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INTRODUCA(

Os oxidos de  nitrogénio (NO,) sao formados
principalmente por fontes antropogénicas e contribuem
largamente, de forma direta ou indireta, para uma série
de problemas ambientais e de saude.

O NO representa cerca de 95% das emissoes de NO,,
sendo de suma importancia o desenvolvimento de novas
tecnologias que controlem a quantidade deste poluente
lancada na atmosfera.

A decomposicao direta do NO utilizando como
catalisadores metais de transicao suportados em
materiais como zeolitas ou oxidos € uma das solucoes
mais atrativas para o controle das emissoes deste
poluente. Devido a sua alta capacidade de reduzir os
oxidos de nitrogénio, o Pd vem sendo estudado como
alternativa para outros metais, tais como Ag, Rh e Pt.

OBJETIVOS

Estudo da atividade catalitica de nanoparticulas de Pd
suportadas em carvao ativado na reacao de decomposicao
direta de NO. Analise da influéncia da concentracao de
Pd na atividade e seletividade do catalisador Pd/C.

PROCEDIME

CARACTERIZACAO DOS CATALISADORES
Os catalisadores foram caracterizados por Difracao de Raios-

X (difratometros Siemens DS000 do IF-UFRGS e do Instituto
de Geociéncias-UFRGS) e Espectrometria de energia
dispersiva (Jeol Scanning Microscope — JSM5800 do CME-
UFRGS).

TESTES DE ATIVIDADE CATALITICA
Foram utilizados catalisadores com 3% e 1,5% de
concentracao de Pd, que foram reduzidos antes dos testes por
30 min na temperatura de reacao, sob fluxo continuo de 28
mLmin! de H,.
A reacao de decomposicao de NO foi feita em um reator de
leito fixo de quartzo sob fluxo continuo de 500 ppm de NO em
He. Os gases efluentes foram analisados em um espectrometro
de IV (MB-100-BOMEM).
Os testes foram realizados em duas etapas, na primeira, O
catalisador Pd/C (3%) foi testado em temperaturas entre 50°C
e 400°C, para se estabelecer as melhores temperaturas para
reacao. Na segunda etapa, foram realizados os testes com os
dois catalisadores nas temperaturas em que o catalisador
Pd/C (3%) apresentou melhores resultados (100°C e 300°C).

RESULTADOS

Os difratogramas (Figuras 1 e 2) mostram que o Pd esta
presente na sua forma metalica, Pd® . Nota-se também que
o padrao de difracao nao se alterou apos as reacoes.
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Figura 2. Difratogramas dos catalisadores
Pd/C 3% e 1,5% apos os testes cataliticos
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Figura 1. Difratogramas do catalisador
Pd/C 3% antes e ap0s os testes cataliticos.

Por EDS, obteve-se as composicoes elementares das amostras
(Tabela 1, Figura 3), cujos valores foram proximos aos
adicionados ao suporte, nao havendo perdas apos as reacoes.
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Tabela 1. Resultado da composicao
elementar media obtida por EDS.

Pd (%)
Pd/C(3%) fresco 3,24
Pd/C(3%) usado 2,71
Pd/C(1,5%) fresco 1,33
Pd/C(1,5%) usado 1,34

C (%)
96,76
97,29
98,67
08,66
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Figura 3. Imagem obtida por MEV
do catalisador Pd/C (1,5%)

Reacoes a 100°C - Estes testes mostraram que os dois
catalisadores permanecem ativos por longos periodos (Figura
4) , sendo o catalisador Pd/C (1,5%) o mais ativo. A Figura 5
mostra a formacao de N,O wvs tempo de reacao, que
representa uma medida indireta da seletividade dos
catalisadores para a formacao de N, e O,, sendo que quanto
menor a formacao de N,O, mais seletivo é o catalisador. A
comparacao entre as curvas das Figuras 4 e 5 mostra que ha
relacao entre a desativacao do catalisador e a formacao de
N,O. Nao houve formacao de NO, e CO,.
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Figura 4. Conversao de
NO vs tempo de reacao
dos catalisadores Pd/C
(1,5%) e Pd/C (3%).
Reacdo a 100°C.
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Figura 5. Formacéao de
N,O vs tempo de reagao
dos catalisadores Pd/C
(1,5%) e Pd/C (3%).
Reacdo a 100°C.
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Reacoes a 300°C - A Figura 6 mostra os graficos dos
resultados das reacoes feitas a 300°C. Devido a alta
temperatura, ha formacao de CO,, (Figura 6¢c)o que indica que
o suporte esta sendo consumido durante a reacdo. E
provavel que isto esteja associado ao comportamento visto na
Figura 6a.
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Figura 6. Reacao a 300°C.
(a)Conversao de NO vs
tempo de reacao.

(b) Formacao de N,O vs
tempo de reacao.

(c) Formagéo de CO, vs

tempo de reacao.
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CONCLUSAO

* Os catalisadores de Pd/C apresentam atividade
catalitica para a decomposicao de NO, mesmo a baixas
temperaturas.

* A 100°C, o catalisador com menor quantidade de Pd
mostrou-se mais ativo para decomposicao de NO.

* A 300°C, o comportamento dos catalisadores mostra a
degradacao do suporte.

 Os catalisadores nao sofreram alteracoes nas suas
composicoes e estruturas basicas apos as reacoes.

* As reacoes foram reprodutiveis.
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