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Abstract

Catalysts oxides derivate from hydrotalcites (HT)
after calcination at 450°C for ethanol reform and
simultaneous Guerbet reactions under supercritical
conditions were prepared by co-precipitation with
addition of Cu®* and La*".

Introducao

Hidrotalcitas sdo hidroxidos de camada dupla gHDL)
formados pela coprecipitagcdo de ions M* e M** em
pH alcalino (9~10) e tém férmula genérica [Mg®*,.
AP (OH) A" yn.mH,0*. Com a finalidade de
controlar o carater acido e alcalino dos sitios
cataliticos de seus Oxidos derivados bem como
modificacdes estruturais, ions metalicos
modificadores foram adicionados a fim de substituir
parcialmente Mg®* por Cu®* e/ou substituir o AI** por
La®* formando assim o6xidos com diferentes
propriedades cataliticas. Os materiais foram
caracterizados por FTIR, XRD e BET. O fon La**
(1,061A) tem grande raio em relacio ao do AI**
(0,535A),afetando o grau de desordem da estrutura
enguanto que Cu”" tem sido relatado como eficiente
elemento na reforma do etanol’. A reacdo de
Guerbet é uma reacao alddlica que ocorre em altas
temperaturas e em condicbes cataliticas e o
principal produto é o n-butanol. Modificagbes do
catalisador com La levou a formag&o de hexan-1-ol.
A quantificagdo dos produtos foi feita por GC-MS.

Resultados e Discussao

Oxidos derivados de hidrotalcitas com raz&o
Mg/AlI=3:1 modificadas com (A) Cuyp €
(B)Cuygylaiy foram utilizados como catalisadores
para reforma de etanol. Resultados de XRD (Fig. 1)
indicam que a insercdo de Cu®" e La>* néo alterou a
estrutura tipica de HTs.

Tab. 1. Difratogramas de raios X para as HTs
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Para este fim, foi utilizado planejamento fatorial

completo do tipo 2K com as variaveis descritas na

Tab. 1, com 16 reacdes para cada catalisador (Fig. 2).
Tab. 1. Variaveis e respectivos niveis para reagdo de reforma.

Variavel Nivel 1 (+) Nivel 2 (-)
Carga de catalisador (mg) 100 30
Tempo de reagéo (h) 5 2
Temperatura de reagdo (°C) 320 280
Hidratagdo do etanol 5% hidratado anidro

Nas reagbes com maior carga de catalisador e
maior tempo de reacao (reagfes 3; 4; 5 e 6) obteve-
se maiores quantidades do butanol e hexan-1-ol. O
catalisador A foi mais efetivo para formacédo de
butanol, enquanto que o catalisador B foi mais
eficaz na producéo de hexan-1-ol.
Fig. 1. Variaveis e respectivos niveis para reagdo de reforma.
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A predominancia pela formagéo de hexan-a-ol pelo
catalisador B pode estar relacionada com as
modificagdes provocadas na estrutura do Oxido
devido ao maior raio i6nico do lantanio e ao
aumento da quantidade de sitios alcalinos®, além do
aumento de 12% da area superficial (193+3 m2/g)
em relacdo ao catalisador A.

Conclusoes

A adicdo de 1% de ions La®* na estrutura da
hidrotalcita modificada com 10% de fons Cu®*
produziu proporciona atividade catalitica favoravel a
producdo de hexan-1-ol em quanto que sem os ions
La* a predominéancia é para a formagéo de butanol.

Agradecimentos

A FAPESP (Processos 2013/23886-4 e 2015/11588-4)

'"Wan, D.; Liu, Y.; Xiao, S.; Chen, J.; Zhang, J. Physic. Eng. Aspects, V.
469, p. 307-314, 2015.

2Hosoglu, F.; Faye, J.; Mareseanu, K.; et al. AppliedCatalysis A:
General, p. 1-9, 2014.

3Ledn, M.; Diaz, E.; Ordéiiez, S.. Catal. Today, v. 164, n. 1, p. 436442,
2011.

39% Reuni&o Anual da Sociedade Brasileira de Quimica: Criar e Empreender



