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RESUMO

Este trabalho avaliou a incorporagéo de 6xido de cério (CeO,) em suportes de ago
inoxidavel poroso (PSS) e sua influéncia na permeacao de nitrogénio (N,). Foram
analisados dois suportes submetidos a diferentes condicdes de calcinagdo. No
primeiro suporte, o CeO, foi incorporado ao PSS por meio de quatro ciclos de
deposicdo, sendo cada ciclo composto por uma etapa de deposicdo do oéxido
seguida de calcinagdo. No segundo suporte, foi realizada uma calcinagdo prévia do
PSS antes da incorporacdao do CeQO,, seguida de dois ciclos de deposicao e
calcinacao. O primeiro suporte modificado apresentou ganho de massa de 0,080 g,
enquanto o segundo apresentou ganho de massa de 0,046 g, evidenciando a
incorporacdo de CeO, nos suportes de PSS. Posteriormente, foram realizados
testes de permeacédo de N, nas diferentes condicbes dos suportes modificados,
utilizando uma diferenca de pressdo de 0,2 bar. Os resultados indicaram uma
reducdo do fluxo de N, entre as condicbes avaliadas, passando de 1,400
mol-m™2-s™' no ciclo 2 para 0,925 mol-m™-s™' no ciclo 4, correspondendo a uma
reducdo de aproximadamente 33,9%. Dessa forma, a incorporagédo de CeO, e as
diferentes condicdes de calcinacdo mostraram-se relevantes para as caracteristicas
de transporte dos suportes de PSS.

INTRODUCAO

A crescente demanda por energia e a necessidade de reducdo dos impactos
ambientais associados ao uso de combustiveis fésseis tém impulsionado o
desenvolvimento de tecnologias energéticas mais sustentaveis (ROSMANINHO et
al., 2012). Nesse contexto, o hidrogénio (H,) destaca-se como uma alternativa de
interesse, sendo produzido principalmente por processos quimicos, como as
reacdes de reforma. Entretanto, o H, obtido por esses processos é acompanhado
por outros gases, tornando necessaria sua separacao e purificacdo (CHEN, W. H. et
al., 2019).
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Entre as técnicas empregadas para a purificacao do hidrogénio, a separacao por
membranas destaca-se por possibilitar a separacdo sem mudanca de fase (CHEN,
W. H. et al, 2019). O desempenho da permeacado € influenciado por diferentes
fatores, entre eles a composicao da alimentacédo. A presenca de N, pode afetar a
permeacado de H, devido a reducdo da forca motriz associada ao hidrogénio e as
resisténcias a transferéncia de massa proximas a superficie da membrana
(MACEDO et al., 2023). Diante disso, este trabalho avalia a permeacdo de N, em
um suporte de aco inoxidavel poroso, contendo uma camada de 6xido de cério. O
estudo busca avaliar a influéncia do nimero de ciclos de calcinacao e incorporacao
de céria sobre a permeacdo de nitrogénio e a resisténcia ao transporte do suporte
pOroso.

MATERIAIS E METODOS

2.1 Incorporacéo do oxido de cério

A conducao do trabalho experimental deu continuidade aos trabalhos de doutorado
de Camila Girotto, a partir da incorporacao de 6xido de cério (CeO,) sobre suportes
de aco inoxidavel poroso (PSS). Inicialmente, foram avaliados dois suportes
modificados. Para o primeiro, nao foi realizada calcinacao prévia do suporte antes da
incorporacao do CeO,. Nesse caso, foram realizados quatro ciclos de incorporacao,
sendo cada ciclo composto pela deposicdo do CeQO,, seguida de secagem,
calcinacdo e lavagem do suporte. Para o segundo, foi realizada uma calcinacéao
prévia do suporte antes da primeira incorporacao do CeO,, seguida de dois ciclos de
incorporagao, cada um composto pelas etapas de deposicédo, secagem, calcinagéao e
lavagem. Para a incorporacao do CeO,, foram utilizados 0,57 g de 6xido de cério e
50 mL de agua deionizada. A mistura foi submetida a banho ultrassénico a 30 °C por
30 min para promover a dispersao do 6xido de cério na agua. A deposicdo da
suspensao sobre os suportes foi realizada por filtragdo assistida por vacuo. Para
isso, foi utilizado um funil de Blchner contendo o suporte, conectado a um kitassato
acoplado a uma bomba de vacuo. Apés cada etapa de deposicao, os suportes foram
secos em estufa a 40 °C por 12 h e, posteriormente, submetidos a calcinacao em
mufla. A programagéo da calcinacao foi realizada com uma rampa de aquecimento
de 0,8 °C-min~', tendo como obijetivo atingir a temperatura de 600 °C ao longo de
aproximadamente 12 h. Apds cada calcinacao, os suportes foram lavados com agua
deionizada, utilizando uma pisseta e um pincel, para remover o 6xido de cério que
nao havia ficado aderido a superficie do PSS.

2.2 Teste de Permeacédo

Os testes de permeacdo também seguiram a metodologia desenvolvida nos
trabalhos de Camila Girotto, nos quais foi desenvolvido um reator préprio para a
realizacdo dos ensaios. Para os testes, foi utilizado um cilindro de N, como gas de
alimentacdo. Os suportes modificados foram submetidos a diferentes ciclos de
calcinacdo. A permeacao foi determinada utilizando um bolhémetro, sob uma
diferenca de pressao de 0,2 bar, a partir da medicdo do tempo necessario para o
deslocamento de um volume de 10 mL de gas.
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RESULTADOS E DISCUSSAO

Apbs os sucessivos ciclos de calcinacao para a incorporacdo de éxido de cério
(Ce0O;) nos suportes de PSS, observou-se um ganho de massa, indicando a
incorporacao do 6xido, conforme apresentado na Tabela 1. O suporte M1, submetido
a quatro ciclos de calcinagao, apresentou um ganho de massa de 0,080 g, enquanto
o M2, submetido a dois ciclos, apresentou ganho de 0,046 g. Os suportes obtidos
apoés os diferentes ciclos de calcinagao sao apresentados na Figura 1.

Tabela 1: Massa dos suportes antes e ap6s a incorporacao de CeO, em diferentes ciclos

Suporte Condicao Inicial Ciclos de Massa Massa Massa de CeO,
P ¢ Calcinacao | Inicial (g) Final (g) incorporada (g)
M1 Sem calcinagéo prévia 4 4,945 5,025 0,080
M2 Com calcinagéo prévia 2 4,939 4,985 0,046

Figura 1: Suportes de PSS-CeO, ap6s diferentes ciclos de calcinagéo: (a) sem calcinacao, (b) apds o
segundo ciclo de calcinacao e (c) apds o quarto ciclo de calcinagéao.

Posteriormente aos ciclos de calcinacdo, foram realizados os testes de permeacgao
nos suportes modificados, utilizando uma diferengca de presséo fixa de 0,2 bar e
temperatura ambiente. As analises foram realizadas com o auxilio de um
bolhdmetro, sendo observado, conforme apresentado no grafico da Figura 2, que o
fluxo de N, diminui a medida que ocorre a incorporagao de CeO, no suporte.
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Fluxo de permeacao de N2 nos ciclos 2 e 4 de incorporagao de CeO:
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Figura 2: Fluxo de permeacéo de N, nos ciclos 2 e 4 de incorporagao de CeOs,.

CONCLUSOES

Os resultados obtidos confirmaram a incorporacdao de CeO, nos suportes de PSS,
evidenciada pelo ganho de massa observado ap6s os ciclos de calcinagdo. A
presenca do Oxido também influenciou a permeagéo de N,, sendo observado um
fluxo de 1,400 mol-m™-s™' no ciclo 2, que foi reduzido para 0,925 mol-m™:s™" no
ciclo 4, correspondendo a uma reducdo de aproximadamente 33,9%. Esse
comportamento indica que a incorporacdao de CeO, promoveu um aumento da
resisténcia a passagem do gas, possivelmente associado a modificacao da estrutura
porosa do suporte. Dessa forma, a incorporagdo do Oxido mostrou-se capaz de
alterar as caracteristicas de transporte dos suportes de PSS, destacando a
influéncia dos ciclos de calcinagao sobre o desempenho do suporte.
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