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Contexte - Description du sujet — Objectifs (1 page max)

Depuis quelques années, les composés ferroélectriques suscitent un intérét croissant car
leur polarisation intrinséque leur confere des atouts importants pour de nombreuses applications.
Par exemple, plusieurs travaux ont récemment démontré le rdle clé de la polarisation pour
I’adsorption ou la réactivité sur les surfaces de matériaux ferroélectriques. Plus précisément, 1’idée
de pouvoir moduler la réactivité en inversant la polarisation a émergé [1,2]. Néanmoins, la plupart
de ces études s’intéressent a PbTiOs, composé ferroélectrique présentant une forte polarisation
intrinséque. Cependant dans le cadre du développement de catalyseurs propres, 1’'usage d’un
composé a base de plomb ne peut-étre une solution d’avenir. C’est pourquoi de plus en plus
d’équipes se tournent vers BaTiOs dont la polarisation est plus faible mais qui n’est pas toxique.
En particulier, nous avons récemment étudié ’influence de la polarisation de BaTiOs sur la
réaction modéle d’oxydation du monoxyde de carbone [3]. Nous avons confirmé le role important
de la polarisation pour moduler cette oxydation, mais il n’en demeure pas moins que BaTiOs reste,
comme tous les oxydes, moins efficace que les catalyseurs métalliques pour de nombreuses
réactions chimiques.

Dans ce contexte, 1’enjeu de cette thése va étre de coupler la polarisation de BaTiO3 a
I’efficacité des métaux. Pour cela, dans un premier temps nous étudierons 1’adsorption d’atomes
isolés ou de petits clusters de différents métaux connus pour leur efficacité catalytique (Pt, Pd, Ru,
...) sur BaTiO3 a I’aide de calculs quantiques basés sur la Théorie de la Fonctionnelle de la Densité
(DFT). Pour les couples BaTiOs/M¢étal les plus prometteurs, nous analyserons comment la
polarisation influence 1’oxydation du monoxyde de carbone sur le métal. Ces réactions seront
¢tudiées en utilisant la méthode NEB (Nudged Elastic Band) [4]. L’ensemble de ces calculs sera
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men¢ a ’aide du logiciel VASP [5]. L’influence des terminaisons et de la polarisation de BaTiO3
sera systématiquement analysée en nous appuyant sur les outils développés dans notre groupe.
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