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Resumo: Atualmente, existem muitos estudos sendo realizados visando a formacdo de
materiais nanoestruturados. A formacdo dessas estruturas ocorre através de reacao quimica
em superficies metalicas, principalmente contendo niquel e cobalto. Neste trabalho, foram
preparados catalisadores de cobalto, suportados em SiO,, Al,O3 e Nb,Os para serem
testados na decomposicdo do CH,; com producdo de H, e formacdo de depositos
carboniferos. Sabe-se que o tamanho das particulas metélicas, sua dispersdo, area
especifica e estrutura dos suportes influenciam bastante o processo. Diversas técnicas
foram utilizadas para caracterizar os catalisadores: determinagdo da &area especifica (BET);
difracdo de raio X (DRX), que mostrou a presenca da fase cristalina dos suportes;
quimissor¢do de hidrogénio, para quantificacdo de sitios de cobalto metélico dispersos na
superficie, e reducdo a temperatura programada (TPR) para avaliar a redutibilidade das
espécies de cobalto. Os tamanhos médios das particulas de cobalto também puderam ser
estimados pela quimissorcdo. Foram realizados ainda testes cataliticos, que permitiram
avaliar a reatividade para decomposicdo do metano e a formacdo dos depositos
carboniferos nos catalisadores metalicos, sendo que os catalisadores de Co/SiO; reduzidos
a 500°C exibiram as maiores conversdes.

Palavras chaves: decomposi¢cdo do metano, nanoestruturas de carbono, catalisadores de
cobalto suportados.

Abstract: Now a day, numerous investigations have been made to study nanostructures
materials formations. These structures can be formed by chemical reactions on metallic
surfaces, especially nickel and cobalt. In this work, cobalt catalysts supported on SiO»,
Al,O3 and Nb,Os were prepared to be tested for methane decomposition with H, and
carbon filaments productions. It seems that metallic particles sizes, there dispersions on
support, the surface area and supports structures strongly influence this process. BET, X
ray diffraction (XRD), hydrogen chemisorption and temperature programmed reduction
(TPR) techniques were used to characterize catalysts surface. Average metal particles
sizes of cobalt catalysts could be calculated by chemisorption measures. The catalytic
measurements were performed in order to determine the catalytic activity for the
decomposition of methane, with carbon deposits formations. The results indicate that
cobalt catalysts supported on silica reduced at 500°C exhibit the most conversions.
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1. INTRODUCAO

A conversio do metano tem
adquirido grande relevancia nos altimos
anos devido a enorme producdo de gas
natural no mundo, sendo metano o seu
principal constituinte. Pode-se destacar a
utilizacdo do gas natural como fonte de
energia, principalmente como
combustivel, e como fonte de matéria-
prima, para produgdo de diversas
substancias para a industria quimica e
para a fabricagdo de novos materiais.

O acoplamento ndo oxidativo, em
dois estégios, utilizando catalisadores de
Co, Ni, Pd e Ru, suportados em diversos
oxidos (Al,O3, SiO,, CeO,, ZrO,, etc.),
tem sido testado como rota para
transformar o metano em hidrocarbonetos
liquidos de peso molecular mais elevados
(Adveeva et al., 1999, Zadeh e Smith,
1998, Guarino, 2005, Ferreira-Aparicio et
al.,, 1997, Li et al., 2006, Boskovik e
Smith, 1997, Ogihara et al., 2006). Nesta
rota, num primeiro estagio, ocorre a
decomposicdo do metano  gerando
hidrogénio e depositos de carbono (CH4
— 2H; + C) e num segundo estagio,
ocorre a hidrogenagdo deste carbono em
baixas temperaturas, formando
hidrocarbonetos de pesos moleculares
mais elevados.

Considerando o primeiro estagio, 0s
produtos  desta  reagdo  possuem
importantes aplicacbes, pois além do
hidrogénio, que poderia ser utilizado em
células de combustiveis, pode-se,
dependendo das condigdes reacionais e
dos catalisadores empregados, produzir
carbono filamentar ou nanotubos de
carbono, este Ultimo de grande interesse
industrial, por possuir propriedades
eletrbnicas e mecanicas especiais. Nos
nanotubos de carbono, as ligacOes
quimicas entre os atomos de carbono
(ligagdes covalentes) sdo muito fortes,
conferindo a essa estrutura grande
estabilidade e resisténcia mecanica,
inclusive a campos elétricos externos.

O mecanismo de formacdo e
crescimento dos depoésitos de carbono
tem sido bastante estudado utilizando-se
catalisadores de Ni (Ermakova et al.,
2000, Solymosi et al., 1994, Figueiredo et

al., 1989). Os catalisadores de cobalto
produzem outros tipos de filamentos de
carbono, quando comparados com o0s
catalisadores de niquel, formando
diferentes morfologias, com diferentes
propriedades tecnologicas. Avdeeva e
colaboradores (1999) em seus estudos
verificaram a formacdo de uma
morfologia do tipo nucleo oco. A Figura
1(a) e 1(b) apresenta algumas dessas
morfologias também obtidas a partir da
decomposicdo do CO (Pinheiro et al.,
2002).
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Figura 1 - Depositos carboniferos
formados a partir da decomposi¢do do
CO em catalisadores de Co/Al,Os. (a)
Nanotubos de carbono formados a partir
da reagdo com CO puro. (b) Filamentos
de carbono formados a partir da reacdo
CO com 5% de H, (Pinheiro et al., 2002)

O mecanismo proposto para a
reacdo considera a migracdo de espécies
de carbono adsorvidas no metal para o
suporte (Adveeva et al., 1999, Solymosi
et al., 1993, Ferreira-Aparicio et al.,
1997, Martins e Schmal, 2006) e o
modelo cinético, desenvolvido para
descrever a reacdo de decomposicdo do
metano, em catalisadores a base de
cobalto, supde a decomposicdo do CH,
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num sitio de Co metélico produzindo H;
e depdsitos carboniferos, seguida da
possivel migracdo de parte das espécies
CHy, adsorvidas na superficie do Co, para
0 suporte (Zhang e Smith, 2002, 2005,
Martins e Schmal, 2006) . Diversos
fatores podem afetar a taxa de
decomposicdo do metano e a migragédo
dessas espécies na superficie, tais como a
temperatura da reacdo, o teor metalico do
catalisador, o tamanho das particulas
metalicas e o tipo de suporte.

O presente trabalho tem por
objetivo verificar a influéncia das
propriedades texturais de catalisadores de
cobalto suportados em silica, alumina e
nidbia, na reacdo de decomposi¢do do
metano, a fim de se investigar a atividade
catalitica para geracdo de hidrogénio e
producdo de depositos carboniferos.
Uma vez que os metais do grupo VIII
suportados em Nb,Os podem apresentar
forte interagdo metal-suporte, o efeito
SMSI (Strong Metal Support Interaction),
quando reduzidos a altas temperaturas
(Silva et al., 1993, Lapidus et. al, 1991),
que consiste na redutibilidade parcial do
suporte  produzindo espécies NbOy
movéis que migrariam para a superficie
das particulas metéalicas, encobrindo-as,
provocando queda na atividade catalitica,
pretende-se avaliar a rea¢do na auséncia e
presenca de tal efeito.

2. EXPERIMENTAL
Preparacéo dos Catalisadores

Os materiais de partida utilizados
para a obtencdo dos suportes SiOj, v-
Al;0O3 e Nb,Os foram a SiO, (Davicat SP
550-10022), a bohemita (Catapal) e o
acido nidbico (HY 340 CBMM),
respectivamente. Esses materiais foram
calcinados a 550°C por 2h em mufla. Os
catalisadores foram preparados pelo
método de impregnagdo a  Sseco,
utilizando Co(NOs3)..6H,0, fornecido
pela MERCK, como precursor, com
teores que variaram de 5% a 20% em
massa de cobalto, para os catalisadores
suportados em silica, e com teor de 10%
para os suportados em alumina e nidbia.

Apo6s a impregnacdo, todas as amostras
foram secas em estufa a 120°C por 24h, e
calcinadas em mufla a 400°C por 2 horas.

Caracterizacdo dos Catalisadores

Diversas técnicas foram utilizadas
para caracterizar a superficie dos
catalisadores. As areas especificas e 0s
volumes de poros foram determinados
utilizando-se um aparelho automatico
ASAP (Accelerated Surface Area and
Porosimetry System) 2010 da
Micromeritics.

Os experimentos de TPR (Reducéo
a Temperatura Programada) foram
realizados em uma unidade
multipropdsito acoplada a um
espectrometro de massas  Balzers
Omnistar. O pré-tratamento das amostras
consistiu na secagem a 150°C, por 30
min, sob fluxo de He (30mL/min),
seguida de reducdo sob fluxo de 5 %
Ho/Argbnio a wuma velocidade de
aquecimento de 10°C/min até 800°C por
2h.

As medidas de quimissor¢do de H;
foram feitas utilizando-se 0 equipamento
ASAP 2010 da Micromeritics. Atraves
dessas medidas é possivel quantificar o
ndmero de sitios ativos constituidos de
cobalto metélico dispersos na superficie
do suporte ap6s a ativacdo do catalisador,
uma vez que o cobalto metalico adsorve
quimicamente o hidrogénio. Uma massa
da amostra de aproximadamente 1,5 g do
catalisador previamente calcinada foi
colocada no reator da unidade. Em
seguida, procedeu-se a limpeza da
amostra em vacuo para entdo se realizar a
ativacdo “in situ” com H; puro, nas
temperaturas de 300°C, por 3h, e de
500°C, por 2h, para todos 0s
catalisadores. ApOs essas etapas foram
determinadas as isotermas de
quimissorcdo de Ha. A sequéncia
empregada para 0 pré-tratamento da
amostra, reducéo e analise consistiu em:

i. Agquecer a amostra a uma taxa de
10°C/min até 120°C, com fluxo de
H2, e manter por 30 min;

ii. Fazer vacuo na amostra por 60 min, a
120°C, até vacuo de 10-5 Torr;
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lii. Realizar teste de vazamento nesta
temperatura;

iv. Proceder a redugdo com H, a 300°C
ou 500°C (com taxa de 10°C/min),
por 3 ou 2h, respectivamente.

v. Fazer vacuo por 1h na temperatura de
reducao;

vi. Proceder a analise a 150°C tracando a
curva de isoterma de adsorgédo total
de H, até pressbes de 300mmHg.
Buscou-se ajustar 0s tempos de
equilibrio e as tolerancias relativas
para todas as amostras.

vii. Fazer vacuo por 1h na temperatura da
analise da primeira isoterma, 150°C;

viii. Proceder a andlise a 150°C
tracando a curva de isoterma de
adsorcao reversivel de H, até pressdes
300mmHg.

Reacéo de decomposicdo do metano

Os experimentos foram realizados
numa unidade convencional, munida de
um espectrémetro de massas, acoplados a
um cromatédgrafo a géas para analise em
linha dos produtos formados. O pré-
tratamento das amostras consistiu na
secagem a 150°C, por 30 min sob fluxo
de He (30mL/min), seguida de redugéo
sob fluxo de H, (vazao de 100 ml/min) a

diferentes temperaturas, 500°C por 2h e
300°C por 3 h, a fim de se verificar a
influéncia  da  redutibilidade  do
catalisador. A seguir, as amostras foram
resfriadas ou aquecidas, dependendo da
temperatura de reducdo, até 450°C para
entdo iniciar a reacdo de decomposicédo
sob fluxo de 20% CHj/He a uma vazdo
de 100ml/min.

3. RESULTADOS

3.1. AREA ESPECIFICA (BET) E
VOLUME DE POROS

A Tabela 1 apresenta as areas
especificas e os volumes de poros dos
catalisadores e suportes utilizados. Pode-
se observar que a silica e a alumina
apresentam uma grande area especifica,
enguanto a nidbia apresenta uma pequena
area. Na distribuicdo de volume de poros
da silica e da alumina detectou-se uma
estrutura mais microporosa, enquanto a
nidbia apresenta uma estrutura mais
macroporosa. ApoOs a impregnacdo do
metal nos suportes houve uma pequena
diminuicdo nas areas especificas dos
catalisadores correspondentes as
variagdes dos teores metalicos.

Tabela 1. Area BET e Volume de poros dos suportes e catalisadores Co/SiO,, Co/y-

Al,03 e Co/Nb,0s
Suportes e Catalisadores Ar(fﬁlzzl); Volu?greng/(;;) oros
SiO; calc. a 550°C 417 1,518
v-Al,05 calc. a 550°C 271 0,606
Nb,Os calc. a 550°C 32,5 0,186
5%Co/SiO, 382,3 1,402
10%Co/SiO, 351,3 1,258
20%Co/SiO, 2915 1,038
10%Co/Al,05 226,6 0,477
10%Co/Nb,0s 27,4 0,137

ENGEVISTA, v. 10, n. 2, p. 91-99 dezembro 2008 94



3.2. DIFRAGCAO DE RAIO X (DRX)

Os espectros de DRX obtidos para
0s suportes, catalisadores e Co0304
massico estdo apresentados na Figura 2.

O DRX confirmou que o cobalto
estava presente como CosO4 nos
catalisadores calcinados a 400°C e
nenhuma outra fase contendo cobalto foi
detectada.
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Figura 2 - Espectros de DRX obtidos para
0s suportes e catalisadores Co/SiOy,
Coly-Al;,03 e Co/Nb,Os e para 0 Co304
Mmassico

Os difratogramas dos suportes
permitiram identificar suas diferentes
estruturas cristalinas como pode ser visto
pela Tabela 2. Estes resultados
confirmam a estrutura da y-Al,O3 e a fase
TT do Nb205.

Comparando o difratograma do
10% e 20% Co/SiO, com o do Co30,4 é
possivel detectar claramente os picos do
oxido de cobalto cristalino, sendo o pico
de maior intensidade em 260 igual a 36,8°
(100%) em ambos os difratogramas. E
observado 0 mesmo comportamento para
o catalisador 10% Co/Al,Os.

No entanto, por comparacdo do
difratograma do 10%Co/Nb,Os com o do
Co304, nédo foi possivel detectar os picos
do 6xido de cobalto cristalino, visto que o
pico de maior intensidade do mesmo
localiza-se em 26 igual a 36,8° (100%),
coincidindo com o terceiro pico da
Niobia, em 26 igual a 35,8° (53%), o0 que
dificulta a deteccéo.

Tabela 2 - Sistemas Cristalinos dos
suportes SiOy, y-Al,03 e Nb,Os e para o
Co0304 maéssico.

Difracao de Raio X - DRX
Lambda | Sistema a [

SiO, 1,5418 | Hexagonal| 9.92 81.5
Al,O3 1,5418 Cubico 7.924 _
Nb,Os 1,5418 | Hexagonal| 3.607 | 3.925
Co304 | 1,5406 Cubico | 80.837

3.3. QUIMISSORCAO DE H;

As figuras 3 e 4 apresentam 0S
graficos contendo as isotermas de
quimissorcao de H, para os catalisadores
10% Co/SiO; e 10%Co/Nb,Os.

Observa-se que apos reducdo a
300°C os catalisadores adsorvem uma
certa quantidade de H,, conforme pode
ser verificado pelas isotermas de
adsorcdo total e reversivel (fracamente
adsorvido). No entanto, ap6s reducgdo a
500°C o catalisador 10%Co/Nb,Os néo
apresentou  quimissorcdo de  H;
mensuravel, enquanto que para o0
catalisador 10% Co/SiO, observou-se
apenas uma queda, compativel com uma
sinterizagéo.
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Figura 3 — Quimissor¢do de H, para o
catalisador 10% Co/SiO, reduzido a
300°C e a 500°C

Os resultados estdo sumarizados na
Tabela 3, que apresenta a quantidade de
H, adsorvido considerando as isotermas
de adsorcao total, reversivel e irreversivel
(fortemente adsorvido).  Esta dltima
obtida pela diferenca entre as duas
isotermas anteriores. S&o apresentados
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também os valores calculados para
dispersdo metalica e diametro médio das
particulas metélicas.

Para o catalisador 10%Co/Al,O3
observa-se que a quantidade de H,
adsorvido a 500°C é maior do que a
300°C, considerando-se as isotermas
totais e reversiveis. Isto indica que este
catalisador ndo esta totalmente reduzido a
300°C. Realmente, observando o0s
resultados de TPR, verifica-se que este
catalisador é mais dificilmente redutivel
que os demais, requerendo temperaturas

mais elevadas.
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Figura 4 — Quimissor¢do de H, para o
catalisador 10% Co/Nb,Os reduzido a
300°C e a 500°C

Tabela 3. Quimissor¢do de H,, %Dispersdo e diametro médio das particulas de cobalto dos
catalisadores de Co/SiO,, Co/Al,03 e Co/Nb;Os.

Quantidade de H, adsorvido
Catalisadores | Tyeq (°C) (umols/gear)® %D dp. (NM)
red Ads. Total | 9Pc
Total Rev. Irrev.
10% ColaLo, |20 | 147 [ 107 [ 36 2,89 34.5
500 28,4 13,9 14,5 3,35 29,8
300 28,5 19,1 9,4
5% Co/SiO, 10,33 9.6
500 4.6 4,5 0,1 1,08 91,9
10% CorSiO, 300 | 357 | 170 | 187 6,47 154
500 21,9 17,9 4,0 2,58 38,6
. 300 89,7 51,7 38,0
20% Co/SiO, 813 12,3
500 46,7 32,9 13,8 2,75 36,2
300 17,9 13,4 4.5
10% Co/Nb,Os 3,19 312
500 * * * - .

#valores calculados por extrapolagdo das quantidades de H, adsorvido a presséo igual a zero.

34. REDUCAO A TEMPERATURA
PROGRAMADA (TPR)

Os perfis de TPR dos catalisadores
estdo apresentados na Figura 5. Os perfis
de redugéo obtidos para 0s suportes ndo
apresentaram picos de reducdo, enquanto
para os catalisadores Co/SiO,, Co/Al,O3 e
Co/Nb,0Os, calcinados a 400°C, apresentam
dois picos devido a reducdo Cos0, para
CoO e deste para Co.

A redutibilidade dos catalisadores
pOde ser avaliada a partir do consumo de
H, medido durante o TPR para a redugéo
do oxido de cobalto: Co30,4 + 4H, — 3Co
+ 4H,0. Os resultados apresentados para

os catalisadores 10% Co/SiO; e 10%
Co/Al;03 estdo de acordo com os obtidos
por Lapidus et al. (1991). O perfil de TPR
do catalisador 10% Co/Nb,Os, com pico a
525 °C, é semelhante ao apresentado por
Silva (1993).

3.5. TESTE CATALITICO

Catalisadores de cobalto suportados
em silica, alumina e nidbia, com diferentes
teores de fase ativa foram testados. A
Tabela 4 apresenta os resultados obtidos
para o0s catalisadores com relacdo a
quantidade de carbono formado calculado a
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partir da evolugdo da conversdo do metano
durante as 2 primeiras horas de reacéo.

335
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Figura 5 - TPR dos catalisadores de
Co/SiO,, Co/Al,03 e Co/Nb,Os

Tabela 4 — Taxa de formacdo de depoésitos
de carbono em catalisadores de cobalto

Taxa de deposicdo de C em umol C/ (umol

Co.min)?
Catalisador R%douo%&é) a R%doué)ag a
20% Co/SiO, 2,14 6,72
10% Co/SiO, 2,73 5,61
10% Co/Nb,Os 3,16 -
10% Co/Al,04 5,67 4,94
& Considerando a quimissorcéo de H, apresentada na
tabela 3.

Os resultados apresentados acima
estdo de acordo com os obtidos por
Boskovic e Smith (1997), que também
trabalharam com catalisadores de cobalto
suportados em alumina e silica na
decomposicdo do metano a 450°C. Esses
autores trabalharam com taxas iniciais
tendo obtido valores da ordem de 3,63 a
3,73 umol C/ (umol Co.min) para 0s
catalisadores de Co/Al,O3; reduzidos a
600°C e de 1,81 a 2,01 pumol C/ (umol
Co.min) para os de Co/SiO; reduzidos a
500°C. Os resultados encontrados no
presente artigo parecem mais promissores
uma vez que foram superiores aos obtidos
por Boskovic (1997).

Pela Tabela 4 verifica-se que para 0s
catalisadores de Co/SiO,, a reducdo a
500°C propicia uma maior taxa de
decomposicdo de metano e, por
conseguinte, maior taxa de formagdo de
depdsitos de carbono do que a reducdo a
300°C. Isto se explica pelo fato dos
catalisadores reduzidos a 300°C ndo
estarem  totalmente  reduzidos  apOs
ativacdo, sendo necessaria uma maior
temperatura de reducdo. Realmente, para
este catalisador, verificou-se na primeira
hora da reacdo que houve um aumento
gradativo da conversdao de metano que se
explicaria pelo fato do H; produzido pela
decomposicdo do metano (450°C) nos
sitios metalicos de Co, ja presentes no
catalisador, estarem reduzindo parte do
Oxido de cobalto ainda ndo reduzido. Ja o
catalisador reduzido a 500°C exibiu uma
certa estabilidade na conversdo do metano
durante a reacdo e superior ao catalisador
reduzido a 300°C embora possua uma
menor  dispersdo  provocada  pela
sinterizacdo das particulas de cobalto. De
qualquer forma, as conversbes dos
catalisadores reduzidos a 300°C mesmo
apos 2 horas de reacdo se mantiveram
inferiores as dos catalisadores reduzidos a
500°C. Neste ponto, verifica-se que o
tamanho das particulas metélicas exerce
um papel fundamental, garantindo maior
reatividade  aos  catalisadores.  Os
catalisadores que forneceram as maiores
conversbes foram 0s que possuiam
tamanhos de particulas na faixa de 36-38
nm.

Ja o catalisador 10% Co/Al,O3 exibiu
um comportamento diferente, apresentando
altas taxas de decomposicdo de metano
apos reducdo a 300°C, embora néo
totalmente reduzido nessa temperatura.
Aqui, também observou-se um aumento
gradativo na conversao durante a primeira
hora de reacdo devido a reducdo do Oxido
de cobalto pelas mesmas razdes
mencionadas acima.

Em relacdo ao catalisador Co/Nb,Os
reduzido a 300°C, observou-se uma certa
constancia na conversdo do metano, apesar
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do catalisador também ndo estar totalmente
reduzido a esta temperatura. Testes de
redutibilidade indicaram 66% de reducao.
Isto poderia ser explicado em funcdo de
estar ocorrendo dois processos simultaneos.
A 450°C, temperatura da reagdo, o H,
produzido nos sitios metélicos, pela
decomposicdo do metano, além de estar
reduzindo as particulas de oéxido de
cobalto, ainda ndo reduzidas na ativagédo a
baixa temperatura, estaria reduzindo
simultaneamente o suporte, formando
espécies NbOy, mdveis, que estariam
migrando para a superficie das particulas
metalicas, bloqueando-as para a reacao.
Esta forte interacdo metal-suporte se
caracteriza como o efeito SMSI. Os dois
processos descritos estariam competindo e
provocando a constancia na converséo.
Espera-se que apds um tempo maior, 0
efeito SMSI predomine, e a conversédo
diminua. Isto pode ser justificado pela ndo
reatividade do catalisador apos reducéo a
500°C, observada durante um teste
catalitico realizado, onde ndo houve
decomposicdo do metano.

4. CONCLUSOES

Os resultados da reacdo de
decomposicdo de CH, realizada a 450°C,
em catalisadores de Co/SiO,, Co/Al,O3 e
Co/Nb,Os, reduzidos a baixa (300°C) e a
alta temperatura  (500°C) indicaram
diferengas distintas.

Os reduzidos a 500°C apresentam
uma certa constdncia na conversao,
justificada pela reducdo mais completa
durante a ativagdo a alta temperatura. A
conversdo do metano ao longo de 2-3 horas
de reacdo se manteve razoavelmente
estdvel, ndo apresentando sinais de
desativacao. Todos os catalisadores
apresentaram altas taxas de decomposicéo
de metano e, por conseguinte, altas taxas de
deposicéo de carbono.

Os catalisadores reduzidos a 300°C
apresentam um aumento gradativo na
conversdo do metano, com uma evolugéo
na producdo de H,, que se justifica pela

reducdo de parte do O6xido de cobalto pelo
H, produzido pela decomposicdo do
metano nos sitios metalicos de Co, ja
presentes no inicio da reacdo. Testes
indicaram que catalisadores de Co/SiO;
possuem em média 65% de grau de
reducdo apos ativacdo a esta temperatura.
No entanto, para estes catalisadores,
mesmo apds 2 a 3 horas de reacao, as taxas
ndo alcancaram os niveis dos catalisadores
reduzidos a 500°C. O tamanho das
particulas de cobalto parecem influir
bastante, notando-se altas taxas de
deposicdo de carbono para 0s que
apresentam tamanhos na faixa de 36-38
nm.

Para o catalisador suportado em
Al,O3 reduzido a 300°C algumas diferencas
podem ser observadas. A conversédo parece
atingir os patamares obtidos para o0
reduzido a 500°C, apds 2 horas de reacio,
produzindo altas taxas de decomposic¢éo de
metano.

Em relacdo ao catalisador Co/Nb,Os,
os resultados sdo distintos. O catalisador
reduzido a 300°C apresentou uma
constancia na conversdo do metano ao
longo das 2 horas de reacdo. Tal resultado
foi atribuido ao efeito SMSI formado pela
reducdo do suporte pelo H, gerado nos
sitios metélicos pela decomposi¢do do
metano e pela reducdo simultanea das
particulas de Oxido de cobalto néo
reduzidas anteriormente, produzindo um
efeito de compensagdo. Testes indicaram
que este catalisador possui em média 66%
de grau de redugdo apds ativacdo a esta
temperatura por apenas 3 horas. Apoés
reducdo a alta temperatura, 500°C, este
catalisador ndo apresentou reatividade.
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