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RESUMO

O craqueamento catalitico fluido (FCC) é largamente utilizado no processo de conversdo do
petréleo em produtos de alto valor para mercado, como gasolina e gas liquefeito de petroleo.
Desta forma, tém se tornado alvo de pesquisas cientificas na tentativa de trazer mais
eficiéncia a este processo de conversdo. Um dos desafios encontrados neste processo de refino
do petroleo, nas industrias de FCC, € a recirculagdo interna de so6lidos, que provoca um maior
tempo de residéncia de catalisador no reator riser. Esse fendmeno de recirculagdo é mais
acentuado na regido de transporte denso, desta forma, este trabalho teve como objetivo avaliar
0s parametros fluidodindmicos em uma Unidade Piloto a Frio (UPF), localizada no
Laboratério Prof. Dr. Cornelius Keller do Departamento de Energia Nuclear (DEN) da
Universidade Federal de Pernambuco (UFPE), para a determinacdo do fluxo maéssico de
recirculacdo de catalisador no riser, na regido de transporte denso, a partir de um sistema de
transmissdo gama, por ser considerado um método ndo intrusivo pelo fato de néo interferir no
escoamento do gas — sdlido dentro do riser. Para tanto, foi determinado o coeficiente de
atenuagdo massico, parametro basico para obter os parametros de fluxo a partir da radiacao,
do catalisador desativado para as fontes radioativas de **Am e **'Cs, cujos resultados obtidos
foram (0,4752 +0,0125) cm?/g e (0,0817 + 0,0037) cm?/g, respectivamente, apresentando
resultados satisfatorios quando comparados a dados da literatura. Como a recirculacao interna
dos solidos pode levar o sistema ao colapso, foram determinadas as condi¢Ges limites do
transporte de sélidos no riser, através da estimativa dos possiveis pontos de colapso para
diferentes valores de velocidade de gas, sendo 1,2536 m/s; 1,3789 m/s; 1,5043 m/s;
1,6297 m/s e 1,7550 m/s, onde os valores de velocidades criticas nas condices de colapso
encontrados foram: 0,8554 m/s; 0,9409 m/s; 1,0264 m/s; 1,1120m/s e 1,1975 m/s,
respectivamente. E por fim, na determinacao da recirculacdo interna de solidos em regime de
transporte denso, foi utilizada uma abertura da valvula de injecdo de solido fixa de 54%,
variando apenas a velocidade do gés, sendo utilizados 1,2536 m/s; 1,5043 m/s e 1,7550 m/s.
Para as condicGes aplicadas, os fluxos massicos de recirculacdo encontrados foram
8,6853 kg/m2.s; 3,0431 kg/m2.s e 1,1315 kg/m2.s, 0 que mostram comportamento semelhante
a dados encontrados por outros pesquisadores no estudo da recirculacao interna de solidos.

Palavras-chave: Recirculacdo interna. velocidade de choking. transmissdo gama. catalisador
FCC.



ABSTRACT

Fluid catalytic cracking (FCC) is widely used in the process of converting petroleum into
high-value products such as gasoline and liquefied petroleum gas. In this way, they have
become the target of scientific researches in the attempt to bring more efficiency to this
process of conversion. One of the challenges encountered in this oil refining process in the
FCC industries is the internal recirculation of solids, which causes a longer catalyst residence
time in the riser reactor. This phenomenon of recirculation is more pronounced in the dense
transport region, so this work had the objective of evaluating the fluid dynamics parameters in
a Cold Pilot Unit (UPF), located in the Laboratory Prof. Dr. Cornelius Keller of the
Department of Nuclear Energy (DEN) of the Federal University of Pernambuco (UFPE), to
determine the mass flow of catalyst recirculation in the riser in the dense transport region,
from a gamma transmission system, by be considered a non - intrusive method because it does
not interfere with the gas - solid flow inside the riser. For this purpose, the mass attenuation
coefficient, the basic parameter to obtain the flux parameters from the radiation, of the
equilibrium catalyst for the ?**Am and **'Cs radioactive sources was determined, the results
obtained being (0.4752 £ 0, 0125) cm?/g (0.0817 + 0.0037) cm?/g, respectively, presenting
satisfactory results when compared to data in the literature. As the internal recirculation of the
solids can lead the system to collapse, the boundary conditions of the solids transport in the
riser were determined by estimating the possible collapse points for different gas velocity
values, being 1.2536m/s; 1.3789m/s; 1.5043m/s; 1.6297m/s and 1.7550m/s, where the critical
velocity values in the collapse conditions were: 0.8554m/s; 0.9409 m/s; 1.0264 m/s; 1.1120
m/s and 1.1975m/s, respectively. Finally, in the determination of the internal recirculation of
solids in dense transport regime, a fixed solid injection valve opening of 54% was used,
varying only the gas velocity, using 1.2536m/s; 1.5043m/s and 1.7550m/s. For the applied
conditions, the recirculation mass flows were 8.6853kg/m2s; 3.0431kg/m2s and
1.1315kg/m?2.s, which show similar behavior to data found by other researchers in the study of
internal recirculation of solids.

Keywords: Internal recirculation. choking velocity. gamma transmission. FCC catalyst.
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1 INTRODUCAO

O craqueamento catalitico fluido (FCC) € um processo quimico que promove a
quebra de hidrocarbonetos em moléculas mais simples pela acdo de um catalisador. Este
processo € largamente utilizado na industria petroquimica no refino do petréleo
(WANG etal., 1998; e CHENG et al., 1998). E considerado um processo altamente
rentavel por utilizar um produto de baixo valor comercial e fornecer outros produtos com
alto valor associado. O interesse no processo de FCC é importante tanto para indUstria
como academicamente, pois, este processo estd em constante desenvolvimento cientifico e
tecnoldgico.

Um dos fatores que afetam a eficacia do processo de craqueamento catalitico do
petréleo é a recirculacdo interna dos solidos (DAVIDSON 2000; ZHU e WANG 2010;
XIAOTAO et al 2011). A medicdo da taxa de recirculacdo e do fluxo de solidos dentro do
riser de reatores de FCC fornecem informacdes Uteis na determinacdo de condicdes
apropriadas para o funcionamento e maior eficiéncia no craqueamento de petrdleo e produgéo
de seus derivados.

A medicdo do fluxo de massa de s6lidos em uma planta de craqueamento catalitico
industrial é dificil, porque as temperaturas normais de operacdo sdo relativamente altas,
tornando os procedimentos de amostragem inseguros. Em vez disso, pode ser construido um
modelo reduzido do sistema, que opera a temperatura ambiente, para investigar o efeito do
fluxo de massa de solidos e outros parametros hidrodinamicos.

A medicédo de parametros fluidodindmicos em modelos de escala reduzida, através de
transmissdo gama, tém se destacado por ser um método ndo destrutivo e bastante eficaz no
estudo da fluidodinamica em reatores riser FCC (LIMA FILHO et al 2014; MOURA et al
2015; BRITO et al 2016)

Desta forma, os experimentos foram realizados no laboratério de fluidodindmica do
Departamento de Energia Nuclear (DEN) da Universidade Federal de Pernambuco (UFPE),
em uma Unidade Piloto a Frio (UPF) para investigacao do processo de FCC cuja contribuicdo
tem sido importante na compreensdo do comportamento do fluxo gas-sélido. As informacdes
obtidas através da pesquisa buscam trazer inovacdo ao processo de refino de petroleo,

trazendo maior eficiéncia no processo de craqueamento catalitico em industrias.
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1.1 Objetivo geral

Desenvolver metodologia para determinar as condigGes limites do transporte de
solidos em um escoamento bifasico do tipo gas-sélido, a fim de determinar o fendmeno de
recirculacdo interna de sélidos em reatores de FCC do tipo riser, e sistema de leito fluidizado
circulante em uma Unidade Piloto a Frio (UPF).

1.1.1 Objetivos especificos

1 Avaliar os pardmetros fluidodindmicos do escoamento bifasico gas — sdlido no
transporte pneumatico das particulas, em leito fluidizado circulante a frio, por

meio dos modelos fluidodinamicos propostos pela literatura;

2 Analisar a precisdo das técnicas de medidas da fracdo volumétrica de sélidos por

meio dos métodos do gradiente de pressdo e transmissao da radiagdo gama;

3 Avaliar a distribuicdo da fracdo volumetrica de solido, e calcular a distribuicéo

axial da concentragéo de sélido no riser.

4 Comparar a distribuicdo da concentracdo de catalisador com a massa de
catalisador em circulacdo no interior do riser, atraves de medidas da variacdo de

massa de catalisador no alimentador gravitacional na coluna de retorno.

5 Propor um modelo matematico para predizer o escoamento bifasico gas — solido
em regime de transporte denso no transporte pneumatico das particulas, em leito

fluidizado circulante.
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2 REVISAO DE LITERATURA

2.1 Carateristica das particulas

2.1.1 Forma

As particulas esféricas podem ser mensuradas de varias formas diferentes. A
esfericidade (¢) € uma das maneiras mais comumente utilizadas para determinar a forma das
particulas. WADELL (1993) propbs 0 “degree of true sphericity”, 0 grau de verdadeira
esfericidade, definida pela razéo entre a area superficial de uma esfera de mesmo volume da
particula pela area superficial da particula, definida por:

5

sendo d, a area superficial de uma esfera de mesmo volume da particula [m?], e ds a area

superficial da particula [m2].

Para:

# =1, a particula é esférica.

# <1, aparticula ndo € esférica.

2.1.2 Densidade

A medida de densidade realizada para sélidos ndo porosos € chamada densidade

absoluta, pas, dada por:

m

p
=t 2
Paps V ( )

m

sendo m, a massa da particula e Vi, 0 volume do material solido que compde a particula.

A densidade aparente da particula, pap, € a mais usual para uso nas equacdes de
fluidizacdo. E definida como a massa de uma particula por seu volume hidrodinamico, Vp,
(Equacéo 3). A pyp compreende todos os poros abertos e fechados, como ilustrado na Figura
1.
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Figura 1 — Volume hidrodindmico de uma particula

Vohime hidrodmamico

Fonte: Adaptado de YANG (2003).

— mp
pap - (3)

v,
Considerando um leito de particulas, a massa especifica do leito é denominada
densidade aparente do leito, p,, ou densidade bulk. Indica a densidade das particulas levando
em consideracdo a porosidade do sistema, isso se deve ao fato de o volume intersticial do leito

poder influenciar em parametros como por exemplo, a permeabilidade e condutividade
térmica (LAURENTINO, 2007). A densidade de bulk é definida por:

pal = — (4)

sendo Vi, o volume total, ou seja, o volume ocupado pelas particulas e pelos espacos vazios
entre elas. Desta forma, o estudo dessa propriedade contribui para o entendimento dos

fendmenos que ocorrem em sistemas particulados (LAURENTINO, 2007).
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2.1.3 Classificacdo das particulas

Segundo Geldart (1973), as particulas sdo classificadas em quatro grupos de acordo

com & diferenca entre as massas especificas da fase sdlida e da fase fluida (ps- py), € pelo

didmetro médio das particulas (Ep), conforme pode ser visto na Figura 2.

Figura 2 — Classifica¢éo das particulas.
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Fonte: GELDART (1973)

As letras apresentadas na Figura 2 representam um grupo de particulas em ordem

crescente de didametro, cujas caracteristicas estdo resumidas a seguir.

GRUPO A - particulas que se expandem em fase densa pouco depois da minima fluidizacao

e antes inicio do borbulhamento;

GRUPO B - particulas que se comportam como fluidizacdo borbulhante desde a minima

fluidizacdo;

GRUPO C - particulas que apresentam dificuldade para fluidizar;

GRUPO D - Particulas capazes de formar leito em jorro estavel.
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2.2 Classificacdo dos padrodes de escoamento

O escoamento bifasico do tipo gas-sélido no interior do reator tipo riser de uma unidade
de FCC, promove misturas altamente eficientes, propiciando elevadas taxas de transferéncia
de calor e massa, intensificando processos reativos. Para o transporte pneumatico vertical,
existem diferentes padrOes de escoamento caracterizados, conforme pode ser visto na
Figura 3, segundo RABINOVICH e KALMAN (2011).

Figura 3 — Esquemas dos padrdes de escoamento para transporte pneumatico vertical e sistemas
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Os diferentes padrdes de escoamento observados na Figura 3 estdo em fungcdo do aumento
gradativo da velocidade do géas. Através de modelos empiricos, propostos por RABINOVICH
e KALMAN (2011), baseado em diversos materiais e métodos experimentais, foi proposto um
diagrama generalizados dos padrdes de escoamento bifasico do tipo gas — sélido para os
sistemas de transporte pneumatico vertical, associado a classificacdo das particulas proposta
por GELDART (1973), conforme descrito na Secéo 2.1.3.

A andlise teorica e empirica de RABINOVICH e KALMAN (2011), € definida pela

relagdo entre os nimeros de Archimedes (Ar) e Reynolds modificado (Rey ), expresso por:

Ar — g(ps/pgz_l)dp (5)

Vg
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em que pq e ps S80 as massas especificas do gas e do sdlido, respectivamente; vy a viscosidade

cinematica, onde vy = Hg/pq; € dp o diametro médio da particula. A Tabela 1 apresenta 0s

limites do nimero de Archimedes para cada classificacdo do grupo Geldart.

Tabela 1 — Classificacdo de Geldart segundo RABINOVICH e KALMAN (2011).

. " . Grupos
Limites do namero de Arquimedes, Ar. Geldart
Ar <1 C
1<Ar<80 A
80 < Ar < 30000 B
Ar > 30000 D

Fonte: RABINOVICH e KALMAN (2011).

E o nimero de Reynolds de transicdo modificado (Rey ), é expresso por

. Ey C,
Retr =Rey {1_ (1-¢,)(1-C, J (©)

em que Rey e &y SA0 respectivamente, 0 nimero de Reynolds e a fracdo volumeétrica de solido
no limite de transicdo do padréo de escoamento gas-solido. E C, é a concentracdo volumétrica
de solido em circulacdo no riser.

Tendo que o namero de Reynolds no limite de transicdo do padrdo de escoamento,

Rey, na Equacéo 6, € definido por

p,D
Rey = (Q_}Utr (7)
Hg

sendo pg, Hg € D a massa especifica, viscosidade absoluta do gas e o diametro interno do
riser, respectivamente. E Uy € a velocidade do limite de transicdo do padrdo de escoamento

gas-solido.
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E a concentracdo volumétrica de s6lido em circulagdo no riser, C,, dada na Equacéo 6,

é determinada por:

C,=—2 ©®)
ps+11p,

em que pg e ps SA0 as massas especificas do gas e do sdlido, respectivamente. E # é a razdo
entre as vazfes massica de sdlido e gas, definida por:

g

77:

5, (9)

sendo n& a vazdo massica e 0s subscritos s e g referem-se as fases gasosa e particulada,

respectivamente.

Entdo, a partir da relacdo entre os nimeros de Archimedes (Ar) e Reynolds modificado
(Rey ), 0s autores RABINOVICH e KALMAN (2011) estabeleceram um diagrama geral dos
padrdes de escoamento gas-sélido em sistemas de transporte pneumatico vertical, como

demostrado na Figura 4.

Figura 4 — Diagrama Geral dos Padrdes de Escoamento Gas-Solido em Sistemas de Transporte

Pneumatico Vertical e Leito Fluidizado.
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Os limites de transi¢des dos padrdes de escoamento bifasico gas — solido sdo obtidos
através do modelo matematico proposto no trabalho de RABINOVICH e KALMAN (2011),

EXpresso por:
Re;r =cAr" (10)

no qual Ar corresponde ao numero de Archimedes, calculado pela Equacdo 5; ¢ e m sdo
parametros determinados em fungdo do numero de Archimedes, conforme especificado na
Tabela 2.

Tabela 2 — Coeficientes empiricos da relacéo entre os nimeros de Reynolds modificado e

Archimedes
Constantes da
Velocidade (m/s) Equacdo 10 Limites
C m
0,0008 1 1<Ar<80
Minima fluidizacdo (MF) 0,000955 0,96 80 < Ar < 30000
0,059 0,56 Ar > 30000
0,0055 0,56 1<Ar<80
Borbulhante minima (MB) 0,000955 0,96 80 < Ar < 30000
0,059 0,56 Ar > 30000
Bolhas grandes (slugs) (MS). 0,059 0,56 Ar>1
afogamento (choking) (CC) 0,75 0,56 Ar>1
afogamento (choking) (AC) 2,06 0,33 1<Ar<80
0,75 0,56 Ar > 80
Pressdo minima (MP) 14,9 0,27 1 < Ar < 30000
0,75 0,56 Ar > 30000

Fonte: RABINOVICK e KALMAN (2011)

2.3 Fluidodinamica em leito fluidizado géas-sélido

Neste topico serdo descritas algumas variaveis de processo utilizadas ao longo desta
dissertacdo, necessarias para a compreensdo da fluidodindmica do escoamento bifasico gas

solido em riser em leito fluidizado circulante.
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2.3.1 Fracao de vazios

Considerando uma mistura em suspensdo, composta pelas fases fluida (gés) e
particulada (s6lido), tendo um volume de particulas Vs, a fracdo de vazios de um leito
fluidizado &, pode ser definida como a relagéo entre o volume de fluido e o volume total do

leito, expressa por:

= \i = f=1-2=1- 11
gg - Vt - - - &s ( )
sendo V4 0 volume do gas [m?], V; o volume total do leito [m3], e &s a fracdo de particulas

(solidos) no leito [-].

2.3.2 Velocidade superficial das fases

No escoamento bifasico gas — sélido a velocidade superficial das fases fluida e

particulada, sdo definidas em funcdo da vazédo volumétrica por:

=N (12)

em que Q e A sdo a vazdo volumétrica [m3s] e a area da secdo transversal ao escoamento
[m2?], respectivamente. Em escoamentos gas — solido, o subscrito a representa as fases ¢
(gasosa) e s (solida).

Para um sistema bifasico gas — solido, a Equacao 12 é reescrita para a fase particulada

em funcdo da vazdo massica de sélido como:

1
U= TA (13)

sendo n& e ps a vazdo massica [kg/s] e densidade [kg/m?] da fase particula, respectivamente.

E A a area da secdo transversal ao escoamento [m?].
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2.3.3 Velocidade intersticial das fases

Em escoamentos bifasicos do tipo gés-solido, a velocidade intersticial do gés e do
solido sofre influéncia da disperséo de cada fase em um volume de controle especifico. Entéo,
a velocidade das fases, u,, é reescrita em fungdo da velocidade superficial (Subsecéo 2.3.2) e
da fragdo volumétrica (Subsecéo 2.3.1) por:

u,=—* (14)

em que o subscrito o representa as fases g (gasosa) e s (solida), respectivamente.

2.3.4 Velocidade terminal da particula

Quando uma particula movimenta — se juntamente com um fluido, ela sofre uma forca
resistiva ao movimento, conhecida por forca de arraste (CREMASCO, 2012). A velocidade
onde ha o equilibrio das forcas que atuam na particula, forcas peso e empuxo, corresponde a

velocidade terminal, Uy, definida por:

Ut: lug— Ret (15)
Pyd;

tendo que Yy é a viscosidade do gas [Pa.s]; py a massa especifica do gas [kg/m?3]; d_p € o

didmetro médio da particula [m] e Re; 0 nimero de Reynolds terminal da particula [-],

EXPresso por:

0,95 ~0,95/2 /095
Re =|[An| L[ Al (16)
24 0,43

onde Arp, € 0 nimero de Arquimedes modificado, posto em termos da viscosidade cinematica

(v) e do campo externo por:
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4 9(p,/py —1d,°
Ar =——"2/"9 P
m 3 ng (17)

sendo g a aceleracdo da gravidade, ps a massa especifica da particula e a viscosidade

cinematica igual a vy = Hg/ py.

2.3.5 Velocidade de choking

No escoamento bifasico gas-sélido em riser de FCC, quando a velocidade da fase
gasosa nao € suficiente para arrastar a fase particulada, a concentracdo de sélidos aumenta,
ocasionando uma recirculacdo interna da fase particulada. Esse processo cumulativo de sélido
pode levar o sistema ao colapso.

A estimativa da velocidade de choking, nas condi¢cfes de colapso, permite estabelecer
uma relacdo entre a velocidade do gas e o fluxo massico de solidos promovendo o correto
funcionamento das unidades de FCC.

A Tabela 3 apresenta alguns modelos encontrados na literatura propostos por diversos

autores para estimar a velocidade critica (choking) em leitos fluidizados.

Tabela 3 — Modelos da literatura para estimar a velocidade critica (choking), Ugp.

Autor Modelo matematico
G
Leung et al (1971) Ug, =32,3—+0,97U,
Pp
0,28
Yousfi e Gau (1974) Yo _ 32Re*%® G
gd P PYcn
0,227
Matsen (1982) Ug, =10,74U, E
Py
0,542
Bi e Fan (1991) Uen =216 Ar0105
gd b ngCh

Fonte: ZHANG et al. (2014).
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sendo G fluxo massico de sélidos [kg/m?s], pp, densidade absoluta da particula [kg/me], pq
densidade do gas [kg/m3], U; velocidade terminal da particula [m/s], Re; nimero de Reynolds

terminal [-], d,, didmetro médio da particula [m] e a g acelerag&o da gravidade [m/s].

2.3.6 Velocidade e fator de slip

A velocidade de slip, vs, foi utilizada por DAVIDSON (2000) para estudar o padréo
de escoamento nucleo — anular em sistema de leito fluidizado circulante. Em que vs
corresponde a velocidade relativa entre as velocidades do géas, ug, e do solido, us, expressa
por:

Ve =U, —U (18)
No estudo do transporte de sélidos em sistema de leito fluidizado circulante,
STEMERDING (1962) e PATIENCE et al (1992) ndo correlacionam ug e us a partir da
velocidade de slip (vs), e sim a partir do fator de slip, v, que, de forma geral, corresponde a

razéo de escorregamento entre as fases gasosa (ug) e particulada (us), definida por:

y=— (19)

STEMERDING (1962) determinou o valor do fator de slip aparente, S*, a partir da

densidade media aparente no riser (ap/gL) ¢ da densidade de “ndo escorregamento”

( G,/U,), em que:

=g,y (20)

Sendo 4p a variagédo de presséo ao longo do riser; Uy a velocidade superficial do gas; Gs o
fluxo massico de sélidos; g a aceleracao da gravidade e L o comprimento do riser.

PATIENCE et al (1992) estabeleceu uma correlacdo empirica para o fator de slip

(w), definido na Equacdo 19, associando condigGes experimentais de risers industriais a

dados obtidos experimentalmente em unidades piloto. Esta correlagdo empirica, levou em

consideracdo propriedades como velocidade do gas, didmetro do riser e propriedades da
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particula, que estdo diretamente ligadas aos nimeros de Froude (Fr) e Froude terminal da

particula (Fr;), dado por:

u
W= u—g =1+ % +0,47Fr%* (21)

S

em que Fr é o nimero de Froude e Fri 0 nimero de Froude terminal, determinados por:

Fr=—= (22)

Fr.= Job (23)
sendo Uy a velocidade superficial do gas; U; € a velocidade terminal das particulas; g a
aceleracdo da gravidade e D o diametro interno do riser.

A Equacdo 21 ¢ aplicavel em leitos em fluidizacdo rapida e transporte pneumatico em
escoamento gas-solido em leito fluidizado circulante, pertencente aos Grupos A e B do
diagrama de classificacdo de GELDART (1973) em sistemas particulados (YANG, 2003).

2.4 Medicéo de parametros fluidodinamicos com radiagéo

As técnicas ndo intrusivas sdo adequadas para estudar em detalhes o comportamento
do fluxo interno em tubos e, em geral, a dindmica de fluidos de sistemas multicomponentes.
Técnicas envolvendo o uso de radiacdo, depois de emergir de uma secdo transversal de um
tubo, permitindo a quantificacdo da mistura multicomponente e previsdo dos perfis radiais e
axiais da distribuicdo da fracdo volumétrica dos componentes, LOURENCO et al (2003).

Entdo, a relacdo entre os fotons atenuados pelo absorvedor (1) e os fétons transmitidos

sem a presenca do mesmo (1) e dada pela lei de Beer — Lambert, expressa por:

| =1,g7+&x (24)
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em que | e |, representam as intensidades dos feixes da radiacdo emergente e incidente,

respectivamente, u o coeficiente de atenuacdo linear, especifico para cada material e x a

espessura do objeto absorvedor.

2.4.1 Intensidade da radiacdo gama

O uso da radiacdo gama na avaliacdo da interacdo gas-sélido em risers de FCC foi
utilizada por DANTAS et al (2006), a fim de avaliar a simetria e influéncia da parede do riser
na irradiacdo da secdo transversal. Um dos pontos abordados por Dantas et al (2006) foi a
determinagé@o da espessura da parede do riser ao longo da varredura por transmissdo gama,

seguindo a correlacao ilustrada na Figura 5.

Figura 5 — Esquema da secéo transversal do riser no calculo do comprimento da corda ao longo
da varredura por transmissdo gama
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Na Figura 5, tem — se que R e R¢ 0s raios interno e externo do riser, respectivamente, ¢
a corda interna do riser e r o deslocamento correspondente ao escaneamento do riser (ou
intervalo de escaneamento) e d a espessura da parede do tubo riser. Desta forma, a espessura
da parede do riser, d, ao longo da trajetéria gama, pode ser determinada segundo
DANTAS et al (2006) como sendo:
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d =R —r? —JR?—r? (25)

em que d, é obtido a partir das seguintes expressoes:

R?=c?+r? (26)

R? = (c+d)? +r? (27)

Observa — se de acordo com a Figura 5 que a origem do sistema de coordenadas
cartesiano coincide com o centro geométrico da se¢do transversal do reator riser, entdo ¢ = 2c
e d = 2d. Determinado assim a corda interna do riser, 2c, e a espessura da parede do riser
atravessada pela radiacdo gama, 2d.

Sendo assim, Atraveés da ilustracdo demonstrada na Figura 5 é possivel compreender o
comportamento do perfil radial na interacdo da radiacdo ao atravessar uma secdo transversal

do riser, que resulta no perfil observado na Figura 6.

Figura 6 — Perfil radial da intensidade relativa da radiacdo gama na sec¢do transversal do riser
para diferentes aberturas de colimadores: 0,01m; 0,0013m; 0,0055m.
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Fonte: Adaptado DANTAS et al (2006).
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A Figura 6 demonstra o perfil radial obtido por DANTAS et al (2006) através de
radiacdo gama, utilizando fluxo de sélidos constante e diferentes diametros de aberturas de
colimadores para a fonte de radiagdo, com dimensdes de 10mm; 5,5mm e 1,3mm. Observou —
se que o perfil obtido demonstrou uma atenuacédo crescente da radiacdo até que o feixe gama
atingisse a regido interna do riser. Esta variagdo crescente da atenuacdo corresponde a
espessura da parede do riser atravessada pela radiacdo, demonstrando que, a medida que a
corda varia, a espessura da parede também varia.

O equacionamento proposto por DANTAS et al (2006) também foi aplicado por
BRITO et al (2013) ao avaliar a simetria de um riser, comparando um perfil radial teérico a
um perfil radial obtido por transmissdo gama, como demonstrado na Figura 7.

Figura 7 — Comparacao dos perfis radiais tedrico e experimental da intensidade relativa da
transmissdo gama na secéo transversal do riser.
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Sendo constatado a simetria do riser na comparacdo entre os perfis tedrico e
experimental, apresentados na Figura 7. O perfil obtido por BRITO et al (2013) apresentou o

mesmo comportamento observado por DANTAS et al (2006).
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2.4.2 Fracao volumetrica de solidos

A partir das medidas de intensidade da radiacdo obtidas através da varredura da secao
transversal do riser, conforme pode ser visto na Subsecdo 2.4.1, é possivel obter parametros
de fluxo que permitem melhor inferéncia da interacdo gas — s6lido de forma ndo intrusiva,
como por exemplo, a distribuicdo radial dos sélidos pode ser avaliada a partir das medidas de
intensidade obtidas pela varredura da segdo transversal do riser, conforme DANTAS et
al (2008); MENG et al (2009); SANTOS et al (2013); HENSLER et al (2016).

MELO et al (2005) e SANTOS et al (2009) obtiveram valores de fracdo volumétrica
radial dos solidos, &, através da transmissdo da radiacdo gama. As medidas foram
determinadas por meio de uma adaptacdo da equacdo de Beer — Lambert proposta por
WIRTH e MOLERUS (1991), expressa por.

T#)DIH (28)

sendo wu/ps, 0 coeficiente da atenuacdo massico do solido, definido pela razdo entre o
coeficiente de atenuacdo linear («) e a densidade do solido (ps). E Ir e Iy sdo os valores de
intensidade da radiacdo gama com e sem condicdo de fluxo de solido, respectivamente, no
centro do riser, onde D corresponde ao diametro interno do riser.

SANTOS (2013) e MOURA et al. (2015) determinaram a distribuicdo radial de
solidos atraves da obtencdo da fracdo volumeétrica de sélidos, ou seja, ao longo da trajetoria
da radiacdo na varredura da secdo transversal, conforme Figura 8. Para tanto, substitui-se o
termo D da Equacdo 28 por c, que corresponde as cordas internas do riser, calculadas pelas
Equacdes 26 e 27, obtendo assim uma matriz de dados correspondente ao intervalo de

egscaneamento por:

- m o) (29)
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Figura 8 — Perfil radial da fracao volumétrica de sélido da UPF na altura de 0,58m.
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Fonte: SANTOS (2013).

O perfil radial da fracdo volumétrica de solido na secdo transversal do riser da UPF
obtido por SANTOS (2013), na Figura 8, apresentou mesmo comportamento obtido por
LIMA FILHO et al (2014), que validou experimentalmente simulagdes de CFD de um leito
fluidizado circulante tipo gas sélido, através da analise da distribuicdo radial de sélidos em
uma secdo transversal de um riser a frio utilizando transmissdo gama, como demostrado na

Figura 9.

Figura 9 — Fracado volumétrica de sélido no riser da UPF na altura de 0,650m.
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Como apresentado na Figura 9, os resultados obtidos por LIMA FILHO et al (2014),
apresentaram resultados satisfatorios comparando os perfis experimentais e perfis simulados por
CFD, mostrando que a unido entre as duas técnicas é capaz de predizer com precisdo
escoamentos complexos como o escoamento gas-solido.

MENG et al (2009) e HENSLER et al (2016), avaliaram a distribuicdo radial de
solidos a partir tomografia computadorizada por raios X, obtendo perfis semelhantes aos
encontrados por MOURA (2015), que utilizaram radiacdo gama na varredura da segéo

transversal, conforme pode ser visto na Figura 10.

Figura 10 — Influéncia do fluxo massico de s6lido na distribuicéo radial de sélido no riser
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Fonte: HENSLER et al 2016

2.4.3 Densidade ou Concentracgao de sélidos

Um parametro que também pode ser medido por intensidade da radiacdo, é a
concentracdo de solido, Cs, que € consequéncia das medidas de fracdo volumétrica, &,

podendo ser calculada por:

Cs = Pper (30)

em que ps é densidade do s6lido e & é calculado pela Equacéo 29.
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DANTAS et al (2006) obteve os perfis de concentracdo na secdo transversal em riser
experimental, através de transmissdo gama, no intuito de definir as regides ndcleo-anular,
através da determinagdo de um circulo de raio s, cujo centro é coincidente com o centro do
riser, com coordenadas: x na direcdo radial e y na direcdo das cordas do tubo, determinando

assim, a seguinte correlacéo:

Lsex2+y? <s
pnﬂcleo (X’ y) = (313.)
0,sey/X2+Yy? >s

1, seJx2 +y®>s
panular (X1 y) = (31b)
m,seyx* +y? <s

Através das Equagdes 31a e 31b, foi possivel identificar a regido de nucleo e a
regido anular, sendo 0 e 1 s&o os intervalos de uma dada densidade, e m=(c—y) comcey
0 comprimento das cordas do riser e do circulo respectivamente. O perfil de distribuicdo da
concentracdo de sélidos em uma secdo transversal do riser obtido por DANTAS et al 2006

estd demonstrado na Figura 11.

Figura 11 — Perfil radial de densidade de sélido para duas taxas de fluxo de ar prescritas. Os
circulos e as cruzes correspondem ao fluxo de ar mais baixo e os triangulos no fluxo de ar mais

alto.
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Desta forma, foi possivel demostrar a importancia da aplicacéo das técnicas nucleares
na avaliagdo dos parametros fluidodindmicos, em uma secdo transversal, de forma eficiente e

satisfatOria, em reatores riser experimentais.

2.5 Caracterizacdo do problema fisico em estudo — Recirculacgdo interna de

solidos

Em riser de FCC, a mistura das fases gas-solido ndo varia de forma uniforme nos
eixos axial e radial. Segundo FREIRE et al 1993, a distribuicdo axial é dividida
basicamente em regime diluido, onde ha suspensdo uniforme das particulas, auséncia de
recirculacdo interna, e regime denso, onde observa-se um escoamento ndo uniforme,
apresentando presenca de aglomerado de particulas (clusters), como também é evidenciada
a recirculacdo interna de solidos, caracterizado por um escoamento ascendente na parte
central do tubo e descendente proximos a parede.

Estudos demonstram que a distribuicdo de sélidos radialmente se da a partir de uma
regido densa proximo as paredes do riser, e uma regido diluida, no centro do riser
(BERRUTI et al 1995; DAVIDSON 2000; RAO et al 2011). Este padréo de escoamento gas
— solido é chamado nucleo — anular e é caracterizado por um escoamento ascendente na
regido de nucleo (centro do riser), e um escoamento descendente na regido anular, proximo a

parede do riser, conforme esquematizado na Figura 12.

Figura 12— Esquema fisico do padrao de escoamento nucleo-anular em leito fluidizado.
G‘m)cleo

s .

- anular
l 3% ‘ G,

Fonte: Adaptado de DAVIDSON (2000).
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Em reatores riser FCC, o processo ideal seria que o fluxo méassico de sélido no riser

i~ , nlicelo .
apresentasse 0 mesmo comportamento da reglao de nucleo, Gs , contudo, €como Vvisto na

. . - . ;- anular
Figura 12, existe um fluxo de sélido em sentido contréario ao escoamento, G, , o que

compromete o desempenho dos reatores de FCC, na conversdo de fracOes pesadas do
petréleo em derivados mais nobres, como a gasolina, devido ao acumulo de particula
(catalisador) retornando para a base do reator (CAO e WEINSTEIN, 2000). O catalisador
que escoa em sentido descendente, esta impregnado por coque, gerado pelas reacdes
quimicas, entdo sua capacidade catalitica é suprimida de forma que precisa ser regenerado
antes de retornar para a base do riser.

Deste modo, a recirculacéo interna de catalisador em reatores FCC tem sido alvo de
varias pesquisas no que diz respeito a leitos fluidizados circulantes: WEI et al.(1995);
CHENG et al.(1998); WANG et al.(1998) determinaram que a maior concentracdo de
solidos em torno do nucleo provoca o escorregamento das particulas pela parede em
sentido descendente. DAVIDSON (2000) analisou 0 modelo nucleo — anular a partir de
dados de experimentos da literatura, determinando o fluxo massico de sélidos nas regides de
nucleo e anular, o que permitiu determinar a velocidade com que o filme de particulas escoa
no sentido descendente a parede do riser, provando que a velocidade de deslizamento (slip)
é muito maior que a velocidade terminal das particulas na regido anular.

ZHU e WANG (2010) estudaram o padrdo de escoamento nucleo — anular em
sistemas multifasico do tipo gas — solido, a fim de caracterizar um problema tipico de
reatores de FCC, a recirculacdo interna dos sélidos em regime de transporte denso,
esquematizada na Figura 13. Exploraram a condi¢do de ndo equilibrio hidrodinamico das
particulas sélidas, mostrando a presenca de uma forca resistente resultante da colisdo entre
particulas quando os sélidos séo acelerados em transporte de fase densa, o que difere das
premissas de equilibrio local em que se baseia a modelagem atual da teoria da energia
cinética para a fase particulada, concluindo que para uma modelagem completa desta
resisténcia induzida por colisdo, hd necessidade de uma revisdo total da teoria da energia

cinética granular.
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RAO et al (2011) afirmou que a queda do filme de particulas proximo a parede do
riser tem forte influéncia da formacdo de aglomerado (cluster), e estimou a espessura deste
filme a partir de uma analise adimensional das propriedades do cluster.

PANDAY et al (2016) desenvolveram um modelo dindmico do riser a partir da
conservacdo da massa de sélidos, calculando o tempo de residéncia médio da particula sélida
no riser. LAPPAS et al (2017), apresentaram o efeito do tempo de residéncia do catalisador

na conversao da matéria — prima, mostrando que o tempo de residéncia do catalisador varia

com o volume do reator e com a taxa de circulacdo do catalisador.
Desta forma, faz — se necessario um estudo mais aprofundado do padrdo de escoamento

nacleo — anular em sistemas bifasicos do tipo gas - sélido, no intuito de promover o melhor

desempenho dos reatores de FCC, na tentativa de minimizar a recirculacdo interna dos

solidos.
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3 MATERIAL E METODOS

Os estudos experimentais do comportamento fluidodindmico do processo de
craqueamento catalitico (Fluid Catalytic Cracking - FCC) foram realizados na Unidade Piloto
a Frio (UPF), que se encontra no Laboratorio Prof. Dr. Cornelius Keller do Departamento de
Energia Nuclear (DEN), do Centro de Tecnologia e Geociéncias — Escola de Engenharia de
Pernambuco (CTG — EEP), da Universidade Federal de Pernambuco (UFPE). A unidade em
questdo refere-se a um sistema de leito fluidizado circulante a frio, para obter parametros
validos num projeto de scale-up de reatores industriais.

3.1 Unidade piloto a frio

A Unidade Piloto a Frio (UPF), € um modelo em escala reduzida com sistema de leito
fluidizado circulante. O funcionamento da UPF esta ligado a um conjunto de trés sistemas
béasicos, sendo eles: ciclo do catalisador, sistema de controle e sistema de medidas, como

esquematizado na Figura 14.

Figura 14 — Esquema dos sistemas da UPF
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Fonte: Autoria propria

O ciclo do catalisador é formado por trés subsistemas: pneumatico, de injecdo de
solidos e de separacdo. Ja no sistema de controle, sdo determinadas as variaveis de controle

do processo, sendo elas vazdo de ar comprimido (set point) e abertura de valvula (%), que
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refletem no fluxo de sélidos inserido na unidade, e por fim, o sistema de medidas, cujas
variaveis medidas sdo vazdo de ar comprimido variando de acordo com o tempo, pressao e
intensidade da radiagcdo. Os sistemas demonstrados na Figura 14 serdo descritos mais
detalhadamente nas Subsecgdes 3.1.1, 3.1.2 € 3.1.3.

3.1.1 Ciclo do catalisador

Um esquema do funcionamento da unidade piloto é apresentado na Figura 15. Todo o
processo tem inicio com os sistemas pneumatico e de injecdo de sélidos, onde, ar comprimido
e catalisador de FCC sé&o inseridos na base do riser, um tubo vertical de altura 6,37m e
didmetro interno 0,092m. A mistura entre as fases gasosa e s6lida promove a fluidizacdo das

particulas solidas em sentido ascendente ao longo do riser.

Figura 15 — Esquema da UPF do processo de craqueamento catalitico (FCC).
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Fonte: Adaptado de MOURA (2015)

Ao atingir o topo do riser, a mistura bifasica é segregada pelo sistema de separacdo. A
medida que o ar comprimido é liberado para o ambiente externo a UPF, o catalisador, por

acdo da gravidade, é direcionado para a coluna de retorno e depositado no alimentador
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gravitacional, local onde fica disposto todo o catalisador de FCC disponivel na UPF, através
da valvula de controle o catalisador é inserido novamente na unidade, sendo este processo, 0
ciclo do catalisador, cujos subsistemas serdo detalhados nas Subsegfes 3.1.1.1, 3.1.1.2 e
3.1.1.3.

3.1.1.1  Sistema pneumatico

O gés utilizado para a fluidizacdo das particulas sélidas, passa por um conjunto de
etapas antes de ser inserido no riser, a fim de garantir o perfeito funcionamento da unidade
piloto. Desta forma, a Figura 16 demostra o esquema de producdo e tratamento do ar

comprimido antes de ser direcionado para o riser.

Figura 16 — Esquema de producéo e tratamento do ar comprimido.
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Fonte: Autoria prépria

Inicialmente o ar € produzido no compressor de ar, tipo parafuso, modelo RSP 4015E,
marca Schulz, responsavel por gerar o ar comprimido. Apods a producdo, o ar comprimido é
direcionado para o separador de condensados, que estabiliza a distribuicdo de ar e armazena

ar comprimido de forma a suprir o sistema em picos de consumo. O secador de ar, modelo
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SRS90, marca Schulz, é responsavel por manter o ar comprimido a uma umidade relativa de

30%, de forma a fornecer condi¢des normais de funcionamento da UPF.
3.1.1.2  Sistema de injecdo de solidos

A massa de catalisador inserida no riser € administrada por uma valvula de controle de
pressdo, VPC (Valve for Pressure Control), desenvolvida por MOURA (2015), que pode ser

observada na Figura 17.

Figura 17 — Valvula de controle de pressao (VPC).

Garfo
giratorio

Fonte: Autoria propria.

A passagem do sélido é dada por um atuador elétrico que funciona por abertura
percentual, movimentando o garfo giratério que desobstrui a passagem dos solidos da coluna
de retorno (local onde esta disposto todo o catalisador da unidade) para o cilindro vertical que

conduz os sélidos ao riser, permitindo a interacdo entre a fase gasosa e particulada.
3.1.1.3  Sistema de separacao

A camara de separacdo é localizada no topo do riser, e nela ocorre a separacdo das
fases. O solido, por acdo da gravidade, é direcionado para a coluna de retorno e o gas,
utilizado para fluidizacdo das particulas sélidas, é direcionado para a area externa & UPF. Para

assegurar que o catalisador ndo seja arrastado pela fase gasosa para fora da unidade, a cAmara
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de separacdo é composta por quatro ciclones, ver a Figura 18(a), e um filtro de cartucho de
papel, ver Figura 18(b).

Figura 18 — Componentes do sistema de separa}géo daPF

(b) Filtro de cartucho de
papel

(a) Ciclones

Fonte: Autoria Propria

3.1.2 Sistema de medidas

O sistema de medidas da UPF é composto por um medidor de vazao, e por sensores de
pressao e mesas de transmissdo gama distribuidas ao longo do riser. Desta forma, é possivel
obter medidas de pressdo e intensidade de radiacdo da mistura bifasica ar — catalisador
durante a realizacdo dos experimentos, 0 que permite estudar com precisao a fluidodinamica
do escoamento gas — solido. As especificacbes dos equipamentos que compdem o sistema de
medidas estdo descritas nas Subsecfes 3.1.2.1, 3.1.2.2 ¢ 3.1.2.3.

3.1.21 Medidor de vazao

Ap0s o processo de tratamento do ar comprimido, conforme descrito no item 3.1.1.1, 0
medidor de vazdo, marca BROOKS - SLA5853, controla o volume de ar em litros por minuto

[L/min] inserido na unidade. A Figura 19 apresenta o medidor de vazao utilizado.
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Figura 19 — Medidor de vazdo BROOKS SLA5853

Fonte: Autoria propria

Este medidor recebe protecdo de valvulas do tipo solenoides, as quais s permitirdo a
passagem do fluxo de ar através dos mesmos em condicdes de pressao e umidade adequadas.

3.1.2.2  Sensores de pressao

Sensores de pressdo podem fornecer informag6es basicas de pressdo, como tambem
altura da coluna, regime de escoamento e qualidade da fluidizacdo (HORIO et al., 2003). A
unidade dispGe de sensores eletronicos de pressdo fabricante ZURICH, Modelo PSI.420,
conforme a Figura 20, cuja faixa de medicdo é de Ombar a 50mbar. Estes sensores estdo
distribuidos ao longo do riser e dispostos a 0,804m, 2,137m, 4,192m e 6,044m tendo como
referéncia o solo. Logo ap6s o injetor de ar comprimido, existe um sensor de presséo,
posicionado a 0,245m do solo, cuja finalidade ¢ medir a pressdo de entrada do ar comprimido

no riser. O esquema da Figura 15 mostra a distribuicdo destes sensores na unidade.

Figura 20 — Sensor de pressao P1

Fonte: Autoria propria
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As informacdes de pressao coletadas sdo utilizadas para estimar a perda de carga no
escoamento gas — solido ao longo do reator riser, 0 que permite a obtencdo da fracdo
volumétrica média das fases, através da técnica do gradiente de pressao.

3.1.2.3  Sistema de transmissdo gama

As técnicas ndo intrusivas sdo adequadas para estudar em detalhes o comportamento
do fluxo interno em tubos e, em geral, a dindmica de fluidos de sistemas multicomponentes.
Técnicas envolvendo o uso de radiacdo, permitem que uma mistura multicomponente seja
quantificada e pode fazer uma previsdo dos perfis radiais e axiais da distribuicdo da fracéo
volumeétrica dos componentes, LOURENCO et al (2003).

Desta forma, um arranjo robusto foi feito na instalacdo do detector e na blindagem da
fonte gama para 0 modelo experimental de riser a frio que foi construido (Figura 21). A
captacdo da interagdo da radiacdo emitida pela fonte de is6topos de **Am com intensidade de
7,4.10° Bq, é feita por um detector de 2"x 2" Nal (T1), acoplado a um analisador multicanal,
fornecido por um software Genie 2000 Canberra para avaliagcdo do espectro. As medidas sdo
avaliadas através da integracéo do fotopico de 0,060MeV do espectro ***Am. O feixe gama é
direcionado, tanto na saida da fonte quanto na entrada do detector, por colimadores de 5,5 mm

de didmetro. A secédo de Teste 1 pode ser observada na Figura 21.

Figura 21 — Tomografo de transmissédo da radiacdo gama na primeira se¢do de Teste da UPF.

!
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Fonte: MOURA (2015).

Cada secdo consiste de duas mesas coordenadas por motores de passo, que permitem a

varredura de toda a seccdo transversal do riser a partir do movimento paralelo do sistema
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fonte — detector. As medidas por transmissdo de radiacdo gama, sdo adquiridas através de trés
secOes de teste distribuidas ao longo do riser, como demonstrado no esquema da Figura 15,
posicionadas a 1,274m, 2,500m e 4,566m, tendo como referéncia o solo.

3.1.3 Sistema de controle

A variaveis de processo, vazdo de ar comprimido e abertura de valvula, apds serem
determinadas, sdo inseridas em um programa de supervisorio, cuja interface pode ser
observada na Figura 22.

Figura 22 — Interface de controle do supervisério da UPF.
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Fonte: Autoria Propria.

Na Figura 22, nos itens 2 e 3 sdo digitados os valores de vazdo desejada (set point) e
abertura de valvula que serdo inseridos no riser. Além disso, o sistema de supervisorio
monitora algumas variaveis medidas na unidade, por exemplo, vazdo volumétrica de ar no

item 1 e as pressdes ao longo do riser, nos itens 4 a 8.

3.2 Procedimento experimental
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O procedimento experimental foi organizado de forma a atender os objetivos
propostos nessa dissertacdo. Inicialmente, na determinacdo do coeficiente de atenuagéo
massico para o catalisador desativado, que serd o novo particulado a ser utilizado na UPF, em
sequida, utilizar modelos fluidodinamicos da literatura para determinar as fragdes
volumétricas de solido nos eixos radial e axial, como também, a concentracdo de solidos, a
partir das técnicas de gradiente de pressdo e transmissdo gama. Desenvolver metodologia para
calcular a massa em circulacdo no riser, para assim, determinar as condic¢des limite do
transporte de solidos na UPF, e por fim, desenvolver metodologia para determinar a

recirculacdo interna de sélidos na regido densa do escoamento.

3.2.1 Caracterizacdo do catalisador

Ao longo do tempo, houve perda de massa do catalisador de FCC durante a realizagédo
de experimentos na Unidade Piloto a Frio (UPF). Na fase atual dos trabalhos, a quantidade
disponivel esta reduzida. Sendo assim, o catalisador ativado, que é atualmente utilizado, foi
substituido pelo catalisador desativado, também chamado de equilibrio, cedido pela Refinaria
Presidente Getulio Vargas — PETROBAS/REPAR.

Neste topico, estdo descritas as analises fisicas necessarias para determinacdo do
coeficiente de atenuacdo massico dos catalisadores ativado e desativado. Sendo assim, foi
determinado o coeficiente de atenuacdo massico experimental, através da obtencdo dos
valores de coeficiente de atenuacdo linear e densidade aparente, e no intuito de validar os
resultados experimentais, também foi obtido o coeficiente de atenuacdo massico de
referéncia, através da base de dados NIST XCOM, cujo parametro de entrada € a composicao
quimica do catalisador, que foi obtida através da técnica de difracdo de raios X (DRX).

Todas as incertezas mencionadas nesse topico foram obtidas tendo como referéncia o

guia para a expressdo de incerteza de medicdo (INMETRO 2008).

3.2.2 Coeficiente de atenuacéo linear dos catalisadores

A relacdo entre os fétons transmitidos pelo absorvedor (1) e os fotons transmitidos sem

a presenga do mesmo (1 ) € dada pela lei de Beer-Lambert, conforme Equagéo 24.

Como o coeficiente de atenuacdo linear depende da energia dos fétons, foram
utilizadas duas fontes emissoras de radiacdo gama, sendo elas *'Cs e *Am, cujas

informac0des estdo descritas na Tabela 4.
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Tabela 4 — Caracteristicas das fontes de radiacdo gama utilizadas no presente trabalho.

Fonte de Radioativa Fotopico (keV)  Meia Vida (anos)  Atividade (Bq)

Bics 662 30,1 3,7.108
21Am 59,5 241 7.4.10°

Fonte: Autoria propria
Foram escolhidas uma fonte de baixa energia (***Am) e uma de alta energia (**'Cs),

para que fosse determinada a fonte que permitiria melhor inferéncia dos dados para as
medidas de transmisséo gama na UPF.

3.2.3 Arranjo experimental

Na Equacdo 24, | e |, foram determinadas a partir de tomografia computadorizada de

raios gama de 12 geracdo (TCG-12G), cujo arranjo experimental pode ser observado na
Figura 23.

Figura 23 — Tomografo computadorizado de raios gama (TGC — 1°G).

Fonte: Autoria propria.

Para a captacdo dos fotons de radiacdo, foi utilizado um detector composto por um
cristal cintilador de Nal(Tl) acoplado a uma fotomultiplicadora (Figura 24), ligada ao

Analisador Multicanal — MCA modelo Osprey.
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Figura 24 — Detector CANBERRA composto por um cristal cintilador de Nal(Tl) acoplado a

uma fotomultiplicadora

Fonte: Autoria propria

O sistema mecéanico do tomégrafo € movimentado por motores de passo, com

coordenadas (x, y), onde x representa 0 passo de translacdo, ou angulo de rotacdo e y

corresponde a medida de transmissdo gama. O programa de controle do sistema TCG — 123G
foi desenvolvido através do software LabVIEW (MOURA, 2015), o qual interage com o

sistema de deteccdo e movimento da mesa. A interface grafica do programa de controle

utilizada para este experimento esta representada na Figura 25.

Figura 25 — Interface dos programas de controle manual TCG - 18G.

P Controle Manual.vi

File Edit View Project Operate Tools Window Help
»|2|[@[n] !
Parametros Status Habilitar Servodriver
Passo (mm) Posigdo (mm) : Ligado
e o ‘ =
Anculo (ras) Angulo (graus) Diregéo do Translado
o Y ‘ = —a
Controle Translado Controle Rotacdo  Contagem
Translado Rotacionar Contagem
Giro Stop
STOP
Supervisério Tomo 1.lvprojMy Computer | < >

Fonte: Autoria prépria

Esta interface apresenta o0s seguintes parametros de entrada:

e Parametros da tomografia:

passo linear e passo angular;

e Habilitar Servodriver: Habilita a comunicacdo entre o computador e o sistema

TCG - 183G por intermédio de placas de interface com comunicacdo via porta

paralela e USB (Universal Serial Bus);

e Direcgéo do translado: Habilita a direcdo do translado ascendente ou descendente;
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e Controle: translado ou retorno de translado, rotacionar ou retorno do giro.
Os valores intensidade da radiacdo gama sdo obtidas através da interface do
programa, ver Figura 26, e representam a atenuacdo proveniente da interacdo da radiacdo com
0 material absorvedor.

Figura 26 — Interface dos programas das medidas de intensidade da radiacdo gama.

®) CallingOspreyDLL.vi Front Panel

Eile Edit Yiew Project Operate Tools ‘Window Help
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[ l 8.
Fonte: Autoria prépria

3.2.3.1  Descricado experimental: calculo do coeficiente de atenuacdo dos catalisadores

Como o catalisador ¢ uma particula do grupo Geldart A, foi confeccionado um
recipiente retangular de acrilico, com as seguintes dimensdes fisicas: comprimento
(119,44 £0,04) mm e k = 2,43, altura (72,03 + 0,03) mm, com k = 2,18 e largura
(94,42 £ 0,03) mm, com k = 2,18. O recipiente sem e com catalisador pode ser observado nas

Figuras 27(a) e 27(b), respectivamente.

Figura 27 — Caixa retangular de acrilico com divisorias fixas.

(a) Sem catalisador (b) Com catalisador
Fonte: Autoria propria
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Inicialmente foram realizados testes de determinacdo do posicionamento do
recipiente para que as medidas fossem adquiridas em condi¢des de repetitividade. Sendo
assim, o recipiente foi posicionado de forma que seu centro geométrico coincidiu com a

origem do eixo de coordenadas x e y do tomdgrafo (Figura 28).

Figura 28 — Posicionamento do recipiente vazio.

Fonte: Autoria propria

O recipiente foi construido com divisorias fixas, na intencdo de obter diferentes
valores de atenuacdo do catalisador para diferentes espessuras. Desta forma, u = (I, X),

sendo | o valor de intensidade emergente e x a espessura decorrente das divisdes criadas.

A variacdo do espacamento entre as divisérias fixas, X foi obtida por uma

progressao aritmética, representada por:

X; =X, +X%,paraj=123,..,N-1N. (32)

sendo x, a espessura do compartimento com catalisador na primeira posicdo

(12,75 £ 0,11 mm) e N é a quantidade de compartimento criados, neste caso, N = 8.
A Figura 29 demonstra a influéncia da variacdo de espessura no preenchimento de
catalisador no recipiente de acrilico, conforme Equacdo 32, para o primeiro e segundo

compartimento, respectivamente.



49

Figura 29 — Medidas das intensidades da radiacdo gama do catalisador ativado

(a) primeiro compartimento (b) segundo compartimento
Fonte: Autoria prépria

Os parametros de varredura TCG — 1°G utilizados no experimento foram: posi¢éo de
leitura de referéncia e tempo de contagem, cujos valores utilizados estdo apresentados na
Tabela 5.

Tabela 5 — Parametros do sistema de controle do TCG — 123G manual

Variavel de processo Valor Unidade
Posicao de leitura de referencia, Xy 91 mm (milimetros)
Tempo de contagem, t. 180 s (segundos)

Fonte: Autoria prépria

Foram realizadas 5 repeticdes para cada compartimento nas condicbes com e sem
catalisador, totalizando 90 experimentos, dos quais 45 ensaios sdo para caixa de acrilico nas
condicdes de vazio. O tempo total de escaneamento tomografico foi de aproximadamente

duas horas e meia para cada catalisador.
3.2.3.2  Modelagem matematica da atenuacdo de raios gama

O sistema analisado é formado pelos materiais que compdem a caixa de acrilico e pelo
catalisador, conforme apresentado na Figura 29. Portanto, reescrevendo a Equacédo 24, tem —

se que a intensidade do feixe que atravessa a caixa de acrilico com catalisador, I (feixe de

radiacdo emergente), poder ser expresso:

I, =16e“* (33)
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em que u é o coeficiente de atenuacdo linear do catalisador a ser analisado [cm™], x. é a
espessura da trajetéria composta por catalisador [cm], e I, é a intensidade do feixe que

atravessa a caixa de acrilico na condigdo de vazio, determinada por:

I, =1,e% (34)

em que, u, é o coeficiente de atenuacio linear do material do acrilico [cm™]; Io é a intensidade

da radiacdo incidente, e X, é a espessura de acrilico na trajetéria da radiacao (Xa=3x).

Ao invés de calcular a intensidade do feixe de radiagdo emergente, I, definido pela
Equacdo 34, basta realizar medidas de atenuagdo na caixa de acrilico nas mesmas condi¢Ges

experimentais, porém sem catalisador.

Reorganizando a Equacéo 33 e aplicando logaritmos neperianos em ambos os lados,
chega — se a equacéo da atenuacéo de raios gama para o catalisador, definida por:

In (:—Vj = U.X, (35)

sendo I. e |, as intensidade do feixe que atravessam a caixa de acrilico nas condi¢es com e
sem catalisador, respectivamente; u. € o coeficiente de atenuacdo linear do catalisador a ser
analisado [cm™], x. a espessura da trajetoria com catalisador [cm].

Reescrevendo a Equacéo 35, na forma da equacéo linear reduzida de uma reta, temos:

ymod = b0 + bJ.X (36)

sendo a atenuacdo da radiacdo gama representada por Ymed = In(l¢/lv), by =0 e b, = uc 0

coeficiente de atenuacdo linear do catalisador.

Como visto na Equacdo 36, o coeficiente de atenuacdo linear pode ser estimado
através de uma equacdo linear, desta forma, para os diferentes valores de intensidade relativa
obtidos de acordo com as variacdes de espessura criadas na caixa de acrilico, foi utilizado o
método de minimos quadrados linear (MQL), que corresponde a um ajuste baseado na
minimizacdo dos erros residuais entre os pontos da curva e o0s dados experimentais
(CHAPRA e CANALE, 2016).
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Através do método de MQL, que pode ser representado pela Equagéo 36, foi obtida a
equacéo da reta que melhor representa os dados de atenuacéo adquiridos, com a finalidade de
determinar o parametro b, que corresponde ao coeficiente de atenuagdo linear dos

catalisadores.

3.2.4 Densidade aparente

A densidade aparente, p, para o catalisador ativado e desativado foi calculada pela

seguinte expressao:

(37)

_m
Y,

em que m é a massa de catalisador que ocupou o volume, V, do cilindro de acrilico utilizado
para dispor o catalisador na obtencdo das medidas de massa.

O tubo cilindrico de acrilico possui as seguintes dimensbes fisicas:
1,6042 £ 0,0067 cm de diametro interno, com k = 2,52 e 10,5192 + 0,0046 cm de altura
interna, com k = 2,28. Na Figura 30 pode-se observar o recipiente de catalisador sem e com

material.

Figura 30 — Recipiente de catalisador de FCC

(a) Sem material (b) Com material

Fonte: Autoria propria

Para determinacdo do volume interno do recipiente ocupado por catalisador, foi

utilizada a seguinte equacao:
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7zD?h
4

(38)

sendo r o raio interno e h a altura interna do recipiente.

A densidade dos catalisadores foi calculada utilizando a Equacéo 37, cujo volume foi
determinado pela Equacdo 38. As massas dos catalisadores foram medidas com uma balanca
analitica Shimadzu, modelo AUY?220, cujas especificacdes técnicas estdo dispostas na
Tabela 6. Primeiramente foram feitas trés medidas do recipiente vazio, a cada medida a
balanca foi zerada para que ndo houvesse interferéncia das medidas anteriores. Apds isso, foi
inserido catalisador ativado até que o recipiente fosse completamente preenchido. A
metodologia utilizada para o recipiente vazio se repetiu para 0 recipiente com 0S

catalisadores.

Tabela 6 — Especificagdes Técnicas da Balanca Analitica Shimadzu.

Variavel Especificacdo
Capacidade de pesagem 220 g
Precisdo 0,0001 g (0,1 mg)
Repetibilidade <0,1mg
Linearidade +0,2mg
Tempo de resposta 3s
Temperatura de operacao 5a40°C

Fonte: Autoria prépria

3.2.5 Coeficiente de atenuacéo massico dos catalisadores

A metodologia para obtencdo do coeficiente de atenuagdo massico dos catalisadores
consistiu em duas etapas, sendo elas a determinacdo do coeficiente de atenuacdo linear,
conforme descrito na Subsecdo 3.2.2, e na determinacdo da densidade dos catalisadores,
conforme descrito na Subsecédo 3.2.4.

Os valores do coeficiente de atenuacdo massico, para cada catalisador, foram

determinados através da seguinte equacéo:

My =— (39)
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em que | é o coeficiente de atenuagdo linear do catalisador e p a densidade do meio. Em
suma, serdo obtidos valores de p, para o catalisador ativado utilizando as fontes de *’Cs e

21 Am, como também para o catalisador desativado utilizando as mesmas fontes.

3.2.6 Composicao dos catalisadores

A anélise morfol6gica dos catalisadores foi realizada por Microscopia Eletronica de
Varredura (MEV), por um microscopio eletrénico da TESCAN, modelo VEJA 3SBH. Desta
forma foi possivel verificar, através de imagens, alteraces na morfologia dos grdos do
catalisador nos estados ativado e desativado. Acoplado ao equipamento de MEV, ha um
difratbmetro de raios-x XRD 6000 (DRX), da Shimadzu, que permitiu a obtencdo da
composicdo quimica dos catalisadores, com o intuito de avaliar as possiveis modificagdes
quimicas que ocorreram no catalisador ativado, decorrente do processo de cragqueamento que
levaram a sua desativagdo. Ambas as analise foram realizadas no Laboratorio de Microscopia
de Engenharia Mecéanica na Unidade Académica de Engenharia Mecanica (UAEM), da
Universidade Federal de Campina Grande (UFCG).

Os valores de composicdo obtidos pelo equipamento de Difracdo de Raios X (DRX),
foram utilizados como dados de entrada para obtencdo do coeficiente de atenuagdo massico
atraveés do software NIST XCOM, que foi utilizado como medida comparativa de referéncia

para validar os dados obtidos experimentalmente dos coeficientes de atenuacéo.

3.3 Avaliacdo dos parametros fluidodinamicos na UPF.

Nesta secdo serdo descritos os parametros fluidodinamicos a serem avaliados na UPF,
sendo eles: perfil de pressdo axial, fracdo volumétrica e concentracdo de solidos nos eixos

axial e radial, necessarios para a compreensdo dos escoamento gas-solido na unidade.

3.3.1 Perfil de pressédo ao longo do riser

No intuito de determinar a pressdo em qualquer ponto do riser, um modelo baseado
nas condicGes de operacdo da UPF foi proposto. Como descrito na Subsecdo 3.1.2.2, a
existéncia de sensores de pressdo ao longo do riser tem como objetivo a obtencdo do valor da
queda de pressdo entre dois sensores, 0 que permite a obtencdo da fracdo volumétrica média

de solidos, correspondente ao volume de controle analisado.



54

A variacdo de pressdo ao longo do riser apresenta um decréscimo exponencial na
distribuicdo de pressdo axial, como demostrado por NIEUWLAND et al (1997) e
LIU et al (2011), por exemplo, logo, 0 modelo matematico utilizado para o ajuste aos dados
experimentais, para descrever a variagao de pressdo ao longo do riser da UPF, é expresso por:

P=ae*" (40)

sendo P o valor de pressdo correspondente a altura, h, e, a, e a, os parametros do modelo,

ajustados por meio da minimizacao da soma de quadrados dos desvios, usando regressao nao
linear, isto €, método de minimos quadrados ndo linear (MQNL).

Para estabelecer os pardmetros do modelo matematico definido pela Equacéo 40, foi
adotada uma metodologia experimental que teve como referéncia, um valor de vazéo
volumétrica de ar fixa (set point) e uma variacdo de fluxo massico de solido, controlada pela
abertura da valvula (VPC), com objetivo de descrever a variacdo de pressdao e a minima
concentracdo de solido detectavel pelos sensores de presséo ao longo do riser.

Portanto, utilizou — se inicialmente uma abertura em 50% da VPC, aumentado
gradativamente a cada 1%, até que houvesse um distanciamento entre os valores das medidas
de queda de pressdo ao longo do riser, com o objetivo de determinar a minima concentragdo
de solido detectavel pelos sensores de pressdo, ou seja, determinar a partir de que abertura da

VPC, as medidas de queda de pressdo ao longo do riser foram distinguidas por estes sensores.

3.3.2 Fracado volumétrica axial e radial dos solidos

Para investigacdo da fluidodindmica na UPF, serdo analisadas as distribuicdes de
fracdo volumétrica radial e axial obtidas através de medidas de pressdo e transmissao gama

ao longo do riser.

3.3.2.1  Técnica do gradiente de pressao

Industrialmente, a técnica para determinar a fracdo volumétrica, consiste em
determinar a diferenca de pressdo no riser, 4P, entre dois pontos a uma distancia AL entre
eles. Por ser uma técnica invasiva, ha perturbacdo do escoamento nas regides proximas aos

sensores de pressdo, no interior do riser. Através deste método, obtém-se a fracdo volumétrica
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média de sélidos entre dois medidores de pressao, tornando-se assim, uma medida indireta. A

fracéo volumetrica media de solido, &, € determinada por:

) (41)

em que c é a fator de converséo (c = 9,80638 Pa/mmH,0), p sdo as massas especificas [kg/m°]
e os indices inferiores p e g representam a particula (catalisador) e o géas (ar), respectivamente,
AP ¢ a queda de pressdo medida nas se¢Bes de testes ao longo do riser [nmH,0], e 4L € a

distancia entre as secOes teste [m].

A utilizacdo da Equacdo 41 consiste na técnica mais simples a ser aplicada na
determinacéo da fracad volumétrica e, por este motivo, € restrita. Deve ser aplicada somente a
escoamentos verticais e para gas a baixa pressdo, o peso de gas no leito sera desprezivel se

comparado ao peso de solido, o que condiz com o presente estudo. (CREMASCO, 2012)

3.3.2.2  Técnica de transmissao gama

Técnicas ndo invasivas com o uso da radiacdo sdo adequadas para o estudo detalhado
do comportamento fluidodinamico em riser em escala piloto a frio, permitindo a obtencéo
dos perfis radiais de distribuicdo da fracdo volumétrica de sélidos, como mostrado na
Subsecdo 2.4.1. Com isso, foi calculado atraves de medidas de radiagdo gama, a fracdo
volumétrica radial dos sélidos, conforme Equacéao 29.

O escaneamento da sessao transversal do riser permitiu a obtencdo de uma matriz de
dados de intensidade, correspondente as cordas internas do riser, calculadas pela
Equacdo 26. Assim, foi possivel determinar, de forma direta, a fracdo volumétrica dos
solidos em uma regido especifica do riser. Através destes valores de fracdo volumétrica,
foram avaliados os perfis de distribuicdo de solidos no eixo radial, para diferentes condicGes

de operacéo.

3.3.3 Distribuicdo de concentracao de sélidos ao longo do riser

A distribuicdo de concentracdo de solido, Cs, dada em [kg/m?3] ao longo do riser, é

determinada por:
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C = Pyt (42)

em que ps é a densidade do sdlido e & a fracdo volumétrica de solido calculada pela
Equacdo 41. Substituindo & por &, que representa a fracdo volumétrica radial, calculada
pela Equacgdo 29, é possivel determinar a concentracdo radial dos sélidos em uma regido
especifica do riser.

3.4 Massa de solidos em circulacéo no riser

O catalisador é inserido no riser a partir da valvula de controle de presséo, VPC, que
funciona em abertura percentual, como descrito no item 3.1.1.2. Dessa forma, ndo se tem a
medida direta da massa de catalisador, m, inserida no riser. Sendo assim, com o objetivo
calcular m¢, uma régua milimétrica foi posicionada ao lado da coluna de retorno, conforme
ilustra a Figura 31, para estimar a taxa de solido inserida no riser a partir da variacdo de

massa na coluna de retorno.

Figura 31 — Régua milimétrica posicionada ao lado da coluna de retorno
2

Fonte: Autoria propria
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O catalisador encontra-se compactado na coluna de retorno, e, para uma condicdo de
operacao especifica na unidade, o selo do catalisador (valor maximo de s6lido na coluna de
retorno) vai baixando até que o sistema entre em estado estacionario, fazendo com que a
massa de catalisador inserida no riser se torne constante. A Figura 32 apresenta um esquema
da variagdo de massa do catalisador na coluna de retorno, quando a UPF estd em
funcionamento.

Figura 32 — Esquema da variacao do nivel de catalisador na coluna de retorno

Coluna de
retorno

Valvula de controle
de pressio (VPC)

s, VPC

Fonte: Autoria prépria

Como visto no esquema da Figura 32, quando a massa de catalisador que entra no

riser, &, qc ,

e igual a massa que sai do riser e volta para a coluna de retorno, n&,, conclui-se
gue o sistema atingiu o estado estacionario, ou seja, nao ha variacéo de nivel de catalisador na
coluna de retorno, o que reflete a um comprimento, Lag, fixo na régua localizada ao lado da
coluna de retorno.

Entdo, estabelecendo uma correlacdo entre massa em quilograma e comprimento em
milimetro, foi possivel estimar a massa de catalisador em circulacdo no riser. Para isso, foi
utilizado um recipiente com o mesmo diametro da coluna de retorno, demonstrado na

Figura 33, para determinar essa correlacéo.
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Figura 33 — Recipiente da coluna de retorno

Fonte: Autoria propria.

Foi inserido uma quantidade de catalisador neste recipiente, m;, sem compactacao,
para obter boa representacdo da forma que o catalisador esta disposto na coluna de retorno.
Foi medida a altura correspondente desta massa no recipiente, hg. Sendo, a relacdo entre

massa e milimetro no recipiente estimada por:

Ivlm = (43)

Sendo M a quantidade de catalisador por milimetro no recipiente da coluna de
retorno em kg/mm. Logo, a massa de catalisador em circulacdo no riser, M,, pode ser descrita

como.

M r = M mAhc (44)

sendo M, a massa de catalisador por milimetro estimado pela Equacdo 43, e 4h,, a variacao
de massa de catalisador observada na régua graduada ao lado da coluna de retorno, para uma

condicao de operacdo especifica.

3.5 Condic0es limite do transporte de sélidos no riser

Com a troca do catalisador ativado pelo desativado, foi necessario determinar as
condicGes de operacdo padrdo da unidade piloto. Para isso, foi determinada a curva de
velocidade de choking, que ocorre quando a velocidade do fluido alcanca um valor critico em

que as particulas passam a se mover no sentido descendente no interior do riser, ou seja, tem



59

inicio uma circulagdo interna das particulas, em que estas ascendem no centro do riser e
descem nas regiGes proximas a sua parede.

A curva de velocidade de choking para o riser foi definida segundo WILSON (1997)

0,347 0,214 / = 0,246
o _g,07| 2 (Gsdp] 4 (45)
gdp pg H DT

em que p é a massa especifica da particula (p) ou do gés (g), kg/m*; p é viscosidade absoluta
que p p p p gas (9), kg H

por:

do gés, [Pa.s]; dp é 0 diametro médio da particula, m; g é aceleracdo da gravidade, m/s*; D é

o diametro interno do riser, e G; é o fluxo méssico da particula no riser, kg/m?’s.
Como fluxo massico de solidos (Gs) ainda ndo esta definido na unidade, pelo fato de
ndo se ter um controle direto da valvula que coordena a passagem de sdlido da coluna de

retorno para o riser, o valor de G foi estimado por:

M
G, = A Ar (46)

Sendo M, a massa de catalisador em circulagdo no riser, Equacdo 44, [kg], A, area da segdo

transversal [m?] e At é a variacdo no tempo [s]. Plotando os valores de v¢, em funcdo do fluxo
massico de solidos, Gs, obtém- se o perfil de velocidade de choking para o riser, ou seja, 0S
limites em que a fase gasosa é capaz de arrastar a fase particulada.

Sendo assim, determinando a velocidade da particula em funcdo do fluxo massico é
possivel estimar o fluxo massico de sélidos permitido para o riser, de acordo com cada
condicao de operacdo na UPF. Assim, a velocidade da particula, us, foi determinada segundo

uma correlacdo proposta por KNOWLTON (1997) por:

0, = §f{u, —v, )u? (47)

Plotando os valores de us em funcdo do fluxo massico de solidos, Gs, calculado pela
Equacdo 46, obtém- se o perfil de velocidade da particula no riser.
Determinar as condicOes padrdo de operagdo da UPF significa indicar o limite do

transporte de sélidos no riser, ou seja, prever quando a fase gasosa ndo € mais capaz de
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arrastar a fase particulada, o que significar prever quando o sistema entrard em colapso. Para

tanto, é necessario que seja valida a seguinte condicéo:

u, =V, (48)

em que Us e Ve Sa0 as velocidade da particula e de choking, respectivamente.

Quando a condicdo disposta na Equacdo 48 é valida, a sobreposicdo das curvas de
velocidade choking, ven, € velocidade da particula, us, em funcdo do fluxo massico de sélidos,
Gs, se interceptam. Este ponto de intersecdo corresponde a estimativa de quando o sistema

entrara em colapso.

Reescrevendo a Equacdo 47, utilizando a Equacdo 48 e fazendo as manipulacdes

matematicas, chega-se a:

v3h +u§vh —ul=0 (49)

A Equacdo 49 é uma equacdo cubica, cuja solucdo € dada pela férmula de Tartaglia-

Ferro-Cardano:

\Y; =3_ﬂ_|_ q_2_|_p_3_|_3_g_ q_2_|_p_3 (50)
e 2 4 27 2 4 27

em que tem—se q = - Uy’ € p = Ug’.

3.6 Modelagem matematica do padréao de escoamento nucleo — anular

3.6.1 Medida da recirculacéo interna de catalisador

Para determinar a recirculacdo interna de solidos no riser, é necessario tratar a
distribuicdo de solidos de acordo com o padrdo de escoamento nucleo — anular, que esta

ligado ao comportamento da distribuicdo radial dos solidos, o que permite compreender e
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determinar com mais precisdo o fendmeno de recirculacdo interna que afeta os reatores
industriais de FCC.

Para uma analise inicial foi estabelecido um volume de controle especifico, neste caso,
a primeira mesa de transmissdo gama por corresponder a regido densa no transporte vertical
no riser da UPF, conforme pode ser visto na Figura 34, e ser a regido onde ha maior taxa de

recirculagdo interna de s6lidos no riser (ZHU e WANG, 2010).

Figura 34 — Primeira secéo de teste da UPF.

Fonte: Autoria propria.

Para o sistema de transporte pneumatico gas-solido, supondo uma distribuicéo
uniforme na secdo transversal ao escoamento no riser, a fracdo volumétrica, conforme
Equacdo 11, reescrita em funcdo das variaveis de operacdo da fase particulada pode ser

expressa por:

i
T (51)

em que n& € a vazdo massica [Kg/s], A representa a area da secéo transversal do riser [m?]; us

corresponde a velocidade da fase [m/s] e ps a densidade [kg/m3]. O subscrito s esta associado

a fase particulada (catalisador).
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Para o caso de uma distribuicdo ndo uniforme das particuladas, levando em
consideracdo o padrdo de escoamento ndcleo — anular, observa — se um fluxo descendente de

solidos proximo a parede do riser, como esquematizado na Figura 35.

Figura 35 — Esquema fisico do padréo de escoamento nucleo — anular em leito fluidizado.

Regido de

Regido nucleo

anular

Fonte: Adaptado de BERRUTI (1995).

Na Figura 35, é notavel a distingdo das regides de nucleo e anular. A regido de nucleo
corresponde a zona em que o0s solidos escoam em sentido ascendente, com velocidade
intersticial do gas, ug, € do sdlido us. Ja na regido anular, o aglomerado de particulas proximo

a parede faz com que o solido escoe em sentido contrario ao fluxo, implicado a um valor de

~ P . anular . o Ly i
fracdo volumétrica de solidos, &, maior quando comparado a fragdo de solidos na regido

. nicleo . . , . ~
de nucleo, & . A velocidade com que o filme de particulas escoa em direcdo a base do

riser é chamada de velocidade do filme, Us.

Devido a ndo homogeneidade do fluxo, DAVIDSON (2000) estabeleceu que a fracao

volumeétrica do sistema (1-¢) corresponde a:

1—8 :ggucleo +gsanular (52)

nlcleo anular . - yy .
em que 55 e 85 Sao respectlvamente as fra(;oes volumétricas da fase partlculada nas

regibes de nucleo (regido diluida) e anular (regido densa) da secdo transversal do riser, e
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podem ser facilmente calculadas segundo condigbes propostas por DANTAS et al 2006,
conforme Equacgéo 31.

A partir do perfil de fragdo volumétrica radial dos solidos, obtido através da
Equacdo 29, aplicando as correlagfes propostas por DANTAS et al 2006, integrando as
areas correspondentes as regides de nucleo e anular, obtém-se os valores de fracdo

volumétrica dos sélidos em cada regido do riser, por:

1.
Z. _ngs dA (53)

sendo o = anular ou nlcleo para determinar a fracdo volumétrica média de s6lidos na regido

anular in , nicleo .
anular, &, ou naregido de nlcleo, &, respectivamente.

Reescrevendo a Equacdo 51 em funcéo da fracdo volumétrica de solidos na regido de

anular

ndcleo, &', e anular , ™ (DAVIDSON, 2000), tém-se que:

(cleo
gm]cleo — r&s (54)
) psA(U _Ut)

r.&nular

anular S

s =— 55
ps AU f ( )

sendo g™ e ng™* sdo as vazOes massicas de s6lidos nas regides central (escoamento
ascendente) e anular (escoamento descendente), respectivamente. E U, U, e U, sdo as

velocidades superficial do gas, terminal da particula isolada e do filme da fase s6lida proximo
a parede, respectivamente. Na Equacdo 54, observa-se que a velocidade de sélidos, us, foi
substituida pela subtragéo entre a velocidade superficial do gas, Ug, e a velocidade terminal da
particula, Uy, essa correlacdo € valida para a velocidade do sélido na regido de nucleo, com
demonstra DAVIDSON (2000).

A recirculacdo interna de sélidos pode ser determinada pela velocidade do filme, U,

que corresponde a velocidade com que as particulas descem préximo a parede do riser. Sendo
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assim, quanto menor o valor de Us menos pronunciada é a recirculagdo interna. Entdo,

reorganizando a Equacdo 55, o valor de Us pode ser determinado da seguinte forma:

r&nular
_ S
U f

= 56
gsanularpSA ( )

em que, ps, corresponde a densidade da particula, A, a &rea da secdo transversal ao riser,

anular ~ o T . ~
&, afracdo volumétrica de s6lidos na regido anular, calculada pela Equagdo 55, e ng™™",

a vazdo massica de sélidos na regido anular, definida por:
| (cl
r&;nu ar — rgsL_ rgszuc eo (57)

sendo n&determinada por:

& =G,A (58)
sendo Gs o fluxo massico de sélidos, estimado a partir da Equacdo 46, e A a area da se¢do
transversal do riser.

A vazdo massica na regido de nicleo, ng“*, foi obtida reorganizando a Equagéo 54,

por:

r&SUCIeO — gnL’JcIeopSA(U _Ut) (59)

S

nicleo ~ o n , . ~
sendo & o valor de fracdo volumétrica na regido de nucleo, obtido conforme a Equacéo

54; ps a densidade dos solido; A a area da secdo transversal do riser; U a velocidade
superficial do géas e a U; velocidade terminal da particula.

Obtido os valores de ng™*", conforme a Equagéo 57, obtém-se o valor da velocidade

do sélido do filme de particulas, Us, pela Equacao 56, indicando assim, com que velocidade os
solidos escoam em sentido descendente pelas paredes do riser. Desta forma foi possivel
definir as condi¢cdes de operacdo em que a recirculacdo interna é menos pronunciada no riser
da UPF.
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3.7 Condicg0es experimentais

A Tabela 7 apresenta os valores que foram utilizados nos estudos dos parametros
fluidodindmicos na UPF. Em resumo, a utilizacdo da técnica do gradiente de pressdo é
realizada modificando as variaveis de processos, tais como, a vazdo volumétrica de ar e o
fluxo méssico de solido da VPC (Aby,) nas realizagdes dos experimentos de 1 a 24 da Tabela
7. Enquanto, na aplicacdo do método da atenuacdo de radiacdo gama, a abertura da VPC foi
mantida a um valor constante de 54%, e uma variacdo da vazdo volumétrica de ar de

500 L/min; 600 L/min e 700 L/min, conforme Tabela 7 nos experimentos 26 a 28.

Tabela 7 — CondicGes experimentais para os ensaios de fluidodindmica na UPF.

Experimentos, Tempo de processo,

Método Qg(L/min) ADb,po(%)

Ne t,(min)
1 625 57 15
2 625 58 15
3 625 59 15
4 625 60 15
5 650 57 15
6 650 58 15
7 650 59 15
8 650 60 15
9 675 57 15
10 675 58 15
11 675 59 15
Do gradiente de 12 675 60 15
pressao 13 700 57 15
14 700 58 15
15 700 59 15
16 700 60 15
17 725 57 15
18 725 58 15
19 725 59 15
20 725 60 15
21 750 57 15
22 750 58 15
23 750 59 15
24 750 60 15
25 0 0 40
Da atenuagéo de 26 500 54 40
radiagdo gama 27 600 54 40
28 700 54 40

Fonte: Autoria propria



66

4 RESULTADOS E DISCUSSAO

Os resultados serdo apresentados utilizando a mesma subdivisdo da metodologia a partir
do Item 3.3, referente ao procedimento experimental, em resposta a cada objetivo proposto
nesta dissertacao.

4.1 Caracterizacao do catalisador

Serdo descritos os resultados obtidos para a caracterizacdo dos catalisadores ativado e
desativado, conforme descrito na metodologia.

4.1.1 Coeficiente de atenuacéo linear dos catalisadores ativado e desativado

Segundo o procedimento descrito na Subsecdo 3.2.3.1, foram obtidos valores de
atenuacdo do feixe de radiacdo gama referentes as variagdes de espessura de catalisador na
caixa de acrilico.

A relacdo de dependéncia linear entre os valores de atenuacdo da radiacéo e a variacao
de espessura foi determinada pelo coeficiente de correlacdo de Pearson, cujo valor encontrado
foi de 0,9999 para o catalisador ativado e 0,9996 para o catalisador desativado, evidenciando
assim, uma correlacdo linear positiva entre as variaveis.

Conforme descrito na Subsecéo 3.2.3.2, a Equacdo 24 (lei de Beer-Lambert) pode ser
escrita como uma funcao linear, dessa forma, o modelo matematico escolhido para representar
os dados experimentais foi 0 de minimos quadrados linear, com a finalidade de determinar os
parametros da equacdo da reta, onde o coeficiente angular, by, representa o coeficiente de
atenuacdo linear, Y, para os catalisadores ativado e desativado, apresentado na Tabela 8,
associado aos respectivos valores de incerteza expandida, calculados segundo a Equacdo A.13
(Apéndice), como também foram calculados os intervalos de confianca associados a cada
parametro pelas Equacdes A.11 e A.12 (Apéndice), como forma de assegurar a significancia

dos valores de b;.
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Tabela 8 — Valores de coeficiente de atenuag&o linear, utilizando fonte de ***Am, para os
catalisadores ativado e desativado, associado as suas respectivas incertezas expandidas e

intervalos de confianga

-1 -1
cm cm
Fonte u,(cm™) H(cm™)
Radioativa Experimental Inter\{alo de Experimental Inter\_/alo de
conflanga conflanga
241 [0,31287; [0,43414;
Am 0,3159 + 0,0092 0.3190] 0,4455 + 0,0048 0.45679]

Os subscritos A e D sdo referentes aos catalisadores de FCC ativado e desativado, respectivamente.

Fonte: Autoria propria

Os valores de intervalo de confianca indicam que ha 95% de probabilidade de que o
valor verdadeiro do parametro que representa a populagdo, S, estejam entre este intervalo.
Segundo os valores de intervalo de confianca listados na Tabela 8, pode-se concluir que b; é
um parametro significativo por ndo haver possibilidade de b; = 0, sendo assim, i pode ser
representado por b; em ambos 0s casos.

O grafico de dispersdo dos dados experimentais, ajustados pelo método de minimos
quadrados para os catalisadores ativado e desativado, utilizando a fonte de radiacdo gama

americio (***Am), esta demonstrado na Figura 36.

Figura 36 — Atenuac&o dos catalisadores utilizando a fonte ***Am.
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< 2.0¢f " e in Ii 0.3159 3

< 10¢f n ]

] o
0.0 PP A [ EPEPEP AT A [P AT A A | ISP A A A Lo u oo o0 a0y | PRSP AT
0.0 2.0 4, 6. 8. 10.0 12.0

Espessura, x(cm)

Fonte: Autoria propria
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A qualidade do ajuste demonstrado na Figura 36 foi quantificada pelo coeficiente de
determinacgéo, segundo a Equagdo Al (Apéndice). O valor de r? encontrado foi de 0,9999 e
0,9992, para os catalisadores ativado e desativado, nesta ordem, indicando que a reta de
regressdo encontrada € capaz de explicar 99% dos dados da populacéo.

Ja para a fonte de *'Cs, os valores de r (coeficiente de correlacdo de Pearson)
encontrados foram: 0,9984 para o catalisador ativado e 0,9997 para o catalisador desativado,
evidenciando uma correlacdo linear positiva entre as varigveis. Os valores de b; encontrados
estdo listados na Tabela 9, associados as suas respectivas incertezas expandidas e intervalos
de confianca.

Tabela 9 — Valores de coeficiente de atenuac&o linear, utilizando fonte de **'Cs, para os
catalisadores ativado e desativado, associado as suas respectivas incertezas expandidas e

intervalos de confianga

-1 -1
cm cm
Fonte H,(cm™) Hp(em™)
Radioativa Experimental Interv_alo de Experimental Interv_alo de
confianca confianca
137 [0,066951; [0,07501;
Cs 0,0706 + 0,0044 0,074193] 0,0766 + 0,0035 0,07822]

Os subscritos A e D sdo referentes aos catalisadores de FCC ativado e desativado, respectivamente.

Fonte: Autoria prépria

Como pode ser visto na Tabela 9, by # 0 em ambos os casos, demostrando assim a
significancia do parametro na reta de regressdo por haver 95% de probabilidade do valor
verdadeiro do pardmetro que representa a populacdo, /1, estar dentro deste intervalo, sendo
assim, 4 pode ser representado por b; em ambos 0s casos.

O grafico de dispersdo dos dados experimentais, ajustados pelo método de minimos
quadrados para os catalisadores ativado e desativado, utilizando a fonte de '*Cs, esta

demonstrado na Figura 37.
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Figura 37 — Atenuagc&o dos catalisadores utilizando a fonte de radiagio gama césio (**'Cs)
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Fonte: Autoria prépria.

A qualidade do ajuste demonstrado na Figura 37 foi quantificada pelo r2, onde o valor
encontrado foi de 0,9967 para catalisador ativado e 0,9995, para o catalisador desativado,
indicando que a reta de regressdo encontrada é capaz de explicar 99% dos dados da

populacéo.

4.1.2 Densidade aparente

Para determinar os valores de densidade aparente, inicialmente foi calculado o volume
do cilindro utilizado para dispor o catalisador, sendo encontrado, segundo a Equacéo 38, o
valor de (21,261 + 0,063) cm?3 para 95,45% de confianca e k = 2,52. Segundo o procedimento
descrito na Secdo 3.2.4, foram obtidos os valores de massa para cada catalisador. Os
resultados obtidos estdo dispostos na Tabela 10, associados aos valores de incerteza
expandida.

Tabela 10 — Massa dos catalisadores ativado e desativado, associado as respectivas

incertezas padrao, para 95,45% de confianca e k = 2,87 para ambas medidas

Catalisador Massa, m(g)
Ativado 17,7160 + 0,0202
Desativado 19,9338 + 0,0487

Fonte: Autoria propria
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Os valores citados na Tabela 10, correspondem ao valor médio obtido pela
reprodutibilidade das medidas de massa, associado a incerteza expandida, com k = 2,87 tanto
para o catalisador ativado quanto o desativado. Substituindo os valores de massa dos
catalisadores e o volume do cilindro na Equacdo 38, obtém — se a densidade aparente de cada
catalisador, cujos resultados estdo dispostos na Tabela 11, associado as respectivas incertezas
expandidas, com k = 2,43 para ambas medidas.

Tabela 11 — Valores de densidade obtidos para os catalisadores ativado e desativado,
associado as respectivas incertezas, para 95,45% de confianca e k=2,43 para ambas

medidas
Catalisador Densidade de bulk, o(g/cm?)
Ativado 0,8332 £ 0,0031
Desativado 0,9376 + 0,0079

Fonte: Autoria propria

Conforme poder ser visto na Tabela 11, o valor de densidade aparente para o
catalisador ativado é um pouco inferior quando comparada ao catalisador desativado. Este
comportamento também foi observado nos resultados encontrados por AZZI et al (1991),
cujos valores de densidade obtidos encontraram-se entre 0,76 g/cm3 e 0,79 g/cm3 para o
catalisador ativado e 0,85 g/cm? a 0,95 g/cm? para o catalisador desativado (equilibrio).

Através da analise realizada com Microscopia eletrénica de varredura (MEV), foi
possivel observar a estrutura morfologica dos catalisadores, conforme pode ser visto nas
Figuras 38 e 39. Na MEV realizada para o catalisador ativado, ver Figura 38, nota — se uma
distribuicdo de poros nas particulas, chamados sitios ativos. Estes sitios ativos sdo
responsaveis pelas reacdes de quebra das moléculas de hidrocarboneto no processo de

Craqueamento Catalitico Fluido (FCC) do petrdleo na industria petroquimica.



71

Figura 38 — Microscopia eletrdnica de varredura (MEV) do catalisador de FCC novo com

aumento de 200X, (a) e 1x10%X, (b)
e r i >!

SEM Hv: 300kV | WD:15.65mm VEGA3 TESCAN|

View fieid: 692 ym Det: SE 200 pm
SEM MAG: 200 x | Date(m/dly): 08123117 LAMMEA-UFCG

@ (b)

Fonte: Autoria propria

SEMHV:300kV | WD:15.85 mm [ VEGA3 TESCAN|
View field: 138 ym Det: SE 20 ym
SEM MAG: 1.00 kx | Date(m/dly): 0823117 LAMMEA-UFCG

Para o catalisador desativado, foram observadas mudancas em seu aspecto
morfologico, conforme a Figura 39. Neste caso, podem ser observadas uma reducgdo do
namero de sitios ativos, um dos motivos que levam a inativacdo do catalisador, além da

degradacéo da acessibilidade ao espaco do poro (MOULIJN, 2001).

Figura 39 — Microscopia eletronica de varredura (MEV) do catalisador desativado com
aumento de 200X, (a) e 1x10%X, (b)

SEM HV: 30.0 kV WD: 11.19 mm VEGA3 TESCAN|

View field: 138 pm Det: SE 20 pm
SEM MAG: 1.00 kx | Date{midy): 08123117 LAMMEA-UFCG

i .
SEMHV:200kV | WD:15.62mm VEGA3 TESCAN|
View field: 692 ym Det: SE 200 pm
SEM MAG: 200 X Date{midy): 08/23/17 LAMMEA-UFCG

(@)

Fonte: Autoria propria

Essa impregnacdo do coque nos sitios ativos refletem—nos valores de densidade
obtidos, apresentados na Tabela 11, sendo o catalisador desativado mais denso que o

catalisador ativado.



72

4.1.3 Coeficiente de atenuacdo massico

Obtidos os valores de u e p, os valores de coeficiente de atenuacdo massico
experimental para cada catalisador de acordo com a fonte de radiagdo gama estdo
demonstrados na Tabela 12, associados aos respectivos valores de incerteza combinada.

Tabela 12 — Valores dos coeficientes de atenuagdo massico dos catalisadores de FCC

Fontes -1 1
Radioativas Hmp(CM) Hnp(CM™)

241 Am 0,3791 + 0,0045 0,4752 + 0,0125

1¥7¢cs 0,0847 + 0,0053 0,0817 +0,0037

Os subscritos A e D séo referentes aos catalisadores de FCC ativado e desativado, respectivamente. Como 0s
valores de U estdo associados a incerteza expendida, os valores de k encontrados para cada medida foram: k =
2,07 e k = 2,16 para os dados do catalisador ativado com fonte *Am e **'Cs, respectivamente e, k = 2,32 e k =
2,20 para o catalisador desativado.

Fonte: Autoria prépria

O altimo registro encontrado na literatura para obtencdo do coeficiente de atenuacéo
massico para catalisadores foi por AZZI et al 1991, onde foi obtido o valor de p, para o
catalisador ativado utilizando fonte de *’Cs, e por DANTAS et al 2003, também para o
catalisador ativado, porém com fonte de **’Am, cujos valores estdo demonstrados na
Tabela 13.

Tabela 13 — Dados da literatura para valores do coeficiente de atenuacdo massico para o

catalisador ativado utilizando as fontes de **Am e *¥'Cs.

Autores Fonte Radioativa fim,(CM?/Q)
Presente trabalho 0,3791 + 0,0045
241Am
DANTAS et al (2003) 0,331 + 0,006
Presente trabalho 137 0,0847 +0,0053
Cs
AZZ| et al (1991) 0,0820+ 0,0012

Fonte: Autoria propria
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Os dados obtidos experimentalmente, para os valores de um,, visto na Tabela 12,

comparados aos dados da Tabela 13, apresentam concordancia de valores, validando assim, a
metodologia aplicada na determinacdo experimental do coeficiente de atenuagdo massico.

4.1.4 Composicao dos catalisadores

Através da técnica de difracdo de raios x, foram obtidos os espectros correspondentes
as composi¢des quimicas do catalisador ativado, conforme poder ser observado na Figura
40(a), e desativado, e na Figura 40(b).

Figura 40 — Espectro da difracdo de raios — X (DRX) de amostra de catalisadores ativado (a) e
catalisador desativado de FCC (b)
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P eson gt 1 Full Scale 132178 cts Cursor: 0.000 ke
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Spectrum 1
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——————
60um

Electron Image 1

(b) Desativado
Fonte: Autoria prépria

As analises quimicas observadas nos espectros da Figura 40(a) e 40(b), mostraram
similaridade composicional, sendo basicamente compostos por SiO, e Al,O3, além do La,03 e
dos metais incorporados na catalise (Fe,Os, V.03 e NiO), conforme encontrado por
PRADO et al 2013, o que difere é o percentual de cada componente quimico presente nos

catalisadores, conforme demonstrado na Tabela 14.
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Tabela 14 — Composicdo massica dos catalisadores de FCC nas condicGes ativado e desativado,
utilizando a técnica de DRX.

Composicao percentual (%)

Compostos : -
Ativado Desativado
Al,O3 23,30 28,85
SiO; 72,36 66,73
Fe 0,68 0,77
Cu 0,31 0,29
LaBe 3,35 3,36

Fonte: Autoria propria

Essa pequena diferenca na composicdo percentual, reflete no valor de coeficiente de
atenuagdo massico dos catalisadores, como ja demonstrado experimentalmente na Tabela 12,

como também, refletiu nos valores de referéncia obtidos pelo XCOM, conforme Tabela 15.

Tabela 15 — Valores dos coeficientes de atenuacdo massico dos catalisadores de FCC.

-1 -1
cm cm
Fontes Hmy(CM) (€M)
Radioativas Experimental Referéncia Experimental Referéncia
2Am 0,3791 + 0,0047 0,46210 0,4752 + 0,0125 0.46240
B3cs 0,0847 + 0,0053 0,07686 0,0817 +0,0037 0,07678

Os subscritos A e D sdo referentes aos catalisadores de FCC ativado e desativado, respectivamente.
Fonte: Autoria prépria

Comparando os valores experimentais e de referéncia, nota-se uma diferenca
significativa entre eles, 0 que pode ser consequéncia das limitaces da técnica de DRX na

identificacdo precisa dos compostos dos catalisadores.

4.2 Avaliacdo dos parametros fluidodindmicos do escoamento gas — sélido
na UPF.

4.2.1 Pressao axial no riser

Nas Figuras 41 a 44, nota — se que os valores de pressdo medidos pelos sensores de

pressdo decrescem ao longo do riser na UPF para as diferentes condigdes de operacédo
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utilizadas. A linha continua nas figuras representa o perfil de pressdo axial no riser, estimado
pelo modelo exponencial proposto na Subsecédo 3.3.1 pela Equagéo 40, cujos os pardmetros a
e b foram obtidos ajustando-os aos dados experimentais, por meio do método de minimos
quadrados ndo linear. Os valores de coeficientes encontrados para vazao de ar de 625 L/min e
aberturas de valvula correspondente a 0%, 57%, 58%, 59% e 60% estdo apresentados na
Tabela 16.

Tabela 16 — Valores de coeficiente do modelo ajustado pelo método MQNL para vazao de

625 L/min e variagdes de abertura de valvula.

Abertura da valvula de -1
injecio de solido, Ab (%)  o(MMHZ0) (M)
0 315281 -0,0349
57 42,8800  -0,0931
58 40,7974  -0,0916
59 43,4461  -0,0962
60 53,8770  -0,1340

Fonte: Autoria propria

Utilizando os coeficientes ajustados pelo modelo, demonstrados na Tabela 16, foram
estimados valores de pressdo correspondente as alturas das trés mesas de transmissdo gama,

representado pelos circulos vermelhos nas Figuras 41 — 44,

Figura 41 — Perfil de presséo ao longo do riser na UPF, para abertura da VPC de 57% em uma

vazao volumétrica de ar constante de 625 L/min.
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Fonte: Autoria prépria

Figura 42 — Perfil de presséo ao longo do riser na UPF, para abertura da VPC de 58% em uma

vazao volumétrica de ar constante de 625 L/min.
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Fonte: Autoria prépria

Figura 43 — Perfil de pressdo ao longo do riser na UPF, para abertura da VPC de 59% em uma

vazao volumétrica de ar constante de 625 L/min.
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Figura 44 — Perfil de presséo ao longo do riser na UPF, para abertura da VPC de 60% em uma

vazao volumétrica de ar constante de 625 L/min.
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Fonte: Autoria prépria

Conforme Secdo 3.7, para a técnica do gradiente de pressdo, também foram definidos
valores de coeficiente de vazdo de ar de 650L/min a 750 L/min, variando a cada 25 L/min,
para as mesmas condi¢des de abertura de valvula demonstradas na Tabela 16. Os valores de

coeficientes para as demais condi¢fes experimentais estdo demonstrados no apéndice B.

4.2.2 Fracdo volumétrica de solido axial

Nas Figuras 45 a 50 sdo apresentados a influéncia da abertura da valvula de controle
(VPC) da UPF para diferentes valores de vazdo volumétrica de ar, o que influéncia na
distribuicdo da fracdo volumétrica de sélido ao longo do riser. Os experimentos foram
realizados seguindo as condicdes experimentais propostas na Tabela 7 para o método do

gradiente de pressao.
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Figura 45 — Fracao volumétrica de sélido ao longo do riser na UPF, para as aberturas da VPC de
57, 58, 59 e 60% em uma vazao volumétrica de ar constante de 625 L/min.
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Fonte: Autoria propria

Figura 46 — Fracdo volumeétrica de s6lido ao longo do riser na UPF, para as aberturas da VPC de

57, 58, 59 e 60% em uma vazao volumétrica de ar constante de 650 L/min.
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Figura 47 — Fracdo volumétrica de so6lido ao longo do riser na UPF, para as aberturas da VPC de
57, 58, 59 e 60% em uma vazéo volumétrica de ar constante de 675 L/min.
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Fonte: Autoria propria

Figura 48 — Fracdo volumeétrica de solido ao longo do riser na UPF, para as aberturas da VPC de

57, 58, 59 e 60% em uma vazao volumétrica de ar constante de 700 L/min.
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Figura 49 — Fracdo volumétrica de so6lido ao longo do riser na UPF, para as aberturas da VPC de
57, 58, 59 e 60% em uma vazéo volumétrica de ar constante de 725 L/min.
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Fonte: Autoria propria

Figura 50 — Fracdo volumeétrica de solido ao longo do riser na UPF, para as aberturas da VPC de

57, 58, 59 e 60% em uma vazao volumétrica de ar constante de 750 L/min.
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Fonte: Autoria propria

Os graficos das Figuras 45 a 50 apresentam comportamentos coerentes com os dados
encontrados em WILSON (1997); LUCKOS e HOED (2005) em que a fragdo de solidos é
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maior na regido densa do riser, ou seja, a regido mais proxima a base e torna-se praticamente
constante na regido diluida.

Nota — se que a distribuicdo axial de solido ao longo do riser para estas condigdes de
operacao, ndo apresentam diferencas significativas nos valores de fragdo volumétrica de
solidos proximo aos 4,5m de altura do riser, 0 que nos leva a concluir que esta altura
corresponde a regido diluida na UPF para as condicGes de operacgdo aplicadas.

Para os valores de abertura entre 57% a 59% e vazdo volumétrica de 625 L/min, os
valores de fracdo volumétrica sdo bem proximos ao longo de todo o riser, caracterizado pela
sobreposicao destes perfis, como mostrado na Figura 45. J& para as vazdes de ar de 725L/min
e 750L/min, nota-se com mais distin¢do a influéncia da variacdo de abertura da valvula, onde

cada regido fica bem delimitada, até atingir a regido diluida (préximo aos 4,5m do riser).

4.2.3 Concentracgao de sélidos ao longo do riser

Nas Figuras 51 a 56 sdo apresentados a influéncia da abertura da valvula de controle
(VPC) da UPF, na distribuicdo da concentracdo massica de solido ao longo do riser para
vazdo volumétrica de ar numa faixa de operacdo de 625 L/min até 750 L/min, conforme
Tabela 7.

Figura 51 — Concentragdo massica de so6lido ao longo do riser na UPF, para as aberturas da VPC

de 57, 58, 59 e 60% em uma vazao volumétrica de ar constante de 625 L/min.
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Figura 52 — Concentragdo maéssica de solido ao longo do riser na UPF, para as aberturas da VPC
de 57, 58, 59 e 60% em uma vazao volumétrica de ar constante de 650 L/min.
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Figura 53 — Concentragdo massica de sélido ao longo do riser na UPF, para as aberturas da VPC

de 57, 58, 59 e 60% em uma vazao volumétrica de ar constante de 675 L/min.
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Figura 54 — Concentragdo maéssica de solido ao longo do riser na UPF, para as aberturas da VPC
de 57, 58, 59 e 60% em uma vazao volumétrica de ar constante de 700 L/min.
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Figura 55 — Concentragdo massica de so6lido ao longo do riser na UPF, para as aberturas da VPC

de 57, 58, 59 e 60% em uma vazao volumétrica de ar constante de 725 L/min.
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Figura 56 — Concentragdo maéssica de sélido ao longo do riser na UPF, para as aberturas da VPC
de 57, 58, 59 e 60% em uma vazao volumétrica de ar constante de 750 L/min.
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Como as medidas de concentracdo sdo consequéncia das medidas de fracédo
volumétrica, &, conforme descrito na Secdo 2.4.3, a Cs € funcdo da &, logo os gréaficos das
Figuras 51 a 56 apresentam o mesmo comportamento dos graficos das Figuras 45 a 50,
mostrando que a concentracdo de solidos varia ao longo do riser, e que o regime diluido da

UPF, para as condicGes de operacéo aplicadas, inicia-se aproximadamente aos 4,5 m de altura
do riser.

4.3 Massa de solidos em circulacdo no riser

Como descrito na Secdo 3.4, foi utilizado recipiente com didmetro interno igual da
coluna de retorno, com objetivo de estimar a massa de catalisador por milimetro na coluna de
retorno. A massa inserida neste recipiente foi mensurada a partir de uma balanca digital, com

capacidade méaxima para 6 kg, cujo valor obtido foi de 978,40 g, que correspondeu a uma
altura de 156,80 mm, conforme Figura 57.
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Figura 57 — Coluna de retorno com catalisador para estimar a quantidade de massa por
milimetro

156,80mm
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Fonte: Autoria prépria

Utilizando a Equacdo 43, foi encontrado o valor de 0,0062 kg/mm, indicando assim,
que a cada milimetro de deslocamento do selo do catalisador na régua graduada, posicionada
ao lado da coluna de retorno, ha um correspondente de 0,0062 kg de catalisador inserido no
riser na UPF.

Reescrevendo a Equacdo 44, para determinar a massa de catalisador inserida no riser

em diferentes valores de abertura de valvula, chegou-se a:

M, =0,0062Ah (60)

sendo M, a massa em circulacdo no riser [kg] e 4h a variacdo de altura,[mm], observada na

régua milimétrica localizada ao lado da coluna de retorno.

4.4 Condicdes limites do transporte de solidos no riser

Como descrito na Secao 3.5, foi obtido o perfil estimado que representa a variacdo de

catalisador na coluna de retorno em funcédo do fluxo massico de solidos, conforme Figura 58.
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Figura 58 — Perfil estimado da massa de catalisador em funcéo fluxo massico de sélido no
alimentador gravitacional na UPF.
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Fonte: Autoria propria

A partir da estimativa do fluxo massico de catalisador (Equacédo 48) para uma variagéo
de altura de do nivel do selo no alimentador gravitacional de 420 mm, conforme poder ser
vista na Figura 58, foram obtidos os perfis de velocidade de choking, vc, € velocidade da
particula, us, conforme Equacdes 50 e 47, ambos em funcdo do fluxo massico de sélidos.

Como a velocidade da particula esta em fungéo da velocidade do gas, foram utilizadas
vazdes volumétricas de gas a partir de 500 L/min até 700 L/min variando a cada 50 L/min,
totalizando cinco perfis de velocidade, cada um correspondendo a cada vazdo. Com a
sobreposicao dos perfis de velocidade de choking ,vch, € velocidade da particula, us, obteve-se

pontos de intersecdo entre os perfis, conforme Figura 59.
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Figura 59 — Perfis de velocidades de particulas e choking nas condi¢des de operacéo da UPF.

2.() prevreeee e e e e e e e 12.0
[ <
~ [ =~
i 15F 1153
e
= 2
L. 3 =
S | 3
o 1.0F i 11.0 =
w 5 “
<
- [ g
= q 3
Q 5 ¥ 405 -=
3 0.5 [ 0 5
o [ -
> L O
L d > g

()() ......... laasasssas laaaasasas lasassssas lasasaaass lasasaasas lasassasas lasasassss 3 ()()

0 5 10 15 20 25 30 35 40
Fluxo massico de catalisador Gg(kg/mz.s)

Fonte: Autoria propria

Utilizando a condicdo de que as velocidades das particulas, us, e choking, v, séo
iguais, Us = V¢, Equacéo 48 foram obtidos valores de velocidade de colapso da mistura gas-
solido, para diferentes condicdes de operacdo da UPF. Reescrevendo a Equacdo 45, foi obtido
o fluxo maéssico de catalisador no riser nas condigcdes de colapso, cujos valores podem ser

vistos na Tabela 17.

Tabela 17 — CondigBes de operacao de colapso da mistura gas — sélido no riser da UPF.

Condicao de operacdo na UPF

Ven(M/s) G, (kg/m*.s)
Qg (L/min) Vg (M/S)
500 1,2536 0,8554 3,7613
550 1,3789 0,9409 5,8716
600 1,5043 1,0264 8,8174
650 1,6297 1,1120 12,8168
700 1,7550 1,1975 18,1207

Fonte: Autoria propria

Além da velocidade de colapso da mistura gas — sélido, foram determinados a
velocidade e fator de slip, visto na Secéo 2.3.6.

Na Figura 60 € apresentado a velocidade superficial de slip, U_. , obtido a partir das

slip’

Equacdes 18 e 19, logo, obtém — se Uslip = gV= Ug(l — 1/y) com base nos dados da Tabela
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7, no qual as condigcdes de operacOes experimentais variam entre 1,254 m/s (500 L/min) e
1,755 m/s (700 L/min).

Figura 60 — Velocidade superficial de slip em fun¢do das condicdes de operacéo da UPF.
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Fonte: Autoria propria

E na Figura 61 é apresentado o fator de deslizamento calculado utilizando a
Equacdo 21, para o catalisador de FCC, em que as condigdes experimentais variam entre
1,254 m/s (500 L/min) e 1,755 m/s (700 L/min), com base nos dados da Tabela 7.

Figura 61 — Variacao do fator de arraste em funcéo das condicGes de operacéo da UPF.
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Segundo PATIENCE et al. (1992), o aumento do fator de slip associado a reducéo da
velocidade superficial do gés, se da devido ao aumento da vazdo massica de recircula¢do do
solido, desde que a velocidade superficial do gas seja muito maior do que a velocidade
terminal das particulas (Figura 61). O autor ainda relata que as caracteristicas das particulas
ndo afetam o fator de arraste, desde que a velocidade superficial do gas nas condi¢des de
operacdo do reator de FCC seja significativamente maior que a velocidade terminal da

particula.

4.5 Medidas da fracdo volumeétrica de solido pela técnica de transmissdo

gama

Num conjunto inicial de experimentos, foram testadas trés condigdes de vazéo
volumétricas de injecéo de ar (Qg) na UPF, com uma abertura constante de 54% da VPC no
alimentador gravitacional, conforme proposto na Secdo 3.7.

Na Figura 62, tem — se as intensidades de transmisséo de raios gama variando com as
posicdes de deslocamento do TCG — 1°G, na primeira secao de teste da UPF, Figura 34, para

as condicOes de estudo com e sem fluxo massico de sélido no riser.

Figura 62 — Perfil radial da intensidade da radiacdo gama nas condi¢Ges com e sem fluxo de

catalisador, para as vazdes volumétrica de ar de 500, 600 e 700L/min, numa abertura de 54% da

VPC na UPF.
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Fonte: Autoria prépria

Na Figura 62, estdo demonstradas trés regides bem definidas, sendo elas: regido
externa, da parede e interna. Para as quatro diferentes condi¢des de operacdo utilizadas, os
perfis apresentam 0 mesmo comportamento. Observa —se que a intensidade da radiacdo gama
tem valores maiores na regido externa, onde ndo ha interacdo da radiacdo com o riser, ou seja,
sem material absorvedor, lo. Ao longo da regido da parede, observa-se uma reducdo da
intensidade da radiagdo gama. Ja a regido interna ao riser, apresenta valores de intensidade
minimos nas regifes proximos as paredes, e valores crescentes na direcdo central do reator,
até atingir um valor maximo no centro do riser da UPF.

Na regido interna os perfis de intensidade da radiacdo se distinguem, devido as
condicdes de operacdes na UPF, dai entdo sdo obtidos os perfis de fracdo volumétrica de
solidos atraves das medidas de radiacdo gama, utilizando a Equacéo 24. Tomando o centro do
reator riser como referencial, devido as diferentes condi¢fes de operagdes utilizadas, observa-
se que a intensidade da radiagdo gama diminui com a reducdo da vazdo volumetrica de ar,
este efeito é consequéncia do aumento de concentracdo de catalisador nesta regido, o que
ocasiona uma reducdo do arrasto da fase particulada, refletindo assim em um aumento na
distribuicdo radial da fracdo volumétrica de solido no reator, conforme pode ser visto na

Figura 63.

Figura 63 — Perfil radial da fracdo volumétrica de catalisador para as vaz6es volumétrica de ar
(Qg) de 500, 600 e 700L/min, numa abertura de 54% da VPC na UPF.
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Observa —se na Figura 63, uma da distribuicao radial da fracdo volumétrica de solido,
ndo uniforme do catalisador, evidenciando a formacdo de duas regifes distintas: uma regido
mais concentrada proximo as paredes, e uma regido mais diluida, na regido central do riser,
que reflete ao padrdo de escoamento nlcleo — anular relatado por varios autores, entre eles:
DAVIDSON (2000); DANTAS et al (2006) e ZHU e WANG (2010).

Foi utilizada a correlagcdo proposta por DANTAS et al (2006) para determinacdo das
regibes de nucleo e anular a partir de transmissdo gama, Equacdo 31, onde a regido diluida

(nucleo) correspondeu a 60% da distribuicdo total de sélidos (r/R = 0,60). Foram definidos os

anular

~ . . o . , nicleo
valores de fragdo volumétrica de solidos media nas regides de nucleo, &, e anular, &

conforme proposto por DAVIDSON (2000), cujos dados estdo apresentados na Tabela 18.

Nota — se que, para todos os casos estudados, os valores medios de fracdo volumétrica de

T in , nicleo o o
solidos na regido de ndcleo, &~ , apresentam uma concentracdo de solido menor quando

n anular - L - ~
comparadas a regido anular, &, caracteristica basica deste padréo de escoamento.

Tabela 18 — Valores de fracdo volumétrica e fluxo de sélidos nas regides nucleo e anular

G (kg/m2.s
Q,(L/min) K (Kg/m?s)

Nacleo  Anular Nulcleo  Anular

Experimentos, ne
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26 500 0,0145 0,0218 19,0564 8,6853
27 600 0,0080 0,0175 12,9529 3,0431
28 700 0,0017 0,0026 3,2419 11,1315

Fonte: Autoria propria

Os valores fluxo massico nas regides foram determinadas pelas Equacbes 54 e 55, no

qual tem —se G2 =n%/A em que Q é a regido de nicleo ou anular. Lembrando que

r&r&sﬂcleo_r&;nular (Equagéo 57), ou Seja, sendo GS :Gsﬂl]deo _Gsanular’ em que G é 0 fluxo

massico de catalisador para as condices de operacdo na UPF, determinado por:

& psUg
e )

sendo a fragdo massica total de catalisador, &g, definido pela Equagéo 51; o fator de slip, v,

calculado pela Equagdo 21. E pg a densidade da fase particulada (catalisador); Ug a

velocidade da fase gasosa.

Na Tabela 18 observa - se que o fluxo de solidos na regido de nacleo é maior quando
comparados ao fluxo da regido anular, para todas as diferentes condicdes de operacéao estudas,
0 que estd em acordo com os dados obtidos por DAVIDSON 2000, cujos resultados

apresentam o mesmo comportamento.
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5 CONCLUSAO

A partir dos dados experimentais adquiridos, realizou-se a avaliacdo dos parametros
fluidodindmicos na UPF, onde foram observados os perfis de fracdo volumétrica axial e
concentracdo de sélidos em funcdo da variacdo da altura no riser. Em ambos 0s casos 0s
perfis apresentaram uma concentragdo maior de sélidos na base do riser, 0 que entra em
concordancia com os dados encontrados na literatura.

Conforme esperado, ocorre a reducdo da pressdo ao longo do riser na UPF a medida
em que se eleva a altura, este fendmeno ocorre em fungdo do atrito dos sdlidos com as
paredes do riser, como também esta relacionado as mudancas na distribuicdo de porosidade
no leito, que aumenta com a altura. Desta forma, foram determinados modelos matematicos a
partir de ajustes aos dados experimentais de pressdo, sob diferentes condi¢cGes de operacéo,
obtendo-se os valores de pressdo em qualquer ponto do riser, 0 que servira de base para
estudos mais aprofundados na unidade piloto em pesquisas futuras

Para o correto funcionamento da UPF, foram determinadas estimativas das condi¢des
limites do transporte de solidos para o novo particulado (catalisador desativado) na UPF,
atraves da estimativa dos possiveis pontos de colapso para diferentes valores de velocidade de
gas, sendo 1,2536 m/s; 1,3789 m/s; 1,5043 m/s; 1,6297 m/s e 1,7550 m/s, onde os valores de
velocidades criticas (chocking) nas condi¢bes de colapso encontrados foram: 0,8554 m/s;
0,9409 m/s; 1,0264 m/s; 1,1120 m/s e 1,1975 m/s, respectivamente.

O diferencial deste trabalho estd no uso da radiacdo gama como forma de avaliar e
estudar melhor o comportamento fluidodinamico dos sélidos no riser, desta forma, foi obtido
o valor do coeficiente de atenuacdo massico para o catalisador desativado, parametro basico
para analise fluidodindmica através da radiacdo. A metodologia aplicada mostrou resultados
satisfatérios para as fontes radioativas de ***Am e **'Cs, cujos resultados obtidos foram
(0,4752 +0,0125) cm#/g e (0,0817 +0,0037) cm2/g, respectivamente sendo os valores
encontrados proximos aos resultados encontrados na literatura.

A utilizacdo da transmissdo gama como forma de determinar a recirculacdo interna de
solidos através da analise mais aprofundada do padrdo de escoamento nucleo-anular, se
mostrou eficiente. Através das medidas de radiacdo foi determinado o fluxo de sélidos que
escoa nas regides de ndcleo e anular, ou seja, foi determinado o fluxo de s6lidos que escoa em
sentido descendente, caracterizando assim a recirculacdo interna de sélidos para uma abertura
da valvula de injecdo de sélido fixa de 54%, variando apenas a velocidade do gas em

1,2536 m/s; 1,5043 m/s e 1,7550 m/s. Para as condigdes aplicadas, os fluxos méassicos de
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recirculacdo encontrados foram 8,6853 kg/m2.s; 3,0431 kg/m2.s e 1,1315 kg/m2.s, o que
mostram comportamento semelhante a dados encontrados por outros pesquisadores no estudo

da recirculacdo interna de sélidos.
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6 SUGESTOES PARA TRABALHOS FUTUROS

Como sugestéo para trabalhos futuros pode-se citar:

e Auvaliar experimentalmente os valores de velocidade critica (choking) e

velocidade do s6lido no riser;

e Auvaliar a influéncia da recirculacdo interna de solidos em diferentes alturas no

riser;

e Implementar 0 modelo fluidodinamico computacional (CFD) na avaliagdo da

recirculacdo interna de sélidos no riser.
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APENDICE A -TRATAMENTO ESTATISTICO DOS DADOS
EXPERIMENTAIS

Como forma de avaliar quantitativamente a relacdo de dependéncia linear entre
In(l./1c) e xc, ou seja, y e x, foi calculado o coeficiente de correlagdo linear de Pearson através
da expressao:

(A1)

em que S, é a medida de covariancia entre as variaveis x e y, expressa por:
Sxy = i % Yi _l i X; i Yi (AZ)
] n\ix ]

e S, e Sy, so respectivamente as somas de quadrados das variaveis explanatorias, x ey,

definidos por:

zz(z] (A3)

i—1 N\

Sy = iZl)y? —%(Z Y, jz (A4)

i=1

O método de minimos quadrados linear, que corresponde a um ajuste baseado na
minimizacao dos erros residuais entre 0s pontos da curva e os dados experimentais (CHAPRA
e CANALE, 2016) expresso por:

y =D, +bx (A5)
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sendo que os coeficientes angula e linear , by e b; sdo os parametros de ajuste do modelo do

presente trabalho determinadas por:

b=-— (A.6)

b, =y-bx (A7)

em que y e X as médias de Y; e X, respectivamente. As estimativas destes parametros
tendem a minimizar a soma dos quadrados dos residuos entre o valor medido, y;, e o valor
proposto, y

A qualidade do ajuste foi estimada a partir do coeficiente de determinagdo definido

por:

R?=r? (A.8)

tendo que r é o coeficiente de correlacdo linear de Pearson calculado pela Equacédo A.1.
Como forma de avaliar a dispersdao dos dados experimentais em torno do modelo

matematico no presente trabalho (Equacéo 29) tem — se a variancia residual expressa por:

- 1 O
ol =~ pZe. (A.9)

sendo que n representa 0 numero de observacbes, p o niumero de parametros do modelo
proposto, ej € 0 erro de ajustamento, isto €, a diferenca entre o valor da resposta observada
experimentalmente e o valor correspondente estimado através do modelo ajustado.

Portanto, a variancia residual do modelo de minimos quadrados linear é expressa da

seguinte forma:
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s’ :ii(m _yi,mod) (A.10)

Por questBes de dimensdes de grandeza fisica, a incerteza associada ao método de

minimos quadrados linear serd o desvio padrdo da variancia residual dado por:

1 ‘
S:\/EZ(yi _yi,mod) (All)

Estimativa por intervalo para:

v Os parametros da reta de regressdo

As variancias dos estimadores associadas aos parametros b e b,, obtidas pelo método

de minimos quadrados linear (Equacao A.5), sdo expressas por:

2 S
S = (A12)
€
SZ — S2 l.’.y_z
e (A13)

em que s° é a variancia residual do modelo de minimos quadrados linear (Equacéo A.9), S, €
a soma de quadrados da variavel explanatoria x (Equacdo A.3) e X € a media de .

Desta forma, os erros padrbes (Ep) para cada parametro sdo determinada a partir das
raizes quadradas das variancias dos estimadores definidos pelas as Equacdes A.11 e A.12,

chegando — se a:

Ep, =—— (A.14)
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1 n
Ep,, =s,[—> X/ (A.15)

tendo que s € o desvio padrdo da variancia residual (Equagdo A.10), s € a soma de quadrados
da variavel explanatoria x (Equacgéo A.4).

Como o0s erros seguem as premissas do teorema do limite central, ou seja, flutuagdes
independentes e de igual importancia, tém — se a distribuicdo normal. Portanto utilizada — se a
distribuicdo de Student para determinar os intervalos de confianca (IC) dos parametros do

modelo do presente trabalho (Equacgéo 29) segundo a seguinte expressao:
IC[b],_, :b%t, ,,,-EP (A.16)

sendo que b correspondem aos valores obtidos para cada parametro e Ep sdo os erros padrdes
dos estimadores. Nota — se que o numero de graus de liberdade de t é n — 2 com o nivel « de
significancia, em consequéncia da estimativa de s®>. A partir dos valores de intervalo de
confianca avalia — se a significancia de cada parametro na regressdo por minimos quadrados
(Equacbes A.6 e A.7).



104

APENDICE B - COEFICIENTES DE AJUSTE DOS DADOS EXPERIMENTAIS

Abertura

57
58
59
60

Vazdo volumétrica de ar (Qg)

625 L/min 650 L/min 675 L/min 700 L/min 725 L/min 750 L/min
do ai do di do d; do dj do dj do ai
(mmH>0) (m™) (mmHY0)  (m?) (mmH0)  (m™) (mmHY0)  (m?) (mmHY0)  (m™) (mmH0)  (m™)
31,5281  -0,0349 33,1637 -0,0340 34,7698 -0,0311 36,1576  -0,0283 37,8461 -0,0266 39,3641  -0,0257
42,8800 -0,0931 43,0428  -0,0902 43,1637 -0,0808 43,8744  -0,0780 42,4690 -0,0642 43,5975  -0,0637
40,7974  -0,0916 41,3123  -0,0811 41,9517 -0,0735 452392  -0,0784 46,5201 -0,0772 47,3585 -0,0734
43,4461  -0,0962 49,0504 -0,1106 499771 -0,1037 50,6290 -0,0975 51,6189 -0,0955 52,4681  -0,0840
53,8770  -0,1340 53,6164 -0,1236 54,9178 -0,1153 54,7601 -0,1092 55,1082 -0,1004 55,6521  -0,0919




