*

In the present work, the electronic stopping powers
of Formvar (CsHgO,) and Mylar (C;oHgO,) for g 19,
2Na, 24Mg, 2Tl 2881, 2P, 328, ¥°Cl, and *°Ar ions in the
energy region ~0.1 to 1.0 MeV/nucleon have been

1
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calculated by Monte Carlo simulation and LSS modified
theory.

The calculated electronic stopping powers using
Ziegler et al. and Ziegler (SRIM-2013) (Refs. 25 and
26), Paul and Schinner (MSTAR V3.12) (Refs. 27 and
28), and experimental results>® have been compared with
those obtained using LSS theory formulation." Hence, it
is estimated that such additional calculations of electronic
stopping power will lead to the development of better
theoretical or empirical models for evaluating electronic
stopping powers of heavy ions in different materials. In
future work, electronic stopping power calculations using
the LSS modified theory formulation and Monte Carlo
simulations will be extended to other incident ion/target
combinations in the ion energy domain of LSS theory.

Il. THEORETICAL APPROACH

At low ion velocities, v < V()le/ 3 (where v, represents
Bohr velocity and Z; is the atomic number of projectile
ion), the stopping power is well represented by the

dE
statistical parameter <d>’ which is defined by the
X

LSS formula as the probability that describes the energy
lost by the incident particle through a given thickness of
target material. The LSS theory predicts a linear trend
with ion velocity for the electronic stopping power
given as

dE _ Z]Zz v
() e () ()0

where
Z1, Z, = atomic numbers of incident ion and target
atom, respectively
&. = correction factor equal to le/ 6
Vo, ao = Bohr velocity and Bohr radius, respectively

N = atomic density

v = velocity of the projectile ion
3/2
Z-= (Zf/3 +Z§/3> .

At low velocities, the electronic stopping power
calculations based on LSS theory predicted a linear
trend with reduced ion velocity v, (Ref. 3). The quoted
validity of LSS theory, in terms of ion-reduced velocity
v, <1D)is

@ANS

v
V= — (2)
V()Zf/3

where the maximum of v, isup to 1 (v, < 1).
The electronic stopping power given by LSS formula
contains the correlation factor &,, which is approximately

equal to le /® For incident-heavy-charged particles with
Z, =5 to 18 in different polymeric materials, we have
evaluated &, for different ion-polymer target combina-
tions at various ion energy. In light of these & values,
the following fitted formula is given by

& =a(Z) Z5) (3)

where a = 0.956, b = —0.573, and ¢ = 0.237 are the fitting
parameters.

For that, we have calculated &, for different ion-
polymeric target combinations at different ion energies.

In Eq. (1), the basic equation of LSS theory is mod-
ified by incorporating the correction factor and the effec-
tive charge Z. of moving heavy-charged particles
penetrating inside matter at low-velocity regions

<v < vOZf/ 3) (Refs. 29 and 30). The effective charge is
given by the following formula proposed in Ref. 31:

Zigyp = (1 —exp(—1.25x))Z, , (4)

where x = 100[3/212/3 and B = v
c

We have attempted to include a semi-empirical
formula in our calculational approach, whereby we
change the Z; by the effective charge Z,.4 in the LSS
formula.

Through this work, we have proposed the following
formula in Eq. (5) to evaluate the electronics stopping
power (Se) for heavy ions crossing polymeric targets at
low energies:

dE ZiosZ
<_ _) — &8ne’agN (ﬁ)
dx / | ss—Modified Z
1%
— E
() rie).

where Z, is replaced by Z; .4 given in Eq. (4). The f(E) is
an exponential function expressed as

(5)

f(E) = a;e ™" (6)

where a, and b, are adjustable parameters taken as
follows:

NUCLEAR TECHNOLOGY - VOLUME 00 - XXXX 2019
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Formvar: 0.508 < q; < 1.181 and 1.623 < b, < 3.912
and
Mylar: 0.531 < a; < 1.012 and 1.899 < b, < 3.598.

However, the expression of Eq. (5) can be given as

dE AW Y4,
(_ _> = &:8nezaoN <—]e‘ff 2)
dx /1 $5Modified Z
y (1) (a2 .
Vo

The semi-empirical expression [Eq. (7)] suggested can be
considered as a function of incident ion energy £ and the
determining empirical values for a; and b, that would fit
the calculation of stopping power data.

First, we calculated the electronic stopping data;
second, we extended our study by fitting different ion-target
combinations which were chosen for Z; = 5 to 18 heavy
ions in solid target.

(7)

[1l. MONTE CARLO SIMULATIONS

Each ion is characterized by the parameters, which
are the identifier, the atomic number, the atomic mass, the
energy, the direction, and the parameters of the three
positions in the space X, ¥, and Z. We can follow the
evolution of these parameters using Monte Carlo
simulation.*?* The particle is assumed to change
direction as a result of binary electronic collisions and
to move in a straight path between two consecutive
collisions. The energy of the particle is reduced as a result
of electronic collision, and a trajectory is terminated
either when the energy drops below a prespecified value
or when the particle position is outside the target. The

Collision partner

Free flight path

Ion

X0, Y0,Zo

target is considered amorphous with atoms at random
locations and the directional properties applicable for a
crystalline material are ignored.”*** This program
calculates the final three-dimensional distributions of
the ions, the energy transfer, the energy loss, and the
electronic stopping power. The trajectory is stopped
when the ion energy is smaller than / (mean excitation
energy). We performed a conventional simulation run
with such a high number of ion trajectories (1 000 000)
that statistical fluctuations are negligible.

For the energy loss T to an electron in solid as a
function of impact parameter b, in order that such a
collision leads to an energy transfer in an interval
(T, T + dT), the differential cross-sectional area for
each transfer energy is given by

2mnZiet dT

do(T) m? 7T (8)

The formula for electronic energy loss is given by

b max

J do T(b), 9)
bmin

(T) =

where 6 is the cross section of the interaction and b is the
impact parameter.

Let’s consider a typical interaction, where the target
is described by assuming a cylinder with radius equal to
the impact parameter b, and | is the average free flight
path (see Fig. 1).

The polymeric target is sufficiently thin (a few
microns). The program generates a homogeneous
distribution of particle position (X, Y, Z) in a cylinder
characterized by radius by,.x, Which represent the
bombarded volume.

Fig. 1. Schematic collision in amorphous targets.
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A triplet of numbers {;, {,, and ; is generated using
a random number generator based on a congruential
method,*® where {; is a random number (0 < ¢, < 1):

random(t;) ,

Gi
{, = random(z,) ,
and
¢y = random(t3) . (10)
We generate homogeny in the interval [0, L] to obtain X

position and a couple of the space positions {¥, Z} in a
circle of radius bp.x:

X:CILa

Y= _bmax +2 bmax Cz 5

and

Z = —bmax +2 bmax G5 (11)
where Y € [_bmax’ bmax] and Z € [_bmax> bmax]-

The isotropic generation of the couple {Y, Z} in the
circle of radius b,,,, is obtained by

2 2 2
Y+ 77 < by, - (12)
The emission angle 0 is generated according to the

selected angular distribution using the Von Neumann
mathematical method.***> To establish the rotational

specified by the directional cosines using the beam
trajectory as the x-axis:

0 = ar cos(1 —2¢,) , (13)

where {4 is a random number (0 < ¢, < 1).

IV. RESULTS AND DISCUSSIONS

In our study, we used Formvar and Mylar as
polymeric materials that are characterized by some
known parameters: the average atomic number Z,
the average atomic weight 4, and the mean excitation
energy I (Ref. 36). The parameter values used for
Formvar and Mylar are displayed in Table 1. The
constituent mean excitation energies are 19.2 eV for
hydrogen, 81 eV for carbon, and 106 eV for
oxygen.”’

In order to test the validity of the LSS theory, we
illustrate in Figs. 2a and 2b the electronic stopping
power of the Formvar polymeric material as a
function of reduced ion velocity for different heavy
ions with Z; = 9 to 18, for the LSS theory and LSS
modified theory, respectively. In fact, it is found that
the LSS theory predicted a linear trend with ion
velocity for the electronic stopping power (see
Fig. 2a). On the other hand, using the LSS modified
theory, the behavior of the electronic stopping power
of Formvar for heavy ions reaches a maximum value.
This behavior is due to incorporating the factor &,
and the exponential function f{F) (see Fig. 2b). The

invariance, an azimuthally angle ¢ is randomly computed stopping power values based on Eq. (1)
calculated in the range [0, 2n]. The initial direction is  after incorporating the modified & factor and
TABLE I
Average Atomic Number Z, Average Atomic Weight 4, Mean Excitation Energy I,
and Concentrations of Mylar and Formvar*

Concentration B B

Polymer Foil Element (at. %) VA A 1 (eV)
Formvar (C5H802) H 53.33

p =123 g/em® C 33.33 3.60 6.67 70.87
(0) 13.33
Mylar (C10H804) H 36.36

p = 1.40 g/cm® C 45.45 4.55 8.73 78.70
0 18.18

*Concentrations in atomic percent.

@ANS

NUCLEAR TECHNOLOGY - VOLUME 00 - XXXX 2019



ELECTRONIC STOPPING POWERS OF FORMVAR AND MYLAR - EL ASRl et al. &

0 Fig. 2(a)

-
o —o— Na .
g 354 —A- 11\4112 N e

——
0 ——Si el
g 804 —«P x g " _a

-—S Pl
> —e-Cl Ao
2 25 - —4k= Ar * o »” < 24
S * 0% Y e Y
< +* o >"< <« .‘—0 v A
— R S 0 PR M v~
[9] 204 . *‘*.",b" ‘4.4 ‘.,0 ,v"’ A
g + e e v —o
Q * o Op? e v A 4
Q, 20" P " & v A o
00 a*;* ;’ b:‘//’/v/ vjA/A ~_o—®
£ 1 *‘E*.===<:":VVI'AA o\‘/./ —"
a LA RS4 AN e~ -a—"
aQ & .4‘4.0_"1:1—‘.,... -t u-1
2 101 ‘%‘:XA.A. - an—"
n A g _m-E -

"
5 T T T
0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

Reduced velocity (V)

Fig. 2
% ig. 2(b)

25 1

20 1

154

104

Stopping power (MeV mg™! cm?)

0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Reduced velocity (V)

Fig. 2. Electronic stopping power as a function of reduced velocity for different heavy ions in Formvar (CsHgO,): (a) LSS theory

and (b) LSS modified theory.

exponential function f{E), will be compared with the
other theoretical and experimental data.

Furthermore, a comparison was made to examine
the validity of the modification parameters [, and
f(E)] in the LSS theory for a large range of the
calculation data obtained by the LSS modified theory,
Monte Carlo calculation, SRIM code, and some
experimental results obtained in literature. We plot in
Figs. 3 and 4 the electronic stopping power as a
function of incident energy in the Formvar and
Mylar polymeric materials for atomic number Z; = 9
to 18, respectively. In fact, the results calculated by
Monte Carlo simulation and SRIM code are the same
qualitatively with those obtained by the LSS modified
theory (see Figs. 3a through 3i and Figs. 4a through
41). In addition, it is shown that the calculated elec-
tronic stopping power values based on the LSS modified
theory in the energy range 0.1 to 0.65 MeV/nucleon for
heavy ions provide generally a close agreement qualita-
tively with those obtained by Monte Carlo simulation,
SRIM code, and experimental data,>®*° whereas this
behavior decreases rapidly for £ > 0.6 MeV/nucleon.

It is clear from Fig. 3 that for heavy ions like '°F,
27AlL, 881, *3Cl, and “°Ar in Formvar, the LSS modified
theory values are in close agreement (about 10%) with
the SRIM code at the energy region (0.1 < £ < 0.63), in
addition, at the same energy range the heavy ions >*Na,
2*Mg, *'P, and **S in Formvar show the discrepancy
(about 12%). For Fig. 4, the incident heavy ions like
YF 35Cl, and *°Ar in Mylar, the LSS modified theory
values are in close agreement (about 10%) with the
SRIM code at the energy region (0.1 < E < 0.63).
However, the heavy ions Na, 24Mg, 2TAlL 28si, 3'p,

NUCLEAR TECHNOLOGY - VOLUME 00 - XXXX 2019

and *?S in Mylar show the discrepancy (about 13%) at
the same energy region.

For all ion projectiles with Z; = 9 to 18, the present
formulation shows a good agreement (~8%) only within
the £ = 03 to 0.6 MeV/nucleon. But above
E = 0.65 MeV/nucleon, the LSS modified theory highly
underestimates.

Table II presents the calculated electronic stopping
power values based on the application of the SRIM code,
MSTAR code, LSS modified theory, and Monte Carlo
simulations at low energies. By comparison with the experi-
mental data (column 6 in Table 1) it is clearly indicated that
the calculated electronic stopping power values using our
calculations provide generally a good agreement with the
experimental values. Also from Table II we can notice that
for light ion ''B Mylar, the LSS modified theory values are
in a good agreement (about 5%) with the SRIM code,
MSTAR code, and experimental data in the energy range
0.31 to 0.85 MeV/nucleon.

V. CONCLUSION

In the present study, we have calculated the energy
loss of heavy ions Yk 23Na, 24Mg, ZTAl, 288, 3p, 3%,
3Cl, and “*°Ar transported through the polymeric
materials Formvar and Mylar using several methods:
SRIM, LSS modified theory, and Monte Carlo
simulation. We have calculated the stopping power of
polymer materials for heavy ions with 9 < Z < 18 in
energy region from 0.1 to 1.0 MeV/nucleon. In addition,
we have calculated the electronic energy loss of ''B in
Mylar at the energy range <0.31 to 0.85 MeV/nucleon

@ANS



- ELECTRONIC STOPPING POWERS OF FORMVAR AND MYLAR

EL ASRI et al.

6

TV o (D PUE [ (W) ‘Sz (B) dje F) TS, 4) TV, (P) SN, (9) BN, (@) “dy, () :suor Karoy 10§ 3081e) orowA[od CQSHS) teauLiof jo 1omod Surddoys oruonoory

(U/APIN) & (U/APIN) &
T T0 1 10
L L g L . S
SOIN —A—
payIpow SST —y— Lot vmcﬁoEmmUm@H —h— or
SST—— b ba r
——
NS —-— %] Smmw —-
FST @
= FST
5
02
~
g Loz
R
FS2 w
Oy G2
- 0¢
L ge - 0g
JEAULIO UI Iy JBAULIO UI [)
014 Se
® C))
(4/APN) & (WASN) |
L 1o 1 10
L L g L L S
SOIN —A— SOIN —A—
PaIpowW SST —y— Lot ‘[e 19 BIUUSANY) —p—
SST—o— PayIpOW SST —y— ot
NS —-— %2} SST—e—
Lot e NIIS —a—
= ST
5
<
Foz B
& -0z
8
[ mN (—6
g2
o€
JRAULIO] UI J Jeawtoj urig [ O€
Ge
® ®)
(U/APIN)E (U/APIN) &
: 1o I 10
! L <] L L S
SOIN —A— SO —A—
‘[B 12 BIWSANY) —g— PpayIpouwt SS7T —w—
PayIPOW SST —y— ot SST—o— Lot
SST—— %) WIS —=-—
RIS —— h\vﬁ
FST M FST
=]
=]
&
. o -
02 wz 02
Lgz F G2
JeAunioq ur SN JBAULIO UT BN
og o€

(©)]

@

(;Wo/3W/ABIN) °S (;Wo/8W/ASIN) 9S

(;Wo/3W/ASIN) 9S

(4/ASIN) E
T 10
| . g
SOIN —e—
PaIPOW SST —y—
SST—— FoT
RIS —=—
LSt
-0z
e
o€
JBAUWLIO Ul §
ge
@
(U/ASIN) &
1 10
. \ g
SO —A—
e 10 qIq —o—
PaIpOW SST —v— Lot
SST——
NRIS —8—
LSt
0z
4
JeAuLIo] Ul [y
0¢
®)
(W/APIN)E
1 10
L , g
Te 19 qiq —o—
SOIN ==
payipow §§T —v— g
SST—e— o P
RIS —m— & 2y Lot
*
st
< IBAULIO UL
03
(®

"¢ g

(gwo/3w/ASN) @S (Zuxo/ﬁux/Aew) =l

([W/3W/ASIN)°S

NUCLEAR TECHNOLOGY - VOLUME 00 - XXXX 2019

@ANS



1

ELECTRONIC STOPPING POWERS OF FORMVAR AND MYLAR - EL ASRI et al.

(UW/ASIN) & (WASN) &
1 10 1 10
! s g ! . g
SOW b SOIN —A—
POIJIPOUI SST —p— Lot POIJIPOW SST —— Lot
SST—0— SST—4—
IS —m— » RIS —8—
reto@ kst
=
<
-0z
~~ -
5 0z
0
leg o
3 Icz
-os
Loe
AN w Iy [ %€ TelAIN UI [ e
® (C))
(WASIN) & (U/ASIN) A
I o 1 10
_ _ G . s g
SOIN e
SOIN —e—
PoIyIpOU ST —w— ; A
SST—e— ro POYIPOW SST —y— Lot
RIS —— SST—o—
2 RIS ——
et g ket
[0
N
02 m
® Loz
2]
m_/u
Loz
e
Je[A roe
AN Ul d TelAN Ul IS
og
® ®)
(UW/ASN) & (U/APN)E
1 10 T 10
1 1 m 1 1 m
SOIN —A—
SO —a— T’ 10 I —e—
TPAT penyIpou SST —v—
POIJIPOUI ST —wp— ot SST —o— FOT
e ¢ | e
a1 b
< FGT
2]
o
S~
o
- 02 ,wv
02
- sz
Je[AN Ul B
Je[AIN Ul SN AU EN cz

©)

@

(;Wo/8W/ABN) @S (,W2/3W/ABIN) °S

(ZIII:)/ELU/AQW) oS

(WASIN) &
T 0
. . c
SOIN =
Te 10 qIq —e— Lot
PayIPOW SST —y—
SST—o—
NRIS —=— F ST
02
S92
F0€
JRIAN Ul §
(€)
(UW/ASIN)
1 10
. . s
SOIN ——
TR Qd o
POYIPOW S5 —y— ot
SST—o—
NS —=—
FST
02
FS2
Je[AN UI [
P)
(UW/ASIN) &
1 0
. . s
SOIN —A—
T8 39 qIq —e—
payIpoul SST —y—
SST—e—
WIS ——
FOT
FST
JR[AN UI
®

IV, (D) PU O (W) S, (B) dy @) 1S,, (@) TV, (P) BN, (0) BN, (Q) A, (&) :suot Aaeay 10f j51e} otowAod (FOSHO!D) 1e]AN Jo 1omod Surddols orwonosyq 4 ‘81

(;uo/3wWw/ASIN) °S (;uo/3w/ASIN) S

(ZLUO/BIII/AGW) 9S

@ANS

NUCLEAR TECHNOLOGY - VOLUME 00 - XXXX 2019



8  ELASRI et al. - ELECTRONIC STOPPING POWERS OF FORMVAR AND MYLAR

TABLE I
Electronic Stopping Power of Mylar for ''B Ton
Stopping Power (MeV/mg/cm?)
Energy Raisanen and
(MeV/nucleon) Monte Carlo LSS Modified SRIM Code MSTAR Code Rauhala®

0.31 6.43 6.23 6.13 6.30 6.18
0.35 6.38 6.21 6.15 6.22 6.20
0.38 6.35 6.19 6.14 6.14 6.16
0.42 6.28 6.11 6.11 6.04 6.09
0.46 6.21 6.03 6.08 591 6.05
0.50 6.12 5.96 6.03 5.79 5.96
0.54 6.02 5.89 5.96 5.66 5.83
0.58 5.93 5.78 5.90 5.54 5.78
0.62 5.84 5.53 5.83 5.44 5.67
0.66 5.75 5.34 5.75 5.34 5.56
0.70 5.65 5.16 5.66 5.23 5.45
0.78 5.50 4.66 5.50 5.06 5.25
0.85 5.31 4.26 5.34 4.90 5.10

and compared it with MSTAR data. A comparison with
Monte Carlo simulations, SRIM, and experimental data
clearly indicates that the calculated electronic stopping
power values using our formulation provides generally a
close agreement qualitatively with the LSS modified
theory values within the acceptable limits for all the
projectile ions considered in the present work for
Formvar and Mylar polymeric materials at low energy
~0.65 MeV/nucleon.
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Abstract

This paper is dedicated to study the nuclear energy loss in
amorphous targets SiO», LiF and Kapton for different charged
incident particles at energy E > 0.01 keV, by using Monte Carlo
simulations. The nuclear stopping power and mean range are
investigated. However, the nuclear stopping power and its
maximum increases with increasing the atomic number of
charged particles. All results are compared with existing SRIM
data, PSTAR and ASTAR values. Finally, using the Monte-
Carlo simulation, a determination was also made of mean range
of ions in amorphous targets at energies from 10 to 400 keV.
Our results were compared with experimental data.

Keywords: Nuclear energy loss; Amorphous targets; Monte
Carlo simulations; Charged particles; Mean range of ions.

1. INTRODUCTION

The energy loss of ions in amorphous targets has mainly been
investigated mainly in the low, intermediate and high ion
energy [1-5]. The binary collision approximation has long been
used in slowing down simulations of the interactions of charged
particles with target materials, as well as being the basis of large
analytical theory in this area [6-8]. There is a long-standing of
interest in stopping powers for heavy charged particles in
matter, because such information is needed in many areas of
basic and applied physics such as: Radiological physics and
biomedical dosimetry [9]. Today proton and helium penetration
of matter are already well known experimentally and are
inventoried in the SRIM data and PSTAR/ASTAR programs
[10,11]. The Monte Carlo simulation has many numbers of
advantages over present analytical formulation based on
transport theory. It allows more rigorous treatment of elastic
scattering, explicit consideration of energy of surfaces and
interfaces. By using this method it's easy determination of
energy and angular distributions [12].

The Monte Carlo simulation thus takes into account a wide
range of possibilities and helps us reduce uncertainty. This
calculation method is very flexible; it allows us to vary risk
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assumptions under all parameters and thus model a range of
possible outcomes.

2. NUCLEAR STOPPING POWER

The interactions of an ion with the matter gather a whole of the
following process which an incident particle yields its energy
to target. The kinetic energy communicated to these materials
produces modifications of the target atom. It is thus the
transferred energy which is responsible for the defects created.
The transfers of the energy are divided on two parts: (i) the
inelastic collisions constitute the principal mode of energy loss;
it acted of exchange of loads between the projectile and target
atoms, of an ionization of the target atoms or excitation of the
electrons [13-16] and (ii) the elastic collisions result primarily
by displacements of the target atoms and thus in crystalline
defects in the structure [7]. The stopping power of heavy
charged particles at low energy using the semi-thick target
method is described in detail in the literature [17].

The nuclear energy losses may be associated with significant
angular deflection dependent on ion and target mass whereas
electronic processes exert a rather minor influence on the
scattering angle. This mode of energy loss occurs mainly at low
energy (figure 1). There are very few experimental results
quantifying these energy losses; loss of nuclear energy is
therefore often evaluated theoretically. The Coulombian
diffusion cross section of the charged particles by the nuclei of
the medium is calculated, as well as the energy transfer during
this process.

The energy loss of particles in matter is of considerable interest
in several different branches of physics. lon implantation is a
widely used technique in for instance semiconductor
fabrication and different branches of materials science.

At very high energies (larger than several hundred MeV), the
slowing down of all charged particles is contributed to by
bremsstrahlung, Cherenkov radiation and nuclear reactions.

At lower energies, the slowing down of ions is traditionally
separated into two distinct processes: electronic and nuclear
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slowing down or stopping power. The sum of these two
processes is called the total stopping power

S(E) = S.(E) + Sp(E) 1)

With nuclear stopping one means elastic collisions between the
ion and atoms in the sample. If one knows the form of the
repulsive potential V (r) between two atoms, it is possible to
calculate the nuclear stopping power S, (E). Nowadays, the
repulsive potential between two atoms can be obtained to great
accuracy from quantum mechanical calculations.
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Figure 1: Ratio between nuclear and electronic stopping
power [18]

The interaction treatment requires taking into account the
effective charge of the incident ion and an appropriate form of
potential taking into account the shielding effect due to the
electrons of the nucleus. The potential is described in the
following form:

v = 254 (2) @)

T a

Where the first factor corresponds to the coulombian potential
with a charge ze for the projectile and Ze for the nucleus
making up the medium being traversed. The ¢ factor represents
the screen term and a, the screening length due to electrons.
Common expressions of the screen parameter are:

_0,8853a,
a= (22/3 + Z2/3)1/2
or:

_0,8853a,
- (21/2 + Z1/2)3/2

with ao the Bohr radius (ao = 0.528A). These formulae take into
account the interpenetration electronic clouds of the incident
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particle and nucleus. A high energy, the calculation of energy
loss by nuclear collision neglects the screen effect due to
electrons [12, 19].

The energy transfer T to the target atom in a single collision is
given by

T =M poin? (g) = yEsin? (g) ©))

T (My+My)?

Where M, and M are the atomic masses of the particle and the
target respectively, E is the incident energy.

Figure 2: Schematic collision between ions and target

The nuclear stopping power is related to the Kinetic-energy
transfer from the incoming ion to the target atoms [21]. Then
the mean energy-loss per unit path due to elastic collisions is:

(- %)n =N [, T(b)do = NS,(E) 4)

Where N is the atomic density of the target, Sy is the nuclear

stopping cross-section, b is the impact parameter and o is the
scattering cross section.

For heavy ions, the nuclear stopping power is predominant and
the mean range can be simply obtained by the integration of the
nuclear stopping power as:

E dEr
RE) = [, 559 ®)

2.1. Calculation method

Each incident ion is characterized by its atomic number, its
atomic mass, its energy, its direction, and its space position.
Using Monte-Carlo simulation, we can thus follow the
evolution of these parameters. The particle is assumed to
change direction as a result of binary collisions and to move in
a straight path between two consecutive collisions. The energy
of the particle is reduced as a result of elastic collision. The
target is considered amorphous with atoms at random locations
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and the directional properties applicable for a crystalline
material are ignored [7].

The calculation of the nuclear energy loss has been performed
by considering elastic collisions:

<T>= [T(b)do (6)

The collision impact parameter b is determined by random
numbers which are evenly distributed between 0 and 1, and
then the scattering angle © in the center of mass system is
calculated from the formalism for nuclear scattering based on
the Moliere potential [20]

To determine the distance dl between collisions, equations (7)
is used:

dl = —-In(®) 7)

& is the random number uniformly distributed between 0 and 1.

The mean range R is obtained by using this expression:

R= [ <cosd >dl (8)

Each path length element dl of the ion incident trajectory is
projected on the x axis by multiplying with the corresponding
directional cosine.

The emission angle 6 is generated according to the selected
angular distribution using the Von Neumann mathematical
method [22, 23]. The initial direction is specified by the
directional cosines using the beam trajectory as the x-axis:

0 = cos™1(1—2&") 9)

where &' is a random number.

The azimuthal scattering angle ¢ is randomly sampled in the
range [0, 2x], selected using the relation:
¢ =2m¢" (10)

& is a random number uniformly distributed between 0 and 1;

The maximum energy transfer, Tma, IS given by :
Thax = YE
And the minimum energy transfer Tmin is :
in2 Omin
Tin = YEsin (T)

where Omin is the minimum scattering angle (in this program,
usually Omin in the laboratory system is 1 degree).

The calculations are treated by the application of computer

simulation technique. The random number is given by using a
subroutine to generate the number &. The program simulates the
trajectories of the incidental particle in the matter, with the
assistance of the random procedure. Knowing the energy,
initial direction and to follow the evolution of these parameters
when the ion crosses the matter by using the Monte Carlo
simulation. The particle defined by its only angle, the
generation of the direction carried out by an equiprobable
pulling on the angular interval [0, 77 ].

2.2. Choice of Materials

We have used, for this theoretical calculations of nuclear
stopping powers, different amorphous targets such SiO,, LiF
and Kapton. The average atomic number and the average
atomic weight based on current values of constituent of
amorphous targets are presented in table 1.

Table 1. Average atomic number (z) and average atomic
weight (A) of Silicon dioxide, Lithium fluoride and Kapton
polyimide film

Target z A
Silicon dioxide (SiO;) p =2.210 g/cm®  9.99 19.99
Lithium fluoride (LiF)

0 = 2.635 glom? 455 8.73
Kapton polyimide film (C22H100sN3) 5.03 9.80

p =1.420 g/cm?®
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3. RESULTS AND DISCUSSIONS

The results of the calculation using the Monte Carlo simulation
are shown in figures 3 and 4. These figures show the variation
of the nuclear energy loss as a function of the incident particle
energy. This study was carried out for proton and helium in
SiO;, LiF and Kapton at energies from 0.01 keV to 10 MeV.

Our results were found to be in excellent agreement with those
obtained by SRIM code [24] and PSTAR/ASTAR [25, 26]. On
the other hand, the nuclear energy loss of incident proton is low,
this is due to the fact that the incident particle is light, and the
impact parameter is very important, compared with helium ion
in SiO2, LiF and Kapton amorphous targets.

A common feature for all ions is that the nuclear stopping as a
function of ion energy has a maximum at a relatively low
energy, and that the nuclear stopping of the ion decreases as the
energy of the ion increases. This means that the nuclear
stopping is important only for low ion velocities.
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Figure 3. Nuclear stopping power behaviour in the energy range of interest
for protons particles in SiO; (a), LiF (b) and Kapton (c)
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Figure 4. Nuclear stopping power behaviour in the energy range of interest
for helium particles in SiO- (a), LiF (b) and Kapton (c)

Figures. 5, 6 and 7 shows the behaviour of nuclear energy loss
versus of kinetic energy for 1'B, N and *Ni in SiO;, LiF and
Kapton. All curves of the nuclear stopping increase when
increasing the incident energy until a maximum, and then
decreases as the energy of the ion increases. The curve of
nuclear energy loss has a maximum at 113.36 keV/um for 1'B,
177.1 keV/um for N and 1087.7 keV/um for *Ni in target
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SiOy, see figures. 5(a), (b) and (c), respectively. In addition, the
figures. 6(a), (b) and (c), shows the maximum of nuclear energy
loss in target LiF at 150.5 keV/um, 236.2 keV/um and
1303.2 keV/um for 11B, 14N and 58Ni, respectively. For target
kapton, the curve of nuclear energy loss has a maximum at
105.8 keV/um for B, 158.1 keV/um for N and 828.2
keV/um for *8Ni, see figures. 7(a), (b) and (c), respectively.
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However, it is shown that when increasing the atomic number
of each incident particle, the nuclear energy loss increases,
whereas, this nuclear stopping increase with increasing the
incident energy in different amorphous targets until maximum
values. These results showed that the contribution, of atomic
number of incident heavy ions is important on a nuclear energy
loss. This is probably due to the fact that when the number of
incident particles is increased, the number of interactions

increases, which leads to an increase in the energy lost.

Indeed, the majority of low-energy incident particle deposit
their energy in a short distance inside of the target materials.
On the other hand, the results obtained by our method of
calculation are in good agreement, compared with those
obtained by using SRIM code theoretical predictions [24].
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Figure 5 : Nuclear stopping power behaviour in the energy range of interest
for 1B (a), “N (b) and %8Ni (c) particles in SiO;
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Figure 6 : Nuclear stopping power behaviour in the energy range of interest

for B (a), “N (b) and 58Ni (c) particles in LiF
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Figure 7 : Nuclear stopping power behaviour in the energy range of interest
for 1B (a), “N (b) and %8Ni (c) particles in Kapton

Using the Monte Carlo method, the mean range was also
determined for Au, Bi, Br and Hg heavy ions in SiO2
amorphous targets in the energy interval from 10 to 400 keV.

Table 2. Comparison of experimental and calculated range for ions Au and Bi in SiOx.

Range (A)
Au Bi
Energy (keV) | Exp.[27] | SRIM Oth[ezrs‘ja'c' Present work | Exp.[27] | SRIM Oth[ezrs‘ia'c' Present
10 116 120 94 118 135 112
15 135 143 162 141 112 144 166 123
20 142 166 187 152 140 167 191 155
30 200 207 234 205 185 207 238 192
50 315 278 313 317 260 277 316 271
70 365 341 382 374 345 339 386 351
100 469 428 481 473 395 425 483 403
150 562 581 555 578
200 700 688 773 708 655 677 770 667
250 810 837 794 826
300 928 958 908 931
350 1044 1081 1020 1038
400 1230 1159 1310 1243 1150 | 1129 1290 1163
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In addition, we are calculated the values of mean range of some
heavy ions such as Au, Bi, Br and Hg in SiO2. To validate our
results, the obtained values by our calculations program and
those obtained experimentally and theoretically by other
authors [27-30] are presented in table 2 and 3. Comparison with
the previously works is performed and the result are found to

In the light of these results, we notice that the mean range of
ions, in amorphous targets increases with the increasing the
kinetic energy, whereas, at fixed kinetic energy value the mean
range decreases with the increasing of atomic number. Our
results, obtained by Monte Carlo simulations, were found to be
in close agreement with experiment results [27, 29].

be in close agreement.

Table 3. Comparison of experimental and calculated range for ions Br and Hg in SiO5.

Range (A)
Br Hg
E(Eg%y Exp.[29] | SRIM Oth[ezrg‘ia'c' Present work | Exp.[30] | SRIM OthFZrS‘ja'C' ngrel?t
10 - 115 --- 140 117 143
15 - 149 - 161 144 165
20 --- 181 - 192 167 180
30 242 266 208 266
50 411 356 352 423 368 279 323 375
70 468 518 342 395
100 668 635 627 690 497 429 482 506
150 1028 916 900 1045 583 562 636 595
200 1233 1202 1175 1249 754 687 773 766
250 1542 1493 1451 1550 883 808 914 892
300 1696 1791 1729 1708 1012 925 1050 1025
350 1902 2096 2008 1915 1184 1040 1178 1195
400 2055 2407 2286 2073 1269 1154 1300 1278
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The electronic stopping powers of LR-115 and Kapton polymeric foils have been
estimated, using Monte Carlo simulations, for °Be, B, **C, N, °0, and *Cl ions
covering the energy range ~0.1-1.0 MeV/n. Comparison of stopping power based on
Lindhard, Scharff, and Schiott (LSS) theory with the corresponding values obtained
by SRIM and MSTAR codes in LR-115 and Kapton polymeric foils illustrate a
significantly large deviations. However, a semiempirical equation has been
proposed here and tested for better stopping power calculations at low-energy
regime in the domain of LSS theory for Z = 4-8 ions across materials. Furthermore,
the electronic energy losses for °Be and %0 ions in SiO, and Al,Os, respectively,
have been calculated in the energy range of ~0.1-1.0 MeV/n. The calculated
stopping powers exhibit up to 10 % deviation from the experimental values and

MSTAR data.

© 2021 Atom Indonesia. All rights reserved

INTRODUCTION

The LSS theory was developed by Lindhard,
Scharff, and Schiott [1] to calculate and evaluate the
electronic energy loss at low energies. However, the
deceleration and scattering of charged particle in
matter is considerably used in several techniques and
phenomenon of physics such as: ion channeling,
radiation damage, sputtering, the reflection and
transmission of charged particles, and charged
particle activation analysis [2,3]. At low energies,
the Bethe formula [4] cannot be used to calculate the
electronic energy loss, because the inner-shell
contribution to the energy loss is relatively
negligible. In fact, the energy loss becomes
proportional to the wvelocity of the projectile.
Experimental and theoretical studies have been
investigated on the electronic energy loss for
different ions and target materials [5-7]. Moreover,
the Monte Carlo simulation (MCs) has a number of

*Corresponding author.
E-mail address: elbounagui@gmail.com
DOI: https://doi.org/10.17146/aij.2021.1080

advantages in comparison to analytical formulations
based on the transport theory [8-10]. Furthermore,
the electronic energy loss of light and heavy ions in
compound materials have attracted attention in
recent years [11-14] due to their increasing use in
ion beam applications and materials science. Several
measurements of the energy loss have been
conducted and compared with the calculated values
for heavier ions [15]. Also, many experiments have
been conducted to determine the electronic stopping
power for different heavy ions with Z; =5 to 29 in
silicon dioxide and various polymeric materials such
as polyethylene terephthalate or PET (CioHgOg)n,
polycarbonate/PC (Cy6H1403),, and polyethylene
naphthalate/PEN (Cy14H1004), [16]. In a previous
paper, calculations of the stopping power data of the
heavy ions of “°F, #Na, *Mg, #’Al, %si, 3'p, ¥,
%Cl, and *°Ar were reported for Formvar and Mylar
polymeric materials for the 0.1 to 1.0 MeV/n energy
region [17]. More experiments are needed for
various ions and stopping targets to draw a definite
conclusion about the usefulness of the LSS theory in
the low-energy region. Until it is definitely
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confirmed, we recommend the use of the modified
LSS for low-energy ions.

In the present work, we investigate the
electronic energy loss in amorphous materials
(cellulose nitrate LR-115, Kapton polyimide film,
Si0,, and Al,Q;) for different incident charged
particles, such as °Be, "B, *C, N, °0, and *ClI
ions, at low velocities using Monte Carlo
simulations and modified LSS theory. Also, all
results obtained by Monte Carlo simulations and
modified LSS theory are compared with those
calculated by SRIM and MSTAR computer codes
and experimental values.

EXPERIMENTAL METHODS

The electronic energy loss for v < vOZf/?’,
where v, and Z; are the Bohr velocity and incident
atomic number, respectively, as described by
LSS theory for heavy ions at low energies can be
given by (1).

Z1Z
(Sohuss = ¢,8m%aNz* (22)v. (1)

In (1), & represents the correlation factor (equal to
Z1/®, while N and a, denote the atomic density and
atomic radius, respectively. Z, is the target atomic
number and v, is an ion reduced velocity given by:

v

mand Z = (223 +22/%)3/2
voZ;

v, =
The electronic energy loss given by LSS
formula [1] contain the constant ¢ that is

approximately equal to Z;/®. This factor ¢ is not
only dependent on the ion atomic number Z; but also
on the target atomic number Z,. In this case ¢ can be
rewritten as (2), where a = 0.956, b = -0.573, and

c=0.237.

¢, = a(z7z5) )

We have attempted to include a semiempirical
formula by taking into account, in our calculation
approach, the concept of effective charge of moving
ions and the exponential fit function [17]. Based on
the previous work, through this study we propose the
following equation to evaluate the electronic
stopping power (S¢).ss for heavy ions traversing the
targets at low-energy region [17]. (Se)wmodified-Lss IS
given as (3).

(Se)Modified—LSS = (Se)iss X f(E) (3)

In (3), (S.).ss and f(E) are defined by Egs. (4)
and (5):

18

(Sediss = é:,,’ X (Se)Lss (4)
f(E) = aje™™E 5)

In (5), a; and b, are adjustable parameters and are
taken as follows:

1.587 < a;<1.993 and 2.301 < b; < 2.549.

However, the expression of Eq. (3) can be given as
in (6).

(Se)modified—Lss =

cl8meagNz2 (222) (L) (aehD)  (6)
0

The semiempirical expression suggested as
Eq. (5) can be considered as a function of incident
ion energy E. The empirical values for a; and b, that
would fit the calculation of stopping power data
need to be determined.

However, at low energies, the electronic
energy loss becomes proportional to ion velocity. In
this case, it is considered to use an energy loss which
is correlated with the impact parameter of each
collision (see Fig. 1). The transfer energy in the
collision is given by (7), where ois the cross section
of interaction and b is the impact parameter.

(T) = [, T(0)do )

Here, a typical interaction is considered. The
target is described by assuming a cylinder with
radius equal to the impact parameter by, and length
L. The average free flight path can then be
calculated by (8).

b2ml = N1 (8)

Collision partner
Free flight path

< t - Brx
. .

N v
\ \
on 0 b \ ' X

. >
/ —>

—

N .

1 Direction of motion e /r

1 ’

1 ’

| ’

' y

1 .

' P

L

Xo,Y0.Zo

Fig. 1. Schematic of collision between ions and target.

The target is sufficiently thin (a few microns).
The program generates a homogeneous distribution
of particle position (X)Y,Z) in a cylinder
characterized by radius bpa, Which represent the
bombarded volume.

Triplets of numbers &, &, and & were
generated by using a program called Random
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Subroutine on a congruential method [7,18], where
& is a random number (0 < &< 1).

&, = random(t,) 9
&, = random(t;) (10)
&, = random(t3) (1)

Here, X is generated homogeneously in the
interval [0, L], using a random sampling procedure.

X={¢L (12)

Homogeneously-distributed {Y, Z} couples in
a circle of radius by is obtained by generating {Y,
Z} couples isotropically in a square of 2bn. sides,
With Y e [-bmax, bmax] @nd Z € [-brax, bmax] by (13 and
14).

Y =
7 =

(13)
(14)

_bmax + meaxgz
_bmax + meax 53

The isotropic generation of the couple {Y, Z}
in the circle of radius by, is obtained by the test
(15).

Y2+ Z? < bZax (15)

The emission angle is generated using random
sampling procedure [17,19]. Our program uses the
angular distribution of ions collision in the
laboratory frame, where @is randomly calculated by
using relation (16) [20], where & is a random
number (0 < &< 1).

6 = arcos(1 —2¢,) (16)

Each ion is characterized by the parameters
which are the identifier, the atomic number, the
atomic mass, the energy, the direction and the three-
dimensional Cartesian coordinate. The evolution of
these parameters can be followed using Monte Carlo
simulation [7,17,21]. The particle is assumed to
change direction as a result of binary electronic
collisions and moves in a straight path between two
consecutive collisions. The energy of the particle is
reduced as a result of electronic collision, and a
trajectory is terminated either when the energy drops
below a prespecified value or when the particle
position is outside the target. The target is assumed
to be amorphous with atoms at random locations and
the directional properties applicable for a crystalline
material being ignored [3,10]. This program
calculates the final three-dimensional distributions
of the ions, the energy transfer, the energy loss, and
the electronic stopping power. The trajectory is
stopped when the ion energy is smaller than | (mean
excitation energy). A conventional simulation run

was performed with such a high number of ion
trajectories (1 000 000) that statistical fluctuations
are negligible.

Table 1 illustrates the values of average
atomic number Z,, average atomic weight A,, and
mean excitation energy |. To calculate the average
mean excitation energy, (17) can be used [8,22].

_ ZiniZin(ly)
In(I) = Sz 17)
In (17), I, Z, and n; denote the mean

excitation energy, atomic number, and atomic
concentration of the ith component of the composite
target material, respectively.

Table 1. Averages of atomic number Z, atomic weight
A,, and mean excitation energy | for target materials used.

Target Z, A, 1 (eV)
Kapton 5.03 9.80 80.13
LR-115 5.20 10.08 83.07
Sio, 9.99 19.99 130.69
Al,O4 10 20.40 132.07

RESULTS AND DISCUSSION

It is useful to study the effect of correlation
factor included in Eqg. (1) and the exponential
function on the behavior of electronic energy loss
for several different incident charged particle
species, namely Be, B, C, N, and O ions, in
amorphous targets. These behaviors are illustrated in
Figs. 2(a) and 2(b). From Fig. 2(a), it is found that,
in absence of the correlation factor, the electronic
energy loss increases with increasing energy. In this
energy region, the electronic stopping power is
proportional to the ion velocity and for systems with
different atomic numbers Z, # Z,. On the other hand,
Fig. 2(b) shows that in the presence of the
correlation factor and exponential function, as given
by Eq. (5), the electronic energy loss increases with
increasing incident energy until it reaches a
maximum and then decreases.

12 4
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Energy (MeV/n)

(a)
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Fig. 2. The electronic energy loss as a function of incident ions
energy for different heavy ions in Kapton polyimide film
(CH1q0OsN,), polymeric foil. (a) LSS theory and
(b) modified LSS theory.

In Figs. 3 and 4, the corresponding behavior
of electronic energy loss as a function of
energy in Kapton and LR-115 are plotted
for the aforespecified charged particles at low
energy. In Figs. 3(a)-(e) and Figs. 4(a)-(e),
the calculated electronic stopping power values
of Be, B, C, N, and O ions in Kapton and
LR-115 based on modified LSS theory formula
given by Eq. (6) and Monte Carlo simulations
in the energy range of ~0.1-0.5 MeV/n provide a
close agreement with those calculated by
SRIM and MSTAR codes. However, a significant
discrepancy has  been  observed  between
the values calculated by the LSS equation in (1)
and those obtained using Monte Carlo
simulations, modified LSS theory expression
in Eg. (6), SRIM code, and MSTAR code.
In the range of energy ~0.1-1.0 MeV/n, the LSS
formula considerably underestimates with our
calculation values. The deviation of LSS
theory calculate values from Monte Carlo
simulations and modified LSS theory vary from
20 % to 25 %. It is apparent from Figs. 3(a)-(e)
and Figs. 4(a)-(e) that the calculated electronic
stopping power data using the modified LSS
theory formula in Eg. (6) are in close agreement
with SRIM and MSTAR electronic stopping
power values in solid targets of Kapton and LR-115.
In this case, the calculated values of electronic
stopping power using Monte Carlo simulations
present an excellent agreement in the energy
range of ~0.1-1.0 MeV/n. Also, a small deviation
is observed when the calculated values are
compared with data from SRIM (about 6 %) and
from MSTAR (about 9 %).

20

Se (MeV.mg* cm?)

Se (MeV.mg™ cm?) Se (MeV.mg™ cm?)

Se (MeV.mg* cm?)

—&— SRIM
—&—MSTAR
—h— LSS

—%— Modified LSS
~—4—MCs

01

Energy (MeV/n)

(a)

—&— SRIM
—&—MSTAR
—d—| SS

~—¥— Modified LSS
—<4—MCs

10 4

T
01

Energy (MeV/n)

(b)

—&— SRIM
—e— MSTAR

—de— LSS
—%— Modified LSS
—4—NMCs
0.‘1
Energy (MeV/n)
(©)
—&— SRIM
—&— MSTAR
—&— ]SS
—¥— Modified LSS
—4—MCs
04 1
Energy (MeV/n)
(d)



Se (MeV.mg* cm?)

J. El Asri et al. / Atom Indonesia Vol. 47 No. 1 (2021) 17 - 23

—&— SRIM
—®—MSTAR
—&—LSS

—p— Modified LSS
~—&—MCs

0.1 1
Energy (MeV/n)

(€)

Fig. 3. Electronic energy loss in Kapton (C,,H1q0sN,), as a
function of energy for different incident charged particles.
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Fig. 4. Electronic energy loss in LR-115 as a function of energy
for different incident charged particles. (a) °Be, (b) 'B, (c) **C,
(d) N, and (e) **0.

Table 2 presents the electronic stopping power
values of LR-115 and Kapton polymers for *Cl
ions in the energy range of ~0.5-1.0 MeV/n,
obtained by Monte Carlo simulations and modified
LSS theory.

Table 2. Electronic stopping power values based on the Monte
Carlo simulations (MCs) and modified LSS theory in LR-115
and Kapton polymeric foils for Cl heavy ion.

Stopping power (MeV mg* cm?)

Energy Experimental modified
Target SRIM MSTAR MCs LSS
(MeV/n) Results [14] theory
LR-115 05 2447  23.24 2552 2408 26.12
(CeHgOgN2)s
06 2484 2361 25.75 2440  26.27
07 2498  23.69 25.91 2451  26.75
08 2493 2359 26.01 2439 2597
0.9 2464 2341 26.04 2443 2446
Kapton 1.0 2445 2319 26.03 23.95 2256
(C22H1005N2)n
05 2745 2436 24.92 26.03 28.15
06 28.08 2437 25.09 26.33  28.63
07 28.40  24.30 25.22 26.43  29.01
08 28.39 2415 25.33 2634 2845
0.9 28.09  23.95 25.40 26.12  26.76
1.0 2785 2371 25.44 25.84 2445
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This table also presents the corresponding electronic
stopping power values obtained by SRIM and
MSTAR. In order to confirm the validity of
calculations in this work, the calculated values of
electronic stopping power generated by the
presented approach, following Eg. (6), have been
compared to those published by P.K. Diwan et al.,
see Ref. [14].

Furthermore, Figs. 5 and 6 illustrate the
electronic energy loss of heavy ions °Be in SiO,
and 0 in Al,O; as a function of energy. In Fig. 5,
we compare our results of electronic stopping
power of the SiO, crossing by Beryllium at low
energy with data obtained by MSTAR data,
modified LSS theory and experiment data obtained
by Zhang et al. [16]. Similar behavior have been
observed for Al,O; crossing by oxygen at low
energy, the electronic stopping results are compared
with MSTAR data, modified LSS theory and
experiment data obtained by Pascual-lzarra et al.
[23], (see Fig. 6). However, we found that, the
stopping power values in good agreement with
experimental values and MSTAR data by deviation
up to 10 %, of SiO, and Al,O; materials in the
energy range ~0.1-1.0 MeV/n.
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Fig. 5. Electronic energy loss of beryllium in SiO, as a function
of incident energy.
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Fig. 6. Electronic energy loss of oxygen in Al,Ozas a function
of incident energy.
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CONCLUSION

We have presented calculation results for the
stopping power of °Be, "B, *C, N, ™0, and
%Cl in the energy range of interest for Kapton
and LR-115 polymeric materials. LSS-theory-based
electronic stopping power values, with presently
modified ¢ and AE) function, provide close
agreement in Kapton and LR-115 for heavy
ions with Z; = 4-9 and Z, = 17, in the energy range
of ~0.1-1.0 MeV/n. The modified LSS theory values
are in close agreement with Monte Carlo simulations
and data from SRIM and MSTAR. Moreover, the
stopping power values obtained of Kapton and
LR-115 for *Cl ions are in good agreement with
experimental values, SRIM, and MSTAR in the
energy range ~0.5-1.0 MeV/n, with deviation
generally lower by about 10 %. Good agreement
between stopping powers values, MSTAR data ,and
experimental results are observed for °Be in SiO,
and '°O in Al,O; in the energy range of 0.1-1.0
MeV/n.
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