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Résumé :

Les batteries tout-solide (ASSBs) a électrolyte polymére apparaissent comme une solution prometteuse pour
répondre a la demande croissante en systemes de stockage d'énergie a haute performance, tout en contribuant a la
réduction de la consommation énergétique globale. Ces dispositifs utilisent un électrolyte solide a base de
polymeéres, qui présente plusieurs avantages par rapport aux électrolytes liquides conventionnels, tels que la stabilité
thermique, la sécurité et la flexibilité. Cependant, l'utilisation d'une électrode en lithium métallique souléve plusieurs
défis, notamment en ce qui concerne les mécanismes de dégradation de I'électrolyte et la croissance dendritiques a
I'interface électrode-électrolyte, responsables du vieillissement prématuré de la batterie. Ce travail de thése s’appuie
sur des outils de modélisation moléculaires a I’échelle atomique, la dynamique moléculaire ab-initio (AIMD) et un
algorithme d’évolution par mutation (EA), en conjonction avec des calculs basés sur la théorie de la fonctionnelle de
la densité (DFT), afin d'explorer la dégradation d’un électrolyte polymeére fluoré (LiFSI, FEC et PVDF) a la surface de
différents plans cristallographiques du lithium métallique. Une comparaison détaillée entre les méthodes AIMD et EA
a ainsi été réalisée en termes de colt computationnel et de diversité des produits obtenus. L'étude a ensuite été
approfondie pour inclure l'interaction de ces molécules avec des substrats inorganiques (LiF, Li,O et Li,COs),
représentatifs des produits formés lors de la formation de la couche d’interphase solide-électrolyte (SEl) naturelle,
ainsi qu'avec des feuillets bidimensionnels a base de carbone (graphyne et graphdiyne), explorés en tant que coating
(revétements protecteurs). Les résultats obtenus permettent d’identifier les premiéres étapes de formation de la
SEl, et de fournir des pistes rationnelles pour la conception de couches protectrices adaptées aux batteries lithium-
métal a électrolyte polymeére.





