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Introduction générale

La physique médicale et la science des matériaux se rejoignent aujourd’hui au coeur
des avancées thérapeutiques, particulierement dans le domaine de la radiothérapie ou la
maitrise des interactions rayonnement-maticre est essentielle pour optimiser 1’efficacité
des traitements tout en minimisant les effets secondaires.

Parmi les matériaux étudiés pour leurs propriétés spécifiques sous irradiation, 1’or
(Au) occupe une place singuliére en raison de ses caractéristiques chimiques, physiques
et biologiques qui font un candidat prometteur pour améliorer le contraste d’imagerie,
augmenter 1’absorption locale d’énergie et potentialiser les effets thérapeutiques des
rayonnements ionisants.

L’objectif principal de ce travail est d’étudier théoriquement le comportement de
I’or a I’interface du systeme Au/Si sous rayonnement ionisant a travers 1’analyse de ses
propriétés structurales, €lectroniques et physiques, afin d’évaluer son potentiel en tant
qu’agent radiosensibilisant et de mieux comprendre les mécanismes susceptibles
d’améliorer le dépot local de dose au niveau des tissus tumoraux. Ainsi, la problématique
centrale de cette étude peut étre formulée comme suit: Comment I’or a I’interface du
systeme Au/Si se comporte-t-il sous rayonnement ionisant et dans quelle mesure ses
propriétés peuvent-elles contribuer a I’optimisation de 1’effet de radiosensibilisation en
radiothérapie ?

La présente étude porte sur I’analyse, par le biais d’un modele numérique fondé sur
le modele de la pointe thermique, des mécanismes de dépdt d’énergie et des
modifications structurales locales induites par I’irradiation.

Le contexte de travail dans cette mémoire s’organise en cinq chapitres

complémentaires :

Le premier chapitre introduit les bases theéoriques de I’interaction des rayonnements
ionisants avec la matiere et les bases de la radiothérapie : définition les interactions
rayonnements-matiere et les interactions ion lourd- matiére, parametres dosimétriques,
principe physique de la radiothérapie.

Le deuxiéme chapitre constitue un état de I’art sur les matériaux sous irradiation

Le troisieme chapitre est consacré a l'utilisation de I'or en radiothérapie : nous
parlons sur les nanoparticules d’or et ses utilisations on thérapie.

Le quatrieme chapitre présente le modéle théorique adopté, a savoir le modele de la

pointe thermique en 2D et 3D.
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Le cinquieme chapitre nous présentons les résultats de simulation obtenus.

Nous terminons ce mémoire par une conclusion générale.
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Chapitre I : Interaction des rayonnements ionisants avec la

matiere et bases de la radiothérapie




Chapitre I : Interaction des rayonnements ionisants avec la matiere et bases

de la radiothérapie

1. Introduction :

La radiothérapie (RT) a fortement évolué lors du siécle dernier [1, 2]. Les
changements observés ces dernieres décennies sont fortement lies aux développements
technologiques en parallele de I’imagerie médicale a laquelle la RT est désormais
intimement liée [3].

Les rayonnements ionisants peuvent étre classés en deux catégories : les
rayonnements directement ionisants (particules chargées) et les rayonnements
indirectement ionisants (particules neutres et rayonnements électromagnétiques) [4].

Dans ce chapitre, nous nous limiterons aux rayonnements couramment utilisés en
radiothérapie, a savoir les électrons, les photons (rayons X, y et les ions lourds).a

I’exclusion des neutrons qui ne sont pas encore employés en pratique médicale courante

[4]

2. Interaction rayonnement-matiere :

2.1. Définition des rayonnements ionisants :

Les rayonnements ionisants sont des rayonnements qui possédent une énergie
suffisante pour arracher des électrons aux atomes de la matiére qu’ils traversent, les
transformant ainsi en ions [5].

(13

Le terme “ rayonnement ionisant » désigne tout rayonnement qui possede
suffisamment d’énergie pour arracher des électrons aux molécules du milieu qu’il
traverse, ¢’est-a-dire pour les ions [5].

Les rayonnements ionisants se répartissent généralement en deux grandes
catégories : les rayonnements électromagnétiques et les rayonnements particulaires [5].

Les rayons X et les rayons gamma vy sont tous deux des rayonnements
électromagnétiques de haute énergie, indistinguables par leur nature physique. Leur
distinction repose uniquement sur leur origine : les rayons X proviennent de transitions
électroniques extranucléaires (par exemple, freinage de Bremsstrahlung ou
recombinaison dans les coquilles atomiques). Tandis que les rayons gamma vy resultent de
processus intranucléaire (désintégration radioactive,). Ces rayonnements sont classées
parmi les rayonnements ionisants indirects en raison de leur interaction avec la matiére

via des effet photoélectriques, Compton ou production de paires [5].
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de la radiothérapie

Ces rayonnements exercent un r6le essentiel dans le traitement des tumeurs
malignes; en radiothérapie, ils sont appliqués de facon contrélée pour induire la mort

cellulaire des néoplasmes via des Iésions irréversibles de I’ADN [5].

2.2. Type de rayonnements utilisés en radiothérapie :

Les rayonnements ionisants se classement en deux grandes catégories: les
rayonnements électromagnétiques (rayons X et gamma vy) et les rayonnements
particulaires.

En radiothérapie les principaux rayonnements employés sont les photons et les
électrons, ainsi que dans des techniques plus sophistiquées, les protons et ion lourd
rapide.

2.2.1. Les rayonnements électromagnétiques :

Les photons X et gamma y partagent les mémes propriétés et constituent les formes
les plus énergétiques des ondes électromagnétiques, au-dela des ultraviolets [6].
e Les photons (ou rayons) X sont produits dans des tube a rayon X ou par des
acceélérateurs de particules.
e Les photons (ou rayons) gamma proviennent de la désintégration nucléaire
de substances radioactives comme le cobalt, le césium ou I’iridium.
Ce sont des rayonnements indirectement ionisants, car ils sont électriquement
neutres. Ils ionisent la matiere par I’intermédiaire d’¢électrons secondaires, produits au

cours de leur interaction dans les tissus [6].
2.2.2. Les rayonnements particulaires:

2.2.2.1. Les électrons :

Ils agissent principalement en superficie et sont générés par des accélérateurs de
particules. Ils sont porteurs d’un chargé électrique négatif et ionisent directement la
matiere.

Ils sont utilisés principalement en radiothérapie externe, lls distribuent une dose
relativement homogéne en surface. Dans des cas trés spécifiques, I’utilisation des
électrons issus de substances radioactive comme le phosphore 32, le strontium 92 ou le
ruthénium 106 [6].
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2.2.2.2. Les protons :

Les protons ce sont des particules produits par des cyclotrons, ces particules sont
chargées électriqguement positivement permettent une irradiation trés précise de certains
organes.

Gréce a cette précision, ils sont utilisés pour traiter, par exemple, les mélanomes de

la choroide de I’ceil, les tumeurs cérébrales de la base du créne [6].

2.2.2.3. Les neutrons :

Ce sont des particules générés par des cyclotrons, Les neutrons peu sensibles a
I’effet oxygene et restent efficaces pour traiter contre les tumeurs nécrotiques ou a
croissance lente [6].

Leur utilisation reste encore limitée et fait I'objet de recherches [6].

2.2.2.4. Lesions lourds :

La thérapie par ions lourds est une nouvelle technique de radiothérapie externe de
haute précision qui délivre des doses élevées directement a la tumeur, en préservant les

tissus sains et excellente particulierement contre les tumeurs résistantes aux radiations

[7]1

3. Interactions ion lourd- matiére :
3.1. Ralentissement des ions :
L’ion traversant la maticre perd progressivement son énergie cinétique. Cette perte
est définie par le pouvoir d’arrét — 2—5. La perte d’énergie cinétique est globalement due a

deux mécanismes d’interaction considérés comme indépendant : “ Collisions élastiques
et Collisions inélastiques  [8].

3.1.1. Collisions élastiques :

Collisions élastiques ou interactions coulombiennes directes entre la particule
incidente et les noyaux de la cible. Ce processus est majoritaire pour des énergies de

guelque keV par unité de masse atomique (uma) [8].
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de la radiothérapie

Figure 1.1 : Schéma d'une collision élastique entre deux particules.

3.1.2. Collisions inélastiques :

Collisions inélastiques avec les électrons atomiques: C’est le mécanisme
prépondérant qui conduit a I’ionisation ou I’excitation du milieu traversé. Elles sont

prépondérantes pour des ions ayant des énergies supérieures a dizaines de keV /uma [8].

Excitation
Capture e
s
/ - ." - N\
r X
\
11 O |
\ h -~ - ’
\ -
~ -

Projectile

Figure 1.2 : Processus inélastiques pendant I’interaction projectile chargé — atome.
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3.1.3. Parcours de ’ion :

Le parcours est désigné par le parcours projeté (noté Rp) dans la direction incident
des ions projectiles et non pas la distance réelle qu’ils effectuent dans la cible. Ce
parcours se détermine en fonction du pouvoir d’arrét total du matériau dépendante lui-

méme de I’énergie :

dE dE dE
() = Cn+ (e (L)
d -1
Ry(E) = [ — (d—i) dE (12)
= Ion implanté
Ion incident — K
(E;, 73, M) = Eso Profondeur
o0—> >

Surface

Figure 1.3 : Parcours projeté Rp d’un ion dans un solide.

Pour une cible polyatomique, il suffit de pondérer les pertes d’énergie induites par
chaque type d’atome i selon leurs densités atomiques Nj et leurs masses molaires A;

respectives par la relation de Bragg :

= (@), = 2 Nt (=), 03)
avecM = Y7L, N;A;
Dans le domaine d’énergies de plusieurs MeV/uma, cette régle d’additivité est bien
vérifiée [9].
Nous utiliserons souvent ce parametre a la place de 1’énergie pour localiser les

phénomeénes physiques qui se produisent dans le matériau [8].
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3.2. Défauts créés :

Les processus de création de défauts sont reliés au type reliés au type d’interaction
entre le projectile et la cible. Une théorie consensuelle des effets d’irradiation sur les
matériaux tels que semi-conducteurs et isolants n’existe pas a ce jour. La maniére dont le
solide réagit a I’excés d’énergie déposée lors du passage de 1’ion projectile dépend de la
nature de ses liaisons chimiques [8]. Ces derniéres conditionnent 1’évolution de sa
microstructure sur les temps longs de I’ordre de 10 s alors que la durée d’une collision
est de 10 s. La caractérisation de 1’évolution des matériaux sous irradiation est une

branche de la physico-chimie basée sur la physique statistique hors équilibre [10].

4. Parametres dosimétriques :

4.1. Dose absorbée :

Lors d’une irradiation, la dose absorbée est I’énergie E cédée par les €lectrons qui

ont interagit avec les atomes de la mati¢re dans 1’élément de volume de masse m.

D = E _ Energie (14)

m masse

Unité (SI) : le Gray (Gy).

4.2. Le KERMA:

Le KERMA (Kinetic Energy Released per unit MASsS) représente la somme des
énergies cinétiques Ey de toutes les particules chargées au directement ionisantes
(électrons, protons) libérées par des particules non directement ionisantes (photons) dans

un élément de volume de masse m.

K = Er (15)

m

l Bremsstrahlung

hv
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de la radiothérapie

Figure 1.4 : Représentation schématique du transfert d’énergie d’un photon au milieu traversé.

4.3. Le coefficient d’atténuation :

Lorsqu’un faisceau de photons traverse un matériau, certains le traversent sans
interagir, tandis que d’autres interagissent et sont absorbés par le matériau. La probabilité
de cette interaction augmente dépend de I’énergie du rayonnement incident et de la
nature du matériau traverse. Cette interaction est appelée coefficient d’atténuation “ p ” et
apparait dans 1’équation August Beer-Johann Heinrich Lanbert :

I =l,e ™™ (1.6)

lo : L’intensité incidente.

| : L’intensité transmise.

X : L’épaisseur traversée.

u : Coefficient d’atténuation.

Unité (SI) : cm™.

MNo N N-dN N

e

dx

Figure 1.5 : L'atténuation d'un faisceau de photons dans la matiére.

5. Principe physique de la radiothérapie :

La radiothérapie s’appuie sur le principe physique des interactions entre
rayonnements ionisants et matiere biologique, En traversant les tissus, ces rayonnements
ionisant et excitent les atomes, transférant de 1’énergie aux structures cellulaires. Cela
déclenche une chaine d’événements physiques, chimiques et biologiques qui entrainent

des lésions cellulaires importantes [11].
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5.1. Objectif thérapeutique :

L’objectif de la radiothérapie est de détruire les cellules cancéreuses (tumorales)
tout en préservant au maximum les tissus sains voisins. Cela s’appuie sur I’induction de
dommages a I’ADN, soit directement par interactions avec les rayonnements, soit
indirectement via les radicaux libres produits par la radiolyse de 1’eau. L’efficacité du
traitement se mesure par la probabilité de contréle tumoral (TCP), tandis que les risques

sont évalués par la probabilité de complications des tissus normaux (NTCP) [11].

5.2. Dépot d’énergie dans les tissus :

Le dépdt d’énergie dans les tissus est une étape clé du processus. Il s’agit de
I’énergie transférée par les rayonnements aux électrons atomiques, Produisant des
¢lectrons secondaires et des espéces réactives de l’oxygéne (ROS). Ces dernicres
endommagent principalement I’ADN et des structures cellulaires, entrainant la mort

cellulaire [11].

5.3. L’optimisation de la dose :

L’optimisation de la dose représente un pilier essentiel en radiothérapie. Elle vise a
délivrer une dose tumoricide adéquate tout en minimisant les effets secondaires, grace a
des approches comme le fractionnement, les techniques avancées (radiothérapie

conformationnelle ou I’IMRT) et les agents radio-sensibilisants [11].
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Chapitre 1I : Etat de I’art sur les matériaux sous irradiation

1.

Introduction :

Les matériaux sous irradiation aux ions subissent un trés grand réarrangement
atomique. L’exemple le plus simple de ce phénoméne est le mélange atomique (Atomic
intermixing) et la formation des alliages au niveau des interfaces qui séparent deux
matériaux différents. L’irradiation par les ions est susceptible d’initier un processus de
transport atomique tres efficace méme a basse température [1].

Plusieurs travaux ont été lancés afin d’expliquer les différents mécanismes de ce
transport atomique. Des résumés concernant les résultats de ces études sur les métaux,
semi-conducteurs et isolants se trouvent, a titre d’exemple, dans les références suivantes :
Cheng et al. [2], Nastasi et al. [3], Bolse et al. [4], Kelly et al. [5].

Comme nous I’avons mentionné précédemment, on distingue deux régimes
d’irradiation par les ions lourds : le premier a basse énergie, quelques KeV/u, ou la perte
d’énergie se fait principalement par collisions nucléaires. Le deuxiéme, c’est le régime
des pertes d’énergie par excitations et ionisations ¢lectroniques a hautes énergies
(MeV/u). Seulement le premier régime a été considéré jusqu’au début des années 90,
c’est-a-dire le mélange induit par collisions nucléaires. L’effet des ions lourds rapides sur

le mélange des bi- et multicouches n’a été étudié systématiquement que trés récemment

[1]

2. Silicium cristallin sous irradiation :

La création des défauts, tels que des traces latentes, aprées irradiation avec des ions
lourds de moyenne énergie, a été observée dans beaucoup d’isolants (CaFz [6], LiF [7],
SiO2 quartz [8], Y3FesO12 [9], etc.). Le cas des semi-conducteurs semble étre un cas
spécifique, car les excitations électroniques intenses avec des ions ne produisent pas de
défauts équivalents a ceux créés dans les isolants. Récemment, les irradiations avec des
agrégats ont permis d’observer la création des traces amorphes dans les semi-conducteurs
comme Ge [10], Si [11] ou GaAs [12].

Dorénavant, nous nous attachons uniquement a 1’étude du silicium [13]. Il est
possible de créer dans le silicium cristallin, irradié avec des ions d’une énergie voisine de
3.5 GeV (Kr et Xe) et des pertes d’énergie prédominantes de type électroniques ((dE
ldx)e = 3.7 — 14.0 keV/ nm), des défauts, qui modifient la résistance électronique du
silicium[14]. Bien que ce domaine d’énergie corresponde aux excitations électroniques

intenses, les défauts créés ont été attribués aux processus de collisions élastiques
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nucléaires avec les noyaux cibles. Dans ce cas I’excitation électronique forte s’avere
inefficace pour la création de I’endommagement [13].

Suite aux irradiations avec différents ions (O — U) [15], a des pertes d’énergie
¢lectronique élevées (jusqu’a 23 keV/nm pour 'uranium de 3.6 GeV) les mesures de
DLTS (Deep Level Transient Spectroscopy) montrent que le dépot d’énergie
¢lectronique s’avere peu efficace dans la création des défauts dans le silicium.

Il existe pourtant les observations de Furuno[16] dans lesquelles la création des
traces dans le silicium a lieu a une perte d’énergie électronique de 17 keV/nm (Au 207
MeV), mais elle n’a pas lieu a 12 keV/nm (In 150 MeV). Les cibles irradiées sont des
cibles spéciales, amorphes, d’une épaisseur de 5 nm, obtenues par évaporation. La nature
de ces traces de diamétre autour de 7 nm pour une perte d’énergie €lectronique de 17
keV/nm n’a pas été bien comprise [13].

Contrairement aux irradiations avec des ion, les agrégats qui ont une énergie de
I’ordre de 0.05 MeV/u et des (dE/dx)e> 30keV/nm, créent des traces latentes dans le
silicium cristallin. Les agrégats ont I’avantage qu’on peut atteindre des pertes d’énergie
électronique, bien supérieures a celles obtenues avec les ions. En effet, les clusters de C (
30 MeV CZfet 40 MeV CZf ) ont des pouvoirs d’arrét de 48 et respectivement 57
keV/nm. La création de traces latentes de diametres 8.5 et 10.5 nm au voisinage de la
surface a été observée par microscopie électronique a transmission (TEM)[17]. Dans la
méme période et indépendamment, Dunlop et al.[18] confirment les résultats précédents.
Des agrégats de Ceo, de 30 MeV (Se = 64 keV/nm) induisent des zones amorphes de 10
nm de diamétre au voisinage de la surface, que I’irradiation soit faite en incidence
normale (figure I1.1) ou rasante ( & 10° par rapport a la surface). Le nombre de défauts

trouvés correspond au nombre d’agrégats envoyés sur la surface du silicium.

Figure II.1: Images de microscopie électronique a transmission a haute résolution

pour deux traces voisines genérées dans le silicium par des agrégats de 30 MeV Cep ;

incidence normale.
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Une étude théorique, a partir du modele de la pointe thermique, sur la création des
défauts, dans le silicium cristallin, a été faite par Wang et al. [19]. Il est montré que, avec
un couplage électron — phonon de 1.810'2 W.cm2 K™.s? et pour une perte d’énergie
électronique de (5 — 10 keV/nm) la création des défauts est expliquée par 1’apparition de
la phase liquide qui ne recristallise pas complétement en surface, contrairement a ce qui

se passe en volume.

3. Les métaux

Contrairement aux isolants, 1’effet des excitations électroniques a été considéré pour
longtemps comme négligeable dans les métaux, a cause (i) de la grande mobilité des
¢lectrons de conduction, 1’énergie déposée sur les électrons est rapidement transmis dans un
large volume, et (ii) les électrons de conduction vont écranter trés efficacement les charges
des ions crées dans le sillage du projectile. Cependant, durant ces quinze derniéres d’années,
beaucoup de travaux ont montré qu’en analogue avec les isolants, 1’énergie déposée sur les
électrons peut provoquer des réarrangements atomiques trés importants conduisant a la
création ou I’annihilation des défauts , la déformation plastique, et la formation des traces

latentes.
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1.

Introduction :

Les nanoparticules existe dans I’environnement produisent par I’activité volcanique
par exemple elles sont aussi le résultat de pollution comme le smog on les appels alors
ultras fine mais sont généralement de synthése fabriqué soit par fractionnement de
matériaux d’origine soit par agglomération d’atome. Elle se présente sous la forme de
poudre de gel ou de solution. Par ailleurs on peut aussi constater que les
nanomédicament, en plus de I’amélioration de 1’efficacité du traitement permettent aussi
dans une certaine mesure d’améliorer le diagnostic, car ils peuvent apporter un élément
détectable sur une zone d’intérét comme une tumeur par exemple: Les domaines
d’applications de la nanomédecine en santé sont tres variés, la cancérologie est un des
domaines ou I’on trouve le plus d’applications du fait des possibilités de ciblage, ou
vectorisation des tumeurs offertes par les nanoparticules[1].

De plus, elles sont utilisées comme de transporteur de principe active au ceeur de la
cellule malade évitant de traite de cellule sienne [1].

Notamment dans le domaine médical, les nanoparticules les plus couramment
utilisées sont souvent :

Les nanoparticules inorganiques (non-métalliques) : Sont des nanoparticules
biocompatibles avec une stabilité importante par rapport les produits organiques aussi
hydrophiles, tel que la silice mésoporeuse et sont un bon choix pour 1’imagerie cellulaire
[2].

Les nanoparticules métalliques : Elles possédent des propriétés particuliéres en
fonction du métal utilisé, (par exemple I’utilisation des nanoparticules d’or pour
renforcer I’efficacité de la radiothérapie grace a leur forte absorption des rayons X). [2]

Les nano-objets organiques : des nanostructures d’ADN, des polymeres PLA46

et des polymeres nature [2].
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Figure III.1 : Les différents types des nanoparticules.
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Figure III.2 : Les différents types, tailles et formes des nanoparticules.

2. Les nanoparticules d’or :

2.1. Définition des nanoparticules d’or :

L’or est un métal de transition appartenant au groupe «11» du tableau périodique,
et sa composition atomique est [Xe] 4f14 5d10 651 [3-4]. Contrairement a d’autres métaux,
I’or est relativement mou mais posséde toujours une conductivité électrique et des
propriéteés thermiques élevées. Les atomes d’or prennent une forme cristalline en utilisant
la méthode cubique face centre (CFC) [4].

Les nanoparticules d’or (NPAu) sont des particules de 1’ordre nanométrique (1nm
= 10°m), sont constituées d’atomes d’or emballés par des couches protectrices qui font
stabiliser et empécher leur agrégation [1].

Les nanoparticules en mélange homogéne dans un liquide appelé nanoparticules
colloidales sont stabilisées par des ligands ou des tensioactifs. Parmi les autres métaux
précieux, les atomes d’or bien organisés le rendent plus électronégatif. Au*3, Au*, Au®

représentent divers états d’oxydation largement connus. Composé d’une quantité
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spécifique d’atomes, le noyau métallique affiche une structure polyédrique qui suit une

forme cohérente [4].
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Figure III.3 : Schéma du mécanisme de biosynthése des nanoparticules d’or
(AuNPs) et des groupements fonctionnels impliqués dans la réduction des ions or et la
stabilisation des AuNPs.

Elles représentent des objets parfaitement adaptés non seulement par leur non-
toxicité mais aussi par leur gamma de taille qui coffre une bonne biocompatibilité et
biodisponibilité. Leurs possibilités d’applications sont non seulement liées aux propriétés
intrinséques de leur ceeur métallique mais aussi et surtout a leurs énormes capacités de
fonctionnalisation en surface par greffage de molécules soufrées (notamment
biologiques). Les nombreuses méthodes de syntheses développées pour 1’élaboration de
nanoparticules d’or permettent tout d’abord ’accés a des particules stables et de taille

adaptable en fonction de I’application sur une gamma de 2 & 200 nm [1].

Figure III.4 : Représentation schématique de nanoparticule d’or .

En outre, des matériaux a base de nanoparticules d’or sont utilisés dans certains

médicaments (purification du sang et autres médicaments) [4-5].
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2.2. La radiosensibilisation :

Les nanoparticules d’or servent de radiosensibilisateur dans la radiothérapie, en
augmentant la dose de rayonnement absorbée par la tumeur. Les nanoparticules d’or sont
injectées sur le site de la tumeur pour potentialiser les effets de la radiothérapie et

éventuellement renforcer son efficacité dans 1’éradication des cellules cancéreuses [6].

Tissus sains Tissus sains
i |

Tumeur

Electrons secondaires

En I'absence d'agents radiosensibilisants dans la tumeur, est envoyée une dose D1.

En présence d'agents radiosensibilisants dans la tumeur, est envoyée une dose D2 plus faible, ces agents favorisant son absorption.
Ainsi, méme a dose plus faible, la dose absorbée par la tumeur est nettement plus forte, avec, de plus, sur le trajet du rayonnement
un dépdt de dose plus faible dans les tissus sains, avant la tumeur nécessairement, mais aussi aprés, puisque |a dose est en quasi-
totalité absorbée.

Figurelll .5 : Principe de I’utilisation d’agents radiosensibilisant pour la

radiothérapie.

3. Les propriétés optiques d’or :

En raison de leurs propriétés uniques, les nanoparticules d’or ont fait I’objet d’une
attention considérable ces derniéres années ces propriétés dépendent de la taille et de la
forme et difféerent considérablement de celles des matériaux massifs [7-8].L’origine
physique de ces propriétés est liée a la résonance psalmodique de surface (SPR). Les
NPsAu sphériques présentent une gamme de couleurs (par exemple, marron, orange,
rouge et violet) en solution aqueuse a mesure que la taille du noyau augmente de 1 a 100
nm, et présentent généralement des tailles de pic d’absorption relative de 500 a 550 nm
[9]. Cette bande d’absorption est causée par des oscillations collectives de la conduction
¢lectronique causées par 1’excitation résonnante des photons incidents (Figure III.6),
appelée « Bande de Plasmons de Surface » cependant, cette bande est absente a la fois
dans les petites nanoparticules (d < 2 nm) et dans les matériaux massifs [10]. Le

phénomene n’est pas seulement affecté par la taille, mais aussi par la forme, le solvant,
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les ligands de surface, la charge du noyau et méme la proximité d’autres nanoparticules.
La surface de la bande plasmon s’¢largit en raison de 1’agrégation de nanoparticules qui

provoque un décalage significatif vers le rouge de la frequence SPR [4].
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Figure III.6 : Oscillation périodique du nuage électronique de la surface des

nanoparticules d’or induite par une radiation incidente.

4. Application médicales des nanoparticules :

Les nanoparticules d’or ont suscité un intérét croissant dans le domaine médicale
en raison de leurs propriétés uniques et de leurs multiples applications. En raison de leur
petite taille et de leurs caractéristiques particuliéres, ces nanoparticules offrent de

nombreuses opportunités pour le diagnostic, le traitement et la recherche biomédicale [1].

4.1. Pourquoi les nanoparticules d’or en radiothérapie :

Les nanoparticules d’or améliorent 1’effet du rayonnement sur une grande zone de
tumeur, ¢liminant ainsi le besoin des nanoparticules d’étre livrées a toutes les cellules du
tissu tumoral [11].

Les nanoparticules d’or sont assemblé de atome a quelque milles atomes de taille
compris entre 1 et 100 nanométre [12], elles ont aussi d’autre intérét, en effet, en
interagissant avec la lumiere infrarouges elle transforme 1’énergie absorbée en chaleur.
Cette technique leur permet de tuer les cellules cancéreuses, sans endommager les autres
[13].
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4.2. Nanoparticules d’or en thérapie:

Les nanoparticules d’or sont également utilisées dans le domaine de la thérapie
anticancéreux par rayonnement, ou elles jouent un role prometteur dans 1’amélioration de

I’efficacité et de la précision des traitements [1].

4.3. Thérapie photothermique et traitement du cancer :

Sous I’action d’un rayonnement électromagnétique, les nanoparticules absorbent
fortement la lumiere dans la région du visible du spectre de la lumiere. Une proportion de
la lumiére incidente est alors diffusée tandis que la quantité absorbée est convertit en
chaleur en quelque picosecondes causant une augmentation locale de la température [14].
Cet echauffement local des nanoparticules est exploité dans différentes thérapies photo-
thermales parmi lesquelles on peut citer I’hyperthermie [15-16], la nano thermolyse [17],
les nano bombes [18] et la radiothérapie [19-20].

4.4.Avantage des nanoparticules d’or en radiothérapie:

Pour un traitement de radiothérapie bien précis et pour avoir une efficacité
thérapeutique et dans le but d’éviter les dommages des cellules sains avoisinants et pour
mieux préserver on utilise les nanoparticules pour I’amélioration de cette méthode de
thérapie particuliérement les nanoparticules d’or puisqu’ils ont biocompatibles et on sait
que I’or est un meilleur absorbeur des rayons X, étant trés inerte [1].

Lorsque les atomes d’or sont touchés par les rayons, ils liberent en retour des
¢électrons qui majorent leur action. Ici encore, il s’agit de concentrer les nanoparticules
dans la tumeur, puis ensuite de les soumettre a la radiothérapie pour tuer les cellules
cancéreuses [1].

Notamment pour étudier les effets des nanoparticules d’or en combinaison avec la
radiothérapie dans des cancers spécifiés. Afin d’étudié I’effet des nanoparticules d’or

dans la sensibilisation des cellules et des tumeurs du glioblastome a la radiothérapie [21].
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Figure 1.7 : L’effet des nanoparticules d’or dans la radiothérapie.
On découvre que les nanoparticules d’or non seulement amélioraient les effets des
radiations, mais aussi a augmenté le taux de survie des souris atteintes de tumeurs

orthoptiques du glioblastome multiforme [1].

Tumeur 3 mm

Figurelll .8 : étude de I’effet des nanoparticules d’or dans la sensibilisation des
cellules.
L’or est un excellent absorbeur de rayon X. Si les tumeurs pouvaient étre chargées
d’or, cela conduirait a une dose plus élevée aux tissus cancéreux par rapport a la dose
recue par les tissus normaux pendant un traitement de radiothérapie [1]. Les calculs

indiquent que cette augmentation de dose peut étre significative, méme 200 % ou plus.
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Les nanoparticules d’or ont montré une efficacité thérapeutique dans les essais sur les
animaux et ces résultats sont passes en revue. 86% de cures & long terme de souris
mammaires sous-cutanées, des tumeurs ont été atteint avec une injection intraveineuse de

nanoparticules d’or avant I’irradiation avec photons de 50 KeV, alors que seulement 20%

ont éte durcis avec le rayonnement seul .
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Chapitre IV : Modeéle théorique : Modele de la pointe thermique

1.

Introduction :

Dans la formulation du modeéle de la pointe thermique [1-2], le matériau cible est
considéré comme un ensemble de deux systéemes physiques continus en interaction : le
gaz d’électrons et le réseau atomique. Ces deux systémes seront traités comme des
plasmas hors d’équilibre 1’un par rapport a I’autre qui se mettront en équilibre par
interaction électron-phonon. Les phénomenes de transport électrique et thermique sont
régis par I’équation de transport de Boltzmann de laquelle découlent les définitions de
diffusivité électrique applicables aussi bien au gaz d’électrons qu’au réseau atomique.
Les données expérimentales qui nous sont fournies prennent neécessairement en compte
les caractéristiques des deux systémes en interaction sans distinction de la contribution de
chacun d’eux aux valeurs de conductivité électrique et thermique. Si les électrons
constituaient effectivement un gaz d’électrons libres, la diffusivité thermique
électronique serait infinie [3].

A la suite d’une excitation, les électrons ne peuvent se thermalisés que par
interaction électron-électron et électron-réseau. Les élections subissent trois types
d’interaction :

1) Les interactions électron-électron.
2) L’interaction avec le potentiel périodique du réseau.
3) Les interactions avec les vibrations du réseau ou les phonons.

Nous introduirons les deux premiers types d’interaction dans la diffusivité
thermique électronique qui caractérise la vitesse de transport de 1’énergie thermique dans
le gaz d’électrons quasi-libre. Nous choisirons les valeurs données par un gaz d’¢électrons
quasi libre tel qu’il existe dans les métaux nobles (Au, Cu ou Ag). Le troisiéme type
d’interaction concerne les collisions des €lectrons avec les phonons que nous reprendrons
dans le terme de couplage électron-phonon [3].

Les deux systemes se présentent comme suit :

» Le systéme électronique (gaz d’électrons quasi-libres) décrit par la distribution de

Fermi-Dirac :
1

) = —=p—
f( ) exp(—KB;fe)+1

(IV.1)

ou :g est I’énergie d’un électron,
p est le potentiel chimique dont la valeur a 0 K est égale a I’énergie de

Fermi ;
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Teest la température des électrons.
» Le systeme du réseau atomique considéré comme un ensemble de phonons est

décrit par la distribution de Bose-Einstein :
1
f (E) = m (Iv.2)
KpTa
Ou : hw est I’énergie d’un phonon dont la valeur maximale est 1’énergie de
Debye hop .
Ta est la température du réseau atomique.

A la suite du dépot d’énergie sur les électrons, ces derniers se thermalisent a travers
I’interaction électron-électron. L’énergie est ensuite transmise au réseau via 1’interaction
électron-phonon. Dans ce cas, la température du réseau peut atteindre une valeur
importante pour entrainer un endommagement. L’¢élévation de température du réseau va

dépendre des coefficients de diffusion de la chaleur sur les électrons et du temps

d’interaction électron-phonon [3].

2. Le modeéle de la pointe thermique :

Le modele de la pointe thermique a été proposé pour la premiere fois par F.
Dessauer en 1923 et développé par Seitz et Koehler[4] et appliqué aux métaux en 1956.
Ce modéle a été développé aussi sous forme de code de calcul par Marcel Toulemonde
est ses collaborateurs [5]. En effet, le modele considere que le matériau cible est
constitué de deux sous-systéme en interaction continue : le sous-systéeme électronique
(noté e) et le sous-systéme atomique (noté a). Le modéle considere que 1’énergie de 1’ion
lourd rapide (I’énergiec dans le régime des pertes d’énergie électronique) est déposé
essentiellement sur le sous-systéme électronique autour du temps 101 s. Cette énergie
est ensuite transférée aux noyaux via I’interaction électron-phonon [6].

Au fur et a mesure que le transfert d’énergie vers les atomes du réseau se rapproche
du trajet des ion, il devient trés important entre 10** 102 s et I’échauffement est trés
local[5]. L’¢lévation de température du réseau va dépendre des coefficients de diffusion
de la chaleur sur les électrons et du temps d’interaction électron-phonon. Un équilibre
thermique s’établit aprés environ 1072 s, avec possibilité de changement de phase sur le
parcours de I’ion, suivie d’un phénomeéne de trempe ultra-rapide, qui peut geler le

materiau en une structure amorphe [5-6].
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Figure IV.1 : Schéma du modéle de pointe thermique et de la formation de trace

latente autour du trajet ionique dans le réseau atomique.

Le transfert de chaleur entre ces deux sous-systémes est régit par le systéme

d’équations différentielles non linéaires suivant :

C.(T,) % = %aa_r (rKe (T,) %) —g(T, —T,) + A(r,t).....Pour les électrons (IV.3)
C, (T, % = %:—r (rKa (T %“) +g(Te—Ty) oo, Pour les atomes (IV.4)

Ou: C est la chaleur spécifique, K est la conductivité thermique, A(r, t) est
I’énergie déposée par les ions incidents sur les électrons, g est la constante du couplage
électron phonon, T est la température, t est le temps, et r est la position dans 1’espace.
L’évolution des températures du sous-systeme électronique et atomique en fonction du
temps et de la distance radiale (Te (t, r) et Ta (t, r)) est obtenue par résolution numérique
des deux équations [6].

Le passage au code pour multicouches se fait en rajoutant aux équations d’ou les

nouvelles équations [3]:
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oT, 10 T . 0 aT,
Ce(Te) ot = ror (rKe(Te) ?) + I (Ke(T) E) - g(Te —Ty) + A(r, t)

T, 10 OTa . @ T,
Ca(Ta) at = T or (rKa(Ta) ?) + I (Ka(T) 5) + g(Te - Ta)

Dans cette approche de la pointe thermique, la trace latente créée par 1’ion est

(IV.5)

définie comme une zone cylindrique dont la température est supérieure a la température
de fusion du matériau. Ce modeéle permet une comparaison directe entre les prédictions
théorique et les observations expérimentales a travers le calcul du rayon de fusion. Ceci
est probablement la raison principale pour laquelle I’approche de [I’explosion

Coulombienne a été moins utilisée que 1’approche de la pointe thermique [6].

3. Description mathématique du modele de la pointe thermique :

3.1. Caractéristiques du gaz d’électrons :

Les parametres thermiques C. et Ke du sous-systeme électronique sont inconnus
dans le cas des isolants. Baranov et al.[7] ont suggéré que les électrons chauds dans la
bande de conduction d’un matériau isolant se comportent comme les électrons chauds
d’un métal. Dans ce cadre, Toulemonde et al.[8] ont utilis¢ le modele du gaz d’électron
libre pour extraire les paramétres thermiques du gaz d’électron. Ils ont obtenu une valeur

de Ce qui dépend du nombre d’électrons (Ne) qui participe dans la diffusion thermique :
C, = ZNeKB, ou Kg et la constante de Boltzmann. En supposant une densité électronique

approximative de 5x10%2 e/cm?, la valeur de Ce = 1 Jem>K™,

La conductivité thermique électronique est reliée a la diffusivité thermique avec la
relation suivante : K, =D,C,

L’expression de la diffusivité électronique De selon le modéle du gaz libre est
donnée parD, = %lvf, ou | est le libre parcours moyen de ’interaction électron-€électron
et vi la vitesse de Fermi (autour de 10® cm/s). En utilisant une valeur du libre parcours
moyen | égale a la distance interatomique, on trouve une valeur de De d’environ 2 cm?/s
et une valeur de Ke=2Jcm? K1,

Dans les calculs, Ces mémes valeurs de Ce et Ke sont utilisé quem que soit le

matériau isolant ou semi-conducteur [6].

3.2. Caracteristiques du sous-systéme atomique :

Dans le cas du sous-systeme atomique, les valeurs de la conductivité thermique et

la capacité spécifique (Ca et Ka) a I’état solide et liquide en fonction de la température
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sont prises des mesures a 1’équilibre [3-6]. La diffusivité thermique atomique au-dela de

la température d’évaporation varie avec la racine carrée de la température [9]

3.3. Le libre parcours moyen de I’interaction électron-phonon :

La constante du couplage électron-phonon g et aussi inconnue pour isolant, il est
lié au temps de I’interaction électron-phonon za = Ce / g et au libre parcours moyen de
interaction électron-phonon A par la relation /% = Deta =Ke/g . Ce paramétre (1) est
utilisé comme le seulparamétre libre dans les calculs du modéle de la pointe thermique
appliqué a un nombre important de matériaux isolants, afin de reproduire les rayons de
traces latentes mesurées dans ces matériaux. Les valeurs déduites de 1 ont été tracées en
fonction de I’énergie de gap Egq de ces matériaux isolants et I’ajustement de ces point
donne la formule suivant [6]:

A= 3.8+9.1exp(—0.69E))

3.4. La répartition spatio-temporelle du dépot d’énergie A(r, t) :

3.4.1. Le depodt sur les électrons A(r, t) :

Le dépdt d’énergie de 1’ion sur le systéme é€lectronique s’étend radialement a partir
de I'impact de 1’ion par 1’éjection d’électrons primaires et secondaires. Le dép6t
d’énergie Se(en KeV/A) sur cette tranche est une donnée du faisceau. Or ce dépot n’est ni
instantané, ni ponctuel. Il convient donc de modéliser sa répartition sur la surface et dans
le temps. Au rayon r et a I’instant t, A(r, t) peut s’écrire sous la forme [6]:

A(r,t) = Se. F,(t) G (1) (IV.6)

Fe(t) et Ge(r) sont respectivement la fonction de distribution gaussienne en temps et

la fonction de distribution spatiale de 1’énergie des électrons delta déposés dans la

matiere.
3.4.2. Ladépendance en temps :

L’¢énergie moyenne <E>> transmise aux électrons pendant le ralentissement est
déduite de la relation [6]:
[ Ey0(Ey, Ey)dE,
J o(E1, Ey) dE,

Ou o(E1, E») est la section efficace de Rutherford. Appliquée dans le cas des ions

(Ep) =

du GANIL, I’énergie moyenne des électrons est de 1’ordre de 500 eV. Gervais [10] a

montré qu’un électron de 500 eV peut étre ralenti par interaction avec les électrons pour
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atteindre 1’énergie de Fermi en un temps de ’ordre de 1072° s. Nous supposerons que ce
temps correspond au temps de dépdt d’énergie sur 1’ensemble des électrons. Les
expériences lasers femtosecondes [11-12] montrent que ces électrons interagissent entre
eux en un temps de 1’ordre de 107 s beaucoup plus court que le temps du dépét. On peut
ainsi supposer qu’en 10 s, I’énergie déposée sur les électrons est thermalisée. Pour ces
raisons, le terme d’énergie dépendra du temps par une fonction gaussienne centrée sur to=
10 s, comme le montre la figure IV.2, d’écart type o tel que : ¢ = to = 10> s comme

suit[3-6] :

! [_(H")Z] (IV.7)

F(t) = ovzr P [T 20

110"%

810

610"

l"llll']Tl'

f(t) )

410"

210"

-

0100 UMD W VA YR (NN YR VT WO WD (NN SR YT G SN A WP W WY PR S YR R N WY S T

010 110" 210 310"
temps (s)

Figure IV.2 : Le terme de la dépendance en fonction du temps F(t) du dép6t

d’énergie sur les électrons.
3.4.3. Deépendance spatiale :

La distribution spatiale de 1’énergie est simulée par la fonction De(r) (Figure 1V.3)

estimée par Waligorski et ses collaborateurs [13] et elle est définit comme suit :

1
r+9)a

1 70
De(r)=; ( T+6

— (IV.8)

Ou:
e r:estladistance radiale.
e 0 :estlaplage d’électrons delta d’énergie égale au potentiel d’ionisation.
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Figure IV.3 : Répartition radiale de 1’énergie déposée sur les électrons des atomes

cibles.

4. Ladiscretisation des equations de chaleur appliquée au modeéle de la

pointe thermique :

Nous allons montrer en détail la procédure suivie pour la résolution numérique du
systeme d’équations différentielles couplées pour les matériaux massifs. Ensuite, on

parlera de la méthode suivie dans le cas des multicouche [3].

4.1. Le code pour les matériaux massifs :

On convient de la notation indicielle suivante :

1: I’indice d’espace

J : I’indice de temps
Les pas d’espace Ar et du temps At définissent les rayons et les instants
considérés :

ri:(i—0.5) Ar

tj : jAt
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L’indice i varie de 1 a Ny, valeur maximale qui définit le rayon du exploré par le
calcule et I’indice j varie de 1 a Nt La durée sur laquelle, on calcule les
températures est : NiAt.

Dans ce suit, Te et Ta seront remplacées par T dans les équations de IV.3 et IV .4

qui se discreétisent de la fagon suivante :

oT or _ (1/"'-1/)
En utilisant les différences a droite pour t, — devient : — = ~——~
ot at At
jH1_j+1
N . . ) . oT Tiy: —Tiy
En utilisant les différences a centrées sur r, on obtient : P = —( - ZML )

1 j+1
9 (k OT) ] , T/ -1/
ar\ or ar 2Ar

En remplagant le symbole de dérivée par le symbole des différences finies a droite,

nous obtenons :

+1 +1 +1 +1
i(ka_T) — VK <TLJ+1 _T] )+K\7<le+1 _T‘] >

or\ or Ar 2Ar 2Ar?
l+1 (T]+1 Tj+1) KJ (T]+1 T]+1) + i K] (T]+1 Tj+1 T]+1)
i+1 i 2Ar?2 i+1

Ces relations appliquees au systeme d’équations différentielles IV.3 et 1V.4

permettent d’écrire les deux équations sous la forme :

a, T/ + b/ + T/ = d; (IV.9)

Ou les coefficients aj , bi , ci et dij sont définis en fonction des résultats du calcul a
I’instant j.
J

j j i
ch are 9 R T 05y

a; = —

P = —(— Az (kg + 2k + kL))
W+ k) + i
0T o0 G-05)

Ces expressions sont valables aussi bien pour les phonons que pour les électrons,

en remplagant K/ par K,(T,7) ou K,(T,)) et ¢ par C,(T.]) ou Co(T.)).

TS 9T -T.)
di=——"———"F—*+ Pour les phonons
At Ca{

45
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j j j J
Te; 9(Te;—Tg;) A;
— i i i i

7 i Pour les électrons
At Caj Ce;

Pour simplifier les écritures, on pose et y; =Tl.’+1 on obtient 1’expression
suivante :

a;¥i-1 + by + ¢y =d;

Ce systéme peut €tre écrit sous la forme d’un produit de matrice de type :
bl Cl . . . . . yl dl
aZ b2 C 2 . . . . { yz \ dz

a; bi Ci . . Vi = di

. . . . . |
\ ... aner bpor s / Yn-1 \dn_l /
. . a, b, Yn dn
Ou n est le nombre de pas radial (couche) introduit dans le calcul.
L’algorithme de Choleski nous permet de tirer les températures inconnues a
I’instant j+1 en fonction des températures connues a I’instant j ( dans I’expression de
di).La premiere équation du systéme donne [3] :

byy1+cy, =dy =y, = (d%cllm (Iv.10)

La seconde équation du systeme permet d’écrire

_ (dy—azy1—c2y3)

QY1+ by, +Cyz=dy =y, = b, (Iv.11)
En injectant (IV.10) dans (IV.11), nous obtenons y2 en fonction de ys :
_ C2by bid; — dya;
yZ B ble - Claz 3 b1b2 - C1a2
D’une manicre générale, la relation de récurrence s’écrit : yi = Aj yi+1 + B;
Avec A= ——2— (Iv.12)
ajAi-1+b;
_ 4i—a;iBi_;
i = G +b; (Iv.13)

Le but du premier balayage consiste a déterminer tous les éléments ses
suites A; et Bi. Reste a traiter les conditions aux limites (i=1 et i=Ny) qui vont
déterminer 1’ensemble des températures yi par un " balayage " effectu¢ dans
le sens des indice i décroissants [3].

» i =N correspond a la limite extérieure du cylindre exploré par la calcul. Pour que
le calcul puisse s’arréter, il faut éviter ’utilisation d’un indice supérieur a N pour
lesyid’ou:

Anr=0 soit cnr=0
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Bnr est connue par la relation de récurrence et dépend de B:

» i=1, I’équation de diffusion provenant du bilan énergétique vu plus haut n’est
plus valable. En effet, pour le cceur du cylindre figure (IV.4), il n’y a diffusion de
chaleur qu’a travers une seule paroi. Ce qui n’était pas le cas pour une tranche
cylindrique. Il n’apparait donc pas de dérivée seconde par a r (coordonnée

radiale).Le bilan est le suivant :
— Variation d’énergie du cceur de rayon 4Ar: C % TAr?Ax
— Transfert d’énergie par conduction thermique a travers la paroi de
surface dS : K g—: 2mArAx

Le transfert d’énergie par couplage électron-phonon et 1’apport
d’énergie par I’ion incident gardent la méme forme que celle des autres

tranches cylindriques.

> |
sl
o |
=
: -
SA
i .
=
E‘ .
G
I
Perte par conduction thermique |
a travers dS 1 =05Ar A
i

)

dS =2m(n +0.5Ar)Ax = 2mArAx

Figure IV.4 : Bilan d’énergie pour le cceur de la trace.

Le systtme s’écrit maintenant, en raisonnant par unit¢ de volume :

O, 20T, o
e at - AT‘ a,r g(e T) (r’)

c 0T, 2k, 0T,
® 9t  Ar or
On remplace les derivees spatiales et temporelles par les expressions ci-

+ g(Te - Ta)

dessous :
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or T/ -1/ T )" — 1"
dat At or Ar
Et on déduit, de ces expressions, les valeurs de a1, bz, c1 et ds :

2k 1 2k

€1 = Carz

CAr2 At

ajp =O, bl = —

d; est définie de la méme maniére que pour les autres tranches d’ou :

A1 =-ci/bs ; B1=di/b:

Les équations (I'V.11) et (IV.12) nous permettent de calculer aisément de proche en
proche les couples (A2, B2).....(Ai, Bi).....etc..... Le calcul des coefficients Aj, Bi est
donc rendu possible, en un premier balayage de i =2 a N, .

Le second balayage s’effectue de Ny a 1. Ce qui va nous permettre de calculer les
inconnues y; . Il suffit de constater que :

anrYnr—1 + bnrYnr = dyr et YNr—1 = Anr—1Ynr + Byr-1

_ ANr—aNyBNr-1 __

Soit apres calcul : yy, = Nr

anrAnr-1+tbnr

Bnr ayant été déterminé lors du premier balayage, nous avons ainsi la valeur de ynr
cherchée. Nous déduisons ynr-1 = Anr-1ynr + Bnr1 puis ynr2 jusqu’a yi de proche en
proche. Apres ce double balayage, les températures sont connues a I’instant j+1.

En procédant ainsi, I’évolution des températures dans le temps et dans I’espace est
réalisée. Notons que lorsque la température de fusion est atteinte et que le calcul de
I’instant ultérieur donne une température supérieure a la température de fusion, nous
transformons le At observé en quantité de chaleur C AT que 'on stocke dans une
variable test. Tant que cette variable n’atteint pas la chaleur latente de fusion, la
température reste égale a la température de fusion. Le palier de température étant
franchi, le calcul continu de maniere analogue a la premiere étape en utilisant les
coefficients thermodynamiques du liquide [3].

Signalons aussi que la méthode implicite n’est pas adaptée aux changements
de phase. Pour cela, nous utilisons un calcul par la méthode explicite pour
déterminer la chaleur regue et perdue lors des changements de phase. Comme nous
I'avons vu, la méthode implicite discrétise I’équation considérée a I'instant t + At. Le
terme de couplage g[Te(r, t+At)—Ta(r, t+At)] est ici inexploitable car Te(r, t+At) et
Ta(r ,t+At) sont encore inconnues. Pour cela, nous l'avons pris égal a
g[Te(r,t)—Ta(r,t)]. Ce qui revient a faire le méme raisonnement que pour la méthode

explicite.
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4.2. Le code pour multicouches :

L’idée utilisée pour la résolution du systeme IV.5 est de faire un double balayage.
C’est-a-dire on s’occupe d’abord du transfert d’énergie dans le sens radial (par analogie
au code pour massifs) puis on s’occupe du transfert dans le sens des x. C’est-a-dire, pour
un instant donné. Les températures calculées sont considérées alors comme des
températures intermeédiaires a partir desquelles on peut traiter la diffusion axiale.

En effet, la méthode utilisée pour la résolution numérique de la diffusion axiale
dans nos calculs est la méthode implicite [3].

Soit « j » I’indice temporel, « i » I’indice radial et « x » I’indice de profondeur.

Le bilan de transfert d’énergie dans la direction axial pendant I’intervalle de temps

dt s’écrit comme suit :

oE, . 0T, Tt 1]
=C]—=dSdx = ] =——>dSd
ot * ot TR T x
Key + Ky (T —T] Ky + Ky (TLH =TI
= as — Ds
2 dx 2 dx

Sachant que dS = 2zridr = 2r(i —0.5)dr? , on obtient 1’égalité suivante :
y /Y — 1] P . (T,{_*j -~ T,{“) Ky + Kyin (T,{“ - T,{j})
P s = -

ds

2 dx 2 dx

D’ou on peut exprimer la température Tien fonction des températures & 1’instant

Jt+1:
J J J J J J J J
_T_x — Ky 1t K j+1 __1 _ Ky1 + 2K + Kiyy T+l Ky +Kiia j+1
dt | 2cjaxz | ¥t |dt 2C) dx? * 2C)dx? | ¥

Pour simplifier, on I’écrit a I’instant j+1 :
Ay = Ay Ty—1 + by Ty + ¢ Toetn
Cette équation est valable que ce soit pour les électrons ou bien pour les atomes. En
faisant varier I’indice x de 1 & m, on obtient un systtme de m équations. Ou m est le
nombre de pas axiale introduit dans le calcul.

Ce systéme peut €tre écrit sous la forme d’un produit de matrice de type :

bl Cl . . . . . Tl dl
a, b, ¢ . . . . T, d,
a, by ¢y T, |=]| d,

am-1 bm—l Cm-1 Tm—l dm—l
am bm Tm dm
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En utilisant D’algorithme de Choleski, nous pouvons tirer les températures
inconnues a l’instant j+1 en fonction des températures connues a 1’instant j (dans
I’expression de dj). On obtient alors la relation de récurrence suivante :

T = AxTyy1 + By

Avec :
Cx
A, =——
* a,A,_; + b,
d,—a,B,_
Bx X xPx—-1

- AxAx—1 + by

Un premier balayage consiste a déterminer tous les éléments des suites Ax et Bx.
Reste a traiter les conditions aux limites x = 1 et x = m+1,

Pour x = 1 : Cette couche est en contact avec ’air (ou le vide). On suppose qu’il
n’y a pas de conduction thermique avec I’air a la surface.

Pour x = m+1 : Il existe deux choix : soit qu’on suppose que la couche m+1 est

isolé ou bien non.

5. Choix de la taille du cylindre (rayon N(Ar) et de la durée explorés :

Dans le cadre de la méthode implicite, aucune condition de convergence n’est
nécessaire. Cependant, il ne suffit pas de satisfaire a la condition de convergence pour
obtenir un couple (Ar, At) judicieux. Dans la pratique, nous constatons un mauvais choix
du couple (Ar, At) lorsque nous observons :

— Des oscillations de T(x, r, t) en fonction de x et r.
— Que I’énergie totale apportée par 1’ion et celle absorbée par le réseau sont

différentes.

5.1. Le Choix de Ar :

Ce choix dépond de la taille du cylindre d’une part et d’autre part de la valeur de ro
utilisée. La premiére source d’erreur possible vient du fait que la constante c2 normalise
I’intégrale spatiale du dép6t d’énergie pour un rayon r allant de 0 a co. Or, le calcul
s’arréte pratiquement a NrAr. Deux constatent s'imposent :

1) Plus N est grand, plus le calcul est preécis.
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2) Quel que soit le nombre de pas d’espace Ny choisi, si le rapport At/ro
dépasse 0.2, il engendre une erreur relative comprise entre 10 et 50 % dans
la sommation de I’énergie déposée.

Dans tous les calculs dont nous présenterons les résultats, la valeur de ro choisie

pour les électrons est égale & 25 A. Pour satisfaire a la deuxiéme constatation,

Ar doit &tre au minimum égale a5 A [3].

5.2. Le Choix de At :

Il dépend des parametres to et Ato du dépdt d’énergie et de la valeur du couplage
(Ce/g a la dimension d’un temps). On adopte la régle suivante :

Pendant la durée du dépot d’énergie par ’ion et jusqu’a 100 Aty : At=5.10"8s,
ultérieurement : At=5.10"s,

Le calcul est mené jusqu’a 10!s temps au bout duquel, 1’énergie étant entiérement
relaxée, les deux systemes (€lectrons et phonons) sont revenus a 1’équilibre entre eux.

Ces critéres de choix doivent finalement réaliser la condition suivante :

I’expansion de 1’énergie sur le gaz d’électrons doit se faire dans un cylindre de rayon plus
faible que rmax, rayon du cylindre exploré dans le calcul (rmax=NrAr)[3].

Tmax > 4Detmax

6. Le super échauffement (superheating) :

Des expériences d’irradiation avec des lasers pulsés ont montré que le phénoméne
de super échauffement peut avoir lieu lors des dépots trés rapides d’énergie sur les
atomes du réseau. C’est-a-dire que la durée du palier de transformation de phase solide-
liquide diminue considérablement avec la vitesse du dépdt d’énergie jusqu’a ce que la
fusion puisse avoir lieu sans palier. Tous les codes disponibles de notre modele tiennent
compte de I’existence de ce palier [3].

Dans notre étude, nous considérerons ce phénomeéne de super echauffement. Nous
allons simplement introduire des hautes valeurs de la température de fusion et
d’évaporation, de telle fagon que nous soyons siirs que le test de changement de phase
n’aura pas lieu. En générale, on prend T fusion = T évaporation =1000000 K. Sachant que les

températures atomiques atteintes sont de 1’ordre de quelques milliers de Kelvin.
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7. Données d’entrée (input data) dans le calcul numérique :

» Les valeurs de la conductivité thermique et la chaleur spécifique du réseau
atomique des différents métaux étudiés ont été prises des résultats de mesure
pour différentes valeurs de température. Pour T > T fusion , la chaleur spécifique
est considérée constante. Pour T > T ¢vaporation , 12 conductivité thermique est
proportionnelle a la racine de la température[3].

» Latempérature d’irradiation :

Les calculs ont été réalisés a la température ambiante 300K.

» Les pas de calcul : Ax, Ar et At

Plusieurs tests ont été effectués afin de choisir les pas des calculs numériques (x, r,
t). Nous avons choisi les valeurs suivantes :
Le pas radial : Ar = 5A.
Le pas d’épaisseur : AX =5 ou 10A.
Le pas de temps : At = 2.10%s. Ce pas n’est pas constant durant le calcul. Il augmente
avec le temps.
» Volume explore :
- La direction radiale : le nombre total de pas radial Nr a été pris entre 600 et 1000.
-La direction axiale : le nombre de pas dans cette direction dépend de 1’épaisseur
des différentes couche qui composent la multicouche étudiée ainsi que le pas choisi (5 ou
10 A). Les multicouches étudiées se composent d’une bicouche (Métal 1/Métal 2) répétée
15 fois, ensuite déposée sur un substrat de silicium. On ne s’intéresse qu’a la partie
centrale de la multicouche (non affectée par les conditions aux limites : le contact avec
I’air a la surface et avec le substrat)[3].
» Dans cette étude, nous n’avons considéré que le dépot sur les électrons (Se), le

dép6t sur les atomes étant négligeable (Sn= 0).
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1.

Introduction :

L’utilisation des nanoparticules (NPs) en nanomédecine, qui a réussi a améliorer la
spécificité des chimiothérapies modernes ces dernieres années (Ranganathan et al. [1];
Danhier et al.[2]; Sun et al.[3]), des démonstrations prometteuses du potentiel
radiosensibilisant des NPs au cours de la derniére décennie, tant in vitro qu’in vivo,
signifient désormais que d’importants efforts de recherche se concentrent sur les NPS
pour améliorer la localisation de la dose en radiothérapie (Hainfeld et al.[4]; Kwatra et
al.[5]; Porcel et al.[6]; Liu et al.[7]; Polf [8]).

Les nanoparticules en or (NPsAu) en particulier sont devenus populaires car ils
possédent plusieurs étiquettes avant-gagnantes, notamment une bonne biocompatibilité,
une synthése simple dans une large gamme de tailles, une fonctionnalisation facile des
surfaces par I’attachement des ligands nécessaires pour cibler les cellules cancéreuses et
les organites en ceux-ci, ou une durée de vie améliorée dans la circulation sanguine
(McMahon et al.[9]; Hainfeld et al.[4]; Kwatra et al.[5]; Malam et al.[10]; Barreto et
al.[11]; Carter et al.[12]; Liu et al.[7]). De plus, les NPsAu présentent une grande section
efficace avec le rayonnement des rayons X jusqu’a environ 1 MeV ainsi qu’avec le
rayonnement ionique.

La contribution des NPsAu a 1’augmentation de I’efficacité de la radiothérapie est
mesurée par le facteur d’augmentation de dose (DEF)[13]. Le DEF des NPsAu est défini
comme le rapport entre la dose de radiation absorbée par les cellules tumorales en
présence d’NPSAu et la dose absorbée en 1’absence d’NPsAu (Muddineti et al.[14]). Cela
peut varier selon la concentration et les caractéristiques des AuNP ainsi que leur
emplacement a 1’intérieur de la cellule (Butterworth et al.[15]; Hossain [16]).

Parmi d’autres groupes étudiant les bienfaits des NPSAu en combinaison avec la
radiothérapie aux rayons X, Zhang et al. ont utilisé des simulations de Monte Carlo pour
montrer une possible localisation radiosensibilisation avec des NPsAu et ont constaté que
le faisceau de rayonnement dépose une dose plus faible aprés avoir traversé la région
contenant I’NPsAu, augmentant ainsi le ratio thérapeutique (Zhang et al.[17]).

Comme mentionné précedemment, la principale contribution a la destruction des
cellules par la radiothérapie provient de la production de radicaux libres. C’est aussi la
source de radiosensibilisation lors de [’utilisation des NP, car ils augmentent la

production de radicaux (Porcel et al. [18]; Verkhovtsev et al.[19]).
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Nous avons estimé que 1’utilisation de nanoparticules d’or pourrait étre bénéfique
pour délivrer du matériel a haute teneur en Z aux tumeurs. Voici quelques-uns des

avantages potentiels des nanoparticules d’or[20].

e L’or absorbe ~3 fois plus que I’iode a 20 et 100 keV.

e Le DEF pour l'or peut étre de 1,2 a >5 selon 1’énergie du faisceau et la
quantité d’or délivrée.

o [’¢étendue de I’effet d’amélioration peut s’étendre sur plusieurs cellules, par
exemple 100 mm, assouplissant ainsi I’exigence que 1’or soit délivré a toutes
les cellules tumorales. Les tumeurs sont connues pour étre hétérogenes.

e [’or est relativement inerte et peut étre biocompatible.

e Les nanoparticules éliminent le sang moins rapidement que les petites
molécules, comme les milieux de contraste d’iode considérés comme
extravasculaires et qui sortent rapidement du systéme vasculaire. Les
nanoparticules peuvent rester dans le sang pendant des heures si elles sont
concues pour le faire, améliorant ainsi la transmission des tumeurs.

e On sait que les nanoparticules pénétrent 1’endothélium angiogénique
permutant, ce qui confére une certaine spécificité tumorale, ce qu’on appelle
I’effet de perméabilité et de rétention accrues (EPR).

e Les nanoparticules ont une osmolalité faible.

e Un ciblage efficace des tumeurs avec des anticorps, peptides ou médicaments
peut étre possible avec des nanoparticules. Les sites cibles des cellules
tumorales sont limités et un ou quelques atomes d’iode par anticorps ne
fournissent pas assez de matiére a haute teneur en Z ; inversement, un
anticorps attaché a une nanoparticule d’or de 15 nm fournirait 70 000 atomes
d’or.

e Les nanoparticules d’or peuvent étre fabriquées sur une large gamme de tailles
(1 a 1000 nm) et congues pour une meilleure pénétration et delivrance des
tumeurs.

e Les nanoparticules d’or possédent un certain nombre de ligands de surface,
permettant une conception flexible et une multifonctionnalité en incorporant

des ligands mixtes pour des propriétés optimales.
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e La biodistribution de 1’or peut étre imaginée avant la délivrance d’une dose
thérapeutique et utilisée pour la planification du traitement et la prédiction
quantifiée de I’augmentation de la dose.

e D’autres nanoparticules métalliques a haute teneur en Z, en plus de celles en

or, peuvent étre utilisées avec des caractéristiques similaires.

2. La multicouche Aul0nm/Si10 nm/Si:

Cette multicouche se compose de deux matériaux différents : 1’or, est insensible
aux rayonnements ionisants a faible constante de couplage électron-phonon gy, =
3x101°W.cm™3.K~1, Ce dernier a été déterminée par des expériences lasers
femtosecondes. L’autre matériau est le silicium, dont la constante de couplage (e - ph) est
plus grande que celle de Au, gs; = 1.8 X 1012 W.cm™3. K~ 1. Cette valeur a été dérivée

de la conductivité électrique du matériau irradié considére.

3. Les parameétres thermodynamique de ’or :

Matériaux : Or Propriété
Chaleur latente de fusion : 63.7 J/g
Chaleur latente de vaporisation : 1698 J/g
Température de fusion : 1336 K
Température de vaporisation : 3243 K
Potentiel d’ionisation moyen : 10 Ev
Masse molaire moyenne : 197.98 g/mol
Masse spécifique moyenne du solide : 19.3 g/cm?
Masse spécifique moyenne du liquide : 19.2 g/cm?

TableauV .1 : Les propriétés thermodynamique de 1’or.

4. Les parametres impliqués dans le code de calcul :

4.1. La chaleur spécifique en fonction de la température :
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Les températures (T) Chaleur spécifique (Cs)(J/g/K)
293 0.126
373 0.13
773 0.142
1173 0.151
1336 0.15
1336.05 0.15

Tableau V.2:La chaleur spécifique en fonction de la température.

4.2. La conductivité thermique en fonction de la température :

Les températures (T) Conductivité thermique (Ks)(W/cm/K)
293 2.93
373 2.93
773 1.2
1173 0.7
1336 1.05
1336.05 0.02

Tableau V.3: La conductivité thermique en fonction de la température.

5. Résultats de la simulation :

5.1. Variations des températures électroniques et atomiques en fonction du temps :

Le mode¢le de la pointe thermique permet d’obtenir, aprés simulation, la variation
de la température atteinte au cours du temps par les électrons et les atomes du réseau, en
fonction de la distance radiale par rapport a I’axe de I’ion incident. Cette approche
permet de mettre en évidence la différence entre le comportement du métal massif,
insensible aux rayonnements ionisants, et celui du systeme en multicouche en contact
avec le silicium.

Le code 2D et 3D de la pointe thermique nous permet de tracer I’évolution de la
tempeérature électronique et atomique des matériaux Au et Si, tant a 1’état massif et a

I’interface du systéme Au/Si.
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a. Variation de la température électronique de Au massif, Si massif, Au et Si a

P’interface du Au 10nm / Si 10nm / Si en fonction du temps :
— Au massif :

La figure (V.1) montre I’évolution temporelle de la température électronique dans
I’Au massif pour différentes valeurs de r. Au début de I’irradiation, on observe une
élévation extrémement brutale et tres localisée de la température électronique,
typigquement supeérieure a 100000 K au temps t = 0. Ceci résulte du dépbt quasi instantané
de I’énergic de I’ion incident dans le sous-Systeme électronique (interaction
électron—ion). Cette montée presque impulsive traduit la capacité des électrons, dans un
métal massif, a absorber rapidement I’énergie déposée et a constituer le premier réservoir
énergétique apres le passage de I’ion. Immédiatement apres le pic initial, la température
¢lectronique décroit rapidement sur une échelle temporelle de 1’ordre des picosecondes
(~ 102 s): ce refroidissement rapide s’explique par le transfert d’énergie du sous-
systeme électronique vers le réseau atomique via le couplage électron-phonon. En
conséquence, 1’énergie concentrée initialement dans les degrés de liberté électroniques
est redistribuée vers les modes vibratoires du reseau, entrainant un échauffement du
réseau et un retour progressif de la température électronique vers 1’équilibre. L amplitude
de I’¢élévation et la dynamique de relaxation dépendent fortement de la distance r a la
trace ionique, les régions proches subissant les pics de température les plus éleveés et des
relaxations plus marquées. Ces observations confirment le comportement typique d’un
métal massif : réponse thermique dominée par une élévation électronique locale et ultra-

rapide suivie d’une relaxation contrdlée par le couplage électron-phonon.
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Figure V.1 : Variation de la température électronique en fonction du temps. (a) Au massif
— Simassif :

La figure (V.2) représentant 1’évolution de la température électronique dans le Si
massif en fonction du temps, montre comme pour 1’Au massif, une augmentation rapide
durant les premiers instants de I’irradiation ; cependant 1’évolution temporelle présent des
caractéristiques propres liées a la nature du silicium. La structure électronique du Si et
ses propriétés thermiques modifient la maniere dont I’énergie déposée par 1’ion est
absorbée et redistribuée : bien qu’un pic initial apparaisse, son amplitude maximale est
inférieure a celle observée pour I’or, en raison d’un pouvoir d’arrét électronique plus
faible dans le silicium. La phase de relaxation qui suit ce pic traduit le transfert progressif
de I’énergie vers le réseau atomique par le couplage électron-phonon; selon les
conditions de simulation, cette relaxation peut étre plus lente ou plus étalée que dans un
métal massif, reflétant des temps caractéristiques et des mécanismes de dissipation
différents. Ainsi, la réponse thermique du Si massif confirme que la nature du matériau
via sa densité d’états électronique, son pouvoir d’arrét et ses constantes thermiques joue
un rdle déterminant dans la dynamique du dépdt d’énergie, ce qui souligne I’intérét d’une
comparaison systématique entre matériaux massif pour comprendre I’influence de leurs

propriétés intrinseques sur 1’évolution de la température électronique sous irradiation.
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Figure V.2 : Variation de la température électronique en fonction du temps. (b) Si massif

Au et Si a linterface de systéeme Au /Si -

La figure (V.3) représente la variation de la température électronique en fonction

du temps(c) et (d) sont respectivement Au et Si a I’interface du Aul0 nm/Sil0 nm/Si

pour une irradiation avec des ions Pb d’énergie 3 MeV/uma de pouvoir d’arrét

électronique 78 et 22 KeV/nm respectivement. A I’interface Au/Si, un gradient de

température électronique induit un transfert d’énergie du sous-systeme électronique de

I’or vers celui du silicium. Coté Au (figure V.3c), le pic de température €lectronique est

Iégerement inférieur & celui de I’Au massif : ’interface agit comme un puits thermique

pour les électrons, car une partie de 1’énergie électronique est drainée vers le Si par

diffusion électronique inter-matériaux. Coté Si (figure V.3d), le pic de température

électronique est supérieur a celui du Si massif, conséquence de I’injection d’électrons

chauds depuis I’Au vers le Si qui éléve localement la Te du silicium. Ce transfert

d’énergie se poursuit jusqu’a un état d’équilibre thermique.
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Figure V.3 : Variation de la température électronique en fonction du temps(c) et (d) sont

respectivement Au et Si a ’interface du Aul0 nm/Si10 nm/Si pour une irradiation avec des

ions Pb.
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b. Etat d’équilibre thermique entre le systéme électronique du Au et celui de Si a

I’interface de Au/ Si:

» Définition d’état d’équilibre thermique :

Dans un modeéle de pointe thermique appliquée aux multicouches, " état d’équilibre

thermique "

signifie que, apres le dépdt d’énergie de I'ion énergétique dans le sous-
systeme électronique créant un déséquilibre initial entre les températures électronique Te
et du réseau Ta les deux sous systéme finissent par s’égaliser avec le temps (typiquement
a D’échelle de la picosecondes) via le couplage électron-phonon. Des lors, les
températures coincider (ou devenir trés proches), de sorte que le systéeme se comporte
comme un milieu homogene a température unique pour la suite de 1’évaluation.

» La figure (V.4) " Au et Si massif, r = Inm " et la figure (V.5) " Au/Si a
I’interface, r = Inm " permettent d’apprécier I’effet conjugué de la distance radiale et de
la présence de I’interface sur la dynamique thermique électronique. A r = Inm, trés
proche de I’axe de I’ion incident, la densité d’énergie déposée est maximale et
I’échauffement est fortement localisé. Pour les matériaux massif (figure V.4), les courbes
sont nettement distinctes : 1’or présente une température électronique élevée tandis que le
silicium montre une Te beaucoup plus faible, puisqu’il n’existe pas d’interaction
électronique directe entre deux masses séparées et aucun échange inter-matériaux n’a
lieu, il n’y a donc pas d’équilibre commun. En revanche, lorsqu’une interface Au/Si est
présente (figure V.5), on observe un rapprochement marqué des deux courbe : la Te de
I’Au diminue prés de I’interface tandis que la Te du Si augmente, conséquence d’un
transfert d’énergie €lectronique depuis I’or vers le silicium (injection d’électrons chauds
et diffusion électronique inter-matériaux). Apres quelques picosecondes, les températures
électroniques des deux couches tendent vers des valeurs proches, indiguant
I’établissement d’un équilibre thermique local du sous-systéme électronique bicouche.
Ainsi, la comparaison montre que I’interface transforme une distribution radiale
fortement localisée (cas des massifs) en un état ou 1’énergie peut étre partagée entre les
¢lectrons des deux matériaux, modifiant I’amplitude et la durée de la relaxation

thermique a r = 1nm.
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c. Variation de la température atomique de Au massif, Si massif, Au et Si a

Température du réseau (K)

P’interface du Au 10nm / Si 10nm / Si en fonction du temps :

— Au massif :

La figure (V.6) représente la variation de la température du réseau en fonction du

temps. (a) Au massif. Aprés le dépot initial d’énergie dans le sous-systéme électronique

et I’établissement d’un pic de température électronique, 1’énergie est progressivement

transférée aux atomes du réseau par interaction électron-phonon. Ce transfert explique le

retard observé entre 1’évolution de la température électronique et celle du réseau

atomique : la Te décroit d’abord tandis que la température du réseau augmente plus

lentement, conformément au modéle de la pointe thermique ou les électrons absorbent

d’abord 1’énergie avant de la restituer au réseau. La montée de la température du réseau

atteint un pic modéré (de I’ordre de quelques centaines de Kelvins selon les conditions de

simulation) puis décroit lors de la relaxation vers I’équilibre thermique. On observe que

la température maximale de 1’or massif est inférieure a la température de fusion (Tt =

1336 K) par conséquent, le Au ne fond pas a 1’état massif simulé.
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FigureV .6 : Variation de la température du réseau en fonction du temps. (a) Au massif
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— Simassif :

La figure (V.7) représente la variation de la température du réseau en fonction du
temps. (b) Si massif, I’évolution thermique différe sensiblement de celle observée dans
I’Au massif. On observe d’abord une montée trés rapide de la température, un maximum
atteint aux temps de 1’ordre de 10 s, puis une décroissance liée au transfert d’énergie
vers le réseau atomique. La température du réseau suit ce pic mais avec une dynamique
propre au silicium : ’augmentation du réseau peut étre plus lente ou, au contraire, plus
prononcée selon les propriétés thermiques du matériau et 1’efficacité du transfert
électron-atomique. Cette sensibilité se traduit par un pic de température atomique qui
peut dépasser celui de I’Au pour une irradiation comparable, en partic parce que les
¢lectrons du Si dissipent moins efficacement 1’énergie et qu’une fraction plus importante
est directement transférée aux atomes (collisions nucléaires eélastique). Enfin, la
relaxation thermique du réseau est genéralement plus lente dans le Si en raison de sa
conductivité thermique relativement faible. Ainsi, la courbe du Si massif illustre la
réponse caractéristique du matériau aux excitations thermique induites par irradiation et
met en évidence le réle déterminant du couplage électron-phonon et des mécanismes de

collision dans I’amplitude et la durée du chauffage du réseau.
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FigureV .7 : Variation de la température du réseau en fonction du temps. (b) Si massif
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Température du réseau (K)

— Au et Si a interface de systeme Au / Si :

La figure (V.8) représente la variation de la température du réseau en fonction du
temps. (c) et (d) sont Au et Si a I’interface du Aul0 nm/Si10 nm/Si irradié avec des ions
Pb. On voit que, a I’interface Au/Si, 1’évolution thermique du réseau atomique est plus
complexe que dans les systéemes massifs : le dép6t d’énergie éléve la température dans
les deux couches mais de facon inégale. C6té Au (la figure V.8c), la température du
réseau est légérement plus élevée que dans 1’Au massif, ’or recevant en plus des
phonons émis par le Si chauffé ; Le coté Si (la figure Vv .8d), la température du réseau est
Iégerement inférieure a celle du Si massif, car une partie de 1’énergie est transférée vers
I’Au via le couplage interfacial. Ce transfert photonique inter-réseaux fait de I’interface
un Véritable «pointe thermique »qui favorise du dépot d’énergie et la qualité du contact
interfacial, cette redistribution peut étre suffisante pour élever localement la température
de I’Au jusqu’a sa température de fusion, entrainant éventuellement une fusion au
voisinage de I’interface. Ainsi, la présence de la multicouche modifie significativement la

répartition spatiale et la dynamique temporelle de la chaleur par rapport aux matériaux

isolés.
3500
] —®—r=1nm
2000 —&—r =4nm
r=6nm
i —w—r=8nm
2500 - (c) Au a l'interface r=10nm
2000 Tm= 1336 K
P=p-m_
1500 il
1000 v "-———-:E!,Eﬂﬁahl
500
0 T T T !
1x10 ** 2x10 " 3x10"
Temps (s)

67



Chapitre V : Résultats et discussion

3500
—®—r=1nm
S e —®—r =4nm
3000 g (d) Si a l'interface
B . r=6nm
'
< ‘\ —%¥— T =8nm
= 2500 7 r=10nm
=
(2] -
?
- T =1683 K
m
=]
E R
E HI;:EI
© B 4 P
O "'——__'_____ '““——h'“———_h
& .
E T
|—
L] I L]
2x10 3x10 ™
Temps (s)

FigureV .8 : Variation de la température du réseau en fonction du temps. (c) et (d)

sont Au et Si a Uinterface du Aul0 nm/Si10 nm/Si irradié avec des ions Pb.

5.2. Variation de la température maximale du réseau Tmax Nnormalisée par la

température de fusion Tt en fonction de I’épaisseur :

— Irradiation par des ions Pb :

La figure (V.9) représentant la variation de la température maximale du réseau
normalisée par la température de fusion en fonction de 1’épaisseur pour une irradiation
par des ions Pb met en évidence I’influence déterminante de 1’épaisseur de couche sur
I’intensité de 1’échauffement thermique. Lorsque 1’épaisseur diminue, le confinement de
I’énergie déposée par les ions augmente et la capacité du systeme a la dissiper diminue,
ce qui se traduit par des valeurs plus élevées de Tmax / T . Pour des épaisseurs trés faibles
(< 10nm), on observe Tmax / T >1 pour I’Au et le Si, indiquant un risque de fusion locale.
L’or présent cependant une tendance a fondre plus facilement que le silictum (valeur
relative de Tmax / Tt plus élevée) en raison de sa température de fusion plus basse (Trau =
1336 K vs Ttsi = 1683 K) et d’un couplage électronique plus fort qui favorise le dépot
d’énergie dans le sous-systeme électronique. Au-dela d’environ 10 nm, Tmax / Tt chute

rapidement pour le Si (indication d’une meilleure dissipation dans des films plus épais) et
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diminue également pour 1’Au mais dans une moindre mesure. Ainsi, 1’épaisseur de la
couche apparait comme un parametre critique pour la résistance du matériau a
I’irradiation ionique et pour I’identification des configurations susceptibles d’atteindre la

fusion locale sous ions Pb.
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Figure V.9 : Variation de la température maximale du réseau Tmax (Normalisée
par la température de fusion Tf) en fonction de 1’épaisseur pour une irradiation

avec des ions Pb
— Irradiation par des ions Xe :

Pour les ions Xe (figure V.10), I’évolution de Tmax / Tt en fonction de 1’épaisseur
suit le méme principe général que pour d’autres projectiles, mais avec une intensité
spécifique liée a la nature de I’ion incident. Les ions Xe, de masse moyenne-lourde,
présentent un pouvoir d’arrét électronique ¢élevé et déposent donc une quantité d’énergie
importante dans la cible, ceci se traduit par une élévation de la température maximale du
réseau dont ’amplitude dépend fortement de 1’épaisseur de la couche. Néanmoins, pour
Xe les valeurs de Tmax / Tt restent généralement plus faibles qu’avec des ions plus
énergétiques(ou de masse différente) étudiés précédemment : seul un confinement tres
prononcé (films trés minces, < 5nm) conduit au dépassement du seuil de fusion local.
L’or demeure globalement plus sensible que le silicium aux conditions de fusion locale,

en raison de sa température de fusion plus basse et de sa réponse électronique. Ainsi, la
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courbe pour Xe permet de comparer I’effet thermique des différents projectiles et
d’identifier les configurations d’épaisseur les plus propices a un échauffement critique,
en soulignant I’interaction entre masse de 1’ion, pouvoir d’arrét et réponse thermique du

systeme multicouche.
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Figure V.10 : Variation de la température maximale du réseau Tmax

(normalisée par la température de fusion Tf) en fonction de 1’épaisseur pour une

irradiation avec des ions Xe.

Irradiation par des ions Kr :

La figure (V.11), relative a I’irradiation par des ions Kr, montre que la température
maximale normalisée Tmax / Tt dépend de 1’épaisseur de la cible, comme pour les autres
projectiles étudiés. Les ions Kr, bien que moins massif que Pb ou Xe, déposent une
quantité d’énergie non négligeable dans le matériau; cependant, cette énergie reste
insuffisante pour porter la température du réseau jusqu’a la fusion dans les conditions
étudiées : Tmax /Tr < 1 pour toutes les épaisseurs considérees, y compris les films ultra-
minces. L’analyse comparative souligne donc que la nature et la masse de 1’ion, ainsi que
la géométrie de la couche, contrdlent la capacité du systeéme a évacuer le dépot d’énergie
et déterminent le risque d’échauffement critique. Cette figure permet ainsi d’illustrer

comment la taille du projectile et I’épaisseur de la couche modulent les dommages
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thermiques induits par irradiation et confirment que, pour Kr dans nos conditions, la

fusion locale n’est pas atteinte.
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Figure V.11 : Variation de la température maximale du réseau Tmax
(normalisée par la température de fusion Tf) en fonction de 1’épaisseur pour
une irradiation avec des ions Kr.

— lrradiation par des ions Ar :

La figure (V.12) présente la variation de la tempeérature maximale normalisée par
la température de fusion Tmax / Tf en fonction de 1’épaisseur pour une irradiation par
ions Ar. En tant que projectiles légers, les ions Ar déposent globalement moins d’énergie
que les ions plus lourds (Kr, Xe, Pb), ce qui se traduit par des élévations de température
du réseau nettement plus faibles. Pour les conditions étudiée, Tmax / Tf reste trés faible
(£ 0.2) sur I’ensemble des épaisseurs : 1’énergie déposée est principalement transférée par
collisions nucléaires peu efficaces, et I’effet thermique sur le réseau est négligeable.
Néanmoins, la courbe illustre que 1’épaisseur demeure un parametre influent elle module
le confinement et la dissipation de I’énergie de sort que, dans des conditions particulieres
(épaisseurs extrémes ou paramétres d’irradiation différents), la température maximale
peut s’approcher davantage du seuil de fusion. Cette figure compléte ainsi I’étude

comparative en montrant que la nature de 1’ion et la géométrie de la cible contrdlent
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conjointement la stabilité thermique de la multicouche, Ar donnant ici 1’effet thermique

le plus faible parmi les ions étudiés.
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Figure V.12 : Variation de la température maximale du réseau Tmax
(normalisée par la température de fusion Tf) en fonction de 1’épaisseur pour une
irradiation avec des ions Ar.

On remarque que les quatre courbes (V.9) jusqu’a (V.12) présentent la méme
grandeur physique, a savoir la variation de la température maximale du réseau normalisée
par la température de fusion Tmax /Tf en fonction de 1’épaisseur de la couche. Dans tous
les cas, on observe que I’épaisseur influence la réponse thermique du systeme, ce qui
montre que la géométrie de la cible joue un réle essentiel dans le comportement sous
irradiation. On remarque aussi que les courbes traduisent toutes une sensibilité du
systéme a I’échauffement induit par 1’ion incident, ce qui confirme que le dépot d’énergie
conduit a une élévation thermique significative. De plus, 1’objectif commun de ces quatre
figures est de comparer la sensibilité thermique du systeme avec le type d’ion utilisé.
Cependant, la principale différence les figures concerne I’amplitude de Tmax/Tf et la
forme de son évolution selon 1’épaisseur. Les ions lourds comme Pb et Xe produisent en
géneérale un échauffement plus intense que les ions plus Iégers comme le Kr et Ar, car ils
déposent davantage d’énergie dans le matériau. Cela conduit a des valeurs plus élevées

de température maximale normalisée pour les projectiles les plus massifs. Une autre
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différence réside dans 1’épaisseur pour laquelle la réponse thermique est la plus marquée,
ce qui signifie que chaque ion interagit differemment avec la structure multicouche.

Ces différences s’expliquent par plusieurs facteurs physiques. D’abord, la masse de
I’ion et son pouvoir d’arrét ¢€lectrique déterminent la qualité d’énergie transférée a la
cible. Ensuite, la répartition spatiale du dépdot d’énergie n’est pas la méme selon le
projectile, ce qui modifie la montée en température locale. Enfin, I’épaisseur de la couche
influence la capacité du systéme a dissiper la chaleur : une couche mince concentre plus
facilement 1’énergie, tandis qu’une couche plus épaisse peut mieux répartir le dépot
thermique. Ainsi, plus I’ion est lourd et énergétiquement efficace, plus la température

maximale atteinte est importante.
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Conclusion générale

Dans ce travail, nous avons présenté les principaux aspects liés a 1’interaction des
rayonnements ionisants avec la matiére, ainsi que les mécanismes physiques qui
interviennent lors de I’irradiation des matériaux par des ions lourds rapides.

Nous avons d’abord rappelé les bases théoriques nécessaires pour comprendre le
dépot d’énergie dans la maticre, le pouvoir d’arrét €lectronique, le transfert d’énergie
entre les électrons et le réseau atomique, ainsi que le role essentiel du couplage électron-
phonon dans 1’évolution thermique du matériau. Ensuite, nous avons étudi¢ le modele de
la pointe thermique, qui permet d’expliquer la formation des traces latentes et
I’endommagement induit par le passage des ions dans le solide.

Les résultats présentés montrent que la réponse d’un matériau sous irradiation
dépend de plusieurs paramétres physiques, notamment la nature de 1’ion incident, sa
perte d’énergie électrique, la conductivité thermique du matériau et la valeur de la
constante de couplage électron-phonon. Ces paramétres contrélent 1’¢1évation locale de la
température et peuvent conduire, dans certaines conditions, & la fusion ou a
I’amorphisation du matériau irradié.

Par ailleurs, 1’étude a mis en évidence I’intérét des applications biomédicales, en
particulier 1’utilisation des nanoparticules d’or en radiothérapie. Grace a leur propriétés
physiques et a leur capacité a améliorer la dose déposée dans la tumeur, ces
nanoparticules représentent une voie prometteuse pour renforcer I’efficacité du traitement
tout en limitant I’impact sur les tissus sains.

En conclusion, ce travail nous a permis de mieux comprendre les mécanismes
fondamentaux de ’endommagement des matériaux sous irradiation ionique et d’ouvrir
des perspectives intéressantes pour de futures études théoriques et expérimentales sur

d’autres matériaux et d’autres applications en physique médicale.
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Résume :

Dans ce travail, nous avons présenté une étude théorique du comportement de I’or a
I’interface du systéme Au/Si sous rayonnements ionisants, en particulier sous I’effet des
ions lourds rapides. L’analyse a été réalisée a 1’aide du modéle de la pointe thermique
pour comprendre le transfert de d’énergie entre les électrons et le réseau atomique. Nous
avons aussi montré le réle important du couplage électron-phonon dans la formation des
défauts et des traces latentes. Par ailleurs, cette étude met en évidence les propriétés
physiques de I’or qui rendent intéressant pour les applications en radiothérapie. Ainsi, ce
travail contribue a une meilleure compréhension du systeme Au/Si irradié et ouvre des
perspectives médicales prometteuses.

Mots-clefs : L’or, interface Au/Si, rayonnement ionisants, ions lourds rapides,
modeéle de la pointe thermique, couplage électron-phonon, radiothérapie.

Abstract:

In this work, we presented a theoretical study of the behavior of gold at the Au/Si
interface under ionizing radiation, especially under fast heavy ions. The analysis was
carried out using the thermal spike model to understand energy transfer between
electrons and the atomic lattice creation. In addition, this study shows that gold has
physical properties that make it promising for radiotherapy applications. Thus, this work
contributes to a better understanding of the irradiated Au/Si system and opens promising
medical perspectives.

Keywords: gold, Au/Si interface, ionizing radiation, fast heavy ions, thermal
spike model, electron-phonon coupling, radiotherapy.
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