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Introducao |

Uma das principais aplicagbes dos complexos
organometalicos é a catalise.

Catalisadores homogéneos apresentam altas
taxas de conversédo e seletividade, no entanto seu
uso se restringe devido a dificuldade de separa-los
no fim do processo. Por outro lado, catalisadores
homogéneos heterogeneizados sdo uma solucao
para esse problema, tendo em vista que agregam a
boa converséo e seletividade dos homogéneos com
a facilidade de separacéo dos heterogéneos.

Para tanto, nosso objetivo é estudar a atividade
catalica do  complexo  [Rh(Cp’)(MeCN)s]™
imobilizado em silica em reagfes de hidrogenacao
de olefinas.

Cp’: tetrametilpropiltrietoxissilano ciclopentadienila

Resultados e Discussao |

A estratégia utilizada foi a sintese dos complexos
com os ligantes ciclopentadienila funcionalizados
com alcoxissilanos para posterior ancoramento a
superficie da silica. A sintese do ciclopentadienila
funcionalizado com alcoxissilano foi realizada
utilizando BuLi como agente desprotonante.

O complexo estudado até o momento foi o
[RhCp’Cly],, um intermediario para a sintese do
complexo catidnico final. Observou-se que os
ligantes alcoxissilanos polimerizaram formando um
complexo insolivel. Embora o complexo
[RhCp*Cl,],", ndo apresente atividade catalitica em
fase homogénea, decidiu-se estudar a atividade do
anélogo com ligante alcoxissilano para verificar sua
potencialidade em reacdo de hidrogenacao.

Na figura 1 mostra-se os perfis de queda de presséo
de H, durante as reciclagens do catalisador. Esses
perfis mostraram que, apds cinco horas, ndo se
observa mais consumo de H,. No entanto, apos
analise cromatografica verificou-se que a conversao
ndo foi completa de acordo com os dados
apresentados na Tabela 1. No entanto observa-se
que nao houve perda de atividade durante as
reciclagens.
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Figura 1. Perfil de queda de pressédo de H,. a: 1*
reciclagem; b: 2% reciclagem; c: 3% reciclagem; d: 4® reciclagem.

Tabela 1: Hidrogenacdo do 1 - hexeno, T = 21°C,
Px. = 10 bar, com [RhCp’Cl,],.

Conversdo Seletividade(%)
(%) Hexano | E - 2-hexeno | Z - 2-hexeno
Reacdo 9 60 0 40
12, Reciclagem 28 100 0 0
22, Reciclagem 21 78 12 9
3a. Reciclagem 27 72 17 11
4a. Reciclagem 39 78 13 9

Em relac@o a seletividade, além dos produtos de
hidrogenacdo também foram observados os
produtos de isomerizacdo Z e E - 2 — hexeno. Esses
resultados mostram a potencialidade de empregar
complexos de rodio heterogeneizados, tendo em
vista que o analogo homogéneo € inativo.

Conclusodes

E preferivel a utilizagdo de BuLi como agente
desprotonante do ligante ciclopentadienila. Além
disso, nos testes cataliticos observou-se que
embora a conversdo ndo seja muito alta, ndo ha
perda de atividade catalitica durante as reciclagens.
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