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Introducéao |

A Quimica Supramolecular, ou quimica "além da
molécula”, tem sido um dos campos de maior
crescimento da pesquisa quimica descrevendo seus
varios tipos de interacbes como, ligagdo de
hidrogénio, Tr---m, lone-pair--m (interacdo de um
atomo neutro rico em elétrons e um anel 1 pobre em
elétron), via o-hole (interagao entre dois atomos dos
grupos 14-17, onde em moléculas R-X tém regides
de potencial eletrostatico positivo na sua superficie
externa, na extensao da ligagao R-X, com o restante
da superficie deste atomo com potencial
eletrostatico negativo), etc.!

Neste trabalho nds relatamos o efeito do
substituinte no empacotamento cristalino através
das diferentes interac6es intermoleculares presente
em de trés 5-aril-1-(2,4-difluorfenil)-1H-pirazéis.

Resultados e Discussao |

O composto 1 apresentou a ligagdo de
hidrogénio C(15)-H(15)---N(2) formando um dimero
supramolecular. A distancia interatdmica encontrada
foi de 3.525(4) A para C(15)'N(2) (-x,-y+1,-2).
Estes dimeros estdo conectados pelas ligacbes de
hidrogénio C(55)-H(55)---F(3) (-x,y+1,-z+1/2) e
C(541)-H(54C)-*N(2)  (x,-y+1,z+1/2)  formando
infinitas cadeias ao longo do plano bc (Figura 1). A
distancia interatbmica encontrada foi de 3.550(4) e
3.651(4) A para C(55)F(3) e C(541):N(2),
respectivamente.

Figura 2. Empacotamento cristalino dos compostos 1 e 2.

O composto 2 mostrou a ligacdo de hidrogénio
C(15)-H(15)---F(3)  (-x+2,y+1,-z+3/2)  formando
infinitas cadeias ao longo do plano bc (Figura 1). A
distancia interatbmica encontrada foi de 3.237(5) A
para C(15)---F(3). Estas cadeias estdo conectadas
pela mteragao F(14)---m(4-Cl-fenil), conhecida como
lone pair-- -1r%, com distancia interatdmica de 3.365 A
entre o F(14) e o centréide da fenila [C(51)-C(56)].
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O composto 3 apresentou a ligagdo de
hidrogénio C(16)-H(16)---N(2) (-x,y,-z+1/2) formando
um dimero supramolecular A distancia interatomica
encontrada foi de 3.618(6) A para C(16)---N(2).
Estes dlmeros estdo conectados pela interacéao
F(12)-+1 (-x+1/2,y+1/2,-z+3/2) via o-hole®, formando
cadeias infinitas ao longo do plano ab (Flgura 2). A
distancia interatbmica encontrada foi de 3.437(3) A
entre o F(14) e o iodo (I), com os éangulos de
interacao de 108.5° para C(12)-F(12)-l e de 168.79°
para F(12)-1-C(54). Em adicdo, o composto 3
mostrou a interacao F(14)---1 do tipo lone pair---m,
formando infinitas cadeias ao longo do plano bc
(Figura 2). A distancia interatbmica encontrada foi
de 3.239 A entre o atomo de flior F(14) e o
centréide da fenila [C(51)-C(56)].
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Figura 2. Empacotamento cristalino do composto 3.

Conclusées |

Os compostos 2 e 3 por apresentarem halogénio,
0s quais exercem um efeito retirador de elétrons na
fenila [C(51)-C(56)] provocaram a formagdo de
interagdes do tipo lone pair-m, o que nao foi
observado em 1 devido a presenca da metila que
exerce um efeito doador de elétrons. Além disso, a
interacdo via o-hole foi apenas observada em 3
devido o atomo de iodo ser maior e mais polarizavel
guando comparado com o atomo de cloro.
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