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Resumo

Nery, Monica Pires; Silva, Maria Isabel Pais da. Estudo da Interacio
Metal-Suporte em Catalisadores Ruténio promovidos por Bario e Césio
para a Sintese de Amoénia. Rio de Janeiro, 2004.Tese de Doutorado —
Departamento de Quimica, Pontificia Universidade Catélica do Rio de
Janeiro.

O processo industrial para a sintese de amoénia utiliza um catalisador de
ferro triplamente promovido, operando em condigdes drasticas a temperaturas
entre 400 e 700°C e a uma pressdo bastante elevada (= 300 atm). Novos
catalisadores vém sendo estudados, em substituicdo ao ferro, para aumentar ainda
mais a producdo de NH3. A principal vantagem dos catalisadores a base de ruténio
¢ que eles sdo menos sensiveis a contaminagao pela amonia que os catalisadores a
base de ferro. O objetivo deste trabalho foi avaliar catalisadores de ruténio
suportados em zedlitas e hidrotalcita promovidos por cations bdsicos para a
sintese de amonia. Foi verificada a influéncia do tipo de suporte nos catalisadores
de ruténio, do tipo e forma de introducdo dos precursores de ruténio, o papel da
adicao de cations promotores (Ba e Cs) sobre a interacdo metal-suporte e na
atividade dos catalisadores de ruténio na reacdo de sintese de amonia. Os
catalisadores de ruténio suportados na hidrotalcita apresentaram as maiores
conversdes na reagdo de sintese de amonia. Eles apresentaram os mais altos niveis
de dispersao e redugdo das particulas metalicas. O bario, apesar de ter diminuido
menos a interagdo do ruténio com o suporte, se mostrou um promotor mais efetivo
na reacdo de sintese de amoénia que o césio. A ordem de introdu¢do do bario
apresentou efeitos diferentes, dependendo do suporte, sobre o desempenho dos
catalisadores de ruténio. O método de impregnagao com carbonila de ruténio se
mostrou o mais efetivo, conduzindo a catalisadores de ruténio mais basicos e mais

ativos na rea¢do de sintese de amonia.

Palavras — chave:

Interacao metal-suporte, catalisadores de ruténio, sintese de amonia.
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Abstract

Nery, Monica Pires; Silva, Maria Isabel Pais da. The study of metal-
support interaction on barium and cesium promoted ruthenium
catalysts for the ammonia synthesis. Rio de Janeiro, 2004. Tese de
Doutorado — Departamento de Quimica, Pontificia Universidade Catodlica do
Rio de Janeiro.

The industrial ammonia synthesis process uses a triple promoted iron catalyst,
operating at drastic temperature conditions between 673K and 973K, and high
pressure (300atm). New catalysts have been studied, replacing iron, to increase
NH; production. The main advantage of Ru-based catalysts is that they are less
sensitive to poisoning by ammonia than Fe-based catalysts. The aim of this work
was to evaluate ruthenium catalysts supported on zeolites and hydrotalcite
promoted by basic cations for ammonia synthesis reaction. The influence of the
support type on the ruthenium catalysts and of introduction way of the ruthenium
precursors was verified. Also the hole of the cationic promoters (Ba and Cs) on
the metal-support interaction and on the ruthenium catalysts activity in the
ammonia synthesis reaction was examined. The ruthenium catalysts supported on
hydrotalcite had the highest conversion in the ammonia synthesis reaction. They
presented the highest degrees of dispersion and reduction of metallic particles.
The barium, despite having decreased the interaction between the ruthenium and
the support, showed to be a more effective promoter on the synthesis of ammonia
than the cesium. The barium introduction order resulted in different effects over
the ruthenium catalysts performance depending on the support. The impregnation
method with ruthenium carbonil was the most effective, leading to more basic

ruthenium catalysts and more actives in the ammonia synthesis reaction.

Keywords

metal-support interaction, ruthenium catalysts, ammonia synthesis.
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