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Resumo

Atualmente, o di6xido de carbono (CO») € o gas com efeito de estufa mais comum e representa
cerca de 76% destes gases (United Nations, 2020). Devido ao aumento da populagdo e ao
crescimento econoémico, a utilizagao de fontes de energia tem crescido exponencialmente, o que
aumenta a quantidade de combustiveis utilizados e, consequentemente, a maior libertacao de
COz para a atmosfera (Fan & Tahir, 2021; Ziejewska et al., 2023). O aumento das emissdes de
CO; resulta no aquecimento global, que desencadeia as alteragdes climaticas e tem
consequéncias como a escassez de agua potavel, o aumento das inundagdes e a subida do nivel
do mar, que influenciam a pecuaria, a agricultura e o sistema alimentar (Ziejewska et al., 2023).

Embora ja tenham sido observados progressos consideraveis na conversao do CO2 em produtos
com um atomo de carbono (Ci) (Ye et al., 2019), a hidrogenacao do CO> em hidrocarbonetos
Co+ (produtos quimicos contendo dois ou mais atomos de carbono) via redu¢do com H>
renovavel ¢ uma estratégia promissora na reducdo das alteracdes climaticas por apresentarem
valores econdmicos e densidades energéticas superiores aos compostos C; (Roy et al., 2018).

De acordo com o topico “Transicao energética e mobilidade sustentavel”, o principal objetivo
deste trabalho ¢ transformar o CO; indesejado em produtos de valor acrescentado, reduzindo a
dependéncia dos combustiveis fosseis através da transformacao de residuos poluentes em
produtos tuteis. A principal inovagdo para alcangar excelentes desempenhos cataliticos serd o
desenvolvimento de catalisadores multifuncionais ativos e seletivos para a hidrogenagao de
COz em produtos Co+, nomeadamente etileno, etanol, etileno glicol e combustivel de avido
através de uma sintese de Fischer-Tropsch modificada (FTS) numa tnica etapa (Figura 1).

Reacao de FTS

Hidrogenacdo
em metanol

H, + CO, == CO+ H,0 CH,OH — C,+

|— Reagao modificada de FTS (Hidrogenacao direta de CO;) —————————

Figura 1 — Reagdo de Fischer-Tropsch modificada.
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Nanotubos de carbono (CNT), carvao ativado (AC) e 6xido de aluminio (y-Al,O3) foram
utilizados na sintese dos catalisadores metalicos preparados por impregnagdo incipiente com
uma quantidade de metal impregnado correspondente a 20-37 % m/m de Fe, Co, Ce, K, Na, Mn
e Mo. Em todos os catalisadores, o suporte foi molhado com a solucdo precursora metalica e
deixado por 1,5 h a temperatura ambiente no banho de ultrassons. Por fim, as amostras foram
colocadas na estufa durante 24 h a 100 °C. O tratamento térmico dos materiais sintetizados foi
realizado a 400 °C sob um caudal de N> (1 h) e H2 (3 h) de 100 cm® min™! a uma taxa de
aquecimento de 10 °C min!. As propriedades texturais dos materiais sintetizados foram
determinadas através de isotérmicas de equilibrio de adsor¢ao-dessorcao de N> a -196 °C. Os
carvdes ativados apresentaram as maiores areas superficiais especificas (394 — 966 m* g!)
enquanto os catalisadores suportados em Al,Os as menores (70 — 205 m? g!). O volume de
poros verificou-se maior nos catalisadores suportados em nanotubos. O desempenho dos
catalisadores para a hidrogenagdo do CO> foi avaliado numa unidade de referéncia
MicroActivity (PID). As reagdes foram realizadas com 200 mg de catalisador num reator
tubular de ago de leito fixo de fluxo continuo sob as condi¢des de reagao de 200-350 °C, 15-20
bar e 50% (vol.%) de Ha, 16,7% (vol.%) de COz e 33,3% (vol.%) de N (caudal total de 30 cm?
min') com uma taxa de aquecimento de 3 °C min™!. A analise dos produtos foi realizada usando
o cromatografo Micro GC Fusion® Gas Analyzer equipado com as colunas Porapak Q e
molecular 5 A conectadas a um detetor de condutividade térmica (TCD).

Os catalisadores suportados em carvao ativado registaram os menores valores de conversao de
CO», revelando que este ndo ¢ um suporte adequado para esta reacdo. Entre os catalisadores
suportados em CNT e AlbOs, obtiveram-se valores de conversdao de CO» entre 20,4 e 46,5 %
para os materiais com Fe e 74,8 ¢ 97,5 % para os catalisadores com Na. Os produtos de reacao
obtidos para catalisadores impregnados com Fe foram monéxido de carbono, metano, etileno,
etano, propileno, propano e pelo menos mais seis produtos C»+, atingindo-se seletividades até
56 %. Por outro lado, catalisadores impregnados com Na, apesar de apresentarem maiores
conversdes de CO», foram menos seletivos a produtos Cz+ (maximo 14%), obtendo-se apenas
monoxido de carbono, metano, etano e propano. Assim sendo, como os catalisadores
suportados por CNT se mostraram promissores para a reagdo em estudo, serdo modificados e
utilizados nos proximos desenvolvimentos deste trabalho. Além disso, serdo estudadas
combinagdes de Fe e Na para encontrar um equilibrio entre conversao e seletividade 6timos
para a reacdo de hidrogenagao do COx.
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