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RESUMO

O objetivo geral do trabalho foi desenvolver e validar um modelo matematico capaz de predizer as caracteristicas
fluidodinamicas e cinéticas de um microrreator catalitico para sintese do metanol, do tipo de parede recoberta, para
posterior uso no projeto e desenvolvimento de microrreatores otimizados para utilizacdo em processos cataliticos com
gas de sintese. O modelo cinético de Vanden Bussche e Froment (1996) para sintese de metanol e reacdo water gas-shift
foi implementado e validado pela adaptagdo deste pelo fator de efetividade da parede catalitica. As simulagdes
apresentaram boa concordéncia com os dados experimentais da literatura. Com base nos dados obtidos nas simula¢Ges
foi visto a potencialidade do uso de microrreator de parede recoberta para sintese do metanol.
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1. INTRODUCAO

O metanol é uma das mais importantes commodities industriais, com consumo anual de mais
de 53 milhdes de toneladas em 2011 e com demanda crescente (Bahruji et al., 2016). Recentemente,
a &rea da ciéncia denominada Microfluidica tem recebido grande atengdo devido ao seu potencial de
aplicacdo no desenvolvimento e otimizacgdo de processos quimicos devido a intensificacdo das taxas
de transferéncia de calor e massa, incluindo aplicagdes em processos cataliticos de sintese e
transformac&o de metanol. Esta area estuda a manipulagdo de fluidos e o desenvolvimento de canais
de dimensdes micrométricas, os denominados microdispositivos (Chueluecha et al. 2017). Neste
contexto, a fluidodinamica computacional (CFD) se mostra como importante ferramenta, provendo
detalhes sobre o comportamento do reator no tempo e no espago. Fundamentado nisto, justifica-se o
desenvolvimento e validacdo de um modelo matematico capaz de predizer as caracteristicas

fluidodinamicas e cinéticas de um microrreator catalitico para sintese do metanol.

2. MATERIAL E METODOS
A metodologia usada na andlise numérica é fundamentada na aplicacdo Fluidodindmica
Computacional (CFD), em que esta fornece predicbes do campo de escoamento nos dominios
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espaciais e temporais, isto é, prové resultados detalhados em todo o dominio estudado. O software
Ansys® CFD foi utilizado. A geometria usada foi baseada no microrreator de Bakhtiary-Davijany
et al. (2011), de secdo retangular 80 um x 1000 pm x 50 mm (altura x largura x comprimento
longitudinal). O modelo matemético foi fundamentado nas seguintes consideragdes: escoamento
laminar, permanente em condi¢des isotérmicas e isobaricas (queda de pressdo muito baixa ao longo
do microcanal); reacdo quimica heterogénea ocorre na superficie catalitica, conforme o modelo
cinético de Vanden Bussche e Froment (1996), adaptado para superficie catalitica, pelo fator de
efetividade do catalisador, ¢c;, conforme detalhado abaixo. O sistema de equagdes de transporte é
entdo composto pelas equagdes da continuidade, Navier-Stokes e balan¢co de massa das espécies
quimicas. As reacGes quimicas foram consideradas conforme descrito por Vanden Bussche e
Froment (1996), para catalisador Cu/ZnO/Al,O3:

CO+H,0e==CO0, + H, ==*=CH,0H +H,0 (1)
As taxas de reacdo de sintese de metanol, ry.on, € da reacdo de water gas-shift (WGS),

rrwes, dadas em mol/kgcat.s, sao dadas pelas Egs. 2 e 3, respectivamente:
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Sendo p; a pressdo parcial da espécie quimica i, K e k sdo parametros cinéticos, K;* a
constante de equilibrio da reagdo de sintese do metanol, e K3* a constante de equilibrio da reacao
WGS conforme detalhado em Vanden Bussche e Froment (1996).

As taxas de transferéncia de massa entre as espécies foram consideradas como condigao de
contorno na parede catalitica (z = 0), considerando a estequiometria das reagdes e a conversao da
taxa de reacdo para as unidades coerentes com base na area superficial do catalisador (A4.4),

considerada igual a 173 m*/g (Bakhtiary-Davijany et al., 2011). Tém-se entio:
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Sendo M; a massa molar das espécies, kg/kmol, r; e r; as taxas de reagdo da sintese de
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metanol e WGS em base de area superficial, i.e., mol/m%.s. O fator de efetividade do catalisador,
ecat, foi considerado desde que as expressdes de taxa propostas por Vanden Bussche e Froment
(1996) foram desenvolvidas para leitos cataliticos particulados. Desde que o microrreator em estudo
apresenta a configuracdo de parede recoberta e ndo hé informacdes sobre porosidade e tortuosidade
do recobrimento catalitico, o fator de efetividade foi utilizado como um parametro para validagao

do modelo cinético para este diferente tipo de reator.

3. RESULTADOS E DISCUSSOES

Para validar o modelo matematico, os dados experimentais de Bakhtiary-Davijany et al.
(2011) foram utilizados. Inicialmente, variou-se &.q, entre 1 x 10 & 1,0, para um tempo de
residéncia de 308 ms.g/mL a 528 K e 80 bar. A conversdo de mondxido de carbono obtidas nas
simulagdes foi comparada com os resultados experimentais. A Figura 1(a) mostra os resultados.
Com base nesta, a efetividade do catalisador ficou proxima a 0,40, isto considerando-se uma
dependéncia linear entre efetividade do catalisador e conversdo de CO, a qual apresentou um
coeficiente de correlagdo de 0,9771. Conforme relatado por Levenspiel (2011), isto resulta em um
moédulo de Thiele de aproximadamente 2,5 para placa plana, portanto a reagdo quimica ocorre
dentro de um regime intermediario. Valores de médulo de Thiele acima de 4 indicam fortes efeitos
de difusdo nos poros da superficie catalitica, enquanto que, valores abaixo de 0,4, ndo ha resisténcia
a difusdo nos poros. Isto refor¢a a necessidade e a validade do uso do fator de efetividade na
adaptagdo do modelo cinético ao microrreator estudado. Considerando entdo &.,, = 0,40, outros
tempos de residéncia foram simulados a 527 K e 80 bar, e a conversdo de CO foram obtidas e

comparadas aos dados experimentais de Bakhtiary-Davijany et al. (2011) (Figura 1.b).
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Figura 1(a). Variagdo da conversdo de CO em func¢do do fator de atividade do catalisador obtido
pelas simulagdes (pontos) e comparagao ao valor experimental (linha vermelha); (b) comparacao da

conversdo predita pela simulagdo (e.,, = 0,40) e dados experimentais para diferentes tempos de

residéncia.
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4. CONCLUSOES

Com base nos dados obtidos nas simulacdes realizadas e a partir dos graficos gerados,
mostra-se eficaz 0 uso de microrreator de parede recoberta para sintese do metanol. Levando em
conta que o coeficiente de correlagdo apresentou um valor satisfatorio, para a relacdo entre a
conversdao de CO e a efetividade do catalisador, e que a conversdo predita pela simulacdo e os
valores obtidos experimentalmente apresentam valores proximos e alguns coincidentes,
apresentando maiores desvios na faixa intermediaria dos tempos de residéncia, o que pode indicar
uma dependéncia ndo-linear do fator de efetividade do catalisador em relagdo ao tempo de
residéncia, o qual necessita maiores investigagfes. Dessa forma, o0 modelo proposto conseguiu

predizer as caracteristicas fluidodinamicas e cinéticas do microrreator.
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