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RESUMO

O objetivo principal desta tese € propor uma metodologia para aplicar simulagcdo de
grandes escalas (LES) em uma unidade de craqueamento catalitico industrial. Para atingir este
objetivo, iniciou-se propondo uma metodologia para a constru¢do da malha, sendo uma malha
quase-uniforme. As malhas propostas foram implementadas para minimizar o esforco
computacional e procedimento para a refinacdo uniforme no dominio do sistema.
Inicialmente, foi estudada a fluidodindmica de um leito fluidizado gas-sélido na escala de
laboratério sem reacdo quimica, utilizando Simulacdo de Grandes Escalas. Com base nos
resultados numéricos obtidos a partir de resultados da escala de laboratorio foi aplicado o modelo
cinético de 4 lump em uma simulagdo CFD tridimensional para um reator industrial FCC,
utilizando LES para a fase gasosa, e considerando o catalisador como uma fase continua
(Euleriana). Os pacotes de simulacdo utilizados foram Ansys ICEM versdo 13 para a construgao
da malha e Ansys CFX versio 13 para o pos-processamento dos resultados. No pOs-
processamento dos resultados foi proposta uma metodologia para determinar as médias azimutais
das varidveis em planos perpendiculares ao escoamento e finalmente foram validadas as
simulacdes com dados reportados na literatura. As principais conclusdes do trabalho foram que
foi possivel diminuir o tamanho da malha e o tempo de processamento. Notou-se também que, ao
usar malhas com discretiza¢do quase-uniforme nao foi necessario fazer um refinamento de malha
elevado, nem refinar perto da parede para o sistema gas-sélido.

Palavras-Chave: LES, Escoamento multifasico, Fluidodindmica computacional (CFD),

Craqueamento catalitico, ANSYS.
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ABSTRACT

The main objective of this thesis is to propose a methodology in how to apply Large Eddy
Simulation (LES) on a unit of catalytic cracking. In order to achieve this, it was proposed an
alternative way of constructing the computational mesh, by using quasi-uniform meshes. The
proposed meshes were implemented to minimize the computational effort and procedure for
refining them in the entire domain of the system. Initially it was studied the fluid dynamics of a
lab scale gas-solid system without chemical reaction, using Large Eddy Simulation. Based on the
numerical results obtained from lab scale results it was implemented the 4 lump kinetic model in
a three dimensional CFD simulation of an FCC industrial reactor, using LES for the gas phase
and considering the catalyst as a continuous phase (Eulerian). The simulation packages used were
Ansys ICEM, version 13 for mesh construction and Ansys CFX 13 for computation and post-
processing of the results. In the data post-processing it was proposed a methodology for
calculating average values of fluctuating variables between two circular sections in the azimuthal
direction. The results were compared with data reported in literature. The main conclusions of the
results showed that it was possible to decrease the mesh size and the computational time. It was
also noticed that by using quasi-uniform discretization it was not necessary to make a high mesh

refinement near the wall for a gas-solid system.

Keywords: LES, Multiphase flow, Computational fluid dynamics (CFD), Catalytic cracking, ANSYS.
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1 ADAPTACAO E APROXIMACAO

Em virtude do valor agregado da gasolina é imperativo estudar o comportamento
fluidodindmico e quimico do craqueamento catalitico do petréleo, com fins de projeto ou
optimizacdo do processo ou equipamentos. O uso da fluidodindmica computacional (CFD) tem
sido ferramenta util. Desta forma, é importante escolher adequadamente a abordagem e
metodologias a ser utilizadas; junto com os modelos matemdticos e fisicos. Neste sentido, a
Simulacdo de Grandes Escalas (LES) se mostra como uma promissora metodologia numérica
para a boa captura de fenOmenos fisicos que estdo presentes no escoamento multifasico em um
reator do tipo Riser voltado a refino de petréleo. O LES teve as suas origens em estudos
atmosféricos, caracterizados por escoamentos gasosos sobre uma superficie solida. Esse tipo de
escoamento apresenta pequenos vortices proximos a superficie, é por esta razdo que ¢é
recomendado discretizar a malha computacional finamente na regido proxima da parede. No
entanto, para um escoamento gds-sOlido em leito fluidizado, estes pequenos vortices estao
presentes em todo o dominio de controle. A abordagem LES para escoamentos gasosos deve se
adequar, para ser aplicada satisfatoriamente em escoamentos multifdsicos e ainda mais para

reatores de craqueamento catalitico fluido em Riser a nivel industrial.
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2 INTRODUCAO - EVOLUCAO HISTORICA DOS
REATORES GAS-SOLIDO

Dados histéricos informam que, desde 1926, processos em leito fluidizado ja eram
utilizados para a gaseificacdo do carvdo. As primeiras unidades se localizavam na Alemanha e
Japao (Geldart, 1986; Kunii e Levenspiel, 1991). Em 1936, a primeira unidade industrial de
craqueamento catalitico em leito fixo entrou em operagdo, conhecida como processo Houdry. O
processo era composto por trés ou quatro reatores contendo argila tratada (Si0,-Al,03). A carga
injetada inicialmente em um primeiro reator, a medida que as reagcdes aconteciam, a superficie do
catalisador ficava impregnada de coque, causando a desativacdo catalitica. Neste momento, a
carga era transferida para o proximo reator, o catalisador gasto era retificado por meio de injecao
de vapor de dgua e regenerado pela queima do coque. O processo era caracterizado como semi-
continuo; a carga precisava ser dirigida de um reator para o préximo a cada dez minutos

(Gentilin, 2004).

N

Devido a grande necessidade de gasolina para a aviacdo durante a Segunda Guerra
Mundial, o governo dos Estados Unidos emitiu uma recomendagdo obrigatéria com forca de lei,
conhecida como “Recomendacdo 41”7, em que se estabelecia que as principais companhias de
petréleo daquele pais deveriam unir seus conhecimentos sobre refino, voltados ao craqueamento
catalitico, com o objetivo de criar um processo FCC (Large eddy simulation) de forma continua
em leito fluidizado, que entrou em operacao no dia 25 de maio de 1942 na refinaria da Standard
Oil (Esso — atual Exxon Mobil Corporation) de Bateau Rouge (Lousiana/EUA). Os estudos, as
pesquisas, os investimentos e os avangos na drea de catalisadores ndo pararam e, a medida que a
estabilidade e atividade dos catalisadores produzidos aumentaram, iniciou-se uma migracdo do

craqueamento catalitico em leito fluidizado para o craqueamento catalitico em reatores riser



(Junior 2004). Os resultados obtidos nas unidades Houdry motivaram novas pesquisas com o
intuito de encontrar solucdes para os problemas apresentados pelo processo em leito fixo. Em
1942, a primeira unidade de craqueamento em leito mével entrou em operagdo. O processo foi

denominado como TCC (Thermofor Catalytic Cracking).

Na década de 1940, a Dorr Oliver aplicou técnicas para queimar minério de sulfeto. A
primeira unidade foi construida em Ontério, Canada em 1947 (Geldart 1986; Kunii e Levenspiel,
1991). Na década de 1950, foram desenvolvidas técnicas de secagem com leitos fluidizados. Em
1957 a companhia Engineers at Courtaulds Ltd. desenvolveu um processo combinado de
absorcdo e fluidizacdo para recuperar o dissulfeto de carbono (CS,) diluido (~0,1%) do ar;
recuperava 1,2 t/h de CS, de 400.000 m>/h de ar, com uma remogao entre 90 % — 95 %. Em 1960
construiram-se varias fabricas para a producdo da acrilonitrila em leitos fluidizados; na década de
1970 apareceu o processo da Union Carbide de sintese de polietileno. Em 1972 entra em
operacdo o processo Shell Chlorine, mediante o qual HCl € oxidado a cloro. O processo foi
escalado usando uma combinag¢do de modelos matematicos. Entre as décadas de 1970 e 1980,
realizaram-se pesquisas em leitos fluidizados para combustdao com o objetivo de absorver SO, em
dolomita. Em meados de 1980 a Exxon, com a colaboracdo de Lewis e Gilliland do Instituto de
Tecnologia de Massachusetts, desenvolveu um sistema de transporte pneumdtico para
craqueamento catalitico de querosene. A Union Carbide-MIT produziu SiHCI; de SiCls num leito
fluidizado. A Osaka Titanium construiu um reator de 25 cm de didmetro, com uma vazio de

producdo de 200 t/ano de silicone puro.

Os reatores riser possuem uma distribuicdo ndo uniforme dos tempos de residéncia dos
solidos além de uma distribui¢do ndo homogénea na direcao radial, existem diferentes tempos de

contato entre as fases gasosa e sdlida. Por exemplo, em reacdes de pirdlise, em que o contato



intimo entre as fases € essencial em condicdes de tempo controladas, a retromistura (backmixing)

dd lugar a um sobre craqueamento e a uma redugdo na seletividade (Kraemer 1990; Chen 2003).

O craqueamento catalitico fluido (FCC) é a segunda maior aplicacdo da tecnologia de
leitos fluidizados depois da gaseificacdo de carvdo, contando hoje em dia com mais de 350
unidades no mundo (Grace et al., 2006). O processo de FCC (Fluid Catalytic Cracking) €
mostrado na Figura 1 utiliza um catalisador sélido, neste estdgio as cadeias longas ou de residuos
pesados vaporizados do petréleo sdo quebradas, convertendo-as em produtos leves como

gasolina, querosene, diesel, e em olefinas com um valor agregado maior.

Segundo o OSHA (2003), o craqueamento catalitico € similar ao processo de quebra
térmica, sendo que, o uso de catalisador facilita a conversdo, em condi¢cdes menos severas de
operacdo. Tipicamente um processo destes € operado a temperaturas entre 727 K e 783 K e
pressodes entre 69 a 138 kPa. O catalisador utilizado geralmente € um material s6lido, como, por
exemplo, zéolitas, hidrosilicato de aluminio, bauxita, silica entre outros, podendo ser produzido

na forma de pd, pellets, ou materiais de formas especificas, chamados de extrudados.
Existem quatro etapas bdsicas no processo de craqueamento catalitico:

Etapa de Reacdo: o calor e o contato entre mistura de gaséleo com o catalisador
fluidizado fazem com que as moléculas grandes dos hidrocarbonetos sejam craqueadas em
moléculas menores. O tempo de residéncia do catalisador e do vapor de hidrocarbonetos no riser
¢ tipicamente de 2 a 5 segundos. A temperatura maxima do riser estd tipicamente entre 750 e 820
K, e é usualmente controlada por regulagem de fluxo do catalisador regenerado quente para o

riser.

Etapa de separacio: o catalisador é separado dos produtos gasosos do craqueamento por



ciclones instalados a saida do riser.

Etapa de Regeneracdo: No regenerador, o coque depositado sobre o catalisador é
queimado com ar a uma temperatura de préoxima dos 1000 K. A queima do coque serve nao sé
para regenerar o catalisador, como também para fornecer a maior parte da energia necessdria para
a vaporizacao do gaséleo e as reagdes de craqueamento e para sistemas de recuperacdo de energia
na planta. O ar para a combustdo do coque € fornecido por um soprador de ar (Blower) e €
injetado no regenerador através de um distribuidor (Pipe-Grid), localizado na base do
regenerador. O catalisador € fluidizado, no regenerador, pela corrente de ar e gases de combustao.
Estes gases passam pelo leito de catalisador fluidizado (fase densa), e atinge uma zona onde

ocorre a separacdo solido-géas (fase diluida).

Etapa de Fracionamento: Os hidrocarbonetos craqueados sdo separados em vdrios

produtos.

Segundo Cheng et al., (2008) os aspectos mais importantes do impacto econdomico que

tem o FCC no refino do petréleo e na economia global sdo:

e Existem aproximadamente 350 unidades de FCC (em 2006) operando no mundo; com
uma capacidade de producdo de mais de 2,4 milhdes de t/dia (16 milhdes de barris por
dia);

e A diferenca entre o valor de produtos e de carga em uma unidade FCC pode chegar a até
US$10/barril;

e Fabricam-se mais de 450.000 toneladas de catalisador para FCC todos os anos,
representando uns US$ 600 milhdes nos negécios mundiais. A massa total de catalisador

fabricada mundialmente é de aproximadamente de 1200 t/d.
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3 MODELAGEM MATEMATICA PARA A SIMULACAO
DE GRANDES ESCALAS (LES)

O LES teve origem nas aplicacdes geofisicas, em estudos climdticos e atmosféricos
(SMAGORINSKY, 1963; LILLY, 1967; DEARDORFF, 1974). Mais tarde, no desenvolvimento
de testes focados aos escoamentos simples, como a turbuléncia isotropica e escoamentos
completamente desenvolvidos e em canais de escoamento turbulento (PIOMELLI et al. 2002 ).
Atualmente estdo sendo desenvolvidos estudos para a aplicacdo LES (Large Eddy Simulation) em
geometrias complexas, com reagdes quimicas que sdo de grande interesse na engenharia (FOX

2012).

Para aplicar a simulacdo de grandes escalas (LES) em escoamentos de duas fases, a
primeira questdo € escolher uma abordagem adequada para descrever a influéncia da segunda
fase no escoamento. Por exemplo, no caso de escoamentos diluidos de particulas carregadas, em
alguns casos se utiliza a metodologia Euleriana e Lagrangeana, em que o escoamento de gés é
resolvido considerando como um meio continuo (euleriana) e para o arraste das particulas € usada
abordagem Lagrangeana. Uma técnica alternativa € usar a metodologia Euleriana-Euleriana para
ambas as fases. Para LES, tanto a abordagem Euleriana-Lagrangeana quanto a Euleriana-

Euleriana, ainda estdo sendo estudadas.

No presente estudo, optou-se por adotar uma abordagem Euleriana-Euleriana, devido a
que esta abordagem considera o gids e o catalisador como sistemas continuos e meios
interpenetrantes. Em outras palavras, as diferentes fases podem ocupar a mesma posi¢do no
espaco, introduzindo a fracdo volumétrica, no conjunto de varidveis. O fato de considerar o
catalisador como um sistema discreto resulta em um custo computacional muito grande.

Considerou-se neste trabalho, aplicar Simulacdo de Grandes Escalas para a fase gasosa. As



equagdes para a abordagem Euleriana Euleriana sdo listadas a seguir:

Equacoes de Continuidade para as fases

o .
a(pg(pg)+v'(pg¢gUg):O

g(ﬂs%)“LV'(Ps(ﬂgﬁs) =0

Equacoes de quantidade de movimento

ﬁ -
ot

ﬁ _
ot

Tensoes

(7= #,.0,[0, +V0! ]-3 1,0, [ V-0, ]T
[2.]=1..0,[ VU, +VU] ]—% w0 [V-UT

Pressdo da fase solida (Gidaspow, 1994)

VP =G(9,)Ve,

G(r)=2,
G(p,)=G,exp(—c(p, —0,637))

Go=1Pa .~ 600

Funcdo de Arrasto na Interface (Gidaspow, 1994)

(pg(pg(jg)_kv.(pgwg g _.g):_ng +V.[fg:|+¢gpg§+'8([_js_ﬁg)

(p.0U.)+V-(ppU0,)=-VP+V-[7]+p.p5+5(U, -U.)

ey

(2)

3)

4)

)

(6)

()

®)

)

(10)



3 . P U0
Bu=3C———0" . 9,208 (11)
p
U,-U\|d
Re=pg¢g| 8 s 4 (12)
Hy
1500 P, U, ~U,
ﬂg’s=§CD—Z)"ﬂg+l,75 Ml ., 9,<0,8 (13)
4 4o, 0,4,
24 0,687
Cp==—(1+0,15Re"*") , Re <1000 (14)
Re
C,=0,44 , Re>1000 (15)
Fracdo volumétrica
9, +¢,=1 (16)

Equacdo de Energia

Para descrever a conservagdo de energia pelo modelo Euleriano-Euleriano pode ser escrita

uma equacgio de entalpia para cada fase:

0 - oC
7 (@gpgHe) + V- (@gpgUgHg) = V- (@gAgVTg) + v(Ts — Tg)+‘nggZ AHra_tr (17)
r
a —
50 (@sPsHs) + V- (@5psUsHs) = V- (@sAsVT5) +v(Tg — T) (18)
Em que:

H = Entalpia especifica

T =Temperatura

¥ = Coeficiente de troca térmica entre as fases
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A = Condutividade térmica

O coeficiente de troca térmica entre as fases ¢ modelado usando a seguinte correlagdo:

NuA
Y= 5 (19)
S

Para o caso de escoamentos multifasicos, o nimero de Nusselt ¢ determinado pela

seguinte correlacio (RANZ e MARSHAL, 1952):

Nu = 2,0 + 0,6Re/2pr1/3 (20)

Equacdo Transporte de Espécies

dy o
E(‘/’gpgyi,y) + V- (9gpgUgYig) = @gRig + gSig (21)
D — 1 uI v

I) Termo transiente

II) Termo convectivo

III) Termo da reagdo homogénea
IV) Termo de produc¢do homogénea

Em que, Ri € a razdo liquida de producdo da espécie 1 pela reacdo, e Si € a razdo de
producdo devida a adicdo da fase dispersa. Esta equacdo € resolvida para N - I espécies sendo N o
nimero total de espécies e cumprindo-se que o somatdrio das fragcdes madssicas seja igual a

unidade.

3.1 FILTRAGEM
A metodologia LES € uma abordagem multi-escala para a dindmica de fluidos, baseada na
separacdo de grandes e pequenas escalas em um escoamento turbulento. No LES, € introduzida

uma operacdo de filtragem das equacOes transientes de Navier-Stokes no espago fisico, para
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separar formalmente o escoamento das escalas resolvidas e ndo resolvidas. As grandes escalas de
movimento sdo simuladas diretamente enquanto que as menores escalas (escalas dissipativas) sao
modeladas. Todas as varidveis de campo sd@o decompostas em componentes resolvidas e nao
resolvidas (o modelo de sub-malha), usando a decomposi¢ao de Reynolds. Nos modelos RANS
(Reynolds-averaged Navier—Stokes) o espectro turbulento é completamente modelado, por tal

motivo estes consomem, em teoria, menos custo computacional.

Leonard (1974) foi o primeiro a usar o termo Large Eddy Simulation. Ele também
introduziu a idéia de filtragem como uma operacdo de convolugdo formal sobre o campo de

velocidades, e deu a primeira formulacao geral do método.

As equagdes resultantes da filtragem governam a dindmica dos grandes redemoinhos

(eddies). Uma varidvel filtrada € indicada por uma barra acima e definida como:

B(1)=], O(x)6(x ) @)

Onde D € o dominio fluido e G € a funcdo de filtro que determina a escala dos

redemoinhos resolvidos. A parte nao resolvida da varidavel ® € definida por
O'=p-O (23)
Na simulacdo de grandes escalas ndo se realiza média temporal, as varidveis filtradas sdo

funcdes do espaco e do tempo, significa que o LES apresenta valores instantaneos. Ao contrario

do modelo RANS em que trabalha com valores médios e a média das flutuagdes serd portanto
igual a zero (;' =0 amédia das flutuagdes filtradas no LES sao diferentes de zero:
D' %0 (24)

A discretizacdo do dominio espacial em volumes de controle finitos prevé implicitamente

a operacao de filtragem:
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e 1 Al A\l i\l (25)
CD(x)=VJ.V®(x )dx , x'eV
Em que V € o volume de controle. A fungéo de filtro G(x; x') estd dada por
v x'eV (26)

G(x;x')z{ .

,  Casocontrdrio

A seguir, a modelagem serd apresentada para as equagdes incompressiveis. A equacdo de

quantidade de movimento incompressivel pode ser escrita da seguinte forma:

,. 5 ,» | oz (27)
W, 0 (gt o fou av)] o
or  Ox, p Ox, Ox, ox,  Ox, Ox,

Em que 7, ¢ a tensdo das escalas de sub-malha. Isto inclui o efeito das pequenas escalas,
assim:

7, =UU,-UU, (28)

O escoamento turbulento de grandes escalas € resolvido diretamente e a influéncia das
pequenas escalas é levada em conta através dos modelos de sub-malha apropriados. Nestas
simulacdes, usa-se uma metodologia de viscosidade turbulenta, a qual relaciona as tensdes da

sub-malha 7, com o tensor da taxa de deformagéo das grandes escalas S da seguinte forma:

5, (29)
- Tij_?rkk :2VWSI_‘,‘
A . (30)
Sij — l % + 8U}
2\ ox;  Ox

A diferenca dos modelos RANS, onde a viscosidade turbulenta v representa todas as

escalas turbulentas, a viscosidade de sub-malha representa somente as escalas menores. A parte
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isotropica de 7, nao € modelada, porém, € adicionada a pressdo estdtica filtrada.

Existem trés modelos para calcular a viscosidade de sub-malha v, . E recomendével

utilizar como primeira op¢do o modelo de viscosidade turbulenta com adaptacdo local da parede
ou “LES WALE”, desenvolvido por Nicoud e Ducros (1999). Este € um modelo algébrico como o
modelo de Smagorinsky, mas supera algumas defici€éncias conhecidas do modelo. A principal
vantagem do modelo LES WALE € a capacidade de reproduzir a transi¢do de laminar para
turbulento, sem necessidade de uma variavel secundéria explicita de filtragem. Além do modelo
WALE, existe o modelo Smagorinsky (SMAGORINSKY, 1963) e o modelo dindmico de

Smagorinsky — Lilly (GERMANO ET. AL., 1991; LILLY,1992).

3.2 MODELOS DE SUB-MALHA

Precisa-se de um modelo sub-malha para modelar as escalas de turbuléncia que nao
podem ser resolvidas pela discretizacdo da malha. Utilizou-se um modelo de sub-malha para
estimar a viscosidade efetiva baseado em Smagorinsky (1963). Este modelo assume que a
viscosidade € funcdo da taxa de deformacdo e de pardmetros associados a frequéncia de corte
(dimensdes do volume da malha). Nesta secdo, a nomenclatura baseia-se no ANSYS CFX-Solver

Theory Guide (2011).

3.2.1 Modelo de Smagorinsky

O modelo de Smagorinsky é um modelo algébrico para calcular a viscosidade turbulenta

v,,, - Este modelo € baseado na andlise dimensional e pode-se expressar assim:

vsm ml qu (31)

Onde [ é o comprimento da escala (normalmente do tamanho da malha A= (Vol)m) € Gsm
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¢ a velocidade. Baseado em uma analogia do modelo de comprimento de mistura de Prandtl, a

escala de velocidade € representada pelos gradientes da velocidade filtrada:

4, =AlS| onde |s|=(2555;)" (32)
Isto gera o modelo de Smagorinsky para a viscosidade de sub-malha:
v =(CA)'[S] (33)

Onde Cy € a constante de Smagorinsky. O valor da constante para turbuléncia isotrdpica,

com intervalo de espectro inercial,

E(k) — CY82/3k—5/3 (34)
Em que
3/4 35)
1( 2 (
Ci=—|—| =0,18
* n(3ckj

O valor de Cs pode mudar dependendo do tipo de escoamento e da qualidade da malha.
Este valor encontra-se na faixa de 0,065 até 0,25. Muitas vezes o valor de 0,1 é usado como valor

padrdo, com resultados favordveis para a maioria de escoamentos.

Este coeficiente Cs, porém, ndo € uma constante universal, esta € a falha mais grave deste

modelo. Além disso, sdo necessdrias fungdes de amortecimento perto das paredes.
O filtro caracteristico é tomado como o tamanho local da malha:
/3
A=(AV,,)" (36)

K
Funcoes de amortecimento

Perto das paredes, a viscosidade turbulenta pode ser amortecida. A funcdo de
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comprimento minimo de mistura e uma fun¢do de amortecimento da viscosidade f, esta dada

por:

v,, =min(l,,. f,C;A) (25,5, (37)

Com

[l . =k

mis : y parede (38)
O valor padrao para k ¢ de 0,4.

Esta fun¢do de amortecimento tem um valor por default de 1,0. Esta funcdo também pode
ser especificada dependendo de cada caso, duas fungdes famosas sdo as de Van Driest e a de

Piomelli. Para o caso de Van Driest. A funcdo de amortecimento é:
P :1—exp(—)7/A) (39)

Com A=25. Para o caso de Piomelli, esta funcdo é:

IR (40)
fu= Jl—exp[(—y/ Ay |
Com A=25. A distancia normalizada da parede 3
AL &

E definida como uma funcao da distancia da parede calculada y, a viscosidade cinemadtica

v e a escala de velocidade local i .

3.2.2 Modelo WALE

O modelo WALE ¢ formulado localmente e utiliza a seguinte equacdo para calcular a

viscosidade turbulenta:
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(Sf{Sd)3/2 (42)

Onde Sij denota a parte simétrica do quadrado do tensor gradiente da velocidade:

PR 1.,
Sij :E(gu +gji)_§5ijgkk

(43)

Em que gj. =88y 8 =0u;/0x; e &,¢ o simbolo de Kronecker. O tensor S; pode ser

expresso também em termos dos tensores tensao e vorticidade da seguinte forma:

s == 1 - - = = (44)
d
Sij = SikSkj + Qlekj - 5 é‘l] (SmnSmn + anan )
Em que o tensor vorticidade QU esta representado por
5 _1fe0, 70, 4)
P2 ox, oy

O valor padrao para Cy € de 0,5.

3.2.3 Modelo Dinamico Smagorinsky - Lilly

Germano et. al. (1991) e, posteriormente, Lilly (1992) propuseram um método para
avaliar os coeficientes do modelo de sub-malha, utilizando a informagdo contida no campo de
velocidade turbulento resolvido, a fim de superar as defici€ncias do modelo de Smagorinsky. O
coeficiente do modelo ndo é mais um valor constante e ajusta-se automaticamente ao tipo de
escoamento. A ideia basica do modelo é uma identidade algébrica que relaciona as tensdes de
sub-malha em duas larguras de filtro diferentes. A filtragem na menor largura de filtro é
implicitamente dada pelo tamanho da malha, enquanto que, a filtragem da maior largura requer o

uso de um procedimento implicito de filtragem.
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A chamada “identidade Germano” ¢ mostrada a seguir:

L =T -1 (46)

) y

Onde 7 representa o tensor da sub-malha na escala A e T; o tensor de sub-malha na

escala A:

;i/:Uin_UiU_j (47)
T, ={U0,{-{0}{T)) “9

Em que o simbologia das chaves { } representa a filtragem secunddria de uma quantidade
com A > A. O tensor formulado pelos movimentos turbulentos da escala intermedidria entre A e

A é mostrado a seguir

=}l w

Embora o procedimento Germano possa ser aplicado com qualquer modelo de sub-malha,
o modelo Smagorinsky tem sido usado para calcular as tensdes de sub-malha nos diferentes

niveis de filtragem

l sm (50)
r,=Lr, = C (28 |si|s4) = Cym;
i 2 test (51)
T; -~ 1. =C, (_2{A} {S’f} {S’f}) =C,m;
Utilizando-se a identidade Germano, obtém-se:
(52)

a 6‘,'1' test sm
L; =L, _?ka =Cymy” — {Cdmff }

O sistema resultante da Equagdo anterior € sobre-especificado e o coeficiente C, aparece

dentro da operagao de filtragem secunddria. Com o intuito de resolver este sistema de equacdes, o
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erro e;; associado ao modelo de Smagorinsky € definido da seguinte maneira:

. a test Sm 53
e,.j—Lij—Cdmij +{Cdml.j} (53)

Lilly (1992) aplicou o método de minimos quadrados para minimizar o erro. O coeficiente

C,4 é obtido do processo de filtragem, assim:

LM, (54)
d T —
MijMi/
_ Ay sm 55
Mij—mfj’—{mij} (55)

Usando o coeficiente Cy, a viscosidade turbulenta € obtida por:

vy, =C,A’ |S,| (56)

O coeficiente Cy, obtido utilizando o modelo dindmico Smagorinsky-Lilly varia no tempo
e no espaco em uma faixa bastante ampla. Para evitar instabilidade numérica, aplica-se um
relaxamento de C; no tempo e um limite superior e limite inferior sobre o coeficiente, da seguinte

forma:
Limite inferior (para evitar viscosidade negativo:
C, =max(C,.C;"),C;" =0,0 (57)
Limite superior:

C, =min(C,.CJ™) (58)

Relaxacdo no tempo

(j‘[’;zacj+(1—a)6~’(’,’_' com o=0,01 (59)
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O valor de C;* deve estar na faixa de 0,04 a 0,09.

3.2.4 Simulacao De Escala Adaptativa-SAS

O modelo foi proposto por Menter e Egorov (2005), denominado modelo de simulacio de
escala adaptativa-SAS (Scale-Adaptative Simulation), aplicdvel para regimes turbulentos
instdveis. Tal modelo opera no modo padrao RANS, mas tem a capacidade de resolver o espectro
turbulento das regides instdveis do campo de fluxo, comportando-se como LES em regides
instaveis. Tem a caracteristica de se adaptar automaticamente as escalas de comprimento para
resolver as escalas do campo do escoamento. Utiliza a escala de comprimento de von Karman,

Lk, outorgando uma aplicacao da cldssica definicdo da camada limite.

A formulagdo matemadtica do SAS difere do RANS SST, pelo termo fonte adicional Qgus,

na equacao de transporte da frequéncia de dissipacdo da turbuléncia o, assim:

apk+a(Uk)—G ke +— (+vt)ak 60
ot axi pYi Tk pcﬂ @ axj a Ok axj ( )
dpw 0
7+a—i(Pin)
(61)
— QG _ ‘Bw2+Q +i< +&)a_w +(1_F)2_pl%a_w
ak k=P SAS dx; # 04/ 0Xj ! O,z @ 0X;j 0X;

O termo fonte adicional Qsas foi proposta por Menter e Egorov (2010), sendo esta

expressa por:

2 2pk 1 dw 0w 1 0k Ok
, , (62)
w? 0x; 0x; k2 0x; 0x;

L
Qgas = max [pnzicSz (—) —C-—max
Ly O

Os parametros no termo de fonte Qsas sao0 0s seguintes:
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0o =2/ (64)

c=2 (65)

A escala de comprimento L, foi modelada por:

vk

= "1/a
¢,/ " w

L (66)

O invariante escalar do tensor de deformag@o S;;

s= [26.5 S _1 aui auj
= Ry ST a_xj-l_a_xi (67)

A segunda derivada da velocidade U" € representada da seguinte forma:

U™ + (68)

O desenvolvimento da técnica foi motivado para otimizar o alto custo computacional da
aplicagdo da Simulacdo de Grandes Escalas (LES) para configuracdes de estruturas robustas

como avides, submarinos, ou veiculos de transporte (Figura 2)

Eddy Viscosity Ratio Eddy Viscosity Ratio
| e — |
< ] (x} 2 Q RE

6,0 '\Qﬁ {’Q ’LQQ" ‘f’ﬁ QS (‘P '\QQ ,\630 '\,QS

Figura 2 Configuracio de estruturas turbulentas para um avido. (esquerda) - SST-URANS, (direita) SST-
SAS. Adotado de (EGOROY et al. 2010b)
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A Figura 2 mostra as estruturas de vortices através do critério Q, que serd explicado mais
adiante no trabalho. Observa-se que o SAS consegue descrever maior nimero de estruturas de
vortices utilizando a mesma malha. Para o caso de gés-sélido estes vortices ou estruturas
turbulentas estdo intimamente relacionados, em hipdtese, com a presenca de mesoescalas, as
quais sdo as dominantes no escoamento (Clusters, strands) e no caso de sistemas reativos, estas
serdo dominantes na seletividade e no rendimento da gasolina. Lembrando que aglomerados ou
regides com alta concentracdo de catalisador tem como consequéncia menor seletividade e
rendimento de gasolina. Egorov et al. (2007, 2010) mostra a diferenca significativa na
fluidodinamica para caso reativo e nao reativo em uma camara de combustdo da ITS (Institut fiir

Thermische Stromungsmaschinen). Os vortices foram estimados pelo critério Q para um valor de

107 s%.
Eddy viscosity ratio Eddy viscosity ratio
100 ‘ 100
" . '
75 75
] ;
" 3 ~
50 50
3
25 25

Figura 3 Configuracio de estruturas turbulentas na camara de combustio ITS (esquerda) sem reacao,
(direita) Reacio de combustdo. Adotado de (EGOROV et al. 2010)

O fator de distingao do modelo € o uso da escala de comprimento de von Karman, Lk, o

qual é uma generalizacdo da cldssica defini¢cdo da camada limite.
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3.2.5 DES (Detached-Eddy Simulation)

Detached-Eddy Simulation (DES) é uma técnica hibrida proposta pela primeira vez por
Spalart et al. (1997) para predizer escoamentos turbulentos com elevados nimeros de Reynolds
(SPALART 2000). Também pode ser definido como a solu¢gdo numérica transiente e
tridimensional que usa um unico modelo de turbuléncia, o qual funciona como um modelo sub-
malha nas regides em que a densidade da malha € fina o suficiente para a simulacdo das grandes
escalas, e como um modelo da média de Reynolds nas regides em que isso nio ocorre (PEDRAO
2010). O alto custo de LES quando aplicado para completar as configuragdes em altos nimeros
de Reynolds surge por causa da resolucdo requerida na camada limite, uma questdo que
permanece, mesmo com pleno éxito da modelagem da lei da parede (wall-layer modeling)

(SQUIRES 2004).

A formulacdo DES € obtida a partir de um modelo de turbuléncia RANS, usado uma
modificag¢do apropriada da escala de comprimento envolvida. O comprimento de escala usado na

modelagem DES, chamado Lpgs, é dado por:

ok a(uik) v\ Ok k3/2 (69)
o 2k _ 0T, 2y K]y KR
Jat axj axj Ok ax] Lk_
oe  0(ue) 0 ( +vt> oc] . k1/2P c kt/2 (70)
ot dx;  0x; o/ 0x; L, TR L, ¢
v = Ck2L, (71)
P = 1,52 (72)

O comprimento de escala turbulenta para o modelo k-¢ esta expressa por:

k3/2
&

Os comprimentos L.; € L;; sdo mantidos a um valor igual de L, e portanto a equacao da
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taxa de dissipagdo da energia cinética turbulenta, & permanece inalterada. O modelo DES
baseado em duas equagdes de transporte usa somente a substituicdo de L;, mantendo inalterada a
equacgdo da viscosidade turbulenta (TRAVIN ET AL. 2002; DE LANGHE ET AL. 2003; KOK

ET AL. 2004, DAVIDSON 2012).

Ly = Lges (74)

L, =L, (75)
k2

Vsm = C#? (76)

Quando o DES ¢ baseado no modelo k-¢ sdo definidos dois comprimentos de escala

diferentes:
' k3/2 A
Laes k = mln( P C_£> (77)
Lyps » = mi K2 G 78
des v — Min € ’ CM ( )

Em que os valores das constantes sdo:

C, =009 ; C =007 ; C,=1,09 (79)
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4 METODOS NUMERICOS

Diferentes métodos numéricos sao reportados na literatura, tais como Método de
Diferencgas Finitas (MDF), Método de Volumes Finitos (MVF) e Método de Elementos Finitos
(MEF). Existem outros métodos tais como os métodos espectroscépicos, métodos de elementos

de contorno ou autdmatos celulares, mas sdo geralmente restritos a casos especificos.

No contexto de pacotes de software comerciais de fluidodindmica computacional, o
método de volumes finitos € aplicado em todos aqueles programas comerciais com enfoque
industrial. A preferéncia € devido as suas caracteristicas conservativas, ja que, para 0 escoamento
de fluidos € importante satisfazer os principios de conserva¢do no nivel discreto. Com este
método, ndo hd a possibilidade da existéncia de fontes/sumidouros de grandezas como massa,
quantidade de movimento e energia dentro dominio de solucio (MALISKA, 2004). Qualquer
método numérico usado na discretizagdo das equagOes diferenciais de escoamento deve ter as

seguintes caracteristicas (RANADE, 2002):

Consisténcia: Em um método consistente, o erro entre a equagdo discretizada e a equacdo

exata (chamado erro de truncamento) tende a zero, com o espacamento da malha tendendo a zero.

Estabilidade: Ter aproximagdes consistentes ndo garante que a solu¢do do sistema de
equacoes discretizado serd a solucdo exata. Em qualquer método numérico, os erros aparecem no
percurso do processo de solucdo. Para assegurar a estabilidade, alguns métodos precisam impor

limites no passo de tempo ou utilizar técnicas de relaxamento.

N

Convergéncia: Se a solucdo das equacdes discretizadas tende a solucdo exata das
equagoes diferenciais com o espacamento da malha tendendo a zero, pode se inferir que o método

€ convergente.
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4.1 METODO DE VOLUMES FINITOS (MVF)

No método de volumes finitos, a discretizacido € obtida pela integracdo das equagdes de

conservacdo ao redor de um volume de controle finito.

Considerando a forma geral das equagdes de transporte:

o(po . (80)
(aLt)+v-(pv¢)=V~(r¢v¢)+S¢

11 v
) i

Em que,

I) Termo transiente

II) Termo convectivo ou advectivo
IIT) Termo difusivo

IV) Termo fonte

As equacdes de transporte sdo integradas em cada volume computacional usando o
teorema da divergéncia de Gauss-Green ao longo de um determinado intervalo de tempo. O
teorema da divergéncia de Gauss-Green estabelece que o volume total de todas as fontes e

sumidouros, € igual ao escoamento liquido através das fronteiras do volume.

(81)

ZT’{ja(apf) dV+gSp¢v-dA=95r¢v¢-dﬁ+js¢dv}dt

t
Em que,
¢ = Propriedade ou quantidade escalar

A = vetor de superficie

I'y= coeficiente de difusdo para ¢
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V ¢= gradiente de ¢
S4 = termo fonte de ¢ por unidade de volume

Os valores das varidveis sao obtidos pelo uso de técnicas apropriadas de linearizacdo e
interpolagdo. O comportamento dos métodos numéricos depende em parte da linearizacdo e
interpolacdo do termo fonte, esta linearizagdo transforma as equacdes diferenciais em um

conjunto de equagdes algébricas lineares.

A discretizacdo espacial se relaciona com o termo convectivo da equacdo de transporte e a
discretizagdo temporal se relaciona com o termo transiente do mesmo. Como exemplo para

discretizagdo e linearizacao, considera-se um volume finito bidimensional P da Figura 4

FAHAFL---oo---
(Second (West node] | (Central node) | (East node)
west node)
L] ] L ] .
_
by
i ' .
west face (w) :  east face (&)
; : >
b s s

Figura 4. Representacio de um volume finito bidimensional.

De acordo com a notacdo da Figura 4, o termo difusivo pode ser representado da seguinte

forma:
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. T,A, (82)
PrVo-dh=—"=(4,~¢,)=D, (4~ )
4.2 LINEARIZACAO DO TERMO FONTE
O termo fonte genérico para a lineariza¢io pode ser representado:
S, Vp =St + Sty (83)

Em que, S4p € o valor do termo fonte S, no centro da célula P, e Vp € 0 volume da célula
computacional centrada ao redor do n6 P. A linearizacdo do termo fonte Sgp, deve ser
representada adequadamente a relagdo entre S e ¢ Existem diferentes métodos de formular os
coeficientes S’ e S%. A seguir é apresentado 0 método sugerido por sugerido por PATANKAR

(1980):

(84)

. (dS,Y
S¢P=S¢P+( d; \J (¢P_¢P)

Em que * indica o valor da iteracio anterior. Este tipo de linearizacdo € recomendado, se
o termo fonte diminui com o aumento de ¢@. Assim, os coeficientes do termo fonte sdo

representados, a seguir:

85
§=|8s - Br | 4 1% )
c $P d¢ ¢P P
S¢:[%j*v (86)
P d¢ P

4.3 DISCRETIZACAO TEMPORAL (TERMO TRANSIENTE)

Para simulag¢des transientes, as equagdes que regem o escoamento devem ser discretizadas

no espaco e no tempo. A discretizacao espacial € similar a do caso estaciondrio, enquanto que, a
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discretiza¢do temporal envolve a integracdo de cada termo das equacdes diferenciais ao longo de
um intervalo de tempo At. A expressdo genérica para a evolugdo temporal da varidvel ¢ vem dada
por:

o _ (87)
or F(¢)

A funcdo F incorpora alguma discretizacdo espacial. A discretizagdo temporal de primeira

ordem pode-se expressada:

¢n+1 _¢n B (88)

E a discretizacdo de segunda ordem € dada por

3¢n+l _4¢n +¢n—l B (89)
2At =F(9)

Em que ,

¢ = quantidade escalar

n + 1 = valor no nivel de tempo seguinte, t +At

n = valor no nivel de tempo atual, t

n - 1 = valor no nivel de tempo anterior, t - At.

Discretizada a derivada temporal, deve-se estimar F(¢) por integracdo implicita ou

explicita do tempo.
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5 CRAQUEAMENTO CATALITICO

O processo FCC continua sendo um processo importante para o refino de petréleo a
gasolina. Lembrando que craqueamento catalitico € um processo quimico de transformacdo de
fragdes de petréleo pesadas em outras mais leves, através da quebra (cracking) das moléculas dos
constituintes com a utilizagdo de -catalisadores. Desenvolveram-se varios processos e
catalisadores com o fim de aumentar a producdo de olefinas leves mantendo um rendimento alto
de gasolina (Aitani 2000). A demanda por olefinas leves, especialmente o propileno, como
matéria prima para processos petroquimicos, € estimada em 14,2 milhdes de barris por dia; 30%

da producao mundial é produzida em unidades FCC (MAADHAH et. al. 2000)

Industrias petroquimicas utilizaram diferentes estratégias para melhorar a producdo nas
unidades convencionais de FCC (FUJIYAMA et. al. 2007; MAADHAH et. al. 2000); por

exemplo:

e Incrementar a temperatura de saida do reator riser (aumentando a severidade): para uma
faixa entre 500 °C a 550 °C; esse aumento da temperatura causa rendimentos excessivos

de gés leve (C2 e leves), sendo reduzido o craqueamento da gasolina;

e Operando com uma distribuicdo de tempos de residéncia reduzida: reduz-se assim o
tempo de contato nas reagdes de segunda ordem de polimerizagdo, permitindo menos
tempo para reagOes de transferéncia de hidrogénio, aumentando deste modo a producao de
olefinas. Nos processos convencionais de craqueamento catalitico (riser) operam a
temperaturas menores que 530 °C e os processos de alta severidade (HS-FCC downer)
operam a temperaturas entre 550 °C a 700 °C, com tempos de contato inferiores a um

segundo.
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e Melhora das estruturas e propriedades dos catalisadores;

e Uso de catalisadores especiais: do ponto de vista das aplicacdes cataliticas, a zedlita
ZSM-5 pertence ao grupo de zedlitas com tamanho de poro médio (inferior a 6,3 A). A
uniformidade de tamanho de poro, a estabilidade térmica, a elevada superficie especifica
(superior a 600 m¥g) e a sua estrutura bem definida conferem a esta zedlita propriedades
de peneira molecular, permitindo a difusdo de moléculas de tamanho efetivo inferior a
secdo de passagem do poro, o que justifica a sua utilizagdo como catalisador em processos

petroquimicos, que precisam de elevadas seletividades.

5.1.1 Modelo Cinético

Dentro do reator de craqueamento catalitico, apresentam-se uma grande quantidade de

reacOes complexas, produzindo uma mistura de numerosos componentes.

Para descrever esta mistura complexa, diferentes autores agrupam certo nimero de
compostos com caracteristicas similares em pequenos grupos de pseudo-componentes ou lumps,
para proporcionar um numero razodvel de equacOes cinéticas (LAROCCA et. al. 1990;
KRAEMER & DE LASA 1988; GIANETTO et. al. 1994; MARTIGNONI & de LASA 2001;

ABUL-HAMAYEL et. al. 2002 ; XU et. al. 2006; MENG et. al. 2007, SADIGHI et. al. 2010).

O modelo de 4-lump pode ser considerado uma extensdao do modelo de 3-lump, como
indicado por vérios estudos (LEE et. al., 1989; OLIVEIRA e BISCAIA, 1989). Este modelo
separa o coque dos gases leves em dois grupos diferentes (lumps). Encontram-se diferentes
mecanismos de reacdo para este tipo de modelo como mostra a Figura 5 Observa-se que o
craqueamento de gaséleo produz gasolina, gases e coque. Considera-se que a produgdo de

gasolina contribui a formacdo de gases leves (overcracking) e formacdo de coque. No entanto,
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espera-se que a magnitude das ultimas duas reagdes esteja dada pelas condi¢des de operagdo e em
alguns casos sua contribui¢do a cinética do sistema se pode desprezar. A Figura 5 (B) sugere que
nao se comete um erro significativo ao desprezar a formagao de coque a partir dos gases leves. A
Figura 5 (C) apresenta outro mecanismo para o craqueamento da gasolina para um modelo

cinético 4-lump.

Gasoleo _— Gasolina

A) l><l

Coque C, + Leves

Gasoleo —_— Gasolina

B) l><l

Coque C, + Leves
0) Gasoleo Gases Primarios
Gases Coque
Secundarios

Figura 5. Diferentes mecanismos de reacao para o modelo 4-lump: A) Yen et. al., (1988); B) Lee at al., (1989);
C) Oliveira e Biscaia (1989)

Para efeitos de célculo e andlise, utiliza-se o modelo B da Figura 5, com as respectivas

constantes cinéticas de reacao (Figura 6):
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C (Gases Leves )
&
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l‘:1
A (Gasoleo) =——— B (Gasolina)

¥

k!!

L J

D (Coque)

Figura 6. Modelo 4-lump.
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O craqueamento catalitico do gaséleo foi descrito, usando velocidades de reacdo de

segunda ordem para o craqueamento e de primeira ordem para o overcracking da gasolina

(GIANETTO et. al., 1994; AHARI et. al., 2008; HEYDARI et. al., 2010), as velocidades de

reacdo como funcdo das pressdes parciais dos reagentes; as pressdes parciais dos reagentes

representadas pela lei dos gases ideais e os coeficientes cinéticos como uma funcao de Arrhenius

(Tabela 1).

(90)

Tabela 1. Coeficientes de Arrhenius para FCC (GIANETTO, 1994, LIU et. al., 2006)

Catalisador Grande Catalisador Pequeno
I kio Eyi k io E,i
(m%/(kmol.kgea.$) (J/ gmol) (m®/(kmol.kgea..s) (J/ gmol)
1 0,4272x10" 87964,25 + 125604 0,9419%x10" 954394 +/- 8,360
2 0,1337x10° 73107,39 + 125604 0,1093x10™ 47739,0 +/-
14.630
31 0,1012x10" 97711,12 + 14653,8 0,3769%x10" 125187,0 +/-
8.360
32 3.252x10" 8764647 + 46054,8 0,1070x10" 145804.0 +/-
54.340
A 391 +40 526.56 +44

A Tabela 2 mostra diferentes valores das constantes cinéticas, a diferentes temperaturas.
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Tabela 2. Constantes cinéticas e energias de ativacio apresentadas na literatura (ABUL-HAMAYEL et. al.
2002; ABUL-HAMAYEL, 2003; ANCHEYTA-JUAREZ et. al., 1997%)

Temperatura k; k31 k32 kj ko a
°C) (wt.frac. x h)™! (wt.frac. x h)™! (wt.frac. x h)’! (h)! (h)! (h)!
500° 699,12 125,28 50,4 33,48 7x 107 315
550 121,0 35,5 21,3 12,0 2,5 93,6
600 446,3 108,9 253 524 7.5 2124
650 7434 158,0 59,6 104,0 20 280,8

E (kcal/mol) 28 — 13,7 19-12,6° 15-7,6° 34-157*  30-159° 18 -315*

A Tabela 3 mostra os pardmetros modificados por Farag et al. (1994). O autor otimizou os

parametros cinéticos da simulagcdo do craqueamento catalitico do petréleo.

Tabela 3. Constantes cinéticas e energias de ativacio Farag et al. (1994) para um reator de 33 m de altura.

ko (m’ kmol'kg's™) E (kJ/mol) AH,((kJ/kg)
Gasdleo a gasolina 20,4 57,36 195
Gasdleo a gases leves 7,8 52,75 670
Gasdleo a coque 3 31,82 745

5.1.2 Modelo de desativa¢ao do catalisador

A desativacgao do catalisador se deve principalmente ao coque depositado na superficie do
catalisador segundo Weekman (1968). A atividade do catalisador apresenta um comportamento
de uma funcao de primeira ordem:

y = 7/06(_0”) (91)

A constante y, representa a atividade do catalisador virgem, o termo exponencial
representa a diminui¢do da atividade do catalisador com o tempo devido a formacao de coque. A
500 °C se encontra um valor de 0,12 s para o catalisador comercial Octacat (BOLKAN 2003).
Para Ze6lita II (GIANETTO 1994) o valor reportado é 526,56 + 44 s'. Ancheyta-Juarez et. al.

(1997) estima um valor a = 0,0875 s™. Ahari et. al. (2008) apresentaram um modelo de
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desativagdo do catalisador baseado no modelo de Weekman (1968), sendo uma funcdo que
depende da temperatura e do tempo de residéncia de catalisador (z.).

y = o) (92)

Em que a é a desativacdo do catalisador como fungcdo da temperatura (Equacdo de

Arrhenius)

4 o
a =83800e

O valor da energia de ativacdo (E) € 117,72 kJ/mol.

Avidan e Shinnar (1990) apresentam para os modelos 3- e 4-lump uma funcao de poténcia

para a desativagdo do catalisador:

y=cy 94)

Em que ¢’ € a atividade de regeneracdo do catalisador, n varia de 0,4 a 0,6 para os
catalisadores de silica-alumina (n € mais baixo para o zedlita), e ¢ é o tempo médio de residéncia
do catalisador no reator. Inicialmente, a atividade do catalisador deve estar em seu maximo, isto

’

é;Co.

Foi utilizado neste trabalho o modelo de desativacdo proposto por Farag et. al.(1994), em

que a desativagdo do catalisador estd relacionada a concentracdo de coque depositada na

superficie do catalisador.

y = e (95)

Em que K. € a constante de desativacdo estimada por Farag et. al.(1994) como funcdo do
tipo do catalisador, para catalisador FCC10 o valor estimado foi de 8633 kg, kgmol™ e ¢ é a

concentragdo de coque, expressada por:
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(96)

_ “coque

P Ps

Massa molar dos grupos de hidrocarbonetos (lump)

A massa molar, o ponto de ebulicio, e o peso especifico, sdo os parametros de
caracterizacdo mais importantes para fracdes de petréleo e muitas propriedades fisicas podem ser
calculadas por estes parametros. Varios métodos sao comumente utilizados (RIAZI, 2005), no
entanto diferentes valores de massas moleculares médios para grupos de hidrocarbonetos (lump)

sdo reportadas como mostra a Tabela 4

Tabela 4 Massas moleculares (kg/kgmol) e temperaturas de ebulicio (°C), para os lump, apresentadas por
diferentes autores.

lump nde Ponto de Lopes et. | Bolkan
carbonos ebulicdo al. 2011 2003 Sabawi
et. al.
2006
Gases (Ci-Cy) <36.1
leves
Gasolina (Cs-Cy2) | 36.1-216.3 100 100 144 110 106,7
Parafinas - - 60 - - - -
Gasoleo >Cy 216.3- 400 340 397 340 333
342.7
Coque >342.7 400 14,4 800 12 14,4
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6 METODOLOGIA APLICADA

A metodologia para resolver problemas de Fluidodindmica Computacional ¢ mostrada

esquematicamente mediante o algoritmo geral da Figura 7:

s h
Pré-processamento

)

Equacoes de transporte Modelos fisicos de apoio
- massa - turbuléncia
- energia —— - combustio
- quantidade de - radiacio
Solver movimento ;
< - mudanca de fase
Ajustes do solver Equacdes de estado

'

| Pos-processamento I - Propriedades do material
- Condicdes iniciais

- Condic¢des de contorno

Figura 7 Procedimento geral para resolver um problema de CFD. Adaptada de RANADE (2002).

Esta metodologia € aplicdvel para problemas tanto bidimensionais quanto tridimensionais
e consiste em trés etapas principais: pré-processamento, solver e pds-processamento dos dados

obtidos.

As etapas preliminares ao pré-processamento consistem na criacdo/reproducdo da
geometria € da malha computacional. A geometria € realizada em um software de CAD
(Computer Aided Design), onde sdo atribuidas as dimensodes assim como as entradas e saidas do
dominio de solu¢do. A malha consiste na divisdo do dominio de solucdo em volumes de controle,
sobre os quais serdo resolvidas as equacdes de transporte, mediante o uso de métodos numéricos.

A precisdo dos resultados da simulacdo depende em grande parte da qualidade da malha, a

qualidade é medida mediante pardmetros como o angulo minimo entre os volumes, € o
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determinante da matriz jacobiana. O software utilizado neste trabalho para a geometria e a malha

computacional corresponde ao pacote comercial ANSYS ICEM® Versio 13.

Na etapa de pré-processamento, sdo inseridas as varidveis das equacdes de transporte,
equagdes de estado, modelos fisicos, condi¢des iniciais e de contorno e demais propriedades, com
o objetivo de caracterizar adequadamente o sistema. Apds definir o sistema, sdo configurados os
ajustes do solver; tais como o tipo de discretizacdo espacial e temporal, assim como os critérios

de convergéncia, tempo de simulagdo entre outros.

Na etapa de pOs-processamento sao avaliados os resultados obtidos mediante a
observacdo de perfis das varidveis de resposta e graficos em 2D ou contornos em 3D para a
comparacdo com dados experimentais ou a visualizagdo clara dos resultados da simulacdo. Os
softwares utilizados para as etapas supracitadas correspondem ao pacote comercial ANSYS

CFX® nas versdes 12,13 e 14

6.1 GEOMETRIA PARA ESTUDO DA FLUIDODINAMICA TRIDIMENSIONAL

A geometria utilizada no estudo da fluidodinamica aplicando LES foi apresentada por
Samuelsberg et. al. (1996). Esta foi escolhida devido ao tamanho reduzido do equipamento € aos
dados experimentais de velocidade e fracao volumétrica de sélidos que o artigo continha. A partir
dela foi construida a geometria do leito fluidizado no software ANSYS ICEM CFD como mostra

a Figura 8.

O leito fluidizado possui as seguintes caracteristicas: didmetro interno de 0,032 m; altura
de 1,0 m. Para realizar os célculos, o escoamento de ar foi considerado a temperatura e pressao
ambientes, para trés velocidades de gés: 0,36, 0,71 e 1,42 m/s, e uma altura inicial de leito de

0,05 m com uma fragdo de sélidos de 0,63.
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i

4—1L> A
0 0.250 0500 (m)

0125 0.375

Figura 8. Geometria do leito fluidizado de Samuelsberg et. al. (1996).

6.2 ESTRUTURAS A SEREM ESTUDADAS - MESO-ESCALAS — NA
FLUIDODINAMICA

O estudo da dindmica do escoamento gds- solido em riser, tem mostrado a formacao de
duas regides caracteristicas, uma regido densa (annulus) e outra diluida (core). A explicagdo €
que os sOlidos formam clusters que se comportam como particulas grandes. As primeiras
pesquisas neste assunto foram desenvolvidas no City College de Nova York (WEINSTEIN, et.
al., 1986) em Bradford, na Inglaterra (GELDART E RHODES, 1986), a Institute of

Gastechnology (1GT) de Chicago (BADER, et. al., 1988), na Franca (GALTIER, et. al., 1989).

As conclusdes mostraram que existe nao-uniformidade radial e que o escoamento pode ser
caracterizado como de tipo core-annulus, com particulas descendo pelas paredes na forma de
strands ou clusters. A Figura 9 mostra um perfil de velocidade ideal, proposto por Miller e

Gidaspow (1992). Os sdlidos sdo transportados para cima no centro do riser (core) e nas paredes
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descem (annulus); ficando o centro diluido. Para que as particulas possam ser transportadas para
cima do leito, a queda de pressdo axial deve ser maior que o peso da regido diluida. Nas paredes,
existe uma regido densa de espessura anular. O peso deste anel deve ser inferior a queda de
pressdo axial. Por isso, nesta regido anular os s6lidos descem lentamente. O annulus é geralmente

mais largo na parte inferior do riser do que pré6ximo ao topo.

ANNULUS ANNULUS
6.00
5.00 — | ’ P |
4.00 - | N |
3.00 — / ‘.
2.00 - / ' .
1ood |/ "
000 +— f — — — — — — — — — '}

~1.00 7| |

o] | TCORE |

=3.00 Y

-4.00 IIFII LI I B B R N B B B B N B N |||I| T
-3.7% -2.50 -1.25 . 0.00 1.25 2.50 3.75

Velocidade da particula (m/s)

r (cm)
Figura 9 Perfil de velocidade de solidos de particulas de FCC com didmetro de 75pm. Adotado de (Miller e
Gidaspow, 1992)

Estruturas coerentes de meso-escala no escoamento multifasicos, particularmente aquelas
que envolvem movimento de turbilhdes, podem ser preditas apenas por meio de simulagdes
transientes e tridimensionais. Calcula-se que uma simulagdo tridimensional de escoamento de
duas fases usando um milh@o de nés, envolve a solucdo de mais de nove milhdes de equagdes nao
lineares em cada passo de tempo. O problema torna-se ainda maior quando sdo incluidos os
balancos de energia e balancos de cada espécie (SUNDARESAN, 2000). A simulacdo de meso-
escalas em escoamentos de duas fases por convencgdo € similar a simulacdo de grandes escalas de

um escoamento turbulento monofasico, onde os efeitos das escalas ndo resolvidas sdo explicadas
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por modelos de sub-malha (FOX, 2003). As macroescalas confundem-se com as dimensdes do
reator, geralmente a dimensdo radial, com dimensdo da ordem de centimetros para metro. A
meso-escala esta localizada na regido onde se encontram os clusters e strands, com dimensdes
tipicas variando da ordem de milimetros para centimetros. A microescala corresponde as

dimensdes de uma particula de uma ordem de grandeza de micra (Figura 10).

Saida de / b
1|[a‘r!e-\.l | apy

i ¥ R TR
§ Fuf*8 | valvuda de cormule
=

!

Ar

Figura 10. Diagrama esquematico do reator FCC (esquerda para a direita): equipamento experimental,
dominio discretizado (macro-escalas), volume diferencial contendo as meso-escalas e micro-escalas. Adaptado
de Agrawal (2000).

Para o caso de um sistema bifasico, é recomendavel realizar um refino uniforme em todo
o dominio de controle, j4 que a interacdo das duas fases forma diversas estruturas turbulentas
(redemoinhos) com diferentes ordens de grandeza (AGRAWAL 2000). Uma malha com
espacamento ndo uniforme fornece uma descricdo incompleta da malha e da resolugdo da
turbuléncia e instabilidade numérica. Deve-se gerar uma malha com um tamanho de refino que

seja proporcional (localmente) a escala de comprimento da turbuléncia, n (POPE 2004).

A Simula¢do de Grandes Escalas foi inicialmente aplicada aos escoamentos gasosos sobre

superficies s6lidas (modelos atmosféricos).
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Nestas circunstancias os redemoinhos maiores estdo presentes longe da superficie sélida,
no entanto os redemoinhos menores sdo mais visiveis proximos a superficie. Por esta razao tem
sido recomendado realizar um refino da malha préximo a parede para conseguir capturar estas
estruturas menores. Uma malha ndo estruturada, com espagamento de malha nao uniforme seria

normalmente utilizada como € apresentada na Figura 11.

Em escoamentos turbulentos, a maxima escala espacial ou maxima escala de um vortice é
conhecida como escala de comprimento integral, L. (macroescala), e € determinada pela dimensao
caracteristica do problema em questdo. A dissipacdo viscosa da energia contida em um vortice
aumenta quando o tamanho do vortice decresce. A menor dimensdo de um vértice em um
escoamento turbulento é chamada de escala de comprimento de Kolmogorov, n, e a escala de
tempo associada com este vortice é chamada de escala de tempo de Kolmogorov, t. Para obter as
expressoes das escalas de Kolmogorov se realiza uma andlise dimensional assim, podem-se
formar escalas de comprimento, tempo e velocidade caracteristicas do movimento associado com

as pequenas escalas, que sdo espresas por:

Escala de comprimento:

—_

3
n=| 2| 97)

Escala de tempo:

N | =

r=| Y (98)
&



Figura 11 Escoamento de fumaca saindo de uma chaminé ao ambiente (De esquerda para
dominio de controle; Contraste entre o dominio e a discretizacao.

direita): Foto do escoamento; Discretizacao do

9%
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Escala de velocidade:
1
I=(ve)s (99)

Em que v é a viscosidade cinemdtica turbulenta, e ¢ € a taxa de dissipacdo da energia

cinética turbulenta. O valor do nimero de Reynolds nas microescalas € igual a unidade (
9 . P .
Re = 77‘/ ). Com base nestes conceitos, se a taxa de dissipagdo viscosa € puder ser relacionada

com as escalas de comprimento e velocidade da turbuléncia de larga escala, uma melhor
compreensdo das diferencas entre os aspectos macro e micro da turbuléncia pode ser formada.
Para escoamentos completamente desenvolvidos, a taxa de dissipacdo viscosa (nas pequenas
escalas) € igual a taxa na qual a energia, por unidade de massa, € suprida aos grandes vortices
pelo escoamento médio (grandes escalas), a qual e expressa por (U*), em que t = L/U. Assim

pOdC-SC €SCrever:

e~ = (100)

A Equacdo anterior mostra que a dissipa¢do viscosa pode ser expressa em funcdo de
grandezas caracteristicas do escoamento médio. A substituicdo desta Equacdo nas escalas de
Kolmogorov permite a obtencao das relagdes entre as pequenas e grandes escalas da turbuléncia
da seguinte forma:

(101)

(102)
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1 (103)
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A partir das dimensdes do dominio a analisar (riser) € possivel estimar os valores das
dimensdes das menores escalas de turbuléncia. Observa-se que as escalas de comprimento, tempo
e velocidade dos menores vortices da turbuléncia sdo muito menores que aquelas dos grandes
vortices e, principalmente, esta diferenca € tao maior quanto maior for o nimero de Reynolds do
escoamento médio. Neste ponto € necessario comparar o comprimento das menores escalas com
o didmetro das particulas. Se uma particula tem dimensdo menor que as menores escalas de
Kolmogorov, ou seja, a particula tem dimensao caracteristica menor que as escalas dissipativas,
esta particula sofre apenas efeitos difusivos. Quando esta particula encontra um vortice, a
tendéncia serd seguir o caminho do vortice e tendem a formar aglomerados. (EATON E
FESSLER, 1994; YANG E LEI, 1998; FESSLER E EATON, 1999; AHMED E ELGHOBASHI,
2000). Para determinar um tamanho de malha (dx) adequado, € preciso que esta seja proporcional
ao tamanho da particula, na ordem de 10 a 80 didmetros de particula (Figura 12), ja que os
clusters presentes no escoamento gas-s6lido possuem em média estes didmetros caracteristicos

(AGRAWAL et. al. 2001, VAN WACHEM, 2000, AHMED E ELGHOBASHI 2000).

Esta nocdo tem uma importancia fundamental na definicdo do refino da malha
computacional, pois a malha deve ter dimensdes tais que ndo violem a condi¢io de continuidade,
ou seja, a malha computacional ndo pode ser da mesma ordem de grandeza do didmetro de uma
particula, pois as equagdes médias locais ndo estdo escritas para captar as variacdes detalhadas
decorrentes da presenca de uma tnica particula, e sim de um conjunto de particulas. Por esta
circunstancia s6 € possivel descrever o comportamento das meso-escalas, cluster e strands na

fluidodindmica dos leitos fluidizados aplicando Simulacdo de Grandes Escalas (LES). Uma
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apropriada precisdo numérica tem um preco computacional elevado, com os métodos numéricos
usualmente empregados e ao reduzir para a metade o espacamento da malha, aumenta o custo
computacional em um fator de 2*=16. Para o LES o custo computacional com um espagcamento
fixo (malha uniforme), pode-se considerar o valor ideal 1. Um valor elevado na relagao n/dx
corresponde a uma excelente precisdao numérica, enquanto um menor valor a solucao resolve uma

maior gama de movimentos turbulentos, mas com menos precisao numérica (POPE 2004).

O conjunto de equagdes do modelo LES foi resolvido numericamente utilizando um
método de volumes finitos, o método de diferencas centrais para o esquema de advecc¢do, o
esquema de interpolacgdo aplicado, foi 0 método Backward Euler de segunda ordem e com critério
de convergéncia: RMS (Root Mean Square) inferior a 1x10”. A estabilidade numérica foi
monitorada a cada passo de tempo através do célculo do nimero de Courant. A condicdo do
nimero de Courant (CFL) é uma condicdo de convergéncia das equacdes diferenciais,
solucionadas mediante certos algoritmos (ndo se deve confundir com estabilidade numérica). A
representacdo matemaética da condicao do nimero de Courant estd dada por:

U o (104)
min(Ax, Ay, Az)
At

CFL =




Comprimento

D, : Diametro da particula.
dx: Tamanho da malha.

G: Parametro proporcional
At: Passo de tempo.

1: Escala de Kolmogorov de
comprimento.

7: Escala de Kolmogorov de
tempo.

dx = Gx D,
10<G <80

Inicio

Grandes
escalas

Velocidade Tempo

Relagao de
Escalas

Escalas de
Kolmogorov

Nao
n<b,
T <At

Sim

At = 0,001

Figura 12. Algoritmo para determinar o tamanho da Malha
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7 RESULTADOS

Neste capitulo serdo apresentados os resultados para os casos de leito fluidizado em escala
de laboratério e o caso de craqueamento catalitico em um reator industrial. Para o caso do leito
fluidizado foi implementado o LES Smagorinsky e para o caso do riser com craqueamento
catalitico foi implementado LES Smagorinsky, LES Dinamico, LES WALE, SAS e DES. O

estudo de casos € mostrado no Fluxograma abaixo.

Estudo de
Casos

| Craqueamento |

Fluidodinamico Catalitico

No Slip Free Slip Derouin et. Ali et. al..
Particula Particula al. (1997) (1997).

7.1 RESULTADOS DA FLUIDODINAMICA (SAMUELSBERG ET. AL. 1996)

Todas as simula¢des apresentadas neste Capitulo possuem as seguintes caracteristicas
v’ Passo de tempo de 10 s,
v" Critério de convergéncia RMS (Root Mean Square) de 10 — valor sugerido para

grande parte das simulagdes, segundo manual do CFX (2005).



52

v" Tempo real simulado de 15 s para o caso a frio (sem rea¢do quimica) e 20 s para
o caso de craqueamento catalitico.

v Esquema de interpolac@o espacial High Resolution e temporal Euler de segunda
ordem

v" Nimero méximo de cinco itera¢des por passo de tempo

v' Software utilizado ANSYS CFX®

Cdlculos Prévios para o caso Samuelsberg et. al. (1996).

Determinou-se a relagdo das escalas de turbuléncia utilizando propriedades e dimensoes

das maiores escalas, as quais sdo dadas pela geometria do riser, como se mostra a seguir:
Diametro do Riser L; = 0,032 m,
Velocidade superficial do ar U;= 1,42 m/s,
Diametro de particula (dp) 60 pm, p,=1600 Kgm’,

pa=1,225 Kg/m’, 1, =1,789x107 Kg/m.s

3
7 =LRe, * =0,032mx (2629) * =8,72x107°m =100 m

U 1 m/s
CFL =— = " At =1000Ar <1
min(Ax,Ay,Az) 0,001 m
At
Af = CFL
1000

3

r=tRe * =0,001x(2629) * =2.7x10° s

O tamanho do passo de tempo (At) tem que ser menor ou igual a 0,001 para garantir a
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condi¢do do Nimero de Courant. Com base no tamanho relativo da menor escala, determinou-se
os diferentes tamanhos da malha. Optou-se por uma distribuicio uniforme e similar nas trés
dimensdes. Como se trata de uma geometria cilindrica foi preciso “manipular” o O-grid, para

garantir, que os volumes fossem préximos a uma forma ctbica, (Figura 13)

0 0.005 001 (m) J
[ s —
0.0025 0.0075 ¥

Figura 13. Distribuicao de blocos e localizacao do O-grid (Aproximacio para uma distribuicao de cubos).

Estudo de casos

Um reator de escala de laboratério (Samuelsberg 1996) de 1 m de altura e didmetro
interno de 0,032 m, foi utilizado para a comparacdo dos dados experimentais para trés
velocidades diferentes com um leito inicial de particulas de 5 cm. Utilizou-se nas simulacdes de 4
a 8 processadores Intel Xeon com 2.93 GHz e 16 nicleos HT. As condi¢gdes de contorno e iniciais
sdo apresentadas na Tabela 5 e na Tabela 6, observa-se que a diferenga entre as duas tabelas estd

na condicao Free slip e No slip para a particula na parede.
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Tabela 5 Condicoes de contorno do CASO 1
Velocidade do gés= 0,36; 0,71; 1,42 m/s
Escoamento mdssico do particulado igual ao da Saida

Entrada principal

Saida Opening = pressao atmosférica
Sélido= Free Slip
LTt Géis= No Slip
Altura inicial Altura do leito = 0,05 m
. 3
Catalizador 60 um; 1600 kg/m

Tabela 6 Condicoes de contorno do CASO 2
Velocidade do gés= 0,36; 0,71; 1,42 m/s
Escoamento mdssico do particulado igual ao da Saida

Entrada principal

Saida Opening = pressao atmosférica

Solido= No Slip

Parede Géis= No Slip
Altura inicial Altura do leito = 0,05 m
Catalizador 60 um; 1600 kg/m3

Além da malha descrita, foram feitos testes com uma malha de aproximadamente 500.000
elementos, com igual distribuicio de blocos, obtendo-se resultados bem similares (nao
apresentados) com os da malha de 100.000 volumes. As vistas das diferentes malhas sdo
mostradas na Figura 14.

Tabela 7 Descricao da distribuicio de volumes nas malhas

Malhal 100000 15 ~0,05 > 0,5 > 50°

MalhaIT 500000 10 ~0,08 > 0,5 > 50°

Célculos numéricos realizados por Vreman et. al. (1997) e Moin et. al. (2003) mostraram

que os valores requeridos para obter uma solu¢do numérica precisa, era uma relagdo rydx < 0.25
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para o esquema espacial de segunda ordem e rydx < 0.5 para o esquema de sexta ordem. Os
valores de 1/dx apresentados na Tabela 7 estdo dentro da margem recomendada na literatura

(VREMAN et. al. 1997, AGRAWAL et. al. 2001, VAN WACHEM, 2000, AHMED E

ELGHOBASHI 2000, MOIN et. al. 2003).

Nesta secdo, s@o apresentados os resultados utilizando a malha computacional de
resolucdo 0,05 de n/dx (Malha I), geometria cilindrica tridimensional, como apresentado na
Figura 14, com 100000 volumes. O diametro de particula utilizado nas simulagdes ¢ de 60 um, a
densidade utilizada nas simulac¢des foi de 1600 kg/m3, para as trés velocidades superficiais do
gds. Inicialmente a coluna possui uma altura inicial de leito e fracdo de particulas de 0,05 m e

0,63, respectivamente. O passo de tempo utilizado foi de 1x107 segundos.

g |
-

Figura 14 Vista lateral da estrutura das malhas descritas na Tabela 7

A continuacdo se realizara um estudo comparativo das médias temporais azimutais com as
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médias temporais e propriedades instantaneas em uma linha tracada nas diferentes alturas do
riser, como esquematizado na Figura 15, lembrando que os dados experimentais foram tomados
nestas alturas (Samuelsberg ef. al. 1996), por este motivo na Figura 15 foram tracados trés

planos. Foi também estudada a diferenca em estimar a média na linha nas alturas estudadas.

0 0.100 0.200 {m)
0.050 0.150

Figura 15. Planos XY e linhas tracadas a 0,16 m, 0,32 m e 0,48 m no riser, para o calculo das médias.

No pés-processamento dos dados, sdo geradas tabelas numéricas de extensdo “*.cvs”, as
quais contém as coordenadas espaciais com as respectivas varidveis a analisar. Desta forma ¢é
possivel desenhar as coordenadas dos planos exportados, tendo em conta que uma das

coordenadas € constante (Coordenada de corte y) como € apresentado na Figura 16.
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z
>
°

Figura 16. Desenho das coordenadas do plano XZ.

A utiliza¢do das médias € uma forma de reducdo das dimensdes do sistema, desta forma
se fosse requerido o perfil no volume de controle tridimensional, seria necessario realizar médias
em planos normais a direcdo do escoamento, desta forma, a andlise se reduz de trés para duas
dimensdes. No caso da andlise de perfis em planos é preciso recorrer ao cdlculo de médias em
linhas circulares — geometria cilindrica neste caso —. Estas médias sdo conhecidas como médias
azimutais, reduzindo de duas para uma dimensdo. No caso de estudos em uma linha, com o
célculo de uma média aritmética € suficiente, reduzindo de uma dimensdo para dimensao zero

(um ponto).

Para este estudo, requere-se determinar os perfis radiais de velocidade de sélido em
diferentes alturas do riser, por este motivo € indispensavel realizar estudos em planos utilizando
médias azimutais. As médias azimutais sdo calculadas a partir de circunferéncias concéntricas no
espaco, assim cada coordenada (x,y) corresponde a um valor de raio (r) como mostra a Figura 17
e cada raio corresponde a uma varidvel temporal (u), portanto temos um novo sistema de

coordenadas (r,u).
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Figura 17. Traco de circunferéncias concéntricas no plano XZ analisado.

No entanto, no cdlculo dos raios € preciso realizar um arredondamento dos raios (r), para
fazer com que os pontos das coordenadas que estejam fora de uma circunferéncia sejam
aproximados para esta, ja que os nés da malha sdo distorcidos pelo O-grid. A Figura 18 mostra o

resultado apds o arredondado do raio da Figura 17, o novo sistema de coordenadas esta dado por

(r.u).

35

254 o o
¢ o ¢ o
3 R B ‘ $
: et e s
2 S
215+ ¢ * *
f" ¢ ‘ 'S
‘
g $

05 T

-1 t t t t

0 0,2 04 0,6 08 1
LR

Figura 18. Perfis da velocidade de particula simulada como funcio do raio adimensional para uma velocidade

de 1,42ms”, no plano XY a uma altura do riser de 0.48 m.
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A média azimutal serd a média dos pontos perpendiculares a cada raio da Figura 18. E
possivel realizar o perfil desde -1< r /R< 1. Quando a coordenada X < 0, o valor do raio
adimensional serd negativo e quando X > 0, o valor do raio adimensional serd positivo, obtendo-

S€:

Velocidade fase sélida, m/s

Figura 19. Perfis da velocidade média de particula simulada como fun¢ao do raio adimensional para uma
velocidade de 1,42 m s™, no plano XY a uma altura do riser de 0.48 m.

A seguir € apresentado um algoritmo para o cdlculo das médias azimutais

7.1.1 Algoritmo da média azimutal

A seguir serd apresentada uma metodologia para o calculo das médias, serd feito um
comparativo entre as médias calculadas em uma linha central do leito com valores médios,
valores instantineos e médias azimutais ou circulares no plano transversal. A Figura 20 mostra
esquematicamente o algoritmo para o calculo das médias azimutais. Os valores médios sdao
calculados no CFX apds quatro segundos de simulacdo. A seguir se apresenta a explicagdao do

algoritmo da Figura 20:

I Calcular os raios de todos os pontos
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I Arredondar para baixo os raios na quarta casa decimal, aproximando-o de zero, até o

multiplo mais préximo de significancia (Fungdo ARREDMULTB do Excel).

O exemplo mostrado na Tabela 8, ilustra com mais detalhe este cdlculo, para o caso das
coordenadas (-0,01293; 0,16; -0,00939) em que a velocidade da fase particulada € de 0,504 m s'l,
o raio dimensional arredondado sera de -0,998.

Tabela 8. Calculo do arredondamento do raio para o calculo da média azimutal.

Raio
Velocidade arredondado
X[m] Y [m] Z[m] fase sélida, /R inferior até o
ms’ multiplo mais
proximo
-0,01293 0,16 - 0,00939 0,504 0,998678867 -0,998

Il Calcular a média da varidvel temporal cujos raios sejam iguais (ri7)

IV Determinar o sinal do raio, tomando como base o eixo X, quando X>0 o raio é

positivo (ri >0) e vice-versa.
V Extrair os valores das coordenadas do raio (ri) e da média da varidvel para anélise.

O célculo das médias é um fator importante na validacdo do modelo matematico com
dados experimentais. Observa-se na Figura 21 que as médias azimutais descrevem
adequadamente o fenomeno fisico core-annulus e as médias na linha temporal sdo similares as
calculadas com a média azimutal, mas ndo reproduzem adequadamente o comportamento
proximo das paredes. O valor instantineona linha ndo é a mais adequada, porque seu

comportamento estd longe da descricao fisica como mostrado na Figura 22.
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X,Y,Z : Coordenadas espaciais.
V: Variavel.

V7: Média da variavel com radio r;
r : Raio na coordenada X,Y,Z.
-r;.Raio arredondado.

R: Raio do Reator ou leito

Figura 20. Algoritmo para determinar as coordenadas dos perfis de velocidade




62

Velocidade fase sélida, m/s

Velocidade fase solida, m/s

r/R

Velocidade fase solida, m/s

1 08 0,6 04 0,2 0 0,2 04 0,6 08 1

r/R

Figura 21. Comparacio da média temporal azimutal (—) e valor temporal em uma linha (-x-) tracada no
plano (XZ) a diferentes alturas do riser, para uma velocidade do gis de 1,42 m s e Experimental
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Velocidade fase sélida, m/s

1 038 0,6 04 0,2 0 02 0,4 0,6 08

Velocidade fase sélida, m/s

05

-0,5

r/R

Velocidade fase sélida, m/s

1 0,8 0,6 0,4 0,2 0 0,2 0,4 0,6 0,8 1

r/R

Figura 22. Comparacio da média temporal (-x-) e valor instantineo (- -) determinadas em uma linha
tracada no plano (XZ) a diferentes alturas do riser, para uma velocidade do gas de 1,42 m st
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A Figura 23, Figura 27 e Figura 30, mostram os perfis de velocidade de particulado nas
trés alturas para as velocidades superficiais de sélido de 1,42 m s'l; 0,71 m ste 0,36 m st
Observa-se que o modelo RANS apresentado por Hodapp (2009) ndo descreve adequadamente a
configura¢do core-annulus presente no riser. As simulacdes que adotaram a condi¢do No Slip
foram as que se descreveram com maior detalhe o comportamento da particula préximo da

parede.

A Figura 24 mostra a semelhanca existente entre os resultados apresentados por Miller e
Gidaspow (1992), nota-se que as regides de alta e baixa concentracdo de particulas estdo

representadas. Proximo as paredes a velocidade € negativa e proxima ao centro € positiva.

Os perfis tém comportamentos idénticos aos perfis de velocidade de particulas de FCC
(Figura 9), embora estes experimentos tenham sido realizados com um diametro de particula de
75um. Este comportamento das particulas solidas € evidenciado nos campos de vetores da
velocidade, normais aos planos transversais para as diferentes alturas estudadas (Figura 26,
Figura 28, Figura 29, Figura 31). Observa-se que a magnitude dos campos de velocidades da fase
particulada € coerente com os perfis de velocidades da Figura 22, Figura 24, Figura 27 e Figura
30. Existem particulas sélidas que se movimentam em sentido contrdrio ao escoamento do gés na

proximidade da parede.

A configuracdo core-annulus é apresentada também nos campos da média temporal de
fracdo volumétrica da fase sélida no plano transversal, para as trés alturas estudadas e para o
plano central do leito. Na Figura 25, observam-se altas concentracdes de sélidos na regidao
proxima a parede e baixas concentracdes no centro, este mesmo comportamento é observado na

Figura 27, Figura 28, Figura 29, Figura 31 e Figura 32

Com a implementa¢do do LES para a fase gasosa, foi possivel identificar o escoamento
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core-annulus, caracteristica de leitos fluidizados. Segundo o Huili e Gidaspow (2003), o
comportamento core-annulus pode aumentar a ineficiéncia do contato gas-sélido. Acredita-se que
o fendmeno core-annulus e a difusdo radial de particulas para a parede ocorre devido aos
gradientes de concentracdo na fase diluida, formando acimulos de particulas ou clusters
proximos das paredes. Assim, o fendmeno de cluster prevalece ao longo da linha principal do
core-annulus. E notavel a diferenca da condi¢io de contorno na parede para a fase particulada. A
utilizacdo da condi¢do de ndo deslizamento resultou em perfis similares da condi¢cdo de livre
deslizamento, porém a condicdo de ndo deslizamento descreveu o fendmeno fisico
adequadamente proximo da parede, como apresentado nas Figuras 23, 24, 27, 30. As simulacdes

estdo de acordo com os experimentos.

As Figura 23, Figura 27 e Figura 30, mostram que a regido anular possui a mesma largura
para cada altura dada, mas os valores no centro do escoamento superestimaram os dados
experimentais, enquanto que na regido proxima a parede estes apresentaram maior concordancia.
As particulas sdo aceleradas para cima em todas as alturas, esta tendéncia é confirmada pelos
experimentos. Os gradientes de velocidade estdo ficando mais ingremes quando se desloca para
cima no riser. A superestimacdo das velocidades da particula pode ser devido ao fato de que
forcas eletrostéticas presentes nos experimentos ndo foram incorporadas ao modelo, também por
erros causados pelo tipo de técnica experimental que utilizou o autor: Laser Doppler Anemometry

(LDA).
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Velocidade fase sélida, m/s

Velocidade fase sélida, m/s

15

’ - .

0,5

Velocidade fase sélida, m/s

Figura 23. Perfis de velocidade da fase particulada para velocidade superficial de 1,42 m s-!, para as alturas
de 0,48 m; 0,32 m e 0,16 m. Caracteres ® Experimental; --- RANS-Hodapp (2009); - A - No Slip; Free slip
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Figura 24 Comparacao dos perfis obtidos na (Esquerda) simulacao Ug = 1,42 ms(- A -), dados experimentais
(e) com (Direita) perfil esquematico apresentado por Miller e Gidaspow (1992)
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Figura 25. Perfil axial da média temporal dos campos de fracio volumétrica da fase sélida no Centro do riser,
plano XY (Esquerda). Perfis radiais a diferentes alturas: 0,48 m; 0,32 m; 0,16 m (Direita, acima/abaixo).
Condicao No Slip e velocidade superficial de 1,42 m s-1
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Figura 26 Campo da média temporal da velocidade da fase sélida normal ao plano ZX nas alturas de 0,16;
0,32 e 0,48 m do Riser. ). Condicao No Slip e velocidade superficial de 1,42 m s-1
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Velocidade fase sélida, m/s
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Velocidade fase sélida, m/s

Figura 27 Perfis de velocidade da fase particulada para velocidade superficial de 0,71 m s-', para as alturas de
0,48 m; 0,32 m e 0,16 m. Caracteres e Experimental; --- RANS-Hodapp (2009); - A - No Slip; Free slip
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0.01

0.00

Figura 28 Perfil axial da média temporal dos campos de fracido volumétrica da fase sélida no Centro do riser,
plano XY (Esquerda). Perfis radiais a diferentes alturas: 0,48 m; 0,32 m; 0,16 m (Centro, acima/abaixo).
Vetores de velocidade da fase sélida (Direita). Condicao No Slip e velocidade superficial do gasv de 0.71 m s-'
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Figura 29 Perfil axial da média temporal dos campos de fracio volumétrica da fase sélida no Centro do riser,
plano XY (Esquerda). Perfis radiais a diferentes alturas: 0,48 m; 0,32 m; 0,16 m (Centro, acima/abaixo).
Vetores de velocidade da fase s6lida (Direita). Condicdo Free slip e velocidade superficial de 0,71 m s-'
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Figura 30 Perfis de velocidade da fase particulada para velocidade superficial de 0,36 m s-', para as alturas de
0,48 m; 0,32 m e 0,16 m. Caracteres ® Experimental; --- RANS-Hodapp (2009); - A - No Slip; Free slip
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Figura 31 Perfil axial da média temporal dos campos de fracio volumétrica da fase sélida no Centro do riser,
plano XY (Esquerda). Perfis radiais a diferentes alturas: 0,48 m; 0,32 m; 0,16 m (Centro, acima/abaixo).
Vetores de velocidade da fase s6lida (Direita). Condicéio No Slip e velocidade superficial de 0,36 m s-
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Figura 32 Perfil axial da média temporal dos campos de fracio volumétrica da fase sélida no Centro do riser,
plano XY (Esquerda). Perfis radiais a diferentes alturas: 0,48 m; 0,32 m; 0,16 m (Centro, acima/abaixo).
Vetores de velocidade da fase sélida (Direita). Condicao Free slip e velocidade superficial de 0,36 m s-!
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A condi¢do ndo deslizamento (No-Slip) para o sistema gds-sélido foi a que melhor
representou o comportamento do sistema préximo a parede. Embora as simulacoes feitas com a
condicdo livre deslizamento (Free-Slip) apresentem comportamento e perfis similares. Nao foi

observada uma diferenca significativa no tempo de simulacio das duas condi¢des.

A abordagem LES utilizando geometrias quase uniformes (volumes cubicos), ajudou no
melhoramento do tempo computacional e no refino da malha, obtendo-se malhas de menor
tamanho e esforco computacional reduzido. Para o sistema de duas fases ndo € preciso realizar
refino proximo as paredes do leito fluidizado, como foi observado nas simulagdes. Para quando
se realizava uma discretiza¢ao ndo uniforme nas simulagdes realizadas neste trabalho, isto causou

instabilidade numérica. E preciso investir o tempo suficiente na projecdo da distribuicdo dos

volumes de controle, de maneira que esta seja a mais uniforme na medida do possivel.

Aplicando a modelagem LES foi possivel encontrar as diferentes regides caracteristicas de
um leito fluidizado (core-annulus). E importante o monitoramento constante da simulagio,
através de parametros como o nimero de Courant, criando uma func¢do que calcule o valor
maximo e valor médio do nimero de Courant no dominio de solu¢do. O valor médio deve ser

menor que a unidade, como apresentado na Figura 33.

z.

E preciso realizar uma andlise adequada dos dados através de médias temporais, da
seguinte forma: para determinar o perfil em um volume de controle tridimensional é necessario
realizar médias em planos normais a direcao do escoamento. Para determinar o perfil nos planos
bidimensionais (circulares) é preciso realizar médias azimutais, ja que estas se aproximam mais

ao comportamento fisico do sistema.

No caso de escoamento gas-solido, € imperativo calcular primeiro os valores das sub-

escalas de espaco e tempo a partir das relagdes entre micro escalas e macro escalas — em todo o
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dominio de cdlculo, e ndo apenas junto as paredes do equipamento. Desta forma, determinar
primeiro qual deve ser o tamanho da malha e qual deve ser o passo de tempo para realizar as
simulagdes, como recomendado por AGRAWAL (2000); AGRAWAL et. al. (2001) e GEORG

(2005).
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Numero de Courant

——Ug=1,42m/s
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0,1 j Ug=0,36 m/s
0 Fope e e

o 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15
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Figura 33 Perfis do Ntimero de Courant médio no leito, para as velocidades superficiais de gas 1,42 m s™; 0,71
ms’; 0,36 ms™. Condicao No Slip.
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A Figura 34 apresenta o aspecto das curvas de convergéncia obtidas na simulagdo para
uma velocidade superficial do gds de 1,42 m s” para um tempo de simulacdo de 15 s.
contemplam as projec¢des da velocidade em X, y e z calculadas pela técnica de RMS (Root Mean

Square).

Esta técnica realiza o cdlculo da raiz quadrada da soma dos quadrados das diferencgas entre
o valor numérico obtido em uma iteracdo dada, com o valor na iteracdo anterior, durante o

processamento de cdlculo.
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Figura 34 . Perfis do RMS da velocidade: Caso velocidade superficial do géis de 1,42 ms™. Condicao No Slip.
Este valor é ponderado em funcdo do volume dos elementos que compde a malha. A

ordem de grandeza do RMS varia entre 10” a 107 Apesar dos valores altos de RMS, estes

valores sdo aplicdveis para engenharia, segundo Bardina (1997).

Para diminuir o valor do RMS poderia ser realizado um refinamento da malha, mas como
o objetivo do presente trabalho € apresentar uma metodologia para projecdo da malha e aplicacao
da simulacdo de grandes escalas para um sistema gds-sélido, com reagdo de craqueamento

catalitico com aplicacdes industriais, os valores s@o aceitdveis.
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Na Tabela 9 € apresentado um comparativo das simulacdes realizadas com RANS e com
LES, observa-se que para um passo de tempo igual de 0,001 s e para um tempo de simulacdo de
15 s, conseguiu-se reduzir o tempo computacional implementando LES com malhas quase-
uniformes em uma quarta parte e em quase um terco o nimero de elementos da malha.

Lembrando que ndo se realizou um refinamento préximo das paredes para o caso de LES.

Tabela 9 Resumo das simulacoes realizadas com RANS e LES

Tempo P
AL simulado Volumes Processador NUCI‘E,O?/
(s) s) Memoria

60

278000

0,001 2,4 GHz

Este 0,001 15 12-18 100000 1,6 GHz 6/4GB
trabalho

7.1.2 Topologia- Identificacdo de Vortices

Os escoamentos sdo geralmente dominados por estruturas de turbilhdes, os quais estdo
relacionados com as estruturas do escoamento em micro, meso € macroescalas (GEORG 2005).
Embora a ideia intuitiva de um vortice seja de fundamental importancia na dinamica dos fluidos,
ainda ndo ha consenso sobre a definicdo geral. Um grande nimero de métodos para definicdo e
técnicas para identificacdo de vortices t€m sido propostos na literatura durante as ultimas trés
décadas (VACLAV 2007). Nesta secao serd apresentada a abordagem matematica e topoldgica
para identificacdo das regides de vortices, esta faz parte do pos-processamento dos resultados das
simulacdes e ndo faz parte da modelagem do sistema, por este motivo ndo foi colocada no

Capitulo 0.

Banks e Singer (1995) consideram que um voértice € formado por pontos com baixa

pressdo e alta vorticidade. A vorticidade € a circulacdo por unidade de drea em um ponto no
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campo de velocidades do fluido, e estd diretamente associada com o gradiente do tensor de
velocidades. O estudo de regides de vortices tem grande importincia, ji que deve existir uma
relacdo com o comportamento das meso-escalas. Embora ndo exista unanimidade sobre a
descricdo da formagdo de vértices, acreditou-se que este pode ser um caminho para entender o

comportamento e a formacgao dos clusters e strands.

Quando um gas escoa simultaneamente com um sdlido, este envolve o sélido e por
diferencas de massa especifica, de velocidade, sd@o produzidos redemoinhos. Um vértice é um
conjunto circular ou em espiral de linhas de corrente. Existem vérias defini¢cdes para vortice propostas
pela comunidade cientifica em dindmica de fluidos, embora nenhuma delas seja completamente
satisfatoria. A dificuldade estd na generalidade e aplicabilidade matematica de tais definicdes. Uma
das primeiras definicdes foi proposto por Lugt (1972, apud. Jiang e Machiraju 2003):

“A vortex is the rotating motion of a multitude of material particles around a common

center’”.

Observa-se que esta definicdo € muito vaga, ndo explica com detalhe a natureza fisica do

fen6meno. Para Robinson (1991) um vértice se define como:

“A vortex exists when instantaneous streamlines mapped onto a plane normal to the

vortex core exhibit a roughly circular or spiral pattern, when viewed from a reference

>

frame moving with the center of the vortex core.’

Segundo Jiang e Machiraju (2003) esta defini¢do ndo facilita a implementacdo matemdtica
para descrever o fendmeno. Alim (2006) aplica técnicas PIV (Particle Image Velocimetry) para
identificacdo de vortices em escoamentos complexos e define o vortice como “a noisy low

velocity structure”.
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Por ndo existir uma definicdo universal para descrever os vértices, sdo encontrados
diversos métodos matemaéticos e fisicos na literatura para descrever a presenca € comportamento
dos vértices no campo do escoamento, alguns destes métodos serdo descritos em detalhe neste

trabalho.

Para encontrar a relagdo entre a presenca de vortices e a formagdo de meso-escalas é
preciso realizar um estudo tedrico-experimental profundo, para validar os modelos e as hip6teses.
N3ao basta s6 com uma condi¢do de campo e de escoamento, € indispensavel estudar todas as

regides caracteristicas do escoamento (turbulento, intermedidrio, laminar).

Existe um nimero de métodos para descrever a formacdo de regides de vortices, estes sao
baseados na andlise de autovalores locais do tensor gradiente de velocidades. A seguir estdo

relacionadas as notagdes e equagde para o tensor gradiente de velocidade

[ou  Jdu 0u
d d d dx 0Jdy 0z
11 @12 Q13 ov ov ov
D=dj]=|dz1 dp; dp3|=|= — = (105)
d d dss dx 0dy 0z
3 T2 ow dw Jw
[dx Jdy 0z
Os autovalores do gradiente do tensor de velocidades satisfazem
AB+PA2+Q1+R=0 (106)
Em que:
= —tr(Q) =—-V.-u= —(d11 + dzz + d33) (107)

1
Q= > [P2 - tr(@)] = (dypdss — dp3dsy) + (dy1day — dipdyg) + (dzzdyy —dyzds;)  (108)

R= 3[ P + 3PQ — tr(DDD)] (109)

= dll(d23d32 - d22d33) + dlZ(d21d33 - d31d23) + d13(d31d22 - d21d32)
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Por conveniéncia se define:

1
q=Q-3P? (110)
2 1
=R+--P3—_P 111
rER+- 3FQ (111)

E para o caso em que o discriminante é:

o (1) + (1 >

Esta ultima € conhecida como o A-critério para descrever as regides de vortices (CHONG
e PERRY 1990). Segundo Kolar (2011) o A-critério € aplicdvel unicamente para fluidos

incompressiveis.

Entdo o tensor tem um 4, autovalor real e um par de autovalores complexos conjugados

Aerl Agi Isto €, o tensor pode ser decomposto como:

00
[dij] = [vrvcrvci] [0 Aer Aci] [vrchvCi]_1
0 _Aci Acr (113)
Definindo-se:
r
£, = VA — E (114)
115
$3 = VA + g ( :
Chega-se
. P p
ATZAT_EZSZ_SB_g (116)
$2—& P (117)
Acr - )
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h = erfg A (118)

A equacgdo anterior é chamada de Swirling Strength (Kolar 2007, 2011), e representa a

energia do movimento local do turbilhdo. As seguintes relagdes sdo uteis:

q
$283=3 (119)
3. 3 P
/131'=Q+Z/172~=Q+Z(/1r+1’)</1r+§) (120)
1., (24 372 (121)
_ g2 (Leiy 20
A= 3’1”( 3772 )
1 _
Q = 71V x Tll +2(tr(S) - tr(55)) (122)
O autovetor real satisfaz:
[D—A v, =0 (123)

O cdlculo do autovetor pode usar um dos vetores nao nulos

d12d23 - d13(d22 - Ar)
d13d21 - d23(d11 - AT) (124)
_(dll - AT)(dZZ - AT) - d12d21_

d12(d33 - AT) - d32d13
di3dzs = (di1 — A:)(d33 — A7) (125)
d32(d11 - /‘LT) - d31d12

[(dz2 = A:)(d33 — Ay) — d32ds3]
dy3dsy — dz1(d33 — 4;) (126)
d21d32 - d31(d22 - AT)

As partes reais e imagindrias dos vetores proprios sao cdlculados:
[D - ACrI]Vcr = AciVei (127)

[D - )LcrI]Vci = AciVer (128)

Se:
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A=DD—22,D+ (A4 +23)I (129)

Portanto Av.,, =0 e Av, = 0. Isto é, todas as linhas da matriz A sdo normais para

ambos v, e v, desta forma, todos eles sdo proporcionais a:

Vep X Vi
v, = cr ci (130)
”Vcr X Vci”

Assim, qualquer vetor linha ndo nulo da matriz A pode ser usado para calcular v,. E o

autovalor da helicidade estd dado por He = v,, - @ , em que @ € o vetor vorticidade.

O Q-critério, proposto por Hunt et. al. (1988), fundamenta-se no valor do segundo
invariante do gradiente de velocidade. O método dos valores préprios do tensor velocidade se
baseia no fato de que os vetores de velocidade e de vorticidade sdo paralelos ao centro dos
turbilhdes (vortex core) e que regides em que a rotagdo € predominante, tem-se o fator Q>0, e
para vortices contra-rotativos e regides em que predominam as taxas de deformacdo tem-se o
fator Q<0 (GEOR 2006). Em outras palavras, o valor positivo de Q indica que a for¢a de rotagao
¢ maior que a tensdo e, por conseguinte, as isosuperficies Q podem indicar uma envoltura do

vértice (PINTO-HEREDERO e PEREZ-ROJAS 2006)

- (p+DT) q= (p-pT)

Em Se S?+ Q2 permite que S - -

Portanto D = S+ Q e S? + O? = Q tem todos os valores préprios (1; < 1, < A3). Nas
Figura 35, Figura 36 e Figura 37 a segunda invariante do tensor de velocidade corresponde a
Q =S%+ 0%

O método proposto por Jeong e Hussain (1995) estabelece que a regido de vortices

definida como uma regiao de fluido ligado com dois valores préprios negativos (4; < 4, <

A3).com a condicdo que 4, < 0.
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Ao utilizar os valores e vetores proprios do tensor gradiente de velocidade D, tem-se:

A, 0 0
2
[dij] = [vrvcrvci] 0 Agr - /131- 2/161”161' [vrvcrvci]_1 (131)
0 =224 Agr - Agi

Assim, no caso do segundo autovalor é 1,(S% + Q2) = A2, — 1%

Além disso, € possivel expressar o DD como tensor

DD =22,D — (A% + )1 + [(Ar — A1) + 24| v 0] (132)

Agora, quando olhamos para os autovalores e vetores de S, o mesmo deve se aplicar
S? + Q?, temos
So S3 S3
S = [53 S 54] (133)
Ss S4 5
A Figura 35 mostra uma comparacdo das solugdes obtidas com o a metodologia LES e o
modelo k-¢ para uma velocidade da fase gasosa de 1,42 m s'. E claro que a abordagem de
Simulacdo de Grandes Escalas permite a formacdo de estruturas de turbuléncia que ndo sio
observadas no modelo RANS. Este comportamento também pode ser observado na Figura 36 que

corresponde ao comportamento de iso-superficies para o catalisador.

A aplicacdo da abordagem LES ajuda na captura e visualizacdo das meso-escalas, como
cluster e strands, as quais estdo associadas as estruturas apresentadas nas regides de nicleo do
vortice (vortex core) na Figura 35, Figura 36 e Figura 37. Possivelmente estas estruturas rotativas
encontram-se envoltas por por¢des de aglomerados de particulas. E evidente que em um
escoamento gis-solido em leito, ndo exista uniformidade da distribuicio das particulas, portanto
deve haver diferentes estruturas de vortices presentes no leito, como sao apreciadas nas figuras
citadas anteriormente. Observou-se que a tensao de cisalhamento € predominante em comparacao

a vorticidade, também que este diminui ao diminuir a velocidade superficial do gas (Figura 37)..
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Figura 35 Comparativo das Isosuperficies para diferentes valores de Q=S>-Q’ para a fase gasosa. Velocidade

do gas de 1,42 m s-L. (Superior) Simulacoes com LES, (inferior) simulacdoes com k-e&. Mapa de cores
corresponde a vorticidade do gas. Condicao No Slip
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Figura 36 Comparativo das Isosuperficies para diferentes valores de Q=S?-Q7 para o catalisador Velocidade
da fase gasosa de 1,42 m s-L. (Superior) Simulacoes com LES, (inferior) simulacoes com k-&. Mapa de cores
corresponde a vorticidade do catalisador. Condicao No Slip.
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Figura 37 Comparativo das Isosuperficies para diferentes valores de Q=S*-Q* para a fase gasosa (acima) e
para catalisador (inferior). Mapa de cores corresponde a vorticidade. Condiciao No Slip
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7.2 ESTUDO COMPUTACIONAL DINAMICA DO CRAQUEAMENTO CATALITICO
EM REATORES RISER DE FCC

Nesta sec¢do serdo apresentadas as malhas utilizadas para a simulacdo do craqueamento
catalitico do petr6leo em um reator Riser industrial (DEROUIN et. al. 1997; ALI et. al. 1997).
Serd apresentado um método para estudar e analisar a independéncia linear das reacdes de
craqueamento catalitico de 4 lump, o método proposto por Reklaitis (1983). Apos esta andlise,
reslizou-se um teste do comportamento da cinética em um modelo unidimensional para o
escoamento gas—sOlido com reacdo, com o intuito de verificar a efetividade do modelo cinético,
para logo ser aplicado nas simulagdes tridimensionais com Simulagdo de Grandes Escalas.
Finalmente sdo analisados e comparados, dois casos apresentados por Lopes et. al. (2011),
correspondentes aos resultados de Derouin et. al. (1997) e Ali et. al. (1997). Foi acrescentado um
comparativo com as diferentes abordagens propostas para LES: Smagorinsky, WALE (Wall-
adapting local eddy-viscosity) e Dinamico. Além do DES (Detached eddy simulation) o qual é
uma metodologia hibrida entre LES e modelos RANS; complementando com os resultados
utilizando o modelo SAS (Scale-Adaptive Simulation), este tem a capacidade de resolver o
espectro turbulento em regides instaveis de fluxo. O modelo SAS se adapta a escala de

comprimento automaticamente para as escalas resolvidas do campo de fluxo.

7.2.1 Geometria para estudo do Craqueamento Catalitico

A geometria utilizada para o estudo do craqueamento catalitico aplicando a abordagem
LES foi apresentada por Lopes et. al. (2011). Esta foi escolhida porque os autores realizam um
estudo da modelgem e valida¢dao de um reator FCC a nivel industrial. A geometria foi construida

no software ANSYS ICEM CFD como mostra a Figura 39.

As dimensdes do reator sdo resumidas na Tabela 10



Tabela 10 Dimensoes do reator Riser
Parametro

Comprimento (m)
Diametro interno (m)
Angulo de inclinaciio

Comprimento entre as duas entradas (m)

Riser
34,2
0,8

Entrada Catalisador

2
0,6
45

2

&9

Foram construidas duas malhas, uma com 750.000 volumes de controle, com uma ordem

de grandeza similar a apresentada por Lopes et. al. (2011) e uma segunda malha que contém

220.000 volumes de controle. As duas malhas construidas possuem valores de angulo minimo

entre as fases superior a 21° e determinante maior que 0.45. Os detalhes das malhas sdo

apresentados na Figura 38.

Figura 38. Detalhes das malha. (acima) Malha de 250 mil volumes; (abaixo) Malha de 750 mil volumes.
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A Figura 39 corresponde a geometria construida neste trabalho, e a Figura 40 mostra a
geometria reportada no trabalho de Lopes et. al.(2011), ambas as figuras sdo praticamente
idénticas. No caso das malhas, existe uma grande diferenca na lei de discretizacdo de volumes de
controle, no caso de Lopes et. al.(2011) foi aplicada a lei de distribui¢io bi-geométrica. Este tipo
de distribui¢do realiza refinamento préximo da parede como se observa na Figura 41. Para o caso

estudado foi construido obedecendo a lei de distribuicao uniforme de nds.

Solido e gas

Solido e gas

34.2m

Figura 40. Geometria do Reator construida por Lopes et. al.(2011)
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Figura 41. Detalhes das malha. (acima) Malha de 750 mil volumes neste trabalho; (abaixo) Malha de 750 mil
volumes construida por Lopes et. al.(2011).

7.2.2 Independéncia Linear das Rea¢des Quimicas (REKLAITIS, 1983)

Um conjunto de vetores € linearmente independente se ndo é possivel expressar qualquer
vetor dado como uma combinacdo linear dos outros vetores. Em forma de equacdo, um conjunto

de R vetores, cada um com S componentes, que pode representar-se:
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" (134)
v=| ¥ r=1,2,R
vSR

Dado um sistema de reagdes multiplas, no qual participam S componentes e R reacoes,
considerando o conjunto de S vetores componentes formado pelos coeficientes estequiométricos

associados com cada reac@ao em um vetor separado.

Um sistema de reacdes € independente se nao pode reduzir a um sistema equivalente de
menor tamanho. Para demonstrar isto, considera-se um sistema de R reacdes em S componentes

como dependente, e que pode formar um sistema equivalente, eliminando a reacdo numero R.

A velocidade de producdo de qualquer componente dado pode obter-se mediante:
R (135)
R =>0o,r s=12,--.8
Como o sistema formado pelas primeiras R-/ reagdes € equivalente ao sistema de reacdes
completo, portanto, deve-se cumprir que:

R-1 , (136)

R R-1 ' (137)

Esta igualdade se cumpre para qualquer que seja a selecdo de r, r-1,..,R; portanto, deve-se

também se aplicar para uma selecdo de rgr # 0. Temos que:
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(138)

Ou seja, os coeficientes estequiométricos da reacdo nimero R, podem ser expressos como
combinagdes lineares das R-I reacdes restantes. Conclui-se que R vetores de coeficientes
estequiométricos sdo linearmente dependentes se as reagcdes sdo dependentes. Esta afirmacio

pode ser aplicada em sentido inverso.

Para estabelecer a independéncia das reacdes se utiliza o método da matriz linha reduzida
a forma escada, que utiliza conceitos da dlgebra linear. Neste método se realizam os seguintes

passos:

Construgdo da matriz de reacdo com os coeficientes estequiométricos das reacdes
quimicas que tém lugar. Para este caso temos lumps e ndo componentes. Deve-se realizar um
balanco de massa e ndo de elementos quimicos para determinar os coeficientes estequiométricos.

As massas molares sdo tomadas da Tabela 4 (Lopes et. al.(2011)).

Ordenam-se os coeficientes de tal forma que em cada fila aparecam os coeficientes de

uma dada reagdo, tomando o sinal (-) para os reagentes e (+) para os produtos.

Em cada coluna aparecem os coeficientes de uma dada espécie em todas as equagdes

estequiométricas.

Para o caso apresentado por Farag ef. al.(1994) e Lopes et. al.(2011) o balango das

reacoes € apresentado a seguir:



r;
r3
ry

rs

r;

Reacoes 4 Lump

Gasoleo — Gasolina

Gasoleo — Gases Leves

Gasoleo — Coque

Gasolina — Coque

Gasolina — Gases Leves

Tabela 11 Balanco de massa para as reacoes de 4 lump

Balanco de massa

Gaso6leo — 4 Gasolina
Gasoleo — 8 Gases Leves
Gasoleo — Coque
Gasolina — % Coque

Gasolina — 2 Gases Leves

A matriz de coeficientes estequiométricos estd dada por:

n(-1
-1
rl -1
r,| 0
0

4
0
0

-1

-1

N O O o O

S = = O O
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(139)

Em que a ordem crescente das colunas corresponde a gaséleo, gasolina, gases leves e

coque, respectivamente, e as reacdes (r,) sdo as apresentadas na Figura 6 para um sistema de 4

lump.

Utilizando o método de eliminacdo Gauss-Jordan, sem intercaAmbio de filas nas operagdes,

chega-se a:

! -4
nl0 1
5|0 0
r|0 0
0 0

o o = O O

-0.25
-0.125

(140)

Observa-se que evidentemente as duas reacdes de craqueamento da gasolina sdo reagdes
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dependentes, tal como os autores propuseram.

No entanto, para esta Tese se optou por trabalhar com a massa molar de 12 para o coque,
conservando os outros valores reportados por Lopes et. al.(2011). A nova matriz de coeficientes

estequiométricos estd dada por:

(-1 4 0 0

n -1 0 8 0

-1 0 0 3333 (141)
] 0 -1 0 833

0 -1 2 0

Utilizando o método de eliminacdo Gauss-Jordan, sem intercambio de filas nas operagdes,

chega-se a:
(1 0 0 0
n|0 1 0 0
r| 0 0 1 0 (142)
r|0 0 0 1
.\ 0 0 0 0

Para este andlise se encontrou que a reagdo rs do craqueamento da gasolina para producao
de coque, € uma reacdo dependente no balanco de massa. Por tal motivo esta reacdo nao serd

considerada nas simulacoes.

7.2.3 Modelo Unidimensional Para testar o modelo cinético

Foi implementado um modelo empirico reportado por Patience et al. (1992) para
descrever o comportamento e a efetividade da cinética quimica de 4 lump, apds a andlise de
independéncia linear. Observacdes experimentais em reatores riser indicam que a velocidade

intersticial do gis excede a velocidade da particula (Berruti e Kalogerakis 1989). Esta diferenca é
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usualmente descrita em termos de um fator de deslizamento (¥, slip factor), definido como a

razdo entre a velocidade intersticial do gés e a velocidade média das particulas.

(143)

Para o estudo da fluidodindmica do reator riser neste projeto, utilizou-se a correlacdo

empirica apresentada por Patience et. al. (1992).

Ys =1+ 2,6 +0,47Fr™Y (144)
oV Fr '

p

l//:

Em que o Ndmero de Froude (Fr) e o Numero de Froude Terminal (Fr;) sdo dados por :

- U, (145)
=

N
|2

146
= (146)

JeD

A correlacdo de Yang (1978) foi utilizada para determinar o fator de atrito e a velocidade

terminal (V) das particulas

: B (147)
v (g_fpr }[44(& pg)J

' 2D 3C,p,

3 dyv.p, (148)

O numero de Reynolds da particula é definido como:

d|Uu,-U|p, (149)
Hy

Re, =
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~1,021 5
 -omoes(C2) Lok as0)

@’ Re,

Devido a forma complexa da correlagcdo, requer-se uma solu¢do numérica iterativa para
determinar o valor da velocidade terminal. A velocidade média da particula pode ser calculada
por:

y__G.

' _pp(l_(p)

A fracdo de vazios no leito como fun¢do das propriedades do sistema:

Gsy (151)

p=l-—
U,p,+Gsy

As velocidades de reacdo para o modelo 4-lump estdo dadas por:

= ykw; (152)
1, = yk,w, (153)
ry=yk,w; (154)
r, = vk, w, (155)

Balango de calor

Nrxn (1 5 6)
o oS )
dZ iMicpi
i=1

Para calcular a temperatura inicial da mistura gés/s6lido na entrada do reator, realizou-se
um balanco de energia para o misturador-vaporizador do gasdleo liquido, vapor de dgua e o

catalisador, todos ingressando a diferentes temperaturas:
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0 0 ap wp o _ vap 157
F HZOCszoT +Fcath T +F gasoil Cp ,“IT gasoil F gaxoileg il-ig (T gasoil T gasoil ) F gasoilAH gasoil ( )

T=
FC +FC +F

Cat™ Py gasox P gasoil-vap

O modelo foi codificado no software Matlab7 ©. Programaram-se os métodos numéricos
de Runge-Kutta de quarta ordem de passo adaptativo para resolver equacdes diferenciais rigidas e
o método de Newton-Raphson para resolver raizes de equacdes ndo-lineares. Na Tabela 12 sdo
apresentados os estudo de caso com as respectivas condi¢des de operacdo industrial do reator

riser usadas por Ahari et. al. (2008) e as dimensdes do reator sdo as apresentadas na Tabela 10.

Tabela 12 Condicoes de operacio industrial do reator riser , utilizadas para o modelo 1D (Ali e Rohani, 1997)
Caso 1 Caso 2

Vazio dealimento (kg/s) | 1995 | 269
Qualidade do alimento (API) 22.28 22.18
Catalisador/gasoéleo (kg/ kg) 7.2 5.43
Pressao na entrada (kPa) 204 204
Temperatura de entrada (K) 494 494
Temperatura de entrada do catalisador(K) 960 1004
Fracio em peso de vapor (%) 7 5
Temperatura do vapor (K) 773 773

Para o caso 1:

Calculo da velocidade superficial do gas na entrada: calculou-se com a equacdo do gas
ideal tomando como base a vazdo e a temperatura do alimento (gaséleo) como reportado na
Tabela 12

(158)

19,95 ,
o 1000 ((8,314)(494
FgarothT gasoil ( 333 j( )( )

g PA  (294000)(70,8°/4)

=1,665 m/s
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Para o célculo da densidade de fluxo madssico de solido, utilizou-se a relacdo

catalisador/gaséleo e as dimensdes do reator:

: 159
G ="k = (19.95)(7.2) _ 285,763 kg/m’s Y
A (70.8/4)

Célculo das fracdes molares de todos os componentes na entrada: calculou-se supondo
que o gas alimentado (6leo diesel+ vapor de dgua) tem uma porcentagem de vapor igual ao

reportado na Tabela 12, usando os pesos moleculares dos componentes da Tabela 4

%W 0.07/ (160)
Y =42y, =——218 __0580

$ 70,07 0.93

~ MW, 18 333

Na Tabela 13 sdo apresentadas as condi¢des iniciais calculadas para o reator (Ahari et. al.,

2008).

Tabela 13 Condicodes iniciais calculadas para o estudo.
Caso 1 Caso 2

Vapor de Agua alimentado (% molar) 58,2 51,85

Velocidade superficial do gas (m/s) 1,665 2,145

Densidade de fluxo massico (kg / m2s) 285,763 323,644

A Tabela 14 mostra um comparativo dos dados da planta do processo FCC apresentados
por Ali e Rohani, (1997) com os dados das simulacdes do reator riser. O rendimento (% massico)
¢ definido como a vazdo mdssica de gasolina (ou coque) na saida do reator, dividido pela vazao
mdssica total de gaséleo que reagiu (FOGLER 2001). Na sdo apresentadas as condi¢des iniciais

calculadas para o reator (AHARI et. al., 2008).
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Tabela 14 Comparacio dos dados do processo FCC reportados por Ali e Rohani, (1997) com os dados das
simulacgées 1D do reator riser

Rendimento de Rendimento de = Temperatura

gasolina coque de saida (K)

(% en peso) (% en peso)

Casol Planta riser 43,88 5.83 795
riser calculado 40,29 5,71 788
Caso 2 Planta riser 42.79 5,43 805
riser calculado 42,01 5,61 784,

As Figura 42 e Figura 43 mostram a comparacdo do modelo para o reator riser com 0s

dados de apresentados na Tabel 14

- CLLLLEIY Gaséleo
03¢ Gasolina
- Gases Leves
0.8} e -
‘ oque
075 % Gasolina-Planta |
~ i ¢ Coque-Planta
2 :
= 0.6F 1
o i ]
o
‘@ 0.5% -
= ‘.
o *
(T .
On
I
o -
o S s -‘
0 r r r r F rr rr Frr rr Frr r ¢ Frr rr Frrrr Frrrr £
0 5 10 15 20 25 30 35

Altura no Riser (m)

Figura 42 Perfil de fracio massica do craqueamento catalitico no reator riser para o primeiro caso.
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Figura 43 Perfil de fracao massica do craqueamento catalitico no reator riser para o segundo
caso

7.2.4 Resultados da modelagem tridimensional do craqueamento
catalitico fluido em reatores industriais riser

A fim de comparar os resultados tridimensionais simulados com um conjunto de ensaios
experimentais e comerciais, dois casos com diferentes condi¢des de operacdo foram analisados
mostrados na Tabela 15. Estes casos foram apresentados por Lopes et. al. (2011) e os dados da
planta foram reportados por Derouin et. al. (1997) e Ali et. al. (1997). As propriedades fisicas das
espécies reativas e do catalisador foram tomadas a partir do trabalho de Martignoni e Lasa de
(2001) e Landeghem et al. (1996), sao mostradas na Tabela 4 correspondentes aos utilizados por

Lopes et. al. (2011).

Ap06s o estudo da independéncia linear das reagdes de 4 lump, encontrou-se que, do ponto
de vista de balanco de massa a aproximacdo de Farag er al. (1994) € correta, por tal motivo foi

aplicada esta aproximacdo no modelo cinético das reacdes de craqueamento catalitico para o
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reator riser industrial.

Tabela 15 Condic6es de operacio

Parametro Caso 1 Caso 11
 Gaséleo alimentado (kgm™s-1) 20 40

Catalisador / Gasoéleo (kgcat/kgga) 7 7

Vapor d'agua total (% em massa) 3 3

Temperatura de alimentacio da carga (K) 600 500

Temperatura de entrada do catalisador (K) 900 900

Estudo de caso 1

Este caso corresponde a validacdo do modelo com os dados reportados por Derouin et. al.
(1997) e as condicdes de operacdo sdo apresentadas na Tabela 13. As propriedades fisicas das
espécies reativas e o catalisador foram tomadas a partir do trabalho de Martignoni e Lasa de
(2001) e Landeghem et al. (1996) e estdo listadas na Tabela 4. As malhas utilizadas sdo

apresentadas na secdo 7.2.1.

Foi utilizado o software comercial ANSYS CFX 12.0 e os modelos matematicos
utilizados estdo apresentados no Capitulo 3, e considerou-se que a desativacdo do catalisador esta
em funcdo da deposicao de coque na sua superficie. Para as simulacdes transientes foi utilizado
um passo de tempo de 107 s; para o critério de convergéncia RMS foi utilizado um valor de 10™,
Empregaram-se 8 particdes em paralelo usando processadores Intel Xeon de 3GHz com 2
nucleos. Foi requerida em média uma semana para realizar o célculo de cada simulacdo, para um

tempo real de 20 s, garantindo que o sistema esteja nas condicoes de estado estavel.

A seguir € apresentada a validacdo dos modelos para as diferentes abordagens de
simulag¢do de grandes escalas com os dados experimentais. A Figura 44 apresenta os resultados

da simulag@o do reator industrial ao longo da altura, no centro do reator aplicando a metodologia
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LES Smagorinsky e apresenta um comparativo dos resultados das duas malhas estudadas para o
rendimento da gasolina; observa-se que na Figura 44 e Figura 45, todas as simulacdes atingem
um estado estdvel. Encontrou-se que ndo existe uma diferenca significativa entre as trés
metodologias de LES estudadas, todas descrevem adequadamente os dados experimentais com
certa subestimacao logo na saida do reator. O comportamento apresentado na simulac¢do de Lopes
et. al. (2011), deve-se a que o sistema ainda ndo se encontrava em um estado estavel, no entanto
as predi¢des foram precisas, Segundo Lopes et. al. (2011) as taxas das reacdes cataliticas foram
tratadas como sendo linearmente dependentes da concentracdo de catalisador no sistema. Como
na quela regido de entrada hd uma concentracio de solidos muito elevados (bem maior do que no

resto do reator), uma alta taxa de reacdo € observada localmente nesta regiao (Pico).

Com respeito a independéncia da malha, existem diversos discussdes sobre este tema
(IBSEN 2012; BOSE et al. 2010, KIM et al. 2004; AGRAWRAL et al. 2001 ), € dificil afirmar
que num sistema multifasico se consiga uma independéncia, mesmo porque o filtro no CFX para
o LES € o tamanho da malha. Neste sentido, pode-se dizer simplesmente que ambas as malhas
tiveram resultados aproximados, no entanto isto ndo garante 100% uma independéncia da malha

no modelo.

Para o caso do comportamento do SST-SAS e do DES na predi¢cdo dos fendomenos,
observa-se que as simulagdes sobrestimaram os valores de rendimento da gasolina, como pode
ser observado na Figura 46; no entanto como nio se sabe o intervalo de confianca dos dados
reportados, ndo € possivel afirmar qual ou quais das simulagdes descrevem com maior exatidao
os dados da planta. S6 é possivel afirmar que todos apresentam um comportamento similar com
os dados da planta. Para o caso da conversdo na Figura 47, ndo existe diferenca tdo aparente ou

significativa entre as simula¢des LES, SAS e DES.
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Figura 44 Resultados da simulacdo do reator industrial ao longo da altura, no centro do reator com LES
Smagorinsky. (abaixo). Perfis no tempo do rendimento da gasolina; (centro) Comparativo entre as duas malhas
estudadas para o rendimento da gasolina, (acima) Contraste das simula¢des de conversdo da gasolina para ambas as
malhas e a simulacdo de Lopes et. al. (2011).
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Figura 46 Perfis do rendimento da gasolina. Simulacido do reator industrial ao longo da altura, no

centro do reator. Comparativo entre as metodologias LES Smagorinsky, SST-SAS e DES para a malha
de 250 mil volumes.
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Figura 47 Perfis da conversao da gasolina. Simulacio do reator industrial ao longo da altura, no centro

do reator. Comparativo entre as metodologias LES Smagorinsky, SST-SAS e DES para a malha de 250
mil volumes.

A Figura 48 e Figura 49 mostram os campos da fracdo massica da gasolina de
gasolina e fracdo volumétrica instantaneos do catalisador no plano ZX, respectivamente
para as diversas metodologias SST (Shear Stress Transport) estudadas. O modelo RANS

(k-&) mostrou deficiéncia na predicio de meso-estruturas (cluster, strands) como ¢é
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apresentado na Figura 50. Esta limita¢cdo do modelo RANS em descrever as meso estruturas
de turbilhdes também foi encontrada na Secdo 7.1.2, especificamente na Figura 36 para o
caso fluidodindmico do leito fluidizado a frio, no nivel do laboratério. As regides em que, a
fracdo volumétrica de catalisador apresenta valores representativos a de fragdo madssica de
gasolina menor, se devem a existéncia de clusters ou acimulos de particulas de catalisador,
dificultando o contato intimo com o géis reagente. Um comportamento fluidodindmico
uniforme de catalisador € caracteristico nos reatores tipo Downer, em que o solido desce
em contra corrente, mas de forma mais uniforme, com tempos de residéncia curto, evitando
reacOes secunddrias ou sobre craqueamento, ja que a reacao do craqueamento do petréleo a
gasolina é da ordem de um segundo, a uniformidade do catalisador garante um intimo
contato com o gas reagente, aumentando o rendimento da gasolina. Também € importante
ressaltar que mesmo que a aproximacao de Farag et al. (1994) ndo possua reacdes de sobre
craqueamento, a recirculacdo excessiva de s6lidos empobrece a producdo da gasolina, este
fendmeno de circulacdo pode ser apreciado na Figura 51, a qual mostra as linhas de
corrente para o escoamento do catalisador ao longo do reator. Deve notar-se, que as
simulagdes da Figura 51 estdo mostrando os mesmos pontos de inicio das linhas de
corrente, ou seja, pode-se afirmar que cada metodologia SST descreve diferentemente o
escoamento, mas todos mostram que esta regido € critica com respeito ao craqueamento do
petréleo para a gasolina, como se mencionou anteriormente. Na Figura 50, observou-se que
o DES apresentou menos estruturas de vortices em comparagdo do LES e do SST-SAS,
também foi observado que, uma regido com maior taxa de deformacdo devido ao atrito se
encontra proxima da intersec¢ao entre as duas entradas e na saida do reator. Nestas regides a

concentracdo de catalisador € alta como mostrado na Figura 48
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Figura 48 Campos da fracdo massica da gasolina instantdneos, no reator industrial, plano ZX no centro do
reator. Comparativo entre: (esquerda para direita ) SST-RANS, LES Smagorinsky, LES Dinamico, LES
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Figura 49 Campos da fracio volumétrica de Catalisador no reator industrial no plano ZX no centro do reator.
Comparativo entre: (esquerda para direita ) SST-RANS, LES Smagorinsky, LES Dindmico, LES WALE,
SST-SAS e DES para a malha de 250 mil volumes.
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Figura 50 Comparativo das Isosuperficies para diferentes valores de Q=S%-07 (Acima) Modelo RANS e
Simulacoes com LES, (abaixo) simulacées DES e SAS. Mapa de cores corresponde a taxa de

deformacao da fase gasosa reativa devida ao cisalhamento. Condicao No Slip



112

r

11858
.
|

Uil
i

l20

-~ ~ - d
-~ ~ S
-~ -~
-~ ~ = -~ ~ S~ 4 ~ N ~ -
- X -~ ~ R T A
. h NS A \ A
- N =~ } ~
s L\ VD N » N
w e =
A ‘l/! N [;"-— ; ’7
oy L KO |
i e -~ s
x ~
< w
’ 7

\

)
~

Figura 51 Diagrama de linhas de corrente para o escoamento do catalisador ao longo do reator (acima)
e na entrada na intersecio entre as duas entradas do reator (abaixo). Mapa de cores corresponde a
velocidade do catalisador em m s™ (Esquerda para direita) SST-RANS, LES Smagorinsky e DES



113

A Tabela 16 apresenta um comparativo das simulagdes realizadas com RANS
reportadas por Lopes et. al. (2001) e com LES, observa-se que para o mesmo passo de
tempo de 0,001 s e para o dobro de tempo de simulacdo (20 s), conseguiu-se reduzir o
tempo computacional implementando LES com malhas quase-uniformes em uma quarta
parte e em um ter¢o o nimero de elementos da malha.

Tabela 16 Resumo das simulacées realizadas com RANS e LES

Tempo
simulado Volumes

(s)

Nucleos/
Partes

RANS
Lopes et. 750000
al. (2011)

Este
trabalho

0,001 20 5-6 250000 2/8

Para mostrar o aspecto das curvas de convergéncia obtidas nas simulagdes, sdo
mostradas como exemplo as correspondentes a0 RMS das componentes da velocidade da
mistura gasosa reativa para LES Smagorinsky e DES. A ordem de grandeza do RMS varia
entre 10° a 107, Apesar dos valores altos de RMS, estes valores sdo aplicdveis para
engenharia,, segundo Shaw (1992) e Bardina (1997). Lembrando que valores como estes

sao tipicos.
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Figura 52b. Perfis do RMS da velocidade: para as simulacées LES Smagorinsky e DES
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Figura 52b. Perfis do RMS da velocidade: para as simula¢ées LES Smagorinsky e DES

Estudo de caso I1

Este caso corresponde a validacdo do modelo com os dados reportados por Ali e
Rohani (1997), as condi¢des de operacdo sdo apresentadas na Tabela 15. As propriedades
fisicas das espécies reativas e o catalisador foram tomadas a partir do trabalho de

Martignoni e Lasa de (2001) e Landeghem et al. (1996) e estdo listadas na Tabela 4. As
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malhas utilizadas sdo as apresentadas na secao 7.2.1.

A Tabela 17 mostra um comparativo dos dados planta do processo FCC
apresentados por Ali e Rohani, (1997) e Ahari et. al. (2008) com os dados das simulacdes
do reator riser. O rendimento (% mdssico) define-se como a vazido mdssica de gasolina (ou
coque) na saida do reator, dividido a vazdo mdssica total de gasdleo que reagiu (Fogler
2001). Encontrou-se que todas as simulacdes se aproximam ao valor real (planta), no
entanto com valores inferiores as simulagdes de Lopes et. al. (2011), isto pode ser devido a

que neste trabalho foi considerado overcracking da gasolina.

A metodologia Detached Eddy Simulation (DES) proposta por Spalart ez. al. (1997),
trata-se de um método conceitual de modelagem hibrida e ndo estd ligado a nenhum modelo
especifico de turbuléncia. A ideia é combinar as melhores caracteristicas das metodologias
RANS e LES em uma unica abordagem de turbuléncia. Esta metodologia se aproximou
mais ao valor da planta. A metodologia DES mostra um comportamento intermediério entre

LES e as simulagdes de Lopes et. al. (2011)

Tabela 17 Comparacio dos resultados das simulacdes com os dados da planta (Al et. al., 1997)

Lopes et. al. LES LES LES
Ali et. al. 1997 DES
2011 Smagorinsky Dinamico WALE

Rendimento de

43,9 44 41,39 42,92 40,98 43,1
Gasolina (% peso)
Rendimento de

5,8 6,6 5,42 6,42 5,43 6,34
Coque (% peso)
Temperatura na saida

795 780 787,24 783,66 788,62 781,94

(K)

O estudo fluidodinamico do sistema mostra algumas diferencas notdrias entre os
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resultados obtidos por Lopes et. al. (2011) e as simulagdes utilizando a abordagem LES. Na
Figura 53 € apresentada a média temporal dos campos de fracdo volumétrica do catalisador.
Na simulagdo de Lopes et. al. (2011) é possivel observar uma grande quantidade de
catalisador na intersecdo entre a entrada lateral e o riser, chegando esta acumulacdo até a
parede oposta. Para as simulacdes usando LES, existe uma acumulacdo menor dos sélidos
nesta regido, mas s6 no centro do riser. Este acimulo de sélidos também pode ser
observado na Figura 56 para uma altura no riser de 2 m e de fracdo volumétrica de

catalisador de 0,11.
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Figura 54 Perfis Comparativos da Massa especifica: (Superior) LES-Smagorinsky; (Centro) LES
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Figura 55 Perfis Comparativo da velocidade do gas: (Superior) LES-Smagorinsky; (Centro) LES
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correspondem aos resultados obtidos.



120

0,14
0,12

0,1
0,08
0,06
0,04
0,02

Fragao Volumétrica de catalisador

0 5 10 15 20 25 30 35

0,14
0,12

0,1 n
0,08

0,06
0,04

0,02

Fragao Volumétrica de catalisador

0 5 10 15 20 25 30 35
Altura do riser (m)

e®o *es
2% 8. S0eo 00
32825292023
0 5 10 15 20 25 30 35

Fracao Volumétrica de catalisador
o
o
»

Altura do riser (m)

Figura 56 Perfis Comparativo da fracdo volumétrica do catalisador: (Superior) LES-Smagorinsky;
(Centro) LES Dinidmico; (Inferior) LES WALE. Caracteres continuos correspondem aos resultados
obtidos.

O incremento da velocidade e a expansdao volumétrica do gds como consequéncia
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das reagcdes do craqueamento catalitico como funcdo da altura do reator sao mostradas na
Figura 55. As duas simulagdes se comportaram de forma semelhante, no entanto, os
resultados obtidos neste estudo subestimaram os valores da velocidade na regido Freeboard

reportados por Lopes et. al. (2011).

Realizou-se um estudo comparativo do comportamento da média temporal de fracdo
volumétrica de catalisador no plano central do riser (Figura 57), utilizando abordagem DES
(Detached Eddy Simulation) com a simulagdo de Lopes et. al. (2011). Observa-se na Figura
57 que os s6lidos sdo transportados pela parede oposta da entrada lateral, para logo serem

dispersos ao longo do riser. Isto pode ser também notado na Figura 58.

0.200

0.154

0.108

0.061

0.015

A B

Figura 57 Contraste dos perfis de fracdo volumétrica temporal de catalisador: (A) Lopes et. al. 2011;
(B) Detached Eddy Simulation.
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8 CONCLUSOES

A metodologia proposta para a constru¢do da malha quase uniforme, baseada na
relacdo de escalas beneficia em grande medida a eficiéncia nas simulacdes ji que foi

possivel diminuir o tempo computacional.

E importante determinar até que ponto a inddstria estd interessada em descrever as
estruturas das meso-escalas de maneira prética, isto € porque do ponto de vista fisico, as
microescalas da turbuléncia de um gés estdo na ordem de grandeza de Angstrom; para as
particulas estdo na ordem de grandeza de micra, o que resulta na dificuldade de se resolver
as microescalas de um sistema de particulas e ainda impossivel resolver para um sistema

22as0s0.

Com a capacidade computacional existente, s € possivel resolver e descrever meso-
escalas de turbuléncia caracterizadas no caso do escoamento gés-sOlido por cluster e

strands.

Para o caso do leito em escala de laboratério, a condicdo no-slip foi a que teve
melhores resultados, conseguindo descrever o comportamento do sistema perto da parede.
No caso de craqueamento catalitico (reator industrial) esta condi¢cdo nao teve influéncia
representativa na predi¢do dos dados da planta, por este motivo ndo foram apresentados na
tese. Encontrou-se que a aplicabilidade da condi¢do no-slip ndo deve ser generalizada

devido a que o escoamento muda na presenga de reacdo quimica.

Aplicando a abordagem LES com malhas quase uniformes obteve-se uma redugdo
no tempo de execugdo computacional no cluster e, consequentemente no refino da malha.

Para o sistema de duas fases aplicando a metodologia LES nao € preciso realizar refino
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préoximo as paredes do leito, isto produz instabilidade numérica.

No caso de escoamento gds-solido, é imperativo calcular primeiro os valores das
sub-escalas de espaco e tempo a partir das relacdes entre micro e macro escalas em todo o
dominio do sistema , e ndo apenas proximo as paredes. Dessa forma, é preciso determinar
primeiro qual deve ser o tamanho da malha e qual deve ser o passo de tempo para realizar

as simulagdes.

2

E preciso investir o tempo suficiente na projecdo da distribui¢cdo dos volumes de
controle, de maneira que seja o mais uniforme, na medida do possivel. Aplicando a
modelagem LES foi possivel encontrar as diferentes regides caracteristicas de um leito
fluidizado (core-annulus). Em outras palavras, os resultados numéricos com LES validaram
os dados experimentais proximos a parede do leito, que ndo foram validados pelos métodos

tradicionais de turbuléncia.

A abordagem LES (projetada originalmente para escoamentos gasosos) deve ser
adequada para sua aplicacdo satisfatéria em escoamentos multifasicos; a diferenca do
comportamento do escoamento gasoso que apresenta pequenos vortices proximo a
superficie, nos escoamentos gés-solido em leito fluidizado, estes pequenos vortices estao
presentes em todo o dominio de controle. Portanto, foi proposta a implementacao de malhas
quase uniformes. Além disso, um passo de tempo e malha constante beneficiam a

estabilidade numérica da simulagdo, ja que o nimero de Courant permanece estavel.

z.

E controverso afirmar que em uma abordagem LES para um sistema monofasico e
gds-solido exista independéncia das simulacdes com a malha, porque o filtro de esta

abordagem € o préprio tamanho da malha.
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Aplicando LES em malhas grosas quase uniformes, estas conseguiram descrever o
comportamento fluidodindmico do escoamento gis-sélido em leito fluidizado, mostrando o
comportamento core-annulus. Nao foi preciso refinar préximo da parede para descrever

este comportamento.

Os diferentes métodos para Simulagdo de grandes escalas descreveram
adequadamente o comportamento cinético do craqueamento do petréleo, embora se precise

de outros estudos experimentais.

Quando se realiza estudos com reagdes quimicas mutiplas € imperativo determinar a
independéncia linear destas reacdes, de tal modo que o sistema de equacdes ndo esteja
sobrespecificado. Para determinar os coeficientes estequiométricos dos grupos (lumps) €
preciso conhecer com exatiddo a massa molecular deste, de tal modo que cumpra com o

balanco de massa, devido a que os lumps nio possuem uma férmula quimica.

No caso do craqueamento catalitico, ndo se encontrou uma diferenga significativa
nas duas malhas estudadas. No entanto as duas simula¢cdes ndo mostraram o pico proximo
na intersecdo das duas entradas do reator, apresentada pelas simulacdes realizadas por
Lopes (2011). Este tipo de de pico é devido possivelmente a que a simulagdo ainda ndo
chegou ao estado estdvel, lembrando que o tempo simulado para o caso RANS foi metade

do tempo correspondente para a simulacio de grandes escalas.

A estabilidade numérica das simulagdes deve ser monitorada a cada passo de tempo
através do cdlculo do nimero de Courant. Lembrando que a condi¢cdo do nimero de
Courant (CFL<1) € uma condi¢do de convergéncia das equacdes diferenciais, resolvidas

mediante certos algoritmos e nao se deve confundir com estabilidade numérica.
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E importante saber escolher a metodologia a ser utilizada no pds-processamento dos
dados, como se apresentou nesta tese. Dependendo da forma que se estimem os valores

médios das varidveis, se logra ou ndo um resultado apropriado.

Nio existe uma diferenca significativa entre as trés metodologias de LES estudadas,
todas descrevem adequadamente os dados experimentais com certa subestimagdo logo na

saida do reator.
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9 TRABALHOS FUTUROS

Considerar a possibilidade de aplicar abordagem Lagrangiana para o catalisador
com o intuito de fazer o seguimento detalhado do comportamento das particulas. Este
modelo calcula a trajetdria de cada particula individual utilizando a segunda lei de Newton,
a interagdo entre as particulas pode ser descrita pela energia potencial ou a dindmica de
colisOes. Esta metodologia tem a vantagem de conhecer exatamente a trajetdria da particula
e as varidveis do sistema. No entanto, requer alto esforco computacional, ainda mais

quando os campos de velocidade das fases solida e gasosa estdo acoplados.

Realizar o estudo do espectro de energia turbulenta a fim de determinar as diferentes
frequéncias de corte e determinar assim as escalas de dissipacdo de energia. Este estudo
pode ser realizado através da Transformada rapida de Fourier (FFT, Fast Fourier

Transform).

Propdr outros tipos de geometria e a ordem de entrada dos reagentes e o catalisador.
Desta forma o catalisador e o vapor da dgua entrem na parte inferior e o gaséleo na parte
superior. Assim, a regido de recirculacdo de catalisador estaria presente abaixo da regido de

reacdo de craqueamento catalitico.

Implementar uma cinética de craqueamento catalitico que considere o sobre-
cracamento da gasolina ou considerar cinéticas de maior nimero de lumps, sempre e
quando se andlise a independéncia das reacdes, com base na metodologia proposta neste

trabalho.

Implementar uma abordagem Lagrangiana para o vapor que € alimentado com o

catalisador afim de estudar o comportamento e importancia nas simulagdes.
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A natureza da formagdo de cluster e strands esta intimamente relacionada com a
formagdo de voértices no escoamento, seria importante realizar um estudo topoldgico
paralelamente com os campos de fracdo volumétrica de catalisador. Encontrar alguma
relacdo fisica e matemdtica que explique esta formacgdo, isso seria um grande avanco na

ciéncia e teria imensas aplicacdes na industria.
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