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Introducéao

Nos Ultimos anos, as especificacbes de
combustiveis como diesel e gasolina vém ficando
cada vez mais exigentes no que se refere a fontes de
poluicdo, como enxofre, nitrogénio e arométicos [1].
O enxofre gera SO,, que contribui para a chuva acida,
e também pode envenenar os -catalisadores de
controle das emissdes automotivas. Para alcancgar os
baixos teores de enxofre que vém passando a ser
exigidos em um numero crescente de paises, da
ordem de 10 a 30 ppm, serd necessario aumentar
consideravelmente a atividade dos catalisadores
atuais.

Cedefio e colaboradores [2] constataram que o
nidbio incorporado a estrutura de peneiras
moleculares do tipo MCM-41 era parcialmente
sulfetado e que estes materiais apresentavam
pequena atividade catalitica na hidrodessulfu-rizagéo
(HDS) do tiofeno, indicando que o Nb-MCM-41 é
potencialmente interessante como suporte para
catalisadores de HDS. Testar esta possibilidade foi o
objetivo deste trabalho.

Resultados e Discussao

Foram preparadas diversas amostras de Nb-MCM-
41, variando-se a razdo atbmica Si/Nb: 16, 32 e 52.
A sintese da peneira molecular, adaptada de Gallo e
colaboradores [3], utiliza tetraetilortossilicato e
oxalato amoniacal de niébio como fontes de Si e Nb,
respectivamente, brometo de cetiltrimetil-aménio
como agente direcionador e hidroxido de
tetrametilamonio para ajustar o pH. Catalisadores de
Co-Mo foram preparados por dois métodos,
impregnacao sucessiva ao ponto Umido (razdes Si/Nb
de 16, 32 e 52) e impregnacéo simultanea com uréia
(razdo Si/Nb de 32) [4], e testados no HDS do tiofeno
(400 psi, 270°C, 300 mL.min™* H,, 11 mL.h"* de carga
contendo 2,5% p/p de tiofeno em hexano) em reator
tubular continuo.

Os catalisadores preparados por impregnacédo ao
ponto Umido apresentaram alta atividade inicial, mas
sofreram desativacdo completa em pouco mais de
uma hora de reagcdo. O mau desempenho destes
catalisadores foi provavelmente causado pela
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diminuicdo da area especifica como resultado do
procedimento de impregnagcdo, como mostrado na
Tabela 1. Esta queda na é&rea é possivelmente
resultado da destruicdo parcial da estrutura das
peneiras moleculares em alguma etapa da introducéo
dos precursores da fase ativa.

Tabela 1. Aress especificas (BET; mgl) das peneiras
moleculares Nb-MCM -41 e dos catalisadores correspondentes
preparados por impregnagdo ao ponto Umido.

Si/Nb 16 32 52
Suporte 1199 1474 1614
Catalisador 374 239 168

O catalisador preparado por impregnacao
simultdnea com uréia apresentou, apés 150 minutos
de teste, uma conversao de tiofeno de 35%, que se
manteve praticamente estavel por mais de duas
horas.

Um catalisador comercial (Co-Mo/Al,O,), testado
nas mesmas condi¢cdes, apresentou, no estado
estacionario, uma conversao de tiofeno de cerca de
65%.

Conclusoes |

A estrutura das peneiras moleculares Nb-MCM-41
mostrou-se muito sensivel ao método de introdugao
da fase ativa. Nenhum dos catalisadores testados
gue empregaram estes materiais como suporte
apresentou desempenho  superior ao  dos
catalisadores comerciais atualmente disponiveis.
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