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CARACTERIZACION POR XPS Y ACIDEZ DE SISTEMAS CATALITICOS
NANOESTRUCTURADOS A BASE DE FOSFORO, ALUMINIO E HIERRO.
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Departamento de Quimica Organica, Universidad de Cérdoba, Campus de Rabanales, *e-mail:
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Introduccion: La hidroxilacion directa de benceno (B) a fenol (F) en un solo paso, usando oxido nitroso
(N,O) como oxidante selectivo, es una reaccion ecoldgica, a diferencia del proceso convencional
industrial en tres pasos, via cumeno [1]. ElI N,O se ha investigado extensamente en los Gltimos veinte
afios como oxidante en la hidroxilacién directa de F sobre zeolitas Fe-ZSM-5 [2]. Actualmente esta
aceptado que el Fe es necesario para la reaccion asi como la importancia de la presencia de Al [3]. Sobre
esta base y siguiendo con nuestra investigacion sobre el estudio y comportamiento catalitico de sistemas
nanoestructurados a base de aluminio-hierro-fésforo en la hidroxilacion directa de B a F en presencia de
N,O [4], informamos aqui de los resultados obtenidos en la determinacién de la acidez mediante
desorcion programada de piridina (TPD) y del estudio por XPS de dichos sistemas cataliticos.

Experimental: Las medidas XPS se han llevado a cabo en un sistema de andlisis superficial multitécnica
(modelo Spec™) en condiciones de ultra alto vacio (P<10™ mbar) y utilizando una fuente convencional
de rayos-X (XR-50, Specs, Mg-K,, 1253,6 eV) en modo intermitente (“stop-and-go”). Las muestras se
depositaron en una lamina adhesiva de doble cara y sometidas durante 12 h a vacio (<10 Torr). Los
espectros de alta resolucion se adquirieron a temperatura ambiente con un analizador de energia
multicanal Phoibos 150-MCD. Los experimentos TPD se han realizado en un aparato equipado con un
detector TCD. Los sélidos (W=0,05g) se someten a un pretratamiento bajo flujo He=10mL/min desde T2
ambiente, 20°C/min hasta 350 °C, posteriormente son saturados de piridina y sometidos a un proceso de
termodesorcién (50°C, 1h; 50-400°C a 10°C/min).

Resultados y discusion: Los espectros XPS de los nanocatalizadores de Fe-Al-P son coherentes con los
resultados UV-vis obtenidos en investigaciones anteriores [4] que indican la existencia de especies
aisladas de Fe en coordinacién octaédrica y tetraédrica para los sistemas de menores contenidos de Fe, y
de aglomeracion o asociacion de las especies de Fe tipo oligdmeros de Fe o estructuras similares al Fe,Os
(energia de ligadura 711,7 y 723,9 eV) para sistemas con mayores contenidos de Fe. Ademas la
deconvolucion de la banda O1s muestra la presencia de componentes que podrian asignarse a las bandas
de entornos Al-O-Fe (~527 eV) y P-O-Fe (~531 eV). Se confirma también la existencia de especies de Fe
en estados de oxidacién 0, +2 y +3. Por otra parte, los resultados de TPD indican que predominan los
centros de fortaleza débil-media (80-200°C) en todos los sélidos y que los sistemas con mayor contenido
de Fe (20,5% en peso) son los Unicos que presentan centros acidos muy fuertes (300-400°C). También se
observd que el sistema que presenta mejores valores de conversién de B a F es el que presenta mayor
valor de acidez total (FeAIP 1%Fe calc.450°C: 201,6 umol Pi/g).
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