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Objetivos

O objetivo deste trabalho foi entender como a
estrutura e interagao fase ativa-suporte de
diferentes catalisadores contendo V,0Os
suportado pelos 6xidos Al,O3, SiO,, CeO,, ZrO,
e TiO,, influenciam no processo de
desidrogenacdo oxidativa do etano para
produgdo do etileno utilizando CO, como
agente oxidante.

Métodos e Procedimentos

Os catalisadores foram sintetizados pelo
método de impregnagdo por via Umida
utilizando como reagentes o metavanadato de
amobnio (NH,VO;) e os respectivos 6xidos, de
forma a obter 10% de V,05 nos catalisadores.
Por fim, foram calcinados a 600 °C.

Em seguida, as amostras foram submetidas a
uma analise de fluorescéncia de raios-x (FRX)
para determinagdo quantitativa da fase ativa
nos catalisadores, utilizando um equipamento
Malvern Panalytical, modelo MiniPal4.

Depois, tanto os catalisadores quanto os
suportes foram submetidos a uma analise de
Fisissorcdo de N, visando a determinagao da
area BET, a 77K, e em um equipamento
Quanta Chrome Nova-1000.

Posteriormente, foi realizada a analise dos
catalisadores, tanto calcinados como
reduzidos, de TPD-CO,, em um equipamento
Micrometrics Chemisorb 2750 equipado com
um detector TCD, visando a quantificacdo de

CO, adsorvido nas amostras e averiguar,
portanto, a basicidade dos catalisadores.

Logo depois, as amostras foram submetidas a
analise por pulso de O, visando a
determinagdo da dispersao da fase ativa, ou
seja, a razdo entre a quantidade de V,0s
superficial e total nos catalisadores.

Por fim, as amostras (200 mg) foram
submetidas a reagdo de desidrogenacao
oxidativa do etano em um reator de quartzo de
leito fixo de fluxo continuo acoplado a um
cromatégrafo a gas Varian CP-3800 equipado
com um detector TCD, com vazdo dos gases
de reacdo C,Hs:CO,:N, na proporg¢ao 10:20:30
mL/min e a 600 °C.

Resultados

Conforme indica a tabela 1, o teor de fase ativa
nos catalisadores ficou em torno de 11-12%,
exceto a amostra suportada por Al,O;, que
apresentou 16%, sendo assim os valores
aceitaveis para os fins desejados.

Além disso, ainda conforme a tabela 1, os
catalisadores cujo suporte tém maior area BET
(valores indicados com  subscrito 1)
apresentaram maiores valores de dispersao.

As analises de TPD-CO, indicaram que o
catalisador suportado por Al,O; foi aquele onde
uma maior quantidade de CO, foi adsorvido,
como pode-se observar na tabela 1 (valores
indicados com subscrito 1), apontando uma
maior basicidade dessa amostra.
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Tabela 1. Dados obtidos experimentalmente. 1) Cat. Calcinados; 2) Suportes; 3) Cat. Reduzidos.

Amostras Teorde V,0s; AreaBET AreaBET Dispersio  V,, CO, V.4 CO,
(%) (m*g), (m?g), (%) (umolig);  (umolig);
V,05/AlL0; 16,1 235,9 199,4 54,0 30,4 72,9
V,05/SiO, 10,8 89,2 109,8 33,0 9,1 11,0
V,05/Ce0, 11,9 13,8 38,2 26,0 8,9 10,6
V,05/ZrO, 12,0 4,1 6,4 19,0 5,2 6,0
V,05/TiO, 11,1 55 8,2 9,0 2,5 3.1
Além disso, pode-se observar que a -
quantidade de CO, adsorvido sobre os Conclusées
catalisadores reduzidos (valores indicados com As caracterizagdes realizadas permitiram
subscrito 3) foi maior que naqueles n&o identificar propriedades dos catalisadores
redugldos. Vale frls_ar que o H, é um produto da diretamente  relacionadas aos  suportes
reacdo,  potencialmente  reduzindo  os utilizados, que explicam, parcialmente, os
catalisadores. A reacdo de desidrogenacéo resultados obtidos na reagéo de

indicou alta seletividade ao etileno em todas os
catalisadores. Contudo, somente as amostras
suportadas por AlL,O; e SiO, apresentaram
conversdes consideraveis de etano, conforme
figura 1. Além disso, as mesmas amostras,
além daquela suportada por CeO,, tiveram
consideravel conversdo de CO,. Observou-se
também que a converséao inicial do etano foi
alta na amostra suportada por Al,O;. Contudo,
esta sofreu desativagdo durante o periodo
analisado.

Figura 1: Resultados cataliticos.
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desidrogenacdo oxidativa do etano para
producdo do etileno. Observou-se que os
catalisadores compostos por suportes com
maior area BET, no caso V,0,/AlLO; e
V,05/Si0O,, permitiram uma melhor dispersao,
ou seja, uma maior quantidade de fase ativa na
superficie, permitindo com que os reagentes
acessem com maior facilidade os sitios ativos,
além de maior basicidade.
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