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Resumen

Se prepararon catalizadores de FeMo soportados sobre aerogeles de carbon a partir de la
descomposicion de resorcinol y silice ludox, empleando técnicas de atmosfera controlada. Los
catalizadores fueron caracterizados por medio de espectroscopia infrarrojo FT-MIR, difraccion
de rayos X(DRX), microscopia electronica SEM y composicion quimica por estudios EDS. Los
resultados de espectroscopia FT-IR muestran que el hierro se incorporoé en la matriz carbonosa,
DRX revel6 la presencia de tres compuestos y cuatro fases cristalinas Fe(MoO,),, MoO,, alfa-Fe-
MoO, y beta-FeMoO, esta ultima, responsable de la actividad catalitica. Los estudios de micros-
copia muestran que el hierro a concentraciones bajas, queda muy pobremente distribuido en la
matriz del carbon y que a concentraciones altas, tiende a agregarse. La mayor dispersion se al-
canzo6 cuando se incorpor6 un 5% FeMo(Il); en este caso, los aerogeles que tenian una estructu-
ra predominantemente mesoporosa, estabilizaron de una mejor forma la fase metalica que los
soportes microporosos. Los resultados en los ensayos de actividad catalitica, indicaron una de
conversion de tiofeno entre 60% y 70% en 100 minutos de reaccion, concluyéndose que el car-
bon actua como un estabilizante de la fase FeMo (II) evitando su sinterizacion, debido a distri-
bucién mas homogénea y uniforme apreciada en el mapeo de los 6xidos metalicos.

Palabras claves: materiales carbonosos, HDS de tiofeno, sintesis en atmosfera controla-

da.

Improving the stability of Fe-Mo catalysts in the HDS
reaction, by obtaining carbon aerogels

Abstract

FeMo catalysts supported on carbon aerogels were prepared by decomposition of resorci-
nol and Ludox silica using controlled atmosphere techniques. Catalysts were characterized by
infrared spectroscopy FT- MIR, X-ray diffraction (XRD), SEM electron microscopy and EDS
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chemical composition studies. The results of FT- IR spectroscopy show that the iron was
incorporated into the carbon matrix, XRD revealed the presence of three compounds and four
crystalline phases Fe(MoO,),, MoO,, alpha-FeMoO,, and beta-FeMoO,, it is responsible for the
catalytic activity. The microscopy studies show that the iron at low concentrations is poorly dis-
tributed in the carbon matrix and that at high concentrations tends to aggregate. The greater
dispersion was achieved when a 5% of FeMo(ll) was incorporated; in this case, the aerogels
which had a predominantly mesoporous structure, stabilized the metallic phase in a better way
than microporous supports. Results of catalytic activity indicated that between 60% and 70%
conversion of thiophene was obtained in 100 hours of reaction, concluding that the carbon acts
as a stabilizer of FeMo (II), avoiding sintering because of a more homogeneous and uniform dis-
tribution appreciated in the mapping of metal oxides.
Keywords: carbonous materials, thiophene HDS, controlled atmosphere synthesis.

Introduccién

La exploracion de petréleo en América
Latina, tiene ahora su mayor expansion, in-
crementandose en la ultima década la pro-
duccion de crudo pesado altamente conta-
minado (1), para usos energéticos y fuente
de combustible vehicular, el cual debe estar
libre de compuestos azufrados (2). Es fun-
damental desarrollar y mejorar las formu-
laciones cataliticas, haciéndolas muy acti-
vas en reacciones de hidrodesulfuracion
(HDS), resistentes a la desactivacion, la de-
posicion de los metales y que sean amiga-
bles medioambientalmente (3-4). Para ello la
seleccion y empleo de métodos de sintesis
adecuados como impregnacion incipiente,
métodos de adsorcion y deposicion —filtra-
cion junto con la obtencion de soportes, que
sean buenos dispersantes de las fases acti-
vas, es motivo de creciente investigacion.

Es claro que un mejoramiento de la dis-
persion de las fases MoS, o (WS,) juega un
papel importante en el incremento de la acti-
vidad de HDS. El carboén activo obtenido a
partir de material vegetal, tiene efectos be-
néficos sobre la adsorcién y dispersion y ha
sido el material de carb6n, mas comunmen-
te utilizado como soporte de metales y com-
puestos metalicos, incluyendo MoS,, debido
a su superficie especifica alta y baja acidez
(5). Sin embargo, este carbén activo tiene
una actividad catalitica baja, debido a su
baja densidad de empaquetamiento, com-

parada con otros soportes carbonosos, tales
como el grafeno (3).

Yu y col. (6) y Jin y col. (7) concluyeron
que la naturaleza del material carbonoso po-
dria jugar un papel muy importante en el de-
sempeno catalitico del MoS, en la reaccion de
HDS. Teniendo en cuenta que uno de los pa-
sos para la desactivacion de los sistemas ca-
taliticos empleados en HDS, es la limitacion
difusional dentro de los poros del soporte, que
se convierte este en uno de los aspectos a con-
trolar en el material carbonoso a emplear
(8-9).

Generalmente compositos tipo 6xidos
Co(Ni)-Mo soportados sobre Al,O5 han sido
ampliamente usados en HDS (10) y se ha de-
mostrado la influencia de la composicion de la
fase de molibdatos sulfurados de Fe(II), Co(Il)
y Ni(II), en la actividad catalitica. Solo ocasio-
nalmente se ha empleado hierro y en particu-
lar la fase beta-FeMoO, (11), sin embargo uno
de los principales problemas es su desactiva-
cion rapida, debido a la sinterizacion y el cam-
bio de la fase ferrosa activa, durante la reac-
cion (12-13). Por su bajo costo, su abundan-
cia y beneficio medioambiental se han hecho
estudios para su mejoramiento, empleando
diversos soportes entre ellos carbon, TiO,,
ZrO, y Al,O4 (14-15). También se ha propues-
to que la génesis de la formacion de la fase ac-
tiva, esta fuertemente correlacionada con el
ensamble de la fase precursora oxidica y de la
interaccion metal soporte (16).
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En este trabajo se propone el empleo de
la sintesis de os catalizadores empleando at-
mosfera controlada, lo que permitiria esta-
bilizar las especies de Mo y Fe, cambiando la
naturaleza del entorno quimico de las fases
depositadas, durante la preparacion del
precursor oxidico y fortalecer una mayor in-
teraccion con la matriz carbonosa del sopor-
te (17), lo cual no se lograria con una atmos-
fera rica en oxigeno. Para de esta forma ob-
tener una mayor dispersion de la fase activa
FeMol(II) sobre el soporte, evitando la rapida
sinterizacion que sufre el hierro, una de las
causas que propicia su desactivacion.

Materiales y métodos

Sintesis del soporte

Para la sintesis de carbon poroso (Cp), se
mezclo en relacion molar 1:2:7.5:86, los reac-
tivos resorcinol (99%, reactivo ACS), formal-
dehido (837% p/v) (reactivo ACS), sol de silice
(Ludox HS-40, Aldrich) y agua, respectiva-
mente. Se ajusto el pH inicial de la mezcla
hasta 8 con hidroxido de sodio 1N (Panreac).
Se dejo por una semana a 85°C, con agitacion
constante hasta obtener el aerogel de resorci-
nol-formaldehido (gel R-F). El material resul-
tante se sec6 a 85°C por dos dias al aire libre,
posteriormente se pirolizé desde 25°C hasta
850°C, manteniendo esta temperatura por 3
h en una atmésfera de nitrégeno (N,) con un
flujo de 100 mL/min. El agregado de silice en
la matriz de carbon, fue removido mediante
un lavado con solucion acuosa de fluoruro de
hidrogeno (HF) al 48% en peso (J.T.Baker) por
12 h, seguida por filtracion y lavado con agua
desionizada hasta obtener aproximadamente
un pH igual a 7. Para la preparacion del mo-
libdato ferroso fue utilizada una linea
Schlenk; las bases para los catalizadores tipo
FeMo(Il), se obtuvieron a partir de la mezcla
de heptamolibdato de amonio (NH,)
Mo;0,,.4H,0 (Merck) y sulfato ferroso amo-
niacal (NH,), Fe(SO,),.6H,O (Fluka)(18). La
sintesis utilizada para la obtencion del molib-
dato ferroso FeMoO, se describi6 en trabajos
precedentes (19-21).

Obtencién del molibdato ferroso
FeMoO,

El sulfato ferroso amoénico 0.5 M,
100 mL, se llevo a un matraz Schlenk a 80°C
y se le adicion6 100 mL de una solucion de
heptamolibdato de amonio, 0.25 M a 80°C,
esta solucion se llevo hasta un pH cerca de 7
con NaOH 1 M, formandose un precipitado
café-verdoso en una solucién de color azul
marino, que se dejo envejecer por dos horas;
posteriormente se conecté una canula para
transferir la solucion a otro matraz Schlenk,
esta solucion se mantuvo a temperatura baja
con hielo seco, luego se redujo el nivel de
agua con un bano maria a una temperatura
controlada de 60°C por 5 h bajo N,, obtenién-
dose un precipitado color azul marino co-
rrespondiente al molibdato ferroso, el cual
fue la base del catalizador. Los precursores
cataliticos soportados tipo FeMo(Il)/C en los
porcentajes de 3, 5y 6%, se obtuvieron por
impregnacion humeda incipiente, la cual
consistio en la dispersion de la cantidad ade-
cuada de FeMoO, en el soporte catalitico de
carbon y bajo atmosfera controlada .

Etapa presulfurante y ensayo catalitico

Los sistemas cataliticos soportados so-
bre carbon poroso fueron activados in situ
bajo una mezcla a 1 vol% CS,/H, a 400°C por
2 h, para lograr la formacion de la fase activa
Fe-Mo-S. Los ensayos de tiofeno fueron lleva-
dos a cabo en un reactor de lecho fijo que se
opero6 en flujo continuo a 400°C y presion at-
mosférica. Las condiciones del ensayo fue-
ron: 250 mg de catalizador, un flujo de
100 cm®.min! de tiofeno (2.27 mol%)/H, de
mezcla. Los productos fueron analizados por
medio de cromatografia de gases, tomando
muestras de la corriente gaseosa de produc-
tos aintervalos de 10 minutos con una valvu-
la de doble via. Las muestras fueron sensa-
das por duplicado o triplicado. Siendo la re-
producibilidad mayor del 5%. Con el fin de
apreciar la interacciéon de la matriz con la
fase metalica y apreciar las caracteristicas de
los grupos funcionales, remanentes en el
carbon se realizaron los analisis de espec-
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troscopia infrarroja FT-IR-MIR. Los espec-
tros FT-IR fueron tomados en un equipo Ni-
colet Magna IR 560, en un rango de 4000
cm! a 500 ecm, en la cual se utilizé la técni-
ca de elaboracion de pastillas de KBr.

La determinacion de las fases de crista-
linas metalicas de interés, fue hecha por di-
fraccion de rayos X en un rango de 10° a 90°,
empleando un difractémetro Siemens
5000D con radiacion KaCu=1.5456,

Para los estudios de microscopia elec-
tronica, se empleé un Microscopio Electro-
nico de Barrido Marca Hitachi, Modelo
S2400, acoplado a un EDX marca Thermo
Fisher Scientific, con un voltaje de acelera-
cion 20 KV utilizando electrones secunda-
rios, y acoplado con el programa KS-400
(v-3.1, desarrollado por Imaging Associa-
tes). Para los estudios de caracteristicas tex-
turales se los catalizadores masicos y sopor-
tados preparados se determino el area su-
perficial que fue calculada usando el método
Brunauer-Emmett-Teller, con una presion
parcial relativa de P/Po de 0.05-0.3 em-

pleando un analizador de area superficial
Gemini V Micromeritics.

Resultados y discusion

Analisis de superficie especifica

Los catalizadores y soportes esencial-
mente difieren en sus propiedades textura-
les como se aprecia en la (tabla 1). El catali-
zador masico FeMo(ll) posee una area su-
perficial baja correspondiente a un oxido de
naturaleza no porosa, 2.24 + 0.14 (mz/g).
Mientras que el aerogel de carbon activo pi-
rolizado, alcanz6 un area alta de 189.36+
1.55 (m?/ g). La adicion de las fases metali-
cas al soporte registré una disminucion del
area superficial de los catalizadores FeMo
(IN 3%, 71.67+0.20 (m2/g) y para el FeMo (II)
5% 71.20 + 0.24 (m?/g), indicando que la de-
posicion del metal se llevo a cabo mas dentro
de los poros del soporte, fenémeno mas no-
torio en el porcentaje de impregnacion ma-
yor de 6% siendo, el area superficial menor
con un valor de 67.67+ 0.15(m?/g).

Tabla 1
Propiedades superficiales de los catalizadores FeMo(lI) masico y soportados en aerogeles de carbon
para la deshidrodesulfuracion (HDS) de tiofeno

Composicion Area Color Parametro C Fuerza de Interaccion
especifica (BET) adsorbente -adsorbato
BET (m?2/g)
FeMo(II) 2,24 0,14 Azul marino 30,44 Formacion completa de la

FeMo(II) 71,670,20 Gris
3%/C

FeMo(II) 71,20 0,24 Gris
5%/C

FeMo(II) 67,67 0,15 Negro
6%/C

monocapa, menor interaccion
entre las moléculas de gas y la
superficie sélida.

113,36 Atraccion muy fuerte entre las
moléculas de gas y la

superficie soélida.

77,97 Formacion completa de la
monocapa, interaccion
medianamente fuerte entre las
moléculas de gas y la

superficie solida.

113,73 Atraccion muy fuerte entre las
moléculas de gas y la

superficie solida.
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Analisis de espectroscopia Infrarroja
FT-IR MIR

Los espectros FT-IR obtenidos para los
catalizadores Fe-Mo(ll), se ilustran en la figu-
ra 1. El espectro de la muestra masica Fe-
MoO, (figura 1la) presenté una una banda
ubicada a 800 cm™ y un hombro a 963 cm™,
debido a estiramientos asimétricos de grupos
Fe-O-Mo del molibdato férrico y oxigenos ter-
minales Mo=0 octaédricos (18), esto ultimo,
queda confirmado con el aumento tan consi-
derable del hombro a 647 cm™ asignado a
Mo®* octaédrico. La incorporacion del carbén
al FeMo(II) enmascara las bandas entre 1000
cm 'y 500 cm! del catalizador masico, apare-
ciendo una banda ancha y senales relaciona-
das con grupos OH en 3400 cm™ y 3600 cm'™?
aportados por el carbon. Es de recalcar que en
la zona del espectro FT-IR entre 2854 cm! y
2919,7 cm’!, presente en el carbén activo, las
bandas aumentaron de intensidad, con la in-
corporacion de un porcentaje mayor de im-
pregnacion de FeMo(ll), este cambio puede
asociarse a una modificacion del entorno qui-
mico del carbon por la coordinacion del hie-
rro. El hombro a 963 cm™, el cual aparece en
los espectros del precursor masicoy de los ca-
talizadores soportados, es debido a los estira-
mientos asimeétricos de grupos Fe-O-Mo del
molibdato férrico y oxigenos terminales Mo=0
octaédricos, lo cual queda confirmado con la
aparicién del hombro a 620 cm™! asignado a
Mo®* octaédrico. La banda fuerte a 799 cm™!
puede ser atribuida a estiramientos asimétri-
cos del oxigeno puente en Mo-O-Mo (22). La
banda pequena a 960 cm™! es debido al estira-
miento Fe-O-Fe (25), ademas las bandas a
2926 cm! y 2853 cm'! corresponden a estira-
mientos CH, y CHs (24).

La figura 2 presenta el difractograma
del FeMo masico, calcinado a 500°C por 2 ho-
ras, donde se aprecia que al calcinar esta
fase, que era principalmente ferrosa Fe(Il) se
torna en una mezcla de tres fases con alta
cristalinidad, correspondientes a Fe(MoQO,);,
alfa-FeMoO, y beta-FeMoO, coincidiendo
sus picos con las fichas N°.35-0183, 22-1115
y 22-0628. También aparece una senal asig-
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Figura 1. Espectros FT-IR de los catalizadores
FeMo (II) masico (a), FeMo (II) 3%/ C
(b), FeMo (II) 5%/C (c), FeMo (II)
6%/C (d), carbdn activo soporte (e).
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Figura2. Patrén de DRX para el FeMo(Il)
masico, calcinado a 500°C; (o) S-F-
eMoOs, (m) a-FeMoOs, Fe(MoOs)s
(A), MoOs3(9).

nada al MoOg(¢), que puede disgregarse por
efecto de la alta temperatura de calcinacion
impurificando la fase beta-FeMoO, de acuer-
do a la ficha:85-2405, con valores 26= de
23.46°, 27.34°y 33.58°. La fase alfa-FeMoO,
(®) estuvo en una proporcion baja con una
senal en 26= 28.2° la fase beta-FeMoO, (A)
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mostro senales a 22.88°, 36.14°, 31.72°,
33.20°, y 39.54°y por ultimo el Fe(MoO,)5(0),
propio de la oxidacion del hierro a (Fe3*), pre-
sentod senales en 20= 19.46°, 25.5°, 41.02°,
46.34° y 42.22°.

La figura 3 presenta el patron de DRX
de las muestras FeMo (II)/C 3% (figura 3a),
FeMo (II)/C 5% (figura 3b) y FeMo (II)/C 6%
(figura 3c). Las formas de los difractogramas
con picos anchos y amorfos, coincide con la
estructura de un carbon activo (25). Se
aprecia la presencia de un pico ancho entre
20=20°y 25°, el cual corresponde a la refle-
xion del plano 002 del carbon debido al api-
lamiento de capas de compuestos aromati-
cos presentes en el carbon (26). Se observan
diferencias de amplitud en el pico 002 en
cada una de las muestras. Cuando la canti-
dad impregnada de FeMo(Il) es 3% (figura
3a), la familia de los planos se desplaza ha-
cia angulos mas bajos, lo que implicaria ma-
yores espaciados entre las capas. Cuando se
impregna con 5%y 6% de FeMo(lIl), la ampli-
tud de este pico 002 fue ligeramente mayor
debido al aumento del grado de desorden de
la estructura del carbon (25). La atmosfera
de nitrogeno durante la carbonizacion y la
sintesis en atmosfera controlada, condujo a
pequenos cambios en el ensanchamiento de
los planos (002) de la estructura del carbon
y podria pensarse que se consiguieron pe-
quenas dimensiones de las cristalitas, que
se orientarian de forma perpendicular a las
capas aromaticas, lo que propicio una ma-
yor resistencia de la fase activa metalica a
sinterizarse. Kogan y col. (27) consideran
que la morfologia de la fase activa cristalina,
su longitud, su numero de coordinacion y
posicion dentro del soporte pueden influir
fuertemente en las propiedades cataliticas.

Para los catalizadores con alto conteni-
do de FeMol(ll) 5% y FeMo(Il) 6%, se aprecia-
ron senales correspondientes a las fases:
Fe(MoO,); (4), alfa -FeMoO,(o) y beta-Fe-
MoO, (), los cuales coincidieron con la fi-
cha No 35-0183, 22-1115 y 22-0628.
JCPDS library.

Intensidad (u a)

Figura 3. Patronesde DRX delas muestras Car-
boén activo soporte (a), FeMo (II)/C 3%
(b), FeMo (I1)/C 5% (c), FeMo (I)/C 6%
(d); (O) B-FeMoOs, (m) a-FeMoOxa.

Los estudios de caracterizacion por
SEM fueron llevados a cabo con el objeto de
analizar la distribucion del hierro sobre la
superficie del carbon sintetizado. Se realiza-
ron tomando cinco puntos en las muestrasy
elaborando el mapeo de los elementos y la
determinacion de la composicion. Para la
discusion se seleccion6 un promedio de los
resultados que se muestran en la figura 4.

La figura 4a representa la microfotogra-
fia del FeMo(II)/C 3% con una magnificacion
de 300, en la cual se aprecia la presencia de
algunos conglomerados consistentes en un
gran numero de particulas pequenas de mo-
libdeno (color amarillo), que pudieron haber-
se formados después de la calcinacion, y par-
ticulas sueltas mas pequenas de forma re-
donda, a lo largo de la superficie del soporte;
en tanto que el hierro (color rojo), aparece
mas finamente disperso. Cuando la cantidad
de FeMol(ll) soportada, se elevo al 5%, las par-
ticulas fueron mas pequenas y mas homogé-
neas, lograndose una mayor distribucion por
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Figura 4.
FeMo (I)/C 6% (c).

el soporte, figura 4b. La microfotografia en la
figura 4c revela que para una adicién de un
6% de FeMol(ll) al soporte poroso, las parti-
culas de Fe y/o molibdeno aparecen en si-
tios ensanchados en la superficie del car-
bon, con una presencia de pequenos agrega-
dos de particulas de 6xidos de molibdeno;
ocasionalmente, también se observan parti-
culas separadas de los 6xidos, dispersas a lo
largo de la superficie y dentro de los poros.
Sin embargo es de notar que el hierro man-
tuvo una tendencia a aglomerarse en sitios
preferenciales del carbon y su dispersion en
relacion con las otras muestras es mucho
menor, figura 4c. Esto conduce a pensar que
existe un porcentaje optimo de FeMo(Ill) a
impregnar para lograr una mejor distribu-
cion del Fe sobre el soporte. Las microfoto-

Micofotografias SEM y analisis EDS para las muestras FeMo (1I)/C 3%(a), FeMo (I1)/C 5% (b) y

grafias presentadas del mapeo de los ele-
mentos carboén, hierroy molibdeno y los res-
pectivos analisis EDS, muestran la existen-
cia de impurezas tales como silicio que po-
drian permanecer en el catalizador calcina-
do, pese a los tiempos largos de limpieza y
exhaustivos lavados, que fueron utilizados
en la sintesis los aerogeles de carbon.

En la figura 5 se muestra las curvas tipi-
cas de la HDS de tiofeno, expresadas como
conversion de tiofeno en funcion del tiempo.
Una pérdida muy rapida de actividad la pre-
sento el catalizador masico, el cual alcanzoé
estado estacionario en la primera hora de
reaccion (28), pese a poseer una gran canti-
dad de fase activa (todo su contenido), este
esta conglomerado y en el momento de la
reaccion, se tiene menor superficie de contac-

Scientific Journal from the Experimental Faculty of Sciences,
at the Universidad del Zulia Volume 22 (Ntmero Especial), 2014



144 Estabilidad de catalizadores Fe-Mo sobre aerogeles de carbon
105- dota de una mayor estabilidad asociada al
o - grado de dispersion y la distribucion de las
f_, = fases activas, sobre la superficie del carbon,
Qo —v—e permaneciendo el hierro (Fe?*) mas tiempo re-
Z " b ducidoy disperso, dificultandose su sinteriza-
g d cion y produciendo una cinética de desactiva-
.g cion mas lenta.
S La mayor estabilidad se obtuvo en el ca-
§ talizador con 5% de FeMo(ll) depositado, lo
2 o cual esta acorde con la distribucion mas ho-
15

10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110 120
tiempo (minutos)

Figura 5. Actividad catalitica en HDS de tiofe-
no para las muestras preparadas
FeMo (I1)5%/C (a), FeMo (I1)3%/C (b),
FeMo (I1)6%/C (c), FeMo(II) (d),
FeMo(IILII) (e)

to, que sumado al area superficial muy baja,
cerca (2 m?/g) se desactiva en los primeros
instantes de la reaccion, debido a procesos de
envejecimiento y sinterizacion de las particu-
las metalicas. La sintesis ultrasénica, bajo at-
mosfera inerte y el ensayo catalitico inmediato
del catalizador masico FeMo(ll), condujo a
mejores resultados de actividad y estabilidad,
que la muestra FeMo(II) que se censo tres me-
ses después, la diferencia en la actividad HDS
de tiofeno del FeMoO, mas fresco, pudo de-
berse a variaciones en las propiedades quimi-
casy electronicas del sulfuro FeMoS,, induci-
das por el ultrasonido (29, 30). De otra parte
en la sintesis ultrasonica se logra disminuir el
tamano de cristalita acercandonos a la escala
nano de la especie (Fe2), 1o cual podria redu-
cir la sinterizacion y facilitar que permanezca
mas tiempo reducida, mejorando notoria-
mente su actividad. La fuerte desactivacion
del catalizador FeMo(II) sensado tres meses
después, pese a que se guardo bajo atmosfera
inerte, se debi6 a la formacion de la mezcla de
estados de oxidacién (Fe?*) y (Fe3*), (apreciado
por el cambio de coloracion de azul a verde),
siendo mas rico en (Fe?*), que es inactivo para
HDS (12, 13). El efecto benéfico del soporte
carbonoso poroso sobre la fase metalica, la

mogénea y uniforme apreciada en el mapeo
de los elementos por SEM y coherente con el
menor valor de la constante de desactivacion
que se mantuvo en un orden de magnitud de
102, con valores de kypg de 0.0024
mmolTh/g.min, 0.0016 mmolTh/g.min,
0,0014 mmolTh/g.min, 0.0019
mmolTh/g.min, para los sistemas cataliticos
FeMoO,, FeMo(ll)/C 3%, FeMo(Ill)/C 5% y
FeMo(II)/C 6%, respectivamente. En los sis-
temas cataliticos estudiados, se apreciaron
la influencia de varios efectos sobre la activi-
dad HDS de tiofeno, predominando la disper-
sion de las fases metalicas sobre el soporte y
la permanencia de la fase reducida del hierro
FeMoS,, lo que se pudo corroborar con los re-
sultados del area superficial y el estudio de
SEM. Las muestras FeMo(II)/C 3% y
FeMo(II)/C 5% poseen resultados de area su-
perficial semejantes, pero la actividad fue
mayor en el FeMo(Il)/C 5%, el cual mostro
una mayor distribuciéon y dispersion de la
fase metalica. De otra parte debido a que la
deposicion de la fase metalica, se da en el
poro del soporte impregnaciones de hierro
por encima del 6%, llenan los poros y favore-
cen la agregacion y la pérdida de area super-
ficial, lo que condujo a una estabilidad menor
del catalizador.

Conclusiones

La obtencion de aerogeles de carbén en
atmosfera controlada con ultrasonido y piro-
lisis con nitrégeno fueron efectivos para dis-
persar y estabilizar las fases metalicas tipo
FeMol(Il), activas en la reaccion de hidrode-
sulfuracion de tiofeno. Se alcanzé una con-
version de tiofeno en estado estacionario en-

Scientific Journal from the Experimental Faculty of Sciences,
at the Universidad del Zulia Volume 22 (Ntmero Especial), 2014



Barbosa, A.L. et al. / Ciencia Vol. 22 (Niimero Especial) 2014, 137 - 146

145

tre 60 y 70% en un tiempo de 100 minutos.
El catalizador que mostré mejor estabilidad
fue el FeMo(I[)5%/C, que present6 una dis-
persion uniforme y particulas muy peque-
nas de los 6xidos precursores sobre la su-
perficie del soporte, evitando los fenémenos
de sinterizacion y envejecimiento rapido.
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