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Resumo

Na presente comunicacdo apresentam-se os resultados de actividade
catalitica oxidativa de materiais mesoporosos Ti-MCM-41, obtidos segundo um
novo método de sintese realizado a temperatura ambiente e por incorporacao
conjunta dos precursores moleculares de silicio e titdnio, usando como sistema
modelo a reaccdo de epoxidacdo do ciclo-hexeno (CH) e o hidropéroxido de
tert-butilo (TBHP) como agente oxidante, e, como técnica de andlise, a

cromatografia gas-liquido (CGL).

Introducéo

A utilizacdo de solidos mesoestruturados do tipo Ti-MCM-41 em catalise
redox abriu novas perspectivas para a realizacdo de reaccbes com elevado
interesse tecnoldgico, envolvendo moléculas de maiores dimensoes,
preenchendo, assim, a lacuna existente entre os materiais cristalinos com
estrutura microporosa uniforme e 0s materiais amorfos com estrutura
mesoporosa pouco regular.

Os principais objectivos deste trabalho dizem respeito a preparacdo de
materiais com estrutura hexagonal regular, contendo diferentes teores de
titAnio, e a avaliacao da sua actividade catalitica oxidativa.

O produto da reaccao de epoxidacdo do CH que se pretende obter é o 6xido
de ciclo-hexeno (E) sendo, o 1,2-ciclo-hexanodiol (D), 2-ciclo-hexeno-1-ol (A) e

a 2-ciclo-hexeno-1-ona (C) os potenciais produtos de reac¢do secundarios.

Parte Experimental
As amostras de Ti-MCM-41 com diferentes teores de titanio incorporado na

estrutura foram sintetizadas de acordo com o procedimento descrito em [1].



A caracterizacdo estrutural foi efectuada por adsorcdo de azoto a 77K
(Sorptomatic 1990), difraccdo de raios X (Bruker AXS, modelo D8 Advance) e
espectroscopia de UV-Vis DR (Varian Cary, modelo 5-E). A composicéo
quimica, razdo molar Si/Ti, foi determinada por AAC e ICP.

Nos ensaios de avaliacdo da actividade catalitica foram usadas as seguintes

condicBes experimentais:

28,0 mmol CH : 7,0 mmol TBHP : 0,1500 g catalisador, T = 333K, t = 5h
A identificagcdo e quantificacdo dos produtos resultantes da reaccdo de
epoxidacdo do CH, do substrato e do agente oxidante n&o convertidos foi
efectuada por CGL (cromatografo Hewllet Packard, modelo HP 6890, equipado

com coluna capilar HP-5 e um detector FID).

Resultados

Na tabela apresentam-se o0s parametros estruturais obtidos a partir da
analise dos difractogramas de raios X e das isotérmicas de adsor¢céao de azoto,
a 77K, a composicdo quimica e os parametros da avaliagcdo da actividade

catalitica das amostras Ti-MCM-41 estudadas.

Amostra | _S/Ti_DRX Método as (H) CCH S

Exp. a/nm Adm’gt Agdm’gt Viem’gt /nm /% %
TiEp16-100 99,1 4,43 1071 28 0,83 159 70 100
TiEp16-50 48,7 4,45 1033 33 0,81 1,61 72 100
TiEp16-30 30,3 4,39 1028 26 0,78 155 78 100
TiEp16-10 9,72 4,42 921 100 0,64 156 55 100
TiEp16-5 509 4,48 797 100 0,55 1,58 47 <100
TiEp16-3.3 3,30 4,57 715 121 0,47 1,58 45 <100
TiEp16-2 1,77 4,51 535 212 0,29 1,48 34 <100
Conclusbes

A sintese a temperatura ambiente revelou ser um novo método de
incorporacgdo do titAnio na estrutura, rapido e simples, que conduz a obtencédo

de materiais com estrutura mesoporosa ordenada e boa actividade catalitica.
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