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Nanoparticulas de paladio suportadas em derivados de oOxido grafeno para
producio de hidrogénio via hidrdlise de acido formico
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O hidrogénio ¢ um vetor de energia sustentavel e limpo capaz de desempenhar uma
funcdo de grande relevancia na descarbonizagdo da matriz energética mundial. No
entanto, seu aproveitamento ainda ¢ limitado devido a escassez de tecnologias de
armazenamentos eficazes e seguras, principalmente quando comparado a outros sistemas
disponiveis comercialmente. Uma solu¢do promissora em desenvolvimento ¢ o uso de
liquidos organicos como containers moleculares de hidrogénio, abordagem que tem
ganhado destaque nos ultimos anos [1]. Neste contexto, o presente estudo teve como
objetivo o desenvolvimento de um nanocatalisador a base de paladio suportado em
derivados do grafeno, como material catalitico para a produ¢do de hidrogénio a partir do
acido formico (AF). Assim, o 0xido de grafeno (GO) foi previamente sintetizado pelo
método de Hummers modificado, seguido da funcionaliza¢do com L-arginina. O material
foi entdo utilizado como suporte para imobilizagdo das nanoparticulas de paladio (Pd),
resultando no sistema Pd/ARG-rGO, que foi caracterizado por DRX, FTIR, MEV e TEM.
Para termos comparativos, uma amostra de paladio suportado em o6xido de grafeno
(Pd/rGO) também foi sintetizada. Os resultados obtidos confirmaram a obteng¢do do GO
e o sucesso da funcionalizacdo do material com arginina, indicando também que a
presenca de grupos aminas (NH2) na superficie do material promoveu uma melhor
dispersdo e tamanhos pequenos das nanoparticulas (NPs) de paladdio imobilizadas. Além
disso, de acordo com os dados obtidos por GC, o sistema Pd/ARG-rGO apresentou uma
otima seletividade para a rota de desidrogenacdo do acido férmico, inibindo totalmente a
formagdo de monoxido de carbono. Em contraste, o catalisador Pd/rGO apresentou um
maior tamanho de NPs de Pd, o que afetou significativamente o desempenho deste
sistema. Assim, dentre os dois sistemas avaliados, o catalisador modificado com arginina
apresentou o melhor resultado, produzindo um total de 78 mL de gas em 45 °C (60
minutos de reacdo), com valor de energia de ativagdo aparente de 59,77 Kj.mol-1 e TOF
equivalente a 794,98 h-1. A excelente cinética catalitica pode ser atribuida ao tamanho
das NPs e sua alta dispersao sobre o suporte, além da contribuicdo dos grupos NH2 na
desprotona¢ao das moléculas de AF [2]. Por fim, foram realizados testes de reciclagem
para o sistema, no qual verificou-se atividade catalitica at¢é o 4° ciclo reacional.
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