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Légendes de la page 1 de couverture

Haut — gauche: lonisation/dissociation de 5CIU par impact électronique: spectre de masse en
fonction de I'énergie des électrons incidents. Equipe lons-matiére.

Haut - droit : Spectre de photoélectrons du premier état de Rydberg de la molécule CHsl. Equipe
Femtoseconde, projet Femtochimie

Bas — gauche : Ralentisseur, cellule de collage et post-accélérateur de I'expérience de nucléation des
agrégats. Equipe Agrégats.

Bas — droit : Excitation par une impulsion pompe et sonde chirpée. Carte de la population finale
d'une transition & deux photons passant par un état intermédiaire. Equipe Femtoseconde, projet
Contréle cohérent.

Légendes de la page 4 de couverture

Haut — gauche : Un nanoréseau de période 100 nanometres est introduit dans notre interférometre
atomique. La courbe C correspond au cas de référence avec les deux faisceaux atomiques cohérents
passant dans une fenétre percée dans le réseau, la courbe B au cas ou un des faisceaux atomique
passe a travers le réseau et un a travers la fenétre et la courbe A au cas ou les deux faisceaux
atomiques traversent le réseau. On observe sur les signaux d'interférence un faible déphasage dans
le cas B par rapport aux cas A et C, déphasage due a l'interaction de Van der Waals des atomes avec
la surface du réseau. Equipe Interférométrie atomique.

Haut — droit : Variation de la dépendance spectrale de I'absorption en fonction de la phase relative
entre les champs laser excitateurs. Le milieu passe progressivement d'un absorbant a un
amplificateur pour une phase variant de 0 a 7t/2. Equipe Théorie.

Bas — gauche: Dispositif expérimental de détection de I'axion. Collaboration entre I'Equipe
Biréfringence Magnétique du Vide du LCAR, le LULI (Palaiseau) et le LNCMP (Toulouse).

Bas — droit : (a) Laser a atomes guidé issu d'un condensat de Bose Einstein de spineurs. (b) Laser a
atomes guidé ou les différentes composantes de spin ont été séparées par une expérience de type
Stern et Gerlach avant la prise d'image. Equipe Atomes froids.
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Message du Directeur

Ce message présente de maniére synthétique les éléments clés décrivant la vie du Laboratoire
Collisions Agrégats Réactivité durant la période de référence (Janvier 2005-Juin 2009).

Présentation du Laboratoire

Le Laboratoire Collisions, Agrégats, Réactivité est un laboratoire de physique fondamentale
dont D’activité expérimentale et théorique s’exerce en optique laser et en physique atomique et
moléculaire. Il est structuré en 6 équipes de recherche expérimentale et 1 équipe de théoriciens. La
devise de I’Union Européenne, Unis dans la diversité, pourrait étre également celle du LCAR : des
sujets de recherche trés divers dans leur finalité y sont développés, de la radiosensibilisation de tissus
biologiques a la biréfringence magnétique du vide, mais malgré cette diversité le laboratoire est soudé
par des moyens d’investigation similaires (lasers, manipulation de particules chargées) et par une
culture commune, comme en témoignent le rattachement de tous les chercheurs CNRS a la section 04
du CoNRS et I’appartenance de tous les enseignants-chercheurs a la section 30 du CNU (a une
exception pres dans les deux cas : une chercheuse reléve de la section 13 du CoNRS et un maitre de
conférences de la section 28 du CNU).

Les expériences réalisées au LCAR visent a repousser les limites de 1’état de 1’art en physique
et physico-chimie fondamentale et & ouvrir de nouveaux horizons par des approches originales. Les
quelques exemples suivants, non exhaustifs, donnent une idée de la palette des thématiques du
laboratoire : I’interféromeétre atomique de 1’équipe du méme nom a permis d’obtenir les mesures les
plus précises a ce jour de la polarisabilité électrique de 1’atome de lithium; I’équipe BMV a mis de
nouvelles bornes aux propriétés de 1’axion, une particule encore hypothétique candidate pour la
matiere noire ; le groupe « agrégats » a développé un dispositif unique au monde qui permet de coller
un par un et de fagon tout a fait contrélée des atomes ou des molécules sur des agrégats triés en masse;
I’équipe « laser femtoseconde » a réussi a factoriser des grands nombres a 1’aide d’impulsions laser
ultra-courtes; le montage de 1’équipe « Interactions ions-mati¢re » est capable de caractériser la
fragmentation directe de I’ADN ainsi que les électrons secondaires émis lors de traitement par
protonthérapie des cancers; des développements instrumentaux originaux sont également menés au
LCAR, en particulier dans le domaine des lasers, par les groupes « interférométric atomique » et
« laser femtoseconde ». Le LCAR a connu durant les quatre derniéres années des succés remarquables
dont certains ont été salués par la presse grand public, par exemple la traque des axions menée par
I’équipe « Biréfringence Magnétique du Vide » et le collage contrdlé d’atomes sur des agrégats réussi
par le groupe « agrégats ».

Les théoriciens du laboratoire (7 permanents) sont regroupés en une équipe unique. Ils
partagent une culture et des méthodologies similaires. De méme que les expérimentateurs, leurs
thématiques de recherches sont diversifiées. Ils travaillent a la fois sur des sujets développés
expérimentalement ou théoriquement dans d’autres laboratoires et sur des modélisations en relation
directe avec des sujets expérimentaux du laboratoire. Dans le premier cas, le nombre considérable de
collaborations nationales et internationales traduit la vitalité du groupe. Des résultats remarquables ont
¢été obtenus par collaborations entre théoriciens et expérimentateur a I’intérieur du LCAR: on peut
citer les modélisations de dynamique ultrarapide dans les systémes moléculaires par Chris Meier pour
I’équipe « laser femtoseconde », la collaboration d’Arnaud Dupays avec 1’équipe « BMV » qui a mis



en évidence la diminution de la vitesse de rotation d’étoiles a neutrons fortement magnétisées par un
effet de friction quantique, due au couplage vide-champ magnétique.

Le LCAR abrite des services propres de gestion, d’électronique, de mécanique, d’informatique
et de soutien technique général. Ils fonctionnent en services communs mutualisés: ingénieurs et
techniciens ceuvrent au gré des besoins et ne sont généralement pas affectés sur le long terme a une
équipe particuliére. En décembre 2005, Daniel Castex, membre du service de mécanique, a bénéficié
d’un changement de corps (ADT—TECH). En 2006 Stéphane Faure (IE CNRS) a intégré 1’équipe
« soutien aux expériences » dont il est devenu responsable en 2008 et Elsa Baynard (IE UPS) a
également rejoint cette équipe la méme année. En 2008 enfin, Emmanuelle Kierbel (IR CNRS) a, suite
a une mutation, été affectée au service informatique dont elle a pris la direction en 2009. En dehors de
I’arrivée de ces nouveaux membres, 1’organigramme des services techniques a peu évolué depuis
2006. Au niveau des locaux, les principaux changements depuis 2005 sont la création d’un nouvel
atelier de mécano-soudure et la mutualisation accrue a I’échelle de I’'IRSAMC (I’Institut auquel nous
sommes rattachés, dont nous reparlerons dans la suite) de 1’informatique lourde, puisque nous
partageons les locaux, la maintenance et la gestion d’un « cluster » de PC avec le LCPQ. Cette
mutualisation de 1’informatique lourde va encore s’accroitre prochainement par I’aménagement d’une
salle informatique commune au LCAR, LCPQ et LPT. Les équipes expérimentales sont installées dans
un batiment unique a une exception pres (I’expérience « Biréfringence Magnétique du Vide » est
hébergée au LNCMI). De petite taille (2.7 permanents en moyenne), elles sont en général constituées
autour d’un montage expérimental original. Les équipements trés spécifiques a chaque expérience sont
difficilement mutualisables, en dehors de la source laser femtoseconde partagée par deux projets
différents.

Ressources humaines

arrivées départs Changement de corps ou de
statut
2005 déc. Elsa Baynard (IE) sept. Jean-Pierre Ziesel (DR), | déc. Daniel Castex (ADT—TECH)
retraite

sept. Dani¢le Bordenave-
Montesquieu (IR CNRS),
retraite

sept. Alain Bordenave-
Montesquieu (DR CNRS),
retraite

2006 | jan. Stéphane Faure (IE) oct. Claude Benazeth (Pr), sept. John Weiner (Pr), éméritat

sept. Jean-Philippe Champeaux retraite

(MCF) sept. Nicolas Lorente (MCF—Pr)

oct. Mathilde Fouché (CR
CNRS)

oct. Nadine Halberstadt (DR
CNRS) stage




2007 sept. Arnaud Dupays (MCF) Nicolas Lorente (Pr)

déc. David Guéry-Odelin (Pr) CEEERETE!

2008 mars Pierre Carcabal (Cr juin John Weiner (Pr ém.),
CNRS, LPPM Orsay) mission retraite

longue durée oct. Arnaud Le Padellec

oct. Thierry Lahaye (CR CNRS) | (MCF), chgt. de laboratoire

nov. Emmanuelle Kierbel (IR

CNRS)
2009 | jan. Nadine Halberstadt (DR aolt. Alberto Beswick (Pr),
CNRS) intégration éméritat

Sauf mention particuliére, les arrivants ont été recrutés au laboratoire

Tableau des mouvements de personnels au LCAR depuis le 1% janvier 2005

L’effectif global du laboratoire, qui a rapidement augmenté dans les années 90 en passant de
17 personnes en décembre 1991 a 48 personnes en décembre 2001, s’est sensiblement stabilisé¢ aux
environs de 50 personnes (avec de légeres fluctuations entre 45 et 55 personnes). Au cours de la
période 2006-2009, I’effectif du LCAR a légerement augmenté, passant de 25 a 28 chercheurs et
enseignants-chercheurs, et de 11 a 14 ITA et ITRF. Actuellement, cet effectif se compose de 15
chercheurs CNRS (2 DR et 13 CR), de 13 enseignants—chercheurs dépendant 1’Université P. Sabatier
(8 PR et 5 MCF), de 14 personnel ITAOS (9 ITA CNRS et 5 ITRF UPS), de 10 doctorants et 3 post-
docs. Le tableau ci-dessus récapitule, année par année, les arrivées et les départs survenus depuis
Janvier 2005.

Besoins de recrutement de chercheurs et enseignants chercheurs

Au stade actuel de son développement, le laboratoire doit encore accueillir de jeunes
chercheurs dans les équipes existantes dont certaines sont en sous-effectif. Trois équipes
expérimentales, notamment, auraient besoin de bénéficier du soutien d’un Maitre de conférences ou
d’un chargé de recherche CNRS. L’opération de recherche Femtochimie est constituée d’un seul
membre permanent et va en 2009 perdre le soutien d’une post doctorante. Si 1’on tient compte non
seulement de 1’effectif absolu de ces équipes, mais aussi des responsabilités administratives de certains
de leurs membres, les équipes agrégats et interférométrie atomiques sont ¢galement sous-critiques. Les
besoins du LCAR s’établissent comme suit :

- priorité n°l: un MCF ou un chercheur CNRS dans les opérations de recherche femtochimie,
agrégats ou interférométrie atomique.

- priorité n°2 : un MCF ou un chercheur CNRS dans les autres opérations de recherche.

- priorité n°3 : un PR ou un DR pour initier une nouvelle activité.




Besoins de recrutement de personnels techniques et administratifs

Les effectifs actuels des services techniques du laboratoire permettent a ce jour d’assurer leurs
missions. Cependant, au cours du prochain contrat quadriennal ils vont diminuer sensiblement en
raison des départs a la retraite prévus de :

- Agnes Georges (T CNRS), administration et secrétariat
- Marie-France Rolland (IE CNRS), administration et secrétariat

- Gérard Trénec (IR CNRS) ingénieur opticien, service de soutien aux expériences et recherche dans
I’équipe interférométrie atomique

- Roland Lagarrigue (T UPS) service informatique

La situation la plus préoccupante concerne évidemment le service administratif dont les deux
personnels vont partir en retraite. Il va sans dire qu’un laboratoire & dominante expérimentale de la
taille du LCAR ne saurait se passer d’un service propre de gestion et de secrétariat réactif et
performant. Dans un laboratoire tel que le nbtre, ce service assure également une mission de secrétariat
de direction, assistance précieuse sans laquelle 1’équipe de direction proposée pour le prochain contrat
quadriennal estime ne pas pouvoir assurer sa mission. La qualité de ce service est cruciale pour la vie
du laboratoire.

- priorité n°1 : remplacer le personnel d’administration et de secrétariat du LCAR avec un niveau
minimum d’Assistant Ingénieur pour ’un, de Technicien pour I’autre. Agnés Georges et Marie-
France Rolland sont toutes deux agents CNRS, mais leur remplacement pourrait étre partagé en un
poste CNRS et I’autre UPS.

En deuxiéme position de nos besoins figure le remplacement de Gérard Trénec, IR0, qui a été et
qui reste un élément clé dans la construction et I’organisation des services techniques du LCAR depuis
sa création.

- priorité n°2 : remplacer Gérard Trénec par un ingénieur opticien de niveau équivalent.

Evolution des opérations de recherche

Les évolutions de personnels ainsi que des réorganisations internes ont mené aux évolutions
suivantes :

- Arrét définitif du montage « ions-surface » Ce montage était le centre de 1’activité d’une équipe du
méme nom, placée sous la responsabilité de Martine Richard-Viard (CR CNRS), qui était formée
de P. Benoit-Cattin (PR émérite depuis 1998), de CI. Benazeth (PR) qui a pris sa retraite en 2006 et
de Pierre Caffarelli (MCF). En 2007 cette équipe s’est regroupée avec 1’équipe « spectrométrie
d’¢électrons » pour former 1’équipe « lons-matiére » dirigée par Patrick Moretto-Capelle (CR
CNRS). En 2007, Martine Richard-Viard a décidé d’arréter cette activité et, depuis octobre 2007,
elle est en stage aux affaires Européennes de la Dé¢légation Régionale CNRS Midi-
Pyrénées.Arnaud Le Padellec (MCF), qui avait rejoint en 2004 1’équipe « spectrométrie
d’électrons » en venant de 1’équipe « agrégats », a quitté le LCAR en octobre 2008 pour rejoindre
le Centre d’Etude Spatiale des Rayonnements CESR CNRS UMR 5187. En mars 2008, 1’équipe
« ions-matiére » a recu le soutien de Pierre Carcabal (CR CNRS, LPPM Orsay), en mission de
longue durée.



Disparition de I’équipe « manipulation d’atomes par champs proches issus de nanostructures »
suite au départ en retraite de son responsable John Weiner en 2008.

Création de I’équipe expérimentale « atomes froids ». Cette création d’une nouvelle équipe est
consécutive au recrutement en 2007 sur un poste de professeur de David Guéry Odelin. Renaud
Mathevet (MCF) qui faisait partie de 1’équipe dirigée par J. Weiner a rejoint 1’équipe « atomes
froids ». Un chargé de recherche CNRS, Thierry Lahaye, a été recruté en 2008 afin de renforcer la
nouvelle équipe « atomes froids ». Le montage expérimental aujourd’hui opérationnel que D.
Guéry-Odelin a déménagé depuis le Laboratoire Kastler Brossel est installé dans une nouvelle salle
entiérement aménagée en 2008. La venue de cette équipe de grande qualité témoigne de
Iattractivité du LCAR et souligne la forte politique de recrutements extérieurs menée depuis sa
création.

L’équipe « Optique pour les tests fondamentaux » a regroupé deux activités durant I’essentiel de la
période 2005-2009, I’interférométrie atomique sous la responsabilité de Jacques Vigué et I’é¢tude de
la biréfringence magnétique du vide et de thémes reliés sous la responsabilité de Carlo Rizzo. Cette
derniére activité s’est renforcée en 2006 avec I’arrivée de Mathilde Fouché (CR CNRS). En 2008,
cette équipe s’est scindée en deux, avec une équipe « interférométrie atomique » et une équipe
«optique pour les tests fondamentaux », toujours avec les mémes responsables. Cette
réorganisation n’a fait qu’entériner 1’indépendance de fait des deux projets, dont 1’un est
physiquement délocalisé dans un autre laboratoire du campus toulousain, le Laboratoire National
des Champs Magnétiques Intenses LNCMI (CNRS UPR 3228). L’équipe « Optique pour les tests
fondamentaux » a initi¢ un nouveau projet, encore en phase d’études préliminaires de faisabilité,
qui vise a mesurer 1’anisotropie directionnelle magnéto-électrique dans les gaz. Un nouveau
montage expérimental a été développé dans les locaux du LCAR, sous la direction de Cécile
Robilliard qui acquiert ainsi une certaine indépendance. De plus, C. Rizzo a décidé de rejoindre le
LNCMI CNRS UPR 3228 pour le prochain quadriennal.

L’équipe « Spectrométrie moléculaire ultra rapide et contrdle cohérent » a évolué¢ en Mars 2008 ;
Bertrand Girard, qui la dirigeait, a pris la direction du Département MPPU du CNRS, puis celle de
son Institut de Physique, tout en gardant une présence au LCAR pour une quotité¢ de 20%. A cette
occasion, 1’équipe s’est réorganisée en deux opérations de recherche « contréle cohérent », sous la
responsabilité de Béatrice Chatel, et « femtochimie », sous la responsabilité de Valérie Blanchet,
ces deux opérations de recherche partageant un équipement commun, la chaine laser femtoseconde
du LCAR.

La composition de I’équipe « théorie » a aussi évolué, avec trois arrivées et un départ :

- Aziz Bouchéne, spécialiste d’optique quantique, qui travaillait jusqu’a 1’automne 2005 comme
expérimentateur dans I’équipe « laser femtoseconde » a intégré 1’équipe « théorie ».

- Nadine Halberstadt qui travaille notamment sur la dynamique de systémes moléculaires insérés
dans des nanogouttes d’hélium, a quitté le Laboratoire de Chimie et Physique Quantique (UMR
5626), membre de I'IRSAMC, pour rejoindre définitivement le LCAR en janvier 2009 apres y
avoir séjourné comme stagiaire entre octobre 2006 et décembre 2008.

- En septembre 2007, Arnaud Dupays a ét¢é nommé maitre de conférences a 1’université Paul
Sabatier pour travailler au LCAR et il a rejoint I’équipe « théorie » ou il a développé des
recherches originales sur le freinage de la rotation des étoiles a neutrons par la magnétisation du
vide quantique.



- Nicolas Lorente, qui venait d’étre promu PR en 2006 et nommé membre de I’IUF junior la
méme année, a quitté le laboratoire en 2007, pour un détachement au Centro de Investigaciones
en Nanociencia y Nanotecnologia (Barcelone, Espagne).

L’émergence de ces nouveaux projets souligne le dynamisme de nos équipes et
particuliérement des jeunes chercheurs et chercheuses du LCAR. Sur la période 2005-2009, le
laboratoire LCAR a regu 9 (nombre a vérifier) contrats blancs de I’ANR, ce qui est une autre preuve
de la reconnaissance de ce dynamisme.

Ceci n’est pas cependant sans poser quelques difficultés, chaque opération de recherche
nécessite des moyens humains, financiers et techniques supplémentaires, de plus en plus fournis sur
fonds propres et contrats externes et qui échappent donc en grande partie au contréle et a la volonté du
directeur du laboratoire. Le LCAR a globalement été largement bénéficiaire sur le plan financier du
passage au financement sur projets (ANR notamment) mais cela peut poser des problémes de gestion
interne et plus généralement de cohésion du laboratoire.

Les doctorants du laboratoire

Les doctorants formés au laboratoire sont en petit nombre, avec environ 2,5 en moyenne
nouveaux doctorants par an. Tous les doctorants ont un financement pour leur thése et il s’agit le plus
souvent d’une bourse du Ministeére donnée par 1I’Ecole Doctorale. Cependant, nous avons aussi obtenu
deux bourses cofinancées CNRS-Région Midi-Pyrénées (1 en 2007 et 1 en 2009)

La qualité de nos doctorants est attestée par leur devenir apres avoir quitté le laboratoire : sur
les 16 docteurs ayant soutenu leur thése entre 2002 et 2009, 2 ont un poste de chargé de recherche au
CNRS, 6 un poste de maitre de conférence dans des universités variées (Lyon, Bordeaux, Strasbourg,
Paris 13 et Toulouse), 1 est ingénieur dans I’industrie, 1 est enseignant en classes préparatoires aux
grandes écoles et 1 sont retournés dans leur pays d’origine, 4 enfin sont en stage post doctoral, et 1 est
en recherche d’emploi.

Prix et distinctions
- Prix de thése de Marion Jacquey
- Thierry LAHAYE aregu le prix Louis Armand de 1'Académie des Sciences en 2009.
- IUF Junior pour Nicolas Lorente
- IUF senior pour Bertrand Girard

- Bertrand Girard Directeur du département MPPU du CNRS, puis de I'INP.

ructure administrative et insertion dans I’environnement loca
Struct d trat t tion d I t local

Le LCAR est une unité mixte de recherche (UMR 5589) qui dépend du CNRS et de
I’Université Paul Sabatier (UPS). 1l fait partie de I’Institut de Recherche sur les Systémes Atomiques
et Moléculaires Complexes (IRSAMC), créé en 1994 et reconnu depuis 2003 comme Fédération de
Recherche par le CNRS (FR 2568). En plus du LCAR, 'IRSAMC est composé de trois autres unités
mixtes CNRS :



- Le Laboratoire de Chimie et Physique Quantique (UMR 5626 UPS/CNRS)
- Le Laboratoire de Physique Théorique (UMR 5152 UPS/CNRS)
- Le Laboratoire de Physique et de Chimie des Nano Objets (UMR 5215 UPS/CNRS/INSA)

Un changement dans la constitution de I'IRSAMC est intervenu au début du contrat
quadriennal 2007-2010 puisque le Laboratoire de Physique des Solides qui faisait partie de 'IRSAMC
a disparu et que le LPCNO, laboratoire nouvellement créé et reconnu comme UMR, a intégré
I’Institut.

L’IRSAMC a acquis au cours de ces derni¢res années une importance grandissante dans la
mutualisation scientifique et logistique entre ses laboratoires. Les principales actions sur le plan
scientifique sont un séminaire commun hebdomadaire, une bibliothéque commune et la gestion du
réseau informatique.

Depuis 2008, les 4 laboratoires de 'IRSAMC ont décidé de gérer en commun les bourses de
theses attribuées par I’Ecole Doctorale Sciences de la Matiere et aussi les postes de professeur ou de
maitre de conférences a 1’université Paul Sabatier. Cette gestion commune augmente la souplesse et
nous permet de mieux adapter nos demandes aux possibilités d’offre de bourses de theése ou de postes
d’enseignants.
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E4 — Interaction lon Matiere

D.Bordenave-Montesquieu and J.P.Ziesel (jusqu’a sept 2005) .Benoit-Cattin (Pr émérite),
P.Carcabal (CR CNRS,LPPM, mission depuis 2008), P.Cafarelli (MCF), J.P.Champeaux (MCF,
depuis 2006), A. LePadellec (MCF, jusgqu’en 2008), P.Moretto-Capelle( CR CNRS, resp.), M.Richard-
Viard (CR CNRS, jusqu’en 2007),M.Sence (MCF, depuis 2007), N.Neuwjaer (Ph.D, 2005)

The ‘Interaction lon matiere’ group results of the fusion of two teams working on ion
collisions, namely the ‘lon/Surface’ and ‘Spectroscopie d’electrons dans les collisions’ groups.
They joined officially in 2007 under the name ‘Interaction lon Matiére’to work on molecules of
biological interest. In the following we describe the independent activity of both groups and the
common work on Molecules of Biological Interest since their reunion. The group is a
participating member of two European programs RADAM (Radiation damages in biomolecular
systems, N.Mason) and ITS-LEIF(lon Technology and Spectroscopy at Low Energy lon Beam
Facilities, B.Huber) and GDR 2758 (resp.F.Spiegelman and P.Dugourd)

lon/Surface Interactions

The group, initially formed by 4 permanent researchers, 1 PhD student and 1 ‘émérite’
professor in January 2005, was reduced to 2 permanents (P. Cafarelli and M. Richard-Viard) and 1
‘émérite’ (P. Benoit-Cattin) in 2006 because of 2 retirements. The PhD student, Nicolas Nieuwjaer,
defended his thesis on July 2005. The thesis was entitled ‘Charge transfers during D+, Li+, Na+, F+
scattering on the Ag(110) et Cu(110) clean and oxydised.surfaces'. A detailed analysis of the very last
results obtained with Li", Na" has been developped in 2006 and is presented below. Furthermore the
experimental results obtained in the laboratory with our colleagues from USTHB (Algeria) during
these years have been interpretated®. The positive charge fraction resulting from charge exchange
during the interaction of Li" and Na' ions on the Ag(110) and Cu(110) metal surfaces has been
measured for different energies and incident azimuthal angles of the projectiles. Surprisingly, although
metallic Cu and Ag are well described by the free-electron model, the positive charge fraction has
been observed to vary significantly according to the azimuthal angle of incidence, for projectile
energies lower than 4 keV and incidence angle below 5° with respect to the surface (grazing scattering
conditions), and specifically around the low-index [001] and [110] directions.
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Figure 1 : Variations versus azimuthal angle of incidence of the number of detected particles
(+) and of positive charge fraction (e) for scattering of 1.25 keV Li*ions from Cu(110) (a) and
Na" ions from Ag(11) (b). The incidence and exit angles are of 3° with respect to the surface.

! N.Neuwjaer et al, NIM B 230, 317-322 (2005)
2 M.Boudjema et al, ,NIM B 256, 30-36 (2007)
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A detailed analysis of trajectory calculations for the Li/Cu(110) system allows one to
distinguish between different types of trajectories (on tops, zigzags, and in rows), the relative
importance of which varies rapidly with azimuthal angle. As the projectiles follow different classes of
trajectories according to their azimuthal angles of incidence and impact points on the surface, the
electronic densities encountered are different. We have shown, with a simple superposition of
trajectories with electron density contours calculated by DFT, that the mean electronic density visited
and the observed charge fraction vary in a similar way with the azimuthal angle, thus establishing a
link between the electronic density and the neutralization probability. This effect occurs near the
surface (below 3 a.u.). We show that this short-range effect can be reflected on the observed variation
of the charge fraction through the charge image effect on the trajectories.’ This effect is shown to be
very sensitive to the electronic corrugation of the surface which is known to be low for Cu and Ag.
Azimuthal experimental measurements thus appear to be a tool to characterize such low corrugations”

Carbonated molecules

This activity conclude the work of the team
‘Spectroscopie d’¢électrons dans les collisions’ wich
was reduced to two persons (A.Le Padellec and
P.Moretto-Capelle) after the retirement leave of D.
and A. Bordenave-Montesquieu. It focuses on
collision induced ionization/fragmentation processes
in fullerene molecules. Fragmentation of the Cg
molecule was investigated using a multicorrelation
technique. We first focused on the transition from
asymmetrical dissociation (AD) to
multifragmentation (MF). These processes were | . -L'n- S
studied in collisions between H'(x = 1-3) Errgy deposit, E__ isV)
hydrogenic projectiles and Cg fullerene in the gas
phase, in the 2-130 keV collisional energy range. A
rather sharp transition from pure AD to predominant the deposited energy Egep.

MF is observed when plotting the AD/(AD + MF)
ratio against the average deposited energy Eq,; it occurs in the 80-240 eV Eq, range; this ratio is also
found to be independent of the projectile species (scaling law). The evolution of the size distribution
shape has also been studied and compared with
other data available in the literature. A pure
power law is never reached in the present
experimental conditions. Finally, an event-by-
event analysis of the fragmentation data was
He™ developed for the first time in the study of the
W\J{ Ce¢o molecule fragmentation and interpreted in
terms of the predictions of the percolation model
near a critical behavior. Moments of order 2, 3
A R R R and 5 are determined for each correlation event.
0.1 . 10 100 Moments of order 3 and 5 follow a linear

pact energy (keV) . .

behavior when plotted against the moment of
Figure 3 : Cross sections for production order 2, as predicted, and the extracted exponent
of He*and HeO. Solid lines: theoretical 7 takes a value near 2. The Campi scatter plot is
also determined and discussed for total and
multiplicity-selected events. Both slopes of the
two branches in the Campi plots and t value are
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3 M.Richard-Viard et al, Phys. Rev. B. 76, 045432 (2007)
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near those that are expected in the percolation of a 2D lattice®. We have determined absolute charge
transfer and fragmentation cross sections in He*+ C60 collisions in the impact-energy range 0.1-250
keV by using a combined experimental and theoretical approach. We have found a good agreement
between experiment and theory and the cross sections for the formation of He™ and He turn out to be
of comparable magnitude, which cannot be explained by the sole contribution of pure single and
double electron capture but also by contribution of transfer-ionization processes that are important
even at low impact energies. The results show that multifragmentation is important only at impact
energies larger than 40 keV; at lower energy, sequential C2 evaporation is the dominant process’.

This activity on carbonated molecule will continue on smaller molecule of astrophysical
interest such as coronéne and/or corranuléne. This will be done in the framework of the Plan Pluri
Formation (PPF) ‘Molécules et grains: du laboratoire a 1'Univers’ (2007-2010) managed by Christine
Joblin (CESR, Toulouse).

Molecules of biological interest
During this period, J.P.Champeaux has been hired (2006)

The main activity of the (new) group consists in the study of the interaction between ionizing
radiation and molecules. The molecules of interest are the constituent of DNA, because any alteration
of this macromolecule can cause at the biological level, either cellular death, mutation or cancer
genesis. The contribution from the physicist community in this field where biology is predominant
was questionable until the pioneering works of A.Chetioui (inner shell ionization and cellular death,
chromosomal aberration) and more recently (2000) by L.Sanche who has shown that Dissociative
Electron Attachment induced by low energy electron (<10eV) and responsible of DNA strand breaks
could be observed at the molecular level, i.e. on individual bases. From this, a European COST
multidisciplinary program ‘RADAM (radiation damage in biomolecular systems) was created, and we
belong to the working group ‘lon-biomol interaction’. In this group, numerous studies have been
devoted on fragmentation of ‘Building blocks of lives’ mainly using multicharged ions (see for
example®). During this period, we hosted Leon Sanche (Département de médecine nucléaire et de
radiobiologie, Univ. De Sherbrooke, Canada) as invited professor during one month and we learned a
lot through this collaboration.

The principal ionic beam we use consists in proton in the 10-150 keV energy range. This
range is of prime relevance as it corresponds to the maximum of ionization cross section (100keV)
resulting in maximum Linear Energy Transfer in dense media and therefore to the formation of the
Bragg peak which is used in prototherapy for the treatment of cancer tumors.

We have investigated the Collision Induced Dissociation of pyrimidic bases (Uracil, Thymine,
Cytosine) by our multicorrelation Time of Flight technique which gives access to the initial charge of
the molecule. Within the energy range under consideration, the single ionization is the dominant
process (90%), directly accessible in single stop time-of- flight spectra, i.e. singly charged fragments
correlated to — unobserved — neutral ones. 10% of the events correspond to the formation of dications
which are not stable and decay mainly with charge separation, often associated to neutral emission. In
this particular case, we have access to numerous parameters of the dissociation process such as kinetic
energy of the fragment, the dynamics of the dissociation process (sequential, concerted...). Given the
complexity of the systems, the interpretation of our data requires help from theoretical investigations
giving access to more comprehensive information that cannot be measured. A collaboration with
G.Trinquier (LCPQ, Toulouse) has recently been engaged and we have shown that the structure of the
cytosine dication is strongly modified with respect to the neutral (planar geometry).

* A.Rentenier et al, J.Phys.B 38, 789-806 (2005)
> A.Rentenier et al , Phys.Rev.Lett 100, 183401 (2008)
® T .Shlathélter et al, Phys.Scr, 73 (2006)
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In the case of the purine base Adenine, we have studied the correlated fragmentation of doubly
charged adenine molecular targets. We have elucidated part of the dissociation dynamics for some of
the most significant channels and have derived the corresponding kinetic energy released values. We
have extracted activation energies by combining our experimental data with new computation using
the ab initio code GAMESS. We have observed metastability patterns against fragmentation, from
which we have deduced temporal mechanisms (one or two steps). Subsequently, we have obtained
lifetimes in the 100-200 ns range.

In the simplest case of two-body e Tomie
fragmentation with the emission M /J/
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emission is an important process

occurring during the transport of | Figure 4 : Collision induced fragmentation spectra of X-Uracil
particles in matter. Nothing was

known on electron emission from

molecules of biological interest, despite the necessity of their knowledge to perform microdosimetry
calculation. Therefore we have investigated the electron emission by the DNA/RNA pyrimidic bases
due to collisions with protons in the 25 keV-100 keV energy range. Electron spectroscopy was
performed at 35 degrees with respect to the beam direction and absolute values for the double-
differential cross section were obtained. Our results show preferential emission of low-energy
electrons that can be responsible for damage in biological material through dissociative electron.
Experimental results are compared to calculations performed within the Classical Trajectory Monte
Carlo method, and a reasonable agreement is obtained despite an overestimation of the cross section.
This work has triggered new theoretical investigations in the collision community®. Another class of
interesting molecules are those used in cancer treatment which are known to be radiosensitive (ie
increase the effects of radiation) and used in concomitant treatments combining chemiotherapy and
radiotherapy. The origin/mechanism of radiosensitivity is badly known so we decided to investigate
the fragmentation of all 5-Halo-Uracils (Halogen=F, Cl, Br, I )’ induced by proton impact. Prompted
by the topics of our study, Dr Anne Laprie and the team of radiotherapy of the Institut Claudius
Regaud, Toulouse (cancer institute) contacted us in order to take part in the Protontherapy Project in
the Toulouse Canceropole. We write a scientific project in order to show our scientific interest for
such a center.Looking for differences between HaloUracil and unsubsituted ‘natural’ base ie Thymine,
collision induced mass spectra were registered, For singly ionized molecules, the loss of OCNH is
important for all the X-Uracil but is negligible for Thymine. For this fragmentation process, OCNH is
emitted either promptly but states with long lifetimes of about 800ns are observed for Cl, Br, I and can
be the signature of activation barriers. Also for Thymine, emission of neutral mass 71 is important, it
corresponds to N1-C2 and C4-C5 or N3-C4 and C5-C6 bond cleavage. For X-Uracil molecules there
is an evolution to an emission of mass 70. This cannot be obtained without molecular recombination: a
proton transfer must occur (tautomery) after the collision and prior dissociation. This has also been

" P.Moretto-Capelle et al J.Chem.Phys 127, 234311 (2007)

¥ P.Moretto-Capelle et al Phys.Rev.A 74 062705 (2006)

? P.Cafarelli et al, Radiation Damage in Biomolecular Systems, AIP conf.proceedings 1080, p71-76 (2008)
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seen for dications, in the case of pure two body fragmentation: emission of 70" is observed as light
fragment with same intensity than emission of 43", For dication, using the ab initio Gamess code at a
low level of theory RHF/UHF we computed reaction paths for these decays. Initial possible tautomery
in molecule could also take place in the sublimation source of the molecules In order to eliminate such
possibility, infra red spectrometry (FTIR) has been performed at LPPM by P.Cargabal and confirmed
that tautomerization is collision induced.

Activities outside LCAR

In collaboration with the group based in Louvain-La-Neuve in Belgium, Arnaud Le Padellec
performed measurements on cross sections for the association ionizations process leading to the
production of molecules from their atomic charged constituents. In collaboration with the Institut de
Physique Nucléaire based in Orsay, Arnaud Le Padellec has participated to measurement campaigns
that dealt with the ionization and fragmentation of neutral and positively charged carbon and
hydrocarbon clusters.Jean-Philippe Champeaux has finishing collaboration with J.M.Bizeau (LIXAM,
Orsay) on photoionzation of multicharged ions activity corresponding to the writing of papers.
J.P.Ziesel has activities on interaction of low energy electrons produced by synchrotron radiation
(ISA-Astrid, Aarhus) interacting with molecules.

Conclusion

This period corresponds to both a structure change in the group workforce and a change in the
themes developed with a new orientation towards the study of problems with biological and
radiobiological relevance. This has been motivated by participation to conferences such as CIRFA
(Conf. Int de Radiobiologie Fondamentale et Apliquee),RMRA (Radiations Médicales : Recherches et
Applications), RADAM (Radiation Damages in biomolecular systems) and opens possibilities for new
partnerships such as the one initiated by the group of radiotherapists of Institut Claudius Regaud.

Résumé

Le groupe lon/Surface, constitué de 4 permanents, 1 doctorant et 1 professeur émérite en
janvier 2005 ne comptait plus que 2 permanents et 1 émérite au cours de I’année 2006 suite a 2 départs
en retraite. L’année 2005 a été marquée par la soutenance de thése de Nicolas Nieuwjaer (juillet 2005)
sur I’étude des ‘transferts de charge lors de l'interaction d'ions D+, Li+, Na+, F+ sur les surfaces
nanostructurées Ag(110) et Cu(110), propres et oxydées’.

L’analyse détaillée des tout derniers résultats expérimentaux acquis lors de la thése de Nicolas
Nieuwjaer a été réalisée en 2006. Elle met en évidence le role de I’effet de la charge image et de la
corrugation électronique dans les variations de fraction d’échange de charge lors de I’interaction
d’ions alcalins avec des surfaces métalliques. De plus I’interprétation des données expérimentales
obtenues au laboratoire en collaboration avec nos collégues de ’'USTHB a Alger ont également fait
I’objet d’une publication. L’équipe ‘Spectrométrie d’électrons dans les collisions’ a terminée des
études sur la fragmentation/ionisation des fullerénes induite par collision. Elle s’est intéressée durant
cette période a la multifragmentation du Cg et a montrée, en utilisant divers projectiles, que la quantité
déterminante qui régit ce mode de fragmentation est I’énergie déposée dans la molécule. Cette seule
énergie déposée permet de quantifier non seulement le rendement de multifragmentation mais aussi les
distributions en masses. Une analyse de la multifragmentation en terme de théorie de la percolation a
été menée et a montrée I’existence d’un comportement critique dans la fragmentation du Cg, la valeur
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du parametre critique ainsi déterminé (=2) est compatible avec la théorie de percolation 2D (réseau
infini).

La nouvelle équipe ‘Interaction-lon Matiére’ s’intéresse a la dissociation et 1’émission
¢lectronique des molécules d’intérét biologique (bases de I’ADN/ARN) , en phase gaz, induite par
collision avec des protons de 25keV-150keV . Nous avons caractérisé la fragmentation des cations et
dications grace a notre technique de spectrométric de masse en multicorrélation. L’analyse de la
fragmentation des dications est réalisée en réalisant des calculs de chimie quantique. Nous avons
étendu ces études a des molécules radiosensibilisantes utilisées en traitements anticancer dont la
structure est proche des bases i.e. les haloUracils. La fragmentation montre des différences par rapport
a la base non substituée telle que la thymine et montre clairement qu’un transfert de proton se produit.
Par des ¢tudes IR menées au LPPM, il est montré que le transfert de proton ne se fait pas dans le four
mais est produit par collision.
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