Aplicacao de nanoparticulas de ouro suportadas em nanotubos de carbono

em reacoes de hidrogenacao seletiva
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INTRODUCAO RESULTADOS E DISCUSSAO

Embora haja a crenca de que o ouro seja um material inerte, nanoparticulas de Duas amostras de catalisadores sintetizados por métodos diferentes foram
ouro exibem atividade catalitica em diversas reacoes, por exemplo em reacoes de analisadas por Microscopia Eletronica de Transmissdo (TEM). As imagens s&0
oxidagao e hidrogenacao®. mostradas abaixo:
Nanotubos de carbono de paredes multiplas (MWNTSs) e simples (SWNTs) tem sido o

utilizados como suportes para catalisadores devido as suas caracteristicas.?

OBJETIVOS

Avaliar o uso de nanoparticulas de ouro suportadas em nanotubos de carbono em
reacOes de hidrogenacao seletiva de aldeidos e cetonas o,3-insaturados .

Avaliar a Influéncia de mudancas de parametros reacionais na atividade e
seletividade de catalisadores metalicos suportados em carvao ativo (Rh/C e Pt/C).
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EXPERIMENTAL G T - I . Figura4: Ouro depositado
Os testes cataliticos foram realizados em um reator Parr de 100mL, em F_igur_a 2: Catalisador F_igur_a 3. Catalisador no Interior e nas paredes d 0
t t re 30.1100C ~ e E.100bar H i ) ol sintetizado pelo método sintetizado pelo método  nanotubo.Sintese pelo metodo
emperalurast entre 30- , pressoes entre 5- ar H, , utilizando-se etano do citrato3 de impregnacio incipiente* de impregnacao incipiente
como solvente.
Reacao de interesse com catalisadores a base de ouro: Embora os catalisadores possuissem particulas de ouro depositadas nos
. Ay A T H nanotubos de carbono, nenhum deles apresentou atividade catalitica em reacoes
M de hidrogenacdo. No entanto, o0 catalisador sintetizado pelo método de
w B! H - w 7% Impregnacao incipiente promoveu 63% de conversao do trans-cinamaldeido a éter
: etoxi-cinamico (figura 5), com 100% de seletividade. O mesmo comportamento €

observado quando realiza-se catalise homogénea com ions Aus3*.

Os substratos utilizados (figura 1) foram trans-cinamaldeido (a) e benzalacetona (b): \ /—
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Figura 1: Substratos utilizados nos testes cataliticos

Figura 5: Eter etoxi-cindmico
Os resultados do tratamento de dados® das reagcbes com Rh/C e Pt/C sao
apresentados na tabela 2. O fator de influéncia representa o quanto a variacao de

No estudo comparativo dos catalisadores metalicos suportados em carvao, determinado parametro influencia na conversao do reagente
utiizaram-se dois niveis para cada um dos parametros analisados, como Tabela 2: Fatores de influéncia para os parametros analisados
apresentado na Tabela 1. Fatores de Influéneia
Tabela 1: Niveis utilizados para pressao, temperatura e razao molar metal/substrato Catalisador
- Parametro
Nivel | Presséo (ban)| T c0) Raz&o Molar Metal/Substrato Rh/C | PUC
ivel | Pressao (bar) | Temperatura (° ~
P Rh/C Pt/C Pressao 1,62 4.41
Temperatura 3,62 1,00
1 0 30 1/345 1/658 Quantidade de catalisador | 2,34 1,54
2 100 110 1/78 1/148 Nas reacées com Rh/C o Unico produto formado foi o 3-fenilpropanal, enquanto

gue nos testes com Pt/C, que € mais ativo que Rh/C em reacbes de
hidrogenacao®, formou-se também, em determinadas reacdes, o 3-fenilpropanol,
produto totalmente hidrogenado. Esses produtos sao mostrados na figura 6.
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Realizaram-se 8 experimentos com cada um dos catalisadores, por meio da
variacao dos niveis de cada parametro. O substrato utilizado em todas as reacoes
foi o trans-cinamaldeido.
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Figura 6: 3-fenilpropanal (esquerda) e 3-fenilpropanol (direita)
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@CNP .m O parametro com maior fator de influéncia para Pt/C fol a pressao, e para Rh/C,
| | q a temperatura. Isso implica que o aumento desses parametros contribuem mais
cencos Tenalare para uma maior conversao do reagente quando comparado ao aumento das

outras variaveis.



