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Motivaciones

Hidrégeno
* Vector energético de gran potencial. Alternativa a la utilizacion de combustibles fosiles

Objetivo

* El objetivo de este trabajo fue analizar el efecto de la exposicién a CO y vapor de H,O sobre las
propiedades superficiales de aleaciones PdAu y PdAuAg y correlacionarlo con las propiedades

e Cuando se produce mediante reformado de bio-alcoholes o hidrocarburos requiere de una etapa
de separacion previo a emplearlo en celdas de combustion a baja temperatura

permo-selectivas de las mismas.

é¢Por qué emplear membranas en base a Pd? Experimental

e Elevada selectividad
* Elevada solubilidad de H,
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éPor qué escoger aleaciones de Pd?

* Disminuir el costo

* Incrementar la resistencia mecanica

* Aumentar la permeabilidad de H,

 Reducir la temperatura a la que ocurre la transicion de fases debido a formacién del PdH (provoca
resquebrajamiento de la pelicula)

* Disminuir el envenenamiento por contaminantes (CO, SO,, H,S)

‘ Tratamiento térmico en H,

= CA)# -

Tratamiento térmico en H,

Membrana PdAu
120 h /500 °C

¥

Alimentacion Membrana
00 OO @ =
168 h / 500 °C
Ag/Au Au/Ag
Alimentacion
Evaluacion Espectroscopia fotoelectronica de rayos X (XPS) y Retenido _J/ /] // N
i , randela
Retenido Espectroscopia de iones de baja energia (LEIS) //7:
Luego de la exposicion a H,(5%)/Ar y 4.0% CO/11.0% %; T
4
Membrana en base ’ ? HZO/780% HZ/Ar
A : : Sello grafito ] -
L, . . % 55 316L
‘—>“<—‘ Permeado Evaluacion de propiedades permo-selectivas Membrana | 7
5,6 Gas de arrastre ’;; Permeado
“H Luego de la exposicién a H,y N, puros y a una mezcla 4.0% |
2 Termocupla
7 . CO/11.0% H,0/78.0% H,/Ar, T = 623 y 673 K, AP = 50 kPa =
: . | , . | Esquema del dispositivo de permeacion
§ ) y
g ci6n superfic Resultad A
Composicion superficial (XPS) esurtaaos Composicion superficial en la capa mas externa (LEIS)
60
H,,(5%)/Ar CO(4%)/H,0(11%)/H.,(78%)/Ar 5.0 5
N . . C . ' (a) ® H (b)
La membrana Pdg;Au, exhibié un ligero incremento en la composicion de 4.5 - U e como
40 - Pd (XPS) con respecto a la volumétrica (EDS). Por el contrario, la = 40- S, 2
s o« 7 o e — \(‘_U/
membrana Pd,;Au,;Ag,, presento segregacion superficial de Ag luego de S35, E
o la exposicidn a la corriente conteniendo CO/H,0, pudiendo ser inducida 3 o g,
N . . . ., ;. 5 VY] = 97
por la presencia de agua en la corriente de alimentacion. La capa atomica < I I 2
/’ . . . ] V 4 . e 7/ b b 7 q)
mas superficial, fue analizada con LEIS, determinandose la composicion s . <
QO A ;. : : S 2.0 . S 2 -
g0 atomica relativa de Au. Luego del tratamiento en CO/H,0, la composicion £ ] Wt et e g *. ceo®® °
’ . ’ . . .7 L 15 - ® c ) g
de Au de la capa atdmica mas superficial permanecio constante con el 2 s N T RIPRE 3 et e 0,
) [} [ 4 — O
20 - tiempo de exposicion al haz de He* para las dos membranas. A pesar de ° 10- Cl7ee
que las senales Pd y Ag no pueden ser resueltas (masa atdmica similar), se 05 - Superficie — Volumen
observd un ligero corrimiento en el pico Pd/Ag hacia menor energia 00 +——T——"T——T—T—T T 0 +——————1———————
-40 - s . .. _— O 2 4 6 8 10 12 14 0O 2 4 6 8 10 12 14
cinética luego del tratamiento en CO/H,0. Este corrimiento en la posicion Tiempo de exposicion a He' (min) Tiempo de exposicion a He' (min)
B oo I A I A del plf:O. sugiere un enriquecimiento en Ag en la capa atomica mas © ~
60 . - . - | - — superficial
O\ Q'\/Q DN ?\Q)\'
§q¥ \y\g éq”? OV
? A N ¢
& Q

o
Intensidad (u.a.)
Intensidad (u.a.)

3.6x107 H,
5 . Fooomm *
B CCLG 3.2x10° . ;
ICG X I T @ mm e ’
D_ N -2 L
X | c 2.8x10° )
o ke & S 2.4x107 - | : i
— i - s e T T — T T T T T T T T
o 1 = . ; ; 0.82 0.84 0.86 0.88 0.90 0.92 094 0.96 082 084 086 088 090 092 094 096
S : T 2.0x10°+H | E/E, E/E,
T 12x10% | 9
@ i © 1.6x10°-4 ! i . .
° ; S | i Imagenes SEM de la superficie de las membranas
[ ‘- | @ 2 m
S 8.0x10° 4 N o 12x10° -
: 5
S Q. 8.0x10° -
O 4.0x10° :
* 673K 4.0x107° * 673K
® 623K ) ® 623K
OO I T I T I T I T I T I 0.0 T [ T [ T [ T [ T [ T | T | T
0 10 20 30 40 50 O 5 10 15 20 25 30 35
Tiempo (h) Tiempo (h)

Las membranas Pdy;Au,-M5 y Pd,,Au,;Ag,,-M8 presentaron una reduccion en la permeancia de H, a las dos temperaturas
evaluadas (623 y 673 K), siendo mayor la inhibicion a menor temperatura. Las permeancias de H, permanecieron constantes
durante las 6 horas de evaluacion en presencia de la corriente CO/H,O, recuperandose totalmente el valor original al
alimentar H, puro.

Conclusiones

* La membrana binaria presento un ligero incremento en la composicion de Pd, comparada con la volumétrica. Por otro lado, |la aleacidon ternaria mostré un incremento significativo en la composicion de Ag.
* Luego del tratamiento en presencia de CO/H,0, la composicidn de Au en la region cercana a la superficie permanecié aproximadamente constante para ambas membranas.
* Se observé un ligero corrimiento hacia una menor energia en el pico Pd/Ag luego del tratamiento en presencia de CO/H,0.




