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Cette étude a pour objectif d’obtenir des architectures macromoléculaires contrôlées via une approche relevant de la chimie verte. Il s’agit de développer de nouvelles voies de synthèses de polyesters à partir de synthons biosourcés via l’utilisation de biocatalyseurs enzymatiques performants. En effet, les résultats obtenus ces dernières dans notre équipe ouvrent de nombreuses perspectives pour la synthèse de polyesters par réactions de polycondensation/transesterification catalysées par des enzymes. Ainsi, nous avons pu montrer que les copolyesters issus des synthons aliphatiques courts obtenus par fermentation bactérienne (butanediol, propanediol, acides adipique et succinique) présentent une température de fusion dépassant rarement 90°C et une température de transition vitreuse limitée ce qui peut être un frein à nombre d’applications industrielles [1-2].
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Figure 1 : Synthons rigides biosourcés envisagés pour la synthèse enzymatique de polyesters.
Le sujet de thèse consistera donc à évaluer des synthons biosourcés aromatiques, tels que l’acide 2,5-furandicarboxylique (FDCA), les dérivés de l’acide vanillique et férulique, ou encore le résorcinol en vue d’apporter plus de rigidité à la structure macromoléculaire. Le FDCA fait l’objet d’intenses recherches ces dernières années et a même déjà été utilisé en synthèse enzymatique de polyesters [3]. En revanche la synthèse de polyester à partir de résorcinol ou de dérivés d’acides vanillique et férulique a été beaucoup moins étudiée. L’utilisation de dianhydrohexitols (i.e., isosorbide, isomannide et isoidide) qui sont des diols aliphatiques rigides pourrait également être envisagée. Ainsi l’isosorbide et ses dérivés font depuis quelques années l’objet d’une importante recherche et la synthèse par catalyse enzymatique de polyesters à base d’isosorbide et d’un diester (le diéthyle adipate) a été rapportée avec des résultats prometteurs [4]. 
Ainsi, moyennant l’obtention de masses molaires suffisamment élevées, l’incorporation de ces synthons dans les polyesters permettrait d’augmenter les températures de fusion et de transition vitreuse et le module d’Young des matériaux ce qui pourrait ouvrir des usages et applications nouvelles pour ces copolyesters biosourcés. L’aromaticité permettrait également apporter d’autres propriétés spécifiques telles qu’une amélioration de la tenue au feu et aux produits chimiques et donc élargir le champ des applications potentielles de ces matériaux.
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