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Les propriétés de la matiere a [I'équilibre thermodynamique sont indispensables pour le
développement des procédés industriels, le traitement des effluents, I'évaluation de la contamination
de I'environnement et des aliments. Les données sont expérimentalement longues a acquérir : de
quelques heures a plusieurs mois. Elles ont été collectées initialement au siécle dernier et font
cruellement défaut pour les nouvelles applications (polymeres, aliments), les nouveaux contaminants,
etc. Nous avons développé un cadre général pour les calculer rapidement a I'échelle atomique dans
les polyméres sur la base de la seule structure chimique des espéces mises en jeu. Nous montrons
que l'approche est transposable aux aliments et aux especes polaires, y compris I'eau. L'’ensemble
des résultats est obtenu en quelques heures avec une précision comparable avec I'expérience.

Contexte de la réalisation

Résu

Les propriétés thermodynamiques sont utilisées dans de nombreux modeles et outils de simulations.
Elles résument en quelque sorte la réalité moléculaire de notre monde. Diagrammes de phase,
énergies de mélange, potentiels chimiques... peuvent étre calculés a I'échelle moléculaire. Nous
avons développé un cadre formel qui permet de les réaliser de maniére semi-automatique et a grande
échelle en utilisant des calculs paralléles. Nous avons montré qu’elles s’appliquaient bien au-dela de
notre domaine de développement initial — les polyméres de synthése — mais également aux
constituants des aliments.
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Nous utilisons des champs de force obtenus a partir de calculs quantiques. De sorte que I'ensemble
de I'approche de calcul peut étre considéré ab initio (sans aucune donnée de quelque sorte). Des
calculs rapides sont obtenus en combinant calculs « force brute » a I'échelle atomique et éléments
théoriques (théorie des de Buff-Kirkwood, théorie des volumes libres, théorie de Flory). Nous avons
détaillé les procédures de calcul des isothermes de sorption/désorption dans les principales phases
amorphes d'intérét: liquides, homo et hétéropolyméres pour des solutés organiques (additifs,
arébmes, éthanol) et I'eau.

Perspectives, impact possible a terme
L'approche sera proposée a tout industriel via I'Unité Mixte Technologique SafeMat « Matériaux sdrs » en
cours d’évaluation.

Partenaires
Plastics Europe (Bruxelles, Belgique), Arkema (France).
Université de Bourgogne.

Valorisation

Les méthodes sont utilisées pour créer des bases de données (actuellement 3000 données, bientét cinqg fois
plus) utilisables par I'industrie chimique dans le cadre d’une collaboration avec I'association européenne des
industries plastiques (90 % des polymeres produits en Europe).
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Figure 1. Approche multiéchelle générale pour le calcul des propriétés thermodynamiques. MD=simulation
de dynamique moléculaire, RDF=fonction de distribution radiale
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