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Résumé :

Cette thése présente le développement d'un nouveau champ de force réactif pour étudier la réactivité
de composés organochlorés dans divers environnements ou conditions tels que les solutions
aqueuses, les conditions atmosphériques et la pyrolyse. Ces composés organochlorés sont d'un
grand intérét en raison de leurs longues demi-vies dans les milieux naturels et de leurs toxicités bien
connues. Les champs de force réactifs sont une méthodologie intermédiaire entre la mécanique
moléculaire et de la mécanique quantique. lls permettent d'étudier la réactivité de systemes
complexes et de calculer des grandeurs macroscopiques en mettant en ceuvre des simulations de
dynamique moléculaire réactives. Parmi les potentiels réactifs existants, ReaxFF est aujourd'hui
largement utilisé mais n'inclut pas I'atome de chlore. Aprés un premier chapitre présentant les
concepts de base des simulations de dynamiques moléculaires, un deuxiéme chapitre présente les
familles de composés organochlorés considérées dans cette thése et un troisieme chapitre présente
la méthodologie utilisée pour développer le champ de force réactif pour les organochlorés, ainsi que
I'évaluation de ses performances, en comparant les résultats obtenus avec des valeurs
expérimentales et théoriques issues de cette thése ou de la littérature. Ensuite, dans le chapitre 4, le
nouveau champ de force a été appliqué a I'étude des simulations de pyrolyses par simulations
moléculaires réactives de trois plastiques différents : PE, PP et PS, incluant du toluéne et du
chlorobenzéne comme additifs. Enfin, le dernier chapitre concerne une librairie python, appelée
MolSniper, mettant en ceuvre des simulations réactives de collisions entre des molécules d'intérét
telles que des molécules organochlorées avec de petites molécules telles que les radicaux
hydroxyles. Les capacités du logiciel sont présentées et comment il peut étre utilisé pour sonder la

réactivité d'une molécule.
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