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Introducéo preliminar da atividade catalitica dos solidos frente a

A heterogenizacdo de metaloporfirinas (MP) tem
sido extensivamente pesquisada visando a rapida
recuperacdo e reutilizagdo destes soélidos em
sistemas heterogéneos de catalise’. A utilizacédo do
processo sol-gel tem se mostrado bastante
promissor para obter sélidos de grande pureza e
homogeneidade, adequados a imobilizagdo de
diferentes complexos
com atividade
catalitica, incluindo
MP. Neste trabalho
as MP catibnicas
(Fe(TMPYP)”"  —
5,10,15,20-tetra-
metil-4-piridilporfirina
ferro 1) e
(Mn(TMPYP)I”" —
5,10,15,20-tetra-metil-4-piridilporfirina manganés Ill)
foram imobilizadas em particulas de magnetita
(Fes04) recobertas com silica obtida pelo processo
sol-gel hidrolitico.

Resultados e Discussao

A suspensdo de particulas de magnetita foi
preparada conforme descrito na literatura a partir
dos sais de FeCl; e FeCl, em meio basico obtendo-
se um solido magnético de cor preta (Mag)*®. As
particulas foram recobertas com silica (Mag-Si)
através do processo sol-gel hidrolitico em meio
béasico utilizando o tetraetilortosilicato (TEOS). As
MP foram adicionadas ao meio de reacdo através
da modificacdo do procedimento descrito por
Shelnutt®, obtendo-se um sélido marrom para a
FeP-Mag-Si e um sélido marrom alaranjado para
MnP-Mag-Si, os quais foram magneticamente
separados do meio de reacdo e lavados
exaustivamente (H,O, CH3;OH, CH3CN e CH,Cl,) e
seco a 70°C. Através da analise quantitativa de UV-
Vis dos extratos de lavagem determinou-se a taxa
de imobilizacdo das MP no suporte (6,8x10° mol de
FeP/g sélido em FeP-Mag-Si) e (1,7x10™ mol de
MnP/g sélido em MnP-Mag-Si). Os espectros de
UV-Vis dos solidos (MP-Mag-Si) mostram a
presenca das MPs nos materiais preparados (banda
Soret caracteristica das MPs). A investigagao
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reacdo de oxidacdo de cicloocteno ao epdxido
mostrou resultados semelhantes a catélise
homogénea utilizando as MP em solucdo. Apesar
dos resultados semelhantes entre catélise
homogénea e heterogénea, a ndo observacdo da
lixiviagdo da MP do sélido propicia a sua
recuperacao e reutilizacdo. Foi observada a facil
separagcdo dos solidos MP-Mag-Si do meio de
reacdo apenas pela utlizacdo de um campo
magnético (ima), enquanto para a recuperagdo de
sélidos ndo magnetizados seriam necessarios
exaustivos processos de centrifugacdo para
recuperacao do sélido catalitico, o que tornaria o
processo mais demorado, além de levar a perda
parcial do material catalitico. A capacidade de
reciclagem e reuso dos solidos esta sob
investigacao.

Tabela 1. Resultados da catalise de oxidagdo do
cicloocteno para 1 hora de reacdo

Catalisador | FeP-Mag-Si | MnP-Mag-Si | Mag-Si | Mag
Epoxido 52 57 14 15
(%)
*CondigcGes de reacao: relacéo molar 1:50:5000

(catalisador:PhlO:Substrato), T.A.. Rendimento calculado em

relagéo & quantidade molar inicial de oxidante.

Conclusoes

Os sélidos MnP-Mag-Si e FeP-Mag-Si obtidos
através da imobilizacdo das MP correspondentes
em magnetita recoberta com silica, apresentaram
atividade catalitica comparavel a da catalise
homogénea na oxidacdo de substratos organicos,
no entanto os sélidos heterogéneos mostraram-se
facilmente recuperaveis favorecendo a reutilizacdo
do catalisador.
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