Le problème de l'identification des diverses structures de clusters de borohydrures en recourant au calcul quantique des déplacements chimiques de RMN, au moyen de deux différentes méthodes ab initio : GIAO et CSGT a été abordé dans ce mémoire. Nous avons, dans une première étape, testé ces deux méthodes sur les séries de molécules isoélectroniques comprenant : BH, BeH-, CH+ ; A1H, MgH-, SiH+ et GeH+, GaH. Nos valeurs calculées des constantes d'écran nucléaire montrent que le paramagnétisme observé pour certaines de ces molécules, s'accompagne d'un phénomène d'anti-écran pour l'élément lourd. Il est possible d'envisager de poursuivre l'étude des propriétés magnétiques de ces molécules, notamment lorsque celles-ci se trouvent dans des environnements physiques particuliers (par exemple en présence d'un champ électrique).
Dans la deuxième partie de notre travail, nous avons, dans un premier temps, déterminé, par optimisation au niveau SCF ab initio les géométries des diverses structures de la série des borohydrures ( BnHn-2, n = 5, 12 ). Nous avons, par la suite, procédé au calcul des propriétés magnétiques de ces composés, au moyen des deux techniques précédemment testées. Nos valeurs des déplacements chimiques de RMN ont montré qu'il est possible de prédire, à priori, les structures les plus fréquemment observées expérimentalement. Le fait de disposer de méthodes théoriques fiables pour l'évaluation des déplacements chimiques de RMN, peut en effet aider à élucider les structures géométriques de clusters.
Il serait intéressant d'étendre cette étude, d'une paît, à d'autres catégories de clusters de bore de type nido, arachno et hypho de formules générales déprotonées respectives : BnHn4-, BnHn-6, BnHn-8 et qui, structuralement, sont reliés au dérivés closo ( BnHn-2 ), et d'autre part, aux clusters de métaux de transition.
Il est également envisageable d'aborder l'étude de ces différents clusters sous l'aspect de leur aromaticité probable, en évaluant leurs anisotropies et leurs exaltations magnétiques.

Nous avons abordé l'étude de l'isomérisation des clusters de borohydrures, en prenant B6H6-2 comme exemple. Nous comptons affiner les résultats obtenus et étendre cette étude aux autres composés de la série.
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