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Resumo/Abstract 



RESUMO – A influência do método de deposição foi estudada preparando catalisadores Ni/Al2O3 suportados em monolitos de cordierita seguindo três métodos distintos: síntese direta pelo método dos citratos (NiAl_Mcit); deposição de Al2O3 seguida da impregnação úmida de NiO (NiAl_Mimp); deposição de Ni/Al2O3 preparado por coprecipitação assistida por ultrassom (NiAl_Mcop). NiAl_Mcit e NiAl_Mimp exibiram a mais forte aderência da camada de catalisador, enquanto NiAl_Mcop a mais fraca aderência, porém o recobrimento mais uniforme. NiAl_Mimp e NiAl_Mcop exibiram a mesma atividade catalítica na reforma a vapor do metano que seus respectivos catalisadores particulados (~99% conversão de metano) a 800 °C e H2O/CH4=3, mas NiAl_Mcit exibiu conversão de metano muito mais baixa (~7%), o que foi atribuído à baixa acessibilidade dos reagentes à fase ativa. Portanto, a impregnação foi o método mais adequado, levando à mais forte aderência e alta atividade e estabilidade, o que foi atribuído à disponibilidade de níquel na superfície da cordierita. Entretanto, melhorias ainda podem ser feitas na deposição de fase ativa para obter uma distribuição uniforme dos metais. 
Palavras-chave: monolito; washcoating; níquel; reforma a vapor do metano.

ABSTRACT - The influence of catalyst coating methodology was studied by preparing Ni/Al2O3 catalysts supported on cordierite monoliths following three methods: direct synthesis by citrate method (NiAl_Mcit); Al2O3 coating followed by NiO wet impregnation (NiAl_Mimp); and deposition of Ni/Al2O3 powder catalyst prepared by ultrasound-assisted co-precipitation on the monolith (NiAl_Mcop). NiAl_Mcit and NiAl_Mimp exhibited strong adherence of the catalyst layer, while NiAl_Mcop had the lowest adherence but the most uniform catalyst coating. NiAl_Mimp and NiAl_Mcop exhibited the same activity in methane steam reforming as their respective powder catalysts (~99% of methane conversion) at 800 °C and H2O/CH4=3, but NiAl_Mcit exhibited much lower methane conversion (~7%), which was attributed to the low accessibility of the reactants to the active phase. Therefore, impregnation was the most suitable method leading to the strongest adherence and high activity and stability, which was attributed to the availability of nickel on the cordierite surface. Nevertheless, there is still room for improvement in the deposition of active phases on monoliths to obtain a more uniform metal distribution.
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Introdução
A reforma a vapor do gás natural (80 % metano) é a principal rota para produzir hidrogênio na indústria, uma vez que combina algumas vantagens, como a grande abundancia de gás natural, baixo custo de capital instalado, menor impacto ambiental comparado a outros processos e maior razão H2/CO (1). O catalisador convencional é o Ni/Al2O3, devido ao baixo custo e alta atividade catalítica do níquel, e elevada área específica, alta estabilidade térmica e baixo custo da alumina (2).
 A reação de reforma a vapor ocorre, geralmente, em reatores tubulares contendo o leito catalítico empacotado com pellets de Ni/Al2O3. Uma vez que é altamente endotérmica, requer grandes quantidades de calor, fornecido por fonte externa, mas a transferência de calor é ineficiente, devido à baixa convecção dos reagentes para os sítios ativos nos leitos empacotados (3). Além disso, sob as condições drásticas da reforma, os catalisadores particulados desgastam-se com o tempo, causando bloqueio no leito e levando à queda de pressão no reator (4). Diante disso, estudos recentes investigam o uso de monolitos como suportes catalíticos, que melhoram a transferência de calor e evitam a formação de pontos quentes. Além disso, possuem baixa queda de pressão devido a sua elevada área superficial geométrica para o escoamento de reagentes e produtos em seus canais e melhoram a integridade mecânica do sistema catalítico (3,4).
A metodologia de deposição do catalisador deve preservar suas propriedades texturais, fases cristalinas e dispersão da fase ativa. O método mais amplamente utilizado é o washcoating, que consiste na imersão do monolito em uma suspensão contendo o catalisador ou seus precursores e retirada em uma velocidade controlada, seguida de remoção do excesso de solução dos canais, secagem e calcinação (5). Os tipos de suspensão mais utilizados são a coloidal, sol-gel ou lama, em que um agente ligante é geralmente adicionado para favorecer a deposição e aumentar a aderência do catalisador (6,7). A escolha do método de deposição é muito importante para assegurar uma distribuição uniforme da camada de catalisador, com forte aderência às paredes do monolito e o desempenho catalítico desejado.
Diante disso, o objetivo deste trabalho é preparar catalisadores 20 %p/p Ni/Al2O3 suportados em monolitos de cordierita seguindo três métodos diferentes: (i) deposição simultânea de Ni e Al2O3 pelo método dos citratos; (ii) deposição de γ-Al2O3 seguida de impregnação úmida do Ni e (iii) síntese do catalisador em pó Ni/Al2O3 preparado por coprecipitação assistida por ultrassom seguida de sua aplicação no monolito; a fim de estudar a influência do método de deposição nas propriedades fisicoquímicas e desempenho catalítico na reforma a vapor do metano.
Experimental
Síntese dos catalisadores
As peças de monolitos foram previamente lavadas em isopropanol por 30 minutos no ultrassom e calcinadas a 800 °C por 2 h (10 °C.min-1). 
 Para a síntese pelo método (i), 20 g de ácido cítrico (MERCK) foram adicionados à solução aquosa (50 mL) contendo 29,4 g de Al(NO3)3.9H2O (Sigma Aldrich). Então, 4,95 g de Ni(NO3)2.6H2O (Sigma Aldrich) dissolvidos em 10 mL de H2O foram adicionados à solução. A solução resultante foi misturada sob agitação contínua a 520 rpm por 1 h a 80 °C, e então concentrada por evaporação a 80 °C até obter um gel. Os monolitos foram imersos na solução por 20 h e tiveram o excesso de solução removida dos canais por fluxo de ar sintético. Então, foram secos em estufa a 100 °C por 24 h e calcinados a 600 °C por 6 h (2°C.min-1), sendo denominados NiAl_Mcit. Um catalisador em pó de referência foi obtido a partir da secagem da solução resultante e calcinação nas mesmas condições, sendo denominado NiAl_Pcit. 
Para a síntese pelo método (ii), 5 g de boemita (Disperal, SASOL) foram dissolvidos em 90 mL de solução aquosa 0,4% p/p de HNO3, sob agitação a 520 rpm por 30 minutos. Então, 5 g de ɣ-Al2O3 (SA6175, NORPRO) foram adicionados, mantendo a mistura sob agitação a 520 rpm por 2 h. A frequência de agitação foi reduzida para 320 rpm e mantida até o dia seguinte. Então, os monolitos foram imersos na suspensão por 2 minutos (virando após 1 minuto), o excesso de líquido foi removido dos canais com fluxo de ar sintético, foram secos em estufa a 100 °C por 30 minutos e tiveram seu ganho de massa medido. Esse procedimento foi repetido 4 vezes. Então, os monolitos foram calcinados a 600 °C por 6 h (2 °C.min-1). Os monolitos revestidos com ɣ-Al2O3 foram imersos em solução 2M de nitrato de níquel hexahidratado por 1 h, secos em estufa a 100 °C por 1 h e, então, calcinados novamente sob mesmo tratamento térmico, sendo denominados NiAl_Mimp. Para obter o catalisador em pó de referência, a suspensão de ɣ-Al2O3 foi seca a 100 °C por 24 h, macerada e calcinada nas mesmas condições. Então, a ɣ-Al2O3 foi adicionada a uma solução aquosa contendo a quantidade apropriada de Ni(NO3)2.6H2O para obter 20 % p/p Ni/Al2O3, a 60 °C sob agitação de 260 rpm até remoção completa da água. O material impregnado foi seco na estufa a 100 °C por 24 h, macerado e peneirado entre peneiras granulométricas de 150 mesh e 325 mesh e calcinado nas mesmas condições, sendo denominado NiAl_Pimp.
Para a síntese seguindo o método (iii), 9,90 g de Ni(NO3)2.6H2O dissolvidos em 10 mL de H2O foram adicionados à solução aquosa com 58,84 g Al(NO3)3.9H2O (80 mL),  sob agitação. Uma solução 4M de NaOH foi adicionada à solução até atingir pH 10. A solução foi submetida ao banho de ultrassom aquecido a 50 °C por 4 h e deixada por mais 16 h a 50 °C. Após isso, o precipitado foi lavado com H2O destilada, em filtração a vácuo, até atingir pH 7, seco a 100 °C por 24 h, macerado e peneirado entre peneiras granulométricas de 150 mesh e 325 mesh e calcinado a 600 °C por 6 h (2 °C.min-1), obtendo o catalisador denominado NiAl_Pcop. Para a aplicação do NiAl_Pcop sobre a cordierita, 0,2 g de SiO2 gel foram adicionados a 20 mL de H2O a 60 °C, com adição de NaOH (4M) até atingir pH 13, sob agitação magnética por 1 h. Então, 2 g da amostra NiAl_Pcop foram adicionados à solução e HNO3 foi adicionado até atingir pH 4, sob agitação magnética por 2 h. Após isso, a suspensão foi deixada até o dia seguinte sob agitação mecânica a 320 rpm. O procedimento de washcoating seguiu-se igual ao método (ii), obtendo NiAl_Mcop.

Caracterização dos catalisadores
Para o teste de aderência, os monolitos foram submetidos ao ultrassom imersos em isopropanol por 30 min, secos a 100 °C por 30 min e tiveram sua perda de massa medida.
A microscopia eletrônica de varredura com emissão de campo (MEV-FEG) foi realizada em microscópio Quanta FEG 450 (FEI Company), operado a 20 kV, com espectroscopia de Raios-X com energia dispersiva (EDS).
A fluorescência de Raios-X (FRX) foi realizada em espectrômetro Rigaku modelo Primini. A difração de Raio-X (DRX) foi realizada em difratômetro Rigaku modelo Miniflex a 30 kV e 15 mA (CuKα λ = 1,5418 Å).
A redução a temperatura programada (TPR-H2) foi realizada utilizando espectrômetro de massas (Pfeiffer Vacuum, QME 200) monitorando o sinal de H2O (m/e 18). As amostras foram tratadas a 500 °C (10 °C.min-1) por 1h em He (50 mL.min-1), resfriadas e então aquecidas da temperatura ambiente até 1000 °C (10 °C.min-1), em fluxo de H2 puro (50 mL.min-1).
Quimissorção de CO foi realizada utilizando espectrômetro de massas (Pfeiffer Vacuum, QME 200) monitorando o sinal de CO (m/e 28). As amostras foram reduzidas em H2 puro (50 mL.min-1), a 800 °C ou 900 °C (NiAl_Pcit) por 1 h (10 °C.min-1), purgadas e resfriadas em fluxo He. 5 % v/v CO/He foi alimentado ao reator por 15 min, foi feita purga em He por 15 min e a corrente de 5 v/v % CO/He foi alimentada novamente ao reator. Três pulsos de He de volume conhecido (2,39 mL; 98 µmol) foram injetados para fins de quantificação.

Avaliação Catalítica
Os testes catalíticos foram realizados em reator de leito fixo (tubo em U), sob pressão atmosférica, a 800 °C, H2O/CH4=3 e GSHV 225 L.h-1.gcat-1. As amostras foram previamente reduzidas in situ a 800 °C (ou 900 °C para NiAl_cit) (10 °C.min-1) em H2 puro (50 mL.min-1) por 1 h. Após isso, o reator foi purgado em fluxo de Argônio por 30 min e então a corrente gasosa foi trocada para a mistura reagente (5% CH4; 15% H2O; 10% N2; 70% Argônio). Os gases efluentes foram analisados utilizando um cromatógrafo CG 2014 da Shimadzu, equipado com duas colunas: Carboxen 1010 plot (Supelco), utilizando dois detectores conectados em série: detector de condutividade térmica (TCD) e detector de ionização de chama (FID); e peneira molecular, CP-Molsieve 5A (Agilient J & W GC columns), utilizando um TCD.
Resultados e Discussão
Caracterização dos catalisadores em pó 
Os teores mássicos dos catalisadores em pó determinados por FRX foram: 19,1 % de NiO para NiAl_Pcit; 17,9 % para NiAl_Pimp; e 20,1 % para NiAl_Pcop. Os teores mássicos de óxido de níquel foram próximos ao valor nominal (24 % NiO; 20 % Ni). A diferença pode ser devida ao erro experimental inerente ao procedimento de síntese, e/ou à imprecisão da técnica de FRX.	 
 A Figura 1 apresenta os difratogramas das amostras de catalisador em pó.  A alumina comercial utilizada no método de síntese (ii) (Fig. 1-a) apresentou os picos de difração característicos da fase gama (ɣ-Al2O3; JCPDS 29-0063) (8). NiAl_Pimp (Fig.1-b) apresentou, além dos picos característicos da ɣ-Al2O3, os picos de difração característicos do óxido de níquel (NiO; JCPDS 47-1049) (8,9). Por outro lado, NiAl_Pcit (Fig. 1-c) exibiu os picos característicos do aluminato de níquel (NiAl2O4; JCPDS 10-0339) (8,9). Embora picos referentes ao NiO não tenham sido identificados, o alargamento dos picos em 2Θ=44,8° e 2Θ=65° pode ser devido à sobreposição de fases NiO e NiAl2O4 e/ou a formação de cristalitos pequenos. Por fim, o difratograma do catalisador NiAl_Pcop (Fig. 1-d) também exibiu os picos característicos do NiAl2O4 e um alargamento nos picos em 2Θ=45,4° e 2Θ=37,3°, sugerindo a sobreposição dos principais picos das fases de NiO, NiAl2O4 e ɣ-Al2O3, e/ou a formação de cristalitos pequenos.
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Figura 1. Perfis de DRX dos catalisadores em pó: Al2O3 comercial (a); NiAl_Pimp (b); NiAl_Pcit (c); NiAl_Pcop (d).
A Figura 2 apresenta os perfis de TPR dos catalisadores em pó. De acordo com a literatura (8–10), as espécies de níquel redutíveis podem ser divididas em três regiões no perfil de TPR: entre 300-550 °C, relativa à redução do óxido de níquel com fraca interação com o suporte; entre 550-700 °C, relativa à redução do óxido de níquel com forte interação com o suporte; e acima de 700 °C, relativa à redução das partículas de aluminato de níquel com estrutura do tipo espinélio. Para estimar a proporção de NiO e NiAl2O4 nas amostras de catalisador, o consumo de H2 abaixo e acima de 700 °C foi medido. Os resultados encontram-se na Tabela 1.
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Figura 2. Perfis de TPR: NiAl_Pcit (a); NiAl_Pimp (b); NiAl_Pcop (c). Condições: H2 puro (50 mL.min-1), 10 °C.min-1.
Tabela 1. Consumo de H2, razão NiO/NiAl2O4 e grau de redução.
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	Consumo de H2 experimental (µmol/gcat)
	Razão NiO/NiAl2O4
	Consumo de H2 teórico (µmol/gcat)

	
	<700 °C*
	>700 °C**
	
	

	NiAl_Pcit
	1257
	1485
	0,85
	2544

	NiAl_Pimp
	2080
	559
	3,72
	2410

	NiAl_Pcop
	316
	2798
	0,11
	2678


*NiO+H2 Ni + H2O         **NiAl2O4+H2Al2O3 + Ni + H2O
NiAl_Pcit (Fig. 2-a) exibiu um pico de redução de maior intensidade em 820 °C, atribuído à redução do NiAl2O4, e um pico de menor intensidade em 600 °C, atribuído à redução de NiO com forte interação com o suporte. A razão NiO/NiAl2O4 0,85 confirma a predominância de NiAl2O4, mas também corrobora que o alargamento dos picos de difração em 2Θ=44,8° e 2Θ=65 no perfil de DRX pode ser devido à sobreposição dos picos de NiO e NiAl2O4. Por outro lado, NiAl_Pimp (Fig. 2-b) apresentou uma região de redução principal na faixa de 300-600 °C, compreendendo picos em 340, 420 e 515 °C, que correspondem à redução de NiO com diferentes forças de interação com o suporte. Um ombro em 760 °C também foi observado, indicando a presença de pequena quantidade de NiAl2O4. A razão NiO/NiAl2O4 3,72 confirma a predominância de NiO no catalisador, também observada no perfil de DRX.
NiAl_Pcop (Fig. 2-c) exibiu pico de redução principal em 770 °C, e pequenos ombros em 310 e 420 °C. A razão NiO/NiAl2O4 0,11 evidencia a maior predominância de NiAl2O4 e a formação de pequena quantidade de NiO. Esse resultado sugere que o alargamento dos picos em 2Θ=45,4° e 2Θ=37,3° observado no perfil de DRX (Fig. 1-c) é relativo à formação de pequenos cristalitos de NiAl2O4, o que está de acordo com a literatura (9).
Assim como apontaram os perfis de DRX, o método de impregnação favoreceu a formação de NiO, enquanto que o método dos citratos e de coprecipitação favoreceram a formação de NiAl2O4, o que está de acordo com o observado por outros autores (9). Obteve-se o consumo de H2 experimental em torno de 10 % maior que o consumo de H2 teórico. É importante frisar que o consumo de H2 teórico foi determinado considerando o percentual de NiO obtido pelo FRX, que foi menor que o valor nominal. 
Os dados de quimissorção de CO, apresentados na Tabela 2, evidenciam que a dispersão de níquel metálico dos catalisadores em pó segue a seguinte ordem: NiAl_Pcop > NiAl_Pimp > NiAl_Pcit. De acordo com a literatura (9), o método de coprecipitação assistida por ultrassom leva à formação de aluminato de níquel, que após a redução em fluxo de H2 forma pequenas partículas de níquel com  alta dispersão metálica. Por outro lado, o NiAl_Pimp exibiu uma dispersão de 1,9%, levemente menor do que o NiAl_Pcop, indicando que é possível obter com o método de impregnação dispersão metálica semelhante à apresentada pelo método de coprecipitação.

Tabela 2. Consumo de H2, razão NiO/NiAl2O4 e grau de redução.
	Amostra
	Quimissorção de CO 
 (µmol/gcat)
	ANi (m²/gcat)
	D (%)

	NiAl_Pcit
	23
	5
	0,7

	NiAl_Pimp
	57
	11
	1,9

	NiAl_Pcop
	72
	14
	2,1



Caracterização dos catalisadores monolíticos
A Figura 3 apresenta as imagens dos catalisadores monolíticos preparados pelos diferentes métodos estudados, na qual é possível observar que ambos NiAl_Mcit e NiAl_Mcop obtiveram um recobrimento uniforme da camada de catalisador, enquanto que o NiAl_Mimp exibiu um recobrimento não-uniforme.  
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Figura 3. Imagens dos monolitos: cordierita pura (a) NiAl_Mcit (b); NiAl_Mimp (c); NiAl_Mcop (d). 

NiAl_Mcit obteve a menor quantidade de catalisador depositado (4,8%), o que era esperado visto que o método dos citratos é uma técnica de preenchimento de poros, de modo que a quantidade de catalisador depositada é limitada pelo volume de poros da cordierita (7). NiAl_Mimp obteve 20,2% de aumento de massa após o recobrimento com γ-Al2O3 e mais 5% após impregnação do níquel, enquanto NiAl_Pcop obteve 27,2% de aumento de massa após a deposição do NiAl_Pcop. Esses dois métodos empregaram o washcoating com a suspensão lama, que permite a deposição de maior quantidade de catalisador, uma vez que o material é depositado nas paredes do monolito (6,7).
O grau de aderência da camada de catalisador depositada foi medido pelo percentual de perda de massa após exposição ao ultrassom, em relação à massa de catalisador depositada. NiAl_Mimp exibiu a maior aderência da camada de catalisador, com apenas 2,2% de perda de massa, seguido pelo NiAl_Mcit, com 3,7%; ambos apresentaram forte aderência em comparação com dados da literatura (3,11). Por outro lado, NiAl_Mcop apresentou mais fraca aderência, com 19,4% de perda de massa, porém o que ainda é considerado aceitável pela literatura (3). 
[image: ]A Figura 4 apresenta as imagens de MEV dos catalisadores monolíticos e a Figura 5 o mapeamento elementar.
Figura 4. Imagens de MEV da cordierita pura, NiAl_Mcit, NiAl_Mimp e NiAl_Mcop: 2.000x (a); 10.000x (b). 
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Figura 5. Imagens de MEV de: NiAl_Mcit, (15.000x) (a); NiAl_Mimp (2.000x) (b); e NiAl_Mcop: (2.000x) (c); 10.000x (b); mapeamento elementar de Ni, Al, Si, Mg e O. 

As imagens mostram a estrutura macroporosa da cordierita, assim como descrito na literatura (6). A imagem de NiAl_Mcit mostra a formação de uma camada craquelada de catalisador sobre a superfície da cordierita, depositando-se sobre os poros. O mapeamento confirma que as partículas apontadas com as setas correspondem à camada de catalisador, onde se vê as cores de Ni e Al com maior intensidade. NiAl_Mimp exibiu a formação de uma camada de catalisador recobrindo a superfície da cordierita. O mapeamento evidenciou o recobrimento não uniforme observado na Figura 3, visto que o Ni exibiu sinal mais intenso em algumas regiões, e menos intenso em outras, onde aparecem Si e Mg com maior intensidade.
Para NiAl_Mcop, foi observado na imagem de maior ampliação (Fig. 4-b) uma aglomeração do material depositado, o que justifica a maior perda de massa no teste de aderência, visto que a formação de partículas maiores de catalisador dificulta a adesão do mesmo às paredes do monolito. Por outro lado, o mapeamento mostrou boa distribuição do níquel na superfície da cordierita, o que está de acordo com a uniformidade do recobrimento observada na Figura 3. 
Avaliação Catalítica
O desempenho catalítico dos catalisadores em pó e monolíticos foi comparado em 800 °C, razão H2O/CH4=3 e GHSV 225 L.h-1.gcat-1. Para os catalisadores monolíticos, a vazão de reagentes foi ajustada para obter a mesma velocidade espacial, considerando a massa de catalisador depositada. A Figura 6 apresenta os resultados para os catalisadores em pó. NiAl_Pimp e NiAl_Pcop exibiram alta atividade catalítica, com conversões de metano similares (99% e 97%, respectivamente). NiAl_Pcit obteve conversão de metano mais baixa, variando entre 72% e 66% durante 24 h de reação. Esse resultado pode ser devido à menor dispersão de Ni obtida por esse catalisador (0,7%; Tabela 2). É sabido da literatura que a atividade catalítica é favorecida pelo aumento da dispersão metálica na reforma a vapor do metano (12,13). A pequena diminuição na conversão pode ser devida à deposição de carbono, sinterização ou re-oxidação parcial do níquel (13,14). A razão H2/CO em torno de 5-6 indica o favorecimento da reação de shift, aumentando a seletividade a H2.
[bookmark: _Hlk133416733]Figura 6. Conversão de CH4 (a) e razão H2/CO (b) para os catalisadores em pó. Condições: P:1 atm; T: 800 °C; H2O/CH4: 3; GHSV:225 L.h-1.gcat-1.

A Figura 7 apresenta os resultados dos testes para os catalisadores monolíticos. NiAl_Mimp e NiAl_Mcop obtiveram resultados semelhantes aos seus respectivos catalisadores em pó. Por outro lado, NiAl_Mcit apresentou conversão de metano muito menor que seu respectivo catalisador em pó (7%). É importante destacar que o método dos citratos é uma técnica sol-gel, em que o catalisador é depositado no interior dos poros da cordierita (6,7). Dessa maneira, há uma menor acessibilidade das moléculas de reagente à camada de catalisador, o que pode limitar a velocidade da reação (15), de modo que a baixa atividade pode ser atribuída a menor disponibilidade dos sítios ativos de Ni na superfície da cordierita. Por outro lado, o método de suspensão em lama empregado para NiAl_Mimp e NiAl_Mcop tem como vantagem a menor distância difusional dos reagentes à fase ativa do catalisador, que forma uma camada na parede do monolito, sendo mais eficiente em reações de alta velocidade espacial (6).
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Figura 7. Conversão de CH4 (a) e razão H2/CO (b) para os catalisadores monolíticos. Condições: P:1 atm; T: 800 °C; H2O/CH4: 3; GHSV:225 L.h-1.gcat-1.
	
Conclusões
Catalisadores Ni/Al2O3 suportados em monolitos foram preparados seguindo três diferentes metodologias, em que foram identificadas diferenças nas propriedades morfológicas e estruturais e no desempenho catalítico na reforma a vapor do metano. NiAl_Mcit e NiAl_Mimp apresentaram forte aderência da camada de catalisador às paredes do monolito, enquanto NiAl_Mcop apresentou aderência mais fraca. Por outro lado, NiAl_Mcop apresentou distribuição mais uniforme do catalisador e maior dispersão metálica do níquel. 
NiAl_Mimp e NiAl_Mcop apresentaram alta atividade catalítica na reforma a vapor do metano. Contudo, NiAl_Mcit exibiu baixa atividade, o que foi atribuído à acessibilidade dificultada das moléculas de reagente ao catalisador, que é depositado majoritariamente dentro dos poros da cordierita. Sendo assim, as metodologias seguidas em NiAl_Mimp e NiAl_Mcop mostraram-se mais adequeadas. Entretanto, são necessárias melhorias no preparo para obter uma distribuição mais uniforme de níquel em NiAl_Mimp e fortalecer a aderência da camada de catalisador em NiAl_Mcop.
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