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INTRODUGAO

O demanda por combustiveis alternativos
exige novas tecnologias, ja que os
combustiveis fésseis sédo limitados. O
hidrogénio € um combustivel promissor, pois
pode ser utilizado para gerar eletricidade em
células a combustivel (CaC) tipo
membranas trocadoras de proétons (PEM)
[1. O hidrogénio produzido provém da
reforma catalitica do gas metano. Este
processo produz H;, CO e CO, sendo
necessarias etapas de purificagdo para que
este possa ser aplicado nas CaC-PEM.
Elevados niveis de CO encontrados no H;
obtido a partir da reforma [2] inviabilizam
seu uso nas CaC-PEM, pois a concentracado
maxima de CO deve ser abaixo de 10 ppmv
[3]. Metanacao e adsorcao seletiva sdo os
principais processos de remoc¢do de CO
empregados atualmente [4]. O processo
catalitico de oxidagdo seletiva de CO
(PROX) tem se apresentado como uma
alternativa promissora, pois ocorre em
baixas temperauras [5]. Os catalisadores
empregados no PROX geralmente sé&o
Oxidos inertes, onde s&o suportadas as
nanoparticulas metalicas [6]. As
nanoparticulas de ouro (Au-NPs) possuem
grande potencial para aplicagbes em
catélise, sendo bastante ativas para a
oxidagdo do CO quando suportadas em
oxidos inertes. Neste trabalho o Au-NPs
seréo suportadas em Oxido de cério.

OBJETIVO

Preparar e caracterizar catalisadores
contendo Au-NPs suportadas em CeO;
avaliando sua atividade catalitica para
oxidacdo preferencial de monoxido de
carbono em misturas ricas em hidrogénio
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(reagdo PROX), em baixas temperaturas (25
a 150°C), visando obtengdo de H, com
pureza adequada para aplicagdo em CaC-
PEM.

METODOLOGIA

Os catalisadores Au-NPs/CeQO,, contendo
0,5 a 2% em massa de Au foram
preparados pelo método de impregnacéo via
Umida. As Au-NPs serdo preparadas pelo
método de reducado com BH,4, desenvolvido
no IPEN, que consiste na reducdo de sais
de Au(lll) em meio de citrato. Os
catalisadores foram caracterizados por
difracdo de raios-X (DRX), microscopia de
transmissao (MET) e por analise por energia
dispersiva de raios X (EDX) a fim de
determinar o tamanho, disperséo,
composigéo e fase cristalina das particulas
formadas.

Os catalisadores preparados foram testados
em bancada catalitica "home made" com
reator de leito fixo operando na faixa de
temperatura de 25 a 150 °C, usando uma
mistura de gases contendo hidrogénio (98%
mol/mol), CO (1% mol/mol) e 02 (1%
mol/mol) Os produtos obtidos foram
analisados on line por cromatografia a gas,
em cromatégrafo a gas marca Agilent,
modelo 7890A configurado com duas
colunas HP Plot U (30 m de comprimento e
diametro de 0,53 mm) e HP MolSieve 5A
(30 m de comprimento e didmetro 0.53 mm),
metanador e detectores de condutividade
térmica e de ionizagdo de chama (limite de
deteccéo de 0,1% mol/mol gas).



RESULTADOS

Os resultados obtidos por EDX da
quantidade de Au suportado na céria
indicam a baixa eficiencia de acoramento,
cerca de 20% do valor nominal, das Au-NPs
no suporte. Isso se deve provavelmente ao
pH do meio reacional estar muito diferente
do pH do potencial de carga zero (pcz) da
céria. Nos difratogramas obtidos por DRX
para os materiais preparados podem ser
observados os picos de difracédo relativos a
fase cubica da céria em 26 = 28,3°, 32,9°,
47,3° 56,2°, 58,9°, 69,2°, 76,5°, 78,9°, 88,3°
(ICSD # 72155).

Entretanto ndo foram observados picos de
difracdo relativos a fase cristalina cfc do
ouro, provavelmente devido a baixa
concentragdo de Au-NPs, ao seu tamanho
nanometrico e grande dispersao no suporte
de céria. Nas imagens obtidas por MET
podem ser observadas Au-NPs com uma
boa dispersdo no suporte e com tamanhos
que variam de 4 a 5 nm. Nos testes
cataliticos efetuados foi observado que a
maior % de conversdo de CO ocorre por
volta de 100°C e diminui conforme a % de
Au-Nps presentes nos catalisadores. Nessa
temperatura a % de selevidade de CO,
aumenta com o aumento da % de Au-Nps.

Embora a faixa de tamanho das Au-NPs nos
catalisadores foi muito similar entre si
indendente da % ancorada, a eficiencia
catalitica maior para o material com menor
carga metalica ancorada pode ser atribuida
a uma maior dispersdo e melhor interacao
metal-suporte, o que pode favorecer a
reacdo de PROX por meio do mecanismo
de Mars—van Krevelen. [7]

CONCLUSOES

Os catalisadores Au/CeO, foram preparados
por uma metodologia simples, com controle
do tamanho e morfologia das Au-NPs pré-
formadas antes de serem suportadas. Os
catalisadores apresentaram boa atividade

com conversdes de CO proximas a 100% e
seletividade a CO; entre 40% e 55% na
temperatura de 100°C.
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