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Introducao

Metaloporfirinas  sintéticas sdo  catalisadores
eficientes e seletivos para uma grande variedade de
reacdes quimicas e substratos!. A imobilizagdo
destes catalisadores em diferentes suportes
inorganicos tem sido investigada para promover a
sua reutilizacdo. Materiais baseados em silica sédo
vantajosos quando utilizados como suporte
inorganico. Além de oferecerem propriedades
texturais interessantes, melhoram a estabilidade e
em alguns casos a seletividade do catalisador, e
ainda como bbénus, tornam possivel a sua
recuperacdo para futuro reuso'?. Neste trabalho
apresentamos alguns resultados obtidos na catalise
heterogénea de epoxidagdo de alcenos empregando
iodosilbenzeno (PhlO) como oxidante, por meio da
imobilizacdo de uma manganés(lll) porfirina
tetracatiénica (MnP)(Figura 1) em silica mesoporosa
HMS (Hexagonal Mesoporous HC/NI:J\N
Silica). ’
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Figura 1: Representacdo da MnP
utilizada neste trabalho
[Mn(TDMIMP)CI]la.

Resultados e Discussao |

A MnP3 e a silica HMS? foram preparadas e
caracterizadas conforme descrito na literatura. A
imobilizacdo da MnP na silica foi feita por meio da
agitacdo magnética da solugcdo aquosa da MnP em
uma suspenc¢éo do suporte a temperatura ambiente.
Espera-se que a MnP mantenha-se presa a matriz
de silica pelas interagbes eletrostaticas entre os
grupos catibnicos da MnP e alguma carga residual
de grupos Si-OH na superficie da silica. A andlise de
difracdo de raios X em baixo angulo da HMS
mostrou a presenca de um acentuado pico de
difracdo em 1,63° em valores de 20 referente ao
pico de difracdo (100), caracterizando a estrutura
ordenada dos poros deste material?2. A imobilizacao
da MnP na silica foi confirmada pela técnica de UV-
VIS de sélido. O sdélido resultante da imobilizagédo da
MnP na silica (MnP-HMS) foi investigado
preliminarmente  em  condicdes  previamente
utilizadas em nosso grupo de pesquisa na oxidacao
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do cicloocteno (1 h de reagcdo, CH2Cl2/CH3CN-
1:1(v/v), 25 °C, agitagdo magnética, concentragcao
em quantidade de matéria catalisador /PhlO
[cicloocteno = 1:50:5000). Quando a MnP é utilizada
em catalise homogénea observa-se resultados de
epoxidacdo de cicloocteno a ciclooctenéxido de
82%*. Quando imobilizada em silica HMS, a MnP
apresentou rendimentos de reacdo (baseado na
guantidade de PhIO utilizada) inferiores (63%), como
esperado na catalise heterogénea. No entanto, ndo
foi observado qualquer lixivia do catalisador do
suporte, sugerindo uma forte interacdo entre o
catalisador e o sdlido. Dessa forma, o catalisador
poderd ser recuperado facilmente por filtracdo,
podendo ser re-utilizado?. Quando somente a silica
foi utilizada como catalisador, rendimentos da ordem
de 16% foram observados comprovando a agéo
catalitica da MnP no sélido MnP-HMS.

Conclusodes

A MnP manteve sua atividade catalitica apos
imobilizacdo em silica HMS apresentando um
rendimento de reacdo de epoxidacdo na ordem de
63%. A imobilizac&o foi eficiente, e ndo se observou
lixiviagdo da MnP no meio de reacéo, favorecendo a
total recuperacdo do catalisador para uma
reutilizacdo futura. Dessa forma demonstrou-se que
a imobilizac@o desta MnP em suportes inorganicos €
um o6timo caminho para o desenvolvimento de um
catalisador robusto para processos de oxidacao.
Estudos de reciclagem e re-uso do catalisador estao
em andamento.
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