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TITRE DE LA THESE :

Simulation par Dynamique Moléculaire de la Dissolution de la Cellulose dans les Fluides Supercritiques et les Melanges
Cosolvents/Fluides Supercritiques.

RESUME:

La cellulose est le polymére naturel le plus abondant. Cependant son utilisation est limitée par sa faible dissolution due
aux liaisons hydrogénes intra et inter moléculaires. Jusqu’a aujourd’hui, des solvants toxiques sont utilisés dans les
procédés de dissolution de la cellulose. Par conséquent, de nouveaux solvants pour la dissolution de la cellulose ont été
intensivement étudiés comme solutions de rechange de ces procédés polluants. Une des solutions est d’utiliser la
technologie des fluides supercritiques. Malheureusement, la cellulose est insoluble dans le CO2 dans les conditions
supercritiques et il est donc important d'étudier un mélange binaire d’un co-solvant (organique ou liquide ionique) et le
CO2 pour le développement d’un nouveau procédé. Cependant, la méconnaissance du point fondamental des parametres
contrdlant le processus de dissolution dans ces fluides ralentit le développement de 1’utilisation de cet outil propre et peu
couteux en énergie.

Nous avons donc utilisé la simulation de dynamique moléculaire pour caractériser le processus de dissolution de la
cellulose dans ces fluides. Pour cela, nous nous sommes intéressés aux fluides supercritiques purs, puis aux mélanges
des fluides supercritiques avec un co-solvant. La méthode d’intégration thermodynamique a été utilisée pour caractériser
la thermodynamique des mélanges (énergie libre, énergie interne et entropie) et pour valider les modeles de potentiel
intermoléculaire utilisés. Nous avons donc calculé 1’énergie libre de solvatation du cellobiose (monomere de la
cellulose) par la méthode de perturbation thermodynamique et analysé 1’effet de la conformation sur le calcul de cette
énergie en utilisant I’approche métadynamique.

Enfin nous avons analysé la dissolution de cing polymorphes de la cellulose dans différents solvants et dans les
mélanges CO, supercritique/acétone et éthanol. Nos résultats montrent que ces mélanges ne dissolvent pas la cellulose,
cependant des changements structuraux de ces polymorphes ont été observés.

Les résultats de simulation de dynamique moléculaire suggérent que I’ammoniac dans les conditions supercritiques

dissout la cellulose.
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