Les imidates N-acylés ou imino-esters N-acylés (INA) sont des précurseurs dans la préparation de nombreux composés hétérocycliques qui sont à la base de synthèse de produits d'intérêt pharmaceutiques et agrochimiques.
Dans la première partie de ce mémoire, nous avons jugé utile de poursuivre le travail initié dans notre laboratoire sur l'étude théorique au niveau HF, DFT et MP2 du N-Méthylène Formamide H2C=N-CH=O (NMF) et du NMF substitué qui sont les plus petits systèmes possédant l'alternance C=N-C=O, chaînon constitutif des INA. Nous avons donc, utilisé la théorie NBO, implantée dans Gaussian pour faire une analyse complète des orbitales moléculaire et calculer les énergies E2 de stabilisation par interaction donneur-accepteur intramoléculaire. Les résultats trouvés sont en bon accord avec ceux calculés par Dmitriy et coll. Ce travail a été fait puis comparé avec l'analyse NBO sur le N-4-Chlorobenzoyl-4-Chlorophenyl Imidate de Methyle (CCIM).  L'analyse montre, en bon accord avec les données expérimentales, que le CCIM est bien gauche dans sa structure la plus stable.     
Dans la deuxième partie, nous avons étudié la tautomérie du NHMF dans le cas non-assisté, assisté par une molécule d'eau, assisté par deux molécules d'eau et auto-assisté (dimère du NHMF), pour savoir si ce dernier pourrait être considéré comme une entité chimique capable de réagir sans passer par sa forme tautomère. L'optimisation des structures géométriques des minima locaux et des états de transition  ont été faites au niveau ab-initio, HF, Post-HF (théorie de perturbation du second ordre de M?ller Plesset MP2) et  le niveau de la théorie fonctionnelle de la densité DFT/B3LYP en utilisant les bases 6-31G* et 6-311G*. Nous avons aussi examiné l'effet, du dopage du NHMF par un cation métallique (Na+), sur la structure et l'énergétique du complexe formé. Nous avons également analysé au moyen de la théorie NBO les modifications induites par le dopage, sur la forme des orbitales moléculaires.
     
