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Introducao |

A estabilidade de catalisadores é um aspecto
fundamental em catélise. No caso de catalisadores
suportados a interac@o entre suporte e a fase ativa
deve ser grande o suficiente para que ocorra a
minima lixiviagdo. Uma baixa lixiviagdo contribui no
aumento da vida (til do catalisador, podendo este
ser reutilizado.! H3PW 1,04 (HPW) e H;SiW 1,04
(HSiW) sdo os heteropoliacidos (HPAs) mais fortes
e foram inseridos na zedlita Y, pelo método de
impregnacgdo incipiente. Esses materiais podem ser
utiizados em reacgdes de esterificagdo de &cido
acético com alcodis de cadeia pequena para
obtencdo de ésteres de elevado valor industrial.2 No
presente trabalho os materiais preparados foram
aplicados na reacdo de esterificacdo do &cido
acético com n-butanol e reutilizados.

Resultados e Discussao |

Os materiais contendo diferentes quantidades de
HPW ou HSIW em zedlita Y (x%HPA/Y) foram
analisados por FT-IR, o qual confirmou a presenca e
manutenc¢do dos HPAs na zedlita pelo crescimento
da banda na regido de 893 cm™. Os DRX revelaram
que com o aumento da quantidade de HPA
suportado, a zedlita apresentou perda aparente e
gradual de cristalinidade com valores que variaram
de 26 a 50%, respectivamente. Isso provavelmente
ocorre devido a remoc¢do de aluminio da rede da
zellita provocado pela presenca dos HPAs nos
poros. FRX/EDX foi utlizado para determinar a
quantidade de HPA suportado em zedlita V.
Resultados de *'P MAS RMN (Figura 1) indicaram
uma forte interacdo do HPW com a zedlita (-12,6
ppm). O teste de lixiviagdo realizado no
espectrofotdbmetro  UV-Vis, de acordo com a
literatura® indicou lixiviacdo entre o suporte e 0s
HPAs com valor maximo de 9,8% (Tabela 1). O
experimento reacional ocorreu em microreatores de
5 mL utlizando 10% (m/m) de catalisador em
relacdo a massa de &cido acético; ativacdo dos
catalisadores a 300 °C/1 h; propor¢cdo molar acido
acético:n-butanol 1:2; temperatura de 100 °C por
100 min. Valores de conversdo obtidos da
quantificacdo por CG/FID (Tabela 1) indicaram que
alguns dos materiais preparados séo catalisadores
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bem ativos para a reacdo testada e podem ser
reutilizados em pelo menos dois ciclos.
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Figura 1. Espectros MAS RMN: a) 19% HPW/Y; b)
37% HPW/Y; ¢) 39% HPW!/Y; d) HPW puro.

Tabela 1. Lixiviagdo média dos HPAs (%) em 90
min de experimento e conversdes (%) para 1° e 2°
ciclo reacionais na esterificagdo (100 min).

Amostra Lixiviacdo (%) Converséo (%)

1°ciclo  2°ciclo
19%HPW/Y 1,9 42 26
37%HPW/Y 4,3 84 70
39%HPW/Y 49 97 42
22%HSIW/Y 3,7 31 29
29%HSIW/Y 4,2 44 43
33%HSIW/Y 9,8 73 40

Conclusodes

Ha uma relativa estabilidade na interac@o entre o
HPA e o suporte para a maioria dos materiais,
justificada pela baixa lixiviacdo. Os materiais mais
promissores foram os de 37% HPW/Y e 29%
HSIW/Y com boa reprodutibilidade no primeiro e
segundo ciclo reacional.
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