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De forma general, el trabajo realizado durante la presente tesis
doctoral se ha enfocado al disefio y optimizacion de catalizadores
heterogéneos basados en Pd y Ru soportado sobre éxidos metalicos y
materiales carbonosos. A fin de optimizar los catalizadores se han
relacionado los ensayos cataliticos con las propiedades fisico-quimicas de los
materiales mediante diferentes  técnicas (XPS, HAADF-STEM,
Fotoluminiscencia, IR, ...) siguiendo un proceso iterativo de ensayo-
caracterizacién-optimizacidon. En concreto, la presente tesis doctoral se

puede dividir en dos partes en funcidn de las reacciones estudiadas:

1. Durante la primera parte, capitulo 3, se han preparado catalizadores
basados en Au, Pd y Pd(OH), soportado sobre diferentes 6xidos metalicos
con objeto de realizar el homoacoplamiento oxidativo de benzoato de
metilo en ausencia de disolvente y empleando oxigeno como Unico agente
oxidante. Se ha conseguido identificar la especie activa como clusteres de
Pd mediante el empleo de espectroscopia de infrarrojo de adsorcién de CO
y fotoluminiscencia. Con este conocimiento se ha podido disefiar un pre-
tratamiento de activacién especifico para maximizar la actividad catalitica
con el cual se ha logrado obtener un rendimiento catalitico similar al del

catalizador homogéneo de Pd(OAc);.

2. En la segunda parte de la tesis, se ha estudiado la hidroformilacién

de 1-hexeno empleando catalizadores alternativos basados en Ru. En



Resumen

particular, durante el capitulo 4 se han desarrollado catalizadores de Ru
soportados sobre una matriz organica-inorganica compuesta por un
biopolimero natural, quitosdn, y SiO, detectdndose un efecto sinérgico entre
las especies lixiviadas de Ru (TON > 3000, TOF > 550 h!) y los grupos
funcionales del quitosan que ha sido estudiado mediante espectroscopia de

absorcion de rayos-X.

Finalmente, el objetivo del capitulo 5 ha sido estabilizar las especies
de Ru mediante un tratamiento térmico de pirdlisis. Empleando un
biopolimero natural se ha conseguido disefiar un catalizador estable, capaz
de hidroformilar selectivamente el enlace terminal de olefinas de diferente
tamafio de cadena con alta regioselectividad (S > 90%) que puede ser re-
usado. Gracias al uso de técnicas espectroscopicas avanzadas se ha podido
relacionar la actividad intrinseca de las especies de Ru soportadas
identificandose a los 4tomos aislados de Ru como los mas activos (TOF >

12.000 h*?).



