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RE SUMO

Cata l i sadores  de  j r íd io ,  p la t ' ina  e  ru tôn io  com 0 ,05% e 0 , ì  0% de tg

or  metã ì . i co ,  supor tados  em a luminas  comerc ìa is ,  fo ram preparados  e  ca

rac te r i zados  por  adsorção  de  h id rogên io .  A  a t i v idade  dos  ca ta l ' i sadores

fo i  tes tada na  conversão de  monóx ' ido  de  carbono em gases  de  combustão

de e tano l  .  0s  gases  de ,  combustão  fo ram gerados  por  combustão  cont ro l  a

da  e  mon i to rados  com ana l i sadores  con t ínuos .  0s  exper imentos  fo ram rea

l i zados  com vazões  de  massa  s in t i ìa res  ãs  de  exaus tão  de  ve ícu los  au to

mot i vos .0s  resu l tados  mos t ra ram a  segu ìn te  sequônc ' ia  para  a  a t . i v idade

dos  meta is :  I r  >  P t  >  Ru .  Razões  de  conversão  ac in ra  de  90% fo ram ob t i

das  com ca ta l i sadores  de  i r íd ' i o .  0s  ca ta l ' i sadores  com 0 ,05% e

do mesmo meta l  apresentaram aprox imadamente  a  mesma a t iv ' idade.

0 ,  
'10%

I NTRODUÇAO

A' indus t r ìa l i zação ,  ve rdade j ra  revo lução  que  vem t rans fo rmanc io

economias  agrá r ìas  desde  os  f j ns  do  sócu lo  XVI I I  em economias  ' i ndus

t r ìa ' i s ,  teve  in íc ' i o  na  Ing la te r ra ,  expând ' indo-se  por  a lguns  pa ises  c la

tu ropa  e  pe ìos  Es tados  Un idos  no  decor re r  do  sócu lo  X IX  e  a t ing inc lo ,

p r inc ìpa ' lmente  após  a  2o  Guer ia  Mund ia l ,  a  ma io r  par te  da  Europa ,  o

Canadá,  ê  d lguns  pa íses  c la  Amór ' i ca  La t ina  e  Ás ia .

0  desenvo lv ìmento  de  novos  equ ipamentos ,  mate r ia j s  e  tócn icas  te

ve  como pr ime i ra  consequônc ja  a  l ìbe ração  de  g rande  par te  da  n rão  de

obra  agr íco la ,  dando  o r igem a  g randes  mig rações  de  agr ìcu l to res  para

as  c ' i dades .  ïa l  fenômeno ocor reu  na  Europa  no  decor re r  do  sócu lo  X IX

e ,  no  caso  da  Anre r i ca  Lab ina ,  con t inua  ocor renc lo  a tó  ho je .  Os  cen t ros

urbanos ,  p r inc ipa ìmente  aque ìes  que  reun ìam boas  cond ições  rJe  t rans

por te  de  rna tó r ias  p r imas  e  c . le  p rodu tos  indus t r ìa l i zados ,  e  que  se  en

con t ravam próx ìnos  a  jaz idas  rn ' i ne ra is  ou  a  fon tes  de  energ ia ,  c resce

ram ran idamente

Uma ou t ra  consequônc ìa  desse  p rocesso  f o i  um aumen to  cons ide ráve ì
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na p roduçao  de  po luen tes .  Es tes ,  d ìv id ' i dos  c lass icamente  em duas  ca tg
gor ias ,  po ìuen tes  das  ãguas  e  po ìuen tes  da  a tmos fe ra ,  passaram a  ser
p roduz idos  em quan t idades  tão  e levadas  que  imposs jb i l . i t a ram,  em a ìgg

mas reg ' iões  do  p l  aneta ,  sua  absorção e  e l  imìnação pe ì  a  p rópr i  a  na ture

za .0s  esgo tos  não  t ra tados  de  g randes  c jdades ,  co r io  Londres  e  par ìs ,

t rans fo rmaram r i0s  como o  ïãmisa  e  o  sena  em cursos  d 'água  mor tos .  Se
nos  exemplos  c i tados ,  medìdas  dee l im inação  das  fon tes  po Ìuen tes  ( t ra ra

mentos  dos  esgo tos  u rbanos  e  dos  res íduos  indus t ra is )  fo ram capazes

de  fazer  renascer  ta j s  r ios  em pu ísus  de  indus t r ia l i zação  ma1s  recen
te ,  cor Ì ìo  o  Bras  i  ì  ,  ta l  p rob ì  ema permanece sem so ' lução,  agravando-  se
mesmo pe ìo  uso  ind ' i sc r im inado  de  de fens ivos  agr íco las  e  de

não-b j  odegradáve i  s .

No  caso  de  po lu Ìção  da  a tmos fe ra ,  aos  po luen tes  enanados

rn inãs  das  fábr i cas  v ie ram se  somar  os  gases  e  par t í cu Ìas

por  m ' i  I  hões  de  ve ícu  ì  os  mov i  dos  por  motores  a  exp  Ì  os  ão  .

E  na tu ra l  que  uma consc jen t i zação  da  necess jdade  de  se  con t ro ìa r

a  po ìu ição  amb ien ta l  su rg isse  p r ime i ramente  na  Iu ropa  e  nos  Es tados

Un ' idos ,  já  que  nessas  reg iões  uma indus t r ia ì j zação  ma is  an t ìga  e  ma is

in tensa  levara  a  s ' i t uações  de  g rande  per igo  para  a  na tu reza  (chuva  ãc ì
da  a tacando  f lo res tas  in te i ras  e  a  vege tação  em gera ì )  e  para  o  homenr ,
em par t i cuJar  (meta is  pesados  em grande  concen t ração  nas  águas ,  e tc ) .

Em 1952 ,  Londres  fo i  v i t imada  por  uma g rande  neb l ina  p ro longada

e  a l tamenLe tóx jca ,  p rovocada  pe ìo  uso  gÊnera l i zado  de  que ìmadores  de

carvão domóst icos  e  que ocas ionou a  mor te  p rematura  de  aprox ' imadamente

4 .000  pessoas ,  po t  p rob Ìemas  resp i ra tó r ios .  In fe ' l ' i zmente ,  ao  mesmo tem
po em que med idas  eram tomadas v ' i sando d jmìnu i r  o  uso  de  aquecedores

a  carvão  (ou  de  inc  jne radores  c le  ì  i xo ,  no  caso  do  Bras . i l  ) ,  uma ou t ra
fon te  de  po lu ição  a tmas fô r i ca  con t inuava  a  se  expan< l ì r  ve r t ' i g inosamen

te :  o  uso  de  ve ícu los  au tomot i vos .

0s  gases  de  exaus tão  de  ve ícu los  au tomot i vos  con ten  componentes

produtos

das  cha

I  i  be rados
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como monóx ido  de  carbono ,  óx idos  de  n i t rogên ' io ,  óx idos  de  enxo f re  e

h id rocarbone tos  não  que ìmados ,  os  qua is ,  sab idamente ,  p roduzem e fe j tos

bas tan te ' indese jáve ' i s  à  saúOe humana e  ao  me io  amb jen te .  Es t ìma-se  que

as emì  ssoes  ve ' i cu l  a res  se jam responsaveì  s  por  aprox ' imadamente  70% dn

po ìu içao  a tmos fe r i ca  na  c idade  de  Sao  Pau lo .

0s  pa íses  ma js  desenvo lv idos  p reocupados  com essa  fon te  de  po ìu i

ção ,  a  qua l  g rada t ' i vamente  v inha  se  to rnando  ma is ' impor tan te  que  as

demai  s ,  passara tn  a  ìmpor  I  ìmì  tações  quan to  ao  n íve ' l  das  e rn i  ssões  pe l  a

ìeg is lação .  0s  l im i tes  ' impos tos  e  os  p razos  conced Ìdos  para  a  in t rodu

ção  das  adap tações  necessãr ' i as  d i fe r j ram de  pa ís  para  pa is .  A tua l rnen

te ,  ex is t .e rn  I  im i tes  ìega ìs  para  as  emissões  nos  ts tados  Un idos ,Canac ìá ,

Ing ìa te r ra ,  F rança ,  A le r r ranha ,  Su íça ,  Suóc ia ,  Japão ,  Aus t rá ì  ìa  e  a lguns

ou t ros  pa  j  ses .  No  Bras ' i ' l  ,  a  necess idade  de  se  con t ro l  a r  as  emi  ssoes

ve ìcu ìa res  fo i  exp ì  ì c i tamente  es tabe lec ' ida  com a  p romr r lgação  da  nova

cons t ì  l -ução  e rn  l9BB.  As  novas  n red idas  p rec  j  sam ser i r , rp ' l an tadas  a tó

1997 .

t l n ,  c los  n re ios  con ìuns  para  reduz j r  as  taxas  de  emjssão  de  rncnóx ido

de  carbono ,  óx jdos  de  n j t rogôn io  e  h ' i d rocarbone tos  não  que ' imados  e r , r

emì  ssões  ve . i cu l  a res  cons i  s te  na  u t j  1  i  zação  de  conversores  ca ta Ì  j t ì cos .

Houdry  I  I  I  fo ' i  o  p r ime i  ro  pesqu i  sador  a  desenvo l  ver ca ta l  i  sado res

para  ve ícu los  e rn  I  949  (e ram ca ta l  j  sadores  para  ve ícu los  usados  c lenLro

de  f  ab r j cas ) .  E rn  
. |953 ,  

as  qua t ro  ma io res  companhìas  de  a r r tomóve is  c los

Es tados  Un ' idos  t raba lharam jun t .as  em um pro je to  com o  ob je t ì vo  de  re

duz j r  a  po ìu ìção  au to rno I i va  L2 l  0s  resu l tados  desse  t raba lho  denrons

t ra ran t  o  po tenc ia l  dos  ca ta l ' i sadores  para  reso lve r  o  p rob le rna .  Desde

en tã0 ,  uma pesqu ' i sa  cons . ide ráve l  vem sendo  desenvo lv ida  no  assun to  e

a ìguns  dos  resu l tados  ob t idos  podern  se r  encon t rados  nas  re fe rônc ias

3-7  .

Mu j to  embora  a  pesqu isa  na  ã rea  de  ca tá l ì se  para  conversão  de

gases  de  emissões  ve icu la res  tenha  começado l rá  quase  quaren ta  enos .

novos  desenvo lv in ren tos  na  á rea  tem que  se l impìementados  no  Bras i  I
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uma vez  que o

Aìóm d isso ,  a

no l  (a tã  25"A1

pr ì r '  os  novos

pa is  e  o  un ico  no  mundo com ve ícu los  mov idos  a  e tano ì .

gaso ì ina  b ras i ìe i ra  con tóm uma grande  quan t idade  de  e ta

e  o  pa ìs  nao  possu i  a tua lmente  in f ra -es t ru tu ra  para  cum

requ ìs i tos  ìega is  a te  1997 .

Esse  t raba ìho  apresen ta  os  resu l tados  de  u rna  invesL i r laçào  exper ì

n ten ta ì  na  qua l  ca ta l j sadores  com ba ixo  teo r  c le  i r íd jo ,  p ìa t ìna  e  ru tê

n jo  fo ram preparados ,  ca rac te r i zados  e  tes tados  na  conversão  de  mone

x jdo  de  carbono  de  gases  de  combus tão  de  e tano l .  São  descr ì tos  os  p re

cessos  de  p reparação  dos  ca ta l i sadores  e  apresen tados  os  resu ì tados  da

razão  de  conversão  de  monóx ido  de  carbono  para  d jóx ido  de  carbono .

com esse  t raba lho ,  o  ins t i tu to  de  Pesqu" i  sas  t spac i  a ì  s  que ,  a t ra

vás  de  seu  Labora tó r jo  Assoc iado  de  Combus tão  e  Propu lsão ,  já  se  encor ì

t ra  em es tág ' io  avançado  no  desenvo ìv jmento  de  ca ta l i sadores  para  empre

go  em sa tê l i tes ,  i n j c ia  ô  pesqu jsa  na  á rea  de  ca ta l ' i sadores  au tomot i

V O S .

PRTPARAÇAO DOS CATALISADORES

0s Supor tes  de  r \ l umjna

Tres  supor tes  de  aJumina  da  Harshaw Cher i t i e  BV Í ' o ran t  u t j ì i

zac los  nesse  es tuc . lo .  Suas  carac te r ís t j cas  fo ra rn  fo rnec i r las  J re ìo  fab r j

can te  e  es tão  ì i s tadas  na  Tabe ìa  l .  0s  supor tes  fo ram Ìavados  cor ; r  água

des t i ìada  para  remover  os  f i n r )s ,  secos  a  ì zOoc  por  ì6  horas  e  ca ìc - ina
rì

dos  a  400"C por  6  horas .
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TABELA I

CARACTIRÍSIICAS DOS SUPORTES DE ALUI. i INA

Aìumina A1 -39827 Al -41 B3T Al -0 ìB4T

Diamet ro  dos  bas tonetes

Compr ìmento  dos  bas to
netes

' t  - ,
Massa  espec j  f ì ca  rea l

Ãrea  espec í f i ca  to ta l

Vo lume poroso  to ta ì

3 , l  B

3 , ìB

mm

mm

mm

mm

mm

mm

3, . |B

3 , lB

3 , l g

3 , ìB

0,75  g /cm '

l l 0  m ' /g

0 ,60  cm ' /g

0 ,48  g / cm3

\ao m'z /g
' l  

,09 cmt /g

I  ,00  g /cm'

60  m ' /g

0 ,39  cmt  /g

D' is t r ibu ' ição do voìume de
poros

até  120 I

a te  200 I

a té  350 B

ate 600 I

até I  000 I

ate I 0000 fi

atá t5zooo f i

0,43  cm3 /g

0 ,44  cm ' /g

0 ,45  cm"  /g

0 ,46  cmt  /g

0 ,47  cm3 /g

0 ,54  cm ' /g

0 ,60  cm"  /g

0 ,46  cmt /g

0 ,64  cm ' / g

0173 cm. /g

0 r7B  cn '  / g

0,  83 crn ' /g

I  ,05 cmt  /g

ì  , 09  cm3  /g

c ,12  cm3 /g

0 ,20  cm3 /g

0 ,24  cn '  /g

0 ,27  cmt  /g

0 ,28  cm'  /g

0 ,38  cm ' /g

0 ,39  cm ' /g

Aná l  i  se  qu ín r ì ca

Fe ,0 :

S i  0e

Naz  0

A ì r0 .

0,07% nax

0 ,0 ]% max

0 ,06% max

ba ì  anço

0 ,08% max

0 ,  I  3% max

0 ,03% max

ba1 anço

0 ,005% max

0 ,0 ' l  5% max

0 ,25L  r t ìax

ba ì  anço

i

''ã.
tií i
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Preparação dos  Ãc idos  Precursores

0s  precursores  usados para  impregnar  os  supor tes  de  a lumina fo ram

o ác ' ido  hexac lo ro i r íd i co  (H . l rC ì .  ) ,  o  ãc ido hexac ìo rop ì  a t in i co

(HrPtCl . )  e  o  c lore to  de ru tên io  (RuCì , ) .0s  mater ia is  usados na pre

paração de cada um dos precursores es tá  l i s tada na Tabela  ? .

TABELA 2

MATERIAIS USADOS NA PRTPARAÇAO DOS PRECURSORIS

Precu rsor H, ITC ì , H , P t C ì 6 RuCl ,

Mater i  a I I r  em po
(99,5"/ ,  puro )

HCI ,  Ì2N,  P .A .

NaCl ,  P .A .

cc lu ,  P .A .

Hz 0a CoÍìC€Íì t ra
do ,  P .A .

Res i  na  t roca
dora  de  íons
D0t^/t )(- 50-|^/xB

Pt ,  em I  ãm' i  na
(>99% puro )

HC] .  I2N,  P .A .

HN03,  65" / , ,  P .A .

Hr  0 ,  concen t rado ,
P .  A .

Ru,  em pó
(99 ,9 ' ) i ,  puro )

HCÌ .  ì2N,  P .A .

NaCì ,  P .A .

CCI . . ,  P .A .

Hz 0z  Coí ìcênt rado

Res i  na  t rocado
ra  de  Íons
DOI^JE X- 5O-t^lXB

0 ác ido  hexac ìoro i r id ico  fo i  p reparado de  acordo com o  procec l i

mento  descr i to  por  De ìóp ' ine  IB ]  e  impìan tado  no  Ins t i tu to  de  Pesqu isas

Espac ia is  por  Cruz  e t  a l .  tg l  0  meta l  em pó  fo i  m is tu rado  com um ex

cesso de  NaCl  e  a  m ' is tu ra  co locada em um rec ip ' ien te  de  quar tzo  dent ro

de um fo rno  e  mant ' ida  a  700oC por  2  horas  em uma a tmosfera  de  c lo ro .  0
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produ to  da  c lo ração  (Nar I rC1 . )  fo i  d i sso lv ido

remover  o  meta l  não c lo rado e  passado a t ravés

em

da

agua des t ' i l  ada

res ina  t rocadora

para

de

Aso

ea

íons  para  subs t i tu i r  os  á tomos  de  sóOio  por  á tomos  de  h jd rogôn ìo .
' luçao 

fo ì  en tao  concent rada para  a t i  ng i  r  a  concent raçao de  ì  r ' i d i  o

ac idez  l i v re  requer idas  para  a rmazenagem.

l

r i
; l

A preparação  do  ác ido  hexac lo rop ' la t ín i co  baseou-se  no  p roced imen

to  descr i to  por  Gruber  i l 01 .  As  lãminas  de  p la t ina  fo ram d iv id jdas  em

pequenos pedaços  e  desengorduradas  com HCI  concent rado.  0s  pedaços  de

p la t ina  fo ram en tão  ìavados  com água  des t i l ada  e ,  em segu ida ,  co loca

dos  em uma so lução  3 : l  de  HCI  e  HN0r .  Por  aquec imento  do  mate r ia ì  a

te r r tpe ra tu ras  de  60oC -  BOoC,  a  p l  a t i  na  fo  j  to ta lmente  so l  ub  j  I  i  zada .  A

so ìução  resu l tan te  fo j ,  em segu ida ,  d j lu ída  com HCI  e  Hz0z  para  ex t ra

i r  os  compos tos  de  n i t rogôn io  e ,  depo is  d jsso ,  fo ' i  concenr - rada  nova

mente  e  res f  r i  ada  a te  a  c r i  s ta l  j  zação .  0s  c r i  s ta ' i s  ob t i c los  e ram de

H,Ptc ' l , ,  os  qua ìs  fo ram,  en tão ,  d i lu ídos  com Hc l  e  água  para  a t ing i r  a

concen t ração  de  p Ìa t Ìna  e  a  ac idez  l j v re  requer i c las  para  a rmazenagem.

0  r i re lodo  u t ì  Ì i zado  para  ob te r  o  c lo re to  de  ru tôn io  á  bas tan te

s im i Ìa r  aque le  do  ac ido  hexac lo ro i r id i co .  A  un ica  d i fe rença  fo i  que  o

proc lu to  de  c Ìo ração  fo ì  d i  sso lv ido  em e tano ' l  ,  em vez  de  água ,  parc ì  ma

x im izar  a  ex t ração  de  NaCl  da  so lução .

As  concen t raçóes  meta l i cas  de  todas  as  so ìuções  p reparadas  fo ranr

de te rmjnadas  por  um metodo  g rav imót r i co ,  como o  descr i to  t l o r  Cruz  e t

a l  t9 l  As  concen t rações  de  meta l  e  de  HCI  dos  p recursores  es tão  mos

t radas  na  Tabe la  3 .

! r 1 , ;
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TABELA 3

CONCENTRAOES DE METAL E DE ACIDTZ L IVRT DOS PRICURSORIS

Soìução precursora H, l rC lu H,  P tC l , RuCì ,

Concent ração de  meta l
(gp ì  )

Concen t ração  HCI  l i v re
(N )

67,go

0,156

I5 ,09

I  ,690

13,70

0,983

Impregnaçao  do  Supor te  e  ca rac te r i zação  do  ca ta l i sador

As  so ìuções  p recursoras  fo ra rn  d i ìu ídas  para  a  concen t ração  reque

r ìda  para  jmpregnação  e  go te jada  nos  bas tone tes  de  a lumina .  0s  p recur^

sores  empregac los  fo ram secos  a  l20oC por  ì6  horas  e  reduz idos  em a tmos

fe ra  de  h id rogôn ' io  a  400oC por  6  horas .0s  ca ta ì i sac lo res  resu Ì tan tes

fo ram en tão  res f r jados ,  purgados  corn  Ne  por  Ì5  m inu tos  e ,  en tão ,  con

servados  em rec ip ìen tes  fechados  a tó  o  uso .0s  ca ta l ì sadores  fo ra r , t ,  en

tão ,  ca rac te r i zados  por  adsorção  de  H,  I  l l  I  0s  resu Ì tados  dessa  ca

rac te r ìzação  são  apresen tados  na  Tabe la  4 .
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TABELA 4

RESULTADOS M CARACTERIZAçÃO POR ADSORçÃO DE H,

Catal i sador Suporte Ãreas l"t t.álica
(m ' lgca t  )

Tanarfto redio
das-part'iculas
neta.l icas (Ã)

Dilqirsao

0, . |0 , / '  [ ) t

0 ,  ì  0% Pt

0 ,107  l ) t

0 ,057 ;  P t

0 ,057  P t

0,05ii, t) t.

0 ,  1  0% i ìu

0 ,1  07  Ru

0,107  Ru

0,05% t ìu

0 ,051 í  Ru

0 ,05% t Ìu

0 ,10 ' l  l r

( J , l ( , ì  l r

0 ,1 í , ,  l i '

0 ,  u5 ' /  I  r "

0,45"/, L-

0,01-.r ',ï I r '

A ì -0 t84 f

A l  -39827

A l -4183 Í

A l -0 lB4 l

A  Ì  -39827

A l -4183 Í

A l -0 iB4  l

A l -39U21

Al  -4 lB : iT

Aì -0 l84 f

^ l -3982 f

A1-4 . l831

A l -0 l84 f

A |  : Ì í , t f /  Í

A I , / l l t ' r í

A l - ( i l u4 t

A 1  -  39 t2 ' i

^ l -41 { i3 l

0 ,0 /  I

0 ,0 /4

0 ,074

0 ,  037

0 ,03 /

0 ,037

0 ,0 ;13

0 ,0?-5

0,  0 .10

0 ,01  5

0 ,013

0 ,01  5

0 , I I5

0 , I  I  l f

0 ,  l : f l i

0 ,  054

0 ,067

0 ,  0 ( ; /

?8 ,7

3 0 , 0 d

30,0*

30,0

30,0 , t

30 ,0*

( t  ' 9

B,  l r ,

o l
U r  I

7,1

[ ] ,  iÀ

4 Ì ,'.i,,

l ' l t r l l '

r l  , l  ,  l i

i l l l , i l

Í ì l i  q

{ r r r r 9 ^

34,  B

33 ,3

? ?  ' )
J . . r r  J

' ) ' )  ' I
' J J r ' '

l í r 1 , . Ì

1 l i 4 , 9

1  /  i , t - )

|  1_3 ,5

Ì40 ,8

123 ,5

20,9

i ' ( l  ,  I

i / , , )
'l 

t'- , ]t

l i , 9

|  /  , ( )

*  es t ' imado
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TQUIPAMENTO E PROCTDIMENTO PARA OS TISTES DT CONVERSÃO

um esquema da  câmara  de  combus tã0 ,  do  que imador  e  da  ì jnha

amost ragem com o  conversor  ca ta l i t ' i co  u t i Ì i zados  nos  tes tes  é  mos t rado

na  F igura '1 .  A  cãmara  de  combus tão  cons is t iu  de  um tubo  de  295  cm de

compr imento  e  l6  cm de  d iâmet ro  in te rnos  ì ìgado  a  rma ou t ra  cânra ra  na

quaì  a r  secundár ' io  fo i  fo rnec ic lo  por  um compressor  rad i  a l  marca  Ib ram

mode lo  cR-8 .  0  a r  p r imar io  fo i  fo rnec ido  por  um conrp ressor marc  a

Schu ì tz  rnode Ìo  MS-V-90 .  As  taxas  de  a ì imentação  de  a r  e  e lano ì  fo ranr

con t ro . ladas  com vá lvu las  emed idas  com ro tâmet ros .

0s  gases  de  exausLão fo ram cont ' inua tnente  amost rados  a  82  cm a t  a l

xo  do  p ìano  de  sa ída  da  câmara  de  combus tão  e  condLrz idos  para  ana ì i sa

dores  cont ínuos  c le  gases .  As  vazões  de  arnos t ragem foranr  tambóm rned idas

com ro tâmet ros .  0s  gases  passavam pe ìo  conversor  ca ta ì í t i co  o , por

um "by  pass"  e  e ram secos  an tes  da  aná l j se .  ConcenLrações  c le  ox igôn ìo ,

nronóx i  c lo  de  carbono e  d i  óx i  c lo  de  carbono f  o rarn  de ter rn i  nac las  co Í r ì  u rn  ana

ì i sador  t ìpo  paramagnót j co  marca  Cussons  r r rode ìo  P  { i334  para  ox igôn io  e

por  um ana ì  i sador  i i po  in f ravermeJho  rnarca  Bru rnark  n ro r le lo  AR-8000  para

monóx ido  e  d ' i óx ido  de  carbono .  0s  dados  fo ram co ìe tados  e  a rmazenados

em um s is tema de dados HP mode lo  34214 e  processados em unì  mjc rocom

putador  HP mode lo  75C.

Um esquema do  conversor  ca ta l í t i co  usado  nesse  t raba lho  ó  mos t ra

do na Figura 2.  Como pode ser v isto no desenho, 0 conversor fÕi  mantf
do em um pec ìueno fo rno ,em todos  os  exper imentos ,a  400oc para  garant ì r

que todas  as  conversões  ocor ressem à  mesma te rnpera tura  (os  gases  fo ram

sempre  cc le tados  a  uma tempera tura  en t re  350 e  3B0oC) .  Do js  te rmopares

t ìpo  K  mon i to ra ram as  tempera tu ras  an tes  e  depo Ìs  do  ìe j to  ca ta l í t j co .

0  conversor  e ra  car regado com 30 cmt  de  ca ta l ' i sador  nara  cada
tes te  e  aquec ido  no  vãcuo  a  400oc  an tes  do  in íc io  do  tes te .0  que i

mador  e ra  aceso e  a  razão ar /combust íve ì  a jus tada a tó  que a  concent ra

ção de  monóx ' ido  de  carbono cor respondesse aprox Ìmadamente  à  concent ra

de
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ção de  ox igên io  e  parmanecesse a  mesma por  a lguns  minu tos .  Com a  mudan

ça  no  f luxo  a t ravós  das  vá lvu las  de  es fe ra  passava-se  a  amos t ra  pe lo

ca ta l i sador  por  10  minu tos ,  sempre  em uma vazão  de  4  l /m in .  Depo is  de :

se  per íodo,  o  f luxo  era  desv ' iado a t ravés  de  "by  pass"  para  ver i f i cação

das  concen t rações ' in i c ia i s  de  ox ' igôn ìo ,  monóx ido  de  carbono  e  d ' i óx ido

de carbono.  tsse  proced. in ren to  e ra  repet ' ido  duas  vezes  em cada exper i

mento .

Duran te  os  tes tes  ca ta l í t j cos ,  as  concen t rações  de  ox igôn io  sem

pre  fo ram mon ' i to radas  para  cor responder  às  concent rações  de  rnonóx ic lo

de  carbono .  As  cond jções  de  operação  p roduz i ram concen t rações  in i c ia i s

de  monóx ido  de  carbono  no  in te rva lo  0 ,50% -  1 .027 , , .

RESULTADOS E DISCUSSÃO

At iv idade  Compara t i va  dos  Meta is

Resu l tados  descrevendo  as  a t i v idades  de  conversao  dos  t res  meta is

inves t ' i gados  nesse  t raba lho  são  mos t rados  na  Tabe ìa  5 .  0  equ" ipamento

de  combus tão  fo ' i  a jus tado  de  ta l  n tane i ra  que  a  concen l ração  in i c ia l  de

monóx ido  de  carbono  e ra  a  mesma para  os  ca ta l i sadores  do  mesmo meta l

supor tados  sobre  a  mesma a . lumina .  A  concen t ração  in ìc ia l  de  n ronóx ido

de  carbono  e ra  sempre  aprox ìmadamente  igua l  ã  concen t ração  in ìc ja l  de

ox ' igen ìo  para  mante r  a  mesma re lação  en t re  o  número  de  mo lócu las  dos

do ìs  gases .  A  segu ' in te  sequônc ia  de  a t i v jdade  metá ì ì ca  pode  ser  c la ra

mente  observada  na  Tabe ' la  5 :  I r  >  P t  >  Ru .  A  l i t e ra tu ra  ex is ten te  não

apresen ta  dados  sobre  a  a t i v jdade  compara t i va  desses  t res  meta ' i s .

i l l ,
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TABILA 5

ATIVIDADE COMPARATIVA DOS MITAIS

Cata Ì  i  sados Supor te % C0 in i c ia l % C0  f ' na ì % de conversão

0 ,05r Í  P t

(.),{)57,i Ru

0,05' i , ,  I  r

0 , l0% [ , t r

0 ,102  Ru

0,10"1 ,  i  r

( t ,u5 '1 ,  [ ,L

0 ' 05',ï il u

0, íJ5' / "  I  r

A1-0ì  84r

A r -0 t84 r

i r Ì  -01U4I

A l  -39{12 ï

A  1  -3982  |

^ t -3982 i

^ t -4183 í

A l -41 t j3 r

A l -4 l83 f

0 ,  66

o '6 ' Ì

0,69

0 ,  94

0 ,811

0 ,1 Ì6

L l ,  6b

( r ,64

0 ,60

oo  l6

[ ) ,  ìB

0 ,12

Ci  , . l ' 7

o, ' i l

U"Zü

t i ,  l i ;

(.) , ,)"1

i l ,  00

71 , ( )

' ( t?  
16

tb ,0

\ J l , J

/ 6  , ' /

/ ' / , /

/ l í r , 1 )

90 ,0

J ' lo ta :  % 0 ,  jn j c ia l  =  % C0 j n j c i a l ;  l empe ra tu ra  =  400oC

At iv idade  C fg l fq  de  D i fe ren tes  Teores  Metã l j cos

A Tabe Ìa  6  mos t ra  as  a t i v idades  compara t . i vas  dos  ca ta Ì i sadores
em re lação  aos  seus  teores  metá l i cos .  Como pode  ser  observado ,  os  ca ta
Ì i sadores  com teores  de  0 ,05% e  0 ,10% de  meta l  conver tem aprox imadamen
te  as  mesÍnas  taxas  de  monõx ido  de  carbono.  As  pequenas d . i fe renças  o !
se rvadas  nas  percen tagens  de  conversão  es tão  den t ro  da  p rec isão  do
equ ìpamento  de  tes te .  Tay lo r  e  sch la t te r  t l z l  desc revem um conversor
ca ta ì í t i co  como sendo  um s is tema compìexo  o  qua ì  ó  ca rac te r i zado  não
somente  por  a l tos  g rad ien tes  em tempera tura  e  composìção dos  gases ,mas
tambám por  va r iações  na  d is t r ibu ição  do  meta ì  a t ' i vo  den t ro  do  supor te
de  a lumina .  É  tamuem op in ìão  de ìes  que  p rob ìemas  de  d i fusão  podem a fe

l i

t ì

i :

i . '

. j

:è
J
$
'*
s
d
jS

rt.
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ta r  a  a t i v idade  de  conversão .

L iva  exp l i cando  a  ocor rênc ia

os  ca ta ì i sadores  com 0 .05% e

É a i t í c i l  chegar  a

das mesmas taxas de

0, '10% de meta l  .

uma conc lusão  de f in i

conversao para ambos

TABTLA 6

ATIV IDADT COMPARATIVA DOS DIFERTNTTS TEORTS MEÏÃLICOS

Cata ì  i  sados Supor te I ,  C0  in i c ia l % C0 f ina ì % conversao

{1 ,10 ; ì i  I r

0 ,  05 ' ;1  I  r

0 .10 , i  t ì r ;

( . ) , Í r i i '  l l L ;

( Ì ,  i  , r  l ,  t

( 1 . [ ) t r , , ,  l , l

Aì -0184  I

A l -0 tB4 l

^ l -0 l . ( j 4 i

A l - {J l i J4 i

A  l -4  1 ì t - |

A l - 1 l t Í Ì l l

0,7  4

0 ,7  4

0  ,6 [J

0 ,62

0  ,00

0 ,  66

0,  
. l4

0 , I  í l

( J ,  l { J

( i ,  l i i

0 ,  ì I J

( r ,  I  I i

í ) t  !
u l ,  I

B: i ,  8

10 ,0

I i ,t.)

/  ( t  .  t )

/ " ' , I

i]iij
iil

i ' r l
l i

7 C0 in i c ia ' l  ;  tempera tu ra  -  400oC

I fe i to  Conrpara t ' i vo  da  f ' l assa  tspec í f i ca  da  A lumina

A Tabe la  7  n ros t . ra  resu l tados  que  expressam o  e fe i to  da  massr ì  es f r€

c í f i ca  da  a lumina  nas  taxas  de  conversão  de  monóx ido  de  carbono .  0s  ca

ta Ì i sadores  com supor te  cu ja  massa  espec í f i ca  e ra  a  ma js  e ìevada  ( l ,0

g /cm ' )  fo ram nra is  e f i c jen tes .  A  exp ' l i cação  para  i sso  e  que  os  caLa l j sa

dores  cu jo  supor te  te rn  ma io r  massa  espec í  f  i ca  possuem uma quan t  j c lac ie

ma io r  de  meta l  a t i vo .

I

:
i _  l

t  l i ì Ì  i

268



T TABILA 7

tFEIT0 CONpRnRttvO OnS RIUNl t ' tRS 0e 0t r rnErurrS unssRs esprCÍr tCRS

Cata l  i  sado r Supor te Uf,FtfoEï$1-#Fõ , ro injciur* ;, c*^ão

0 ,  t ) l r i  l ) l

t l , l í 1 , i , Í , 1

(J  ,  i ) 52  l Ì u

iJ ,  I  0 i í  Ru

u ,05 i í  P i .

0  , 057  t { r ,

t i , Ì 0?1  P t

( l ,Oi r i ; l  l ìu

0 ,1 ( J / ,  Í { u

Al -0 i8 / l  I

A  l - ( ) l l t 4  I

A l - ( . ) lB4 f

A t  -0184 ï

A I  - . i9 { i2 ï

A i -3982 f

A  l -4  i r J3  i

Â l -41831

^ l  -1 t  I  { l l  ì

|  ,  ( J

ì ,0

1 ,0

l ,o

0, ' /5

4 ,7  5

0,4u

0,49

o ,1l i l

l ' r / ' l

( l , l , l l

[ t , 6 , ]

0 ,  5 l J

0 , ' /  t I

0 ,  6 t I

( i , 5 l i

[) ,  6 / l

1 r  l . í )

/ l i  , 0

r  0 ( ) ,  0

/1 ,0

70 ,  0

f , l t  ( \

i l 4 ,  5

/ l t ,0

' ì  í r ,  9

, t5 ,6

Nota :  7 ,  C0  in i c ia l =  " t r ,  0z  in i c ia ì ;  tempera tu ra  =  4000C

rnedi  a

A t i v idade  Compara t i va  dos  Meta is  com Base  na  Ve ìoc idade  de  RotaÇão

A ve loc idac le  de  ro tação  expressa  o  número  de  mo lõcu las  de  C0

conver t ' idas  a  COz por  número  de  s í t ios  por  un ' idade de  tempo.  É  um pg

rãrne t ro  que fo rnece uma comparação para  ca ta l  i  sadores  de  A i  fe ren tes

n ìassas  espec í f i cas  uma vez  que  o  número  de  s í t i os  ó  ca ìcu lado  a  par t ' i r

da  á rea  metá l i ca  to ta l .

A  Tabe la  B  apresen ta  as  ve ìoc idades  de  ro tação  para  os  ca ta ì i sado

res  tes tados .  Para  os  cá lcu los ,  a  es tequ iomet r ia  de  adsorção  de  h id ro

gôn ìo  no  meta l  fo i  assumida  como 2  para  o  i r í c l ìo  l l l , 13 l  e  con ìo  ì  pa ra

a  p ìa t ina  [4 ,15 ] .  Segu ' indo  observações  re la tadas  na  re fe rônc ia  l6
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para  ca ta l i sadores  de  ru tôn io ,  a  quant idade

do foi  considerada como duas vezes o valor

trados na tabela conf i rmam a sequôncia para

inves t igados ,  i .€ . ,  I r  >  P t  >  Ru .

de  h id rogen io  qu imissorv i

medido. 0s resul tados mos

as a t iv idades  dos  meta is

TABTLA B

vEl0crpApt Dt R0TAçÃ0 PARA A 0{lDAçÃ0 DE C0

Cata l  i  sador Supor te Veloc idade
ro taÇao *

de

0,05 : ' í  P t

0 r05% Ru

0,  05?í  I  r

0,  05i ' í  Pt

0 ,05 iá  t ìu

0 ,05% I r

0,05?á P t"

0 ,051 Í  Ru

0,05i !"  I  r

0 , Ì0 i í  P t

0 '10 ï , i  Ru

0 , l0? Í  I  r

0 ,10 ' / "  P I

0 ,  l  c? i  Ru

0 , ì0 ; i  I r

c ,107 ;  P t :

J , l0% Ru

0,10 / .  I r

A l  -01  B4T

Al -0 ÌB4r

A l  -01  t ì47

A l  -39 t2 ï

A ì . -39 i Ì2  i

A  I  -  39827

A l -4 rB3 f

A l -4183 ï

A t -4183 ï

A l  -01B4T

Al -0 t { l4 f

A  r -0184T

A I  -  3982 ï

Â t  -3982  |

A l -3982 f

A  r -4 l93  f

A  r -4  tBJ ' , l

A1-4 lB3 f

40 ,  l

J \ , . . )

6o'4

43,2
1 ( ,  l

59 ,0

7 Í t , \

4 - /  ' 3

tJ6 ,7

?-'1 ' t i

19 , ( J

16 ,6

2B,e,

?:5 ,4

J O ,  ( J

'  3 ( l r  4

' |  ( t  ( l
r J t - '

4 i i ,6

*  Número  de  moìócuìas  de  C0 conver t idas /s í t io  min .
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CONCLUSÃO

Cata l i sadores  com ba ixos  teo res  de  i r í c l l o ,  p la t ina  e  r r r tôn io  fg
ram preparac fos  e  tes tados  na  conversão de  monóx ldo  de  carbono a  d ióx i
do  de  carbono em gases  de  combustão  de  e tano l .  0s  p r inc ipa is  resu l t .a
dos  do  es tudo são sumar izados  a  segu i r :

a )  i r í a t o  f o l  ma l s  e f l c l en te  que  p l a i l na ,  QUe  po r  sua  vez
rna i s  e l - i c i en te  que  ru tôn lo  na  conve rsão  de  n ronóx ido  c l e
i l o :

b )  c a t a l i s a t l o r e s  c o n r  t e o r e s  d e  0 , 0 5 2 "  e  0 , 1 0 2 ,  r l o  m e s n r o  r r r e t . . r l  c o !

v e r t e r a t n  a p r o x i i n i  r ' a l t t e n t e  a s  m e s í n a s  t a x a s  d e  r n o n ó x i d o  < l e  c a r b o

n o ;  e

c )  c a t a l ì s a d o r e s  s l l l ) o r I a d o s  e m  a l u r n l n a s  c o n r  n r a s s a  e s l ) e c í f i c a  n r a i s

e l e v a d a  f o r a r r r  n r a i s  e f e t , l v o s .

I spe ra -se  con t i nua r  a  pesqu rsa  na  á rea  co r '  a  aqu i  s  i çã '  t r e  ana Ì_ i
sa t l o res  de  N0*  e  h j r l r oca rbone tos  e  a  l nves t i gação  c le  pa rãn re t ros  r l e  es
coanren to  no  conve rso r  e  de  v i  l a  ú t i  1  dos  ca t .a  I  i  sa t j o rcs .

co t t t  esse  t ra l l a lho ,  o  l - abo ra tó r l o  Assoc ia t l o  t l e  co l r rbus tão  e  p ro l r r r . l
são  r l o  l ns t i t u t o  c re  pesqu rsas  Espac la i s  n ros t ra  a  sud  capac  i t ação  e r l
ôssesso ra r  a  i ndús t r l a  pa ra  desenvo l ve r  conve rso res  ca ta l  í [ i cos  ap re
p r i ados  ao  caso  b ras i  l e i r o .  0  p rob lema  de  po lu i ção  a t r r r os fó r i ca  ó  c r i
t i co  e  j á  ex i s t e rn  c re te r rn i nações  l ega i s  pa ra  reso rve -  l o .  0  r ne rcac ro ,  r ) o r
sua  vez ,  ó  exL remanren te  a t r aen te ,  u rna  vez  r ; ue  no t i c i as  r ecen tes  de  j o1
na i s  es t imam que  conve rso res  ca ta l í t l cos  encô rece rão  o  p reço  dos  au r . o
n róve is  e rn  5%
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