Sociedade Brasileira de Quimica ( SBQ)

Reservatorios Moleculares de Hidrogénio Baseados em Liquidos

I6nicos

Marcelo P. Stracke* (PG), Gunter Ebeling (PQ), Renato Catalufia (PQ), Jairton Dupont* (PQ).

dupont@iq.ufrgs.br; stracke@iq.ufrgs.br.

Instituto de Quimica, Universidade Federal do Rio Grande do Sul, Porto Alegre-RS, Brasil.

Palavras Chave: Liquidos i6nicos, hidrogenacéo, des-hidrogenacéo, reservatério molecular.

Introducéao

Liquidos i6nicos (LIs),"? também conhecidos como
sais fundidos, sdo constituidos de sais derivados de
cétions tetra-alquil aménio ou fosfénio ou, mais
freqiientemente, de céations heteroa-romaticos,
associados a anions, como, por exemplo, BF,, PFg,
CF3S03, (CF;S0,),N, CF;CO;.

Neste trabalho demonstra-se pela primeira vez que
estruturas moleculares resultantes da unido do cation
imidazélio com o anel do ciclo-hexano podem ser
empregadas como reservatérios de hidrogénio®° e
que satisfazem os requisitos de pressdo de vapor
desprezivel, alta densidade, auséncia de inflama-
bilidade e estabilidade térmica elevada (Esquema 1).
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Resultados e Discussao

Os Lls 1 foram submetidos a reagfes de
hidrogenagédo na presenca de catalisadores de metais
nobres comercialmente disponiveis, como Rh/C (5%)
e Pd/C (5%), o que forneceu os correspondentes sais
de imidazdlio 2 (Figura 1).
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Figura 1. Conversdo de la (-) e 1b () (20 mmol) a
2a e 2h, respectivamente a 70°C para la e 90°C para
1b sob 50 atm (presséo inicial) de hidrogénio com
catalisador Pd/C (5%).

Dentre os catalisadores testados nas reacdes de
des-hidrogenacéo dos sais 2a e 2b [Rh/C (5%),
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Pt(alumina), Pd-Ru/C (1 e 5%) e Pd/C (5%)], o Pd/C
(5%) foi o mais eficaz na producéo de hidrogénio.
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Figura 2. Reagdes de des-hidrogenacdo dos
compostos 2a (-) e 2b () na presenca de Pd/C (5%).
LI / catalisador = 100/1 em massa, taxa de
aquecimento de 1 °C/min., purga de argdnio de 25
mL/min.

A geracdo de hidrogénio inicia-se para ambos os
compostos em cerca de 230 °C, atingindo a 300 °C a
taxa de conversdo de 60% e 40%, respectivamente,
para a des-hidrogenacdo sob atmosfera inerte dos
sais 2a e 2b (Figura 2), sem decomposicado
detectavel por experimentos de RMN-'H e RMN-"C.
Apés o tempo de 50 minutos, a producdo de
hidrogénio decresce, provavelmente devido a
separacdo do catalisador da fase organica.

Conclusdes |

Demonstrou-se que a combinacdo dos sais de
imidazélio 1 com o catalisador classico Pd/C (5%)
podem adicionar reversivelmente 6 e 12 a&tomos de
hidrogénio (@,2% em massa de hidrogénio para 2a e
2,2% em massa de hidrogénio para 2b), constituindo-
se em materiais alternativos para dispositivos de
estocagem quimica de hidrogénio.
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