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Introducao

Recentemente'?, foram mostrados excelentes
resultados na oxidacdo de metanol sobre eletrodos
contendo Pt, Ru e 6xidos de Pb. A fim de continuar
com estes estudos, o objetivo deste trabalho é
estudar o efeito do tipo de material utilizado em
catalisadores quaternarios do tipo Pt-Ru-PbO,-M/C
(onde M = I, TaO, ou RhO,) na oxidacédo
eletroquimica de metanol 0,5 mol L* em HSO, 0,5
mol L', utilizando  voltametria  ciclica e
cronoamperometrias e utlizando o eletrodo de
diamante como suporte para a fixagdo dos
compdsitos. Os compdésitos de péd de carbono foram
modificados pelo método Sol-gel, utilizando os
acetilacetonatos de Pt, Ru, Ir, Pb, e Rh e o etéxido
de Ta, com porcentagens atbmicas de 40%Pt,
20%Ru, 20%PbO, e 20%M (M = Ir, Ta ou Rh).

Resultados e Discussao

Nas voltametrias ciclicas da Figura 1, observa-
se que sobre os catalisadores quaternarios a corrente
de reativacéo devida aos intermediarios da oxidacao
adsorvidos na superficie do catalisador é fortemente
inibida, indicando que a adicdo dos novos metais
confere um efeito sinérgico aos catalisadores para o
processo de oxidacéo.
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Figura 1. Voltametrias Ciclicas da oxidacdo de
metanol 0,5 mol L* em HSO, 0,5 mol L* sobre os
catalisadores estudados.
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Nessa mesma figura pode-se observar que a
adicdo de RhO, ou de TaO, sobre catalisadores que
contém Pt-Ru-PbO, melhora consideravelmente o
desempenho dos mesmos, deslocando o inicio da
reacdo em 200 mV e 180 mV com relagdo ao
catalisador que contem somente Pt respectivamente.
Ja a adicdo de Ir apresenta resultados menos
satisfatorios deslocando o inicio da reacdo em 110
mV. Neste sentido, Suffredini’ mostrou que a
combinagdo de Pt, PbO, e IrO, apresenta resultados
ainda piores do que os observados sobre Pt pura.

O bom desempenho observado sobre os
catalisadores que contém RhO, ou TaO, pode ser
ainda observado nas cronoamperometrias realizadas
a 550 mV vs. o eletrodo de hidrogénio na mesma
solucdo (EHMS) (vide Figura 2), Assim, a densidade
de corrente observada sobre estes eletrodos é
aproximadamente 10 vezes maior do que sobre o
eletrodo de Pt/C e consequentemente estes
catalisadores mostram-se promissores para ser
usados em anodos de células a combustivel.
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Figura 2. Cronoamperometrias realizadas a 0,55 V
vs. EHMS na oxidagdo de metanol 0,5 mol L' em
H,S0O, 0,5 mol L'* sobre os catalisadores estudados.

Conclusoes

Com base nos resultados mostrados acima,
podemos concluir que a adicdo de RhO, ou de TaO,
sobre catalisadores contendo Pt-Ru-PbO, melhora
consideravelmente o desempenho dos mesmos frente
a reacdo de oxidacdo de metanol. Esses
catalisadores podem contribuir para a viabilizacdo da
aplicacdo comercial de DMFC.
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