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Introducao |

Atualmente, destina-se um grande enfoque a
catalisadores suportados em magnetita, uma vez
que tais materiais séo sustentaveis, de facil preparo
e que permitem posterior modificacdo com outras
matrizes inorgénicas. Em particular, o recobrimento
de nanoparticulas de magnetita com silica viabiliza
a imobilizacdo de complexos metdlicos,
possibilitando, ainda, que o catalisador possa ser
facilmente separado e recuperado por decantagcéo
magnética.

Assim, o presente estudo teve por objetivo a
sintese e caracterizacdo do nanocomposito
mesoporoso  Fes0,@nSi0,@mSiO,-FeP  (FeP=
cloreto de tetrakis(pentafluorofenil)porfirinaferro(lll)
e sua aplicacdo em catalise biomimética do
citocromo P450 na oxidacéo de hidrocarbonetos.

Resultados e Discussao |

Os nanocompdsitos magnéticos foram preparados
a partir de nanoparticulas de FezO4 por processo

solvotérmico utilizando irradiacéo por micro-ondas’.
As analises de MEV revelam a obtencdo de
nanoparticulas predominantemente esféricas de
didmetro ~100 nm, com morfologia uniforme (Fig. 1
A). J4 as andlises por MET indicam que o primeiro
(Fig. 1 B ) e o segundo recobrimento com silica
(Fig. 1 C) foram efetivos.

Figura 1. Micrografias de MEV da amostra FesO4 (A) e
micrografias de MET Fes0.@nSiO; (B)
Fe304@nSi02@mSi02FeP (C)

O esquema de sintese do nanocompdsito é
ilustrado a segquir, Fig.2.
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Figura 2. Sintese do nanocompdsito magnético.
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Verificou-se que 0 potencial ¢ do
Fes0,@nSi0O,@mSiO,-FeP em pH acido € mais
positivo (Fig. 3), provavelmente devido a presenca
de grupos NH, do APTES. Comparando-se 0s
valores de potencial { do Fe;0,@nSiO,@mSiO,-
FeP em relacdo ao Fe;0,@nSiO, na faixa de pHs
béasicos, observam-se valores mais negativos para
o segundo (Fig 3, em vermelho). Provavelmente
FeP ancorada no catalisador, esta atenuando a
desprotonacgédo dos grupos hidroxila.

Fes0u@nSio;
Fei:04@nSi0:@mSiOz-FeP

Figura 3. Curva de potencial ¢ vs. pH.

A Tabela 1 apresenta os resultados dos testes
cataliticos frente a oxidacdo biomimética do ciclo-
hexano. Os rendimentos da reacdo foram de 17%
de C-ol e 4% de C-ona em 1 h. O rendimento
aumentou para 77% de C-ol e 22% de C-ona em
24 h. Estes resultados preliminares apresentam

uma seletividade ao C-ol com rendimentos

satisfatérios, indicando um  comportamento

biomimético.

Tabela 1. Oxidacdo do ciclo-hexano® com

iodosilbenzeno e FeP imobilizada durante 24 h
Catalisador C-ol (%)° C-ona(%)°
SiO,-FeP? 77 (17)* 22 (5)*
Controle® 2,0 -

a — Condigdes de reagdo: 1:10 (FeP: PhlO); FeP=5,0 x107; 200 uL de ciclo-hexano;
2 pL bromobenzeno; b — ciclo-hexanol; c- ciclo-hexanona;

d - Fe304@nSiO.@mSiO2FeP; e - nanocompdsito sem imobilizagéo da porfirina com
substrato e PhIO.

* Valores referentes para 1 h de reagéo

Conclusodes

O nanocompdsito foi obtido com  éxito,
apresentando  eficiéncia em  mimetizar o0
comportamento do citocromo P450. Ensaios

cataliticos com o substrato (Z)-ciclo-octeno séo
necessarios para melhor avaliacdo da atividade
catalitica e acessibilidade aos sitios de reagédo do
nanocomposito.
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