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I. Introduction générale :

La réaction de couplage C-C est une réaction fondamentale de la chimie organique. C’est une
transformation qui permet l'association de deux radicaux hydrocarbures. Cette réaction, réalisée a
partir d’un dérivé de bore et d’un dérivé électrophile, en présence d’un catalyseur organométallique

et d’une baselll,

Actuellement, un des défis de la chimie fondamentale et industrielle est de synthétiser
rapidement des collections de molécules (appelées également chimiothéques) pour pouvoir tester
leurs propriétés biologiques. De nouvelles stratégies se sont donc développées pour accélérer les
processus de syntheéses des molécules et accéder a une grande diversité moléculaire. Les réactions
multicomposantes (MCR), répondent parfaitement aux critéres exigés par la chimie puisqu’il est

possible de synthétiser de nouvelles molécules hautement fonctionnalisées en un seul pot.

Les réactions de couplage multicomposant (MCR), sont des réactions one-pot qui rassemblent

plus de deux réactifs pour former un seul produit ! (Figure 1).

Approche linéaire
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Approche
multicomposants

Figure.1. Principes des réactions multicomposantes.

C’est un procédé pratique pour la préparation des propargylamines!®. Ces dernier sont des
intermédiaires largement utilisés pour la préparation des produits biologiquement actifs et des

produits a usage thérapeutique!
a. Butde’étude :

La préparation des catalyseurs bimétalliques a base d’or et de cobalt par la méthode Co-dépdt -
précipitation a l'urée et d’utiliser dans la réaction de couplage AHA pour la syntheése de

propargylamines.
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b. Plan de I’étude :

Le premier chapitre est dédié¢ a des rappels bibliographiques sur les propargylamines et les
principales méthodes de préparation des catalyseurs mono et bimétalliques a base d'or et fait le

point sur I’ensemble de quelques applications des catalyseurs a base d’Or.

Le second chapitre sera réservé a la partie expérimentale ou nous allons décrire les modes
opératoires de synthese des différents catalyseurs mono et bimétallique X% Au/TiOz, X%
CO/TiO2, Au-X%Co/TiO,, le dispositif de préparation des catalyseurs étudiés, leurs
caractérisations ; DRUV-Visible, DRX, FTIR, MET, ainsi que le mode opératoire détaillé du test

catalytique étudié.

Le dernier chapitre regroupe 1’ensemble des résultats obtenus lors de ce travail et une conclusion

générale.

Référence :
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Research 1996, 29, 123-131.

[3] M. José Climent, A. Corma and S. lborra, The Royal Society of Chemistry 2012, 2, 16-58.

[4] T. Naota, H. Takaya and S.-l. Murahashi, Chemical reviews 1998, 98, 2599-2660.
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IV. Conclusion Général:

L’objectif de cette étude comme nous 1’avions défini dans I’introduction était de préparer et
d’étudier des catalyseurs mono et bimétalliques a base d’or et de cobalt et de les tester dans le

couplage AHA pour synthétiser des propargylamines.

Pour atteindre ces objectif, nous avons procédé a la préparation des catalyseurs monométalliques
Au/TiO; et Co/TiO2 par dépot précipitation a I’'urée comme catalyseurs de références. Par ailleurs
nous avons synthétisé quatre catalyseurs bimétalliques Au-Co/TiO2a 1% en or et différentes teneurs

en cobalt.

Les catalyseurs ainsi préparés ont €té largement caractérisés par Microscopie Electronique a
Transmission, La diffraction des rayons X (DRX) et Spectroscopie UV-Visible du solide.
Nous avons remarqué que les nanoparticules d’or déposées sur TiO sont plus réduites, ce

résultat est démontré par la caractérisation UV-Visible.

Les nanoparticules d’or supportées sur TiO>, peuvent catalyser la syntheése des propargylamines
a partir de couplage (AHA) d’un alcyne, CH>Cl et une amine et les résultats des tests catalytiques

montrent que les catalyseurs bimétalliques sont plus actifs que les catalyseurs monométalliques.

Le rendement de propargylamine augmente avec I’augmentation des teneurs en métal dans les

catalyseurs monométalliques dans l'ordre suivant :

@ 1% Au/TiO2 < 2% Au /TiO2 < 4% Au /TiO2 < 6% Au /TiO:.

@ 1% Co/TiO2< 2% Co /TiO2 < 4% Co /TiO2< 6% Co /TiOx.
Nous avons examiné ’influence de la teneur de cobalt sur les rendements de la réaction de
couplage AHA de phénylacétylene, CH2Cl; et diéthylamine avec les catalyseurs bimétallique a
base de Au supporté sur TiO. Les résultats obtenus montrent que dans ce cas les rendements

augmentent d’une maniere presque linéaire avec la teneur en cobalt.

Les catalyseurs 1%Au-X%Co/TiO2 (X%=1, 2, 4, 6) sont plus actifs que leurs homologues
monométalliques et 1’augmentation de la teneur de cobalt permet d’augmenter les rendements en

propargylamines. Le catalyseur 1% Au-X% Co/TiO2 permet d’atteindre un rendement de 88%.

Nous avons choisi le catalyseur bimétallique le plus actif (1%Au- 6%Co/TiO2) pour la
synthese de différentes propargylamines a partir de différentes amines de départ. Ainsi, nous

avons obtenu des rendements tres intéressants (70% a 90%).
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Les propargylamines peuvent étre aussi obtenues a partir de deux autres méthodes (couplage
A3 et couplage KA2). Nous avons choisi le catalyseur bimétallique qui a donné le meilleur
rendement 1% Au—6%Co/TiO.. Ce catalyseur présent une bonne activité catalytique dans la
réaction de couplage a trois composés de formaldéhyde, phénylacétyléne, Morpholine (couplage

A3) en présence I’H>O comme solvant.

Ainsi dans la réaction de couplage a trois composés de cyclohéxanone, morpholine,
phénylacétylene (couplage KA2) présentent une activité acceptable, dans des conditions douces et

sans solvant.
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