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BIOLOGIE, CHIMIE ET MATERIAUX

Les aérosols sont des petites particules
solides ou des gouttelettes liquides en sus-
pension. Elles proviennent de sources natu-
relles (composés organiques volatils émis
par la biomasse, sels marins, etc.) ou par
l'action humaine (suies issues de la com-
bustion incompléte de carburant).

Ces aérosols jouent un role clé en tant que
substrats sur lesquels des espéces présentes
dans l'atmosphere peuvent sattacher, réa-
gir en contribuant a leur dispersion autour
du globe, y compris les radionucléides tels
que liode. Ces phénomenes impliquent de
multiples processus physico-chimiques qui
pour étre compris a léchelle moléculaire
requierent d’utiliser des mode¢les théoriques
combinant différentes approches.

Notre équipe utilise et développe ces
modéles et les codes de simulation associés.
Nos simulations visent a décrire les pro-
priétés électriques et/ou magnétiques, et/
ou thermodynamiques par une approche
soluté/solvant en incluant les effets de
lenvironnement et les effets de tempéra-
ture (en moyennant les résultats sur un
ensemble de configurations). Nous pou-
vons notamment simuler: (a) Puptake réac-
tif de HO, sur des aérosols organiques, a
travers la combinaison de simulations de
dynamique moléculaire classique (CMD)
et de calculs ab initio QM/MM non-relati-
vistes; (b) les spectres XPS de I'ion iodure
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Figure : lllustrations des systémes modélisés pour (a) distribution de molécules d'eau sur
la surface de I'aérosol organique (inset : modéle QM/MM pour le domaine HO,-phase
organique) ; (b) modéle imbriqué pour les halogénures dans des gouttelettes d'eau
(rouge : densités électroniques DFT pour 'eau ; bleu : halogénure) ; (c) modéle structurel
pour l'interaction chlorure-glace amorphe (d) snapshot de la simulation de I'ion iodate

solvaté.

microhydraté, et Iévolution des spectres
d’ionisation de valence d’halogénures avec
la taille des gouttelettes, en combinant
diverses méthodes développées par léquipe
(champs de force polarisables pour les
simulations CMD, et la méthode d’imbri-
cation quantique EOM-IP-CCSD-in-DFT
QM/QM relativiste); (c) les spectres XPS
de HCI et de lion chlorure aux interfaces
air/glace couplant des “snapshots” CMD et

la méthode EOM-IP-CCSD-in-DFT rela-
tiviste; et (d) la solvatation de l'ion iodate
(IO,-), utilisant des simulations Car-Par-
rinello MD (CPMD) faute de champs de
force polarisables classiques.

Le tres grand volume de simulations requis
pour ces exemples détudes a rendu l'utilisa-
tion des centres de calcul nationaux indis-
pensable pour atteindre nos objectifs.
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