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Introduccion Tabla 1. Caracterizacion de

La preocupacion por el calentamiento global originado a partir de las emisiones de CO, provenientes de la quema de co tibles fosiles, disparo

o ) . . Soport : 1
el interés en el uso de H, como vector de energia para ser empleado en celdas de combustible. El etanol, que go rivilegio de poder Spets (i%E/T ) (%%%) (umol O/g)
producirse a partir de recursos renovables, es un candidato propicio para producir hidrogeno a partir de su reformado co or de agua (ESR). J H J
Uno de los principales desafios con respecto a la formulacion de materiales cataliticos para el ESR radica en el desarrollo de catalizadores activos CeO 58 i 50
2

que controlen la selectividad para aumentar el rendimiento de H, e inhibir la formacion de subproductos y de coque. Ce Ga..O 108 4 26 261
En este trabajo investigamos la reaccion de reformado con vapor de etanol, asi como la adsorcion y descomposicion de etanol sobre los soportes C egOG amOX 100 8.85 475
de ceria y ceria-galia para caracterizar su comportamiento quimico superficial. Se utilizé un enfoque teodrico y experimental combinado para S0 20 X 76 100 -

proporcionar una imagen completa de los procesos que tienen lugar. La adsorcion y la reaccion superficial a temperatura programada (TPSR) del Ga,0,

etanol se midio por espectroscopia infrarroja de reflectancia difusa (TPSR-IR) y espectrometria de masas (TPSR-MS). Los calculos teoricos de “Superficie especifica, método BET. "XRF.

DF T en sistemas modelo permitieron la caracterizacion de la naturaleza de algunas especies superficiales e intermediarios involucrados. “Capacidad de almacenamiento de oxigeno, TGA en H, a 200 °C.

Adsorcion de etanol por IR TPSR-IR
El etanol se adsorbe disociativamente a Los resultados indicaron la existencia de diferentes tipos de especies etoxi monodentadas, segun el posicionamiento de la cadena Tras el dopaje con galio, los sitios Ga seran
373 Kformando especies etoxi. alquilica respecto de la superficie: paralelo (etoxi “acostado”, C,H;0,, ) 0 perpendicular (etoxi “parado”, C,H;O;, . ). La ocupados por especies acostadas C,H;0, . Y los
correlacion delosresultados de IRy DFT mostro el etoxi acostado es el que se descompone mas lentamente que el parado. sitios Ce restantes por C,HsO,; ce Y C;HsOp ce-
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atomos de O de la segunda capa de CeO,, verde; atomos de C,
negro, atomos de H, naranja y atomos de Ga, violeta.

Los etoxi parados se descomponen para dar especies acetato Las especies acetato se descomponen para dar CO, y CH, en la fase gas, y vacancias de oxigeno en la superficie
C,H.0;, e + 3 O,y = CH,COO + 2 OH CH,COO + OH - CO, + CH, + [ ]+ O
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En el caso del CeO,, el etoxi acostado se descompone dando etileno e H, En el caso del 6xido mixto no se detecto etileno y en consecuencia, la cantidad de depdsito carbonoso fue al menos 3 veces menor (ver TPO-0,). Se
en la fase gas, que a su vez se polimeriza para dar carbdn en la superficie. sugiere que laincorporacion de Ga en lared de la ceria cambia la ruta de descomposicion de las especies etoxi acostadas, que se convierte en acetato en
C,H.O,, . = C,H, + OH lugar de etileno, atribuido ala mayor labilidad de oxigeno en la interfaz Ce—O-Ga (Tabla 1) y la tendencia a formar especies GaH superficiales.
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TPO-O, Conclusiones
El dopaje con Ga mejora la relacion H,:CO,, modifica la distribucion de La muestra usada, luego del TPSR-MS de EStle trab.aj? sugiere fuertleme_nte que Iel _ComportarT.ll’en;tjo OXIC.latIVO
productos y reduce la formacion de coque, tanto en los soportes puros etanol, se calentdé bajo flujo de O, puro de 3+a ceria rente_a etano_ mejora con la mcorpo.raClon c Cat,'o'_”es
como en los catalizadores de cobalto. desde temperatura ambiente hasta 450°C. Ga™. La ausencia de etileno y la menor cantidad de depositos
100 100 carbonosos sugieren que los oxidos CeGaO, son mejores soportes
- CeO, Ceg0Ga0y Co/CeO, ColCequGasOy | 0. 30— o para los catalizadores de ESR que la ceria pura.
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Rendimiento de producto inicial (t = 0 h) a 500 ° C. Condiciones experimentales: 1) H,O: C,H.OH = 6:1 Temperatura / °C

—diluido enAr, 2) Tiempo de residencia = 1550 m’.h/ molC,H.OH 00,14 gCo.h/molC,H;OH.
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