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Sujet  
L’électrocatalyse hétérogène se propose comme un moyen efficace de transformer l’électricité en 
produit chimiques. En particulier, l’électrolyse de l’eau permet la production d’hydrogène « vert », 
c’est-à-dire non-issus du reformage du méthane. Un autre exemple est la réduction du dioxyde de 
carbone (CO2) sur des catalyseurs de cuivre, soit vers du CO pour générer du syngas, soit vers des 
produits C2 tel que l’éthylène.1  
La compréhension de l’électrocatalyse reste un enjeu majeur pour mieux résoudre les problèmes majeurs 
expérimentaux : L’inefficacité énergétique dû à une surtension élevée et/ou des catalyseurs qui se 
dégradent avec le temps. La modélisation atomistique est clé pour arriver à une compréhension fine. 
Malgré de progrès récents,2,3 modéliser le catalyseur et la réaction catalytique en conditions réalistes 
(présence du solvant, de l’électrolyte et son pH et du potentiel électrochimique) nécessite des systèmes 
de taille tel que la méthode de choix (DFT) est computationnellement trop couteux. 
Dans ce projet, nous allons développer une approche originale qui combine une approximation à la DFT 
(Density functional tight binding, DFTB4) avec du machine-learning (en première instance des 
polynômes de Tchebychev5) pour arriver à une description efficace et réaliste de ces systèmes. 
Nous avons déjà développés les paramètres pour Pt-C-H-O en collaboration avec Thomas Niehaus (de 
l’ILM) et son extension vers un électrolyte modèle (par exemple H3PO4) sera la toute première étape, 
permettant une première application à l’étude de l’évolution d’hydrogène sur Pt, le catalyseur le plus 
utilisé et le plus performant. 
Dans un deuxième temps, nous allons développer les paramètres pour Cu-C-H-O, ainsi que leurs 
combinaisons avec Li+, Na+ et K+. L’effet de ces cations sur la sélectivité de la réduction du CO2 est 
largement étudiés, mais peu compris.6  
Pour cette deuxième partie, nous sommes en contact avec des expérimentateurs qui étudient la réduction 
du CO2 in operando par diverses méthodes spectroscopiques de pointe. 
 
Compétences : 
La(le) candidat(e) doit avoir une formation en chimie physique et en chimie théorique. D’un point de 
vue pratique, des connaissances en programmation sont aussi importantes.  
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