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RESUMO — 4 remogdo de contaminantes do gas natural bruto, utilizando o processo de
adsor¢do, ¢ baseada no conhecimento de isotermas de adsor¢do e da energia de
interagdo presente nos sistemas adsorvato/adsorvente. Desta forma, neste trabalho foi
determinado o calor isostérico de adsor¢io para CO; e CHy em carvdo ativado.
Isotermas de adsor¢do experimentais foram obtidas pelo método volumétrico, a baixas
pressoes, e o cdalculo do calor foi realizado utilizando-se dois métodos distintos: a) pela
equagdo de Clausius-Clapeyron aplicada diretamente aos dados de adsorcao; b)
considerando que o volume da fase adsorvida pode ser descrito por diferentes modelos
aplicados na equagdo de Dubinin-Astakhov acoplada com a equag¢do de Clausius-
Clapeyron. Os valores obtidos para o calor isostérico estdo de acordo com dados
presentes an literatura e sugerem que utilizar uma equagdo para o volume da fase
adsorvida juntamente com o modelo de Clausius-clapeyron apresenta melhores
resultados.

1. INTRODUCAO

A importancia do uso do gas natural na matriz energética mundial se destaca por suas
vantagens em relacdo a outras fontes de energia como, por exemplo, a sua forma de combustao
mais limpa e completa quando comparada a dos combustiveis liquidos derivados do petréleo
(KHAN et al., 2016).

Para comercializagdo ¢ a fim de se evitar danos nos equipamentos utilziados para seu
processamento, o gas natural necessita ser purificado, removendo-se gases dacidos
contaminantes como, por exemplo, CO> e H»S, sendo a adsor¢ao gasosa um método promissor
neste sentido (SONG et al., 2014). O estudo da remocdo de gases acidos de metano, principal
componente do gas natural, por meio de adsor¢do, requer compreensao sobre a adsorcdo em
equilibrio, estudada por meio de isotermas de adsor¢ao, em que o comportamento na regido de
Henry e medidas de calor isostérico sdo realizadas a fim de se conhecer um provavel
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comportamento termodinamico da fase adsorvida (SIRCAR, 2005). Por outro lado, dados de
calor isostérico estdo presentes no balango de energia, utilizado na modelagem de colunas
adsor¢cdo em leito fixo. Além disso, com o conhecimento exato das medidas de calor de
adsorc¢do torna-se possivel projetar, operar e otimizar colunas de adsor¢do (SUNDARAM e
YANG, 1998).

O objetivo deste trabalho consistiu em avaliar dois métodos utilizados para o célculo do
calor isostérico de adsor¢ao de CO> e CHs em carvao ativado: a) pela equagdo de Clausius-
Clapeyron aplicada diretamente as isotermas de adsor¢do; b) considerando que o volume da
fase adsorvida pode ser descrito por equagdes presentes na literatura e aplicadas na equacao de
Dubinin-Astakhov acoplada com a equagao de Clausius-Clapeyron.

2. METODOLOGIA

2.1. Calculo do Calor Isostérico de Adsorc¢ao

Neste trabalho o céalculo do calor isostérico de adsor¢do foi realizado por dois métodos
distintos, descritos abaixo, ajustando-se dados de adsor¢do de CO2> em CA determinados neste
trabalho e de CH4 em CA publicados por He et al. (2004).

Método 1: este método consiste na utilizacao direta da equacdo de Clausius-Clapeyron
(Wu et al., 2014) utilizando somente os dados de adsor¢ao em equilibrio (isotermas), conforme
descrito na Equagao 1:

Qsr
InP=—+¢C 1
T RT )
Em que: Ost ¢ o calor isostérico de adsor¢ao (J/mol); P ¢ a pressdo (Pa); T é a temperatura (K);

R ¢ a constante dos gases (J/ mol-K); C ¢ a constante de integracao.

Método 2: este método utiliza um modelo de isoterma acoplado a equacao de Clausius-
Clapeyron e tem a finalidade considerar a ndo idealidade da fase adsorvida utilizando diferentes
equacdes aplicadas na isoterma de Dubinin-Astakhov (Dubinin e Astakhov, 1971) para, por
fim, inserir os parametros de modelagem na Equacdo 1. As equacdes utilizadas para obter o
volume da fase adsorvida foram descritas na Tabela 1.

Tabela 1-Equagdes utilizadas para obter o volume da fase adsorvida

Referéncia Equagao
Srinivasan et al. (2011) V, =ag — b,T
Ming et al. (2003) V, =a, +%
-1
Askalany et al. (2017) ay — @)
T

V, =
Rackett (1970) v, = VCZLO—(l—boTr)“O

C

Nas Equacgdes da Tabela 1, V, € o volume da fase adsorvida (cm?*mol), V. ¢ o volume
critico do adsorvato (cm?/mol), Z. ¢ o fator de compressibilidade critico do adsorvato; 7, ¢ a
temperatura reduzida; ao € bo sdo parametros otimizaveis. Essas equagdes foram utilizadas na
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isoterma de Dubinin-Astakhov, representada pela Equagao 2:

E AN
P=PS><exp _ﬁ ln(q—V)
a

Em que: P ¢ a pressao de saturagao (Pa), £ ¢ um parametro energético (kJ/mol), W, é o volume
adsorvido (cm?/g), g ¢ a quantidade adsorvida determinada experimentalmente (mol/kg) e n ¢
um parametro otimizavel do modelo de Dubinin-Astakhov.

2)

3. RESULTADOS

Na Figura 1 sdo mostrados os calores isostéricos de adsor¢do para CO2 e CH4 em carvao
ativado, calculados por meio do Método 1.
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Figura 1 - Calor isostérico de adsorcao ao longo da quantidade adsorvida obtido pelo Método
1 para a) CO2 em CA e b) CHs em CA.
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Verifica-se na Figura 1 que o modelo de Clausius-Clapeyron nao representa o
comportamento dos dados experimentais, apresentando desvio médio quadratico dos mesmos
entre 7,77 e 8,33%, subestimando-os em ambos os casos. Na Figura 2, s3o mostrados os calores
isostéricos de adsor¢do para CO2 e CHs4 em carvao ativado, calculados por meio do Método 2.
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Figura 2 - Calor isostérico de adsor¢ao ao longo da quantidade adsorvida obtido pelo Método
1 paraa) CO; em CA e b) CHs em CA.

Verifica-se na Figura 2 que a utilizacdo do Método 2 resulta numa melhor representacdo
do comportamento apresentado pelos dados experimentais de calor de adsor¢do, com exce¢ao
para o uso de uma relagdo linear para V,. Os modelos estudados no Método 2 apresentaram
desvio médio relativo entre os dados experimentais na faixa de 0,9 a 7,6 %.
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4. CONCLUSOES

Os resultados obtidos neste trabalho indicam que a aplica¢ao da equagao de Clausius-
Clapeyron diretamente em dados de isotermas de adsor¢do (Método 1) ndo representa o
comportamento dos dados experimentais de calor de adsor¢ao para os sistemas CO»/carvao
ativado e CH4/carvao ativado. Por outro lado, utilizando-se o0 Método 2, em que o modelo de
Dubinin-Astakhov foi acoplado ao de Clausius-Clapeyron, juntamente com uma equagao para
o volume da fase adsorvida, este comportamento ¢ representado, exce¢do para o uso de uma
equagao linear para V. Portanto, utilizar um método que considere a fase adsorvida nos calculos
diminui os desvios em relacdo aos dados experimentais e sugere que a aplicacdo de modelos
mais robustos pode fornecer dados mais confiaveis sobre o calor isostérico de adsorg¢ao.
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