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1 Introduction

Ce mémoire, rédigé en vue de lobtention du grade de I'Habilitation a Diriger des
Recherches, tente de donner un apercu des activités de recherches que j’ai mené depuis
I’obtention de mon doctorat, en faisant ressortir autant que possible une cohérence dans
ces travaux. Il m’est assez rapidement apparu que les faisceaux d’ions constituaient le fil
rouge de ces études. Ce travail est également caractérisé par le fait qu’il se situe a la fron-
tiére entre technologie et recherche plus fondamentale. Ces deux aspects sont d’ailleurs
présents dés le travail de thése puisque celle-ci s’est traduite d’une part par la réalisation
d’une source d’ions multichargés basée sur le principe des sources EBIS (Electron Beam
Ion Source), et de la mise en oeuvre d’une technique de caractérisation des performances
de cette source, basée sur une technique spectroscopique dans la domaine des rayons X.

Ce mémoire est organisé en 6 parties. Il ne suit pas nécessairement un ordre chrono-
logique, j’ai plutot privilégié une certaine cohérence thématique. Dans le chapitre 2, je
donne un apercgu du travail mené dans le cadre du co-encadrement d’une thése au sein
de mon 1°' laboratoire d’accueil, au CEA /Grenoble, dont I'objectif était de déterminer
la distribution des populations ioniques dans un plasma de source ECR. Ce travail était
en quelque sorte le prolongement naturel des études spectroscopiques entamées pendant
ma thése. Au chapitre 3, aprés avoir trés briévement rappelé les principes et techniques
de 'analyse par faisceaux d’ions, je présente quelques caractéristiques de la microsonde
nucléaire du CEA /Saclay en précisant ses spécificités. Bien que n’étant pas, loin s’en
faut, a l'origine de la création de cet instrument mi-lourd, il m’a paru nécessaire de don-
ner ces rappels tant cet équipement aura été au cceur de mon activité de recherche. De
plus j’ai assumé et continue & assumer également des taches techniques, scientifiques et
administratives autour de cet instrument. Le chapitre 4 donne quelques illustrations des
applications dans le domaine des sciences des matériaux auxquelles j’ai participé au fil
du temps. Les applications dans le domaine de la biologie, que j’ai contribué a dévelop-
per au sein du laboratoire sont présentées au chapitre 5. Un développement important
que j’ai mené sur la microsonde, ici & visée d’irradiation, est présenté au chapitre 6. Le
chapitre 7 ouvre les perspectives de recherche qui me semblent intéressantes a développer
dans les années a venir. Enfin, une conclusion au chapitre 8 viendra clore cette revue.






2 Apport a la compréhension de la
physique des plasmas des sources d’'ions

de type ECR

Les sources d’ions sont a la base d’applications trés diverses dans un nombre extré-
mement varié de disciplines : physique atomique (collisions atomiques, piégeage d’ions),
physique nucléaire (étude de la structure des noyaux), physique des particules (plasma
quarks-gluons), électronique (implantation), chimie des matériaux (analyse par faisceaux
d’ions, étude des effets de 'endommagement), radiolyse. .. Pour le domaine des hautes
énergies, il parait évident qu’optimiser et maitriser la production d’ions trés chargés de
maniére efficace est un élément-clé de réussite. Les études de physique atomique néces-
sitent également ’emploi d’ions fortement ionisés, objets quantiques par excellence. Il
existe deux grandes familles de sources d’ions multichargées : les sources de type EBIS
et les sources de type ECRIS (Electron Cyclotron Resonance Ion Source). Les premiéres
s’appuient sur un principe qui est & premiére vue relativement simple et qui consiste &
piéger les ions via une barriére de potentiel double : longitudinale, par 'application d’un
potentiel sur des électrodes entourant le faisceau, et radiale, par la charge d’espace créé
par le faisceau d’électrons. Afin d’ioniser efficacement les ions, un champ magnétique lon-
gitudinal intense (plusieurs Tesla) permet d’obtenir une densité de courant élevée. Les
ions sont alors ionisés de fagon séquentielle, et sont ensuite extraits par abaissement de
la barriére de potentiel longitudinale. Ces sources, aux principes physiques bien établis,
nécessitent toutefois des performances en terme de vide et de focalisation magnétique
(pour compresser le faisceau d’électrons) trés élevées, requérant souvent ’emploi de su-
praconducteurs et des techniques lourdes de 'ultra-vide. De plus, le mode de production
de ces ions est forcément pulsé, nécessitant une adaptation des paquets avant injection
dans les anneaux de stockage. Les sources ECR, dérivées des machines miroir employées
dans des études dans le cadre de la fusion thermonucléaire par confinement magnétique,
ne nécessitent pas ’emploi de techniques & leurs limites technologiques. Ici un plasma
est formé par couplage entre une onde RF (typiquement de 2,45 GHz a 28 GHz) avec le
mouvement de giration des électrons sur une surface magnétique créée par un assemblage
de bobines axiales et d’aimants permanents radiaux et qui vérifie la condition :

qeB

Me

w= (2.1)

oll w est la pulsation de l'onde HF, ¢., m. étant respectivement la charge et la masse
de I'électron, B le champ magnétique. Ce couplage efficace permet de produire des élec-
trons énergétiques en mesure d’ioniser des atomes a fort Z. Les exigences en terme de
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2 Apport a la compréhension de la physique des plasmas des sources d’ions de type ECR

’ Charge de l'ion \ Configuration initiale ‘ Configuration finale | Energie (eV) ‘

1+ 1s 2s? 2p® 3s? 3d° 1s? 2s% 2p° 3s? 3d° 2957.01
9+ 1s 2s% 2p° 1s? 2s? 2p° 2970.51
10+ 1s 2s% 2p° 1s? 252 2p? 2989.41
11+ 1s 252 2p? 1s? 2s% 2p3 3009.81
12+ 1s 2s? 2p3 1s? 2s% 2p? 3031.81
13+ 1s 2s? 2p? 1s? 2% 2p 3055.11
14+ 1s 2s% 2p 1s? 22 3079.81
15+ 1s 2s 2p 1s? 2s 3102.81
16+ 1s 2p 1s? 3139.60
17+ 2p 1s 3323.05
17+ 2p 1s 3318.23

TABLE 2.1: Energies moyennes des transitions K« pour les différentes espéces ioniques
présentes dans un plasma d’argon.

vide et de confinement dans les sources ECR sont moins élevées que pour les source EBIS
et permettent 1’'utilisation de techniques industrielles standard. De plus, ces machines
permettent d’extraire et d’obtenir des faisceaux d’ions multichargés continus et a fort
courant. Ce sont donc en quelque sorte des dispositifs robustes et fiables, ne nécessi-
tant pas de mises au point délicates. Il y a donc a priori un potentiel d’amélioration
important. Celui-ci passe par la compréhension des processus de formation des espéces
fortement chargées qui est un probléme de physique des plasmas qui reste difficile, aussi
les modéles de plasmas d’ECR nécessitent de se caler sur des données expérimentales. Le
processus de création des espéces multichargées du fait de 'ionisation électronique est
concurrencé essentiellement par le processus d’échange de charge entre ions et espéces
neutres. Un régime d’équilibre s’établit donc au sein du plasma. La distribution des cou-
rants extraits renseigne sur les populations en présence, néanmoins seules des mesures in
situ, par exemple basées sur la spectroscopie de rayons X peuvent renseigner directement
sur cette répartition. En effet, les ions présents dans le plasma émettent dans plusieurs
gammes de longueur d’ondes. Les ionisations et excitations en couche profonde provo-
quées par les électrons énergétiques du plasma donnent naissance & des espéces excitées,
qui se stabilisant de maniére radiative émettent des raies satellites de la raie Ko, de
type KL", notation traduisant la raie émise par un ion possédant n lacunes en couche
L. Dans le cas d’un plasma d’argon, la séparation typique entre 2 transitions d’états
de charge successifs est de I'ordre de 20 eV pour les états de charge supérieurs a 8. La
spectrométrie haute résolution des rayons X permet de corréler directement l’intensité
de la raie satellite a la densité de ’espéce ionique considérée. Les énergies précises de
chacune des transitions 1] sont indiquées dans la table 2.1.

Nous avons donc développé dans le cadre du co-encadrement de la thése de Guilhem
Douysset un dispositif de mesure in situ des rayons X a haute résolution basé sur un
spectromeétre dispersif dans la géométrie Johan-Johansson [2]. Une vue générale de ce
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FIGURE 2.1: Vue générale du dispositif utilisé pour collecter les rayonnements X émis
par le plasma d’argon produit par une source ECR.

dispositif est donnée en figure 2.1. L’observation des photons X s’est faite directement
au travers de l'orifice d’extraction d’une source de type Caprice 10 GHz, modéle qui
équipe nombre d’accélérateurs dans le monde. Un détecteur de rayons X & localisation
placé dans le plan image du spectrométre permet d’acquérir simultanément les photons
X sur des plages d’environ 100 eV. La résolution globale du dispositif varie entre 2.1 et
3.1 eV, permettant ainsi de séparer les raies discrétes des différentes espéces ioniques (Cf
figure 2.2).

La population électronique énergétique génére par ailleurs I’émission de rayonnement
continu dii au processus de bremsstrahlung. L’acquisition de ces spectres, & ’aide d’un
détecteur basse résolution, se fait dans la méme géométrie que le détecteur haute réso-
lution. La déconvolution de ces spectres renseigne sur la distribution en énergie de la
population électronique. Un modéle de distribution basé sur la superposition de 2 max-
welliennes est généralement admis pour les populations électroniques de sources ECR
[3], et conduit & des ajustements des spectres d’émissivité bremsstrahlung de trés bonne
qualité, comme indiqué sur la figure 2.3 [4].

L’acces a la distribution des densités ioniques au sein du plasma s’appuie sur un modéle
d’équilibre corona, qui équilibre les termes de gain d’une espéce (ionisation -+ excitation)
avec la perte par désexcitation (radiative + Auger), décrits dans I’équation

d”ZJ 0/ _qg—q 0 q—1—q ”ZJ
o = Mg (0ddv) +neng_y <aion v> - = 0 (2.2)

avec ne densité électronique, ng densité de l'ion d’état de charge ¢ dans 1’état fon-
damental, n, dans I'état excité i, (0d:2%) taux de production des ions excités d’état

13



2 Apport a la compréhension de la physique des plasmas des sources d’ions de type ECR
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FIGURE 2.2: Spectre haute résolution d’un plasma d’Argon 4 PHF=1100 W. Deux plages
spectrales acquises pendant 100 s sont présentées.
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FIGURE 2.5: Temps de confinement dans un plasma d’argon avec PHF= 1100 W, déduits
des mesures de densités et courants ioniques.

de charge ¢ par collision électronique, <ag0_nl_)qv> taux de production des ions g par

ionisation des ions ¢-1, 7; durée de vie de I'état excité ¢. L’intensité des raies discrétes

K3

émises est proportionnelle au dernier terme de I’équation %

Il est par ailleurs possible de déduire le temps de confinement des espéces ioniques dans
le plasma puisque les courants extraits (les espéces sont séparées par le spectrométre
magnétique) sont proportionnels au rapport Z—;’, ng étant la densité ionique de I'état de
charge ¢, 74 le temps de confinement au sein du plasma de I’é¢tat de charge q.

Les résultats expérimentaux, présentés sur les figures 2.4 et 2.5, montrent clairement
la forte corrélation entre densité et courant ionique, avec toutefois une augmentation
réguliére du temps de confinement avec I’état de charge. Ces temps de confinement obte-
nues par des mesures se rapprochent de ceux déduits d’un modéle de diffusion basé sur le

champ électrique ambipolaire créé dans plasma, sans nécessité de terme de confinement
additionnel [4].
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3 Microfaisceaux d’ions pour I'analyse

L’analyse par faisceaux d’ions a vu le jour il y a environ un demi-siécle, lorsque Rubin
et col. [5] ont pour la premiére fois fait état de I'exploitation & des fins analytiques de
la spectrométrie des rayonnements émis lors de l'interaction d’un faisceau d’ions légers
énergétique avec la matiére. Il est intéressant de noter que cet article fondateur rapporte
ainsi le dosage d’éléments 1égers dans des matrices lourdes par spectrométrie des produits
de réactions nucléaires induites.

3.1 Les interactions ion-matiére

L’éventail des techniques analytiques s’appuyant sur ces interactions se regroupe sous
le vocable IBA, Ion Beam Analysis [6]. Celle-ci reposent essentiellement sur l'interaction
coulombienne qui conduit au ralentissement du faisceau incident via un processus de
friction avec les électrons du milieu. La notion de pouvoir d’arrét, communément notée
S (E), est centrale dans les techniques IBA puisque ce paramétre régit entre autres la
distance d’arrét R dans une cible épaisse (et donc le volume sondé). Ces grandeurs
vérifient la relation

_dE

=2 (E) (3.1)

0
1
R: /EO @dE&VeCS(E)

Ey étant Iénergie initiale (a4 la surface). La perte d’énergie dans la cible AE est
I'intégrale de S (E) sur le chemin parcouru.

Le pouvoir d’arrét traduit I'intensité de I'interaction entre le projectile et les distribu-
tions de charges ’environnant. Il est d’usage de séparer les contributions électronique et
nucléaire, qu’on écrit sous la forme :

_dp
 dx

dE

S (E) = (3.2)

élec. nucl.

Ces pouvoirs d’arrét élémentaires sont modélisés et réguliérement évalués, et une
simple loi de composition (loi de Bragg) permet en général de déduire le pouvoir d’ar-
rét de pratiquement tout composé. Considérant la situation particuliére des faisceaux
utilisés dans le cadre de 'IBA, la composante électronique s’avére prépondérante, la com-
posante nucléaire pouvant conduire au déplacement des atomes lors des chocs balistiques
est faible et n’intervient qu’en fin de parcours. C’est pour cette raison qu’en général les
techniques IBA sont considérées comme non destructives, a ’exception de situations ou
les espéces ionisées s’avérent réactives, ce qui est rencontré dans ’analyse de polyméres
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3 Microfaisceaux d’ions pour I’analyse

par exemple. Les techniques IBA connaissent un développement particuliérement utile
lorsqu’elles sont mises en ceuvre en utilisant des microfaisceaux |7, §].

3.2 Les techniques analytiques en IBA

Au cours du ralentissement, les ions incidents peuvent échanger au cours d’une interac-
tion unique une grande quantité d’énergie pouvant conduire & I’émission de rayonnement,
utilisé & des fins analytiques. Cet échange d’énergie peut avoir lieu avec les électrons ou les
noyaux. Les caractéristiques partagées par toutes les techniques sub-citées sont qu’elles
sont toutes considérées comme peu perturbatrices, et qu’elles permettent & I'aide d’un
seul instrument de doser tous les éléments constituant 1’échantillon & étudier.

3.2.1 Interactions avec les électrons : la technique PIXE

En cas d’ionisation en couche profonde, 'atome excité va pouvoir se stabiliser entre
autres par voie radiative. Les rayons X émis renseignent ainsi sur la nature et la pro-
portion des éléments présents dans le volume sondé. Quoique similaire dans le principe
a la microscopie électronique en mode analytique, la technique PIXE (Proton-Induced
X-ray Emission) se distingue par une sensibilité entre 1 et 3 ordres de grandeur meilleure,
et ce du fait du plus grand (profond) volume sondé, et du meilleur rapport signal sur
fond puisque les projectiles suivent une trajectoire quasi-rectiligne et connaissent un
ralentissement progressif. Le fond continu résiduel est donc di essentiellement au brem-
sstrahlung des électrons secondaires produits lors du ralentissement. Cette technique,
dont la limite de détection ultime est inférieure au ppm massique[9], est ainsi particulié-
rement employée pour doser un élément lourd dans une matrice légére. L’exemple-type
est le dosage des métaux en trace dans des échantillons biologiques.

3.2.2 Interactions élastiques

RBS, Rutherford Backscattering Spectrometry

Technique historique par excellence [10], la RBS repose sur les collisions élastiques
projectile-noyaux et continue & étre employée aujourd’hui pour résoudre des structures
multicouches complexes [11]|. Elle connait de surcroit un regain d’intérét dans le do-
maine d’énergie autour de la centaine de keV (technique MEIS : Medium Energy Ion
Spectrometry [12]) grace a ’emploi de spectrométres électrostatiques. On atteint ainsi un
pouvoir de séparation des signaux correspondant des épaisseurs de l'ordre 0.1 nm. Dans
le cas plus général de l'utilisation de 'IBA, la RBS est souvent utilisée conjointement &
d’autres techniques, et ce a des fins de normalisation des spectres.

ERDA, Elastic Recoil Detection Analysis

S’appuyant également sur les collisions élastiques, 'ERDA s’intéresse a la spectromé-
trie des éjectiles. Les conditions énergétiques peuvent étre particuliérement favorables
pour doser les éléments trés légers dans les matériaux. C’est d’ailleurs une technique
de dosage absolu de I’hydrogéne réguliérement employée dans notre laboratoire, que ce
soit dans le domaine des matériaux du nucléaire [13| ou les sciences de la Terre [14].
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3.3 Les microfaisceaux d’ions légers

Une variante qui consiste a utiliser comme projectiles des protons permet, lorsque 1’on
détecte en coincidence sur un échantillon aminci les protons émis vers avant (projectile
et éjectile) d’atteindre des limites de détection trés basses, de I'ordre du ppm atomique
en hydrogéne [15].

3.2.3 Interactions inélastiques

Dans certaines situations, il est possible d’induire des réactions nucléaires sur les
noyaux des atomes. Cela est particuliérement le cas sur certains noyaux légers, dont
la barriére coulombienne reste franchissable par effet Tunnel. Fait important, ces inter-
actions sont évidemment sensibles & l'isotope et cette propriété est exploitée dans des
expériences de tragage isotopique [16]. Ces réactions se classent suivant le type d’inter-
action nucléaire mis en jeu : (i) 'excitation coulombienne, qui se traduit par I'excitation
du noyau cible dans un niveau nucléaire élevé et se stabilise par émission d’'un photon
7, (ii) la réaction « directe », ou l'interaction se cantonne aux nucléons périphériques, ce
qui conduit & des réactions de capture (par le projectile) ou d’épluchage (du projectile),
(iii) la création d’un noyau composé, ou une fusion compléte des noyaux s’opére, avec
redistribution des nucléons, suivie par I’émission d’un fragment. Le projectile de choix
pour induire des réactions nucléaires est le noyau de deutérium du fait qu’il est assez
faiblement lié. Il est ainsi facilement 'objet des réactions de type direct. Cela permet
d’accéder aux éléments tels >He, 12C, 13C, 14N, 160. ..

3.3 Les microfaisceaux d’ions légers

Déclinées a I’échelle du micromeétre, voire de la centaine de nanométres parfois, les tech-
niques IBA trouvent une grande variété d’applications 1a o I'information spatiale revét
une importance premiére : joints de grains, organites cellulaires, micro-phases, inclusions
vitreuses ou fluides, précipités. .. Le principe repose sur la focalisation du faisceau d’ions
rapides par des éléments électromagnétiques positionnés le long des lignes de transport
de faisceau. La conception de telles lignes obéit aux standards de 'optique corpusculaire,
avec la définition d’un objet matérialisé par un collimateur ou un systéme de fentes ré-
glables qui est projeté en image focalisée sur I’échantillon. On trouve des arrangements
d’éléments magnétiques de complexités trés variables, allant du doublet quadrupolaire
accolé (le simple solénoide de focalisation ne suffit pas vu les rigidités magnétiques en
jeu et les rapports des distances entre objet, image et lentille, & moins d’utiliser des
technologies de type supraconducteur) a la combinaison de multiplets aux performances
nominales élevées mais & la manipulation extrémement délicate. En particulier, ’aligne-
ment des axes et 'orientation des poles des différents éléments est complexe et influe
énormément sur la dimension finale du faisceau. Les désalignements et désorientations
sont des paramétres essentiels des coefficients d’aberration du systéme et peuvent trés
vite dominer les termes du 1* ordre. Les aberrations chromatiques qui jouent elles aussi
un role non négligeable sur la taille finale sont toutefois limitées par la qualité du spectro-
métre magnétique dispersif intercalé entre I’accélérateur et la ligne microfaisceau. A la
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3 Microfaisceaux d’ions pour I’analyse

qualité de conception magnétique de la ligne s’ajoute la nécessaire brillance du faisceau
afin d’obtenir un microfaisceau effectivement utile une fois sur I’échantillon. Aujour-
d’hui il existe des accélérateurs extrémement stables en énergie du fait de I'emploi de
composants solides et 1’absence de piéces mécaniques en mouvement [17]. Par contre la
technologie des sources d’ions employées dans ces machines, qui s’appuie sur une dé-
charge plasma induit par injection d’'une onde RF dans une cavité, est restée inchangée
(& quelques exceptions prés) depuis ’émergence des applications microfaisceau. Outre
ces limites technologiques, qui peuvent souvent étre repoussées, il existe également des
limites de tenue physique des échantillons du fait des densités de courant incidentes pro-
duites sur des lignes ultra-performantes. Ces limites sont bien entendu trés variables d’un
type d’échantillons & un autre, avec une sensibilité bien plus grande sur les échantillons
biologiques/organiques que sur les métaux typiquement. Les premiers, trés sensibles au
processus de radiolyse vont trés vite se dégrader du fait des recombinaisons et la produc-
tion d’espéces volatiles, alors que les seconds permettent une redistribution trés efficace
de I’énergie incidente sous forme de phonons, qu’il est facile d’évacuer du systéme ana-
lysé. Une stratégie suivie par un nombre croissant de laboratoires consiste a optimiser
la collecte des rayonnements pour réduire la durée d’exposition aux microfaisceaux in-
tenses. Cela se traduit par la conception de systémes de détection multi-détecteurs, et
a l'usage de trés grands angles solides de détection. Ceci conduit au développement de
chaines d’acquisition complexes, plus proches de l'expérience de physique nucléaire que
celle des systémes embarqués et portables.

Les microfaisceaux d’ions sont maintenant systématiquement utilisés en mode ima-
gerie, ou a chaque pixel (qui correspond & une position du faisceau sur 1’échantillon
controlée par des déflecteurs électrostatiques rapides) est associé un (ou des) spectre(s)
provenant des différents détecteurs employés. Les données brutes sont traitées par des
logiciels d’extraction de spectres & partir de zones sélectionnées par 'utilisateur pour
étre ensuite injectées dans les codes de simulation des spectres associées a chacune des
techniques d’IBA.

3.4 La microsonde nucléaire de Saclay

La microsonde nucléaire implantée a Saclay obéit aux principes énoncés au paragraphe
précédent. Nous rappelons ici les caractéristiques principales de cet équipement, plus de
détails sont disponibles dans les différentes publications associées [18, 19, 13, 20|. Un
schéma général de I'installation est donné en figure 3.1. Les faisceaux produits ici sont des
faisceaux d’ions légers (‘\HT, 2H*, 3He™, “He™) d’énergie maximale 3.75 MeV qui peuvent
étre employés sur 2 lignes microfaisceau, a la conception générale identique, mais dont la
finalité est différente. Fn effet, aux cotés d’une ligne de microfaisceau de facture classique,
nous disposons d’une ligne capable d’accueillir des échantillons fortement radioactifs
puisque la chambre d’analyse CASIMIR (Chambre d’Analyse de Surfaces et Interfaces
de Matériaux IRadiés) est installée dans une casemate blindée. Cette chambre nucléarisée
(Cf. figure 3.2) permet ainsi de mettre en ceuvre les techniques IBA pour étudier des
matériaux radioactifs ayant subit des altérations multiples (endommagement, corrosion,
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FIGURE 3.1: Schéma général de la microsonde nucléaire de Saclay

radiolyse. .. ) du fait de leur séjour en réacteur. Cette ligne reste aujourd’hui unique au
monde.

Bien que répandue, mais pas généralisée, il faut relever I'utilisation de faisceaux de
deutons rendue possible par la protection biologique mise en place autour de l'accéléra-
teur. Comme indiqué au 3.2.3, les faisceaux de deutons sont privilégiés pour le dosage
de la majorité des éléments légers.

Par ailleurs, il faut également noter que nous disposons d’une plateforme de micro-
irradiation a lair (figure 3.3); un dipdle magnétique est inséré sur 'une des lignes et
permet de dévier verticalement le faisceau, qui est extrait & I’air aprés avoir été fortement
collimaté. Cela permet de disposer d’un systéme de micro-irradiation pour des cellules en
culture ou des solutions. L’utilisation de la microsonde nucléaire, autrefois exclusivement
destinée a l'accueil d’équipes et formalisé par 'examen des projets par un comité de
programmes extérieur au laboratoire, s’élargit depuis quelques années & des programmes
de recherche programmatiques propres ou collaboratifs. La taille et la complexité de
I’équipement, 'usage en mode continu 24h/24 font qu’une équipe technique est dédiée
a Pexploitation et la maintenance de la microsonde nucléaire. Cette équipe fait partie
intégrante du laboratoire.
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4

FIGURE 3.2: Vue de la chambre d’analyse CASIMIR destinée & accueillir des échantillons
fortement radioactifs

FIGURE 3.3: Plateforme de micro-irradiation a l’air
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4 Applications dans le domaine des
sciences des matériaux

Les sciences des matériaux, dans toute leur diversité, trouvent dans les techniques
pIBA un large panel analytique qui convient & de nombreuses études telles que pa-
ramétriques. En particulier, la sensibilité aux éléments légers (dosage sub-surfacique,
contrairement & la fluorescence X qui ne peut voir dans ce cas que l'extréme surface)
et les techniques de tragage isotopique présentent d’indéniables avantages comparative-
ment & d’autres techniques. Les sciences des matériaux sont d’ailleurs considérées comme
étant le domaine d’application des techniques uIBA par excellence. Nous présentons ici
quelques études relatives aux matériaux dans lesquelles j’ai été trés fortement impliqué.

4.1 Hélium dans les combustibles nucléaires

Durant tout le cycle du combustible nucléaire, que ce soit en amont, durant 1’exploita-
tion, et encore plus pendant ’aval, il est prévu et observé que des quantités importantes
d’hélium vont étre produites et s’accumuler au fil du temps dans les matériaux. Cet élé-
ment provient de la décroissance radioactive des différents radionucléides existants dans
ces matériaux.

Le devenir de I'hélium au sein du matériau va conditionner en grande partie son évo-
lution microstructurale et par la méme l'intégrité de la structure hoéte. Il est admis que
I’hélium, une fois produit, peut rester sous forme soluble au sein de la structure, migrer
sous l'effet d’une diffusion thermique, se concentrer puis précipiter sous forme de bulles.
Celles-ci peuvent alors coalescer, et sous 'effet de ’augmentation de la pression, conduire
a une décohésion du matériau. En réacteur, une augmentation de pression peut conduire
4 un détachement de la pastille d’UQO9 de la premiére barriére de confinement que consti-
tue la gaine d’alliage de zirconium entourant les pastilles. L’échauffement ainsi produit
peut conduire a la destruction de la barriére. En conditions de stockage, 1’enjeu sous-
jacent est bien entendu le relachement éventuel de radioéléments dans I’environnement
si le colis venait a perdre son intégrité sous 'effet de la pression. Ainsi, le comportement
de cet élément est d’'une importance premiére quant aux travaux prospectifs concernant
le stockage de longue durée des déchets radioactifs. Des preuves expérimentales des dé-
gats pouvant étre occasionnés par l'accumulation d’hélium sont données par exemple
dans les travaux de Ronchi [21]| ot une pastille de PuOs s’est complétement défragmen-
tée aprés un stockage d’une trentaine d’années en atmosphére inerte. De nombreuses
stratégies expérimentales ont été et continuent & étre mises en ceuvre afin d’accéder aux
paramétres gouvernant le comportement de ’hélium dans ces matériaux. Les expériences
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d’infusion suivies de cycles de relachement par thermo-désorption sont ainsi fréquemment
menées [22]. Des études de diffraction et de spectroscopie Raman sont également faites
afin d’étudier ’évolution de la structure sous l'effet de 'accumulation d’hélium. Enfin,
des expériences de NRA (et plus particuliérement uNRA) sont également réguliérement
menées sur des matériaux dans lesquels sont implantés des ions 3He et qui subissent
par la suite des cycles de recuit afin d’induire de la diffusion thermique [23, 24, 25]|. Le
choix de l'isotope 3He vient du fait qu’il n’existe pas de réaction nucléaire exploitable
pour l'isotope le plus abondant *He. La détermination de la distribution latérale et en
profondeur ainsi que la quantification de ’He renseignent donc sur le comportement de
I’hélium et permettent d’affiner les mécanismes de transport. Au sein du laboratoire, nous
avons ainsi conduit plusieurs campagnes de mesures par uINRA, essentiellement dans le
cadre de collaborations sous 1‘égide des programmes européens (Actinet, F-bridge). Les
matériaux préalablement implantés, puis pour certains recuits, ont ainsi été analysés &
I'aide de la réaction *He(d,p)*He (Q=18,354 MeV) [26]. Cette réaction, optimale pour
un faisceau de deutérons de 0,400 MeV, conduit a la production de particules de haute
énergie qui sont bien isolées dans le spectre collecté. Sur des grains d’UQs avant recuit,
on observe une distribution homogéne d’hélium comme indiqué sur la figure 4.1-A sur
un échantillon implanté, alors que ce méme type d’échantillon, aprés recuit, affiche une
distribution hétérogéne (figure 4.1-B) & proximité des joints de grains tels que révélés
par les micrographies optiques [27]. Cette déplétion peut étre expliquée dans le cadre
d’un modéle de migration de ’hélium qui suppose une diffusion accrue & proximité des
joints de grains, du fait que la concentration de défauts est différente a proximité des
joints de grains que ce qu’elle est au coeur du grain [28].

Afin de vérifier que la migration & proximité des joints était spécifique a cet environ-
nement, le méme type d’expériences d’analyse locale d’hélium a été également mené sur
des échantillons qui présentaient des surfaces libres produites par clivage. Il n’a pas été
observé dans ce cas de déplétion & proximité de cette interface, ce qui tend & démontrer
que ce sont les contraintes sur la structure induites par les joints de grain qui favorisent
cette déplétion [25].

Aujourd’hui, il est globalement admis que pour le combustible, les chemins de percola-
tion seront suffisamment nombreux pour évacuer ’hélium de la microstructure, ce qui a
priori ne conduira pas a un relachement de micro-fragments dans I’environnement [29].
Les études en cours se penchent plus particulierement sur le réle que pourrait jouer I’en-
dommagement créé par les radionucléides dans le matériau sur les propriétés de transport
de I’hélium. A ce titre, la ligne chaude CASIMIR est un des outils de caractérisation
requis pour ce type d’étude.

4.2 Deutérium dans les matériaux de paroi de tokamaks

Les réacteurs basés sur le processus de fusion thermonucléaire sont aujourd’hui aux
limites de plusieurs concepts technologiques et connaissances en physique, et de part
la méme générent tout un champ d’études dans plusieurs disciplines de la physique,
la chimie et les technologies associées, telle la physique des plasmas en premier lieu,
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FIGURE 4.1: Distributions latérales d’hélium dans des grains d’'UO2 aprés implantation
(A), et aprés implantation puis recuit a 1300°C pendant 1h (B).

mais aussi I’électromagnétisme, la supraconductivité, la thermohydraulique, les sciences
des matériaux, les technologies du vide, des sources d’ions, les spectrométries visible,
infrarouge, X...

les interactions plasma-paroi sont parmi les processus limitants les plus importants des
performances des machines tokamaks, et font ’objet d’importantes recherches [30]. Les
caractéristiques du plasma confiné sont en effet fortement conditionnées par ces inter-
actions : les processus d’érosion, implantation, co-déposition influent sur la composition
a l’équilibre du plasma, et par conséquent sa température et donc ces performances.
Parmi les processus qu’il faut impérativement limiter, le phénomeéne d’accumulation du
combustible (tritium dans un plasma de fusion) sur les parois se doit d’étre controlé, et
idéalement minimisé du fait des limites de sureté qui seront nécessairement imposées.
Aujourd’hui on évoque le chiffre de 1 kg d’inventaire tritium & ne pas dépasser dans le
cas du projet ITER [31].

Parmi les matériaux qui ont été envisagés pour recouvrir un partie des parois d’un
tokamak, figurent outre le tungsténe, le béryllium, mais aussi le carbone, plus parti-
culiérement sous la forme composite carbone-fibre de carbone (CFC). Ce matériau est
ainsi celui qui a été choisi lors de la construction du tokamak Tore Supra, machine qui
détient le record de durée de plasma (6 mn) [32]. Ce matériau, aux propriétés thermo-
mécaniques remarquables, et qui du fait du faible numéro atomique contribue peu aux
pertes d’énergie par rayonnement, posséde néanmoins un inconvénient majeur car il re-
tient une grande proportion du combustible sous forme de codéposés carbone-isotope de
I’hydrogéne. Il se forme donc sur ces parois des couches d’épaisseurs variables suivant
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FIGURE 4.2: Cartographies deutérium dans des CFC exposés au plasma Tore Supra, et
profils en profondeur des régions définies par les traits discontinus.

les conditions de température et d’exposition au flux, mais qui peuvent faire rapide-
ment plusieurs micromeétres d’épaisseur. Ce processus peut étre toutefois minimisé en
effectuant de maniére cyclique des décharges avec un gaz lourd qui érode ces couches
codéposées.

Afin de déterminer plus précisément le devenir du combustible dans le matériau, nous
avons effectué des études poussées sur des échantillons de CFC immergés dans le plasma
de Tore Supra en procédant & des analyses par uNRA. Outre 'identification des couches
co-déposées déja évoquées, nous avons pour la premiére fois mis en évidence 'existence
de poches de deutérium en profondeur (le deutérium est utilisé comme subsitut du
tritium dans les tokamaks d’étude comme Tore Supra). A l'aide de la réaction nucléaire
H(3He",p)*He, il est en effet possible de reconstituer (de maniére non destructive) le
profil en profondeur du deutérium (Cf. figure 4.2) [33]. Il a été ainsi possible d’identifier
des poches de deutérium de quelques pm? a plus de 10 um sous la surface, bien au-dela de
la profondeur d’implantation du deutérium (I’énergie moyenne des deutérons incidents
est de l'ordre de 300 eV, qui s’implantent & 7 nm dans un graphite d’aprés SRIM [34]).
Des études complémentaires en microscopie en transmission ont permis de corréler ces
poches de deutérium & des porosités enfouies existant entre les fibres de carbone et la
matrice [35]. De nombreuses autres études [36, 37, 38] ont depuis confirmé la présence
de deutérium bien au-dela de la couche de co-déposition. Il faut noter ici que toutes les
mesures citées sont effectuées post mortem, et souvent plusieurs mois aprés ’exposition
au plasma.

La problématique qui s’est alors ouverte était de tenter de comprendre ce phénoméne
d’accumulation profonde. De plus, le temps séparant 1’exposition de I'analyse conduit &
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des difficultés d’interprétation : il est en effet possible d’évoquer une diffusion lente a
température ambiante, des échanges avec I'atmosphére pour expliquer une telle redis-
tribution. Aussi certaines équipes se sont attelées a la résolution de cette question en
développant des dispositifs qui associent I’exposition & un plasma ou une source d’ions
avec une analyse simultanée par NRA [39, 40]. Ces expériences qui sont congues sur des
accélérateurs de particules de type Van de Graaf confirment l'existence de deutérium
en profondeur, mais sans pouvoir déterminer la distribution latérale. De plus des ques-
tionnements concernant les dommages provoqués par le faisceau d’analyse compliquent
Iinterprétation des résultats, les défauts créés par endommagement créent de nombreuses
trappes qui contribuent & piéger le deutérium (et donc fausser I'inventaire). Pour notre
part, nous avons développé ces derniéres années un dispositif qui permet de coupler dépot
de deutérium & basse énergie et micro-analyse par NRA. Il est ainsi possible de suivre
de maniére quasi-simultanée et in situ la distribution 3D du deutérium dans le matériau
[41]. Nous avons ainsi proposé une étude sur ce théme dans le cadre du co-encadrement
de la thése d’Elodie Bernard. Nous avons associé une source d’ions ECR 2.45 GHz com-
merciale & la chambre d’analyse de la microsonde nucléaire. Celle-ci ne délivre bien str
pas les mémes flux que ceux produits & proximité d’une paroi de tokamak, mais il est
néanmoins possible d’obtenir des fluences convenables (quelques 10%* D/m?, fluences
telles que celles auxquelles ont été exposés les échantillons présentés en figure 4.2) en
des temps relativement raisonnables (quelques jours). Un schéma du dispositif employé
est indiqué en figure 4.3. Afin d’optimiser le flux incident, une lentille électrostatique de
type Einzel est intercalée de maniére a focaliser le faisceau de deutérium sur 1’échantillon.
Nous nous sommes au préalable assurés que la zone analysée était bien inclue dans la
zone de dépdt homogeéne.

Sur des échantillons de CFC ainsi exposés, on observe strictement le méme compor-
tement que sur ceux plongés dans le plasma de tokamak. On retrouve tout d’abord une
couche uniforme de deutérium, qui prend d’ailleurs ’allure de couche co-déposée quand
le dépot se fait avec un mélange D-C. Cette couche correspond plus généralement & la
zone d’implantation des ions D, la spectrométrie Raman semblant indiquer qu’elle est
sous forme amorphe avec une épaisseur compatible avec les profondeurs d’implantation.
On retrouve sous cette couche du deutérium jusqu’a 10 pym a l'intérieur (cette distance
étant la limite de profondeur d’analyse de la technique NRA). Ainsi, cette migration en
profondeur peut étre considérée comme instantanée et n’obéit pas & un mécanisme de
diffusion lente. Les profils en profondeur de deutérium et les cartographies dans des zones
profondes sont trés similaires & ceux obtenus sur des échantillons exposés au plasma de
Tore Supra. Les zones enrichies en deutérium correspondent aux zones de fissures sur
les échantillons. Ces zones, trés nombreuses telles que ’on montrées des expériences de
micro-tomographie X & 'ESRF, constituent donc les zones privilégiées de fixation du
deutérium dans les CFC. De plus, des expériences de uNRA sur des sections fraichement
préparées aprés exposition au faisceau d’ions montrent que ’on retrouve du deutérium
a plusieurs dizaines de micrométres sous la surface d’exposition (cf figure 4.4) [42]. Ce
processus devrait donc étre présent dans la machine dés les premiers tirs plasma. Cet ef-
fet, que certains tentent de reproduire a I’aide de modélisations multi-échelle [43], semble
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FIGURE 4.3: Schéma du dispositif d’implantation et détection simultanée

étre gouverné par la proportion de surface disponible via les porosités ouvertes.

Jusqu’a aujourd’hui, les mécanismes élémentaires régissant la migration qui sont iden-
tifiés vont de 1’échelle nanométrique au cm et sont :

— au nm, une diffusion athermique dans les plans de graphéne formant les cristallites
(de longueur caractéristique de 'ordre de 10 & 20 nm ), avec des énergies d’activation
faibles (<0.5 eV). Cette diffusion est donc extrémement rapide ;

— vers 10-20 nm, une diffusion inter-cristallites via les surfaces de contact ou les nano-
porosités;

— vers 1-2 um, une diffusion inter-granules via les surfaces de contact ou les micro-
porosités;

Ces deux derniers modes de diffusion ne sont par contre effectifs qu’a haute température,
les énergies d’activation étant supérieures & 1.9 eV.

— des processus de recombinaison en surface, qui conduisent a I’évaporation de l’iso-
tope de I’hydrogéne;

— des processus de piégeage et dépiégeage activés thermiquement, qui ont lieu dans les
piéges répartis dans le matériau et dans ceux créés par le bombardement ionique.

Cette vision peut étre complexifiée en prenant en compte ’éventuelle couche de co-
déposition formée et qui rajoute des paramétres aux modéles envisagés.

Les barriéres de diffusion que constituent la diffusion inter-cristallites et inter-granules
ne semblent pas étre un frein & la migration du deutérium dans nos observations expéri-
mentales. Le processus d’érosion induit par les ions incidents ne peut pas non plus étre
évoqué pour constituer des jonctions entre les cristallites ou les granules. Aujourd’hui
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FIGURE 4.4: Corrélation entre cartographie des porosités obtenue par tomographie (&
gauche) et image deutérium obtenue par NRA (& droite) pour deux plans
d’une méme analyse : on peut clairement identifier des géométries similaires
entre le deutérium piégé et les porosités du matériau.
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FIGURE 4.5: Principe de la synthése avec hydrocarbure marqué, et cartographie du 2C.

la question reste ouverte quant & la migration a trés grande distance & la température
ambiante. La piste d’'un dépot mixte deutérium-+atome lourd, qui sous 'effet de la diffu-
sion pourrait aller combler les interstices et autoriserait une diffusion de surface, serait
4 examiner de prés. Une autre hypothése & envisager serait un effet de “canalisation”
des ions incidents sur les parois des pores et interstices, qui dans un modéle de diffusion
coulombienne multiple, pourrait guider les ions deutérium a des profondeurs élevées (de
lordre de plusieurs dizaines de pm) avec des pores (canaux) de quelques microns de
diamétre.

4.3 Tracage isotopique pour la compréhension des mécanismes
de croissance des nanotubes de carbone

Depuis leur découverte par lijima il y a une vingtaine d’années [44], les nanotubes de
carbone ne cessent d’étre au coeur de I'actualité scientifique. Ces matériaux particuliers,
aux caractéristiques physico-chimiques remarquables, sont ainsi intensément étudiés pour
leurs propriétés électriques, thermiques, mécaniques... Ils sont envisagés dans des appli-
cations allant de I’électronique aux procédés de filtration. Ces matériaux commencent
également & pénétrer le marché industriel, dans les pneumatiques, les membranes, les
matériaux avanceés...[45, 46|

La fabrication des nanotubes est par conséquent un enjeu scientifique, technologique
et industriel majeur. Il est donc capital de comprendre de la facon la plus précise possible
les mécanismes qui conduisent & la formation des nanotubes, afin d’optimiser les process
ou orienter les caractéristiques physiques du produit. A ce titre, I'une des questions qui
s’est posée & la communauté scientifique concernait le mode de croissance des nanotubes
produits par dépot de vapeur (Chemical Vapor Deposition, CVD). Ces nanotubes ont la
particularité de croitre sur des substrats et produisant des tapis extrémement denses et
avec un excellent alignement. Ce procédé permet de produire des tapis de nanotubes sur
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4.3 Tragage isotopique pour la compréhension des mécanismes de croissance des nanotubes de carbone

de grandes surfaces et des hauteurs de plusieurs mm. Dans ce procédé, un aérosol d’hy-
drocarbures est injecté dans un four et se dépose sur un substrat (de type quartz) pour
former des tapis de nanotubes multiparoi hautement alignés [47]. La question qui était
alors posée était de déterminer si les atomes de carbone injectés viennent se greffer au
sommet des nanotubes déja formés, prolongeant ainsi les parois de graphéne déja formés,
ou s’inséraient de maniére préférentielle le long du nanotube déja formé. Une premiére
fagon de répondre a cette question a consisté & effectuer des synthéses fractionnées, la
hauteur du tapis de nanotubes étant proportionnelle a la durée de la synthése. En uti-
lisant des temps de synthése différents, il est possible de reconstituer par la chronologie
et la hauteur des tapis la chronologie de la synthése. Cette technique peut toutefois in-
duire un biais du fait que la synthése est faite par a-coups. Une autre fagon d’étudier le
processus de croissance consiste a synthétiser de fagon toujours séquentielle mais avec
un hydrocarbure marqué au *C pendant 1'une des séquences, sans stopper 'opération
de synthése mais en passant graduellement d’un réservoir standard & un réservoir mar-
qué. On utilise alors dans ce cas 'imagerie de la réaction nucléaire 3C(d,p)*C pour
identifier sur la hauteur du tapis les régions enrichies en '3C. Il a été ainsi possible de
reconstituer la chronologie de la synthése sur des tapis qui ne dénotent aucune rupture
dans la production des tapis (Cf figure 4.5) [48]. Le traitement des spectres des régions
riches ou non en >C ont montré que I'on retrouve d’une part le taux d’enrichissement
dans le réservoir et le taux naturel (1,1 %) d’autre part [49]. Cela indique que I'insertion
se fait de maniére précise dans le nanotube. La correspondance avec la chronologie a
confirmé par ailleurs que la croissance se fait par le “bas”, la vapeur injectée diffuse ainsi
jusqu’au substrat et souléve le tapis déja formé.

Dans le méme champ thématique, et dans le cadre d’explorations quant a ’application
de ces tapis de nanotubes alignés comme moyen de filtration, nous avons également
récemment employé la méthode de tragage isotopique sur des membranes a base de tapis
de nanotubes qui ont été imprégnés par un polymeére deutéré, et en utilisant ici I'imagerie
de la réaction 2H(*He ™ ,p)*He. 1l a ainsi été possible d’évaluer le taux d’imprégnation
et efficacité de polymérisation, ainsi que son uniformité le long du tapis. Ces résultats
quantitatifs ont par ailleurs été confirmés par spectrométrie de thermodesorption [50].
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5 Applications dans le domaine de la
biologie

Les applications analytiques des techniques de faisceaux d’ions dans le domaine de
la biologie sont nombreuses et font partie des premiéres applications des microsondes
nucléaires. Ce domaine était initialement fort peu développé au laboratoire, mais a connu
une croissance rapide du fait de ’hébergement d’une équipe spécialisée en toxicologie
au sein de 'unité durant la période 2000-2005. J’ai contribué au développement de ces
applications, qui continuent & étre utilisées aujourd’hui puisque la biologie est & présent
une des thématiques réguliérement accueillies auprés de la microsonde.

L’atout des techniques uIBA dans le domaine de la biologie est essentiellement 1ié au
fait que les techniques sont quantitatives ainsi que la bonne sensibilité de la technique
PIXE pour des éléments comme les métaux, du fait de I'incorporation dans une matrice
légére qui a pour conséquences un spectre de fond faible ainsi que peu d’interférences.
Il est alors courant d’obtenir des limites de détection sub-ppm. Cette technique s’avére
intéressante pour le dosage de traces, et se positionne entre ’analyse élémentaire de
premier niveau de type MEB en mode analytique et la fluorescence X par rayonnement
synchrotron ou 'ICP-MS pour la détection et la quantification d’ultra-traces.

Les difficultés sont toutefois nombreuses : il faut ainsi étre vigilant sur 'immobilisation
des éléments d’intérét pendant la phase de préparation des échantillons, ce qui est assuré
généralement par une trempe de I’échantillon dans un bain & trés basse température,
suivi d’un processus de lyophilisation pour ne pas remettre en solution les métaux fixés.
L’environnement de I’échantillon (support) est également a déterminer avec soin, afin
d’éviter I'induction de fluorescence parasite. La normalisation des mesures est également
délicate du fait que 'on travaille souvent sur des échantillons minces (monocouches
cellulaires, coupes de tissu), et qu’il n’est pas possible de collecter ainsi la charge déposée.
Enfin, les dommages induits par le faisceau sont a minimiser ou du moins & anticiper,
la matiére biologique étant particuliérement fragile. Cette limitation intrinséque pose le
probléme des analyses avec des faisceaux de haute brillance, auquel cas les dommages
peuvent devenir trop importants pour les considérer comme négligeables et n’influencant
pas la composition chimique de I’échantillon étudié.

Aujourd’hui ’analyse biologique continue & étre I'une des applications-phare de I'ana-
lyse par micro-faisceaux, les efforts d’amélioration étant portés sur la phase de prépara-
tion des échantillons, par 'utilisation de porte-échantillons refroidis évitant ainsi I’étape
de lyophilisation.|51]
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5 Applications dans le domaine de la biologie

5.1 Toxicologie des métaux lourds dans les cellules d’organes
cibles

Le programme Toxicologie Nucléaire et Environnementale, initié au CEA, puis élargit
par la suite au CNRS, 'INRA et PINSERM [52], a fortement contribué a la relance de
Iactivité toxicologie cellulaire en France. L’un des principaux objectifs de ce domaine
d’études est de déterminer des seuils de toxicité, que ce soit sur des organismes en-
tiers, des tissus ou des cellules, de les corréler entre eux, mais également appréhender
les mécanismes de toxicité. Les bilans élémentaires sont donc nécessaires et il convient
d’employer des techniques d’analyse quantitative. La question de la spéciation des élé-
ments toxiques est toutefois d’une acuité particuliére, la toxicité étant d’abord et avant
tout liée & l'activité chimique.

Dans ce cadre, nous avons ainsi développé au laboratoire des protocoles de microa-
nalyse sur des monocouches cellulaires. La méthodologie développée a ainsi été mise en
ceuvre sur nombre de lignées cellulaires exposées a différents ions lourds : le cadmium, le
plomb et 'uranium, éléments d’importance majeure dans le cadre de I'industrie électro-
nucléaire.

Ces protocoles analytiques ont été ainsi initialement développés et appliqués a I’étude
de la toxicité de cellules épithéliales de rein exposées au cadmium. Le rein est en effet
un organe cible du cadmium qui provoque de nombreuses pathologies. Les cellules de la
lignée MDCK (Madin-Darby Canine Kidney) & confluence ont ainsi été exposées a un
milieu de culture dans lequel une forme soluble du cadmium a été ajoutée. Les cellules
étaient cultivées sur des membranes poreuses, permettant ainsi de corréler concentrations
en cadmium des compartiments basal et apical (donc évaluation du transfert au travers
de la barriére épithélilale), durée d’exposition et accumulation intracellulaire (déterminée
par PIXE).

La difficulté principale sur le plan de la microanalyse nucléaire consistait & rapporter
du mieux possible les données PIXE & une quantité de matiére biologique. Les cellules
étaient cultivées sur un support qu’il n’est pas possible de retirer sans détruire le tapis.
Cette membrane polymére, d’épaisseur importante (+ de 100 pm) génére un signal RBS
(C,0) qui rend impossible I'extraction des signaux propres a tous les constituants du
tapis cellulaire (cf. figure 5.1). Seul le signal relatif a l'azote est propre au tapis et
permet par extrapolation d’évaluer cette quantité de matiére [53]. La charge déposée ne
pouvant étre mesurée convenablement du fait d’une neutralisation partielle du faisceau
lors de son passage dans la matiére, la normalisation compléte se fait en ajustant les
simulations sur les signaux C et O de la membrane. Une confirmation de la justesse de
la normalisation était fournie par la mesure en PIXE d’un étalon interne présent dans
la membrane (Co, 90 ppm).

Ces caractérisations ont ainsi montré qu’il y avait corrélation entre durée d’exposition,
concentration d’exposition et incorporation intracellulaire du cadmium. La toxicité est
elle méme corrélée a I’accumulation intracellulaire. Par ailleurs, il a été également observé
un reflux de zinc (150 & 50 ppm) au cours de 'incorporation du cadmium (0 & 1600 ppm),
fait qui peut s’expliquer par le fait que Zn et Cd partagent la méme protéine du complexe
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FIGURE 5.1: Spectres RBS du support polymére seul (points) et du tapis cellulaire seul
(traits)

métal-protéine [53]. Enfin, il a également été observé une réduction de ’épaisseur de la
monocouche cellulaire avec la durée d’exposition (160 a 50 ug/cm?), indicateur de toxicité
du cadmium.

Les études qui ont suivi portaient sur I'uranium et s’appuient sur la méme démarche
que celle appliquée au cadmium. Les lignées cellulaires utilisées, NRK52E et ROS17/2.8
proviennent de tissus rénaux et osseux, les reins et les os étant les sites d’accumulation
de I'uranium. Ici une difficulté propre aux protocoles d’exposition réside en la prépara-
tion de milieux de culture contenant une forme d’uranium biodisponible et bioactive;
ces milieux, trés riches en ligants potentiels favorisent I’apparition d’un grand nombre
de complexes de I'uranium aux effets toxiques trés variables. Des études fines de spé-
ciation basées sur des simulations thermodynamiques dans le milieu de culture ont été
entreprises et ont permis de mettre au point des formulations de milieu favorisant les
espéces carbonate et citrate, ces espéces étant reconnues comme induisant une toxicité
dans les cellules rénales.

Nous avons ainsi pu montrer dans le cadre de ces études que les cellules incorpo-
raient des quantités importantes d’uranium, essentiellement sous forme de précipités de
UPOy(cf. figure 5.2), confirmé par des observations MEB [54]. La toxicité cellulaire est
4 nouveau corrélée a l'incorporation, mais apparait a des concentrations trés élevées
comparativement au cadmium (U : IC50 pour [Uliptracellulaire = 10 wt. %, Cd : IC50
pour [Cdlintracellulaire = 1000 wt. ppm). Des observations MET aident & proposer un
mécanisme expliquant 'internalisation de 'uranium et qui consiste en la précipitation
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FIGURE 5.2: Précipités d’uranium (jaune) sur des cellules de type NRK matérialisées
par le signal azote (rouge)

extra-cellulaire en nano-aiguilles suivie d’une internalisation accompagnée d’une agglo-
mération. Ici, les analyses yPIXE et uRBS ont montré I'existence d’une fraction soluble
d’uranium au sein du cytoplasme, et qui suggére l'existence d’un second mécanisme
d’internalisation [55, 56].

Enfin notons qu’en biologie, 'information élémentaire quantitative est certes impor-
tante, en particulier quand des bilans élémentaires sont nécessaires pour construire des
modéles de transfert, il n’en reste pas moins que les mécanismes fins ne peuvent étre
élucidés qu’aprés détermination de la spéciation de I’élément. Cette information n’est
pas directement accessible par les techniques IBA, les interactions étant totalement in-
sensibles a I’environnement chimique de ’élément étudié. Aussi, dans le cadre d’études
portant sur l'interaction bactéries-métaux, notons la mise en ceuvre d’une technique
d’analyse quantitative de I'uranium basée sur le yPIXE dans des protéines dispersées
par gel d’électrophoreése [57, 58|.
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5.2 Diffusion des métaux lourds dans des plantes a visée de phytoremédiation

Cobalt dans la Tomate — Co (ug g—1 d.wt.) Blé — Co (ug g—1 d.wt.)
solution nutritive
(M)
racine tige feuilles agées feuilles jeunes racine pousse
0 38.2 (+0.2) 0.6 (pousse) (10.02) 2.5 (£0.02) 0.8 (£0.2)
5 4844 (+140) 82 (£1) 44 (£3) 38 (£1) 2388 (£188) 72 (£5)
50 4423 (£170) 846 (450) 492 (+84) 243 (£3) 9319 (£117) 395 (+4)

TABLE 5.1: Concentrations en cobalt déterminés par PIXE dans les plants de tomate et
de blé pour différentes expositions. d. wt. : dry weight

5.2 Diffusion des métaux lourds dans des plantes a visée de
phytoremédiation

Le relachement éventuel d’atomes lourds dans la biosphére dii & des pollutions acci-
dentelles, & des altérations de colis de stockage de déchets, & 'emploi d’additifs dans
I’agriculture... conduit & une contamination des sols, qu’il convient de dépolluer par les
moyens les plus efficaces possibles afin de limiter son impact dans la chaine alimentaire
[59, 60]. Parmi ceux-ci, les techniques de phytoremédiation sont trés attractives puis-
qu’elles permettent de d’effectuer les opérations de dépollution de maniére durable et
sans grande consommation énergétique. Encore faut-il que cette phytoremédiation soit
efficace et que les mécanismes d’accumulation soient élucidés, afin de sélectionner les
lignées les plus avantageuses.

Les bilans matiére sont donc primordiaux quand on aborde ce type de problématique.
Il est en effet nécessaire d’évaluer quelle fraction du polluant est introduit dans les racines
au niveau de la rizosphére et quel est son devenir au sein de la plante au cours de sa
croissance. Parmi les techniques qui peuvent étre employées, I'imagerie uPIXE s’avére
utile de part son aspect quantitatif et la bonne limite de détection. Nous avons ainsi mis
en ceuvre cette technique dans des études qui concernent la dépollution des sols chargés
en cobalt par la tomate (Lycopersicon esculentum) et le blé (Triticum aestivum). Ces
espéces, aprés exposition & une solution nutritive contenant des concentrations variables
de nitrate de cobalt, ont été préparées pour ’analyse par uPIXE suivant un protocole
similaire & celui employé pour 'observation de tapis cellulaires. A titre d’exemple, nous
indiquons dans la table 5.1 la répartition du cobalt dans les différents compartiments de
la plante [61]. On note ansi I’écart important des concentrations entre parties racinaires
et aériennes, ce qui semble indiquer un mécanisme de protection de la plante vis-a-vis
de cette pollution. On reléve également la bonne limite de détection du Co, inférieure
au ppm.

Nous avons également participé récemment & des études liées a l'incorporation de
P'uranium dans différentes plantes (colza, tournesol, blé), et sous différentes formes chi-
miques. Toujours a 'aide du uPIXE, il a été possible d’imager et de quantifier dans les
trois plantes 'uranium [62], et montrer ainsi que ’accumulation était certes importante
(cf. figure 5.3), mais limitée aux racines ou I'uranium précipite sur les parois cellulaires.
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Il faut utiliser des formulations plus complexes du complexe uranium, de type carbonate
ou citrate, pour favoriser la translocation vers les parties aériennes.

DENSITE K+ Ca U

TOURNESOL

COLZA

FIGURE 5.3: Cartographies de densité obtenues par STIM et élémentaires (potassium -+
calcium et uranium) obtenues par PIXE sur des racines des trois plantes
(colza, tournesol et blé).
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6 Microfaisceaux d’ions pour l'irradiation :
applications dans le domaine de la
radiobiologie

La radiobiologie, thématique trés importante de la biologie, trouve naturellement sa
place au sein des activités du CEA. Les domaines d’application de cette thématique ont
des impacts sociétaux de premier ordre, qui vont de la radioprotection & la médecine
nucléaire. L’irradiation des tissus par les rayonnements ionisants peuvent en effet étre
nocifs mais aussi bénéfiques, tout étant question de dose, mais pas seulement, si on
peut se permettre se paradoxe; ces derniéres décennies, les mécanismes fondamentaux
de réponse a l'irradiation ont commencé & étre mis a jour, et montrent que ceux-ci sont
extrémement complexes et ne peuvent se réduire a une réponse unique. La tendance
est d’ailleurs a parler de plus en plus de radiosensibilité individuelle, du fait que le
comportement moyen est rarement représentatif du comportement d’un individu. De
plus la biochimie sous-jacente s’avére de plus en plus complexe au fur et & mesure du
raffinement des investigations.

Un paradigme majeur a récemment modifié les fondements de la radiobiologie en sup-
primant l'exigence faite au rayonnement ionisant de traverser le noyau cellulaire pour
produire un effet délétére dans la cellule irradiée. Plus encore, il est maintenant solide-
ment établi qu’il n’y a méme pas nécessité de traverser la cellule pour y produire cet
effet. Ainsi il est possible d’observer un impact sur des cellules positionnées a plusieurs
centaines de microns du point d’irradiation [63], voire méme détecter des effets délétéres
transmis & d’autres organismes [64]. Cet effet, dit de voisinage [65] (plus connu sous
le vocable “bystander effect”), s’observe plus spécifiquement aux faibles doses d’irradia-
tion. L’impact d’un tel effet modifie les régles de la radioprotection aux faibles doses,
ceux-ci étant habituellement extrapolés des données acquises aux fortes doses. Cela per-
met, également d’envisager des protocoles d’irradiation innovants dans le cadre de la
radiothérapie. Aussi de nombreuses stratégies expérimentales se sont développées pour
étudier finement cet effet et ses conséquences. Parmi celles-ci, les systémes d’irradia-
tion par micro-faisceaux d’ions légers se sont développés ces derniéres années simulant
ainsi les effet d’irradiation « représentatifs d’accidents de contamination. Ces dispositifs
présentent ’avantage de générer un dépot de dose extrémement localisé et contrélé, a
I’échelle de la cellule, et permettent ainsi d’étudier distinctement les réponses de cellules
irradiées et de cellules voisines.

Un développement considérable de ces stratégies expérimentales est ainsi apparu pen-
dant la précédente décennie, et de nombreuses microsondes nucléaires se sont équipées
de dispositifs d’irradiation cellulaire. Nous avons participé a cet effort ce qui s’est traduit
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par ’encadrement de la thése de Maité Hanot. Les conditions minimales requises pour
mener a bien ces irradiations sont les suivantes :

extraction du faisceau & I’air

— préservation des propriétés du microfaisceau (taille, distribution monocinétique)

— maitrise de la dose déposée

— tracabilité des populations cellulaires exposées

préservation des conditions de culture cellulaire standard.

L’extraction & l’air ne fait pas probléme, et repose sur la transposition de la technique
adoptée par exemple pour 'analyse par faisceaux d’ions d’objets du patrimoine qui
s’appuie sur 'emploi d’'une fenétre de SigN4 de 100 ou 200 nm d’épaisseur. La perte
d’énergie engendrée par le ralentissement dans la fenétre reste modeste (140 keV pour
des particules o de 3 MeV). Dans le cas de l'irradiation cellulaire, les flux d’ions sont
beaucoup plus faibles que dans le cas de I'analyse et il n’y a pas de probléme spécifique
de fragilisation lié au vieillissement sous irradiation de la fenétre.

La préservation du microfaisceau, habituellement produit sous vide par I'emploi de
dispositifs de focalisation, est conditionné par la limitation des stragglings (élargisse-
ments) spatial et angulaire. La faible épaisseur de matiére traversée conduit a des pertes
d’énergie faibles qui générent trés peu de dispersion. Nous concernant, du fait de la
géométrie choisie (voir plus bas), le microfaisceau est obtenu par collimation dans un
canal de 5 ym de diamétre produit par laminage d’un tube de silice. Les performances
effectives d’un tel collimateur sont controlées réguliérement par mesure de la taille de la
zone irradiée en exposant un détecteur de trace nucléaire de type CR39 au microfaisceau
extrait. Chaque ion produit une trace qui est révélée par traitement chimique du CR39.
Un mauvais alignement de ce collimateur conduit & un trés net élargissement du faisceau
et une forte dégradation de la dispersion en énergie du fait des nombreuses diffusions sur
les parois. Toute expérience commence par un contrdle de l'alignement et de la dispersion
en énergie du faisceau. L’impact de la dispersion angulaire est limité en rapprochant au
plus prés les plans d’extraction du faisceau et de culture des cellules. Dans notre cas,
nous avons adopté une géomeétrie ou ces deux plans sont au contact [19, 66, 20].

Le contréle de la dose déposée est probablement celui qui reste le plus difficile a mai-
triser car il ne peut étre assuré qu’au détriment des conditions de culture. En effet, la
solution la plus simple et la plus directe consiste & mettre un détecteur de particules
juste a l'arriére de la culture cellulaire et & compter ainsi les ions ayant traversé la cel-
lule. Pour cela, il faut que la perte d’énergie dans la cellule soit insuffisante pour arréter
I'ion et qu’il n’y ait pas de milieu absorbant aprés la cellule. Ces conditions limitent
grandement les conditions expérimentales et introduisent des biais expérimentaux im-
portants. Nous avons pour notre part choisi de procéder & une mesure du flux moyen
(faible : typiquement 10 ions/s) avant la procédure d’irradiation, a 1’aide d’un détecteur
de particules positionné & la place de la culture cellulaire, puis au controle de ce flux
aprés l'irradiation. Ce choix permet de ne pas dégrader les conditions de culture, et
I'inévitable dispersion statistique du flux est compensée par le grand nombre de cellules
irradiées (entre 100 et 300).

Le suivi des cellules post-irradiation se fait soit in situ, soit aprés transfert pour obser-
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FIGURE 6.1: Vue générale du dispositif d’irradiation cellulaire et principe de collimation
et d’irradiation. Le collimateur est placé immédiatement & la sortie d’un
aimant dipolaire permettant d’obtenir un faisceau vertical.

vations et diagnostics via par exemple des sondes fluorescentes. Dans certains cas, dont
le notre, il est possible de surveiller in situ les cellules par I’emploi de marqueurs.

Enfin, la préservation des conditions de culture standard sont importantes afin d’éviter
les biais dus & d’autres sources de stress cellulaires que l'irradiation. Dans beaucoup de
laboratoires, les dispositifs d’irradiation qui ont été développés se sont limités & des ex-
tensions sur les lignes d’analyse. De ce fait, les cellules sont cultivées dans des conditions
peu conformes aux bonnes pratiques, ne sont pas maintenues a température et condi-
tions d’atmosphére standard, et sont la plupart du temps positionnées verticalement.
Nous avons pour notre part fait le choix de développer un dispositif destiné spécifique-
ment & l'irradiation cellulaire, qui s’insére sur I'une des lignes de faisceau. Le faisceau est
vertical, permettant la culture dans des boites de Petri, et le dispositif de positionnement
cellulaire est placé dans un incubateur de biologie (37°C, 100 % humidité, 5% COz). Ceci
constitue d’ailleurs le caractére unique de notre installation [67]. Une vue générale du
dispositif est donnée en figure 6.1.

Les études de radiobiologie qui ont étés menées sur ce dispositif dans le cadre de
la thése sus-citée se sont faites en cohérence avec les autres études menées au labora-
toire dans le cadre de la problématique toxicologie nucléaire. Nous avons ainsi choisi de
concentrer les études sur une lignée cellulaire osseuse (MC3-T3 E2), le squelette osseux
étant I'un des organes-cible de 'uranium. Cet élément est un émetteur « de faible ac-
tivite [68] (Puranium naturel a une activité massique de 26 Bq/mg alors que celle du
40K, principal radioisotope présent naturellement dans I’organisme, atteint 263 Bq/mg),
et les précipités qui se forment au sein des os deviennent des micro-sources irradiant
leur environnement pendant de trés longues périodes. Le choix des grandeurs obser-
vées est également trés important. L’objectif scientifique de la thése était de corréler
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6 Microfaisceaux d’ions pour I'irradiation : applications dans le domaine de la radiobiologie

20 - * W Population Ciblée
18 - D Population Voisine

OControles
16

Moyenne des foci par noyau
-
o

30 min 1h 2h 3h 6h 24h
Temps post-irradiation

FIGURE 6.2: Induction de cassures & ’ADN dans les cellules ciblées et voisines par nu-
mération des foyers détectés par immunodétection. Rouge : YH2AX; vert
53BP1; Bleu : Heechst 33342 (marqueur de I’ADN)

les dommages produits dans les deux populations cellulaires (irradiées et bystander)
avec la sur-expression éventuelle d’espéces oxydantes dans les cellules. On a cherché a
s’intéresser également & leurs évolutions temporelles.

Nous avons ainsi montré, par le biais d’imagerie par sondes fluorescentes, que des
dommages & 'ADN étaient produits dans les cellules ciblées mais aussi les cellules avoi-
sinantes (Cf figure 6.2). Ces sondes reposent sur le principe de 'immunodétection, un
anticorps venant se greffer sur un marqueur biochimique de la réparation de dommages a
IADN (protéines YH2AX et 53BP1) et devenant par ce fait fluorescent sous illumination
UV. Ce résultat démontre d’entrée la sensibilité de la lignée cellulaire a I'effet bystander.

Le métabolisme oxydatif est activé dans la culture cellulaire, & nouveau aussi bien dans
la population ciblée que dans celle avoisinante. Afin d’étudier ce métabolisme, nous avons
utilisé la sonde CM-HsDCF positionnée dans le cytoplasme, car elle s’oxyde en présence
d’espéces réactives et devient fluorescente. La mesure de l'intensité de fluorescence est
alors un indicateur de la concentration des espéces oxydantes, pour peu qu’un certain
nombre de précautions aient été prises lors de 'utilisation de la sonde. Comme le montre
la figure 6.3, un “burst” d’espéces oxydantes est généré dans les minutes qui suivent
I'irradiation, et ce dans les deux populations.

Une confirmation de cet effet est donné par le dosage via une autre sonde (CMAC)
de la quantité de glutathion réduit dans les cellules. Cet antioxydant est utilisé dans le
métabolisme cellulaire pour tenter de réguler la concentration en espéces oxydantes. La
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FIGURE 6.3: Stress oxydatif dans les cellules irradiées et voisines par induction de fluo-
rescence sur le marqueur CM-HsDCF

figure 6.4 montre ainsi que le glutathion est consommé dans les deux populations est il
faut plus de 2 h pour que le niveau basal soit retrouvé.

Nos travaux ont par ailleurs permis de mettre en évidence un effet d’amplification
de la réponse cellulaire dans la population ciblée elle-méme. Nous avons effectivement
observé qu’a dose par cellule ciblée constante, au sein de la population cellulaire ciblée,
I'intensité de réponse a lirradiation (évaluée ici par 'apparition de micronoyaux dans
les cellules traduisant l'induction de la mort mitotique) croissait avec la fraction de la
population effectivement irradiée. Nous avons attribué cet effet d’amplification (rappel :
la dose par cellule ciblée est constante) a un effet bystander entre cellules irradiées.
Cette interprétation élargit par conséquent la notion d’effet bystander, puisque celui-ci
était généralement définit comme l'induction d’effets délétéres exclusivement dans des
cellules non ciblées. Ici nous observons un effet d’accumulation des effets autocrine et
paracrine. Une confirmation que cet effet d’amplification est relié a un effet bystander
a été obtenu en exposant les cellules & de la filipine avant irradiation. La filipine est
un agent chimique dissociant les radeaux lipidiques, et interrompt la communication
intercellulaire, pré-requis a 'induction d’un effet bystander [69]. L’effet d’amplification
évoqué plus haut s’est trouvé fortement réduit.

L’ensemble des résultats obtenus dans le cadre de cette étude sont présentés dans
larticle de Hanot et col. [70].
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FIGURE 6.4: Evolution du stock de gluthathion réduit au sein des cellules ciblées et
voisines.
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7 Perspectives

Deux orientations seront données dans les prochaines années aux travaux de recherche
que je compte mener au sein de mon laboratoire. Les 2 sujets envisagés viseront a (i) :
pousser la micro-analyse nucléaire dans ses limites ultimes, en cherchant & optimiser de
la facon la plus fonctionnelle possible la technique de uNRA afin de rendre la détection
quantitative des éléments légers, véritable force et spécificité de I’outil que constitue la
microsonde nucléaire, la plus attractive possible, d’une part, et d’autre part (ii) : élargir
les applications des micro-faisceaux d’ions dans la gamme du MeV /nulcéon au domaine
de l'irradiation, avec une attention particuliére & la réactivité en phase condensée.

Perspective 1 : optimisation de la détection des éléments légers

Comme évoqué dans ce rapport, I’analyse quantitative des atomes légers dans les ma-
tériaux constitue le point saillant de ’analyse par microsonde nucléaire [71], qui présente
néanmoins une limitation intrinséque. En effet, les sections efficaces mises en jeu se si-
tuent typiquement dans la gamme du mb/Sr, & quelques exceptions prés [72]. Cette
caractéristique est d’autant plus handicapante qu’en microanalyse les courants incidents
sont faibles (souvent pour des raisons de brillance de ligne, mais également pour assurer
la tenue & 'endommagement de I’échantillon). Afin de compenser cette faiblesse, nous
avons amorcé un programme de travail visant & employer des détecteurs & trés grand
angle solide, offrant un gain minimal attendu de l'ordre de 10 (Cf Figure 7.1). L’avan-
tage d’une telle configuration est évidente, tant sur le plan de la durée d’acquisition ou
la sensibilité de la méthode. La principale difficulté sera de bien prendre en compte tous
les aspects liés a la large gamme angulaire couverte par un détecteur de grande surface.
Un tel détecteur se doit d’étre segmenté, cette discrétisation permettant entre-autres de
limiter 'ouverture angulaire de chaque voie et préserver la résolution en énergie de la
méthode [15, 73].

Ce travail va nécessiter plusieurs actions allant de l'intégration de sous-systémes dé-
rivés d’expériences de physique nucléaire, la production de mesures fondamentales (sec-
tions efficaces différentielles en angle), jusqu’a 'exploitation en vue de la quantification
(ajustements multiparamétriques des spectres multi-secteurs). Ce travail a été amorcé
lors d’un stage post-doctoral que j’ai récemment encadré, et qui a déja permis de valider
le principe de la méthode et testé I’ensemble de la chaine d’acquisition nouvellement
développée (Figure 7.2). Les domaines d’applications seront bien str ceux qui font au-
jourd’hui déja appel a 'analyse NRA, permettant toutefois des acquisitions beaucoup
plus rapides, ainsi qu’une ouverture vers des thématiques pour lesquelles 'utilisation
de traceurs est potentiellement intéressante mais pas encore expérimentée du fait des
faibles teneurs attendues (nanotubes de carbone marqués 3C utilisés dans des études
de toxicologie, suivi de processus redox par marquage a '80...).
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7 Perspectives

FIGURE 7.1: Détecteur de particules & grand angle solide en phase de test. La surface
exposée est découpée en segments angulaires, chacune constituant une voie
d’acquisition.

Perspective 2 : applications pour l'irradiation

Les processus d’irradiation dans les milieux liquides constituent un domaine d’étude
d’une grande importance dans de nombreux contextes, dont bien sitr toute I'industrie
électronucléaire [74|. Ce processus est au coeur des mécanismes de corrosion des maté-
riaux du nucléaire lors de la phase d’exploitation tout comme lors de I'entreposage dans
les piscines [75, 76|, et les conséquences d’un tel processus mal maitrisé peuvent étre ca-
tastrophiques (Cf. accident de Fukushima). L’irradiation est également I'une des causes
de vieillissement des polyméres employés dans cette industrie, du fait de la création de
radicaux pouvant conduire entre-autres a la perte de matiére par génération de composés
volatils [77]. C’est également un processus-clé dans le domaine de la radiobiologie, les
différentes espéces radicalaires crées lors du passage d’un rayonnement ionisant indui-
sant des dommages aux différentes molécules présentes dans I'environnement de la zone
d’irradiation, en particulier & proximité de ’ADN ou de protéines d’importance |78, 79].

Dans tous ces processus, les électrons, qu’ils proviennent de rayonnement direct (émis-
sion [3) ou issus de processus d’ionisation (électrons secondaires), constituent pour une
trés grande part le projectile & I'origine du phénomeéne de radiolyse. Les modéles prévi-
sionnels s’appuyant sur les mécanismes intimes de ce phénoméne nécessitent dans le cas
d’irradiation par des ions légers (essentiellement particules «, produits par de nombreux
radionucléides) de disposer de données fiables concernant le terme source que constitue la
distribution spatiale et énergétique des électrons produits par 'ionisation de ’eau. Or il
se trouve qu’il y a peu de données expérimentales du fait de la difficulté a y accéder, alors
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7 Perspectives

qu’a contrario, de nombreux travaux théoriques existent, qui sont en particulier exploités
dans des modélisations basées sur la méthode Monte-Carlo [80]. Nous nous proposons
dans ce cadre d’apporter une contribution a cette collecte de données fondamentales.
Ce travail est d’ailleurs quelque peu déja engagé puisque dans le cadre de ’appel Plan
Cancer piloté par 'INSERM, nous participons & un projet ayant pour théme la micro-
dosimétrie. Il vise a déterminer expérimentalement les distributions spatio-temporelles
des radicaux créés par le passage de particules o dans I’eau. Dans ce projet, nous allons
mettre en ceuvre un micro-faisceau d’ions légers pulsé sur la ligne d’irradiation que nous
avons développé, avec ici une résolution temporelle ultime de 'ordre de la ns. Cela est
rendu possible par I’application d’un champ électrique trés bref produit par une lampe
flash [81] sur des déflecteurs de faisceau. L’emploi de la technique de scavenging dans la
solution (capture d’une espéce radicalaire par une molécule, toutes deux spécifiques) [82]
associée a la fluorescence induite par laser sur le complexe ainsi formé va ainsi permettre
de suivre spatialement et temporellement les différentes espéces radicalaires.

Afin d’aller plus loin dans la compréhension de ces processus, nous nous proposons
par la suite d’étudier plus finement les premiers événements survenant lors du passage
de l'ion dans le milieu. Le pouvoir d’arrét électronique étant dominant, 1’énergie est
transférée dés les premiers instants aux électrons qui vont par la suite contribuer aux
différents processus radicalaires. On se propose donc d’étudier la génération des électrons
secondaires produits lors du passage de I'ion sur des couches d’eau amorphe d’épaisseurs
variables et contrélée. On aura ainsi accés également aux paramétres de transport dans
le milieu. Pour ce faire, il faudra mettre en ceuvre un dispositif expérimental spécifique,
aux exigences techniques trés complexes :

— production de films d’eau amorphe & épaisseur controlée ; cela nécessite entre autres
de mettre en place un piége froid & hélium liquide, I’eau amorphe étant obtenue en
dessous de 125 K;;

— maintien sous ultra-vide (10 mbar) de I'enceinte d’analyse, pour minimiser les
problémes de contamination ;

— détection des électrons secondaires par analyse en temps de vol résolue en angle, afin
de couvrir plus particuliérement la partie basse énergie du spectre, oul les électrons
sont les plus nombreux et les plus “endommageants” ;

— absence de champ magnétique parasite, afin de détecter convenablement les électrons
de basse énergie, ce qui nécessite I’emploi de matériaux spécifiques et de blindage
magnétique.

Un objectif “ultime” de ce projet serait d’étudier ces phénomeénes quand ’émission élec-
tronique va se trouver fortement amplifiée. C’est le cas des interfaces dans des matériaux
présentant une grande surface spécifique, tels des matériaux nanostructurés, des maté-
riaux a forte rugosité comme par exemple des matériaux altérés du fait de la corrosion.
Cette amplification a deux sources : 'augmentation de la surface d’interaction, et ’aug-
mentation des occurrences d’incidence rasante. Aussi nous proposons dans un second
temps d’étudier les spectres d’émission électronique aux incidences rasantes, ainsi que
les aspects de transport dans les premiéres couches d’eau amorphisée [83].
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8 Conclusion

Ce document aura donc retracé d’une maniére synthétique une partie importante des
travaux de recherche que j’ai poursuivi depuis ’obtention de mon doctorat. Ceux-ci se
sont en grande partie déroulés dans un cadre particulier, du fait que j’assume depuis de
longues années la responsabilité d’un équipement mi-lourd. Celui-ci aura été d’ailleurs
a la fois instrument et objet des recherches menées. Une autre particularité aura été
la grande variété des sujets et des thématiques abordées, qui n’est que partiellement
retranscrit dans ce rapport. A ceux présentés ici, il convient en effet de signaler que j’ai
participé a des degrés d’implication divers a plusieurs projets scientifiques et techniques
reliés a diverses problématiques matériaux ainsi que plusieurs études dans le domaine
des sciences de la Terre et de ’Univers, toujours au travers de I’apport spécifique de la
microsonde nucléaire pour la quantification des éléments légers.

Je propose comme perspectives de recherches de renforcer cette spécificité unique
dans les méthodes analytiques basées sur le principe de sonde, convaincu que c’est I'un
des domaines d’application qui gagnera a étre renforcé afin d’accroitre la visibilité et
I’attractivité d’un tel instrument. Les nouveaux matériaux pour 1’énergie constitueront
un théme d’étude privilégié. Je suis par ailleurs également persuadé qu’une ouverture est
nécessaire au dela de I'application strictement analytique, en s’ouvrant aux applications
en lien avec l'irradiation. Le domaine des ions légers dans la gamme du MeV /nucléon n’est
pas le plus exploré, du fait que les effets restent moindres que ceux produits par des ions
lourds. Néanmoins ’exposition environnementale et médicale pousse & mieux connaitre
ces effets, aussi bien du point de vue fondamental que dans un contexte applicatif.

J’espére donc avoir la possibilité de poursuivre tous ces objectifs dans les prochaines
années, avec & mes cotés mes collégues avec lesquels je travaille avec plaisir depuis plu-
sieurs années maintenant, ainsi qu’avec des étudiants de différents niveaux que j’espére
nombreux et motivés. Je dois avouer que j’ai un immense plaisir & observer le degré
croissant d’autonomie qu’acquiérent ces chercheurs en devenir au cours de leur passage
au sein du laboratoire. C’est I'un des moteurs principaux de ma motivation au quotidien.
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