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Introducao

Uma abordagem promissora na obtencdo de
catalisadores heterogéneos mais eficientes tem sido
a funcionalizacdo da superficie de o6xidos"*®. Na
funcionalizag&o, agentes sililantes contendo grupos
funcionais como —NH, e —SH séo utilizados para
ancorar o precursor metalico (ex. AuCly). Uma
vantagem da funcionalizacdo é o maior controle do
tamanho, morfologia e dispersao das nanoparticulas
metalicas incorporadas no suporte. Os objetivos
para a primeira parte do projeto foram a sintese de
silica e alumina pelo método sol-gel, sua
funcionalizagdo com moléculas orgénicas contendo
grupos funcionais nitrogenados e a quantificacdo do
grau de funcionalizagdo, implementando métodos
como o colorimétrico da ninidrina*® e analises
termogravimétricas (TGA).

Resultados e Discussao

Utilizou-se o processo sol-gel em condicdes
acidas para a sintese dos 6xidos®. Como precursor
da silica tem-se o tetraetilortossilicato e como
precursor da alumina o trisechutilato de alumina.
Para funcionaliza(;élo2 utilizou-se o agente sililante 3-
aminopropiltrimetoxissilano (APTMS) e tolueno seco
como solvente. Os o6xidos formados apresentaram
areas de 380 m?/g para a silica e 300 m%g para a
alumina.

Andlises de TGA foram realizadas para estimar a
guantidade de APTMS incorporada no 6xido. Para
isso foram coletados dados das amostras
funcionalizadas e ndo funcionalizadas (branco), e a
diferenca entre elas considerada nos célculos. Os
experimentos foram realizados em triplicata sendo
apresentado o valor médio. De maneira geral, 0
perfil das curvas da alumina e da silica
funcionalizadas apresentaram semelhancas, com
perda de massa mais significativa até 500 °C.
Considerando a perda de massa abaixo de 100°C
correspondendo a presenca de umidade e acima de
100°C & eliminagdo do C,H e N da degradacido do
APTMS, foram obtidas as quantidades em mol de
APTMS/g de catalisador para cada amostra,
apresentadas na Tabela 1. Os resultados sugerem
uma maior incorporacdo de APTMS na alumina.
Analises utilizando um espectrémetro de massas
acoplado a TGA estdo sendo realizadas, para
confirmar com precisdo a faixa de temperatura na
qual o APTMS é eliminado do suporte.

Foram realizadas analises complementares pelo
método da ninidrina®®>, que quantifica os
grupamentos amino acessiveis. Como mostrado em
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trabalhos anteriores’, esta técnica tem se mostrado
bastante precisa na quantificagdo dos grupamentos
amino. Os resultados sdo mostrados na Tabela 1 e
de uma maneira geral apontam a mesma tendéncia
identificada por TGA, que foi um maior grau de
funcionalizag&o na alumina. Entretanto, no caso da
silica, o valor obtido pelo método da ninidrina é
significativamente inferior ao obtido por TGA. E
importante ressaltar que a TGA detecta todas as
moléculas de APTMS incorporadas, enquanto que a
ninidrina ira reagir apenas com as moléculas com
grupos amino disponiveis. Estudos adicionais por
andlise elementar de CHN e espectroscopia de
fotoelétrons excitados por raios X (XPS) estéo
sendo realizados para confirmar a concentracdo de
N nas amostras.

Tabela 1. Incorporacdo de APTMS em Oxidos de
aluminio e silicio.

Andlise TGA Método da Ninidrina

(mol APTMS/g de catal.) (mol APTMS/g de catal.)
Silica 6,1x107 8,2 x10°
Alumina 9,7 x10™7 9,8 x107

Pelos dados obtidos constatou-se que o APTMS
possui maior afinidade para ligar-se a superficie da
alumina nas condi¢cdes usadas, uma vez que a
funcionalizagdo da alumina foi superior a da silica.
Experimentos de incorporacdo de precursores
metalicos de ouro e platina estdo em andamento
para confirmar o impacto da funcionalizagdo na
carga do metal e na estabilidade dos catalisadores
obtidos. Os catalisadores seréo testados na reacdo
de deslocamento gas-agua.
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