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Résumé :

Cette these porte sur la synthése en solution aqueuse, I'étude structurale par diffraction de rayons X sur
monocristal et les études thermique, électrochimique et biologique des matériaux hybrides
[Cu(CaHgN3)2(H2PO,),Cus(p-CH3COO0)g], (CyH1oN2)[Co(H,PO,),(H;0),]Cl,.2H,0 et [Co(H,PO,),(CsHsN,).]Cl, a base
d’hypophosphites de cuivre et de cobalt.

La structure de [Co(H,P0,),(CsHsN,),]Cl, est caractérisée par des couches poreuse formées partir les polyédres
CoOyN, et H,PO;, les molécules d’ortho-phénylenediamine et les anions chlorures. Ce composé est instable a
des températures supérieures a 474K. Il subit trois oxydations a +1.5, +0.64 et +0.36 V (Vs/Ag/AgCl) et se réduit
par la suite a -0.78 V (Vs/Ag/AgCl). Ces propriétés antioxydantes sont trés excellentes. Il inhibe de fagon
significative la croissance des bactéries Escherichia coli 0128B12, Pseudomonas aeruginosa A22, Bacillus subtilis
ILP 1428B et Staphylococcus aureus ATCC 25922.

L'hybride [Cu(C,HgN,),(H,P0,),Cus(u-CH3COO0);] posséde des couches poreuses construites par des polyédres
H,PO; et Cu(3)O,N,, par des dimeres centrosymétriques Cu(1),(u-CH;C00),0(1), et Cu(2),(n-CHsCO0),0(6), et
par les molécules d’éthylénediamine . Il se dégrade a des températures supérieures a 50°C. Il subit une
réduction a -0.5 V (Vs/Ag/AgCl), attribuée 3 la réduction du Cu*". L’énergie de son orbitale LUMO est -4.02 eV. ||
possede une tres bonne activité antimicrobienne contre les bactéries Bacillus subtilis et Pseudomonas
aeruginosa. Ses propriétés antioxydantes sont également appréciables.

La structure cristalline de I’hybride (C,HioN,)[Co(H,PO,),(H,0),]Cl,.2H,0 est caractérisée par des couches
supramoléculaires formées par des polyédres CoO4(H,0), et H,PO,, des molécules d’eau non coordinées et par
des molécules d’éthylénediamine protonées [C,H1oN,]** liées par des liaisons hydrogéne NH---O et OH---O. Ces
propriétés antioxydantes sont excellentes. |l exhibe également des propriétés bactériostatique et bactéricide
tres significatives.

Le complexe de cuivre [Cu(C;,HgN,)(NO3)(HO)(H,0)]NO; avec la phénanthroline a été également préparé et
caractérisé. Sa structure est formée par des anions [NO;] et des cations [Cu(Cy;HsN,)(NOs)(H,0),]" liés par les
liaisons hydrogene C-H---O et O-H---O. Il présente de bonnes activités antiradicalaires et antimicrobiennes.
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activité antioxydante, activité antibactérienne.



SYNTHESIS, STRUCTURAL CHARACTERIZATION PHYSICOCHEMICAL AND
BIOLOGICAL STUDY OF NEW ORGANIC-INORGANIC HYBRID MATERIALS BASED ON
TRANSITION METAL HYPOPHOSPHITES

Abstract:

This thesis deals with the synthesis and structure determination via single X-ray diffraction of copper and cobalt
hypophosphites-based hybrid materials, whose chemical formulas are: [Cu(C,HsN,),(H,P0O,),Cus(n-CH;COO)q],
(CyH1gN,)[Co(H,P0O5),(H,0),1Cl,.2H,0 and [Co(H,P0,),(CeHsN,),]Cl,. Their thermal and electrochemical behaviors
have been investigated by ATDG-ATGA-DSC and cyclic voltammetry respectively. The antimicrobial activities
tested against Escherichia coli, Pseudomonas aeruginosa, Bacillus subtilis and Staphylococcus aureus bacteria
have been performed. The antioxidant activities have also been carried out by DPPH, FRAP and
Phosphomolybdene methods.

The structure of [Co(H,P0,),(CsHsN5),]Cl, is characterized by porous hybrid layers, formed from CoO,N, and
H,PO; polyhedra, ortho-phenylenediamine molecules and chloride anions. The compound was proven to be
stable up to 474 K. It oxidizes to +1.5, +0.64 and +0.36 V (Vs/Ag/AgCl) and undergoes a reduction to -0.78 V
(Vs/Ag/AgCl). Its antioxidant properties are excellent. It significantly inhibits the growth of Escherichia coli,
Pseudomonas aeruginosa, Bacillus subtilis and Staphylococcus aureus bacteria.

The crystal structure of [Cu(C,HgN3)2(H,PO,),Cus(u-CH3COO0)g] exhibits porous hybrid layers, formed from H,PO5
and Cu(3)O,N,; polyhedra, Cu(1),(u-CH;C00),0(1), and Cu(2),(u-CH3;CO0),0(6), centrosymmetric dimers with
chelating ethylenediamine molecules. The compound is stable up to 50°C. It undergoes only a reduction to -0.5
V (Vs/Ag/AgCl). It shows excellent antimicrobial activity against Bacillus subtilis and Pseudomonas aeruginosa
bacteria. Its antioxidant properties are also good.

The crystal structure of the compound (C,H;oN,)[Co(H,P0O,),(H,0),]1Cl,.2H,0 is Characterized by supramolecular
hybrid layer, formed by CoO4(H,0), and H,PO; polyhedra, free water molecules, protonated ethylenediamine
molecules [C,HoN,]** and chloride anions, which are linked by hydrogen bonds NH --- O and OH --- O. The
compound shows excellent antioxidant properties. It exhibits also significant bacteriostatic and bactericidal
properties against all strains tested.

The copper complex [Cu(Ci;HgN,)(NO3)(HO)(H,0)INO; containing phenanthroline molecules has also been
prepared and characterized. Its structure is formed by [NO;]" anions and [Cu(Ci,HsN,)(NO3)(H,0),]" cations,
which are held together by C-H --- O and O-H --- O hydrogen bonds. It exhibits good antiradical and antimicrobial
activities.
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