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Figura 3. Microscopia electrénica de barrido de los sélidos envejecidos por los dos tratamientos evaluados
(TC y US) para las dos arcillas a) B-AlFeCe y b) M-AlFeCe.

que el s6lido modificado con US (ver Fi- En la Figura 5a se aprecia que, aun-
gura 3b). que todos los sélidos modificados logran
100 % de conversion, el sélido B-AlFeCe

Los resultados de la actividad catali- .
US presenta cualitativamente la mayor

tica y la estabilidad de la fase activa de . =
los solidos modificados a partir de las velocidad de reaccion. De acuerdo a los

arcillas B y M se resumen en la Tabla porcentajes de conversion alcanzados,
2. La conversion de fenol para todos los  1uego de una hora de reaccion (Tabla 2),
sélidos de la serie obtenida a partir de s evidente que mientras la B-AlFeCe US

la bentonita es del 100 %, mientras que  alcanza un 90 %, los demas solidos estan
para la serie M no superan el 90 %. entre el 76 y el 83 % de conversion.
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Tabla 2. Oxidacién catalitica de fenol (20 °C, presién atmosférica y 4 h de reaccion)

Sélido Conversion Fe Lixiviado Conversion (%) Conversion de COT
(%) (ppm) (1 h de reaccién) (%)

B 48 0,30 9 6.5

B-AlFe 100 0,42 76 55,5

B-AlFeCe TC 100 0,40 83 54,7

B-AlFeCe US 100 0,32 90 57,3

M 41 0,42 5 33

M-AlFe 76 0,45 26 23,4

M-AlFeCe TC 86 0,51 40 26,8

M-AlFeCe US 88 0,42 34 30,3

En la Figura 5b y la Tabla 2 se resu-
men igualmente los resultados de la ac-
tividad catalitica de los sélidos sintetiza-
dos a partir de la arcilla M. Aunque estos
solidos son activos, indudablemente son
menos eficientes que los obtenidos a par-
tir de la serie de la bentonita.

Este comportamiento estaria relacio-
nado con las caracteristicas quimicas de
cada arcilla: un mayor contenido de hie-
rro superficial en la arcilla natural (M)
inhabilita la incorporacién efectiva del
metal activo; esto va en detrimento de
la buena dispersion del mismo. Estos s6-
lidos revelan igualmente baja incorpora-
cién de cerio en el material final.

Los bajos niveles de lixiviacién de Fe
(Tabla 2) indican que la fase activa es
muy estable en el medio de reaccion, y
que este debe estar fuertemente enlazado
a la arcilla.

La selectividad de la reacciéon ha-
cia CO, y H,O se evalda con un analisis
COT durante el curso de la reaccién. En
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la Tabla 2 se aprecia que todos los soli-
dos alcanzan valores de conversion a CO,
muy superiores al material de partida. En
efecto, las arcillas de partida (B y M) pre-
sentan una conversion muy baja indicando
que la “actividad” de tales materiales es
mayoritariamente el resultado de un pro-
ceso de adsorcion de fenol en el sélido.

Igualmente, se observa una mayor se-
lectividad en la serie obtenida a partir de
la B que lo sélidos de la serie M.

De otro lado, los resultados ponen
de manifiesto las ventajas del empleo del
ultrasonido en los procesos de envejeci-
miento hacia la obtencién de catalizado-
res mas eficientes, en menores tiempos
de sintesis y con mejor estabilidad de la
fase activa.

Remocion de hierro

El hierro presente en la arcilla natural
puede actuar como centro de nucleacion
para el crecimiento de particulas de gran
tamafio (aglomerados), conllevando a
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una baja dispersion del metal (Fe) adi-
cionado y disminuyendo, en consecuen-
cia, la actividad catalitica de los solidos
en reacciones de oxidacion (31). Por tal
motivo, el valor de la remocion de hierro
natural probablemente se relacione con
una mejora en la dispersién del metal in-
corporado durante la modificacion.

La Tabla 3 presenta la composicion
quimica de la serie de s6lidos sometidos
a una previa remocion de hierro antes
de la modificacion via intercalacion.
Nuevamente se observa que el uso del
ultrasonido provoca un aumento en la
incorporacién del cerio, el cual asocia
una disminucion del porcentaje de hie-
rro, probablemente debido a un efecto
competitivo entre tales especies, como
se seflal6 antes. En la Figura 2 c y d, se
observan los perfiles de reduccion de los
s6lidos con y sin remocién de hierro. En
los s6lidos en los que se remueve el hie-

rro, el desplazamiento de las sefiales de
reduccién hacia temperaturas mucho me-
nores es evidente, lo que podria ser pro-
ducto del efecto de una probable mejor
dispersion del Fe sobre los materiales.

La oxidacién de fenol con los soli-
dos obtenidos, previa remocién de hie-
rro, se aprecia en la Figura 6, donde, al
igual que con los sélidos sin remocion
de hierro (Figura 5), se alcanza un 100
% de conversion de fenol. Para ilustrar
el comportamiento catalitico obtenido, se
muestra, en la Figura 5, la serie obtenida
a partir de la bentonita. Si bien el 100 %
de conversion de fenol se logra en el mis-
mo tiempo de reaccién (2 h), las veloci-
dades de los tres s6lidos son diferentes.
Mientras que en una hora de reaccion el
catalizador B-AlFeCe US alcanza un 90
% de conversion, los catalizadores Bs-
AlFeCe TC US logran mayor conversion
(92 'y 97 %, respectivamente).

Tabla 3 Caracterizacion y parametros cataliticos de los s6lidos con remocién de hierro

Sélido Si/Al Si/Fe Ce(()).z()(;/;)) * C"”(”;’)S""'” C(g)T
B 2,58 6,71 48 6,5
Bs 2,8 7,38 3 5.4
B-AlFeCe US 2.06 5,48 0,154 100 57.3
Bs-AlFeCe TC 2,45 6,92 0,070 100 56,6
Bs-AlFeCe US 2,57 7,05 0,096 100 60,8
M 2,05 5,26 41 3,3
Ms 2,18 8,02 21 22
M-AlFeCe US 1,56 4,99 0,014 84 30,3
Ms-AlFeCe TC 1,72 6,61 0,051 100 48,9
Ms-AlFeCe US 1,75 7,07 0,092 100 52,0
331
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Figura 5. Conversion de fenol en funcién del tiempo (bentonita y M-43 modificadas por los dos métodos

de envejecimiento TC y US)

Por otra parte, la remocion de hie-
rro, previo a la modificacion en la serie
M, muestra una mejora mas importante
en la actividad catalitica que la obtenida
con la serie B, debido, probablemente, al
mayor contenido de hierro presente en la
arcilla de partida (Tabla 3), lo que hace
que el efecto en su eliminacién sea mas
contundente.
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Los datos de selectividad (Tabla
3) muestran la notable diferencia en el
comportamiento catalitico de los sélidos
con remocion de hierro respecto a los
materiales sin remocién. Asi, por ejem-
plo, para la serie M, el incremento de
la selectividad del s6lido Ms-AlFeCe US
con respecto al s6lido M-AlFeCe US es
del 21.7 %, que sugiere la necesidad de
un tratamiento previo de eliminacién de
sitios de nucleacién de estos materiales,
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Figura 6. Conversion de fenol en funcién del tiempo de reaccion para los sélidos con previa remocién de

hierro

particularmente si estan destinados a re-
acciones de oxidacion donde el hierro es
la fase activa.

CONCLUSIONES

Empleando ultrasonido como método de
envejecimiento, se alcanza exitosamente
la pilarizacién mixta con Al-Fe-Ce en tan
solo 20 min de tratamiento.
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Los catalizadores obtenidos a partir
de la bentonita del Valle del Cauca son
mas eficientes para la reaccion de oxida-
cién de fenol en condiciones moderadas
de temperatura y presiéon (T=20 °Cy P
atmosférica) respecto de los obtenidos a
partir de la arcilla M, revelando la tras-
cendencia de la naturaleza quimica y es-
tructural del mineral de partida.
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La remocion de oxidos de hierro del

material natural redunda en un incremento
de la dispersion metélica evaluada como
una mayor disposicién de especies de Fe
hacia los procesos 6xido-reductivos.
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