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Introducao |

Os nanotubos de carbono (NTC) tém propriedades
intrinsecas como a morfologia tubular, resisténcia
mecénica, capacidade de transferéncia de carga
com um grande numero de espécies quimicas entre
outras, que 0s tornam suportes cataliticos muito
superiores aos classicamente utilizados, como o
carvdo ativo, a silica etc., abrindo novas
possibilidades para o desenvolvimento de
catalisadores heterogéneos.1

No presente trabalho foram avaliadas a atividade
catalitica, a seletividade e a reciclagem de
catalisadores de paladio e de ruténio suportados em
carvdo ativado nanoestruturado com NTC (CA/NTC)
na reacdo de hidrogenacgéo do trans-cinamaldeido.
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Esquema 1. Produtos da hidrogenacao catalitica do
trans-cinamaldeido

Resultados e Discussao |

Os CA/NTC utilizados neste trabalho foram
preparados pela técnica de CVD.? Eles tém
caracteristica estrutural do tipo multi-wall, mas
apresentam diferente distribuicdo de didmetro e grau
de desordem nas paredes. No NTC-E/C os
nanotubos sdo mais organizados e o di@metro
médio é cerca de 1/3 menor do que nas amostras
NTC-ME/C. A incorporagdo de nanoparticulas de Pd
e Ru foram conduzidas usando microemulséo.

Pelos resultados dos ensaios cataliticos realizados,
verificou-se que o aumento da temperatura favorece
a hidrogenacdo da ligagdo C=C, enquanto o
aumento da pressdo de hidrogénio favorece a
hidrogenacéo da C=0 (Tabelas 1 e 2).

O NTC crescido com etanol (NTC-E/C) apresentou
maior seletividade para o HCMA (95,9%). O mesmo
ocorreu com o0 NTC-E/C tratado com HNO;
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(Pd-NTC-E*/C). Além disso, verificou-se que o
catalisador de ruténio permitiu a obtencdo de CMO,
0 que ndo foi observado para o catalisador de
paladio (Tabela 3).

Tabela 1. Efeito da temperatura na seletividade

T (¥) | Conversdo HCMA HCMO CMO
50 25,3 85,4 12,7 1,9
70 66,8 87,9 9,8 -
90 76,6 85,0 6,4

(300 mg de CMA; 6 mL de dioxano; 30 mg de 2,5% Pd-NTC-E/C; 10 atm.; 30 minutos)
Tabela 2. Efeito da presséo de H, na seletividade

P (atm) Conversao HCMA HCMO CMO
5 37,3 91,8 71 -
10 66,8 87,9 9,8 -
15 87,6 82,4 14,5 0,4

(300 mg de CMA; 6 mL de dioxano; 30 mg de 2,5% Pd-NTC-E/C; 70 C; 30 minutos)
Tabela 3. Seletividade dos diferentes catalisadores de NTC

Catalisador Conv. HCMA HCMO CMO
2,5% Pd-NTC-E/C 41,8 95,9 4,1 -
2,5% Pd-NTC-ME/C 27,1 89,4 8,8
2,5% Pd-NTC-E*/C 32,8 91,4 8,0 -
3,0% Ru-NTC-E/C 45,1 57,6 10,0 32,4

(300 mg de CMA; 6 mL de dioxano; 30 mg de cat.; 70 C; 5 atm.; 30 minutos)
Também foi avaliada a capacidade de reciclagem
do catalisador. Verificou-se um aumento da
atividade do catalisador a partir da segunda reacéo

de reciclagem, com boa seletividade (Tabela 4).
Tabela 4. Reciclagem do catalisador de 2,5% Pd-NTC-E/C

Reacao Conversao HCMA HCMO CMO
1 46,0% 71,8% 28,2% -
2 100% 72,5% 27,5%
3 100% 80,0% 20,0%
4 100% 81,3% 18,7% -
5 100% 83,3% 16,7% -

(1,0 g de CMA; 10 mL dioxano; 100 mg de 2,5% Pd-NTC-E/C; 70 C; 10 atm.; 2 horas)

Conclusoes |

Os compdsitos cataliticos obtidos se mostraram
promissores, principalmente os Pd-NTC-E/C, onde
0s NTC com menor didmetro apresentaram melhor
seletividade. Tal fato mostra que no composito
CA/NTC as caracteristicas dos NTC podem ser
usadas para modificar a atividade catalitica.
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