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Sintese de um suporte magnético para espécies de ouro visando aplicacdo em catélise
heterogénea

Carolina Passaia, Edilson Valmir Benvenultti
Instituto de Quimica — Universidade Federal do Rio Grande do Sul/RS

A magnetita € um oxido de ferro (FesOs) que apresenta forte resposta ao campo
magnético, porém, pode facilmente ser oxidada a maghemita na presenga de oxigénio. Para
retardar esse processo, as particulas sdo revestidas com uma camada de silica ndo-porosa
(core-shell). Visando o desenvolvimento de um suporte para catélise heterogénea, no presente
trabalho, esse sistema core-shell foi incorporado em silica mesoporosa através do método sol-
gel, que permite a obtencdo de materiais com alta &rea, tamanho de poro controlado e boa
dispersdo das particulas na silica. A superficie da silica pode ser funcionalizada com
silsesquioxanos ibnicos, que sdo materiais hibridos a base de silica conhecidos como agentes
estabilizantes de nanoparticulas metalicas e, que também podem atuar como ponte na
imobilizacdo de nanoparticulas metalicas. Dessa forma, a superficie do xerogel foi
funcionalizada com silsesquioxano i6nico na imobilizacdo de nanoparticulas de ouro (AuNP)
e também do ion complexo [AuCl4]", que s&o espécies cataliticamente ativas de ouro.

A dispersdo aquosa de AuNP foi obtida a partir da reducio de Au®** de uma solucgéo de
HAuCI4 utilizando o silsesquioxano iénico (Db) como agente estabilizante. Para a sintese do
suporte magnético, primeiramente as magnetitas foram sintetizadas pelo método solvotérmico
e entdo foram posteriormente recobertas com silica utilizando o método de Stober. A
incorporacdo do sistema core-shell em um xerogel foi feita pelo método sol-gel. A
incorporacdo de AuNP no xerogel foi realizada pelo método de umidade incipiente. Para a
imobilizagdo do ion [AuCl4], o xerogel foi previamente modificado com Db, e a posterior
troca i0nica foi realizada.

A dispersdo de AuNP foi caracterizada por espectroscopia na regido do visivel e o
espectro apresentou um maximo de absorcdo em 525 nm, caracteristico de AuNP menores
gue 10 nm. Os resultados de difracdo de raios X apresentaram o padrdo cristalografico da
magnetita para todas as amostras, e o0 xerogel magnético apresentou também o halo
caracteristico de silica amorfa. Por imagens de microscopia eletrdnica de varredura e
transmissao, pode-se observar que as particulas sdo esféricas, com bordas bem definidas, e
didmetro médio de 0,5 um. Observa-se também que o recobrimento das particulas com shell
de silica foi homogéneo e ndo afetou a sua morfologia. Ainda, no xerogel, as magnetitas estdo
bem dispersas na matriz de silica. Os resultados de magnetizacdo mostram um decréscimo na
saturacdo de magnetizacdo nas amostras que contém silica como consequéncia da
incorporacdo de material ndo magnético. Através das isotermas de adsorcdo e dessorcdo de
N, obteve se a area superficial especifica do xerogel de 225 m? g%, com tamanho de poro na
faixa de 8 a 13 nm. A modificacdo do xerogel com silsesquioxano iénico foi comprovada por
analise termogravimétrica e também pelas isotermas de adsorcdo e dessor¢do de N2, onde
observou-se um aumento nas perdas de massa e uma diminuicdo na area superficial e volume
de poros, 0 que é condizente com a incorporacao do grupamento organico.

Como concluséo, neste trabalho foram sintetizadas particulas de magnetita recobertas
com shell de silica, as quais foram incorporadas em um xerogel mesoporoso de silica. O
suporte apresentou propriedades texturais e magneéticas adequadas para atuar como suporte
em catélise heterogénea. AuNPs foram imobilizadas por umidade incipiente, e também o ion
[AuCl4] foi imobilizado a partir da modificagdo da superficie do xerogel com silsesquioxano
ibnico e posterior troca ibnica com o ion complexo. Essas amostras serdo estudadas como
catalisadores heterogéneos frente a reagdes de ciclizacao para formacéo de indol.
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