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(N-2-Aminophényl-5-méthylpyrazolyl-

acétamide)nickel(ll) dimethanole dichlorure

The title compound, (N-2-aminophenyl-5-methylpyrazolyl-
acetamide)dimethoxynickel(II) dichloride, [Ni(C;H4N,O),-
(CH;0),]Cl,, crystallizes in the triclinic space group P1. The
metal atom, located on a center of symmetry, is linked to two
organic molecules and has an octahedral coordination, with
two N-pyrazole and two O-carbonyl groups equatorial and
two methoxy O atoms as axial ligands.

Commentaire

Les noyaux pyrazoliques présents dans des molécules organ-
iques peuvent facilement donner des complexes stables par
chélation avec les cations métalliques (Ramdani & Tarrago,
1981; Tarrago et al., 1988). Cependant, I'intérét qui se porte sur
ce type de composés provient aussi de leurs remarquables
propriétés comme catalyseurs (Mizutami, 1995), leur activité
biologique (Rodriguezarguelle et al, 1995) ou leur action
antitumorale (Chen et al., 1993). Au laboratoire apres avoir
étudié, dans un travail antérieur, la réaction de complexation
du ligand N-2-aminophényl-5-méthylpyrazolylacétamide
(Essassi et al., 1987) avec le perchlorate du zinc (Chkirate et
al., 2001), nous avons cherché a étendre cette réaction a
d’autres métaux tels que le cuivre et le nickel.
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Dans cet article nous présentons les résultats relatifs a
I’étude de la réaction du ligand N-2-aminophényl-5-méthyl-
pyrazolylacétamide avec le chlorure de nickel. I’étude cris-
tallographique  montre quun complexe de type
[ML,(OMe),**-2Cl1 ] est formé, dans lequel la cation M** se
trouve dans un environnement octaédrique, Fig. 1. L’atome
métallique, situé sur un centre de symétrie, est lié a 2 ligands
organiques et a 2 groupements de méthoxy, suivant une
coordination octaédrique plan carré, Table 1. Le métal central
est coordiné a 2 atomes d’azote pyrazolique [Ni—N =
2,005 (3) A] et & 2 atomes atomes d’oxygéne carbonyle [Ni—
O = 2,007 (2) A], les positions axiales de I'octaddre étant
occupées par le groupement OCH; [distance Ni—O =
2,143 (3) A] Le plan pyrazole N1, N2, C3-CS5 est 1égerement
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Figure 1

Dessin ORTEPIII (Burnett & Johnson, 1996) de la molécule montrant les
interactions hydrogénes N—H---N et N—H---Cl. Les ellipsoides de
vibration des atomes ont une probabilité de 50%.

Figure 2
Vue CAMERON (Watkin et al., 1993) montrant les interactions N—
H- - -Cl conduisant a la formation d’une chaine monodimensionnelle.

oblique par rapport au plan carré de coordination du métal
[16,2 (3)°], et fait, avec le cycle benzene C10-C15, un angle de
127,0 (3)°. Dans le cristal, les molécules s’empilent suivant des
couches paralleles au plan (010) de telle sorte que les cycles
benzeénes restent paralleles entre eux et paralleles a (010). Les
atomes de chlore se situent entre ces couches et établissent des
interactions hydrogenes avec les groupements NH, condui-
sant 4 la formation de chaine infinie.

Les cristaux obtenus avec le chlorure de cuivre (travaux non
publiés) sont isomorphes des cristaux du composé titre [ma1lle
triclinique P1 avec: a = 8,1708 (3) A; b = 97717 4) A;c=
10,8859 (5) A; o = 77,446 (3)°; B= 70,314 (3)°; y = 78,287 (4)°]
et la conformation du complexe de cuivre est identique a celle
du complexe de nickel.

Partie expérimentale

A une solution de 2,5 x 10™* mol (53 mg) du N-2-aminophényl-5-
méthylpyrazolylacétamide, solubilis¢é dans 10 ml de méthanol, on
ajoute 2,5 x 107* mol (58 mg) de chlorure de nickel dissout dans
10 ml de méthanol. Le mélange est agité puis laissé reposer a
température ambiante. Apres 72 h, des monocristaux de couleur bleu
clair apparaissent dans la solution.

Données cristallines

[Ni(C12H,4N40),(CH;0),]Cl, zZ=1

M, = 650,22 D,=1356Mgm™

Triclinique, P1 Mo Ko radiation

a =282631(7) A Parameétres de la maille a l’aide
b =9,710 (1) A de 5545 réflexions

c=10957 (1) A 6 =2-25.7°
a = 75810 (5)° w=082mm™’
B =69,703 (7)° T=293(2)K
y =77,549 (7)° Boite, bleu

V =1791,09 (14) A 0,15 x 0,10 x 0,10 mm

Collection des données

Diffractometre Nonius KappaCCD R;, = 0,029
Balayage ¢ Omax = 25,7°
Pas de correction d’absorption h=-3—->9
5545 réflexions mesurées k=-11—->11
2840 réflexions indépendantes I=-12—> 12

2530 réflexions avec I > 20(I)
Affinement

Affinement 2 partir des F>
R[F? > 20(F?)] = 0,046
wR(F?) = 0,124

S=1,15

2723 réflexions

195 parametres

Affinement des atomes
d’hydrogeéne: combinaisons de
cycles avec ou sans contraintes

w = 1/[6*(F,%) + (0,0477P)* +
0,7809P] where P = (F,” + 2F.%)/3

(A/0)max = 0,004

ApPmax = 0,51 e A7

Appin = =037 e A3
Tableau 1
Hydrogen-bonding geometry (A, °).
D-H--A D-H H-A D---A D—H . -A
N2—H2.--N17 0,86 2,12 2,979 (4) 177
N17—HI17B...CI2_ 0,888 (19) 2,57 (3) 3351 (3) 147 (3)
N17—H17A. . .CI2¥ 0,860 (19) 2,56 (2) 3,406 (3) 169 (3)

Codes de symétrie: (i) 1 —x,1 —y, 1 —z; (ii) —x,2 —y,1 —z.

Les atomes d’hydrogene attachés aux atomes de carbone ainsi que
l’atome d’hydrogeéne attaché 4 I’atome d’azote N2 ont été introduits
en position calculée (C—H = 0,93 ou 0,97 A et N—H =086 A) Les
coordonnées des atomes d’hydrogenes du groupe NH2 ont été affi-
nées en introduisant des restrictions sur les distances N—H
[0,87 (2) A] Les facteurs de température des atomes d’hydrogeéne
ont été fixés 4 un certain pourcentage (1,20 ou 1,50) du facteur de
température équivalent de ’atome auquel ils sont liés.

Collection des données: KappaCCD Server Software (Nonius,
1998); affinement des parametres de la maille: DENZO (Otwinowski
& Minor, 1997); réduction des données: DENZO et SCALEPACK
(Otwinowski & Minor, 1997); programme(s) pour la solution de la
structure: SHELXS97 (Sheldrick, 1997); programme(s) pour ’af-
finement de la structure: SHELXL97 (Sheldrick, 1997); graphisme
moléculaire: ORTEPIII (Burnett & Johnson, 1996) et CAMERON
(Watkin et al., 1993); logiciel utilisé pour préparer le matériel pour
publication: SHELXL1.97.
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