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Les éléments lourds occupent une posi-
tion centrale dans les sociétés modernes 
à cause de leur utilisation intensive 
comme composants d’objets d’utilisa-
tion quotidienne ou industrielle (métaux 
« d », et lanthanides), et dans la produc-
tion d’énergie renouvelable (lanthanides) et 
nucléaire (actinides). Dans chacune de ces 
activités, il est indispensable de comprendre 
les processus physiques et chimiques sous-
jacents, ce qui revient souvent à caractériser 
le comportement de la matière à l’échelle 
microscopique. Pour les actinides et d’autres 
éléments radioactifs, les difficultés à manipuler 
expérimentalement les molécules en question 
font que la modélisation théorique est devenue 

Figure : complexes de l’ion uranyle 
(UO22+) avec ions nitrate (gauche), 
et de Pu(IV) avec ions nitrate et 
N,N-dialkylamides (DBBA) (droite), 
investigués avec des méthodes de 
structure électronique relativistes 
basées sur des approches à 4 
composantes.
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incontournable[1], à condition que les méthodes 
utilisées soient assez précises pour avoir une 
valeur prédictive.

Dans le projet PRECISE nous avons comme 
objectif de caractériser la fiabilité de la 
méthode DFT (largement utilisée à cause 
de son faible coût calculatoire) pour des pro-
priétés de complexes d’actinides de tailles 
variées (voir exemples dans la figure ci-des-
sous) au travers d’une comparaison avec 
des méthodes de haute précision comme 
la méthode coupled cluster (CC) - qui dans 
sa version relativiste[2] a récemment été (re)
implémentée pour des architectures (pre-)
Exascale[3].

Pendant le projet, nous avons réussi 
à traiter des complexes d’uranyle (202 
électrons et environ 1000 spineurs vir-
tuels) avec les approches DFT et CC[3], 
et de plus gros complexes contenant du pluto-
nium et des ligands de séparation de nouvelle 
génération (jusqu’à 442 électrons) avec la DFT. 
La comparaison de la DFT avec la méthode 
CC pour ce dernier système sera possible une 
fois que des développements supplémentaires 
(actuellement en cours) seront rendus disponibles 
dans le code CC[3].


