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Introduccion

La hidrogenacion de CO:z para producir CH4 es una alternativa interesante para reducir el CO2 presente en
la atmosfera y producir, simultdneamente, combustibles sintéticos [1]. Debido a su elevada exotermicidad,
ésta reaccion esta favorecida termodinamicamente a bajas temperaturas, donde las limitaciones cinéticas
son considerables. Por otra parte, el control de temperaturas mediante una adecuada transmision de calor,
e.g. mediante reactores estructurados, es clave para mantener estable la operacién del reactor. Por lo tanto,
para obtener conversiones de CO: elevadas es necesario desarrollar sistemas cataliticos que sean estables
y suficientemente activos a bajas temperaturas [2].

En este trabajo se presentan los resultados de la reaccién de metanacion de CO: usando catalizadores
Ni-Ce-Mg y Ni-Ce soportado sobre carbon derivado de celulosa (CDC). El rendimiento del catalizador fue
medido: i) en polvo después de sintesis (25 mg de catalizador diluido en 125 mg de CDC, vy ii) como coloide
precursor y iii) como catalizador estructurado sobre un micro-monolito de FeCrAlloy®.

Experimental

Los catalizadores, Ni(22%)-Ce(26%)-Mg(5%)/CDC y Ni(15%)-Ce(35%)/CDC, se prepararon mediante
descomposicién térmica en atmdsfera reductora a 600 °C de celulosa previamente impregnada con los

nitratos metalicos. A partir del catalizador en polvo se preparé el coloide para su deposicion en el monolito
metalico, afadiendo CeO: coloidal. En la Tabla 1 se muestran los cuatro monolitos preparados en este
trabajo.

Tabla 1. Listado de monolitos preparados.

Monolito Catalizador Masa coloide (mg)  Masa catalizador (mg)
M1 Ni-Ce-Mg/CDC 319 194,3
M3 Ni-Ce-Mg/CDC 150,9 91,9
M35 Ni-Ce/CDC 299,6 182,5
Mo Ni-Ce/CDC 156,8 95,5

Los tests cataliticos se realizaron en un reactor de lecho fijo a temperaturas entre 180 °C y 500 °C, una
composicion de la alimentacion de H2/CO2/N2=4/1/2; y una velocidad espacial (GHSV) de 13000 h"' para
polvo/coloide precursor (dilucion catalizador/inerte:1/5), y and 1600 h™' para el monolito. Antes de reaccion, el
catalizador se redujo en Hz a 500 °C durante 1h.

Resultado y discusion

La caracterizacion mediante TEM y XRD de los dos catalizadores en polvo indica que las NPs de Ni y CeO:2
estan muy bien distribuidas y dispersas sobre la superficie carbonosa del soporte. Ademas, los analisis de
XRD, Raman y SEM realizados a los monolitos antes de reaccién confirmaron una deposiciéon homogénea
del catalizador sobre la superficie del FeCrAlloy.

En la Figura 1 se muestran los resultados de actividad del catalizador en polvo, del coloide precursor y del
monolito M3. Estos resultados indican que la actividad catalitica es mayor cuando el catalizador se encuentra
estructurado en el monolito. Este resultado es consecuencia de un mejor control de la reaccion, al evacuar
la gran cantidad de calor formada de manera eficiente, evitando la formacién de puntos calientes. Ademas,
los valores de selectividad a CHz4 obtenidos en todos los casos eran muy elevados, alcanzando un valor del
100% para temperaturas inferiores a 400 °C.

Por otro lado, en este trabajo también se analizé la influencia en la conversién de CO:de la cantidad de
catalizador depositada sobre los monolitos. Estos resultados se muestran en la Figura 2 y lo que se observa
es que, para ambos catalizadores, el monolito mas productivo es aquel que tiene una mayor cantidad de
catalizador depositada y, por tanto, mas fase activa. Ademas, también se observa que los micro-monolitos
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Figura 1. Actividad catalitica del catalizador en polvo, como Figura 2. Actividad catalitica de los micro-monolitos preparados.
coloide y estructurado en un micro-monolito.

basados en el catalizador Ni-Ce son los mas activos. Conforme se va aumentando la temperatura de reaccion,
estas diferencias de actividad disminuyen hasta que, a partir de 400 °C, todos los monolitos estudiados
alcanzan la conversion de CO:2 de equilibrio.

Finalmente, los datos de actividad catalitica obtenidos en los micro-monolitos han sido ajustados usando
un modelo cinético que combina el mecanismo de reaccion y la transferencia de materia indicando que las
limitaciones difusionales se minimizan llevando a cabo la reaccion a bajas temperaturas y con los micro-
monolitos de baja carga.

Conclusiones

En este trabajo se ha demostrado que los catalizadores Ni-Ce-Mg/CDC y Ni-Ce/CDC son activo en la reaccion
de metanacion de CO:2 y que, ademas, cuando se estructura en monolitos de FeCrAlloy, el rendimiento de la
reaccion aumenta debido a un mejor control de la misma, evitando la formacion de puntos calientes.
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