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Dissociation du méthane sur Ni(111) et Pt(111):
Effets de la relaxation de la surface sur la réactité

La chimisorption dissociative du méthane sur detases métalliques est I'une des
réactions les plus étudiées dans le domaine deylsiqgn-chimie des surfaces, principalement
a cause de son intérét industriel. Dans la plugest expériences de jets moléculaires, les
probabilités de dissociation du méthane ont étdurées en fonction de I'énergie de collision
et de la température de la surface. Ces expériamtesdté réalisées pour plusieurs surfaces
métalliques, en particulier pour Ni(111) et Pt(111)

Lors de ce séminaire, je présenterai les travaexjqu effectués durant mon post-doc a
I'université du Massachusetts. J'ai tout d’aboralis® des calculs de structures électroniques
(méthode DFT), dans le but de modéliser plusieurases d’énergie potentielle. J'ai ensuite
appligué des méthodes de paquets d'ondes quantfjnatétudier les effets de la relaxation
de la surface ainsi que de la température, suiskocdiation du méthane. J'ai également mis
en ceuvre des méthodes mixtes quantique-classicgserpant les effets tunnels importants le
long des variables rovibrationnelles. L’objectif t eslouble, d'une part améliorer
I'interprétation des mécanismes collisionnels, ‘autte part valider ces approches mixtes
dans le but de les appliquer a d’autres systemee quouvoir augmenter le nombre de degrés
de liberté du méthane. Notre modeéle présente wrécaisonnable avec les expériences pour
Ni(111), mais sous-estime la réactivité pour Ptjlaihsi que la difféerence de réactivité
observée entre Ni(111) et Pt(111).
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