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RESUMO

A busca por combustiveis alternativos tem se intensificado como uma solucéo viavel para
substituir o petrodiesel, promovendo beneficios tanto ambientais quanto econdmicos.
Nesse cenario, o biodiesel surge como uma alternativa sustentavel, sendo um combustivel
renovavel e biodegradavel produzido por meio da reagéo de transesterificacao de ésteres
de acidos graxos presentes em 0leos vegetais e gorduras. Para que essa reacao ocorra
com alta eficiéncia, é essencial a utilizacdo de catalisadores, que podem ser classificados
como homogéneos ou heterogéneos. Neste trabalho, hidroxidos duplos lamelares (HDLS)
foram sintetizados por dois métodos: co-precipitacdo (HDL-CP) e co-precipitacdo seguida
de tratamento hidrotérmico (HDL-H). A partir desses materiais, 6xidos mistos (Al,O5/MgO)
foram obtidos por calcinacdo a 550°C e aplicados como catalisadores heterogéneos na
producdo de ésteres alquilicos. O estudo das propriedades estruturais dos o6xidos
sintetizados foi realizada através de espectroscopia de energia dispersiva de raios-X
(EDX), espectroscopia de absorcao no infravermelho (FT-IR), difracéo de raios-X (DRX),
termogravimetria (TGA), area superficial especifica (BET), microscopia eletrdnica de
transmissao (MET), microscopia eletronica de varredura (MEV) e dessorcdo por
temperarura programada (TPD). Com a andlise do perfil de difracdo de raios-X dos
catalisadores, foi confirmanda a formacao dos 6xidos mistos devido a calcinacdo. Para as
reacdes modelo de transesterificacdo, acetato de etila e metanol foram utilizados na razéo
molar 1:5, a 120°C, com tempos reacionais variando de 15 a 360 minutos, e 5% em massa
de catalisador. A conversao do acetato de etila foi quantificada por cromatografia gasosa
com detector de ionizacdo em chama (CG-FID). O catalisador HDL-CP apresentou 63%
de converséo, mostrando-se promissor para reacoes de transesterificacdo. Os resultados
indicam que os Oxidos mistos derivados de HDLs podem ser uma opc¢ao viavel como

catalisadores heterogéneos em processos de transesterificagdo.

Palavras-chave: Hidroxidos Duplos Lamelares, catalise heterogénea



ABSTRACT

The search for alternative fuels has intensified as a viable solution to replace petrodiesel,
promoting both environmental and economic benefits. In this scenario, biodiesel emerges
as a sustainable alternative, being a renewable and biodegradable fuel produced through
the transesterification reaction of fatty acid esters present in vegetable oils and fats. For
this reaction to occur with high efficiency, the use of catalysts, which can be classified as
homogeneous or heterogeneous, is essential. In this work, layered double hydroxides
(LDHs) were synthesized by two methods: co-precipitation (LDH-CP) and co-precipitation
followed by hydrothermal treatment (LDH-H). From these materials, mixed oxides
(Al,03/MgO) were obtained by calcination at 550°C and applied as heterogeneous
catalysts in the production of alkyl esters. The study of the structural properties of the
synthesized oxides was carried out through energy dispersive X-ray spectroscopy (EDX),
infrared absorption spectroscopy (FT-IR), X-ray diffraction (XRD), thermogravimetry
(TGA), specific surface area (SSA), transmission electron microscopy (TEM), scanning
electron microscopy (SEM) and temperature programmed desorption (TPD). The analysis
of the X-ray diffraction profile of the catalysts confirmed the formation of mixed oxides due
to calcination. For the model transesterification reactions, ethyl acetate and methanol were
used in a molar ratio of 1:5, at 120°C, with reaction times ranging from 15 to 360 minutes,
and 5% by mass of catalyst. The conversion of ethyl acetate was quantified by gas
chromatography with flame ionization detector (GC-FID). The HDL-CP catalyst showed
63% conversion, showing promise for transesterification reactions. The results indicate that
mixed oxides derived from HDLs may be a viable option as heterogeneous catalysts in

transesterification processes.

Keywords: Layered Double Hydroxides, heterogeneous catalysis
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1. INTRODUCAO

A crescente escassez de combustiveis fosseis, aliada ao aumento significativo do
consumo energeético e, sobretudo, as preocupacdes ambientais decorrentes das elevadas
emissdes de gases, geradas por fontes ndo renovaveis, tem se tornado um desafio global
nos ultimos anos. Esse contexto impulsionou a busca por combustiveis renovaveis como
uma alternativa estratégica para garantir um desenvolvimento sustentavel e mitigar os
impactos ambientais. Consequentemente, a producéo de biocombustiveis, especialmente
o biodiesel, tem sido amplamente investigada, considerando que este é derivado de
materiais primarios renovaveis e emite niveis significativamente inferiores de poluentes

em comparacdo com os combustiveis (CASTANHEIRA, 2014).

O biodiesel, conforme a legislacéo vigente, € um combustivel renovavel capaz de
substituir parcial ou totalmente o diesel de petrdleo, trazendo diversos beneficios
socioambientais. No Brasil, apenas o biodiesel derivado de 6leos ou gorduras vegetais e
animais é regulamentado (KNOTHE, 2006). A principal rota comercial de producéo
envolve catalise alcalina, utilizando hidroxidos ou alcoxidos metélicos na
transesterificagdo com metanol, devido ao alto rendimento e menor custo operacional
(CORDEIRO et al., 2011). Embora os catalisadores homogéneos basicos apresentem alta
converséo, pesquisas estdo focadas no desenvolvimento de catalisadores heterogéneos
devido as vantagens como menor corrosividade, facilidade de recuperacao e reducao de
residuos. Nessa abordagem, o material contém uma fase ativa e um suporte, geralmente,
inerte, sendo a alumina amplamente utilizada como suporte de catalisadores por
apresentar uma area superficial elevada (GAMA, 2015; CORDEIRO et al., 2011).

Grande parte do aluminio reciclado no Brasil tem como origem as latas de
refrigerantes, cervejas e sucos. Porém, outros produtos fabricados com aluminio podem
ser reciclados, como por exemplo, esquadrias, janelas, portas, componentes de
eletrodomésticos, sobras da producdo de utensilios de aluminio, estruturas de boxes,
cadeiras, mesas entre outros (ABRELPE, 2025).

O desenvolvimento de métodos econbmicos para reutilizagdo de residuos de
aluminio € essencial para agregar valor aos produtos e reduzir impactos ambientais, visto
gue muitos residuos sdo descartados de forma inadequada. O uso de residuos de
aluminio para a sintese de catalisadores heterogéneos é promissor devido a sua
estabilidade quimica, reciclabilidade e baixa solubilidade. Entre os materiais cataliticos
metalicos, as argilas destacam-se, sendo amplamente aplicadas em catalise, reciclagem,

agricultura e remediacdo ambiental devido a suas caracteristicas interessantes, como

13



retencdo de agua, encolhimento, inchaco, reatividade, coesédo e tamanho de particulas.
Elas podem ser empregadas em sua forma natural, por exemplo em catalise, devido a sua
eficacia, baixo custo e abundancia (GAMA, 2015; CORDEIRO et al., 2011).

O hidroxido de aluminio sintetizado a partir de residuos de aluminio representa uma
alternativa sustentével, contribuindo para a reducdo do impacto ambiental associado ao
descarte desse metal. Esse material apresenta ampla capacidade, destacando-se seu uso
na composicdo de Hidroxidos Duplos Lamelares (HDL), que possuem estrutura cristalina
organizada em camadas e exibem propriedades adsorventes, cataliticas e de troca ibnica.
A obtencédo do HDL ocorre por meio da lixiviagdo dos ions AIR* na forma de hidroxido,
seguida por reacdo com ions divalentes, formando uma estrutura lamelar ordenada com

potencial para diversas aplicacdes (ZAWRAH et al., 2019).

Os Hidréxidos Duplos Lamelares (HDL), também denominados compostos do tipo
hidrotalcita, sdo uma classe de materiais lamelares inorganicos de natureza basica. Eles
apresentam uma estrutura octaédrica, em que o0s céations metalicos ocupam a posicao
central de unidades octaédricas conectadas por compartilhamento de bordas. Cada cation
metélico contém seis ions (OH"), formando camadas continuas e bidimensionais. Entre
essas camadas, localizam-se espécies anibnicas interlamelares, que podem ser trocadas,
conferindo ao HDL sua notavel capacidade de troca ibnica (BUKHTIYAROVA, 2019).

Devido a sua elevada eficiéncia em processos de troca idnica, estabilidade quimica
e capacidade de regeneracéo, a sintese de diferentes tipos de HDL pode ser modulada
por meio da variacdo da natureza dos cations divalentes e trivalentes, de suas propor¢cdes
e dos tipos de anions interlamelares presentes. Essas caracteristicas conferem aos HDL
uma grande variedade de aplicac6es em diversas areas, tais como na area da catalise (LI
et al. 2020; REYNA VILLANUEVA et al. 2019; ZHOU et al. 2021).

O tratamento térmico dos HDL, em temperaturas superiores a 550 °C resulta no
colapso da estrutura lamelar, promovendo a formacéao de éxidos e hidroxidos metélicos
mistos (YANG et al., 2002). Os Oxidos mistos resultantes apresentam caracteristicas
notaveis, incluindo tamanho reduzido de cristalitos (aproximadamente 10 nm), area
especifica elevada, propriedades basicas de superficie e o caracteristico efeito de
memoria. Esse efeito permite a reidratacdo dos Oxidos mistos na presenca de agua,
possibilitando a regeneracao da estrutura lamelar original,conferindo alta aplicabilidade
desses materiais em catalise, como adsorventes e ambientais (CAVANI et al., 1991).

A calcinacdo promove a eliminacdo da agua interlamelar, cuja presenca poderia
comprometer a eficiéncia do processo de transesterificacdo. Além disso, esse tratamento

térmico induz a instabilidade da estrutura lamelar dos HDL, originando Oxidos mistos
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nanoporosos altamente ativos. Esses 6xidos apresentam grupos basicos associados a
presenca de hidroxilas, bem como sitios acido-base de Lewis, referentes aos pares O
M™ (Figura 1), funcionais para a ativacao da carbonila dos glicerideos e na formacéao de
alcoxidos envolvidos nas reacdes de transesterificacdo (MENEGHETTI, 2013; CHAGAS
et al., 2012; XIE et al, 2006). Assim, com a calcinacdo dos HDL ocorrem processos de
desidratacdo, descarbonatacdo e desidroxilacdo, resultando na formacdo de Oxidos
nanoporosos com elevada area superficial catalitica e alta estabilidade térmica (CHAGAS
et al., 2012). Esses 6xidos apresentam sitios ativos com carater acido e basico de Lewis
em sua superficie, os quais desempenham seu papel na ativagdo da carbonila dos

glicerideos e da hidroxila dos alcoois utilizados.

Os 6xidos metalicos mistos resultantes da decomposicao térmica controlada dos
Hidroxidos Duplos Lamelares, também apresentam propriedades estruturais e funcionais
interessantes. Dentre essas caracteristicas, destacam-se a elevada area superficial
especifica (variando entre 100 e 300 m2/g), a presenca de sitios basicos, uma disperséo
homogénea e termicamente estavel dos ions metalicos constituintes, além de efeitos
sinérgicos entre os elementos da estrutura. Além disso, esses materiais possuem a
capacidade de resisténcia da estrutura lamelar original sob condigdes moderadas (DUAN
e EVANS, 2006).

Os HDL tém recebido relevante atencao do ponto de vista ambiental e econdmico
por serem constituidos de materiais abundantes, de simples manuseio, atéxicos, de facil
separacdo do meio reacional, reciclaveis e de baixo custo (XU et al., 2011). Diante das
caracteristicas que tornam interessante a aplicacao dos 6xidos mistos derivados de HDL,
este trabalho tem por objetivo avaliar a atividade catalitica dos 6xidos mistos (Al203/MgO)

em reacOes modelo de transesterificacdo de acetato de etila e metanol.
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2. OBJETIVOS

2.1 Geral

Sintetizar 6xidos mistos derivados de Hidréxidos Duplos Lamelares a partir de

residuos de aluminio, caracterizd-los e avaliar sua aplicabilidade na area de catalise.

2.1. Especificos

v

v

Sintetizar o hidréxido de aluminio a partir do residuo de esquadrias de aluminio;

Sintetizar os oxidos mistos Mg/Al a partir do hidréxido de aluminio oriundo do

residuo de esquadrias de aluminio;

Avaliar os métodos de sintese dos 6xidos mistos Mg/Al na formacéo de compostos

do tipo hidrotalcita;

Caracterizar os 6xidos a partir das técnicas de DRX (Difracdo de Raio-X), BET
(Técnica desenvolvida por Brunauer, Emmett e Teller), TGA (Termogravimetria);
FTIR (Espectroscopia de absorcéo no infravermelho); MET (Microscopia eletrénica

de transmissao) e MEV (Microscopia eletrénica de varredura);

Avaliar a aplicacéo dos 6xidos Mg/Al sintetizados em reacéo de transesterificacédo

Acetato de Etila e Metanol;

Identificar e quantificar os produtos de reacdo dos processos cataliticos por

cromatografia gasosa.
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3. REVISAO BIBLIOGRAFICA

3.1. Biocombustiveis

O aumento do consumo de energia e a maior acessibilidade aos meios de
transporte contribuem para a elevagdo das emissfes de gases de efeito estufa na
atmosfera. Paralelamente, a perspectiva de esgotamento das reservas de combustiveis
fosseis de facil exaustdo tem impulsionado, em escala global, o interesse cientifico na
producédo de biocombustiveis a partir de fontes renovaveis, o que envolve a diversificacéo,

para tornar mais sustentavel a matriz energética mundial (TARIG et al., 2012).

Os biocombustiveis sao definidos como combustiveis ou fontes de energia
renovaveis derivadas de biomassa, e podem ser encontrados em abundancia na natureza
ou produzidos em pequena e média escala. Esses combustiveis sdo empregados em
motores de combustdo interna como substitutos parciais ou totais dos derivados de
petréleo, conforme previsto na definicdo técnica da Lei n°® 9.478, de 6 de agosto de 1997
(MINISTERIO DO MEIO AMBIENTE, 2015).

Atualmente, diversos tipos de biocombustiveis estdo disponiveis no mercado, entre
0S quais se destacam o bioetanol, o biogas, a biomassa e o biodiesel. Dentre eles, o
biodiesel ganha especial relevancia como uma substituinte do diesel derivado do petréleo,
devido as suas propriedades renovaveis, menor impacto ambiental e potencial de reducéo
das emissdes de gases de efeito estufa (AGENCIA NACIONAL DO PETROLEO, 2025;
MINISTERIO DO MEIO AMBIENTE, 2025; COSTA, 2016).

O uso de Oleos vegetais como combustivel é documentado desde 1900, quando
Rudolph Diesel desenvolveu o primeiro motor de combustdo interna (motor de ciclo
diesel), projetado para operar com petréleo cru e 6leo de amendoim. No entanto, devido
ao baixo custo e a alta disponibilidade do petrdleo naquela época, este se tornou o
combustivel predominantemente por um longo tempo (TREMILIOSI, 2009).

A utilizacéo direta de 6leos ou gorduras de origem vegetal ou animal em motores
de ciclo diesel é limitada devido as suas propriedades fisico-quimicas, como alta
viscosidade, maior densidade, baixa volatilidade e carater poli-insaturado. Essas
caracteristicas causam uma seérie de problemas nos motores, como combustéo
incompleta, formagcdo de depdsitos de carbono nos sistemas de injecdo, reducdo da
eficiéncia de lubrificacdo, obstrugdo nos filtros de 6leo e emissdo de acroleina, uma
substancia altamente toxica e cancerigena resultante da combustdo térmica do glicerol,
entre outros. Diante disso, a conversao desses 0Oleos e gorduras em monoésteres

alquilicos, conhecidos como biodiesel, resulta em caracteristicas fisico-quimicas
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semelhantes as do 6leo diesel mineral (SUAREZ et al.,, 2007; RINALDI et al., 2007;
COSTA, 2016).

3.2. Biodiesel

Do ponto de vista quimico, o biodiesel € composto por ésteres alquilicos derivados
de acidos graxos de cadeia longa, sendo produzido por meio da transesterificacdo de
triacilglicerideos ou da esterificacdo de acidos graxos livres, com alcoois de cadeia curta
(geralmente com até cinco carbonos). Diversos 0leos comestiveis e ndo comestiveis

podem servir como matéria-prima para esse processo (BARNWAL & SHARMA, 2005).

Atualmente, o biodiesel é classificado em trés geracdes, de acordo com a origem
de suas matérias-primas. A primeira geracao é obtida a partir de 6leos comestiveis, como
soja, palma e girassol. A segunda geracao inclui 6leos ndo comestiveis, como jatrofa, nim
e jojoba, sendo amplamente estudada devido a sua capacidade de reduzir o impacto sobre
a seguranca alimentar e minimizar a competicdo com a producao de alimentos (BRENNAN
& OWENDE, 2010). Ja a terceira geracdao utiliza biomassa de microalgas, uma alternativa
promissora devido ao seu alto rendimento e menor demanda por terras agricolas (TARIG
et al., 2012).

Cada geracao de biodiesel apresenta vantagens e desafios especificos, variando
em termos de disponibilidade de matéria-prima, custos de producédo e impacto ambiental.
A Tabela 1 apresenta uma analise comparativa das principais vantagens e desvantagens

desses trés tipos de geracéo de biodiesel.

Tabela 1. Principais vantagens e desvantagens das trés geracdes de biodiesel.

TIPO DE GERACAO VANTAGENS DESVANTAGENS
DE BIODIESEL
PIMEIRA Alta producéo Desequilibrio ecolégico
Biodiesel de qualidade Desmatamento
Cultivo local Necessidade de terra aravel
SEGUNDA Ambientalmente amigavel | Maior quantidade de alcool prara
transesterificar
Eliminacdo da Maior viscosidade, a depender da
concorréncia alimentar fonte
Exigéncia de pouca terra Producéo desigual conforme a
agricola demanda
TERCEIRA Elevada produtividade N&o disponivel em escala global
Reproducao rapida Necessita de bastante luz solar

Fonte: Adaptado de TARIG et al., 2012.
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3.2.1. Sintese do biodiesel

3.2.1.1. Reacao de transesterificacao

A obtencéo do biodiesel pode ser realizada por diversos processos, destacando-se
a esterificacdo e a transesterificacdo, sendo esta Ultima a mais utilizada. A reacdo de
transesterificacdo envolve a conversdo de um glicerideo com um alcool de cadeia curta,
como metanol ou etanol, na presenca de um catalisador, acido, alcalino ou enzimatico,
podendo ser homogéneo ou heterogéneo. Esse processo resulta na formacdo de uma
mistura de ésteres alquilicos de acidos graxos (biodiesel) e glicerol (coproduto reacional)
(Figura 1) (BESSE, 2014; IZIDA et al., 2015).

Dentre os catalisadores, os homogéneos alcalinos sdo amplamente empregados
na industria devido ao seu baixo custo e alta eficiéncia na conversdo dos acidos graxos.
Na reacao, o alcool é usado em excesso, deslocando o equilibrio no sentido da formacao
dos ésteres alquilicos (produtos) (ALBUQUERQUE, 2006; DE OLIVEIRA, 2006;
GUEBARA, 2016).

Figura 1- Sintese da reacao de transesterificacdo dos &cidos graxos.

O—R,
o /
“ R1—-C\
R,——c—o\ o) HO__
o] CH, 0—R, CH,
| | l Catalisador /
R, C—O0——CH + 3 HO Ry, — P R, c\ + HO——CH
(|3 /C’:Hz \0 CH,
R;——C—0 /0—R4 o™
Triglicerideo Alcool Ra_c\\ Glicerol

Esteres de acidos graxos

Fonte: BESSE, 2014.

3.2.2. Catalise Heterogénea

A busca por catalisadores mais eficientes para a transesterificagcdo tem se
intensificado, devido as suas condi¢cdes reacionais, como a utilizacdo de menor
temperatura de sintese, além de permitir a recuperacdo e reutilizagdo do material
catalitico. Nesse contexto, os catalisadores heterogéneos tornam-se uma alternativa
interessante, pois a etapa de neutralizacdo do catalisador homogéneo acido ou bésico
gera um maior volume de residuos finais neste tipo de processo. O uso de catalisadores

sélidos, torna o processo mais sustentavel e economicamente viavel, uma vez que a
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separacao dos catalisadores pode ser realizada por filtragdo, dispensando etapas
adicionais de neutralizacdo. Além disso, sua capacidade de reciclagem sem a
necessidade de tratamentos quimicos adicionais reforca sua aplicabilidade na area da
catalise (ARMOR, 1997; CANAKCI; VAN GERPEN, 1999; GUEBARA, 2016).

3.3. Residuo de aluminio

O aluminio, terceiro elemento quimico mais abundante na crosta terrestre, ndo é
encontrado em sua forma metéalica na natureza, estando presente apenas na forma de
minerais (SILVA, 2023). Sendo o segundo metal mais utilizado no mundo, atr4s apenas
do ferro, o aluminio possui diversas propriedades fisico-quimicas interessantes, incluindo
baixa densidade (~2,70 g/cm3), baixa temperatura de fusdo (~933 K), elevada
condutividade térmica e elétrica, resisténcia a corrosdo, maleabilidade, leveza e alta
capacidade de formacdo de ligas metdlicas. Além disso, € um metal ndo magnético,
impermeével, tornando-se essencial para diversas aplicagfes industriais, como nos
setores aeroespaciais, de construcao civil e maritimo. Atualmente, a producédo de aluminio
ocorre por dois métodos principais: (i) a producdo primaria, na qual o metal é obtido a
partir da alumina extraida do minério de bauxita, e (ii) a producéo secundaria, que utiliza

sucatas e residuos de aluminio para sua obtencéo (SILVA, 2023).

Uma parcela significativa do aluminio reciclado no Brasil é proveniente de
embalagens, como latas de refrigerante, cerveja e suco. No entanto, diversos outros
produtos de aluminio também podem ser reciclados, incluindo esquadrias, janelas, portas,
componentes de eletrodomésticos e residuos industriais da fabricagcdo de madeira de
aluminio. O desenvolvimento de métodos eficientes e economicamente viaveis para
reutilizar e reciclar residuos de aluminio € importante para gerar produtos de alto valor
agregado e reduzir passivos ambientais, pois muitos desses materiais sdo descartados de
forma inadequada. Assim, o hidroxido de aluminio produzido a partir de residuos de
aluminio torna-se um produto ambientalmente correto com amplas aplicacdes, incluindo a

producéo de hidroxidos duplos lamelares (LDH).

3.4. Hidroxido de Aluminio

O hidréxido de aluminio (AI(OH)3;) € um composto inorganico que pode ocorrer
naturalmente, na forma do mineral gipbsita, ou ser obtido por processos sintéticos. Sua
ampla aplicabilidade industrial deve-se as suas propriedades, incluindo baixo custo,
facilidade de obtencdo e boa processabilidade com termoplasticos (SILVA et al., 2020).
Sua producdo em escala industrial é realizada a partir do mineral bauxita, por meio do

processo Bayer, que € o principal método para a obtencdo de alumina (Al,O3). Este
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processo envolve a dissolugdo da bauxita com o hidroxido de sodio para a obtencéo de
uma solucédo de aluminato de sddio. Os residuos sélidos sdo removidos e 0 material é
entdo precipitado e, na sequéncia, ocorre a etapa de separacdo do gel de hidréxido de
aluminio. Posteriormente, é realizada a etapa de lavagem, seguida de secagem para a
obtencéo o hidroxido de aluminio em p6 (LOGINOVA e SHOPPERT, 2014).

Além disso, o hidroxido de aluminio obtido a partir de residuos metélicos representa
uma alternativa ambientalmente sustentavel, contribuindo para a reducdo do impacto
ambiental associado ao descarte inadequado desses materiais. Esse composto apresenta
diversas aplicacOes industriais, dentre elas, a producdo de compostos do tipo hidrotalcita

(hidréxidos duplos constituidos por magnésio e aluminio) (ZAWRAH et al., 2019).

3.5. Hidroxidos Duplos Lamelares

Os Hidroxidos Duplos Lamelares (HDL) sdo materiais conhecidos desde o inicio do
século passado, sendo encontrados principalmente em rochas metamorficas, embora
também possam ocorrer em depdsitos salinos, evidenciando que sua formacéo nao requer
necessariamente condicfes extremas de temperatura e pressdo. A primeira sintese
desses compostos foi realizada por Feitknecht em 1933, baseado na precipitacado
controlada de solu¢des aquosas contendo cations metélicos com uma solugéo alcalina.
Estruturalmente, os HDLs sédo formados por camadas octaédricas nas quais cations
metalicos bivalentes e trivalentes sdo distribuidos. A substituicdo parcial de cations
bivalentes por trivalentes gera um excesso de carga positiva nas lamelas, que é
compensado pela presenca de anions interlamelares, como carbonato e moléculas de
agua (CARDOSO, 2002).

3.5.1. Estrutura

As hidrotalcitas sdo compostas basicamente por lamelas contendo cations de
magnesio e aluminio intercaladas por anions carbonato, sendo representadas pela

formula geral exibida na Equacao 1.
[M?* 1.x M3*x (OH)2]** A™ 5 m *nH20 (1)
Onde:
M?2* é um céation metalico divalente;
M3* é um céation metdlico trivalente;

A™ € um anion intercalado com carga m-;
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X € a razao dos cations divalentes e trivalentes;
n € o numero de moléculas de agua intercaladas.

O HDL tem uma estrutura octaédrica na qual cations metalicos sdo acomodados
no centro do octaedro de compartilhamento de bordas e, cada cation (M?* ou M3*) contém
seis ions OH" que sé&o localizados nos cantos e formam folhas infinitas (BUKHTIYAROVA,
2019; MISHRA et al., 2018). Com o0 objetivo de estabilizar as lamelas, anions hidratados
gue podem ser inorganicos ou organicos, sdo intercalados na regido interlamelar,
promovendo um empilhamento das camadas de hidroxido. A Figura 2 representa um

esquema estrutural de um HDL e uma unidade octaédrica.

A Figura 2 esquematiza a estrutura de um HDL formado por octaedros cujos
espacos centrais sdo ocupados por cations divalentes e trivalentes, os vértices por

hidroxilas e entre as camadas de octaedros (lamelas) estédo alojados anions e agua.

Figura 2 — Estrutura tridimensional de uma hidrotalcita

Folha tipo BrucV oy

Regido Interlamelar j

@ oH @ H0 ) Anion COz* @) M oum*

hyuhgv

Fonte: Adaptado de GUEBARA, 2016.

3.6. Oxidos Derivados de Hidrotalcitas

A calcinacdo de materiais do tipo hidrotalcita resulta na formacéo de 6xidos mistos
com estrutura desordenada e sem efeito de memdria, permitindo a reconstituicdo da
estrutura original sob condi¢cdes adequadas. Durante a protecéo térmica, ha liberacdo de
agua e dioxido de carbono, sem ocorrer a desaluminizagédo das camadas de brucita, o que
preserva a integridade estrutural e promove um aumento substancial da area superficial
(CREPALDI; VALIM, 1998).

Os Oxidos derivados de hidrotalcitas apresentam sitios cataliticos acidos e basicos
de Lewis em sua estrutura, conferindo-lhes alta reatividade. Além disso, possuem a
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capacidade de incorporar agua e diéxido de carbono diretamente do ar atmosférico (Figura
3) (CAVANI; TRIFIRO; VACCARI, 1991).

Figura 3 — Efeito memoria dos Oxidos provenientes de hidrotalcitas.

(HDL) PRECURSOR OXIDO NOVO HDL

FONTE: Adaptado de SIMONETTI, 2011.
3.4.5. Aplicacéo Catalitica

Um estudo realizado por Reyna-Villanueva et al. (2019) avaliou a produgéo de
biodiesel utilizando MgAI-HDL e seus e derivados 6xidos mistos como catalisadores. HDLs
com diferentes razdes molares Mg/Al foram sintetizados empregando Na,CO; ou NH;
como agentes precipitantes. Para a sintese do biodiesel, utilizou-se 6leo de girassol,
analisando a relacdo entre as propriedades fisico-quimicas e texturais dos resultados e
sua atividade catalitica. Os resultados indicaram que duas amostras de O6xidos mistos,

obtidas por calcinacdo dos HDL a 550°C, exibiram as melhores atividades cataliticas.
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4. METODOLOGIA

4.1. Materiais

Os experimentos foram realizados com a utilizacao de Al(OH)s, obtido por lixiviacdo
basica de residuos de aluminio, disponibilizados por uma fabrica de esquadrias de
aluminio, localizada em Maceio/AL, Brasil. Os reagentes e solventes utilizados estdo
apresentados na Tabela 2. Todos os reagentes foram obtidos comercialmente e utilizados

como recebidos.

Tabela 2 — Reagentes e Solventes utilizados

REAGENTES/ FORMULA PUREZA | FORNECEDOR
SOLVENTES MOLECULAR (%)
Acetato de etila C4HgO2 > 99,5 Dinamica
Acido cloridrico HCI > 37,0 Sigma-Aldrich
Etanol C2H6O > 99,5 Dinamica
Hidréxido de sédio NaOH > 97,0 Sigma-Aldrich
Metanol CH40O > 99,5 Dinamica
Nitrato de Mg(NO3)2 - Sigma-Aldrich
Magnésio

Fonte: AUTORA, 2025.

4.2. Residuo de aluminio

O residuo de aluminio utilizado para a sintese do HDL foi coletado em uma fabrica
de esquadrias de aluminio situada no Municipio de Maceié — AL. A Figura 4 mostra o

residuo de aluminio fornecido pela fabrica.

Figura 4 — Residuo de aluminio da fabrica de esquadrias de aluminio.

Fonte: AUTORA,2025.
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O residuo de aluminio gerado no processo de fabricacdo de esquadrias resulta da
combinacao de pedacos fragmentados de placas de aluminio e po de policloreto de vinila
(PVC), tornando sua reciclagem inviavel devido a dificuldade de separacdo desses
materiais. Esse residuo € atualmente descartado como lixo comum pela empresa. A
presenca de PVC no material residual deve-se ao corte de placas realizado no mesmo
ambiente de producdo, contribuindo para a contaminacdo e a complexidade do

reaproveitamento.

4.3. Lixiviacdo basica do residuo de aluminio

O processo de lixiviagao alcalina foi empregado para a sintese de hidroxido de
aluminio (AI(OH);) a partir de residuos de aluminio. Para isso, 10 g do residuo de aluminio
foram dissolvidos em 100 mL de uma solucédo de hidroxido de sédio (NaOH) a 2,0 mol L™
Devido a liberacao de gas hidrogénio (H,), especialmente durante a agitacdo do sistema,

o procedimento foi realizado em ambiente ventilado para garantir a dissolu¢cdo completa.

Apbs a dissolucdo completa, a solugdo resultante foi submetida a um processo de
filtracdo para remocdo de impurezas sdlidas. Em seguida, o acido cloridrico (HCI) foi
adicionado ao filtrado até a neutralizacado do meio, alcangando o pH 7,5. O precipitado de
Al(OH)s foi lavado com agua deionizada e submetido a um processo de secagem a 100°C
por 24 h. Por fim, o material so6lido seco foi macerado até a obtencdo de um pé fino
(FERNANDES et al., 2021; ZAWRAH et al., 2019). A Figura 5 ilustra o esquema do

processo de lixiviacdo basica para a obtencéo de Al(OH)s;.

Figura 5 — Processo de lixiviacdo béasica.
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Fonte: SILVA,2023.

4.4. Sintese dos precursores dos oxidos cataliticos

4.4.1. Método de co-precipitacdo

Inicialmente, 0,075 mol de nitrato de magnésio foi dissolvido em 100 mL de agua
deionizada. Em seguida, 0,025 mol de hidroxido de aluminio em po foi adicionado a

solucdo de nitrato de magnésio, formando a solucdo X. Paralelamente, em outro
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recipiente, 0,2 mol de hidroxido de sédio e 0,05 mol de carbonato de sodio foram
dissolvidos em 100 mL de agua deionizada para formar a solucéo Y. Posteriormente, a
solucéo Y foi adicionada de forma cuidadosa a suspensdo X sob vigorosa agitacao,
garantindo a homogeneizacgéo do sistema (ZAWRAH et al., 2019). Apos aproximadamente
2 horas, o material obtido foi entdo submetido a um processo de centrifugacéo e,
posteriormente, a um processo de secagem em estufa a 75°C por 24 horas. Apos a
secagem completa, o material foi macerado até a obtencdo de um pé fino. A Figura 6

apresenta o esquema do método de co-precipitacao.

Figura 6— Esquema do método de co-precipitacao.
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Fonte: SILVA,2023.

4.3.2 Método de co-precipitacdo e tratamento hidrotérmico

Inicialmente, a descricdo do método de co-precipitacdo e tratamento hidrotérmico
seguiu 0 mesmo procedimento descrito no item 4.3.1. Apds a etapa da mistura das
solugdes X e Y, o material resultante foi inserido em uma autoclave e colocado em um
tratamento hidrotérmico em estufa a 180°C por 24 horas. Em seguida, o material obtido
foi lavado repetidamente com &agua deionizada e submetido a um processo de
centrifugacéo. Posteriormente, o sélido foi seco em estufa a 75 °C por 24 horas. Apés a
secagem completa, o material foi macerado até a obtencdo de um p6 fino (ZAWRAH et
al., 2019). A Figura 7 apresenta o esquema do método de co-precipitacdo seguido por um

tratamento hidrotérmico.

Figura 7 — Esquema do método de co-precipitacdo seguido por um tratamento
hidrotérmico.
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4.5. Sintese dos catalisadores

Para a obtencéo dos 6xidos mistos derivados do HDL Mg/Al de co-precipitacdo e
de tratamento hidrotérmico foram calcinados a 550°C em uma rampa de 16°C/min,
permanecendo nesta temperatura por 180 min. Na sequéncia, os materiais foram retirados
ainda aquecidos da mufla, aproximadamente 250°C, e armazenados em dessecador a
atmosfera inerte. A temperatura de calcinacao foi determinada a partir dos resultados de

analise termogravimétrica dos HDL.
4.6. Caracterizacdo dos 6xidos mistos

4.6.1. Analise termogravimétrica (TGA)

A analise termogravimétrica foi realizada para determinacdo da degradacao
térmica, utilizando o analisador térmico SDT 650 da TA Instruments. A degradacao térmica
foi conduzida em um médulo termogravimétrico com taxa de aquecimento de 10°C min-t
em uma atmosfera de nitrogénio. A amostra foi aquecida de 30°C a 900°C (KULJIRASETH
et al., 2019).

4.6.2. Area Superficial Especifica e distribuicées do diametro de poros pelo método de
BJH

Os o6xidos analisados foram previamente desgaseificados a 100°C sob vacuo por
12 horas. A caracterizacao foi realizada por isotermas de adsorcéo-dessorcao de N,
obtidas na temperatura do nitrogénio liquido, utilizando um analisador automatico de
fisissorcdo (Nova 2200e, Quantachrome Instruments). As areas superficiais especificas
foram determinadas pelo método Brunauer-Emmett-Teller (BET), enquanto as
distribuic6es de diametro médio dos poros foram calculadas pelo método Barrett-Joyner-
Halenda (BJH).

4.6.3. Difracdo de raios-X (DRX)

A difratometria de raios-X, conduzida em equipamento marca Shimadzu modelo
XRD-7000, tem como objetivo a determinacéo da estrutura cristalina e das propriedades
estruturais dos materiais lamelares. As medidas de difracéo de raios-X foram obtidas pelo

método de pd, sendo a faixa de varredura (26) de 5 — 70° com variacdo de 2° min-,

O tamanho do cristal dos 6xidos, foram estimados usando os dados de raios X pela

equacao de Scherrer (Equagéo 2):
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Onde:

D = tamanho da particula (nm);

K = constante de Sherrer. Para auséncia de informacao do cristal, K = 0,91;

A = comprimento de onda da radiacdo utilizada. Para o cobre, A = 0,154059 nm;
B = largura a meia altura (FWHM) do pico de difrac&o (radiano);

0 = angulo de Bragg determinado pelo pico da amostra (radiano).

4.6.4. Espectroscopia de absorcédo no infravermelho (FTIR)

Para a verificacdo dos grupos funcionais dos materiais foi realizada a analise de
espectroscopia de absor¢éo no infravermelho (FTIR). As andlises foram efetuadas em um
espectrofotdbmetro FTIR do modelo IRSpirit da Shimadzu, com acessorio de Refletancia
Total Atenuada (ATR) e os espectros foram obtidos na faixa de nimero de onda entre
4000 e 400 cm™™,

4.6.5. Microscopia eletronica de transmisséo (MET)

A andlise dos 6xidos por microscopia eletrénica de transmissao foram realizadas
no Laboratério de microscopia eletrébnica de transmissdo (LABMET) da Universidade
Federal de Alagoas. As imagens foram obtidas para avaliar a morfologia das particulas,
enquanto o mapeamento por espectroscopia de dispersédo de energia (EDS) foi utilizado
para identificar a composi¢cao do material.

4.6.6. Microscopia eletronica de varredura (MEV)

A analise por microscopia eletronica de varredura foi realizada no PGMTR da
Universidade Federal de Pernambuco (UFPE). As imagens foram obtidas para avaliar a
morfologia das particulas dos 6xidos Mg-Al-OupL-cp € Mg-Al-OnpL-H.

4.7. Reacéao de transesterificacao

4.7.1. Testes cataliticos

A atividade dos catalisadores foi avaliada por meio da reacdo modelo de

transesterificagéo entre acetato de etila e metanol, conforme Figura 8.

Figura 8 - Reacao de transesterificacdo entre acetato de metila e etanol
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Os catalisadores, 6xidos mistos (Mg-Al-OupL-cp € Mg-Al-OnpL-H), foram testados na
reacdo de transesterificagdo utilizando como razdo molar 1:5:0,005 (acetato de
etila:metanol:catalisador), em tempos reacionais que variaram de 15 a 360 minutos e
conduzidas a uma temperatura controlada de 120°C. Os experimentos foram realizados
em micro reatores de vidro, imersos em banho de 6leo com agitacdo magnética de
1000rpm. Ao final, cada mistura reacional foi filtrada para retirada do catalisador e
recuperacao do sobrenadante para analise utilizando a técnica analitica de cromatografia

gasosa com o detector de ionizacdo em chama (CG-FID), como ilustrada na Figura 9.

Figura 9 — Esquema do ensaio catalitico em reacdo de transesterificagdo.
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Fonte: AURORA, 2025.

4.7.2. Determinacéo da conversao do acetato de etila por cromatografia gasosa

Os sobrenadantes obtidos das reacfes de transesterificagéo foram analisados por
cromatografia gasosa (CG) usando um sistema cromatografo GC-2010 (SHIMADZU)
equipado com um injetor split/splitless operando a 150°C e uma razao de divisao de 100:1.
Um volume de amostra de 1 pL foi injetado. Foi utilizada uma coluna capilar Rtx-1
(Restek), medindo 30 m de comprimento, 0,32 mm de didametro interno e com uma
espessura de filme de 3 um. A temperatura da coluna foi ajustada em 50°C em isoterma
de 12 minutos, com detector de ionizacdo de chama (FID) operando a 150°C foi

empregado. Hidrogénio de alta pureza (99,95%) foi usado como gas de arraste.

A conversao de acetato de etila em acetato de metila (Xae) foi calculada de acordo
com a Equacéao 3 (MARCINIUK et al., 2014).
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Xne= A (3)

(i) i)

Onde:

Aawm = Area do pico referente ao acetato de metila;
Aae = Area do pico referente ao acetato de etila;
MMawm = Massa molar referente ao acetato de metila;
MMae = Massa molar referente ao acetato de etila;
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5. RESULTADOS E DISCUSSAO

Catalisadores solidos com sitios basicos, como os utilizados no presente estudo,
sdo suscetiveis ao envenenamento por CO, e H,O do ar, devido a sua interacdo com
esses sitios, podendo alterar a estrutura ou reduzir a atividade catalitica. Assim, a
preparacdo das amostras para caracterizacdo deve ser rigorosa para garantir a
representatividade do material (ALMERINDO et al., 2011).

5.1. Analise termogravimétrica (TGA)

A Figura 10 apresenta as curvas termogravimétricas (TGA) e suas derivadas (DTG)
para os precursores HDL, evidenciando perfis de perda de massa caracteristicas desses
materiais. As faixas de decomposicdo podem variar conforme a natureza do anion
interlamelar, dos cations, suas proporcdes e a cristalinidade do material (SILVA, 2023).
A andlise das curvas DTG permitiu identificar determinadas etapas de perda de massa. A
primeira, abaixo de 120°C, foi atribuida a perda de &gua adsorvida e/ou a remocao de
grupos hidroxila de superficie. A segunda, que ocorre até o préximo ponto de inflexdo
(aproximadamente 210°C para HDL-CP e 230°C para HDL-H), corresponde a eliminacgéo
de agua interlamelar.

A desidroxilagdo das lamelas e a perda do anion interlamelar (carbonato) foram
observadas em torno de 370°C e 420°C, respectivamente, levando ao colapso estrutural
do HDL e a formacao dos 6xidos de decomposicao térmica do magnésio (MgO) e espinélio

de aluminio e magnésio (MgAIl20a4).

Figura 10 — Curvas termogravimétrica e analise térmica diferencial para os catalisadores
Mg-Al-O HDL-CP e Mg-Al-O HDL-H.
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5.2. Area superficial especifica e distribuicdo de poros pelo método BJH

As isotermas de adsorcao-dessorcao de N, e as propriedades texturais podem ser
vistas na Figura 11 e na Tabela 3. De acordo com a classificacdo da IUPAC, as isotermas
sdo do tipo IV, revelando natureza mesoporosa. Existe um loop do tipo H3, caracteristico
de estruturas compostas por agregados ndo rigidos de particulas em forma de placa
(THOMMES et al., 2015; BARAKA et al., 2021). As amostras exibem uma distribuicédo

bimodal e ampla de poros (Figura 3b), com poros predominantemente em torno de 32 nm,

confirmando sua mesoporosidade.

Figura 11 — Isotermas de adsorcao de nitrogénio e distribuicées de diametro de poros

dos catalisadores Mg-Al-O HDL-CP e Mg-Al-O HDL-H.
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Os valores de area de superficie especifica, 118,5 e 167,4 m2 g™t para Mg-Al-

OnpL-cp € Mg-Al-OupL-H, respectivamente (Tabela 3), indicam que o precursor de HDL
obtido por co-precipitacdo seguida de tratamento hidrotérmico apresenta uma maior area
superficial para o 6xido correspondente (Mg-Al-OxpL-H). Além disso, esses valores estdo

de acordo com estudos anteriores sobre 6xidos mistos com proporc¢des semelhantes de

Al e Mg (CORMA, et al., 1994).

Tabela 3 — Propriedades texturais e estruturais dos 0xidos mistos Mg-Al-OupL-cpr € Mg-Al-

OHpL-H.
APOSTE m Vb D gy ©
AMOSTRA ; ]
(mzg7) (cms g™) (nm)
Mg-AI-O LDH-CP 118,5 0,290 32,7
Mg-Al-O (pHn 167,4 0,192 32,6

aS ger, area de superficie especifica BET; PV, volume de poros; ¢ D s+, didmetro de poros. As areas de

superficie especificas, volumes totais de poros e diametros de poros foram calculados pelas equagfes BET
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e BJH.
Fonte: AURORA, 2025.

5.3. Difragdo de raios-X

A Figura 12 apresenta os difratogramas de raios X dos catalisadores Mg-Al-OnpL-cp
e Mg-Al-OnpL-H, evidenciando picos de difragdo em 26 = 36,95°, 42,91°, 62,31°, 74,68° e
78,61°, atribuidos aos planos cristalograficos (111), (200), (220), (311) e (222) da estrutura
cubica do 6xido de magnésio (MgO) com grupo espacial Fm-3m (225) (JCPDS No. 04-
0829). A amostra Mg-Al-OnpL-H apresentou um aspecto mais cristalino, indicado pelo
estreitamento dos picos de difracdo em comparagcdo com Mg-Al-OnpL-cp, 0 que pode ser
atribuido as diferencas nos métodos de preparacao e as proporcdes de Al e Mg (CORMA,
et al., 1994; HADIA, et al., 2015).

A auséncia de sinais de Al,O3; pode ser explicada pelo baixo teor de aluminio na
composi¢do dos materiais (SILVA, 2023; CORMA, et al.,1994). Além disso, ambas as
amostras exibiram picos discretos em 206 = 11,50°, 22,90°, 34,74°, 39,13° e 55,66°,
correspondentes ao precursor HDL (JCPDS No. 00-014-0191). No entanto, a intensidade
desses picos foi significativamente reduzida em relacdo ao precursor, proporcionando
uma esfoliagcdo quase completa das camadas de HDL. Isso indica perda da organizacéo
laminar, embora uma estrutura residual ainda esteja parcialmente preservada em Mg-Al-

OnbL-cp.

Figura 12 — Padrdes de DRX de Mg-Al-OnpL-cp € Mg-Al-OrpL-+.
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5.4. Espectroscopia de absorcao no infravermelho (FTIR)

A Figura 13 apresenta os espectros de absor¢céo na regido do infravermelho (FTIR)
dos 6xidos mistos, que indicam a presenca de uma banda larga e intensa em 3471 cm™1,
atribuida a vibrac&do de alongamento de grupos —OH, associada a presenca de moléculas
de H,O adsorvidas ou grupos —OH. As bandas em 1104 e 1373 cm™ estao relacionadas
a vibracdo de alongamentos de moléculas de CO, adsorvidas. As bandas em 856, 665 e
520 cm™ envolvem os modos de vibragdo das ligacbes Al-O, Mg-O e Mg(Al)O,
respectivamente. Os espectros de FTIR tanto do Mg-Al-OnpL-cp quanto do Mg-Al-OwpL-H
ndo apresentaram bandas caracteristicas dos grupos funcionais dos precursores de HDL,
confirmando sua conversdo em 6xidos mistos (SILVA, 2023).

Figura 13 — Espectros de FTIR de Mg-Al-OnpL-ce € Mg-Al-OHpL-H.

<
>
N—r’
8 -
9 5
S S ,
= S
= |
c 0 |
' I
o 5 .
= 3471 cm? 2 :
—l
B
' inll
6 §
— Mg-Al-Oyp 8
[Te]
—— Mg-Al-Oypcp

v 1 v 1 v 1 v 1 v 1 v 1 v 1
4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500
Numero de onda (cm™)

Fonte: AURORA, 2025.

5.5. Microscopia eletrénica de transmissao (MET)

Os resultados da microscopia eletrbnica de transmissdo (TEM) fornecem
informacgdes detalhadas sobre a estrutura, morfologia e composicdo do Mg-Al-OnpL-cp
(Figura 14). A estruturada em forma de placa foi confirmada (Figura 14a), enquanto o
mapeamento EDS evidenciou a presenca de Mg e Al (Figuras 15d e 15e), demonstrando

sua distribuicéo distribuida em toda a amostra (Figura 15).

34



Figura 14 — Imagens de microscopia eletrénica de transmissdo (MET): (a) Mg-Al-OxpL-cp
e (b) Mg-Al-OnpL- H.

Fonte: AUTORA, 2025.
Figura 15 — Microscépio Eletrénico de Transmissao de Varredura (STEM) imagens do Mg-
Al-OLpH-cp

(a)

Fonte: AUTORA, 2025.

5.6. Microscopia eletronica de varredura (MEV)

As imagens obtidas por MEV (Figura 16) confirmam uma morfologia baseada em
agregados com a forma de placas de tamanhos variados. Nas imagens (b) e (d), é possivel
observar a presenca de placas menos densas e dispersas, com diferentes orientagdes,
indicando a desordem estrutural dos HDL precursores, o que corrobora os dados de DRX

e de fisissorcao de No.
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Figura 16: Imagens de microscopia eletrdnica de varredura (MEV): (ab) Mg-Al-OrpL-cp €
(cd) Mg-Al-OHpL-H.

Fonte: AUTORA, 2025.

5.7. Anélise de dessorcéo por temperatura programada (TPD)

Além disso, a for¢a e a quantidade total de sitios basicos foram determinadas pela
técnica de CO2-TPD (Figura 17). Os resultados de TPD revelaram que os catalisadores
de 6xido misto exibiram caracteristicas que confirmam a presenca de sitios basicos e 0s
picos de dessorgédo significativos ocorrem em torno de 250-500°C e 100-250°C
representando sitios basicos moderados e fracos, respectivamente, e nenhum pico
relacionado as espécies 0?7, HCO® ou COz 2~ pode ser detectado (MULYATUN et. al,
2024; JIANG, 2014). A quantidade de 147 e 227umol g* foram encontrados para Mg-Al-

OnpL-cp € Mg-Al-OnbL-H, respectivamente, mostrando que Mg-Al-OnpL-H € mais basico.

Figura 17: CO2 -TPD de Mg-Al-O HDL-CP e Mg-Al-O HDL-H.

70

| ™ Mg-Al-Oypcp ——Mg-Al-Oyp,

60 1500
—_ 50 7] )
=1 J =
S 40 £ 1000 1
3 5
P . =
© ] IS
= =
n n

20 - 500

10

0+ T T T T T T 0 T T T T T T
200 400 600 800 200 400 600 800
Temperatura (°C) Temperatura (°C)

Fonte: AUTORA, 2025.
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5.8. Determinacgéo da conversdo catalitica do acetato de etila

A capacidade de modular as propriedades e caracteristicas dos oxidos mistos &
fundamental para ampliar a sua aplicabilidade em diversas plataformas de biorrefinaria.
Para avaliar a atividade catalitica desses materiais, foram realizados testes de
transesterificacdo do acetato de etila com metanol como agente de alcodlise. A Figura 18
apresenta os resultados obtidos com Mg-Al-OupLce € Mg-Al-OnpL-H, bem como o
experimento de controle conduzido sem catalisador. Além disso, reacdes também foram
realizadas usando os precursores LDH-CP e LDH-H, para comparar o desempenho dos
materiais.

Figura 18: Conversao de acetato de etila (%) na presenca de Mg-Al-OxpL-cp, Mg-
Al-OnpL-H, LDH-CP, LDH-H e sem o uso de catalisador, na razdo molar 1:5:0,005
(AE:MeOH:cat), até 360 min a 120°C e 1000 rpm.
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Fonte: AUTORA, 2025.

Os resultados confirmam que, a reacdo de transesterificacdo ocorre apenas na
presenca de um catalisador. Os catalisadores apresentaram atividade catalitica, e a
conversao total de acetato de etila foi, aos 360 min, de 63% e 43% para os catalisadores
Mg-Al-OnpL-cp € Mg-Al-OnpL-H, respectivamente. As constantes de velocidade aparente
(Kap) foram estimadas, considerando a transesterificagdo como uma reacdo de pseudo-
primeira ordem, em funcdo do excesso de MeOH utilizado. Elas foram calculadas

considerando o controle cinético da reagéo entre 0 e 45 min e confirmaram a tendéncia
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observada, com valores de 0,0098 (r? = 0,9979) e 0,0034 (r* = 0,9763) min't para Mg-Al-

OnpL-cp € Mg-Al-OnpL-H, respectivamente.

A melhor atividade exibida pelos 6xidos em relagdo aos precursores de LDH pode
estar relacionada a sua maior area superficial, além da presenca de sitios basicos e
acidos, como discutido anteriormente. Ademais, a atividade superior observada com o uso
do catalisador Mg-Al-OLpH-cp, em comparagdo com o Mg-Al-Owph-H, pode ser justificada
pelo fato de este ser 0 sistema com maior acidez e menor basicidade, mostrando que a
acidez desempenha um papel muito relevante neste tipo de reagao. No entanto, deve-se
ressaltar que, no caso dos catalisadores béasicos, o envenenamento dos sitios pode
acontecer, como ja mencionado, levando-os a se desativarem durante o processo de
reacdo (ALMERINDO et al., 2011).
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6. CONCLUSAO

Os métodos de coprecipitacdo e coprecipitacdo seguidos de tratamento
hidrotérmico demonstraram ser eficazes na obtencédo de 6xidos derivados de hidréxidos
duplos lamelares (HDL). A estrutura dos materiais foi confirmada por difratometria de raios
X, evidenciando a formacdo de Oxidos mistos apOs a calcinacdo dos materiais
sintetizados, Mg-Al-OnpL-cr € Mg-Al-OnpL-H, coOmo evidenciado pela presenca de apenas
pequenos sinais relacionados aos HDL. Entre os catalisadores testados, 0 Mg-Al-OnpL-cp
demonstrou a maior atividade na reacao de transesterificacdo, alcancando uma conversao
de 63% de acetato de etila em 360 minutos. Esse desempenho pode ser atribuido a sua
maior acidez e menor basicidade. No entanto, a presenca de sitios basicos nos materiais
pode levar ao envenenamento, resultando em sua desativacdo durante o processo de
reacdo. Como uma abordagem prospectiva, estudos estdo sendo conduzidos sobre o uso
de outros tipos de 6xidos derivados de materiais residuais. A utilizacdo de residuos para
produzir catalisadores contribui no desenvolvimento de processos mais sustentaveis,

particularmente no ambito das biorrefinarias.
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