








rence, la fiabilit 6, la pr6cision et les potentialit6s de l'algorithme que

nous avons 6labor6. Elle d6montre que les fonctions et les indices

condens6s de Fukui sont des outils de choix pour d6crire la r6activit6

d'un systbme chimique. Les indices -f1 mettent en exergue les sites r6ac-

tionnels potentiels et les fonctions /(r) suggbrent un chemin r6actionnel. A

contrario de la m6thodologie classique, I'int6gration num6rique offre des

valeurs 4" /r qui demeurent ind6pendantes de la description num6rique

et physique du systbme. Cette nouvelle m6thode se d6marque par sa rapi-

dit6, sa stabilit6, et sa fiabilite. Elle est d6sonnais un alli6 per{ormant pour

comprendre, d6crire et pr6dire la r6activit6 chimique contr6l6e par des

facteurs 6lectroniques. Les recherches consacr6es d la r6duction cataly-

tique s6lective des NO. par NH.,, sur VrO., ont confort6 cette opinion.

Catalyse

Les 6missions nocives ne cessent de cnritre, et les problbmes li6s I'en-

vironnement se mondialisent plus rapidement que ceux de l '6conomie.

Laccroissement des trafics a6rien et automobile, I 'explosion des besoins

6nerg6tiques industriels et domestiques, propulsent cles tonnes d'oxydes

d'azote (NO.) dans I'atmosphbre. Le palliatif est la rdaction catu,lytique

sdlectiue (SCR) des N(J. par NH., sur des oxydes de vanadium, 6tudi6e et

industrialis6e depuis fort longtemps. La caract6risation des sur{aces

catalytiques est difficile, parfois impossible, malgr6 des techniques

exp6rimentales pointues. Chaque 6tude alimente la controverse, car ni

le m6canisme r6actionnel. ni la nature des sites actifs ne font I'unani-

mit6 au sein de la communaut6 scientifique. Le corollaire est une

dialectique absconse. Certains proposent un m6canisme de type

Langmuir-Hinshelwood qui implique l'adsorption simultan6e de NH., et

NO/NO2 sur la surface catalytique (.slre acirle de kwis). D'autres allb-

guent une r6action de type Eley-Rideal; cela signifie que seule l'une des

deux espbces s'adsorbe sur le catalyseur (site ocide rJe BrLnsterf . Comme

les techniques exp6rimentales modernes ne parviennent pas d r6v6ler de

manidre univoque l'identit6 du m6canisme de la SCR, nous avons eu

l'ambitieux dessein cl'apaiser, sinon d'6teindre, ce feu de pol6miques.

Pour ce faire, nous avons orient6 ncls recherches sur le m6canisme de

r6duction de NO en N2, puis sur celui de NO, qui repr6sente moins de

dix pour-cent des 6missions de NO,.
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