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RESUMO

Este trabalho, iniciado em agosto de 2013, tem como objetivo dar continuidade ao
trabalho de preparacdo e caracterizacdo de catalisadores de Ru/Al,O3; Ir/Al,O3 e Ir-
Ru/Al,O3, com teor metalico proximo a 33% em peso, utilizando-se como suporte uma
alumina sintetizada no LCP/INPE. Sistemas micropropulsivos de satélites utilizam a
decomposicdo catalitica da hidrazina, com o emprego de catalisadores de Ir/Al,O3 contendo
entre 30 e 36% de metal. Catalisadores de Ru/Al,O3 e Ir-Ru/Al,O3, como materiais
alternativos, podem ser aplicados a sistemas micropropulsivos, com menores custos de
producdo. O Ru é cerca de seis vezes mais barato que o Ir. Esses materiais também podem
ser utilizados em sistemas geradores de gases para varias aplicagdes, como por
exemplo, em sistemas de emersdo em emergéncia de submarinos em alguns poucos
paises (USA, Russia, Alemanha, india e Franca) e em sistemas de controle de rolamento de
foguetes a propelentes liquidos. Nos trabalhos dos bolsistas anteriores, foram preparados e
caracterizados lotes de catalisadores de Ru/Al,O3 Ir-Ru/Al,O3 e Ir/Al,O3. Os teores reais de
metal para os 3 lotes de catalisadores de Ru/Al,O; foram de 27,73%, 25,93% e 31,06%,
respectivamente. O lote de Ir-Ru/Al,O3 apresentou teor de 19,75% de Ir e 9,25% de Ru, e 0
lote de Ir/Al,O3 30,73% de Ir. Para a continuidade deste trabalho, foi realizada a preparacéo
do terceiro lote de Ru/Al,Oz e de um lote de catalisador de Ir-Ru/Al,Os, a partir de solugdes
contendo precursores metalicos, pelo método de impregnacdo por excesso. Foram
empregadas 6 etapas de impregnacdo, utilizando-se como suporte alumina sintetizada no
LCP/INPE. Posteriormente os catalisadores foram caracterizados utilizando-se 0 método
BET atraves da adsor¢do de N, para a obtencdo dos valores de area especifica, volume e
distribuicdo de mesoporos. Os dados obtidos estdo proximos ao valor tedrico esperado, com
o catalisador de Ru/Al,O; apresentando area especifica de 95 m?/g e um volume de poros
de 0,154 cm®/g, e o de Ir-Ru/Al,O3 com &rea especifica de 92 m?/g e um volume de poros
de 0,152 cm®/g. Os lotes obtidos neste trabalho, junto com os lotes obtidos nos trabalhos de
bolsistas anteriores, foram utilizados para carregar um propulsor de 200N. O carregamento
foi realizado no Laboratorio de Integracdo e Testes (LIT) do INPE. Posteriormente, serdo
realizados os testes de desempenho deste propulsor no Banco de Testes com Simulacédo e
Altitude (BTSA) no Laboratdrio Associado de Combustéo e Propulsdo (LCP) do INPE em
Cachoeira Paulista. As amostras dos lotes utilizados neste carregamento serdo analisadas
pela técnica de Titulacdo de Pulso, utilizando-se o equipamento Chembet 3000, que
consiste em titular a amostra com pequenos volumes de H, para determinacdo da area
metalica destes catalisadores.

Palavras chaves: Catalisador, Ruténio, Iridio-Ruténio, Caracterizacdo de catalisadores



PREPARATION AND CHARACTERIZATION OF Ir/Al;O3 Ru/Al,O5; E
Ir-Ru/Al,O; CATALYSTS

ABSTRACT

This work which started in August of 2013, aims to continue the preparation and
characterization of catalysts Ru/Al,Os, Ir/Al,O3, and Ir-Ru/Al,O3 with metal content close
to 33% wt, using alumina as a support, synthesized in the LCP / INPE. Microthruster
satellite systems utilize catalytic decomposition of hydrazine, with the use of catalysts
containing Ir/Al,O3 between 30 and 36% metal.Catalysts of Ru/Al,O3 and Ir-Ru/Al,O3 as
alternative materials, can be applied to microthruster systems with lower production costs.
Ru is about six times cheaper than Ir. These materials can also be used in gas generating
systems for various applications, for example in emergency emersion of submarines in a
few countries (USA, Russia, Germany, India, and France) and control-bearing liquid
propellant rocket systems. During the work of earlier trainees, batches of catalysts
Ru/Al,O3, Ir-Ru/Al,O3 and Ir/Al,O3 were prepared and characterized. The actual
concentrations of metal for the 3 batches of Ru/Al,O; catalyst were 27.73%, 25.93% and
31.06%, respectively. Ir-Ru/Al,O3 lot presented contents of 19.75% Ir and 9.25% Ru, and
the lot of Ir/Al,O3 30.73% of Ir. For the continuation of this work the preparation of a third
batch of Ru/Al,O3 catalyst was performed and one batch of Ir-Ru/Al,O3 from solutions
containing metal precursors by the method of impregnation by excess. 6 impregnation steps
were employed, using alumina as support, synthesized in the LCP / INPE. Subsequently the
catalysts were characterized using the BET method by N, adsorption, to obtain the values
of specific area, volume, and distribution of mesopores. The data obtained were close to the
theoretical value expected with the catalyst Ru/Al,O3 having specific surface area of 95
m?/g and a pore volume of 0.154 cm®/g, and Ir-Ru/Al,O5 with a specific area of 92 m%/g
and a pore volume of 0.152 cm®/g. The lots obtained in this work, along with lots obtained
in the work of previous trainees, were used to load a propellant of 200N. Loading was
performed at the Laboratory of Integration and Test (LIT) INPE. Subsequently, the
performance tests in this thruster will be realized at the Simulation Test and Altitude
Facility (BTSA) of the Associated Laboratory of Combustion and Propulsion (LCP), INPE
in Cachoeira Paulista. The samples of the batches used in this load will be analyzed by
pulse titration technique, using a 3000 Chembet equipment, consisting of titrating a sample
with small volumes of H; to determine the metal surface area of these catalysts.

Keywords: Catalyst, Ruthenium, Iridium-Ruthenium, Catalysts characterization
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1- INTRODUCAO

1.1 - Consideracdes iniciais

Catalisadores Ru/Al,O3 e Ir-Ru/Al,O3 podem ser utilizados em sistemas
micropropulsivos de satélites para ajuste e circularizacdo da Orbita e em bosters. Estes
catalisadores decompfem a hidrazina gerando gases quentes como H2, N2 e NH3.
Catalisadores Ru/Al,O; também podem ser empregados em outros sistemas geradores de
gases como o sistema de emersdo de submarinos em emergéncia, em substituicdo ao
sistema convencional a ar comprimido, com um grande ganho de eficiéncia e rapidez de
resposta. Nestes sistemas, onde € necessario 0 emprego de uma maior quantidade de
catalisador, 0 Ru apresenta vantagens em relacdo ao Ir sendo tradicionalmente utilizado por
ser bem mais barato e possuir uma excelente atividade na reacdo de decomposi¢cdo da
hidrazina (Soares Neto, 1998; Soares Neto et al. 2003A,B e 2005). Um sistema
micropropulsivo é composto por um reservatdrio, onde é armazenado um gas pressurizante
(He) e o monopropelente hidrazina, tubulacdes, eletrovalvula, e o corpo do micropropulsor.

Este dispositivo é mostrado esquematicamente acima na Figura 1.

reservatorio

e

eletrovavula

i / tubeira

mjetor

catalizsador

micropropulsor

linha de hidrazina

Figura 1 - Componentes de um sistema micropropulsivo



1.2 - Estudos e objetivos

O trabalho atual contém os principais resultados e conclusdes referentes a um conjunto de

estudos relacionados a seguir:

- Preparar e caracterizar catalisadores Ru/Al,Os, Ir-Ru/Al,O3 e eventualmente Ir/Al,O3 a
partir de precursores metalicos clorados. Tais catalisadores serdo preparados empregando-

se uma alumina como suporte, sendo a mesma sintetizada no LCP/INPE;

- Determinar as condi¢des ideais para analise quimica do teor de ruténio/iridio dos
catalisadores;

- Otimizar as condicGes ideais para quantificar os sitios metalicos;

- Determinar a atividade dos catalisadores atravées de testes em micropropulsor.

A interpretacdo e a discussdo dos resultados, comparadas com aqueles ja divulgados na
literatura, permitirdo formular as conclusGes para este trabalho, notadamente quanto a

determinacdo das condicGes ideais para a analise quimica e otimizacdo da preparacdo e

caracterizacdo dos catalisadores Ru/Al,Oz e Ir-Ru/Al,O3,



2 - FUNDAMENTACOES TEORICA

Primeiramente foi realizado um estudo para se familiarizar com 0s conceitos e temas
principais relativos & catélise, uma vez que este topico ndo é abordado com a devida
profundidade no curso de graduagdo. Foram consultados livros que permitiram a
aprendizagem de conceitos basicos técnico-cientificos. Como referéncia pode-se citar (IBP,
1984; Figueiredo e Ribeiro, 1987).

2.1 - Revisdo bibliogréafica

H& diversas referéncias na literatura a respeito da preparacdo e caracterizacdo de
catalisadores Ru/Al,O3. Neste relatorio, citaremos algumas referéncias que julgamos serem
fundamentais. A seguir sdo destacados alguns trabalhos em que se procurou citar as

informacBes mais importantes.

Lin et al. (2007) prepararam catalisadores de ruténio isento de cloro residual através da
reducdo do RuCls por hidrazina para uso em sintese da aménia. O suporte alumina foi
impregnado com RuClz em solucdo aquosa na temperatura ambiente. Apds secagem a 393
K por 3 horas, o catalisador foi colocado sob agitacdo em uma solugdo de 0,1M de KOH
com diferentes concentragfes de hidrazina. Os catalisadores foram caracterizados por MET,
difracdo de raios-X e quimissorcdo de CO. Foi observada maior atividade nos catalisadores
preparados por redugdo com hidrazina do que nos catalisadores reduzidos com hidrogénio.
O tamanho de particula e a dispersdo do catalisador, reduzido com hidrazina, foram
dependentes da razdo molar hidrazina/ruténio, influenciando assim a atividade do
catalisador Ru/Al,O3;. O catalisador mais promissor foi obtido quando a razdo
hidrazina/ruténio (mol/mol) ficou na faixa de 1 a 3. Observacgdes desse estudo sugerem que

a reducdo com hidrazina é mais interessante que o metodo de reducdo com hidrogénio e



poderia ser usada para a preparacao de catalisador de ruténio suportado sobre 6xidos livre
de cloro.

Soares Neto (1998) preparou catalisadores Ir/Al,O3, Ru/Al,O3 e Ir-Ru/Al,O3 com teores
metalicos totais compreendidos entre 2 e 30% em peso, utilizando como precursores
solucdes de HIrClg e RuCls. Os catalisadores contendo 30% de metal foram caracterizados
antes e apds os testes em micropropulsor, atraves de medidas de area especifica total,
medidas de diametro de particulas metalicas, a partir de dados de MET, quimissorcdo de
H,, entre outras. Os resultados de freqiiéncia de rotacdo (FR), obtidos na reacdo de
hidrogenagéo do benzeno a 60°C, sobre catalisadores Ru/Al,O; e Ir-Ru/Al,O3 antes de seu
emprego em micropropulsores, e calculados com base nos numeros de sitios ativos
fornecidos pelas medidas de quimissorcdo de H,, foram muito elevados. Tal fato pode ser
atribuido a interferéncia do cloro residual na quantificacdo dos sitios ativos de Ru (Lu,
K.;Tatarchuk, B.J., 1987; Narita,T.; Miura, H.; Ohira, M.; Hondu, H.; Sugiyama, K.
Matsuda, T.; Gonzalez, R.D., 1987 ; Mazzieri, V.; Coloma-Pascual, F.; Arcoya, A,
L’Argentiere, P. C. e Figoli, N. S., 2003), ¢ conseqilientemente, nas medidas cinéticas de
frequéncia de rotacdo. Apds uso no micropropulsor de 2N, onde as condicdes de
temperatura, pressdo e acdo redutora sdo extremas, as medidas de quimissorcdo de H,
indicaram ter ocorrido um aumento aparente da dispersdo de Ru, quer no catalisador
monometalico, quer nos bimetalicos, contrariamente ao que ocorreu com o catalisador de
Ir, 0 qual apresentou um aparente crescimento das particulas. Apesar de, para todos os
catalisadores, ter havido perda de massa metalica e uma ligeira sinterizacdo, 0 aumento
aparente da dispersdo de Ru deve ser imputado a maior remoc¢do do cloro, ja que as
medidas de MET mostraram claramente ndo haver variacdo significativa dos didmetros
médios de particula provocada pelos testes em micropropulsor.

Qi et al. (2004) desenvolveram um método para a determinacdo exata e precisa de
elementos do grupo da platina (PGEs) em concentragdes a nivel de ppb em amostras
geoldgicas. Os autores relatam um método analitico melhorado para a determinacéo de Pt,
Pd, Ru, Ir e Rh a niveis sub-ppb por “Isotope Dilution Inductively Coupled Plasma Mass

Spectrometry (ID-ICP-MS) ”, através da fusdo das amostras com peroxido do sodio em



cadinhos de corundum. S8o combinadas a digestdo &cida e a fusdo com perdxido, e a
solucdo contendo os elementos do grupo da platina é pré-concentrada usando a técnica da
co-precipitacdo com Telurio. A determinacgédo limite para os elementos do grupo de platina
esta na faixa de 0.01-0.19 ng.g-1.

Jofre (2008) preparou catalisadores de Ir/Al,O3, Ru/Al,O3 e Ir-Ru/Al,O3 com teores
metalicos proximos a 30% em peso, empregando vinte etapas de impregnacao e utilizando
uma alumina sintetizada no LCP/INPE como suporte. Os catalisadores de Ir/Al,O3 e Ir-
Ru/Al,O3 foram preparados a partir de solugbes contendo precursores metalicos clorados
pelo método de impregnacdo incipiente. Os catalisadores de Ru/Al,O3; foram preparados a
partir de dois precursores metélicos: um clorado e um precursor organico ndo clorado.
Neste caso, o catalisador originado do precursor clorado foi preparado por impregnacao
incipiente, enquanto que o catalisador originado do precursor organico foi preparado pelo
método de impregnacdo por excesso de volume. Todos os catalisadores foram
caracterizados antes e depois dos testes em micropropulsor pelas técnicas: absorcao
atdbmica, para a determinacdo do teor metalico; fisissorcdo de nitrogénio, para
determinacOes de area especifica e distribuicdo do volume de mesoporos; quimissorcao de
hidrogénio e MET, para determina¢es da dispersdo e do didmetro médio das particulas
metalicas (dQH e dMET). Os catalisadores foram testados na reacdo de decomposi¢do de
hidrazina em micropropulsor de 5N e comparados com o catalisador comercial Shell 405.
Os resultados mostraram que os catalisadores contendo Ir apresentaram desempenho
similar ao catalisador comercial e que os catalisadores de Ru ndo devem ser usados em

partidas a frio.



3 - TECNICAS EXPERIMENTAIS

No presente capitulo serdo apresentados os métodos experimentais utilizados durante o
projeto de pesquisa deste trabalho de iniciacdo cientifica com o objetivo de alcancar as
propostas apresentadas na Introducao.

3.1 - Preparacéo do catalisador

A preparacao de um catalisador consiste em um determinado nimero de operacGes que vai
desde a selecdo e peneiramento do suporte até a escolha dos precursores metalicos e
métodos de impregnacao.

3.1.1 - O suporte

O suporte utilizado para o catalisador de Ru/Al,O3 foi uma alumina em forma de pellets,
originaria do lote MO7CGE13, com area especifica média de 159 m?%(g preparado pela
equipe do Laboratério Associado de Combustdo e Propulsdo — LCP do INPE.

Para o catalisador de Ir-Ru/Al,03, 0 suporte utilizado foi 0 SUAIL6, também preparado pela
equipe do Laboratorio Associado de Combustdo e Propulsdo — LCP do INPE, sendo uma

alumina esferoidizada e com area especifica média de 136 m%/g.

3.1.2 - Determinagéo do volume poroso

A determinacdo do volume poroso é essencial para se definir a concentracdo da solucgéo a
ser utilizada para impregnar o suporte e, assim, preparar os catalisadores com os teores
metalicos de Ir e/ou Ru desejados. O método utilizado para a determinacdo do volume

poroso da alumina é descrito a seguir:



Foi colocada em um béquer uma massa de 1g de alumina. Com o auxilio de uma pipeta de
500uL, adicionou-se dgua ao suporte previamente seco em estufa a 110°C, gota a gota, até
que a aparéncia externa da alumina se mostrasse umida e os grdos de alumina ficassem
aglomerados. Determinou-se a massa de &gua utilizada, a qual foi convertida para volume
utilizando-se o valor tabelado de densidade na temperatura do experimento. Este
procedimento foi realizado em triplicata, tendo sido tomado o valor médio dos trés valores
obtidos de volume especifico de poros do suporte. A formula seguinte foi utilizada para

determinar o volume poroso da alumina, em ml/g:

Vi
M

V, = (1)
Onde:

V o= volume poroso da alumina (ml/g);
\/Wp = volume de agua no wet point (ml);

M ; = massa seca da alumina (g).

3.1.3 - Solucgéo precursora

A solucdo precursora utilizada na preparacdo do catalisador Ir-Ru/Al,O3 tem uma acidez
livre de 0,3 N de HCI, contendo quantidades equimolares de Ir e Ru, a fim de se obter uma
razdo atbmica Ir/Ru igual a 1 no catalisador final. Os precursores metélicos usados para o
preparo da solugdo mista para impregnacdo foram o acido hexacloiridico (HzIrClg) e o
cloreto de ruténio hidratado (RuCls.xH;0).

No caso da preparagdo do catalisador Ru/Al,O3 também se utilizou uma solucéo precursora
com uma acidez livre de 0,3 N de HCI empregando-se apenas o cloreto de ruténio hidratado

(RuCl3z.xH,0) como precursor metalico.



3.1.3.1 - Determinacao da concentracdo da solucéo impregnante

A concentragdo da solucdo de impregnacao pode ser calculada a partir da formula mostrada

a seguir, sendo este impregnado 6 vezes e para se obter o teor metalico de 33% em peso:

%M/
CSl=— 100 )
(1-9%M/100)x N x\/ _

Onde:

CSI = concentragéo da solucéo de impregnagéo (g/ml);
%M = porcentagem em peso final de metal;

N = nimero de impregnacdes;

V o= volume poroso da alumina (ml/g).

3.1.3.2 - Volume da solugéo de impregnacgao

A férmula utilizada para o célculo do volume da solugdo de impregnacéo foi:
VSI = Vpr xM (3)

Onde:

VSI = volume da solucdo de impregnacao (ml);
V o = volume poroso da alumina (ml/g);

N = nimero de impregnacdes;

M . = massa seca da alumina (g).

3.1.3.3 - Diluicéo
Para se preparar 50ml de solugdo impregnante para o catalisador bimetélico s&o necessarios

17,209 ml da solucéo de cloreto de ruténio hidratado, com uma densidade de 1,3227g/ml;



28,54 ml da solugdo de acido hexacloroiridico, com uma densidade de 1,54013 g/ml; e

completou-se com agua destilada com a quantidade necessaria de HCI para obter-se uma

acidez livre de 0,3 N.

Foi preparado também uma outra solucdo de Ruténio, utilizando uma solucéo para de acido

cloridrico de concentra¢do 10,0108mols/L. O volume necessario de HCI foi de 1,47ml, para

acidez livre de 0,3 N em um baldo de 50 ml. A massa de cloreto de ruténio hidratado

adicionada ao baldo foi 27,1399, obtendo uma densidade de 1,33705g/ml.

Foi realizada uma diluicdo por meio de gravimetria com o intuito de se obter resultados

mais precisos, utilizando-se as duas equagdes abaixo.

m
d =y

Onde:
d = densidade da solugéo (g/ml);

m = massa da solugdo (g);

\/ = volume da solugdo (ml).

CxV.=C,xV,

Onde:

C.= concentracéo da solugéo 1,
V , = volume da solugdo 1;
C,~- concentragdo da solugéo 2;

\/ , = volume da solugéo 2.

(4)

()



3.1.4 - Impregnagéo

O método empregado na preparacdo do catalisador Ir/Al,O3 foi o da impregnacdo umida,
também chamado de impregnacdo por excesso. A impregnacao seguiu uma série de etapas

descritas a seguir:

3.1.4.1 — Secagem

A alumina foi colocada na estufa por no minimo 4 horas, a fim de se retirar qualquer

umidade presente e facilitar a entrada da solucao nos poros do suporte.

3.1.4.2 - VVacuo

Foi realizado vacuo primario (107 bar) por 60 minutos, & temperatura ambiente, a fim de se

retirar o ar da alumina e facilitar a entrada da solucdo nos poros do suporte.

3.1.4.3 - Contato suporte-solucéo

Para o catalisador Ru/Al,O; foi colocada uma massa de 6,6255g de alumina (pellets) em um
béquer. O Becker foi colocado no sistema do Dimer, possibilitando que os pellets de
alumina ficassem girando e tivessem uma melhor absorcdo da solucdo impregnante. Para
cada etapa de impregnacao foi utilizada uma pipeta de 1 ml e uma balanca analitica, onde
se pesou cerca de 2,5931g (2,7164 ml) da solugdo impregnante que posteriormente foi
gotejada gota a gota no suporte.

Para o catalisador Ir-Ru/Al,O3; foi colocada uma massa de 5,0093g de alumina

(esfeirodizada) em um béquer. A massa de solucdo impregnante, de densidade
1,3156569/ml foi de 2,4011g (1,8250ml).
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3.1.4.4 —Vacuo

Esse segundo vacuo primario (10 bar), também & temperatura ambiente e durante 60
minutos, tem como finalidade, retirar a 4gua da solucdo rapidamente e assim permitir uma

melhor dispersdo do metal na superficie do suporte.

3.1.4.5 - Reducéo apo6s a impregnacgao
Ao final de cada impregnacdo o material foi reduzido sob H, a uma temperatura de 400°C
por 4 horas. As Figuras 2 e 3 ilustram essa Ultima etapa.

Figura 2 — Forno para tratamento térmico
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Figura 3 — Barquinha contendo o catalisador recé-impregna dentro do forno para tratamento

térmico

3.1.4.6 - Secagem estufa

Apos cada etapa de reducdo, o catalisador foi levado a estufa, até que o processo de

impregnacédo fosse novamente aplicado.

3.2 - Técnicas de caracterizagéo

O catalisador foi caracterizado apds as 6 etapas de impregnacdo, com 0 objetivo de
acompanhar a evolucdo da area especifica, do volume de mesoporos e sua distribuicao.
Para as medidas destas propriedades texturais utilizou-se o método BET, através da

adsorcdo de Ny, para a obtencéo dos valores.

3.2.1 - Anélise da area especifica

As areas especificas do suporte e do catalisador foram determinadas empregando-se um
aparelho modelo Nova 1000 da Quantachrome. Antecedendo as medidas de adsor¢éo, uma
limpeza na superficie do catalisador foi efetuada. Para tanto, 0 mesmo foi aquecido a 573 K
por 2 h, sob vécuo primério (10 bar).
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Os valores das areas superficiais especificas foram obtidos através da adsor¢cdo de
N, realizada a temperatura do nitrogénio liquido, segundo o método desenvolvido por
Brunauer et al. (1938).

3.2.2 - Volume e distribuicéo de poros

Medidas de volume e de distribuicdo do tamanho de poros foram efetuadas para o
catalisador, a fim de se acompanhar a evolucédo destas propriedades em fungdo do nimero
de impregnacGes e do teor metalico total. O aparelho usado foi o0 modelo Nova 1000 da
Quantachrome, pertencente ao LCP/INPE, que utiliza 0 método estatico para efetuar as
medidas de volume de nitrogénio adsorvido, a sua temperatura normal de condensacéo.
Para poros com diametros compreendidos entre 1 e 20 nm, dois métodos de célculos foram
utilizados:

1- Distribuicdo (em forma de graficos) pelo método BJH;

2- Distribuicdo (em forma de tabelas) usando o programa computacional apresentado por
PALAZZO (1976), adaptado ao sistema computacional do INPE (SOARES NETO e
CUNHA (1993)).

3.2.3 - Determinacao do teor real de metal por andlise quimica

A alumina empregada como suporte nesses catalisadores apresenta elevada resisténcias
mecanica e térmica, o que conduz a catalisadores de dificil solubilizagdo pelos métodos
tradicionais utilizando-se ataques acidos, inclusive por ataque com agua régia. Portanto, foi
necessario desenvolver outra técnica para solubilizar as amostras de catalisadores, sendo
nesse caso empregado o método de solubilizacdo da amostra por fusdo alcalina com
peréxido de sodio, conforme descrito por QI et. al. (2004), cujo método foi usado por este

pesquisador para determinar elementos do grupo da platina em amostras geoldgicas. Este
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método foi adaptado no presente trabalho para se determinar Ir e Ru suportados em
alumina, usando a técnica de Espectrometria de Absorcdo Atdémica.
Cerca de 120 mg de catalisador foram moidos finamente e colocados na estufa a 110°C por
até 24h para completa secagem. Apds a secagem, a amostra foi retirada da estufa e
colocada no dessecador para resfriar o catalisador e o béquer. Enquanto isso,
aproximadamente 800 mg de peroxido de sodio foi moido finamente e colocado em uma
capsula, pois o peroxido é altamente higroscopico. Por fim pesou-se em um cadinho de
corundum, o qual é confeccionado com alumina ndo porosa de alta pureza,
aproximadamente 100 mg de catalisador que estava em repouso no dessecador. A razéo
entre a massa de catalisador e de perdxido utilizada foi de 1/8. O perdxido contido na
capsula foi misturado com a amostra contida no cadinho, a mistura foi levada a mufla a 700
°C por 5 min. Apds a fusdo, o cadinho foi resfriado colocando-0 em cima de um tijolo
evitando assim um choque térmico. Em seguida, o material fundido foi retomado com éacido
cloridrico concentrado (37%) até sua total solubilizacdo, ou seja, até que o material fundido
se soltasse do fundo do cadinho.
O material solubilizado contendo o elemento de interesse foi transferido para um béquer de
250 ml e diluido quantas vezes fossem necessérias levando & secura, até que ndo se
observasse mais solido escuro em suspensdo. Em seguida, diluiu-se numa mistura de 50 ml
de HCI + H,0 (1/1); a solucéo foi levada a fervura em placa de aquecimento e deixada em
refluxo até quase a secura.
Apos o resfriamento, transferiu-se a mistura para um baldo volumétrico de 200 ml e
adicionou-se:

e 20mlde HCIP.A;

e 4 ml de solucdo de lanténio a 5%;

Completou-se 0 volume restante com agua destilada até o menisco.
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3.2.3.2 - Preparacao dos padrdes

O método analitico usado foi o da adicdo padrdo descrito por BARROS NETO et. al.
(2002).

A partir das solucdes preparadas, foram separadas trés aliquotas de 50 ml e em cada uma
adicionou-se o padrdo de cloreto de ruténio de concentracdo 10.046 ou 10.200 PPM.

Calculos para a preparacao do padrdo de Ru

Para a preparacao do padrdo, foi utilizado o seguinte calculo:

CoxV.=C.xV, (6)
Onde:
C.~= concentracdo do padréo de cloreto de ruténio
V , = volume a ser calculado do padréao de cloreto de ruténio para preparar o padréo (ml);
C,~- concentracdo do padrdo que se deseja preparar (40, 80 ou 120 PPM);

\/ , = volume do baldo volumétrico que se utilizara para preparar o padrdo (50 ml).

m padréo = d padréo X V 1 (7)
Onde:
M yaaro = Massa a ser pesada do padrao de cloreto de ruténio (g);
d ;a0rso = densidade do padréo de cloreto de ruténio (1,03 g/ml)

\/, = volume do padrdo de cloreto de ruténio para preparar o padrdo, calculado em (6)

(ml).
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m
V . - real (8)
| d padréo

Onde:

V ..., = volume real do padrao de cloreto de ruténio para preparar o padréo (ml);
M., = Massa pesada do padrao de cloreto de ruténio (g);

d padrio — densidade do padréo de cloreto de ruténio (1,03 g/ml).

Cl ><V real = C real ><V 2 (9)

Onde:

C, = concentracao do padrao de cloreto de ruténio.
V ..., = volume real do padréo de cloreto de ruténio para preparar o padrao (ml);
C..., = concentracdo real do padréo a ser calculada (PPM);

\/ , = volume do baldo volumétrico que se utilizara para preparar o padréo (50 ml).

3.2.3.3 - Determinacéo do teor de metal na amostra pelo Método da Adicao Padréo

Na determinacdo do teor de metal, os calculos utilizados foram:
XO = pr yO (10)
yp B yO

Onde:

X, = concentracao real do analito na amostra;

X, = C e = cONcentraco real do padréo calculada em (9);
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y = absorbancia da amostra (valor medido para a amostra sem adi¢céo padréo);
0

y = absorbéancia do padrdo (valor medido para a amostra com adi¢do padréo).
p

X real amostra = XOAOPPM + X + X (11)

OSOPPM 0120PPM

3

Onde:
X = concentracdo média real do analito na amostra;
realamostra

= concentracdo real do analito para o padréo de 40 PPM;

040PPM

= concentracdo real do analito para o padréo de 80 PPM;

OSOPPM

= concentracdo real do analito para o padrdo de 120 PPM.

0120PPM

X realum, (PPM) w-meemeees 1000 mL (12)

z(mg) - 200 mL / 250 mL
z = quantidade de metal na amostra em mg

mcatalisadw (g) ---------- 100% (13)
z(@ p (%)

p = porcentagem de metal na amostra

3.2.3.4 - Preparacio dos check’s

Check’s sdo solugdes preparadas em baldes volumétricos de 100 ml com:

e Volumes pré-calculados dos padr@es de cloreto de ruténio ou iridio, dependendo do

tipo de concentragédo do check que se deseja;

17



e 2 ml de solucgéo de lantanio a 5%;
Completa-se 0 volume restante com agua destilada até o menisco.
Os check’s de Ru preparados foram de 350 PPM. Eles foram preparados de acordo com as
formulas (6), (7), (8) e (9).

3.2.3.5 - Espectrometria de Absorc¢éo Atdmica de chama

Uma das técnicas de analise utilizadas para se determinar qualitativamente e
quantitativamente a presenca de metais em uma solucdo qualquer é o método de
Espectrometria de Absorcdo Atdémica de chama. Esta técnica se baseia na absorcdo de
radiacdo por parte dos elétrons excitados. Tais elétrons ao sofrerem um salto quantico,
depois de devidamente excitados por uma chama de gas acetileno e ar, chegando a 2400°C,
ou por uma chama de gas acetileno e 6xido nitroso podendo atingir até 2900°C, devolvem a
energia recebida para o meio, voltando assim para a sua camada orbital de origem. A
energia devolvida na forma de um féton de luz, por sua vez, absorve a radiacao ultravioleta
emitida pela fonte especifica (lampada de catodo oco) do elemento quimico em questédo.
Dessa maneira, elétrons que estdo contidos na solucdo, e que sofrem também um salto
quantico e que ndo pertencem ao mesmo elemento que constitui 0 catodo oco que esta
sendo usado no momento, ndo serdo capazes de causar uma interferéncia, isso porque eles
absorverdo apenas radiagdo com comprimento de onda referente ao elemento quimico do
qual fazem parte. Os resultados sdo obtidos a partir do grafico da variacdo de absorbancia
em funcéo da analise de varias solugdes — padrdo. Portanto, utilizou-se um espectrometro
de Absorcdo Atdmica de chama da Perkin Elmer, modelo AA 300, para se determinar o0s

teores metalicos do catalisador Ru/Al,O3.

3.2.3.6 — Espectrometria de Emissdo Atomica com plasma (ICP-AES)

Essa técnica consiste no mesmo fundamento do método de Espectrometria de Absorcao
Atdmica de chama, onde atomos podem absorver energia de forma a promover uma certa

populacédo de elétrons a um estado excitado. Esses atomos voltam ao seu estado original
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emitindo radiacdo eletromagnética. A promocao de elétrons a um estado excitado e sua

volta ao estado fundamental sdo as bases de uma infinidade de métodos espectroscépicos.

O principio fundamental da Espectrometria de Absor¢do Atdmica com plasma consiste na
ionizagdo dos elementos pelo plasma indutivo de argdnio (ICP). No plasma as amostras sdo
transportadas em forma de aerossol e sofrem uma sequéncia de processos fisico-quimicos:

dessolvatacdo, vaporizacao, dissociacdo e ionizagao.

Em seguida, a luz emitida € filtrada e separada por regido do espectro (difratada pela rede
de difracdo). Cada regido do espectro esta associada a uma transicdo eletrnica e as

intensidades luminosas sdo medidas, pois sdo proporcionais a concentracao.

O conjunto de raias ou o conjunto das radiacGes eletromagnéticas monocromaticas emitidas

e suas correspondentes intensidades sao caracteristicas do tipo do atomo.

E possivel gerar um plasma por inducéo ao dirigir a energia de um gerador de frequéncia de
radio a um gas apropriado, comumente argdnio. Outros gases de plasma utilizados sao hélio
e nitrogénio. E importante que o gas de plasma seja puro, pois 0s contaminantes no gas

podem apagar a tocha. A Figura 4 ilustra o formato da tocha de plasma.
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Figura 4 — Esquema simplificado do método ICP-AES

3.2.4 - Determinacao da area metalica e porcentagem de dispersao pelo método de

Titulacdo por pulso

Titulacdo por pulso é uma técnica que consiste em titular a amostra com pequenos volumes
de H, para determinacdo da area metélica, tamanho cristalino médio e grau de disperséo das
particulas metalicas. O aparelho utilizado ¢ o Chembet 3000, da Quantachrome
Instruments, pertencente ao LCP/INPE.

Para evitar contaminacdo com o oxigénio, foi adicionado um sistema em que um gas que
passa pelo aparelho, passa inicialmente por um 6xido de manganés ativado, servindo como
protecdo e evitando a contaminacao do catalisador pelo oxigénio.

Com isso, primeiramente é necessario ativar este éxido, utilizando uma mistura de gases
com 5% de hidrogénio e 95% nitrogénio e realizando um aquecimento a 480°C por um
periodo de 1 hora.

Apds sua ativacgdo, € preparado a celula com o catalisador, utilizando uma amostra de

aproximadamente 0,100g.
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E realizado um aquecimento a 400°C da célula preparada, durante 1 hora, para reduzir o
catalisador. Apo6s a reducdo, o gas € trocado para nitrogénio, sendo este o gas de purga, para
eliminar todo o hidrogénio do meio, durante um periodo de 1 hora e na mesma temperatura
do processo de reducdo. Ao término desta etapa, o forno é desligado para a amostra resfriar
até a temperatura ambiente para realizacdo dos pulsos.

Os pulsos sdo feitos por meio de uma seringa, que é carregada com hidrogénio puro e
injetada, sendo adsorvido quimicamente pelo catalisador. As injecdes sdo repetidas a cada
12 minutos. Nos primeiros pulsos todo hidrogénio é quimicamente adsorvido. Apo6s 0
catalisador comecar a ficar saturado, séo geradas curvas em forma de picos pelo aparelho,
que calcula a area destas curvas por integracdo e determina a quantidade de hidrogénio

quimissorvido pelo catalisador.

3.2 - Carregamento do propulsor

Os lotes de catalisadores preparados neste trabalho, de Ru/Al,O3 e Ir-Ru/Al,O3, assim como
0s outros lotes de trabalhos anteriores, foram utilizados para o carregamento do propulsor
de 200N, no Laboratério de Integracdo e Testes (LIT) — INPE. Cabe destacar que o
propulsor foi carregado com 1/3 de Ir-Ru/Al,O3 na primeira camada e 2/3 de Ru/Al,O3 na

segunda camada.

3.2.1 - Célculo da quantidade de catalisador na cAmara catalitica

O célculo do volume da camara catalitica, por ter forma cilindrica, é dado por:

2
V = H:D X h (15)

Onde,
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V= volume da camara catalitica

D= diametro (mm)

h =altura (mm)
Portanto,

X 5,37
V= TX 2,65

v 58,5 cm’
Como a proporcao volumeétrica utilizada foi de 2/3 Ru/Al,O3 para 1/3 Ir-Ru/Al,O3, logo:
Volume de Ru/Al,03 ocupado: 39cm?®

Volume de Ir-Ru/Al,O3 ocupado: 19,5¢cm?*

3.2.2 - Processo de carregamento do propulsor de 200N

O carregamento é auxiliado pelo uso de um “shaker”, onde o propulsor com a cadmara
catalitica aberta € fixado a ele, para gerar uma vibracdo e facilitar uma distribuicdo mais
uniforme do catalisador no propulsor, bem como um melhor empacotamento para
minimizar a existéncias de espagos vazios no leito. A figura 5 abaixo mostra o propulsor

com a camara aberta e fixada ao “shaker”.
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Figura 5 — Propulsor antes do carregamento

Primeiramente, foram utilizados os dois lotes de Ir-Ru/Al,O3, de alumina esferoidizada,
ocupando um volume de 19cm® na camara catalitica do propulsor. A massa usada foi de
27,7268g.

Posteriormente, os 3 lotes de Ru/Al,O3, de alumina cilindrica, foram adicionados,
ocupando um volume de 40cm®. A massa usada foi de 47,5116g. A figura 6, ilustra o

propulsor sendo carregado com o catalisador.

Figura 6 — Propulsor durante do carregamento

23



Ao término do carregamento, a cAmara do propulsor foi fechada e o propulsor foi montado,

estando pronto para os testes de simulagdo, como visto na figura 7.

Figura 7 — Propulsor ap6s o carregamento

Os testes serdo realizados no Banco de Testes com Simulagdo e Altitude (BTSA) no
Laboratorio Associado de Combustdo e Propulsdo (LCP) do INPE em Cachoeira Paulista,

para analise de desempenho do propulsor.

4 - RESULTADOS E DISCUSSOES

4.1 - Preparacdo do catalisador Ru/Al,O3; — Lote 3

Os resultados a seguir sdo referentes a producdo e caracterizagdo do catalisador de
Ru/Al,QOg, lote 3.
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4.1.1 - Determinacao do volume de soluc¢éo de Ru

Foi utilizado uma solucdo mée de Ru de concentracdo de 0,20147g/ml e densidade de
1,3227g/ml.

A alumina utilizada como suporte foi proveniente do lote MO7CGE13, sendo uma alumina
na forma de pellets e com um volume de poros de 0,430ml/g

Para o calculo, a formula (3) demonstrada anteriormente foi utilizada, como pode ser visto

abaixo:

VSI = Vpr XMS

Onde:
VSI = volume da solucdo de impregnacao (ml);

V )= volume poroso da alumina (ml/g);

N = ndmero de impregnacdes;

M ; = massa seca da alumina (g).

Portanto,
VSI = 0,43%x6x6,6255

VSI = 17,0938 ml
VS| para cada impregnacdo = VSI/6 = 2,849 ml

4.1.2 - Célculo da massa de metal

O calculo da massa de metal utilizada foi feito da seguinte forma:
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M — %M x M <
100 - %M (16)

Onde:
M = massa de metal;

M , = massa de alumina seca;

%M = porcentagem de metal no catalisador.

Portanto,

v _ 33x6,6255
100 — 33
M =3,2633g

4.1.3 - Concentracéo da solugao de impregnagao:

Para o calculo da concentracdo da solucéo utilizada para impregnacéo, a formula utilizada
foi:

~ %M /100
(1— %M /100)* N *Vp

Onde,
CSI = concentracéo da solucao de impregnacao em g de Ru/ml;

Vp = volume de poroso do suporte em ml;
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%M = porcentagem final de metal;
N = nimero de impregnacdes;
MS = Massa do suporte em g;

Portanto,

0,33 _ 0,1909g  190,9g
(1-033)x6x043 mL L

C51 =

A solucdo de Ru utilizada apresentava uma concentracdo de 0,21047g/ml e densidade

1,3227 g/ml, sendo um valor proximo ao calculado.

4.1.4 - Acompanhamento das impregnac6es por gravimetria do catalisador Ru/Al,O3;—
Lote 3

Durante as etapas de impregnacdo, foram realizadas, por meio de gravimetria, as medidas
de massa do catalisador e porcentagem de metal, com o intuito de acompanhar a evolugédo
destas impregnacOes e obter resultados mais precisos. Como podemos ver na Tabela 1, este

catalisador apresentou um teor metalico muito proximo do esperado.

Tabela 1 — Anélise Gravimétrica do catalisador de Ru/Al,O4

12 A 32 42 52 62 Total
Massa Al,O3 6,62559 | 6,6255¢ 6,6255 g 6,6255 g 6,6255 g 6,6255 g 6,6255 g
Massa
Impregnacio 3,791g 3,606 g 3,593 g 3,611¢g 3,594 g 3,593 21,788 g

Massa metal | 0,6138¢g | 1,1137g | 1,6844g | 2,1918g | 2,7818g | 3,4111g | 3,41llg

Massa
catalisador 7,23939 | 7,7392 ¢ 8,3099 g 8,8173 g 9,4073 g | 10,0366g | 10,0366 g
% metal 8,4787% | 14,3904% | 20,2698% | 24,8579% | 29,5706% | 33,9866% | 33,9866%
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4.1.5 - Resultado da analise por espectrometria de emissdo atbmica com plasma do
catalisador Ru/Al,O3; - Lote 3

Foi realizada uma tentativa de abertura do catalisador por fusdo alcalina, que ao final do
processo apresentou corpo de fundo na solugdo. Mesmo assim a amostra obtida foi enviada
para a andlise por espectrometria de emissdo atdbmica com plasma, o equipamento utilizado
foi o Espectrometro Otico de Emissdo Atdmica com Plasma Indutivamente Acoplado (ICP

OES, Radial) da Marca Spectro, modelo Arcos.

Posteriormente, foi realizada uma nova tentativa de abertura do catalisador. Ao analisar a
nova amostra por espectrometria de emissdo atdbmica com plasma, foi obtido um valor bem

proximo ao esperado.
Os resultados obtidos seguem abaixo:

Tabela 2 - Analises de abertura do lote 3

ANALISE QUIMICA - LOTE 3 1% abertura | 2%abertura
Massa de catalisador utilizada (g) 0,1006 0,1000
Massa de perdxido de sédio () 0,8 0,8
Resultado da leitura (PPM) 79,54 155,3
Teor de metal (%) 15,81% 31,06%

4.1.6 - Evolucao da distribuicdo do volume de poros do catalisador Ru/Al,Oz; - Lote 3

Os resultados obtidos pelo aperelho Nova 1000 da Quantachrome, revelaram uma area
especifica superficial de 159m?g para a alumina e uma érea especifica de 95m?/g para o
catalisador de Ru/Al;O5. Os valores de distribuicdo do volume de poros por faixas de

didmetros estdo mostrados na Tabela 3:

Tabela 3 - Distribuicdo do volume de poros da alumina e do catalisador de Ru/Al,Os

| | Alumina | Catalisador |
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Faixa de diametro (A) 0-60 | 60-98 | 98-200 | 0-60 | 60-98 | 98-156

Volume de poros por faixa de
diametro (cm*/g) 0,183 | 0,135 | 0,025 | 0,068 | 0,080 0,021

Volume de poros totais (cm*/g) 0,343 0,168

E esperado que a area do suporte sofra uma variacdo de 100% para 67% do valor inicial,
devido ao processo de impregnacdo. Com isso, era esperado uma area metalica préximo a
106 m2/g, sendo o valor encontrado um pouco abaixo disso. A oclusdo dos poros pelas
particulas metalicas e o ataque acido que a alumina sofre pela preparacdo do catalisador a
partir de solucdo levemente acida, explicam a diminuicdo da area especifica.

Pelo esperado, a faixa de diametro entre 0 a 60A deveria apresentar um volume de poros
perto de 0,122cm?3/g, valor acima dos 0,067 cm3/g obtidos. Isso confirma a hipétese de um

possivel ataque acido na catalisador.

4.2 - Preparacdo do catalisador Ir-Ru/Al,O3— Lote 2

Os resultados a seguir sdo referentes a producdo e caracterizacdo do catalisador de Ir-
Ru/Al,O3, lote 2.

4.2.1 - Determinacéo do volume de solucéo de Ir-Ru

Foi utilizado uma solucdo mée bimetalica de Ir-Ru de concentracdo de 0,072g/ml de Ru e
0,137g/ml de Ir, com densidade de 1,315656.

A alumina utilizada como suporte foi proveniente do lote SuAll6, sendo uma alumina
esferoidizada e com um volume de poros de 0,365ml/g

O calculo foi feito da mesma forma que o catalisador de Ru/Al,O3, conforme demonstrado

abaixo:
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VSI = Vpr XMS

Onde:
VSI = volume da solucdo de impregnacao (ml);

V o= volume poroso da alumina (ml/g);

N = ndmero de impregnacdes;

M . = massa seca da alumina (g).

Portanto,
VSl = 0,365x 6x5,0093

VSl = 10,9704 ml
VS| para cada impregnacdo = VSI/6 = 1,828 ml

4.2.2 - Calculo da massa do metal

O célculo da massa de metal utilizada foi feito da seguinte forma:

_ M x Ma
© 100 — %M

M = massa de metal

Ma = massa de alumina

%M = porcentagem de metal no catalisador
Catalisador Ir-Ru/Al,O3:

-massa total de metal:
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M=33x5/67
M =2,4627 g
-porcentagem de cada metal:

massa molar do metal x
Yymetal = * 100
massa do metal x + massa do metal y

Uplr = 1922 x 100 = 65,540

T 1922+ 101,07 I
101,07

06Ru = X 100 = 34,46%

192,2 + 101,07
Portanto,
Massa de Iridio = %Ir x Massay; = 0,6554 x 2,4627 = 1,6141 g

Massa de Ruténio = %Ru x Massag, = 0,3446 x 2,4627 = 0,8487 g

4.2.3 - Concentracao da solugao de impregnagao:

Para o célculo da concentracdo da solucdo utilizada para impregnacdo, a formula utilizada
foi:

~ %M /100
(1—%M /100) * N *Vp

Onde,
CSI = concentracédo da solucdo de impregnacdo em g de Ir-Ru/ml;

Vp = volume de poroso do suporte em ml;
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%M = porcentagem final de metal;
N = ndmero de impregnacdes;
MS = Massa do suporte em g;

Portanto,

0,33 . 0,2249g 22499

CSI = =
(1—0,33) x 6 X 0,365 ml L

A solucdo de Ir-Ru utilizada apresentava uma concentracdo de 0,072g/ml de Ru e
0,137g/ml de Ir, totalizando uma concentracdo de 0,209g/ml e densidade 1,315656g/ml,

sendo um valor um pouco abaixo do calculado.

4.2.4 - Acompanhamento das impregnacGes por gravimetria do catalisador Ir-
RU/A|203— Lote 2

Durante as etapas de impregnacdo, foram realizadas, por meio de gravimetria assim como
no catalisador de Ru, as medidas de massa do catalisador e porcentagem de metal, com o
intuito de acompanhar a evolucdo destas impregnacOes e obter resultados mais precisos.
Como podemos ver na Tabela 4 abaixo, este catalisador apresentou um teor metalico um
pouco abaixo de 33%, o que ja era esperado, pois foi utilizado uma solucéo percursora com

concentracdo um pouco menor que o calculado.

Tabela 4 - Anélise Gravimétrica do catalisador de Ir-Ru/Al,O;

12 22 32 4a 5a 62 Total
Massa Al,O; | 5,0093g | 500939 | 500939 | 500939 | 5,0093g | 50093g | 50093g

Massa de
Impregnacio 2,549 ¢ 2,600 g 2,621¢g 2,418¢g 2,463 ¢ 2,278 ¢ 14,929 g
Massa metal | 0,3570g | 0,7694 g 1,1889 g 1,5997 g 1,9911¢g 2,2185¢g 2,2185¢g
Massa
catalisador 5,3663g | 5,7787 g 6,1982 g 6,609 g 7,004 g 7,2278 g 7,2278 g

% metal 6,6526% | 13,3144% | 19,1814% | 24,2049% | 28,4427% | 30,6940% | 30,6940%
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4.2.5 - Evolugéo da distribuicdo do volume de poros do catalisador Ir-Ru/Al,O3— Lote
2

Ao realisar as andlises pelo aperelno Nova 1000 da Quantachrome, foi obtido uma area
superficial especifica da alumina esferoidizada de 136m%/g e uma éarea especifica de 92
m?/g para o catalisador de Ir-Ru/Al,Os. Os valores de distribuicdo do volume de poros por

faixas de diametros sdo mostrados na Tabela 5:

Tabela 5 - Distribuigdo do volume de poros da alumina e do catalisador Ir-Ru/Al203

Alumina Catalisador
Faixa de diametro (A) 0-69 | 69-96 | 96-200 0-69 69-98 98-192
Volume de poros por faixa de
diametro (cm®g) 0,207 | 0,052 | 0,019 | 0,097 | 0,046 0,020
Volume de poros totais (cm*/g) 0,278 0,162

A faixa entre 0 a 69 A também apresenta um valor de distribuicio de volume de poros
abaixo do esperado, podendo ser causado por um possivel ataque acido. As demais faixas
apresentam valores um pouco acima, provavelmente por um alargamento da faixa anterior

dos poros.

4.3 - Analise da area metalica do catalisador de Ir/Al,O3

Para determinar a area metalica dos catalisadores produzidos, foi analisado primeiramente o
catalisador de Ir/Al,O3, produzido em um trabalho anterior. Foram realizadas 3 analises,
pelo aparelho Chembet 3000, para determinar sua &rea metalica. Os resultados estéo
mostrados na Tabela 6:
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Tabela 6 - Analise da area metélica do catalisador de Ir/Al203

Andlise | Andlise | Andlise

1 2 3
Area metélica (m?/g) 20,60 27,85 20,89
Tamanho cristalino médio (A) 29,89 39,53 39,38
Dispersdo (%) 24,84% | 33,54% | 25,16%

Os resultados obtidos mostraram um valor abaixo do esperado. Uma das causas € uma
possivel contaminacdo de oxigénio, obstruindo a adsor¢do do hidrogénio durante as
injecBes. Como ndo houve uma boa reprodutibilidade da analise, havendo apenas uma com
um valor préximo ao esperado, os dados apresentados ndo foram conclusivos.

Para obter um resultado mais preciso, pode-se realizar uma analise de diametro de particula

metalica por microscopia eletrénica de transmissao.
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5- CONCLUSAO

A preparacdo dos -catalisadores de Ru/Al,O3 e Ir-Ru/Al,O3; serdo Uteis para o0
desenvolvimento das atividades futuras previstas no plano de trabalho deste projeto de
Iniciacdo Cientifica: realizagdo de testes cataliticos; avaliacdo e comparacdo dos resultados
de outros catalisadores obtidos.

O método de impregnacdo utilizando 6 impregnacdes se mostrou eficiente, gerando um teor
metélico proximo ao esperado.

O ataque acido devido ao acido cloridrico presente nas solugdes é a causa mais plausivel
dos valores abaixo do esperado de distribuicdo de volume de poros do catalisador em faixas
de didametros pequenas.

Né&o foi possivel obter resultados conclusivos sobre a area metélica para o catalisador de
Ir/Al,O3

Com a producéo destes catalisadores, e dos lotes catalisadores produzidos anteriormente, e

a montagem do propulsor, é possivel realizar os testes cataliticos.

Trabalhos futuros

- Realizacdo de testes cataliticos;
- Elaboracdo de publicacdes relativas a resultados obtidos.

- Melhoramento e otimizagéo das analises de area metélica
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