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Resumo/Abstract

RESUMO - A reducdo de CO; em produtos de maior valor agregado tem sido amplamente investigada como uma solugdo
promissora para mitigar as emissdes de carbono e atender a crescente demanda energética global. Neste contexto, o cobre se
destaca como o Unico catalisador capaz de converter CO, em alcoois ¢ hidrocarbonetos. Assim, neste trabalho ¢ investigada a
influéncia da adicdo de etanolamina (ETA), atualmente utilizada em processos de captura de CO,, durante a sintese de
catalisadores a base de cobre ¢ o desempenho destes materiais na reducdo de CO,. Foi observado que a presenca de ETA no
ambiente de sintese solvotérmica afetou a composigdo dos catalisadores. Amostras com adigdo de ETA resultaram na formagao
de compdsitos Cu,O/Cu, enquanto a auséncia de ETA produziu unicamente CuO. O aumento da propor¢do de ETA com relagdo
ao precursor de cobre tendeu a induzir estruturas com maior propor¢do de Cu metalico. Nos testes de reducdo de CO», as amostras
modificadas com ETA apresentaram altas taxas de producdo na fase liquida, com destaque para a producdo de metanol.
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ABSTRACT - The reduction of CO; into higher-value products has been extensively investigated as a promising solution to
mitigate carbon emissions and meet the growing global energy demand. In this context, copper stands out as the only catalyst
capable of converting CO; into alcohols and hydrocarbons. Thus, this work investigates the influence of adding ethanolamine
(ETA), currently used in CO, capture processes, during the solvothermal synthesis of copper-based catalysts and the performance
of these materials in CO; reduction. It was observed that the presence of ETA in the synthesis environment affected the
composition of the catalysts. Samples with ETA addition resulted in the formation of Cu,O/Cu composites, while the absence of
ETA uniquely produced CuO. Increasing the ETA ratio relative to the copper precursor tended to induce structures with a higher
proportion of metallic Cu. In CO, reduction tests, the ETA -modified samples showed high rates in the liquid phase, with a
highlight on methanol production.

Keywords: CO, reduction, Ethanolamine, Copper, Catalyst

Nesse cenario, o cobre se destaca como o Unico
catalisador capaz de converter CO, em alcoois e
hidrocarbonetos, tornando-o fundamental para essa
tecnologia. Por este motivo, o presente trabalho investiga a
influéncia da adi¢do de ETA, um aminoalcool utilizado em
processos de captura de CO,, durante a sintese de
catalisadores & base de cobre. O objetivo principal ¢ avaliar
o desempenho desses materiais na fotorredu¢ao de CO-,
buscando otimizar a seletividade e a taxa de conversdo para

Introdugao

O crescimento populacional e industrial tem levado a um
aumento na demanda energética global, predominantemente
suprida pela queima de combustiveis fosseis. Este processo
libera gases poluentes como o CO,, que contribuem para o
agravamento do efeito estufa e as mudangas climaticas.

A conversdo de CO; em combustiveis ou matérias-primas
quimicas através da fotorreducao € uma solu¢ao promissora
para mitigar as emissdes de carbono e atender a demanda

energética, utilizando luz solar como fonte de energia. No
entanto, a viabilidade dessa tecnologia depende do
desenvolvimento de catalisadores eficientes, estaveis e de
baixo custo, que apresentem alta seletividade e taxa de
conversao.

produtos de maior valor agregado, e assim, contribuir para
o avanco de tecnologias sustentaveis de mitigacdo de
carbono.

Experimental
Metodologia de Sintese
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A sintese dos catalisadores foi realizada pelo método
solvotérmico, uma adaptacdo do trabalho de Nogueira e
colaboradores. (1) Inicialmente, 110 mL de uma solucdo
0,05 M de acetato de cobre foram preparados em alcool
etilico (99,5%). A solugdo foi aquecida a 110°C em um
reator solvotérmico por 20 horas, resultando na formagao de
um precipitado de coloracdo escura. O precipitado foi entdo
separado e seco em estufa a 60°C. Diferentes concentracdes
de ETA foram adicionadas a solugdo alcodlica de acetato de
cobre.

Testes de fotorreducao de CO;

Os testes de fotorredugdo de CO; foram realizados em um
reator de quartzo de 150 mL contendo 100 mL de agua
deionizada e 50 mg de catalisador. A mistura foi borbulhada
com gas CO; de alta pureza por 20 minutos para saturacao e
remogao de oxigénio. Os reatores foram entdo posicionados
em um fotorreator com 6 lampadas UVC (Osram, 15 W, 254
nm), com a temperatura controlada a 25°C por um banho
termostatico e agitagdo constante por 5 horas. Um
experimento controle sem catalisador também foi realizado.
Apds o tempo de reacdo, aliquotas das fases gasosa e liquida
foram coletadas e analisadas por cromatografia gasosa e
RMN, respectivamente.

Resultados e Discussao

A adigdo de ETA na sintese solvotérmica influenciou a
composic¢do dos catalisadores. Como pode ser observado na
figura 1, amostras sintetizadas com ETA formaram misturas
de Cu,O e Cu metalico, enquanto a auséncia de ETA
resultou unicamente na estrutura de CuO. Este
comportamento, onde a ETA promove a reducdo do CuO
para Cu,O e, subsequentemente, para Cu metalico, ¢
atribuido a formagdo de compostos redutores que ocorrem
durante o processo de degradacdo da ETA. (2)
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Figura 1. Difratogramas de Raios X das amostras sintetizadas em
reator solvotérmico com diferentes proporgdes de Cu e ETA.
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Os produtos formados durante a fotorreducdo de CO,
foram predominantemente na fase liquida (figura 2).
Alterando a proporc¢do de Cu:ETA, observa-se um aumento
na produgdo de metanol até a proporc¢ao de 1:1 M, atingindo
quase 500 pmol g'h!,
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Figura 2. Comparacdo das concentragdes dos produtos em fase
liquida obtidas da reagdo de fotorreducdo de CO> conduzida por 5
horas sob luz UVC com amostras de diferentes proporgdes de Cu
e ETA.

Conclusobes

A adicdo de ETA durante a sintese solvotérmica
influenciou a composigdo dos catalisadores a base de cobre,
resultando na formagdo de compositos de Cu,O/Cu. Os
compdsitos sintetizados mostraram-se eficazes para a
fotorredugdo de CO,, em especial o catalisador com
proporcdo de 1:1 M Cu: ETA, que alcangou uma taxa de
produgdo de metanol de 498 umol g'h"! com seletividade
superior a 75%. Estes resultados demonstrando o potencial
da ETA como modificador para o desenvolvimento de
catalisadores eficientes e de baixo custo para a conversao de
COa.
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