

Aquesta tesi doctoral resumeix els nostres esforços per contribuir al desenvolupament de nous catalitzadors heterogenis basats en compostos Metall-Orgànic estructurats (MOFs). Per això, i amb la finalitat de cobrir un ampli espectre de possibilitats en el disseny de catalitzadors basats en MOFs, s’han considerat diferents materials als que els centres catalítics es troben situats als nodes metàl·lics, als lligams orgànics o encapsulats a l’interior del sistema porós del material. En conseqüència, els resultats presentats s’organitzen en tres blocs en funció d’on es troben els centres actius dins del material. Al llarg d’aquest estudi s’ha prestat especial interès en avaluar el vertader potencial dels MOFs en comparació amb altres catalitzadors homogenis i heterogenis existents, així com determinar la seua estabilitat i reutilitzabilitat ja que es tracta de les dos objeccions més importants per a considerar l’ús dels MOFs en aplicacions catalítiques. 
Al primer bloc de resultats s’ha avaluat l’activitat catalítica de diferents MOFs amb ions Cu2+ als nodes metàl·lics en reaccions que poden ser catalitzades per altres catalitzadors homogenis i heterogenis que tenen aquest mateix tipus de centres. En particular, alguns MOFs de coure han demostrat ser catalitzadors heterogenis actius, selectius, estables i reutilitzables per l’oxidació aeròbica d’alquens activats (Capítol 1), acoblament oxidatiu C-O per activació directa d’enllaços C-H (Capítol 2), síntesi regió-selectiva de triazols per adició “click” d’azides a alquins (Capítol 3), així com per a la síntesi de propargilamines i derivats heterocíclics mitjançant reaccions acoblament multicomponent (Capítol 4). Per a completar aquest bloc de resultats, al Capítol 5 s’avalua el comportament de MOFs amb oxo-agregats de Zr amb propietats com semiconductor fotocatalitzador per la generació de H2 per dissociació d’aigua.
Al Capítol 6 es descriu el desenvolupament d’un nou mètode de modificació post-síntesis que permet convertir els grups amino lliures als lligams d’un MOF en espècies quelants tipus oxamat, el que ens permet introduir centres catalítics metàl·lics adicionals directament ancorats de les parets del MOF. El potencial d’aquesta estratègia es demostra a través de la introducció de ions Cu2+ i l’estudi de l’activitat catalítica dels materials resultants en reaccions típiques catalitzades per els nous centres, com les ja descrites als Capítols 3 i 4.
Com últim bloc d’aquesta tesi, al Capítol 7 es descriu la preparació de nanopartícules de Pd encapsulades a l’interior de MOFs de Zr (UiO-66 i UiO-67) mitjançant l’adsorció en fase gas d’un precursor de Pd seguit d’una descomposició/reducció mitjançant irradiació amb llum UV. La localització de les nanopartícules metàl·liques exclusivament a l’interior de les cavitats estructurals confereix al material propietats de selectivitat de forma, com demostrarem per a la reducció selectiva als corresponents alcohols de compostos carbonílics amb diferent impediment estèric. 
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