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5-CONCLUSOES E SUGESTOES

A caracterizacdo das fases 6xidas dos catalisadores, obtida pelas técnicas de DRX,
DRS no UV-vis e RTP das amostras calcinadas revelaram que:

e Particulas de NiO estdo presentes em todas as amostras;

¢ O niquel e o cobre interagem fortemente com Al,O3 e SiO,, formando espécies 6xidas
de dificil redugdo, chegando em alguns casos, principalmente com a alumina, a formar
6xidos mistos;

e A adicdo de Cu ao sistema contendo niquel, evita uma maior interagdo entre o niquel,
e o proprio cobre, e o suporte, exceto para os catalisadores suportados em alumina. No
caso dos catalisadores suportados em SiO; e Nb,Os, os resultados indicam que uma
fase precursora de uma liga e NiNb,Og sdo formados, respectivamente;

e O DRS revelou o NiO com menor interacio com o suporte nos catalisadores
suportados em Si0,, Nb,Os e CeZrO,, sendo predominante neste tltimo suporte;

e O RTP revelou que o Nb,Os e o CeZrO, sdo parcialmente reduzidos durante a
reducao.

Os TPDs-H, apresentaram duas faixas de dessorcdo de H, predominantes. A
primeira situada em torno de 100°C e a segunda, mais ampla, que vai de 110 a 500°C. A
primeira deve-se a dessorcdo de H, quimissorvido em Ni e a segunda a dessor¢do de Hp,
armazenado e dessorvido do suporte por spillover. Estes sao mais significativos em suportes
de alta drea (Ni mais disperso no suporte) ou que apresentam certo grau de redutibilidade.
Entretanto, decrescem de intensidade na presencga de cobre, nos catalisadores bimetélicos.

As baixas dispersoes calculadas pelo TPD-H; e por DRX podem ser explicadas:

¢ Pelo baixo grau de reducdo das amostras;

e Pela sinterizacdo, devido a alta temperatura de reducao.

Os catalisadores suportados em CeZrO, e Al,O; apresentaram maior seletividade
para a produgdo de H,, CO e CO,, apesar do primeiro ter sido o0 menos ativo na conversao do
etanol. O catalisador suportado em alumina, apesar de ter sido ativo e seletivo, desativou
completamente nas primeiras 8 horas de reacdo, provavelmente pela formacao de coque.

A presenca de acetaldeido e eteno indica que a oxidag¢do parcial de etanol ao

primeiro constitui o passo inicial para a producao de H, e CO; nas condicdes estudadas.
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Apesar dos resultados indicarem que catalisadores Ni-Cu pouco dispersos ndo
favorecem a decomposi¢ao do acetaldeido e/ou a reagdo de deslocamento, estudos mais
criteriosos e detalhados, envolvendo variagdes nas condi¢des de processo (T, P, WHSYV,
H,O/EtOH e O,/EtOH), em condi¢des menos diluidas, como desta tese, sao relevantes.

Um cuidado deve ser tomado ao estudar catalisadores, para que ndo se trabalhe em
condicdes de reacdo homogénea, como foi observado em temperaturas de reagdo maiores que
600°C.

Todavia, métodos de preparacdo diferentes — com precursores, temperaturas de
calcinagdo e reducio, teores metdlicos — devem ser feitos para uma melhor abrangéncia desta
varidvel. Além disso, outras técnicas de caracterizacdo dos catalisadores devem ser usadas,
para melhor quantificacdo dos valores de dispersdo dos sitios metdlicos, dentre estas, pode-se

citar XPS, TPO, IV-CO e TPD-CO.



