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(57) Resumo: METODO PARA A PRODUGAO DE UM
COMBUSTIVEL ENRIQUECIDO COM HIDROGENIO. Trata-se de um
método para a produgdo de um combustivel enriquecido com
hidrogénio, o qual inclui as etapas de provisdo de um fluxo de gas
metano, e provisdo de um catalisador (56) O método também inclui as
etapas de aquec:mento do catalisador (56) e ndo das paredes do
reator e do gas metano utilizando irradiagdo de microondas a uma
poténcia de microondas selecionada, direcionamento do fluxo de gas
metano sobre o catalisador (56) , e controle da energia de microondas
para obter um produto de gas que tem uma composi¢éo selecionada.
Um sistema (10) para a produgéo de um combustivel enriquecido com
hidrogénio inclui uma fonte de gas metano (16), um reator (12) que
contém um catalisador (56) , e uma fonte de energia de microondas
(14) configurada para aquecer o catalisador (56).
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METODO E SISTEMA PARA A PRODUGCAO DE UM COMBUSTIVEL
ENRIQUECIDO COM HIDROGENIO

CAMPO DA INVENGAO

A presente invengdo refere-se de maneira geral a
producdo de combustiveis de hidrogénio, e particularmente a
um método e um sistema para a producdo de um combustivel
enriquecido com hidrogénio apropriado para ser utilizado como
um combustivel alternativo.

ANTECEDENTES DA INVENCAO

Os combustiveis alternativos gasosos, tais como ©O
hidrogénio e gas natural, sao valorizados pelas suas
caracteristicas de combustdo limpa nos motores de veiculos
motorizados. Varios processos foram desenvolvidos para a
produgdo de hidrogénio. Estes processos incluem o eletrdlise,
a separagdo exbtica de dgua e a separagdo das correntes
residuais industriais.

O hidrogénio também pode ser produzido ao reformar
o gas natural. Tipicamente, um processo de maltiplas etapas €&
utilizado para converter um combustivel de hidrocarboneto,
tal como o metano, o propano ou gas natural, em uma corrente
de gas de hidrogénio de elevada pureza. As etapas do processo
incluem tipicamente (1) a geragdo do gas de sintese, (2) a
reacdo de troca de &agua-gas, e (3) a purificagdo do gas (por
exemplo, a remogdo de CO e de CO,). A corrente de gas
hidrogénio pode entdo ser utilizada para uma variedade de
fiﬂalidades, incluindo a misturagdo com outros gJgases para
produzir um combustivel alternativo.

Por exemplo, um combustivel alternativo gasoso de
queima particularmente limpa conhecido como HYTHANE
compreende uma mistura de hidrogénio e gds natural. O prefixo
"Hy" em HYTHANE € tirado do hidrogénio. O sufixo "thane" em
HYTHANE é tirado do metano, que & o constituinte principal do

gas natural. HYTHANE & uma marca registrada da Brehon Energy
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PLC. O HYTHANE contém tipicamente de aproximadamente 5% a 7%
de hidrogénio em energia, que corresponde a 15% a 20% de
hidrogénio em volume.

Para produzir o hidrogénio, um tipo de reformador
denominado "reformador de vapor" utiliza um combustivel de
hidrocarboneto e um vapor (20). No reformador de vapor, O©O
combustivel de hidrocarboneto & reagido em um tubo de reagao
aquecido que contém o vapor (H;0) e um ou mais catalisadores.
Geralmente, a produgdo de um gds hidrogénio de elevada pureza
por meio de reforma requer altas temperaturas (800-900°C). A
reforma com vapor também produz impurezas, particularmente CO
e CO,, que, se ndo forem removidos, sdo no final liberados na
atmosfera.

A producdo de um gas hidrogénio de elevada pureza
por meio de reforma também requer grandes custos de capital
para o equipamento, e grandes custos operacionais,
particularmente para a energia. Além destes inconvenientes, é
dificil manufaturar uma realizagdo compacta de um reformado
de vapor. Seria vantajoso se um sistema de produgdo de
hidrogénio tivesse um tamanho relativamente compacto, de
maneira tal que combustiveis alternativos pudessem ser
produzidos em uma instalacdo do tamanho de um posto de
gasolina, e nao em uma instalacdo do tamanho de uma
refinaria.

Um outro processo para a produgdo de hidrogénio a
partir de gas natural envolve a decomposigdo térmica do
metano. Por exemplo, © metano se decompde como hidrogénio
pela reagao:

CHy = C + 2H;

Por exemplo, a decomposigdo térmica do gds natural
tem sido utilizada no "Processo Negro Térmico" para a
producdo de negro de fumo e hidrogénio. Ao utilizar a

decomposicdo térmica, os requisitos de energia por mole de
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hidrogénio produzido (37,8 kJ/mol de H,) sdo
consideravelmente menores do que os requisitos de energia do
processo de reforma com vapor (63,3 kJ/mol de H;). No
entanto, o processo ainda requer altas temperaturas (por
exemplo, 1.400°C), elevados custos de equipamento, e grandes
despesas com energia.

Recentemente, a decomposigdo térmica do gas natural
foi investigada em combinagdo com varios catalisadores, o que
permite que a reagdo prossiga a temperaturas mais baixas. Por
exemplo, a patente norte-americana n°. 7.001.586 B2, de Wang
et al., apresenta um processo de decomposigdo térmica em que
dois catalisadores que tém as férmulas NiMg,0 e NixMgyCu;O,
respectivamente, sdao utilizados para decompor o metano em
carbono e hidrogénio. O primeiro necessita uma temperatura
mais baixa de aproximadamente 425°C a 625°C, mas a vida Gtil

P

& mais curta e a atividade é inferior. A vida Gtil do segundo

M

mais longa e a atividade & maior, mas a temperatura
requerida da reagdo €& muito mais elevada, de aproximadamente
600°C a 775°C. Ainda mais importante, no entanto, estes
processos requerem grandes despesas com energia para aquecer
a parede do reator, O gas e os catalisadores. Seria vantajoso
se um sistema para a produgdo de hidrogénio tivesse um bom
desempenho a temperaturas mais baixas e a menos despesas com
energia, com uma variedade de catalisadores ativos por
periodos longos, € com emissdes minimas de carbono (por
exemplo, CO, CO). Além disso, seria vantajoso se um sistema
para a produgdo de hidrogénio tivesse um tamanho e uma
configuragdo adaptaveis a produgao de combustiveis
alternativos que contém hidrogénio. A presente invengdo
refere-se um método e um sistema para a produgdo de um
combustivel enriquecido com hidrogénio que supera muitos dos
inconvenientes dos sistemas de produgdo de hidrogénio da

técnica anterior.
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Os exemplos acima da técnica correlata e as
limitacBes relacionadas com a mesma sdo de carater
ilustrativo e ndo exclusivo. Outras limitagdes da técnica
correlata tornar-se-3o aparentes aos elementos versados na
técnica come uma leitura do relatdrio descritivo e um estudo
dos desenhos. Analogamente, as seguintes realizagdes e
aspectos das mesmas s&8o descritos e ilustrados conjuntamente
com um sistema e método, que devem ser de dmbito
exemplificador e ilustrativo, e ndo limitador.

DESCRICAO RESUMIDA DA INVENGAO

Trata-se de um método para a produgdo de um
combustivel enriquecido com hidrogénio, o qual inclui as
etapas de provisdo de um fluxo de gas metano, provisdo de um
catalisador, aquecimento seletivo do catalisador e nao das
paredes do reator e do gas metano utilizando irradiagdo de
microondas, direcionamento do fluxo de gés metano sobre O
catalisador, e controle da poténcia de microondas para
produzir um produto de gds que tem uma composigao
selecionada.

O método pode ser executado em um reator que tem
uma camara de reag¢do com paredes transparentes a microondas.
Além disso, o catalisador pode compreendér um metal, tal como
um composto & base de Ni preparado através de coprecipitagdo.
Na superficie do catalisador ocorrem rea¢cdes nas quais O
metano (CH,) se dissocia como hidrogénio (H;) e carbono
sé6lido (C) na forma de carbono fibroso. Além disso, uma parte
do gas metano ndo consegue reagir (deslizamento de metano) de
maneira tal gque o produto de gds compreende metano €
hidrogénio. O catalisador & selecionado e formulado para
permanecer estével sob condicdes operacionais (por exemplo,
vazdo de géas, poténcia de microondas, quantidade de
catalisador), tais que os custos s3o minimizados. Além disso,

o catalisador mantém caracteristicas ativas através de muitas
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horas de reagdes.

0 fluxo de gas do metano e a poténcia de microondas
podem ser controlados de maneira tal que a composigdo do
produto de gas se aproxima da composigdo quimica do HYTHANE.
Por exemplo, o produto de gas pode - compreender de
aproximadamente 20% a 30% de hidrogénio em volume, e de
aproximadamente 70% a 80% de metano em volume.
Vantajosamente, o produto de gas nido contém gquase nenhuma
impureza de carbono (por exemplo, CO, CO,), uma vez gque O
carbono é convertido em carbono fibroso s6lido que sai do
produto de gé&s como um subproduto Gtil. Além disso, © produto
de gas contém somente quantidades insignificantes de
hidrocarbonetos de uma ordem mais elevada (por exemplo, CzHs,
C,H,, Cs3Hg, C3Hg, C3H4) .

Um sistema para a produgdao de um combustivel
enriquecido com hidrogénio inclui uma fonte de gas metano
configurada para prover um fluxo de gas metano. O sistema
também inclui um reator gque tem uma cAmara de reagdo em
comunicacdo de fluxo com a fonte de gas metano configurado
para conter um catalisador, e para circular O gas metano em
contato com o catalisador. O sistema também inclui uma fonte
de energia de microondas configurado para aquecer O
catalisador na camara de reagdo para formar um produto de gas
gue tem uma porcentagem volumétrica selecionada de hidrogénio
e metano.

Em uma realizacdo alternativa do método, o produto
de gas também & processado para recuperar O hidrogénio na
forma substancialmente pura. Para recuperar O hidrogénio
substancialmente puro, o produto de gas pode ser escoado sob
um vacuo através de uma membrana de Pd/Ag revestida sobre uma
placa porosa de metal ou ceramica.

BREVE DESCRICAO DOS DESENHOS

As realizacdes exemplificadoras sdo ilustradas nas
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figuras mencionadas dos desenhos. Pretende-se dque as
realizacdes e as figuras aqui apresentadas devem ser
consideradas ilustrativas e ndo limitadoras.

A Figura 1 & um fluxograma que ilustra as etapas em
um método para a produgdo de um combustivel enriquecido com
hidrogénio;

a Figura 2 & um desenho esquemdtico de um sistema
para a produgdo de um combustivel enriquecido com hidrogénio;

a Figura 3 s8o graficos sobrepostos que ilustram a
conversio de CH,, o teor de H; e a formagdo de carbono versus
o tempo de reagdo para O Exemplo 1 utilizando um catalisador
de NigsCuz,Al; e

a Figura 4 sdo graficos sobrepostos que ilustram a
conversido de CH,, o teor de H, e a formagado de carbono versus
o tempo de reagdo para o Exemplo 2 utilizando um catalisador
de Nig;Al.

DESCRICAO DETALHADA DAS REALIZAC@ES PREFERIDAS

As seguintes definigles sdo utilizadas na presente
invencdo. HYTHANE significa um combustivel alternativo
enriquecido com hidrogénio que compreende hidrogénio e metano
e as impurezas incluidas no hidrogénio e no gas natural.

Deslizamento de metano significa o metano nao
reagido gue passa através de um sistema sem reagir.

Irradiacdo de microondas significa a irradiagéao
eletromagnética na faixa de 0,3 a 300 GHz.

METODO

com referéncia & Figura 1, sao ilustradas as etapas
em um método para a produgdo de um combustivel enriquecido
com hidrogénio. A primeira etapa compreende a "provisdo de um
fluxo de gas metano a uma vazio selecionada". A titulo de
exemplo, o gas metano pode estar na forma de gas metano puro.
Alternativamente, o gas metano pode estar na forma de géas

natural obtido de um depdsito de "combustivel féssil". O gas
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natural consiste tipicamente em aproximadamente 90+% de
metano, conjuntamente com pequenas quantidades de etano,
propano, hidrocarbonetos mais elevados, e elementos
"inertes", tais como o didéxido de carbono ou o nitrogénio.
Além disso, o gas metano pode ser proveniente de um tanque

(ou um encanamento) a uma temperatura e a uma pressao

selecionadas. Preferivelmente, o gas metano & provido
aproximadamente a temperatura ambiente (20 a 25°C), e a uma
pressdo aproximadamente atmosférica (1 atmosfera). Além

disso, o gas metano pode ser provido a vazdo selecionada. Nos
exemplos a seguir, a vazdo selecionada do géas metano & de
aproximadamente 120 ml/minuto (STP).

Conforme também mostrado na Figura 1, O método
inclui a etapa de "provisao de um catalisador".
preferivelmente, o catalisador & provido na forma de
particulas que tém um dismetro de 74 pm a 140 pm. Além disso,
o catalisador é preferivelmente contido em um contendor, due
permite que O gas metano flua livremente ao longo das
superficies das particulas do catalisador. Além disso, ©Os
catalisadores na forma de Oxidos de metal podem ser pré-
tratados ao utilizar H; para reduzir o 6xido de metal em um
metal.

Um metal preferido para ©O catalisador compreende
Ni, ou uma liga que contém Ni. Por exemplo, o metal pode
compreender NiAl, ou Ni dopado com Cu, Pd, Fe, Co, ou um
édxido tal como MgO, 2ZnO, Moz0; ou 8i0,. Os catalisadores
especificos incluem Nig,Al, NigAl, Ni;oCujeAl, NiseCuzsAl e
NigisMgeAl. Além disso, precursores de catalisador a base de
niquel podem ser preparados através da coprecipitagdo de uma
solucdo aquosa mista de nitratos com carbonato de sdédio.

A Tabela I a seguir fornece informagdes sobre a
preparagao de catalisador de precursores a base de niquel

para ©Os catalisadores acima. Estes catalisadores foram
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preparados através da coprecipitagdo de uma solugdo aquosa
mista de nitratos com carbonato de sdédio.
Tabela 1 - Preparagdo do Catalisador

Composigdo do Catalisador

1 Nig Al 81% em peso de NiO - 19% em peso de Al;03
2 NigsAl 93% em peso de NiO - 7% em peso de Al,0;
3 Ni;sCu;sAl 77% em peso de NiO - 16% em peso de CuO - 7%

em peso de Al;03

4 NigsCuysAl 54% em peso de NiO - 27% em peso de CuO -
6% em peso de Aly0;

5 NigsMgeAl 83% em peso de NiO - 6% em peso de MgO - 11%
em peso de Al,0;

No entanto, ao invés de Ni ou uma liga deste, ©
catalisador pode compreender um outrc metal, tal como um
metal selecionado do grupo VIII da tabela periddica,
incluindo Fe, Co, Ru, Pd e Pt. Em qualquer caso, ©O
catalisador é selecionado e formulado de modo a permanecer
estavel sob condig¢des da reagdo por periodos de tempo longos.
Nos exemplos a seguir néo ha nenhuma indicagdo dque O
catalisador estava indo ser desativado, mesmo depois de mais
de dezesseis horas do tempo de reacgdo.

Tal como também mostrado na Figura. 1, o método
inclui a etapa de '"aquecimento do catalisador utilizando
irradiacdo de microondas a uma poténcia de microondas
selecionada". Esta etapa pode ser executada ao utilizar um
gerador de microondas e um circulador de microondas
convencionais configurados para irradiar o catalisador com
irradiacdo de microondas. Geralmente, o catalisador ira
absorver a energia de microondas através de mecanismos de
relaxamento (por exemplo, dipolar, salto de ions, perdas
dhmicas), que aquecem seletivamente o catalisador de metal em
vez da parede do reator e do gas metano, desse modo

economizando significativamente o© consumo de energia do
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processo de aguecimento do catalisador.

O aquecimento do catalisador pela irradiagao de
microonda propicia as seguintes vantagens:

a.) aquecimento volumétrico rapido,

b.) aquecimento seletivo do catalisador em vez da
parede de reator e do gés metano, com alta eficiéncia,

c.) Dbaixo gradiente de temperatura,

d.) ponto quente para impedir a reagdo em série do
produto,

e.) também pode influenciar a reagdo catalitica ao
alterar as propriedades eletrdnicas do catalisador no campo
eletromagnético de microondas.]

Nos exemplos a seguir, o gerador de microondas foi
operado a uma poténcia de aproximadamente 250 watts, € O
catalisador foi aquecido até uma temperatura de
aproximadamente 600 a 700°C. No entanto, deve ser
compreendido que o método pode ser praticado a uma poténcia
de microondas que é selecionada para obter uma composigdo
desejada do produto de gas. Por exemplo, uma faixa
representativa para a poténcia de microondas pode ser de 150
watts a 300 watts. Também nos exemplos a seguir, o gerador de
microondas foi operado a uma frequéncia de 2,45 GHz. Para
executar a irradiagdo de microondas, O reator e o contendor
para o catalisador devem ser feitos de um material
transparente a microondas com capacidade para suportar altas
temperaturas. Um material apropriado para o reator e O
contendor compreende o quartzo.

Tal como também mostrado na Figura 1, o método
inclui a etapa de "direcionamento do fluxo de gas metano
sobre o catalisador". Esta etapa pode ser executada ao
colocar o catalisador em um reator transparente a microondas
gque tem uma cémara de reacdo configurada para conter O

catalisador, e para dirigir o fluxo de gas metano sobre O
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catalisador.

Tal como também mostrado na Figura 1, o método
inclui a etapa de "controle da poténcia de microondas a vazao
selecionada para obter um produto de gas que tem uma
composicdo selecionada". Esta etapa pode ser executada ao
utilizar um gerador de microondas gque tem controles de
poténcia variaveis.

SISTEMA

Com referéncia & Figura 2, é ilustrado um sistema
10 para a produgdo de um combustivel enriquecido com
hidrogénio, de acordo com O método previamente descrito. O
sistema 10 inclui um reator 12, e um gerador de microondas
14. O sistema também inclui uma fonte de metano 16, uma fonte
de hidrogénio 18, e uma fonte de gas inerte 20 em comunicagéao
de fluxo com o reator 12.

O reator 12 (Figura 2) pode compreender um reator
de tubo convencional feito de um material transparente a
microondas, tal como © quartzo. Além disso, o reator 12
inclui uma camara de processamento vedada 22 que tem uma
entrada 26 em comunicagdo de fluxo com um conduto de
alimentagdo 24.

O conduto de alimentagdo 24 (Figura 2) fica em
comunicacdo de fluxo com um conduto de metano 28 através de
uma unido 30, que fica em comunicagdo de fluxo com a fonte de
metano 16. Além disso, o conduto de metano 28 inclui um
controlador de fluxo de massa de metano 32 configurado para
controlar remotamente o fluxo do gas metano para a cdmara de
reacdo 22, e as valvulas de passagem 34, 36 em um ou outro
lado do controlador de fluxo de massa de metano 32. Na
realizacdo ilustrativa, a fonte de metano 16 é& configurada
para fornecer metano puro. No entanto, deve ser compreendido
gque o sistema 10 pode incluir, e o método pode ser praticado,

ao utilizar uma outra fonte de metano, tal como gas natural.
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O conduto de alimentacdo 24 (Figura 2) também fica
em comunicacdo de fluxo com um conduto de hidrogénio 38
através de uma unido 40, que fica em comunicagdo de fluxo com
a fonte de gas hidrogénio 18. O conduto de hidrogénio 38
inclui uma valvula de agulha 42 configurada para regular
manualmente o fluxo de gas hidrogénio na camara de reagdo 22,
e um medidor de rotacdes 44 configurado para medir o fluxo de
hidrogénio.

O conduto de alimentacdo 24 (Figura 2) também fica
em comunicacdo de fluxo com um conduto de gas inerte 64, que
fica em comunicacdo de fluxo com a fonte de gds inerte 20. O
gads inerte pode compreender © ar ou um outro gas inerte, tal
como He ou Ne. O conduto de gés inerte 46 também inclui um
controlador de fluxo de massa de gas inerte 48 configurado
para controlar remotamente o fluxo de géas inerte para a
camara de reacdo 22, e as valvulas de passagem 50, 52 em um
ou outro lado do controlador de fluxo de massa de gas inerte
48. O conduto de gas inerte 46 pode ser utilizado para purgar
a camara de reagao 22.

Além da camara de reagao 22 (Figura 2), O reator 12
inclui um contendor 54 configurado para conter um catalisador
56 na camara de reagao 22. Tal como no caso do reator 12 e
das paredes da ciamara de reagao 22, O contendor 54 é feito de
um material transparente a microondas. Além disso, ©O
contendor 54 tem uma configuragédo parecida com um COpo com
aberturas que permitem o fluxo de gas através do contendor 54
e em torno do catalisador 56. O contendor 54 também inclui
uma empunhadeira 58 configurada para permitir a remogdo do
contendor 54 e do catalisador 56 da cdmara de reagao 22.

0 reator 12 (Figura 2) também inclui uma saida 60
em comunicag¢do de fluxo com a camara de reacdo 22. A salida 60
do reator 12 & configurada para a exaustao do produto de gas

formado na camara de reagdao 22. A saida 60 fica em
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comunicacdo de fluxo <com um cromatégrafo de gas 62
configurado para analisar a composigdo quimica do produto de
gds que sai da camara de reagdo 22. Além disso, O
cromatdédgrafo de gas 62 fica em comunicagdo de fluxo com um
exaustor 64 configurado para a exaustdo dos produtos de gas,
que foram analisados para a atmosfera. A saida 60 do reator
12 também pode ficar em comunicagdo de fluxo com um vaso de
armazenagem de produto de géds 66 configurado para armazenar O
produto de gas para uso futuro.

O gerador 14 de microondas (Figura 2) do sistema 10
é configurado para dirigir a radiagdo de microondas através
de um circulador de microondas 68, e através de um tuner 70
de trés topos, ao catalisador 56 contido no contendor 54 na
camara de reacdo 22. O circulador de microondas 68 também
inclui um sistema de refrigeracdo 72. Além disso, um plugue
de ajuste de microondas 74 & configurado para ajustar
remotamente a poténcia refletida do gerador de microondas 14.

O sistema 10 (Figura 2) também inclui um sensor de
temperatura infravermelho 76 configurado para medir a
temperatura do catalisador 56.

EXEMPLO 1

Utilizando o método previamente descrito (Figura
1), e o sistema 10 previamente descrito (Figura 2), um
combustivel enriquecido com hidrogénio que compreende CH; e
H, foi produzido sob as seguintes condigdes.

A. Gas metano puro (pureza de 99,7%) foi alimentado
através do conduto de alimenta¢do de metano 28 no reator 12
(Figura 12).

B. Vazdo de metano (isto &, a vazdo selecionada
na Figura 1): 120 ml/minuto.

C. Catalisador 56 (Figura 2): NissCup-Al.

D. O catalisador 56 (Figura 2) foi reduzido

inicialmente por um periodo de varios minutos em plasma de H;
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a um poténcia de microondas de 160 W. Para reduzir o
catalisador 56 (Figura 2), um fluxo de gas H; foi alimentado
através do conduto de alimentagdo de hidrogénio 38 (Figura 2)
na camara de reacdo 22 (Figura 2), e irradiado com energia de
microondas do gerador de microondas 14 (Figura 2) para formar

um plasma.

E. Pressio da reagdo: pressdo atmosférica (1
atm) .

F. Produtos (combustivel enriquecido com
hidrogénio): H,, carbono sélido C e CH,; ndo reagido, pela
reagdo CH, = C + 2H;. As fotografias SEM (microscopia

eletrdnica de varredura) do carbono sdlido demonstram que O
carbono estd na forma de carbono fibroso e ndo de negro de
fumo. Além disso, o carbono fibroso & um subproduto Util que
pode ser utilizado para outras aplicagdes.

G. Poténcia de microondas aplicada ao
catalisador: 250 W.

H. conversdo de metano: aproximadamente 20%.

I. Metano ndo reagido: aproximadamente 80%.

Jd. Taxa de produgdo: aproximadamente 48 ml/minuto
de H, em condi¢des estaveis.

K. No Exemplo 1, a uUnica energia consumida foi no
aquecimento do catalisador. Consequentemente, O Processo
economiza energia.

A Figura 3 ilustra os resultados da conversdo de
CH, auxiliada pelo aquecimento com microondas utilizando
NigsCu,,Al como catalisador 56 (Figura 2). O Exemplo 1 era um
processo continuo. Na Figura 3, o tempo de reacdo em horas
(h) denota a duragdo de tempo em Qque O Pprocesso foi
executado.

Na Figura 3 had trés graficos separados. O gréafico
de baixo traca a taxa de conversao "X g" de CH, no eixo y

(expressa como uma porcentagem em volume) versus o tempo de
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reacdo em horas no eixo x. O grafico do meio traga o teor "C
$" de H, no eixo y (expresso como uma porcentagem em volume)
versus o tempo de reagdo em horas no eixo x. O grafico de
cima traca a quantidade de carbono sélido (C sdélido (g)) no
eixo y (expressa em gramas) versus O tempo de reag¢do em horas
no eixo x.

EXEMPLO 2

O Exemplo 2 foi executado ao utilizar as mesmas
condicdes que foram esbogadas acima para o Exemplo 1, mas com
o catalisador compreendendo Nig Al e nao NissCuysAl.

A Figura 4 ilustra os resultados da conversdo de
CH, auxiliada pelo aquecimento com microondas wutilizando
Nig;Al como catalisador 56 (Figura 2). O Exemplo 2 era um
processo continuo. Na Figura 4, o tempo de reagdo em horas
(h) denota a duragdo de tempo em que O processo foi
executado.

Na Figura 4 ha trés graficos separados. O grafico
de baixo traca a taxa de conversdo "X %" de CH, no eixo y
(expressa como uma porcentagem em volume) versus o tempo de
reacdo em horas no eixo X. O grafico do meio traga o teor "C
2" de H, no eixo y (expresso como uma porcentagem em volume)
versus o tempo de reagdo em horas no eixo x. O grafico de
cima traca a quantidade de carbono s6lido (C sdélido (g)) no
eixo y (expressa em gramas) versus O tempo de reagdo em horas
no eixo Xx.

A partir destes dois exemplos, foi determinado que
um produto de gas dque contém 30% em volume de H; pode ser
produzido continua e estavelmente através do agquecimento com
microondas de um catalisador de NissCus;Al. Um produto de gas
que contém 20% em volume de H; pode ser produzido continua e
estavelmente através do aquecimento com microondas de um
catalisador de NigAl.

REALIZACAO ALTERNATIVA PARA A PRODUGAO DE HIDROGENIO PURO
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Uma realizacdo alternativa do método inclui a etapa
adicional de processamento adicional do produto de gas para
recuperar o hidrogénio na forma substancialmente pura. Um
método para recuperar O hidrogénio puro consiste em escoar O
produto de ga&s sob um vacuo através de uma membrana de Pd/Ag
revestida com um substrato poroso de metal ou cerdmica. A
patente norte-americana n°. 6.165.438, de Willms et al., que
& aqui incorporada a titulo de referéncia, apresenta um
aparelho e um método para a recuperagdo de hidrogénio de um
gids que contém hidrocarbonetos.

Desse modo, a invengdo descreve um método e um
sistema aperfeigoados para a produgdo de um combustivel
enriquecido com hidrogénio. Embora a descri¢do tenha sido com
referéncia a determinadas realizagles preferidas, tal como
deve ser aparente aos elementos versados na técnica,
determinadas mudancas e modificagdes podem ser feitas sem que

se desvie do ambito das seguintes reivindicagdes.
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REIVINDICACOES

1. METODO PARA A PRODUCAO DE UM COMBUSTIVEL
ENRIQUECIDO COM HIDROGENIO, caracterizado pelo fato de
compreender:

a provisdo de um fluxo de gas metano;

a provisdo de um catalisador;

o aguecimento do catalisador utilizando irradiagdo
de microondas a uma poténcia de microondas selecionada;

o direcionamento do fluxo de gas metano sobre o
catalisador; e

o controle da poténcia de microondas para obter um
produto de gds que tem uma composigao selecionada.

2. METODO, de acordo com a reivindicagdo 1,
caracterizado pelo fato de que o produto de gas compreende de
aproximadamente 20% a 30% de hidrogénio em volume, e de
aproximadamente 70% a 80% de metano em volume.

3. METODO, de acordo com a reivindicagdo 1,
caracterizado pelo fato de que o catalisador compreende Ni ou
uma liga de Ni.

4. METODO, de acordo com a reivindicagdo 1,
caracterizado pelo fato de que a etapa de provisdo prové o
gds metano aproximadamente & temperatura ambiente e a
aproximadamente 1 atmosfera.

5. METODO, de acordo com a reivindicagdao 1,
caracterizado pelo fato de compreender adicionalmente o pré-
tratamento do catalisador com um gas hidrogénio antes da
etapa de agquecimento.

6. METODO, de acordo com a reivindicagao 1,
caracterizado pelo fato de que a etapa de direcionamento &
executada em um reator de tubo feito de um material
transparente a microondas.

7. METODO, de acordo com a reivindicac¢ao 1,

caracterizado pelo fato de que a etapa de direcionamento é
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executada com o catalisador colocado em um contendor
transparente a microondas configurado para permitir que O
fluxo de gas metano passe através do catalisador.

8. METODO, de acordo com a reivindicagdo 1,
caracterizado pelo fato de compreender adicionalmente O
processamento do produto de gads para recuperar hidrogénio
substancialmente puro.

9. METODO PARA A PRODUCAO DE UM COMBUSTIVEL
ENRIQUECIDO COM HIDROGENIO, caracterizado pelo fato de
compreender:

a provisdo de um fluxo de gas metano;

a provisdo de um catalisador;

o aquecimento do catalisador utilizando irradiagao
de microondas a uma poténcia de microondas selecionada;

o direcionamento do fluxo de gas metano sobre o
catalisador para converter pelo menos uma parte de gas metano
em hidrogénio; e

a selecdo do catalisador, o controle do fluxo de
gés metano, e o controle da poténcia de microondas para obter
um produto de gas que compreende metano e hidrogénio em
porcentagens em volume selecionadas.

10. METODO, de acordo com a reivindicagdo 9,
caracterizado pelo fato de que a etapa de controle &
executada para obter o produto de gas com aproximadamente 20%
a 30% de hidrogénio em volume.

11. METODO, de acordo com a reivindicacdo 9,
caracterizado pelo fato de que a etapa de controle &
executada para converter aproximadamente 10% a 20% de gas
metano em hidrogénio.

12. METODO, de acordo com & reivindicagao 9,
caracterizado pelo fato de que a etapa de controle &
executada para obter o produto de gas com aproximadamente 70%

a 80% de metano em volume.
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13. METODO, de acordo com a reivindicagdo 9,
caracterizado pelo fato de que a poténcia de microondas
selecionada varia de aproximadamente 150 watts a 300 watts.

14. METODO, de acordo com a reivindicagdo 9,
caracterizado pelo fato de compreender adicionalmente o pré-
tratamento do catalisador com um gas hidrogénio antes da
etapa de direcionamento.

15. METODO, de acordo com a reivindicagao 9,

P

caracterizado pelo fato de que a etapa de direcionamento &

M

executada em um reator de tubo, e a etapa de aquecimento
executada em um contendor transparente a microondas colocado
no reator de tubo.

16. METODO, de acordo com a reivindicagdo 9,
caracterizado pelo fato de que o catalisador compreende um
metal selecionado do grupo gque consiste em Nig;Al, NigAl,
Ni,-Cui;eAl, NissCuysAl e NigzMgeAl.

17. METODO PARA A PRODUCAO DE UM COMBUSTIVEL
ENRIQUECIDO COM HIDROGENIO, caracterizado pelo fato de
compreender:

a provisdo de um reator de tubo gue tem uma camara
de reacdo com paredes transparentes a microondas em
comunicacdo de fluxo com uma fonte de metano;

a colocacdo de um catalisador na cdmara de reagao;

a provisdo de um gerador de microondas;

a irradiacdo do catalisador utilizando irradiagao
de microondas a uma poténcia de microondas selecionada do
gerador de microondas;

o direcionamento de um fluxo de gas metano atraveés
da cdmara de reacdo em contato com © catalisador; e

o controle da poténcia de microondas para obter um
produto de gas gque compreende hidrogénio e metano em
porcentagens volumétricas selecionadas.

18. METODO, de acordo com a reivindicag¢ao 17,
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caracterizado pelo fato de que o catalisador é aquecido até
uma temperatura entre aproximadamente 600°C e 700°C.

19. METODO, de acordo com a reivindicagdo 17,
caracterizado pelo fato de que a poténcia de microondas é de
aproximadamente 150-300 W.

20. METODO, de acordo com a reivindicagdo 17,
caracterizado pelo fato de que a etapa de direcionamento
converte aproximadamente 10% a 20% de CH, no gas metano em
H2.

21. METODO, de acordo com a reivindicag¢ao 17,
caracterizado pelo fato de que a etapa de direcionamento e a
etapa de controle sdo executadas para produzir carbono sbélido
na forma de carbono fibroso que cai fora do produto de gas
como um subproduto Gtil.

22. METODO, de acordo com a reivindicagdo 17,
caracterizado pelo fato de compreender adicionalmente O
processamento do produto de gas para recuperar hidrogénio
substancialmente puro.

23. METODO, de acordo com a reivindicacao 22,
caracterizado pelo fato de que a etapa de processamento
compreende o escoamento do produto de géds sob uma pressdo de
vacuo através de uma membrana de Pd/Ag.

24. SISTEMA PARA A PRODUCAO DE UM COMBUSTIVEL
ENRIQUECIDO COM HIDROGENIO, caracterizado pelo fato de
compreender:

uma fonte de gas metano configurada para fornecer
um fluxo de gas metano;

um reator que tem uma camara de reacdo com paredes
transparentes a microondas em comunicagdo de fluxo com a
fonte de gas metano configurado para conter um catalisador e
para circular o gas metano em contato com o catalisador; e

uma fonte de energia de microondas configurada para

aquecer o catalisador na camara de reacdo para formar um
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produto de gds gque tem uma porcentagem volumétrica
seleécionada de hidrogénio e de metano.

25. SISTEMA, de acordo com a reivindicagao 24,
caracterizado pelo fato de que o reator inclui um contendor
transparente a microondas configurado para conter o
catalisador em contato com o fluxo de gas metano.

26. SISTEMA, de acordo com a reivindicagdo 24,
caracterizado pelo fato de que o reator compreende um reator
de tubo.

27. SISTEMA, de acordo com a reivindicagdo 24,
caracterizado pelo fato de compreender adicionalmente uma
fonte de hidrogénio em comunicagdo de fluxo com o reator,
configurada para fornecer um fluxo de gas de hidrogénio para
o pré-tratamento do catalisador.

28. SISTEMA, de acordo com a reivindicac¢ao 24,
caracterizado pelo fato de compreender adicionalmente uma
fonte de gas inerte em comunicagdo de fluxo com O reator,
configurada para fornecer um fluxo de gds inerte para purgar
a camara de reagdao.

29. SISTEMA, de acordo com a reivindicagdo 24,
caracterizado pelo fato de que o catalisador compreende Ni ou
uma liga de Ni.

30. SISTEMA, de acordo com a reivindicagdo 24,
caracterizado pelo fato de que o produto de gas compreende de
aproximadamente 20% a 30% de hidrogénio em volume, e de
aproximadamente 70% a 80% de metano em volume.

31. SISTEMA, de acordo com a reivindicag¢ao 24,
caracterizado pelo fato de compreender adicionalmente um
sensor infravermelho configurado para medir uma temperatura
do catalisador.

32. SISTEMA, de acordo com a reivindicagdo 24,
caracterizado pelo fato de compreender adicionalmente um

cromatégrafo de gas configurado para analisar uma composigado
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quimica do produto de gas.
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PROVISAO DE UM FLUXO DE GAS METANO A UMA VAZAO
SELECIONADA

PROVISAO DE UM CATALISADOR

AQUECIMENTO DO CATALISADOR UTILIZANDO [RRADIACAO DE
MICROONDAS A UMA POTENCIA DE MICROONDAS SELECIONADA

DIRECIONAMENTO DO FLUXO DE GAS METANO SOBRE O CA TALISADOR

CONTROLE DA POTENCIA DE MICROONDAS A VAZAO SELECIONADA
PARA OBTER O PRODUTO DE GAS QUE TEM UMA
COMPOSICAO SELECIONADA

FIGURA 1
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RESUMO

METODO PARA A PRODUGAO DE UM  COMBUSTIVEL
ENRIQUECIDO COM HIDROGENIO

Trata-se de um método para a produgdo de um
combustivel enriquecido com hidrogénio, o qual inclui as
etapas de provisdo de um fluxo de g&s metano, e provisdo de
um catalisador (56). O método também inclui as etapas de
aquecimento do catalisador (56) e ndo das paredes do reator e
do gas metano utilizando irradiacdo de microondas a uma
poténcia de microondas selecionada, direcionamento do fluxo
de gas metano sobre O catalisador (56), e controle da energia
de microondas para obter um produto de gas que tem uma
composigdo selecionada. Um sistema (10) para a produgdo de um
combustivel enriquecido com hidrogénio inclui uma fonte de
gas metano (16), um reator (12) que contém um catalisador
(56), e uma fonte de energia de microondas (14) configurada

para agquecer o catalisador (56).
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