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Introducao

A obtencdo de amdnia (NH3) a partir de nitrogénio
(N2) em temperatura ambiente e pressédo atmosférica
é um desafio grande, porém altamente relevante
para a comunidade cientifica. Por mais de 100 anos
a producéo de am®énia industrialmente € utilizado o
método de Haber-Bosch, porém este método utiliza
altas temperaturas e libera elevada quantidade de
CO.. Atécnicade reducdo eletrocatalitica do N2 para
obtencdo de NHs surge como alternativa para
diminuir as emissdes de CO2 e operagdo facilitada
por ocorrer em temperatura ambiente e pressao
atmosférical*

Neste  contexto, este trabalho sintetizou
eletrocatalisadores de cobre em suporte de carbono
(Cu/C), que foram aplicados em uma célula
combustivel de membrana polimérica trocadora de
prétons para a conversao de N2> em NHa.

Material e Métodos

O catalisador foi preparado pelo método de reducao
com NaBH4 com 20% (m/m) de sal metalico CuCl,
:2H20 (Aldrich) em suporte de Carbono Vulcan
XC72. O carbono Vulcan e o sal metalico foram
misturados com 25 mL de alcool isopropilico e 25mL
de agua DI, tal solucado de catalisador foi sonicada
por 10 minutos e a solugdo de NaBH4 (proporgéo 15)
em meio alcalino (1 mol.L'Y) foi adicionada na
solucéo e se manteve em agitagdo por 15 minutos.
Ap6s 1 h os catalisadores foram lavados com agua
ultrapura, filtrados e foram secos em 70°C por 2 h na
estufa.

Os materiais obtidos foram caracterizados por DRX
Rigaku Miniflex 1l com radiacdo CuKa em uma faixa
de 26 de 20° até 90° por 2° min, microscopias
eletrbnicas de transmissao (MET) foram obtidas por
microscépio modelo JEM-2100 operado em 200 keV
e voltametria ciclica que foi realizada em um Autolab
PGSTAT 30 potenciostato/galvanostato em H>SO4
0,1 mol.L-tem umacélulade trés eletrodos.

O catodo foi preparado com uma camada difusora e
uma camada catalitica composta de 1 mg de cobre
por cm2 a tinta foi aplicada com uma mistura de
alcool isopropilico e Nafion 5%. O anodo foi
preparado de forma similar substituindo Cu/C por
Pt/C (Basf ®). A célula foi operada em temperature
ambiente (20°C) e a pressdo dos gasesfoide 1 atm.
O experimento foi assistidoporum espectrometo de
massas, conectado ao sistema reacional pelo
catodo, para caracterizagao qualitativa dos produtos,
amostras foram coletadas do sistema a cada 300 s
em vialsde 1 mL.

As amostras de produto foram analisadas em HPLC
(YL9100) com detector UV/Vis coluna C18 para
quantificacdo da am®énia, a partir de uma curva de
calibracéo.

Resultados e Discussao

A figura 1-a apresenta as difracfes de Raios X (DRX)
das amostras Cu/C em que os picos 35°, 46° e 63°
sdo referentes aos planos cristalograficos (111),
(202) e (113) respectivamente do CuO (JCPDS # 45-
0937).
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Figura 1. (ag) DRX de Cu/C (b) Voltametria ciclica de Cu/C
em H,S04 0,1 mol L1
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Enquanto o CuO. (JCPDS # 05-0667) foi observado
em~ 36°(111), ~39°(200) e ~ 62° (220). O suporte
de carbono (JCPDS #50-926) foi identificado no pico
~ 25°(002).

Figura 2. Microscopia de MET de Cu/C.

Na figura 1-b s&o observados em 0.35V o pico de
oxidacéo e em 0.22 V o pico de reducéo referente ao
par Cu%Cu* como reportado por Amayreh et al 4.

Na figura 2 é possivel observar a microscopia
eletrénica de transmissdo da amostra de Cu/C com
apresencade altos aglomerados de Cu dispersos no
suporte de C.

Na figura 2-a temos um grafico de corrente pelo
potencialem que o em 0,2 observamos a redugdo do
Cu e os demais picos entre — 0.5 e — 0.6 estima-se
que estejam relacionados areducédo do No.
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Figura 3. (a) Reducéo eletroquimicado N.em catodo
Cu/C em temperatura ambiente. (b)Medida da
corrente ibnica de N2. (c) Medida da corrente i6nica
de N2H> (d) Medida da corrente i6nica de NHz (e)
Medida da corrente ibnicade H.

As figuras 3b-c-d-e estdo relacionadas aos valores
obtidos dos sinais de intensidade de corrente obtidos
pelo espectrometro de massas de cada massa em
relacéo ao potencial aplicado.

Conclusoes

A reacdo de obtencdo de NHz por redugé@o de N2
estudada utilizando os eletrodos de Cu/C apresentou
uma resposta significava no espectro de massas e
em 0V apresentou uma eficiéncia faradaica de 384
ug h?t cm-2? indicando um bom rendimento de
obtencéo de NHs de 42.5%.
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