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Introduccion

Los motores diesel son ampliamente utilizados debido a su durabilidad,
confiabilidad y economia de combustible. No obstante, los gases de escape de estos
motores contienen concentraciones elevadas de particulas (hollin) y de o6xidos de
nitrégeno [1,2]. El modo mas eficiente de eliminar dichos contaminantes consiste en el
empleo de filtros, que posean buena resistencia mecanica y térmica y baja pérdida de
carga. La deposicion de un catalizador sobre su superficie permite la auto-
regeneracion del mismo [3].

Los filtros utilizados mas frecuentemente son monolitos de cordierita. En este
trabajo se plantea la preparacion de catalizadores de Co, Ba y K depositados sobre
una arcilla natural, sepiolita (Si;2MQgsO30(OH)4(H20)4.8H,0), apuntando a la
conformacion de filtros masivos de este material [4].

Experimental

Se prepararon los catalizadores de sepiolita en polvo depositando los metales
cataliticos por humedad incipiente y a su vez, la incorporacion se realizd por
impregnaciones sucesivas 0 por coimpregnacion. La primera consiste en agregar gota
a gota la solucion (con volumen exacto para llenar los poros del soporte) con la sal de
cada metal. En cada paso intermedio se deja secar en estufa a 130°C para poder
volver a impregnar el proximo metal, asi la secuencia fue: primero Co(Ac),, luego
Ba(Ac), y finalmente KNO:s.

Para la coimpregnacién se preparé una solucidon con las mismas sales y un
volumen de agua igual al doble del volumen de poros del soporte, debido a la
saturacion de las sales si se usase un volumen igual al de los poros. En la etapa
intermedia de saturacion se secd en estufa a 130°C y se volvio a impregnar.
Finalmente los polvos fueron calcinados a 400°C y 600°C.

Caracterizacién de catalizadores: se analizaron por DRX los catalizadores
calcinados para determinar los distintos compuestos cristalinos formados. Se utilizé un
equipo Shimadzu XD-D1 con monocromador, usando radiacion Cu Ka, desde 20 =5 a
80°, barriendo a 1°/min.

Los espectros Raman se registraron con un espectrémetro de LabRam (Horiba-
Jobin Yvon) acoplado a un microscopio Olympus confocal. La longitud de onda de
excitacion era en todos los casos 532,13nm (Spectra Physics laser de iones de
Argon). La potencia del laser fue fijada en 30 mW.

Para evaluar el desempefio catalitico de los polvos se estudio la actividad para
la combustion de hollin de los diferentes catalizadores en atmdsfera de O, (diluido en
He) y O, + NO (diluidos en He), donde el hollin se mezclé con los catalizadores tanto
en forma intima (tight contact) como débil (loose contact).



Resultados v Discusidn

Los DRX de los polvos calcinados a 400°C presentan las siguientes fases: la
sepiolita muestra todas las sefales de esta estructura, correspondientes al anhidrido
junto con otras sefiales de distintos 0xidos que acomparan esta arcilla natural [5]. Con
el agregado de Co Ba y K, tanto en forma sucesiva como coimpregnada aparecen las
fases cristalinas del Co30,4 BaCO3z y KNO3,
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Figura 1. DRX de Sepiolita, Co,Ba,K/Sepiolita Sucesivas, Co,Ba,K/Sepiolita
Coimpregnadas y Co,Ba,K/Sepiolita Coimpregnadas calcinada a 600°C.
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Figura 2. Espectroscopia de Laser Raman



Para detectar posibles interacciones entre el Co y el Al, a levada temperatura,
la muestra calcinada a 600°C se analizé mediante espectroscopia Raman, puesto que
por DRX no se puede distinguir entre las sefiales correspondientes a Co304 y CoAl,O,.

Como se observa en la figura 2 no existen diferencias entre los espectros
correspondientes a las muestras preparadas por impregnacién sucesiva o0
coimpregnadas, calcinadas a 400°C. Tampoco se observa diferencia al calcinar la
muestra a 600°C. En todos los casos se observan las sefiales caracteristicas de Co3;0,
(680, 615, 521, 475 cm™). Si bien estas sefiales coinciden en frecuencia con las
correspondientes a CoAl,O,, esta espinela deberia ademéas mostrar las sefiales a 753
y 412 cm™, por lo que mediante esta técnica se descarta la presencia de este 6xido
mixto en las muestras estudiadas [5].
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Figura 3. Evaluacion catalitica de Co,Ba,K/Sepiolita coimpregnada calcinadas a 400 °C.

De las figuras 3 y 4 se observa que para un contacto intimo no existe una
diferencia significativa en la temperatura a la cual se produce la maxima velocidad de
combustion del hollin, lo que sugiere que ambos métodos de impregnacion son
efectivos, ademas de la excelente eficiencia catalitica, teniendo en cuenta que la
temperatura de combustidon de hollin sin catalizador es de - 550°C. Al presentar la
coimpregnacion un paso de secado menos, se decidio continuar con este método para
la sintesis de los futuros catalizadores en polvo. Se puede ver una diferencia en
temperaturas de maxima combustion de hollin para el contacto débil, lo cual puede ser
atribuido a la no homogeneidad de la mezcla hollin-catalizador.
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Figura 4. Evaluacién catalitica de Co,Ba,K/Sepiolita sucesivas calcinadas a 400 °C.

Los resultados de evaluacion catalitica para el sistema Co,Ba,K/Sepiolita
coimpregnada y calcinada a 600°C (Figura 5) muestran un pequefio aumento en la
temperatura de maxima velocidad de combustion de hollin. Esto podria ser atribuido a
la formacién de la espinela CoAl,O4. Aunque esta estructura no se pudo detectar por
DRX ni por Raman, el ensayo catalitico indicaria su presencia.
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Figura 5. Evaluacién catalitica de Co,Ba,K/Sepiolita coimpregnadas calcinadas a 600°C.



Conclusiones

Los sistemas cataliticos preparados resultaron activos y estables para la
reaccion de combustién de hollin, mostrando temperaturas de maxima velocidad de
guemado préximas a las temperaturas de salidas de los gases de escapes de los
motores Diesel. La actividad catalitica del sistema estaria asociada a la fase C030,.
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