Resumen

Las especies de metal con diferentes tamafbps (&omos individuales,
nanocristales y nanopartTulas) muestran un comportamiento catal fico
diferente para diversas reacciones catal ficas heterogéneas. Se ha demostrado
en la bibliograf & que muchos factores que incluyen el tamafo de part tula, la
forma, la composicicn qumica, la interaccicn metal-soporte, la interaccicn
metal-reactivo / disolvente, pueden tener influencias significativas sobre las
propiedades catal ficas de los catalizadores metdicos. Los desarrollos recientes
de metodolog &s de s mtesis bien controladas y herramientas de caracterizacicn
avanzada permiten correlacionar las relaciones a nivel molecular.

En esta tesis, he llevado a cabo estudios sobre catalizadores metd&icos desde
aomos individuales hasta nanoclusters y nanopart €ulas. Al desarrollar nuevas
metodolog Bs de s mtesis, el tamaf de las especies metdicas puede modularse
y usarse como catalizadores modelo para estudiar el efecto del tamaf sobre el
comportamiento catal fico de los catalizadores metdicos para la oxidacién del
CO, la hidrogenacién selectiva, la oxidacién selectiva y la fotocatdisis. Se ha
encontrado que, los &omos metdicos dispersados por separado y los grupos
subnanoméricos de metal pueden aglomerarse en nanoclusters o
nanopart€ulas m& grandes en condiciones de reaccicn. Para mejorar la
estabilidad de los catalizadores subnanoméricos de metal, he desarrollado una
nueva estrategia para la generacién de &omos individuales y clusters en zeolitas.
Esas especies subnanoméricas de metales son estables en tratamientos de
oxidacidn-reduccicn a 550 °C. Siguiendo esta nueva metodolog & de s mtesis,
este nuevo tipo de materiales puede servir como catalizador modelo para
estudiar la evolucicn de especies subnanoméricas de metales en condiciones
de reaccidn. La transformaci estructural de las especies subnanoméricas de
Pt ha sido estudiada mediante microscop R electr&nica de transmisin in situ.
Se ha demostrado que el tamafp de las especies de Pt est& fuertemente
relacionado con las condiciones de reaccidn, que proporcionan importantes
conocimientos para comprender el comportamiento de los catalizadores de
metales subnanométricos en condiciones de reaccin.

En la otra | mea de investigacicn para catalizadores de metales no nobles, he
desarrollado varias estrategias generales para obtener catalizadores de metales



no nobles, ya sea soportados sobre &idos metdicos o protegidos por capas
delgadas de carbono. Estos materiales muestran un rendimiento excelente para
varias reacciones importantes, como la hidrogenacién quimioselectiva de
nitroarenos, incluso cuando se comparan con los catalizadores de metales
nobles convencionales. En algunos casos, los catalizadores de metales no
nobles pueden incluso alcanzar selectividades para productos inviables que no
ha sido posible conseguir en catalizadores de metales nobles convencionales,
gue es causado por la diferente ruta de reaccié en catalizadores de metales no
nobles. Sin embargo, la espectroscop & fotoelectrénica de rayos X a presicn
ambiente ha revelado que la irradiacién de la luz puede modular la selectividad
a los alcoholes y los hidrocarburos C2 +, lo que abre una nueva posibilidad para
ajustar el comportamiento catal fico de los catalizadores metdicos.

Con base en los trabajos anteriores de diferentes aspectos relacionados con
catalizadores metdicos heterogéneos, las perspectivas sobre las direcciones
futuras hacia una mejor comprensién del comportamiento catal fico de
diferentes entidades metdicas (&omos individuales, nanoagrupamientos y
nanopart €ulas) de una manera unificadora también se han dado en esta tesis.





