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Contexte

La plupart des modeles de grains proposés font intervenir des couches de natures différentes, principalement des
composes refractaires tels les silicates et les oxydes méta lliques (melangés avec du carbone graphitique [1]) ainsi que des
glaces d’eau ou des revétements carbonés recouvrant des particules minéera les [2]. Selon les régions et I'évolution de la
température, des nuages denses et froids aux regions de photodissociation, ces difféerentes strates peuvent se retrouver
exposees a la phase gazeuse et donc doivent étre considérees d ans les mecanismes d'adsorption . Le cas des glaces d’eau,
(interessant pour la synthese des COMSs) est aujourd’hui le p lus étudié [3]. Mais, lorsque la température s’éleve, la gla  ce est
vaporisee et la sous -couche (carbonée ou silicatée) est mise a nu, ouvrant la possibilité de ré-adsorption des molécules de la
phase gazeuse, voire dun nouveau type de catalyse. Dans ce cadre, trois modeles de surface ont été etudies : le graphene,
la glace d’eau et la silice hydroxylee . Quelques exemples types illustrant I'importance du phénomene sont presentes.

Modélisation des grains

Le caractere infini des surfaces a été pris en compte par un modele périodigue reposant sur un developpement en ondes planes permettant d’éviter
les artéfacts dus a I'utilisation de bases de dimensions finies [4].
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Energie d’adsorption AE (kcal/mol) et distance d’équilibre Z,,
(A) de H, sur une surface de graphéne, selon la position et
I'orientation de H, par rapport a la surface.

AE = -2.24 kcal/mol AE; =-0.50 kcal/mol
Adsorption indépendante de l'orientation et de la position de H . AEE =-0.92 kcal/mol AE =-1.37 keal/mol
—~>Formation d’une surcouche quasiment indépendante du support. Sur la glace et la silice, H , se positionne dans la direction de la paire libred  'un O de la surface.
- Recouvrement optimum obtenu pour une distance entre > Les molécules de H , sont plus liées a la surface mais sans interaction  entre elles.
molécules egale a celle du dimere. > Recouvrement légérement plus faible.

Adsorption de HNCO

La force de l'interaction entre molécule et surface
est liee a I'électronégativité de I'atome voisin de H

Xo > XN > Xc

isomére  Graphéne G’Iace Silice Silice
d'eau (0001) (1010)
HNCO -1.7 -14.3 -6.4 -7.1
HOCN -4.3 -31.7 -10.8 -16.2
HCNO -1.9 -11.3 -3.9 54
HONC 4.1 -27.9 -10.5 -14.7
Quelle que soit la surface, HOCN et HONC ont une én ergie

d’adsorption plus grande que HNCO et HCNO.
- lIs seront plus facilement retirés de la phase gazeu  se
et leur abondance sous-estimée.

Alanine : adsorption spécifique des énantiomeres

Dans le cadre de la recherche d’'un mecanisme d’enrichissement énantiomerique, l'adsorption seélective de l'alanine R et
S sur la surface (1010), chirale, de la silice a été etudiée.

AE = -8.5 kcal/mol

La complexité de la surface et de la molecule engendre une grande diversité des sites d’adsorption. L'éthanol s’adsorbe sur la glace a l'aide de
- Recherche automatisée des sites d’adsorption de I'alanine sur la surface et évaluation statistiqgue de la différence R/S. deux liaisons hydrogene, alors que son
- Isomere, le dimeéthylether, n'en forme
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Perspective : construction d’'une base de données

. Les énergies d’adsorption de moléecules simples, dont H, et HNCO precurseur de la liaison . L’'accord observé entre les valeurs théoriques et les expériences de TPD réalisées au
peptidigue, ont été calculées sur les differentes surfaces possibles des grains interstellaires. LPMAA et au LERMA-LAMAP (cf. Affiche M. Bertin et al.) nous a conduit a entreprendre la
Quelle que soit la surface, on montre que l'énergie d'adsorption depend du site construction d'une base de données des eénergies d’adsorpti on, ouverte a la
d’adsorption sur la surface, du nombre et de la force des liai sons hydrogene formees. communauté pour la modélisation des processus chimiques a | 'Interface solide gaz.

. Le fait que l'adsorption sur les grains de molécules de différentes familles fonctionnelles soit

possible confirme que les molecules indispensables a la formation des briques du vivant . Ce projet soutenu par une these débutée en Octobre 2012 est ouvert a toute suggestion
ont pu étre adsorbées sur les corps parents des meteorites pendant la phase d’accrétion. de nouvelle molécule a considérer dans cette démarche pluri disciplinaire.

. Par ailleurs, I'étude de I'adsorption de 'alanine sur la silice tend a montrer que le mécanisme Les especes (et leur isomeres) étudiees ou en cours d’étude a ce jour sont :

d'adsorption enantiosélective peut avoir contribué a I'enrichissement chiral des molécules H, H,, OH, O,, CO, H,0, CO,, HCN, HCO, H,CO, HNCO, CH,, NH;, CH,OH, HCOOH,

retrouvees dans les meteorites. CH;CH,OH, CH;COOH et I'alanine.



