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Introducéo

As reacgbes de hidrogenacd@o de &cidos ou ésteres
dicarboxilicos para producdo de diois sdo de extrema
importéncia industrial, mas bastante complexas, visto
a possibilidade de inumeras reacdes laterais. Os
diois sdo amplamente utilizados na industria quimica
como matéria-prima na producdo de poliéster,
poliuretanos, vernizes, adesivos, auxiliares téxteis,
fragrancias e polimeros biodegradaveis’. Dentre os
metais do grupo VIII avaliados, o ruténio apresentou
maior atividade na hidrogenacdo do adipato de
dimetila e o0 Sn como agente promotor mostrou-se
como mais promissor na ativacdo do éster para
hidrogenagéo a do 1,6-hexanodiol®.

Este trabalho faz um estudo da atividade e
seletividade ao 1,6-hexanodiol do catalisador a base
de ruténio e estanho suportado em 6xido de lantanio
(Ru-Sn/La,O3;) com razdo Ru:Sn igual a 2, a qual foi
considerada mais adequada’.

Resultados e Discussao

A reacdo de hidrogenacdo do adipato de dimetila foi
conduzida a 255°C e pressdo de 5bar. O catalisador
foi preparado pelo método de impregnacdo em
suspensdo aquosa com teor nominal de 2% em peso
de Ru e 4,7% de Sn, e submetidos a calcinagéo (4h)
e reducdo (2h) a 400°C. Os testes cataliticos
realizados na presenca do catalisador em estudo Ru-
Sn/La,0; e sem sua presenca apresentaram atividade
de 10,95% e 3,64%. Neste caso, 0 suporte pode ter
facilitado a ativacdo da ligacdo C=0O favorecendo o
processo de hidrogenacéo. O desempenho catalitico
do sistema Ru-Sn/La,0; ao longo de 13 h de reagéo é
mostrado pela Figura 1. Verifica-se que os produtos
principais da reacdo foram a e-caprolactona e o 1,6
hexanodiol com seletividades de 8 e 7%,
respectivamente. Nao é observada nenhuma relacéo
que sugira conversdao do 1,6-hexanodiol por
desidratacdo a l-hexanol ou rnhexano. Considerando
0 carater basico do suporte La,O;, a formacgéo da e-
caprolactona (CPL) pode ser atribuida exclusivamente
hidrogenacéo do diéster.

Os dados da Tabela 1 revelam a influéncia do suporte
na seletividade do catalisador. A presenca de EMM e
oxepano somente em AlL,O; sugere a atividade
intrinseca do suporte.
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Figura 1. Formagéo de produtos em fungdo do tempo
no sistema catalisado por Ru-Sn/La,0s.

Tabela 1. Seletividade aos produtos formados na
hidrogenacao do adipato de dimetila (10 h de reac&o).

Seletividade (%)
Catalisador [ Oxe |Hnol |CPL |Diol|CM| EMM [ outros
Ru-Sn/La,O3 | - 15 8 6 2 - 81
Ru-Sn/Al,Os| 3 | 1 | 5 |6 |9 4 72
Ru-Sn/Tio, | - | - | 6 |63]31] - -

* Oxe: oxepano; Hnol: 1-hexanol; CPL: e-caprolactona; CM:
caproato de metila; EMM: éster monometilico do ac. adipico.

Conclusdes

O catalisador Ru-Sn/La,O; promove a formacdo do
produto de interesse 1,6-hexanodiol a partir da
hidrogenacdo do adipato de dimetila apresentando
atividade de 10,95% e seletividade ao diol de 7%.
Fica clara a dependéncia e forte influéncia do suporte
utilizado nas propriedades cataliticas do catalisador.
Isto sugere a formacdo de novos sitios ativos da
interacdo metal suporte (SMSI), semelhante a que é
observada com o uso de titania.

Agradecimentos

A UNICAMP e a PUC-Campinas pelo suporte ao
desenvolvimento do trabalho e a CAPES e a FAPESP
(06/04142-0) pelo auxilio financeiro.

! Toba, M; Tanaka, S. I.; Niwa, S. I.; Mizukami, F.; Koppany, L.;
Guczi, L. e Cheah, K. Y. Appl Catal. 1999, 189, 243.

2 santos, S. M.; Silva, A. M.; Jorddo, E.; Fraga, M.A. Catal. Today.
2005, 107-108, 250.



