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RESUMO

Neste trabalho, é desenvolvido um software para a simulagdo do sistema de
regeneragio de uma unidade industrial de craqueamento catalitico. Inicialmente, modelos
deterministicos sdo desenvolvidos, e em seguida, utiliza-se redes neurais de
Retropropagagéo e modelos hibridos com redes neurais.

O sistema de regeneragio consiste de trés reatores em série com diferentes
regimes hidrodindmicos. Um reator de leito fluidizado € seguido por um reator de leito
arrastado ascendente (riser) e um reator em fase diluida (freeboard).

Inicialmente, a recirculagfo interna de solidos entre os reatores nfo é constderada,
e em seguida, esta recirculagio € levada em consideragdo. Neste Gltimo caso, um
procedimento iterativo € proposto para quebrar o ciclo de informagdes.

O sistema de equagdes integro-diferenciais gerado na modelagem é inicialmente
resolvido utilizando-se o método de Runge-Kutta e regra do Trapézios. Um

procedimento alternativo é proposto, onde o método de Colocagio Ortogonal é usado.
Neste caso, as equacdes diferenciais sdo discretizadas e as integrais sfo resolvidas por
quadratura.

O sistema de regeneragio ¢ também simulado usando redes neurais de
retropropagacdo. Redes neurais de processo e projeto sdo utilizadas. Variaveis como
perfis de concentragiio dos componentes e perfis de temperatura sdo obtidos.

Um modelo hibrido com redes neurais é entdo proposto, onde as equagdes de
balango de massa sdo resolvidas por modelos deterministicos e os perfis de temperatura
sdo obtidos através de redes neurais.



Capitulo 1
Introducio e Organizacio da Tese

1.1 - Introducao

O processo de craqueamento catalitico ¢ um dos mais complexos da industria
petroquimica, porque abrange a movimentagio de gases e solidos, além de englobar rea-
¢des em fase gasosa e particulada. Este tipo de reag8o traz como subproduto o coque,
que ¢ uma camada de hidrocarboneto que se forma na superficie do solido promovendo
sua desativagio.

A fim de manter a capacidade de produgdo dos derivados de petréleo, utiliza-se

regeneradores de particulas, onde ocorre a combustio do coque na presenga de oxigénio
4 alta temperatura. Este regenerador, em geral, se encontra em regime de fluidizagfio, e ¢
disposto em série com o conversor, devido as aitas velocidades de formagdo e oxidagiio
do coque.

Neste trabatho, foi desenvolvido um soffware para a simulagio de sistemas de
regeneracdo usados em industrias petroquimicas. O sistema de regeneragdo considerado é
utilizado em varias empresas de refino, inclusive a Petrobras e consiste de trés vasos de
reagdo em série: um reator de leito fluidizado, um reator de leito arrastado ascendente
(riser) e um reator de fase diluida (freeboard).

Duas situa¢des sdo consideradas: 1 ) Inicialmente, assume-se que gases e particu-
las sejam alimentados na base do reator de leito fluidizado e caminhem axialmente ao
longo dos leitos, enquanto as reagbes quimicas ocorrem; 2 ) Em seguida, a recirculagio
interna de solidos € levada em consideragiio. Nesta situagfio, assume-se que parte do

catalisador de deixa o riser e o freeboard retorne para a base do reator de leito fluidiza-
do.

Para a simulacdo do sistema de regeneragdo, foram desenvolvidos modelos de-
terministicos e também foram utilizadas redes neurais de retropropagagio
{backpropagation) e modelos hibridos com redes neurais.

Quando modelos deterministicos sdo considerados, inicialmente utiliza-se o méto-
do de Runge Kutta de quarta ordem e a regra dos trapézios para resolver o sistema de
equagdes integro-diferenciais gerado da modelagem. Em seguida, um procedimento al-
ternativo de solugdo € proposto, baseado na utilizagio do método de Colocagio Ortogo-
nal,



Na proxima secgdio é apresentado, de forma mais detalhada, o conteido de cada
um dos capitulos deste trabalho.

1.2 - Organizacio da Tese

O Capitulo 2 apresenta a descri¢do da unidade global de cragueamento catalitico,
que € composta por equipamentos como reator de craqueamento catalitico, sistema de
regeneracdo, coluna fracionadora, precipitador eletrostatico, etc. Ainda no Capitulo 2 €
apresentada uma notagio sobre as cinéticas de reag8o quimica adotadas para representar
a oxidagdo do coque. E feito também um levantamento bibliografico sobre os principais
modelos de reatores de leito fluidizado e leito arrastado ascendente. Alguns conceitos
fundamentais sobre redes neurais sdo também introduzidos.

No Capitulo 3, s@o desenvolvidos modelos para a simulagdo do reator de leito
flurdizado e riser. Assume-se que o leito fluidizado seja composto por uma regido de
bolhas e emulsio gas-solido, e uma regido de jatos, proxima a grade distribuidora de ar.
Para este vaso de reagfio, sfio desenvolvidos modelos de duas regides e modelos grids.
Para os dois casos, considera-se inicialmente modelos pseudo-homogéneos, e em segui-
da, modelos heterogéneos sdo desenvolvidos, a fim de levar em conta as diferengas de
temperatura entre as fases gasosa e particulada.

Para os modelos desenvolvidos, assume-se que esteja ocorrendo no interior do
vaso de regeneracdo, reacdes heterogéneas de oxidagio do carbono e hidrogénio, além
da oxidagio em fase gasosa e particulada do monoxido de carbono. Existem evidéncias
(Massoth, 1967), que na oxidagiio do hidrocarboneto, o consumo do hidrogénio seja mais
rapido, assim, neste trabalho, assume-se cinéticas diferenciadas para representar a oxida-
¢do do carbono e hidrogénio. Os resultados de simulagio mostram que a conversdo do
hidrogénio ¢ realmente maior, caracterizando a importancia de se considerar as cinéticas
de forma diferenciada, como realizado neste trabalho.

No modelo de duas regides, considera-se que todo o leito seja composto por bo-
lhas e emulsio gas solido. No modelo grid, faz-se a distingdo entre a regido dos jatos e
o resto do reator. No modelo proposto para a fase jato leva-se em conta observagdes

experimentais como o fngulo de expansiio dos jatos, a coalescéncia entre jatos vizinhos, a
existéncia da zona morta.

Para o riser, sio desenvolvidos modelos de fluxo empistonado para representar a
fase gasosa e particulada, usando-se as abordagens homogénea e heterogénea. E obser-
vado experimentalmente que a distribui¢fio radial das particulas nio é homogénea. Para
levar em conta este efeito, um modelo core-annulus é também desenvolvido.



Usando os modelos desenvolvidos, simulagBes sdo feitas a fim de obter perfis de
concentragdo e temperatura, inicialmente para o caso de ndo se considerar a recirculagio
interna de particulas. Analises sdo feitas a fim de verificar o efeito do aumento do com-
primento do leito e da adigfo de um novo fluxo de ar 4 entrada do riser.

Uma reagiio adicional, entre o carbono e didxido de carbono para a formagdo do
CO, foi a seguir considerada. Foi realizado um estudo para verificar o efeito desta reacgdo
nos perfis de concentragiio e temperatura no leito.

No Capitulo 4, a recirculagdo interna de particulas de catalisador foi assumida.
Quando esta recirculagiio é considerada, métodos iterativos sdo propostos a fim de que-
brar o ciclo de informagGes. Neste capitulo, sio desenvolvidos modelos para o reator de
fase diluida. Considera-se modelagem pseudo-homogénea e heterogénea com fluxo em-
pistonado para o gas e solido.

O efeito do arraste de vapor de agua do stripper para o interior do conversor ¢
avaliado. Os resultados de simulagdo obtidos da modelagem homogénea e heterogénea
sdo comparados com dados industriais da Petrobras. Para o segundo tipo de modelagem,

é necessario fazer o ajuste de parmetros do modelo, que sio dificeis de se obter via cor-
relagdes.

Na modelagem deterministica, resolve-se inicialmente as equacdes de balango de
massa e energia atraveés do método da Runge-Kutta e Regra dos Trapézios, e em seguida,
utiliza-se 0 método de Colocagiio Ortogonal. A aplicagdo deste método encontra-se no
Capitulo 5. Quando este método € aplicado, as equagdes diferenciais sdo discretizadas e
as integrais calculadas por quadratura, a fim de gerar um sistema de equacdes algébricas
ndo lineares. Inicialmente, o sistema algébrico € resolvido pelo método de Newton, e em

seguida 0o método de Broyden ¢é utilizado. A comparagio entre estes dois métodos ¢
efetuada.

Inicialmente, 0 método de colocago ortogonal € aplicado para a simulagio do
riser e freeboard, cujo sistema de equagBes gerado da modelagem apresenta somente
equagdes diferenciais. Em seguida, aplica-se 0 método para a simulagdo da zona de
mistura perfeita e regido de bolhas do reator de leito fluidizado. O sistema de equacdes
para representar esta Gltima regiio ¢ composto por equagdes diferenciais, algébricas e
integrais.

As integrais presentes no balango de massa, devem ser resolvidas simultaneamente
com as equagOes diferenciais e algébricas. Quando este procedimento é usado, uma
aproximacfo da formula de quadratura é proposta neste trabalho para representar as inte-

grais, se o ponto de colocagiio para o qual as equagdes estio sendo calculadas for um
ponto de colocagdo interno.

Os resultados de simulagdo obtidos via método de Runge Kutta e via Colocagio
Ortogonal, sdo confrontados. Quando a recirculagiio interna de solidos é considerada, ¢



avaliado o efeito do critério de convergéncia usado para parar 0 processo iterativo, nos
resultados obtidos pelos dois métodos numéricos.

O sistema de regeneragio também ¢ simulado através do uso Redes Neurais. Ini-
cialmente os perfis de concentragio e temperatura so obtidos através de Redes Neurais
usando-se um algoritmo baseado na retropropagacio, ¢ em seguida, um procedimento
misto é proposto, com a utilizacio de modelos deterministicos para representar o balango
de massa e redes neurais para representar os perfis de temperatura do gas e sdlido.

No caso da rede neural de retropropagacgfo, os perfis de temperatura e concentra-
¢do sfo obtidos através do treinamento de redes neurais em diversas posi¢des ao longo
do leito. Este procedimento gera varios conjuntos de pesos e tendéncias (bias). Na ten-
tativa de obter um Unico conjunto, capaz de predizer o comportamento do sistema em
qualquer posi¢o do leito, treinou-se uma rede neural considerando-se a coordenada axial
como um neurdnio da camada inmput. Os resultados conseguidos e a viabilidade desta
consideragfo sdo observados e analisados.

Sdo feitas analises em relagdo ac método de otimiza¢do adotado na minimizagfo
dos erros. O efeito da taxa de aprendizagem e do termo do momento na velocidade de
convergéncia também ¢ verificado. A influéncia do tipo de conjunto de dados de treina-

mento na qualidade de predicdo e no tempo de processamento gasto na minimizagio ¢
observada.

Um modelo hibrido com redes neurais também ¢ desenvolvido, onde as tempera-
turas sio preditas utilizando-se redes neurais, ¢ as concentragdo, via modelos determinis-
ticos. E feita a comparagdo entre os métodos de Runge-Kutta e Colocagio Ortogonal, a
fim de verificar qual é o mais eficiente na resolu¢io do balango de massa.

Os perfis de concentragio e temperatura obtidos via modelos deterministicos sfo
comparados com aqueles obtidos via rede neural, tanto para o caso da rede de retropro-
pagacio, como para o caso do modelo hibrido com redes neurais.



Capitulo 2

Revisiao da Literatura
e
Conceitos Fundamentais

2.1 - Introducio

O objetivo deste trabalho, € o desenvolvimento de um soffware para a simulago
do sistema de regeneracio de uma unidade de craqueamento catalitico. Desenvolve-se
modelos determiniticos e em seguida, utiliza-se Redes Neurais, para representar os trés

reatores responsaveis pela restaura¢iio do catalisador.

A descri¢io de uma unidade de craqueamento catalitico tipica, com a apresenta-
¢do dos vasos de reagdo de craqueamento e de oxidagdo do coque, sera vista na secgiio
2.2. A secgdo 2.3 apresenta uma notagio simplificada sobre as cinéticas de reagfo quimica
adotadas para representar a oxida¢fic do coque.

A secclio 2.4 faz um levantamento bibliografico dos principais modelos de reato-
res de leito fluidizado e de reatores de leito arrastado ascendente, E feito também um
levantamento sobre correlagbes para representar perfis de porosidade axial e radial no
leito. A wutilizagio de um valor correto de porosidade ¢ essencial na simulagdo de reato-
res tipo riser e freeboard,

Na secgdo 2.5 sdo apresentados alguns conceitos importantes sobre aplicagéo de
Redes Neurais na modelagem e controle de processos. A secgdio 2.6 apresenta as conclu-
sOes deste capitulo.

2.2 - Descricao da Planta de Craqueamento Catalitico

Para melhor compreensiio dos modelos desenvolvidos, a visualizagdo do sistema
fisico é fundamental. O esquema global de uma unidade de craqueamento catalitico que
descreve o processo total pode ser visto na Figura 2.1,

O gasdleo ¢ vaporizado e segue para o reator de craqueamento catalitico junta-
mente com o catalisador restaurado proveniente do sistema de regeneragdo. As reagdes
endotérmicas de craqueamento ocorrem rapidamente num reator tipo leito arrastado as-
cendente, gerando como subproduto o coque, que cobre os sitios ativos do solido pro-
movendo sua desativacdo.



Os vapores provenientes do reator de craqueamento seguem para uma coluna de
destilagdo (fracionadora), enquanto o catalisador coqueado passa pelo stripper, onde
vapor de agua ¢ injetado a fim de minimizar a quantidade de hidrocarboneto presente no

solido.
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Figura 2.1: Conversor Modelo I1I (Kellogg)



As particulas seguem entiio para o regenerador de leito fluidizado, que consiste de
uma regio de jatos e uma regifio de bolhas e emulsdo gas-solido. A recuperacio
(regeneragio) do catalisador ocorre devido a oxidagdo do coque na presenga de oxigénio,
proveniente de um fluxo de ar que atravessa a placa de orificios fluidizando o leito.

A velocidade do gas e particulas aumenta no riser devido a diminui¢io do didme-
tro do equipamento. No final deste reator parte do sélido retorna para um reservatorio
{reservatorio A), enquanto o restante segue para o reator de fase diluida (freeboard). A
saida deste ultimo reator, as particulas sdo coletadas através de ciclones e seguem tam-
bém para o reservatorio A. Parte destas duas fragdes de sélidos recirculados retorna para
o reator de leito fluidizado, enquanto o restante segue para o reator de craqueamento
catalitico.

Os gases de combustdo provenientes do sistema de regeneragio, juntamente com
uma pequena fragio de particulas arrastadas, seguem para um precipitador eletrostatico,
e o catalisador recuperado retorna para o reator de leito fluidizado.

O efluente do reator de craqueamento catalitico na forma de vapor € enviado para

uma coluna de destilagio fracionadora, onde se separam os diversos subprodutos deseja-
dos. Parte do gasoleo pesado e a borra sdo recirculados e retornam para o reator de
craqueamento.

Neste trabalho atencdio é dada ao sistema de regeneragio de particulas de catali-
sador, que sera descrito com maiores detalhes no Capitulo 3.

2.3 - Notacéo sobre as Cinéticas de Reacdo Quimica adotadas

O coque ¢ um hidrocarboneto que se deposita na superfice do catalisador, cobrin-
do os sitios ativos do sdlido e consequentemente, tornando-o inativo. A sua recuperagdo
se da frente a oxidagfio deste hidrocarboneto na presenca de oxigénio a altas temperatu-
ras,

Este hidrocarboneto ¢ comumente representado por CH, , onde » é um namero

entre 0.4 e 2.0. Baseado nesta formula geral, as reagdes de oxidacdo do coque podem
ser expressas por:

CH (s)+ 2 :" 20,(8) - COg) + g H,0(g) @2.1)
; n+4 . o
CH, (5)+"20,(8) > CO,(8) + 2 H,0(g) 22)



Englobando estas duas reagdes, como sugere Krishna e Parkin (1985) e Moley e
De Lasa (1987), tem-se:

S+05 =n S
+-—3¥( —3
S+1 4) 2(8) 1+

|
CH,(5)+( COE) + 1 COR) + 2 H,0(8) (2.3)

S corresponde a razio molar entre CO, e CO na superficie do catalisador. Al-

guns trabalhos em literatura sugerem correlagdes para expressar este pardmetro. Errazu
et al (1979), Arthur (1951) e Weisz (1968) analisam a razdo entre CO, e CO experimen-

talmente. Liang ef al. (1989) e Arthur (1951) apresentam correlagdes que sdo validas
dentro de uma grande faixa de temperatura. Errazu ef al. (1979) apresentam trés diferen-
tes expressdes para diferentes faixas de temperatura, como pode ser visto a seguir:

¢ T<B803K
S=953 x 10~ x exp(5585/T)

e 803K <T<873K
S=1.1+(T-873) x143 x10°
¢ T>873K
S=1.1+(T-873) x6.1x107

Neste trabalho, as expressdes de Errazu ef al. (1979) sdo utilizadas para represen-
tar S. As equagdes da taxa para as reagOes (2.1) e (2.2) podem ser expressas por:

K, x PxYxCexW

- = 2.4
; — 24)
R K, x PxYxCexW ) s
: Me (23)
onde:

K, = constante da taxa da reagfio (2.1) [atm s ']
K, = constante da taxa da reaciio (2.2) [atm 's ']
R, = taxa da reagfio (2.1) [kmol s ']

R, = taxa da reagdo (2.2) [kmol s ']

Me = peso molecular médio do coque [kg/kmol]
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W = massa de catalisador [kg]}

Cc = concentragdo massica de coque [kg coque/ kg catalisador]
Y = fragdo molar de oxigénio

P = pressdo do sistema [atm]

A equagio global da taxa € obtida combinando estas 2 equagdes:

R K x PxYxCexW
¢ Me

(2.6)

onde:
Rc = taxa de reag¢3o do coque [kmol/s]
Ke = constante da taxa global de reagio [1/(atm s)]

Uma vez determinada a taxa de reagfio do coque, ¢ possivel, por estequiometria,
determinar a taxa de consumo de oxigénio, e taxa de formagdo dos produtos CO, CO, e

de formagdo de H, O. Entdo, tem-se:

- Taxa de consumo de oxigénio:

_Kix Px YV xCexW

- R
2 Mc

>

com

_(n+2)x K, mé“(”"*”‘UXKz
4 4

Kl

onde:
R, = taxa de consumo de oxigénio pela queima do coque {kmol/s]

Kl = constante da taxa de reagfo de consumo de oxigénio[l / atm s |

- Taxa de producio de apua:

K< PxY xCexW

*
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onde;
Kll = constante da taxa de reagfio da formagio de agua| 1 /atms ]
R, = Taxa de formagdo de agua [kmol/s]

- Taxa de producio de monoxido de carbono:

Kix PxYxCocxW
Re = Mo

onde:
R, =taxa de formagdo de CO na oxidacdio do coque [kmol/s]

- Taxa de producio de didxido de carbono:

K, x PxYxCcxW
Rc:oz: e

onde:
R ., = taxa de formagdo de CO, na oxidagdo do coque [kmol/s]

Todo vapor de agua produzido na oxidagdo do coque provém do hidrocarboneto
CH,. Através do desenvolvimento apresentado acima, nota-se que a velocidade de for-

magdo de agua esta intimamente ligada a velocidade de oxidagdo do coque, uma vez que
utiliza-se a taxa de combustdo do coque multiplicada pelo coeficiente estequiométrico da
agua para representar a taxa de formac#io da agua.

Existem indicios, no entanto, de que a velocidade de formacgdo da agua seja maior
que a de oxidagfo do coque. Massoth (1967) fot o primeiro a reconhecer a importancia
deste efeito. Foi mostrado que a agua, produzida através da oxidagio do hidrogénio,
tende a se formar mais rapidamente na reagéio, que o oxido de carbono produzido a partir
da prépria oxidagdo do carbono. Como a reagio de formagio de vapor de agua também
¢ exotérmica, a negligéncia desta prévia contribuigio na gerag@o total de calor poderia
causar atrasos na predi¢iio de temperatura maxima do leito do reator. Neste trabatho, as
equagdes do modelo sdo resolvidas numericamente, de maneira que € possivel levar em
consideragio a composigdo do coque depositado e considerar a combustio heterogénea
do carbono e hidrogénio separadamente. Desta forma, as equagdes que representam a
oxidago do coque sio substituidas por:

a ) Oxidacdo Heterogénea do Carbono

C %%()2 - CO (R1)
C+0, - CO, (R2)



H

A primeira reagiio produz CO e a segunda CO,, e ambas seguem cinéticas de
segunda ordem. Existem muitos dados cinéticos considerando o consumo total de car-
bono, ou seja, a soma das reagdes (R1) e (R2). A equagdo de Moley e de Lasa (1987)
reportada em Faltsi-Saravelou ef al. (1991) ¢é utilizada. A concentragiio massica do car-
bono ¢ usada no lugar da concentragfio massica de coque.

,_k, x[Cear]" x[O,]

o Mecar

onde;

N=1

[Ccar] = fragio massica de carbono [kg carbono/ kg catalisador]
[0, ]= concentragio molar de oxigénio [kmol O, / mf;]

Mecar = peso molecular de carbono [kg carbono/ kmol carbono]

3

. kgeat .

k, = constante da taxa de oxidagdo total de carbono | « (L8 vt
kmolQ), x seg  kgcarb
lcarb.
r! = taxa de reagdo de oxidagdo do carbono {Mm
kgeat x seg

b ) Oxidagdio Heterogénea do Hidrogénio
2H + %oz > H,0 (RS)

A partir de parmetros cinéticos de combustdo do hidrogénio encontrados em
literatura, a cinética de Wang ef al. (1986) apresentada em Faltsi-Saravelou ef al. (1991)
foi selecionada.

L ko x<[Chid] x[0,]
’ Mhid

onde:

[Chid] = concentragdo massica de hidrogénio [kg hidrog. / kg catalisador]

Mhid = peso molecular do hidrogénio {kg hidrogénio / kmol hidrogénio]
m’ y kgeat e

ol xseg  kgcoque

r;= taxa de reagdo de oxidagiio do hidrogénio [kmol hidrog./kg cat x seg]

k, = constante da taxa de oxidagdo do hidrogénio [

Além da oxidagdo heterogénea catalitica do coque, ocorrem no regenerador ou-
tros tipos de reagdes:
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¢ ) Oxidagdo Homogénea do Monéxido de Carbono em fase Gasosa

(.‘104%()2 - C0, | (R3)

Esta reacio ocorre nos espagos entre as particulas e nas fases jato e bolha, Estu-
dos de laboratorio estabelecem que a conversio de CO a CO, por esta reagio homogé-
nea se torna muito importante acima de 650 C (Ford ef al., 1977). E interessante notar
que a agua age cataliticamente na oxidagZo homogénea do CO. A equagfo da taxa da
reacdo utilizada ¢ dada por Howard ef a/. (1973).

r, =k, x]0,1"° x[COIx[H,01"

onde:
k, = constante da taxa de reagfo | kmol ]
seg
ry = taxa de reagdo de oxidagdo homogénea de CO [nl;n:i 1

O fator n, apresentado na dimensdo de k., representa a ordem da reacio.

d ) Oxidaco Heterogénea do Monoxido de Carbono

CO + % 0, - CO, (R4)

Parte do monoxido de carbono produzido no sitio catalitico pode ser ali mesmo
oxidado. Estudos cinéticos de Tone ef a/. (1972) foram usados para representar a taxa
da reacfo.

r, =k, x{CO}

onde:
k,= constante da taxa da reagfo [1/s]

r, = taxa da reagfo de oxidagdo catalitica de CO [ kznol ]

m xXs§

A Tabela 2.1 apresenta as expressdes das taxas para cada uma das reagdes consi-
deradas,
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Os valores da energia de ativagio e do fator pré-exponencial de todas as constan-
tes da taxa foram retirados de Faltsi-Saravelou ef a/. (1991) e sdo mostrados na Tabela
2.2,

Tabela 2.1: Cinéticas Quimicas Usadas na Simulagio.

Reacdo Cinética de Reacido
R1+R2 K,,[CII0,]
R3 KO, [CONH, 01"
R4 K, [CO]
RS K[ HIO,]

Tabela 2.2: Pardmetros cinéticos usados na simulagio.

Reagdo E (kcal/mol) K, (m' /mol)" Vs )
RS 377 33x 107
R3 30.0 13x10°
R4 13.8 3.5x10°

Outras reagdes menos importantes ainda ocorrem dentro do regenerador:

- Combustfio catalitica do enxofre

S+0, - S0,

Compostos sulforados estdo presentes em pequenas proporgdes no gasoleo que
esta sendo craqueado, de forma que sua oxidagdo ndo sera considerada.

- Reagdo do carbono com dioxido de carbono

C+CO, —2C0

Segundo Faltsi-Saravelou ef al. (1991) a cinética de reagdo do carbono com o
diéxido de carbono foi investigada por Dutta ef al, (1977). Nas faixas de temperatura de
interesse, que no caso da regeneragfo de particulas de catalisador corresponde a tempera-
turas inferiores & 750 C, observou-se que a taxa desta reaclio ¢ muito pequena. Também
segundo Ford ef al. (1977), estudos de laboratoric verificam que ela ndo ocorre de forma
significante abaixo de 1300 F. Desta forma, esta reagfio foi inicialmente desconsiderada.
No Capitulo 3, esta reagfio sera considerada, € o seu efeito nos resultados preditos na
simulagio sera avaliado.
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Sera visto nos proximos capitulos, que o termo de reagdo quimica nos balangos de
massa e energia sera representado por uma Unica variavel, que levara em conta todas as
reagles quimicas apresentadas anteriormente. Os termos que representam a variagio
liquida dos componentes O, , CO, CO, e H, O podem ser expressos ¢omo:

Variacdo total do Oxigénio

P, =025 x 1 xW + 7 ><W><S+O'5

o i1 + 05xr x(I-£}xVE +

05xrxExVE

onde:

y,, = termo que representa a variagdo total de oxigénio devido a todas as rea¢des quimi-
cas consideradas [kmol/s]

E = porosidade da fase emulsdo

VE = volume da emulséio [m” |

O primeiro termo representa o consumo de oxigénio devido a oxidagfio do hidro-
génio. O segundo, corresponde & queima do carbono. A terceira e quarta parcelas res-
pectivamente, representam o consumo de O, devido a combustdo do CO em fase solida e
gasosa.

Variagdo total da dgua

Fr =05 x K xW
Har E
onde:

T, = 1eTMO que representa a variaglo total da agua devido a reagfio quimica de oxida-
¢do do hidrogénio [kmol/s]

Variacdo total do monoxido de carbono

‘ 1 )
o= W —— - p, x(1-EYVE - r,x E xVE
Teo car S+1 4 ( ) 3

onde:
¥y = termo que representa a variago total do monoxido de carbono [kmol/s}

O primeiro termo representa a formagdo do CO devido a oxidagdo do carbono. A
segunda e terceira parcelas correspondem o consumo de monoxido de carbono devido a
oxidagdio em fase particulada e gasosa do CO.
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Variacio total do dioxido de carbono

=
Vrogy = Vear x W x

11 +rx(1-E)xVE + r,x ExVE

onde:
Iy, = termo que representa a variagio total do CO, devido & reagiio quimica [kmol/s]

O primeiro termo representa a formagdo do CO, devido a oxidagfio do carbono.

A segunda e terceira parcelas correspondem a formagdo do dioxido de carbono devido a
oxidagdo em fase particulada e gasosa do CO.

‘ ~ kmol -
Note que r, € 7, estdo em ———. Para gerar r, em kmol/s, multiplica-se 7, ¢
m xs

r, pelo volume onde estd ocorrendo a reagdo.

2.4 - Revisdio da Literatura sobre Modelos de Regeneradores

Para o desenvolvimento do sofiware que simula o sistema de regeneragio, foi
necessario fazer a modelagem de trés tipos de reatores diferentes, cuja hidrodindmica do
sistema varia de acordo com o vaso de rea¢fo considerado.

O sistema de regenerag@o sera visto com detalhes no Capitulo 3, por enquanto ¢
suficiente saber que ele é composto por trés vasos em série. O primeiro é um reator de
leito fluidizado, composto por uma regido de jatos, proxima a grade distribuidora de ar,
seguida por uma regido de bolhas e emulsio gas-sélido.

O catalisador parcialmente recuperado e os gases de combustéo efluentes do rea-
tor de leito fluidizado seguem para um segundo vaso, o riser, onde a velocidade do gas e
solido aumentam devido a diminuigdo de didmetro do equipamento.

Um reator de fase diluida, ou freeboard, é o Gltimo vaso de reagiio do sistema de
regeneragio proposto. A velocidade do gas e particulas diminui devido ao grande didme-
tro deste reator.

2.4.1 - Reatores de Leito Fluidizado

Primeiramente, os reatores de leito fluidizado eram modelados como um sistema
constituido de duas fases distintas: bolhas e emulsio gas-solido. Baseado nesta teoria de
duas fases, varios modelos foram propostos ( Davdson e Harrison, 1963; Grace, 1984).
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Uma nova contribuicio foi dada por Behie e Kehoe (1973), que propuseram um
modelo que distingue a regifio dos jatos, proxima a grade distribuidora de ar, do resto do
reator {modelo grid).

Muitos trabalhos (Behie e Kehoe,1973; Errazu ef al., 1979) provaram que, prin-
cipalmente em caso de reagfio rapida, as conversdes s&0 maiores no modelo grid, porque
a eficiéncia de contato proximo a grade € maior que no resto do reator.

De Lasa e Grace (1979) propuseram um modelo que leva em consideragio a regi-
o diluida (freeboard) acima do leito propriamente dito.

Um levantamento bibliografico mais detalhado sobre modelos propostos para a
simulagdio do reator de leito fluidizado pode ser visto em Lona Batista, 1994, onde mais
de 15 modelos s@o apresentados e comparados. As hipoteses de cada um destes modelo
8o descritas, e as caracteristicas principais de cada uma das idealiza¢Bes sdio confronta-
das.

Geralmente, os modelos propostos usados para simular reatores de leito fluidiza-
do apresentam solugdo analitica. Entretanto, quando este € o caso, muitas simplificacdes
devem ser feitas a fim de tornar a solugiio do problema possivel: as concentragbes dos
componentes na fase emulsfo e as propriedades fisicas do sistema s#io consideradas fixas
ao longo do leito, assume-se também cinéticas de reagio simplificadas.

Observa-se na literatura que quando um modelo grid convencional é resolvido de
forma analitica, as equac¢des do modelo sio resolvidas de forma a gerar uma express3o,
onde a concentragiio dos reagentes ou produtos é fun¢do do comprimento do leito de
bolhas. Desta forma, consegue-se determinar concentragdes somente a partir da altura de
penetragdo dos jatos. Para posi¢des do leito inferiores a esta altura, a determinagdo da
concentragiio nfo ¢ possivel.

Maciel Filho e Lona Batista (1996,a) resolvem um modelo grid convencional do
tipo proposto por Grace e de Lasa, 1978, por exemplo, de maneira analitica a fim de ob-
ter uma expressdo para o perfil de concentragio ao longo da regido dos jatos. Um resu-
mo deste trabalho pode ser visto no Apéndice 3.4, Pode ser observado que perfis de
concentragdo ao longo da regido grid sio incoerentes, quando o fluxo do gas de alimen-
tagdo ¢ baseado na area do jatos, sendo insensiveis is variagOes na altura do leito. Este
fato mostra a necessidade do desenvolvimento de modelos mais elaborados, que permi-
tem melhor predigdes.

Faltsi-Saravelou € Vasalos (1991), e Ho er o/ (1984} simularam numericamente
um reator de leito fluidizado. O primeiro considera os efeitos térmicos e utiliza cinéticas
detalhadas de reagdo de combustdo do coque, com a inclusdo da oxidagdo homogénea do
monéxido de carbono. Entretanto, neste modelo, ndo é feita a distingdo entre a regifio
dos jatos e o resto do reator.
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Ho ef al. (1984) consideram a regifio dos jatos, entretanto assumem operacao
isotérmica. Consideram também que, logo a entrada do reator, todo gas em excesso ao
necessario para manter o leito nas condi¢des de minima fluidizag#o flui na forma de jatos.
Esta Gltima consideraciio ndo é compativel com observagdes experimentais,

Maciel Filho e Lona Batista (1996,a) desenvolvem um novo modelo grid, onde a
regido dos jatos é descrita levando em considerag@o observagles experimentais em rela-
¢io a existéneia da zona morta entre dois jatos adjacentes, o angulo de expansio dos ja-
tos, a entrada de gas e solido no interior dos jatos e a coalescéncia entre os dois jatos
vizinhos. O sistema de equagdes gerado ¢é resolvido numericamente. A idealizagfo deste
modelo grid proposto, é usada na simulagio do reator de leito fluidizado.

2.4.2 - Reator de Leito Arrastado Ascendente e de Fase Diluida

Muitos trabalhos de literatura modelam o leito de fluidizagio rapida apenas como
uma unidade de transporte, € ndo como um reator. Trabalhos como os de Berruti ¢ Kalo-
gerakis (1989), Tsuo e Gidaspow (1990) modelam a estrutura de um leito fluidizado
circulante com o objetivo de se obter propriedades do leito como densidade, porosidade,
velocidade superficial de solidos e gas. Todos estes parimetros sdo obtidos consideran-
do-se temperatura constante e nfio existéncia de rea¢des quimicas. QOutros trabalhos mo-
delam o riser como um reator, levando em consideragdo perfis de temperatura e concen-
tragdo dos componentes.

Devido ao comportamento hidrodindmico do leito arrastado ascendente, caracte-
rizado pela alta velocidade dos gases e particulas, geralmente modelos de fluxo empisto-
nado sdo adotados para representar a fase gasosa e particulada.

Em Maciel Filho e Lona Batista (1994,a) é desenvolvido um modelo para simular
o regenerador industrial tipo riser de craqueamento catalitico. Devido ao pequenc dia-
metro das particulas de catalisador (= 70 microns) e sua alta capacidade calorifica consi-
dera-se, neste modelo, que ndo exista diferenca significante de temperatura entre o gas e
as particulas solidas. O comportamento hidrodindmico do riser, com altas velocidades
superficiais de gas e solido, onde a velocidade superficial do gas € muito maior que a ve-
locidade terminal da particula, sugere fluxo empistonado para o gas e solido, sem disper-
sOes axiais ou radiais.

Este modelo PFR pseudo-homogéneo sera visto com mais detalhes no Capitulo 3,

onde sera aplicado para a simulagdo do riser e também para representar o reator de fase
dilvida (freeboard).

Segundo Tsuo e Gidaspow (1992), na operagdo de FCC em regime diluido, o que
corresponde a fragdo volumétrica de solidos de aproximadamente 1%, existe o movimen-

to de solidos na regido central € um movimento descendente de agrupamentos de particu-



las (clusiers), que se formam proximo a parede. Este agrupamento de particulas se com-
porta como uma unidade hidrodindmica ou como uma particula de grande didmetro efeti-
V0.

Em regime de leito fluidizado circulante denso, o que corresponde 4 fragdo volu-
métrica de solidos de aproximadamente 10%, um regime tipo core-annulus ou centro-
anel é obtido.

Inicialmente, s6lidos e gases movem-se uniformemente em modelo de fluxo em-
pistonado. O atrito com a parede modifica o fluxo, entdo a concentracio de sélidos pro-
ximo & parede comega aumentar, € as particulas comegam a se mover para baixo, devido
a forga da gravidade. Desta forma, uma regifio anular forma-se préximo & parede. Como
o fluxo de gas e solido & entrada se mantém constante, a velocidade de subida das fases
gasosa e particulada na regidio central tende a aumentar, devido & area adicional ocupada
pela regido anular. Baseado nesta idéia de nfio uniformidade na diregdo radial, muitos
modelos véem sido desenvolvidos (Martin ef al., 1992, Arena ef al.,, 1991).

Em Maciel Filho e Lona Batista (1994,a), ¢ desenvolvido também um modelo
alternativo, tipo centro-anel para a simulagéo do regenerador de leito arrastado ascenden-

te. Segundo este modelo assume-se que radialmente o leito seja composto por duas zo-
nas; uma regio central, caracterizada por uma suspenso gas-solido mais diluida fluindo
de forma ascendente, e uma regifo anular, caracterizada por um filme denso de particu-
las.

O riser entdo é idealizado como sendo composto de dois reatores concéntricos.
Na parte central, tem-se um reator cilindrico, e na parte externa, um reator com geome-
tria anular. Além da geometria, o que difere cada uma das regides do regenerador s&o as
propriedades do leito como temperatura, concentragdo, porosidade, velocidade superfi-
cial de gases, etc.

Em Lona Batista (1994), pode ser vista uma analise mais detathada sobre modelos
de literatura para a representar reatores de fluidizagio rapida, onde destaca-se as princi-
pais hipoteses dos modelos de fluxo empistonado e modelo centro-anel apresentados.

De todos os pardmetros que afetam os perfis de concentragio € temperatura den-
tro do riser, a porosidade do leito € o mais sensivel. A zona de entrada do riser é consi-
derada a parte mais complexa do reator, onde aparecem altas turbuléncias e fluxos ndo
homogéneos. Dependendo do tipo de saida do equipamento, pode haver desaceleragio
das particulas. Estes dois fatores, aliados as variagGes na temperatura, ddo origem a per-
fis axiais de porosidade ao longo do leito,

Na simulagZo de regeneradores, a utilizagio de dados corretos de porosidade do
leito é de fundamental importdncia. Recentemente, muitos trabalhos véem sido desen-
volvidos a fim de tentar obter expressdes que consigam representar a variagdo da porosi-
dade em leitos de fluidizagio rapida nas direcdes axial e radial (Wong ef al, 1992 e
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Zhang et af, 1991). Estas expressdes sdo fungbes de correlagfes empiricas, que muitas
vezes reproduzem bem os resultados em apenas determinadas condigdes do reator, ge-
rando imprecisdes nos calculos.

Em Lona Batista (1994) é feita uma anélise destes varios trabalhos de literatura,
sendo estes incorporados ao modelo PFR pseudo-homogéneo desenvolvido em Maciel
Filho e Lona Batista (1994,a), a fim de se determinar o que melhor se adapta as condi-
¢Bes de operagio em escala industrial,

Conclui-se que para o caso do regenerador de FCC da Petrobras, o modelo de
Wong ef al. (1992) é o mais adequado, gerando perfis de porosidade mais proximos da-
queles existentes nos reatores industriais. De acordo com o modelo de Wong ef af,
(1992), divide-se o leito do riser em trés secges: uma zona de aceleragio das particulas,
uma zona de fluxo desenvolvido e uma zona de desaceleragdo (para risers equipados
com uma configuragio de saida abrupta). No caso de um angulo de saida mais suave, a
zona de fluxo desenvolvido € estendida até o final.

A partir de equacdes de balango de conservagdo de momento do gés e sohdos

pode-se chegar s expressdes de porosidade do leito. Um estudo detalhado deste modelo
ser visto em Wong ef al. (1992).

Devido & prépria idealizagfio do modelo centro-anel, a concentragic de particulas
ndo ¢ a mesma em toda extensdo radial. Existe uma regido mais concentrada em solidos
proxima 4 parede do reator, onde a porosidade € menor, e uma zona de porosidade ele-
vada no centro do reator.

Em Maciel Filho e Lona Batista (1994,a), para se determinar o raio da regifo
central (rc) e sua porosidade (Ec) ao longo do leito, utilizou-se inicialmente o modelo de
Berruti e Kalogerakis (1989). De acordo com este modelo, assume-se que a porosidade
da regido central tenha um valor constante em todo o raio 4 cada altura do riser, e que a
porosidade da regido anular seja igual & porosidade nas condigdes de minima fluidizagéo.

Observagdes experimentais mostram que realmente a fracio volumétrica de soli-
dos na regido central praticamente ndo varia com a posigio radial. Esta aproximagio é
baseada no postulado de que as particulas que atingem a regifo central imediatamente
interagem vigorosamente, via energia de colisdo, com o fluxo ascendente do centro, e sdo
rapidamente deslocadas lateralmente em distdncias muito maiores do que aquelas tipicas
de mecanismos difusivos.

Partindo de equag¢des de balan¢o de massa para a particula, chega-se a uma ex-
pressdo da porosidade da regifio central que é fun¢io do raio da regifio central. A poro-
sidade média do riser, obtida através do modelo de Wong ef al. (1992) pode ser correla-
cionada com as porosidades das regides central e anular. Desta forma, como a porosida-
de de minima fluidizagio pode ser facilmente calculada, é possivel determinar simultane-

amente o valor da porosidade da regifio central e o raio da regido central,
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Berruti e Kalogerakis (1989) afirmam que a consideragfio da porosidade do anel
ser igual a de minima fluidizagio nfo é muito precisa. Uma contribuigio ¢ apresentada
em Maciel Filho e Lona Batista (1994,b) onde sugere-se adotar um perfil radial de poro-
sidade para se obter a porosidade da regido anular.

A equaciio de Zhang et al, (1991), foi utilizada. Neste caso, o perfil de porosi-
dade radial depende somente da porosidade média na sec¢fo transversal, nio sendo fun-
¢ao das condi¢des de operagdo, propriedades do solido ou didmetro do leito.

No modelo centro-anel desenvolvido neste trabalho, considera-se que a porosida-
de na regido anular ndo varie radialmente. Desta forma, assumiu-se que a porosidade no
anel corresponda a uma média entre as porosidades na parede (r = Rt) e na posicio radial
igual ao raio do core (r = rc).

Em Maciel Filho e Lona Batista (1994, b) pode ser observado que esta Giltima ma-
neira de se calcular as porosidade das regides central e anular ¢ mais coerente, e represen-
ta melhor os perfis de concentragdo e temperatura, sendo estes mais compativeis com
aqueles observados no sistema de regeneragfo industrial. No apéndice 3.5 podem ser

vistos os calculos apresentados em Maciel Fitho e Lona Batista (1994,b) para a determi-
nagdo do raio da regido central e porosidades do centro ¢ anel.

2.4.3 - Modelagem Heterogénea

A literatura apresenta geralmente modelos pseudo-homogéneos para simular re-
generadores de particulas de catalisador. Entretanto, quando as reagdes ocorrem muito
rapidamente e sdo altamente exotérmicas, pode haver alguma diferenca entre as condi-
¢Oes na superficie do solido e no seio da solugdo.

Varios modelos tém sido propostos em literatura para resolver processos ndo ca-
taliticos gas-solido. Eles podem ser divididos em dois grupos: modelos homogéneos e
modelos de retragdo do centro, que sfo de natureza heterogénea. (O modelo homogéneo
¢ aplicado quando a cinética quimica ¢ a etapa controlante. O sharp interface retracting
core model ¢ utilizado quando a difusdo passa a ser a etapa controladora do processo.
No modelo de centro retractil as duas etapas desempenham um papel importante, Asst-
me-se que exista uma zona de reagdio de pequena espessura entre o centro que ndo reage
e a camada de produtos.

As pequenas particulas porosas muitas vezes se aglomeram formando um grio
maior (pellet). O particle pellet model assume que a reagdo ocorre dentro das particulas
que compde o gréo.
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Bondi et al. (1962) discutem a rapida desativa¢do de catalisadores de 80 ym. Em
um dos seus modelos assumem que existem gradientes de temperatura internos a particu-
la. A equagdo diferencial de temperatura para o solido torna-se uma equacdo diferencial
parcial. Entretanto, concluem que a solugdo mais simples, que ndo considera gradiente
internos, ¢ considerada adequada em vista de outras incertezas.

Em relagdo ao balango de massa, consideram que a resisténcia difusional fora da
particula ¢ negligenciavel. Isto é justificado pois o coeficiente de difusdo externo € 50
vezes maior que o interno. Na equagfo de temperatura, a resisténcia dominante é a de
fora da particula, pois agora a condutividade externa é menor que a interna.

Baseado nestas observagdes, Maciel Filho e Lona Batista (1995,a) desenvolveram
modelos heterogéneos ndo levando em consideragio os gradientes de temperatura inter-
nos ao catalisador. A alta condutividade térmica e pequeno didmetro do solido
(= 80 um) suportam esta hipotese.

A pequena dimensdo do catalisador e a conclusdo do trabalho de Bondi et al.

(1962) também fizeram com que se assumisse a ndo existéncia de perfis internos de con-
centragdo na particula.

Como a resisténcia difusional massica externa é bem menor que a interna, ¢ esta
ultima foi negligenciada, o modelo heterogéneo desenvolvido em Maciel Filho e Lona
Batista (1995 a) assume que a concentragio de reagentes e produtos gasosos seja a mes-
ma no seio da solugio e na particula de catalisador,

Hughes (1984) afirma que, nas reagdes de regeneragiio de catalisadores com co-
que, o termo de acimulo pode ser geralmente desprezado na equagio de balango de
massa, entretanto, para o balango de energia a situago é diferente. O termo de acimulo
no balango de energia muitas vezes é comparavel, em magnitude, ao calor de reago.
Portanto, o uso de balango térmico em estado estaciondrio nfo permite considerar o
efeito térmico capacitivo do solido.

Como o acimulo de massa e os efeitos de difusdo massica externos e internos no
catalisador ndo sdo fatores importantes, em Maciel Fitho e Lona Batista (1995,a) desen-
volveu-se um modelo pseudo-homogéneo em relagio ao balango de material e um mode-
1o heterogéneo em relagiio ao balango de energia. Desta forma, este modelo heterogéneo
¢ caracterizado pelo desenvolvimento de uma equagio de balango de energia para a parti-
cula e uma para a fase gasosa.

O efeito de se considerar a diminui¢Bo do raio da particula devido ao consumo do
reagente solido foi avaliado no trabalho de Shettigar e Hughes (1971), onde utiliza-se um
tipico retracting core model. Assume-se que exista uma zona de reagdo de pequena es-
pessura entre o centro que ndo reage ¢ a camada de produtos.
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Em Lona Batista (1995,b} foi desenvolvido um modelo heterogéneo de retragio
do centro do catalisador. Pode ser verificado que a diminuigfio da particula solida, que
corresponderia a0 consumo de coque, ndo € um pardmetro importante a ser considerado
na modelagem de regeneradores industriais,

2.4.4 - Método de Colocacio Ortogonal

O método de Colocagio Ortogonal, introduzido por Villadsen e Stewart (1967),
tem sido usado em muitos problemas de engenharia quimica, tais como calculo de fatores
de efetividade, analise de leito com recheio e problema de fluxo de fluido (B. A. Fin-
layson, 1972; B. A. Finlayson, 1975).

Em Villadsen e Stewart (1967), aplica-se 0 método para resolver o problema de
escoamento linear de um fluido Newtoniano de densidade e viscosidades constantes atra-
vés de um duto de secdo quadrada. Posteriormente, Villadsen e Sorensen (1969) aplica-
ram o método de colocaglio ortogonal para a solugo de equagdes diferenciais paraboli-

cas, mostrando que o método é muito econdmico e estavel quando comparado aos mé-
todos explicitos, tais como 0 método de Runge-Kutta de quarta ordem.

Finlayson {1971) resolve, pelo método de colocacgiio ortogonal, as equagdes que
modelam o comportamento de um reator de leito recheado. Considera-se os gradientes
radiais de temperatura e concentracio, tendo-se portanto um modelo bidimensional. Foi
mostrado que 0 método de colocacio ortogonal é mais rapido e preciso que o método
das diferencas finitas. Varios trabalhos usaram esta técnica para a solugdc de modelos
cataliticos de reatores de leito fixo, como apresentado em Mactel Filho (1989).

Young Sung Ghim e Ho Nam Chang (1983), aplicaram o método de colocagio
ortogonal para analisar um conjunto de equagdes diferenciais ndo lineares contendo ciné-
ticas de Michaelis-Menten. A solugio é expandida numa série de polinémios de interpo-
lagio de Lagrange e quadraturas de Gaus-Jacobi sfio usadas no calculo do fator de efeti-
vidade. O conjunto de equagdes algébricas no lineares gerado pela aproximagio de co-
locagdo ¢ resolvido pelo método iterativo de Gaus-Siedel. Conclui-se do trabalho, que o
método de colocagio ortogonal é mais eficiente que o método de Runge-Kutta para a
resoluciio deste problema de valor de contorno.

Neste trabaltho, o sistema de equacdes gerado da modelagem dos vasos de reagio
consiste de equages diferenciais, integrais e equagdes algébricas. Iniciaimente o método
de Runge-Kutta de quarta ordem é utilizado para resolver as equagdes diferenciais, jun-
tamente com a Regra dos Trapézios, para representar as integrais.

Em seguida, o sistema de equagdes integro-diferencias sera resolvido pelo método
de Colocag@o Ortogonal. As equagdes sdo resolvidas apos a discretizag@o das equagdes
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diferenciats e a aplicagfo de quadratura para representar as integrais. Os resultados obti-
dos dos dois métodos numéricos serdo comparados.

Observa-se da literatura que, o método de colocagdo ortogonal ndo ¢ geralmente
usado para resolver simultaneamente equagdes diferenciais e integrais. Um exemplo dis-
to, € o calculo do fator de efetividade, que é feito somente apo6s a resolugio de um siste-
ma de equacdes diferenciais. Neste trabalho, equagdes diferenciais e integrais devem ser
resolvidas simultaneamente. E proposto um procedimento para o caleulo das integrais

por quadratura em pontos de colocagio internos. Esta metodologia é apresentada com
detalhes no Capitulo 5.

2.5 - Conceitos Fundamentais

No desenvolvimento do software para a simulagdo do sistema de regeneragdo de
catalisador, sdo usados modelos deterministicos e redes neurais para a simulagio de cada

um dos tipos de reatores apresentados anteriormente.

Na simulagdo do sistema de regeneragfio aplicando-se Redes Neurais, obtém-se
perfis de concentragéio e temperatura ao longo dos leitos. Um meétodo combinado, usan-
do Colocagdo Ortogonal para a resoluglo do balango de massa e Redes Neurais para
predicdo dos perfis de temperatura do gés e s6lido é proposto e desenvolvido neste traba-
tho, caracterizando um modelo hibrido com Redes Neurais.

Alguns conceitos importantes que serdo usados posteriormente, no desenvolvi-
mento das Redes Neurais sfo agora apresentados.

2.5.1 - Redes Neurais

A aplicagio de redes neurais na modelagem e controle de processos vem aumen-
tado muito nos ultimos anos. Ela é especialmente til na modelagem de equipamentos,
guando o sistema é muito complexo e apresenta incertezas em relagiio a fluidindmica do
processo, cinética ou pardmetros do modelo. O uso de redes neurais também torna-se

interessante quando o tempo de processamento gasto para a simulacdo através de mode-
tos deterministicos € elevado,

Uma rede neural tipica apresenta trés camadas de neurdnios (input, hidden e ou-
Iput), os quais podem ser interligados na forma feedforward ou recorrente (feedback).
AlteragGes nestas estruturas podem haver, e a camada intermediaria (hidden) pode tam-
bém ser formada por mais de uma camada de neuréneos.

Uma das maiores vantagens das redes neurais € que elas tem a capacidade de
aprender através de um conjunto relativamente limitado de dados. Se um conjunto de



dados entrada-saida é apresentado & rede, ela € capaz de aprender a lei de formago que
relaciona estes dados. A partir dai, se uma dada entrada ¢ fornecida, a rede gera automa-
ticamente uma saida.

Este aprendizado da rede ¢ conseguido através da determinagfio de pesos para
cada uma das conecgdes que ligam os neuronios. Quando a rede € do tipo retropropaga-
¢80 (backpropogation), estes pesos podem ser ajustados através da minimizagdo do erro
quadrado entre as saidas calculadas pela rede e as saidas desejadas.

Diversos métodos de otimizagéo podem ser usados para a minimizag3o dos erros,
entre eles o método gradiente, gradiente conjugado, quasi-Newton, etc. E mostrado na
literatura que a velocidade de convergéncia, ou seja, o nimero de iteragdes requeridas
para o aprendizado ¢ extremamente dependente do tipo de método de otimizagdo empre-
gado (Karin e Rivera, 1992).

De acordo com Hecht-Nielsen (1988), em 1987 existiam aproximadamente 50
tipos diferentes de redes neurais sendo estudadas e/ou utilizadas em aplicagdes. Algumas
das redes mais comuns sdo: rede de ressondncia adaptativa (Carpenter ¢ Grossberg,
1987; Grosberg, 1986), retropropagacéo (Werbos,1974; Rumelhart e McClelland, 1986),
memoria associativa bidirecional (Kosko,1987), counterpropagation (Hecht-Nielsen,
1987) e neocognitron (Fukushima e Miyake, 1984),

Neste trabalho, aplica-se redes neurais para a simulagio completa dos trés vasos
de regeneragdo (reator de leito fluidizado, leito arrastado ascendente e de fase diluida),
como pode ser visto no Capitulo 6. O conjunto de dados entrada-saida utilizado é o ge-
rado pelo método deterministico heterogéneo que considera a recirculagio de solidos.

Quando a rede feedforward é utilizada e o0 método gradiente € empregado, a saida
da camada hidden calculado (O,) pode ser obtido atraves das entradas dadas a rede ¢

uma fungdo sigma. Entdo:

1
1+e

0,=0(S,)=

7S.f

onde:

N
S, = > WX+ Wy
izl

onde;

x = entradas

W = pesos

S, = o somatdrio das entradas da camada intermediaria
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De forma analoga, a saida da camada owiput (0, ) pode ser calculada a partir de:

1
1+e

0, =

-8,

sendo:
M

Sy = ijkoj Wik
7=t

onde;

S, = o somatorio das entradas da camada output

Dado R conjuntos de dados entrada-saida, o erro quadrado médio que deve ser
minimizado pode ser representado por:

R E
E=2. 204" -0y
el k=l

onde:
y{™= saida desejada do neurdnio k para o conjunto m de dado entrada-saida.

Quando o método gradiente é usado, para minimizar o erro com relagdo ao peso,
deve-se calcular o gradiente do erro. Os pesos podem ser calculados entdo a partir de:

(m} . ., (m1) {m)
W =W+ Aw)
com

oL

w(m)

uv

(m)
Aw Mo —

No ajuste dos pesos, primeiro 0s pesos entre as camadas Aidden e output sic
ajustados, e entdo 0s pesos entre os a camada hidden e input sdo calculados.

Como mencionado anteriormente, as redes neurais podem também ser utilizadas
para representar cinéticas de reagfio ou parimetros do modelo, quando estes ndo sdo
bem representados através de correlagdes. Neste caso, utiliza-se a rede neural combinada
as equagOes do modelo deterministico. Tem-se entfio um modelo hibrido com redes neu-
rais. Um exemplo desta aplicagio pode ser visto em Dimitris e Lyle (1992), onde as
equagdes de balango de material e energia para um biorreator sdo calculadas simultanea-

mente com a taxa de rea¢do obtida através do uso de redes neurais.
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Na simulagdo do sistema de regeneragdo apresentado anteriormente, alguns para-
metros do modelo sfo de dificil quantificagio. Dados de tempo de residéncia da particula
no interior do reator e dados de transferéncia de calor e area interfacial entre as fases gas
e solido sdo dificeis de se obter através de correlagdo, ou ainda os valores ndo sdo com-
pletamente confiaveis. A area interfacial gas-solido € fungéio do tipo de reator, e portanto
estes dados foram considerados pardmetros de ajuste nos modelos deterministicos. To-

dos estes pardmetros estdo presentes nas equagdes de balango de energia da fase gasosa e
particulada.

Desta forma, neste trabalho, serdo utilizados também modelos hibridos com redes
neurais para a simulacfio do sistema de regeneracio, como sera visto no Capitulo 6. As
equagdes de balango de massa sfio resolvidas através de modelos deterministicos e as
equagdes de balango de energia sdo resolvidas pela aplicagdo de redes neurais.

2.0 - Conclusoes

Neste capitulo, foi apresentado o esquema global da unidade de craqueamento
catalitico. Express®es para as cinéticas de reagfo consideradas na oxidagdo do coque
também foram apresentadas.

Durante o levantamento bibliografico sobre modelos propostos para a simulagio
de reatores de leito fluidizado, foi observado que modelos que distinguem a regido dos
jatos do resto do reator sdo mais precisos que os modelos de duas regides.

Dentre os modelos grids, foi destacado aquele proposto por Maciel Filho e Lona
Batista {1996,a), onde observagdes experimentais, em relagdo ao dngulo de expansio dos
jatos e a existéncia de uma zona morta, foram levadas em consideragiio para modelar a
regifio proxima a grade distribuidora de ar.

Foi feito um levantamento sobre modelos usados na simulagdo de reatores tipo
riser e freeboard. Dentre eles pode-se destacar modelos PFR e modelos centro-anel.
Algumas correlagBes para a determinacdo de perfis de porosidade foram comparadas e
modelos heterogéneos, que fazem distingdo entre as condigOes na fase solida e gasosa,
foram também abordados,

Alguns conceitos importantes, que serfio usados posteriormente, no desenvolvi-
mento das Redes Neurais foram também apresentados neste capitulo.



Capitulo 3

Modelagem Deterministica do
Sistema de Regeneracao

3.1 - Introdugio

Neste Capitulo, sdo desenvolvidos modelos para a simulagio de um sistema de
regeneracio de particulas que ¢ composto por trés reatores em série; o primeiro é um
reator de leito fluidizado, seguido por um reator de leito arrastado ascendente e por um
reator de fase diluida.

Neste Capitulo 3, assume-se que néio exista a recirculagdo interna de solidos no

interior dos reatores, ¢ no Capitulo 4, este fluxo de catalisador € considerado. Na recir-
culagdo, parte das particulas que deixam o riser retornam para o reator de leito fluidiza-
do, enquanto o restante segue para o freeboard. A recirculacdo ocorre também no free-
board, pois parte do catalisador regenerado, que deixa este tltimo vaso de regeneracio,
retorna para o reator de craqueamento, e parte € enviada novamente para o combustor
inferior. A descri¢do do sistema de regeneragdo encontra-se na secgéio 3.2

A secglio 3.3 apresenta os modelos usados na simulagio do sistema de regenera-
¢fo. Para o reator de leito fluidizado ¢ desenvolvido um modelo grid que leva em consi-
derag@io observagdes experimentais em relagdo a regifo dos jatos. Modelos pseudo-
homogéneos e heterogéneos sdio propostos. Desenvolve-se também para este reator um
modelo de duas regides.

Para o riser, desenvolvem-se modelos tipo PFR pseudo-homogéneo e heterogé-

neo. E também proposto um modelo centro-anel, onde assume-se variagBes na diregdo
radial.

Quando se considera a recirculagio de solidos, um método iterativo para a resolu-
¢fio das equagdes do modelo € proposto, pois neste caso, ndo se tem um problema de
valor inicial. Este método ¢ apresentado no Capitulo 4. So desenvolvidos também mo-
delos PFR pseudo homogéneos e heterogéneos para a simulagdo do freeboard.

Na secglo 3.3.7, sera considerada mais uma reagfo quimica, além das apresenta-
das no Capitulo 2. Assume-se que, no sistema de regeneracéo, esteja ocorrendo a reagéo
do carbono em atmosfera de didxido de carbono para a formagiio de CO. O efeito desta
nova rea¢do quimica, nos resultados obtidos de simula¢@o sera avaliado.

As conclusdes deste capitulo encontram-se na sec¢do 3.4
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3.2 - Descri¢dio do sistema de regenerac¢io

O sistema de regeneragfio da unidade de craqueamento catalitico da Petrobras
compreende basicamente trés vasos de reagfo. O primeiro deles € um reator de leito flui-
dizado, seguido por reator de leito arrastado ascendente e um reator de fase diluida.

O catalisador coqueado, proveniente do reator de craqueamento, ¢ alimentado no
primeiro vaso de reagdo. Ar de combustdo & alta temperatura é também alimentado no
reator de leito fluidizado através da grade distribuidora de ar que se encontra na base do
regenerador.

O ar entra na forma de jatos penetrando até uma certa altura do leito, denominada
altura de penetragio dos jatos. Esta regifio inicial é denominada zona grid, e ¢ composta
por jatos de ar € uma emulsio gas-solido com porosidade igual & porosidade de minima

fluidizagéo.

Apos a fase grid, tem-se a regido de bolhas e emulsio gas solido. A quantidade
de ar que flui na fase emulsio ¢ a necessaria para manter o leito nas condigGes de minima
fluidizagdo. O restante atravessa o leito na forma de bolhas. A medida que o ar ascende,
0 oxigénio ¢ transferido da fase diluida para a emulséo.

Ap6s o reator de leito fluidizado, existe uma redugdo no didmetro do equipamen-
to, resultando num aumento na velocidade do gas e sélido. Nesta regido tem-se o riser,
que é um reator de leito arrastado ascendente ou de fluidiza¢@o rapida. Este regenerador
¢ caracterizado pela alta porosidade do leito, sendo a fracio volumétrica de solidos nesta
regiio pequena. A diminuigfo no didmetro do equipamento favorece o transporte pneu-
matico das particulas, reduzindo o tempo de residéncia do solido no reator.

As particulas e gases que deixam o riser sdo enviadas para um terceiro vaso de
reagdo, o reator de fase diluida ou freeboard Nesta regifio, tem-se uma expansio no
didmetro do equipamento, desacelerando os gases e os solidos. A porosidade nesta regi-
do é ainda mais elevada que no riser.

O catalisador restaurado via este processo de oxidagdo do coque retorna ao reator
de craqueamento catalitico, fechando o ciclo.

Varios modelos deterministicos foram desenvolvidos para simular este sistema de
regeneragdo, composto por estes trés reatores. Inicialmente, a modelagem de cada equi-
pamento ¢ feita assumindo-se que ndo exista recirculagio de solidos no interior do reator.

A secgdio 3.3 apresenta, de uma maneira concisa, mais de um tipo de modelo para
cada um dos regeneradores. No Capitulo 4, adota-se 0 modelo mais adequado para cada
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um dos reatores na simulagio do sistema global de regeneragiio. Entretanto, ¢ possivel
combinar de uma outra maneira os varios tipos de modelos apresentados na sec¢io 3.3.
Esta mesma caracteristica de escolha entre varias idealizagGes também é encontrada nos

simuladores indusiriais.
T gases

=

—i__ |

leito fluidizado

/ catalisador gasto

grade disiribuidora de ar

Figura 3.1 Descrigdo do Sistema de Regeneragfio
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Os simuladores industriais s3o capazes de predizer com bastante precisio o com-
portamento de varios tipos de equipamentos, entretanto as idealizagdes para reatores
quimicos nfo sdo totalmente satisfatorias. E possivel incorporar nos simuladores indus-
triais outros tipos de modelos, Como sera visto no Capitulo 7, € possivel obter um simu-
lador especifico para industrias petroquimicas bastante poderoso, se os modelos para os
reatores desenvolvidos neste trabalho forem incorporados nos simuladores ja existentes.
Desta forma, € adequado apresentar todos 0s modelos desenvolvidos para cada um dos
regeneradores a serem simulados.

3.3 - Desenvolvimento de Software para o sistema de regene-
racio desconsiderando a recirculacfio de solidos

Para o sistema de regeneragfio, so propostos varios modelos. Primeiramente mo-
delos pseudo homogéneos sdo assumidos. Nos modelos pseudo-homogéneos assume-se
que as concentragdes e temperaturas sejam as mesmas tanto na fase gasosa como na fase

particulada. A particula é considerada somente pelo termo de porosidade do leito.

Em seguida, modelos heterogéneos sdo desenvolvidos a fim de levar em conside-
ragdo gradientes de temperatura entre ¢ gas e solido.

Para o regenerador de leito fluidizado sfo considerados medelos de duas regides,
onde assume-se que todo o leito € composto por bolhas e emulsdo gas solido. Em segui-
da, um novo modelo grid é proposto, onde a regido proxima 4 grade distribuidora de ar ¢
distinguida em relagéio ao restante do reator. Neste modelo, a regido dos jatos foi descri-
ta levando em consideragfio observagdes experimentais em relagdo a existéncia da zona
morta entre dois jatos adjacentes, o dngulo de expansdo dos jatos, 4 entrada de gas e s6-
lido no interior dos jatos e & coalescéncia entre jatos vizinhos.

Em relagfio ao regenerador de leito arrastado ascendente sdio desenvolvidos um
modelo de fluxo empistonado, e em seguida um modelo centro-anel, a fim de levar em
consideragdo a distribuigdo radial ndo homogénea das particulas.

A seguir serdio apresentados os modelos desenvolvidos para a simulagio do reator
de leito fluidizado e do reator de leito arrastado ascendente.

3.3.1- Modelo grid pseudo-homogéneo para simulacio do regenerador
de leito fluidizado.

O entendimento do fendmeno do jato € essencial para a modelagem de leitos flui-
dizados. O modelo grid convencional considera uma interface entre o jato e emulsio,
através do qual ocorre troca de gas. Este modelo assume que o gas injetado num leito

fluidizado se comporta como um gas injetado num liquido. Observagbes experimentais
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mostram que este fato ndo é verdadeiro, de maneira que no novo modelo grid proposto,
muitas hipoteses simplificadoras usadas anteriormente serdo removidas.

As seguintes considerages so feitas no novo modelo grid:

a ) Na diregio vertical, a partir do distribuidor de ar, existem duas regides: regido dos
jatos e regido de bolhas, sendo a primeira dividida em zona morta e zona de mistura
perfeita.

b ) O gas entra no reator como jato e percorre uma distancia hj. Sua forma ¢é conica de-
vido ao dngulo de expansio dos jatos (ver Figura 3.2). A zona do leito acima de hj cha-
ma-se regiio de bolhas e € resolvida de acordo com a teoria das duas fases.

¢ ) A coalescéncia dos jatos vizinhos ocorre a uma distancia hzm, causada pelo dngulo de
expansdo dos jatos. A parte do leito abaixo de hzm ¢ chamada de zona morta, a qual ¢
formada por duas fases: grid e jatos, onde nSo ocorrem reagfes quimicas. A parte do
leito entre hj e hzm é denominada zona de mistura perfeita, que € constituida somente de

uma emulsdo gas-solido com porosidade igual a de minima fluidizagdo.

d } Ndo existe regido diluida (freeboard) devido a regido das bolhas ser seguida pelo re-
generador de leito arrastado ascendente.

e ) ReagBes homogéneas em fase gasosa de oxidagdo do CO ocorrem nas fases bolha e
emulsio. As reagles heterogéneas como a oxidagio do carbono, hidrogénio ¢ CO ocor-
rem somente na fase emulsdo. O efeito de cada uma das reagdes nos valores de concen-
tracdo podem ser vistos em Maciel Filho e Lona Batista (1994,g).

) O reator de leito fluidizado é adiabatico. Um modelo pseudo-homogéneo (para des-
crever a transferéncia de calor) é usado para as regiGes de bolha e de mistura perfeita.
Na regifio das bolhas, o gradiente de temperatura entre as fases bolha e emulsdo pode ser
negligenciado em vista da alta capacidade calorifica da fase emulsio.

O sistema de regeneragiio ¢ revestido por um material isolante, a fim de evitar a
troca de calor com o ambiente. O isolamento ndo é perfeito, e segundo dados industriais
da Petrobras, cerca de 10% do calor ¢ perdido. Entretanto, sistema adiabatico é conside-
rado.

A variagdo do grau de agitacio das particulas com o comprimento e a existéncia
da zona morta, além do efeito da coalescéncia dos jatos vizinhos observados experimen-
talmente, sdo previstos no modelo através da hipitese " 2" e "¢" respectivamente.

O angulo de expansdo dos jatos e a entrada de solidos e gas no interior deles reve-
lam que a interface entre os jatos e a emulsdo ndo é muito bem definida. A existéncia da
zona de mistura perfeita leva isto em consideragéo, além de prever uma maior eficiéncia
de contato proxima a grade distribuidora de ar.
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QO regido de bolhas

zona de mistura perfeita

a

Figura 3.2: Esquema do Leito Fluidizado Proposto
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Para simular o regenerador as seguintes espécies quimicas foram consideradas:
componente gasoso O, , CO, CO, e H, O, e componentes solidos carbono ¢ hidrogénio.

As seguintes equagtes de balango sio formuladas para o i” componente gasoso:

o Zonamorta (0<x<h_)

Concentragéo e temperatura ndo variam.

e Zona de mistura perfeita (h1,<x < A,)

componente gasoso i

FR ..
WF(]?M(’FMJ . TF'MZ(’F’MZ,?) = ;sz,‘

componente solido

balanco de carbono

Vi(Cepy = Clpy )= Ky e PM

ar

balanco de hidrogénio

V.v (Chm - Ch}rmz) - K.fn‘d,FMZP M i

balanco térmico

VP Tz =g V0T~ Tg )= 2A-0H VK,
k

e Regido de bolhas (5, <x < )

componente gasose i:

balanco nas bolhas

c,, K, 2K,

— D g S
dr U, (("E,i (’i?j)'%"

G.D

(3.2)

(33)

(3.4)

(3.5
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balanco na emulsio

M?(Cs,s - CE,J’ )dx (3'6)

FR.. :
§'KEI = ——EPT(TFMZC‘FMZJ - 1;3(’5"')‘% []BP B

componente solido:

balanco de carbono

V:s (CCFMZ o C1CE) = Kc'ar,ﬁ‘ PMcar (3 7)

balanco de hidrogénio

VAChpy —Chy)= K,y n PM (3.8)

balango térmico:
(Ve +V.CP YT = T ) = 2 Ko, (AH ) (.9

onde:
h,, = altura da zona morta

h; = altura de penetragio dos jatos

H = altura do reator de leito fluidizado

R = constante dos gases

P = pressdo [atm]

F, =vazdo molar total de ar [kmol/s]

T = temperatura [K]

C = concentragiio molar do gas [kmol/m* ]

Cce = concentragio massica do carbono [kg carb./ kg catalisador]

Cc = concentrago massica do hidrogénio [kg hidrog./ kg catalisador]
PM = peso molecular [kg/kmol}

U, = velocidade superficial das bothas [m/s]

K,, = coeficiente de transferéncia de massa entre as fases bolhas e emulsio [1/s]
vV, = vazdo massica de catalisador [kg/s]

Cp = calor especifico [k/ kg K]

AH,, = calor de rea¢do [ki/kmol]

K = grupo que representa a variagio total do componente considerado devido a reagdes
quimicas [kmol/s}. Analogo ao pardmetre r, apresentado no Capitulo 2.
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K’ = grupo que representa a variago total do componente considerado devido a reagoes
quimicas [kmol m* /s]

indices:

B = bolhas

car = carbono

E = emulsio

D = fase densa (bolhas+emuisio)
FMZ = zona de mistura perfeita
g = gas

hid = hidrogénio

i = componente 1 asoso

k = reaclo k
s = s0lido
t = total

ZM = zona morta

No Apéndice 3.2 podem ser vistos os desenvolvimentos das correlagdes usadas
para representar os parimetros das equages de balanco, como coeficiente de transferén-
cia de massa entre fases, velocidade das bolhas, etc. As expressdes de calor de reagio e
especifico do gas e solido podem ser vistas no Apéndice 3.1.

Em Maciel Fitho e L.ona Batista (1994,¢), sdo mostrados os problemas encontra-
dos nos modelos grids convencionas. Estes modelos consideram didmetro dos jatos
constantes € iguais ao didmetro do orificio da grade distribuidora de ar, além de conside-
rar que a troca de massa entre os jatos e a fase grid ocorra na interface através de um
coeficiente de transferéncia de massa.

E observado de literatura que muitos modelos grids convencionais sdo resolvidos
analiticamente. Quando isto acontece, obtém-se uma expressio que correlaciona a con-
centragfio dos componentes em fungdo da altura do leito. Entretanto, o primeiro valor de
concentra¢do que se pode obter através desta expressdo, corresponde & coordenada axial
igual a altura de penetracio dos jatos. Antes disto, na regido dos jatos, os perfis de con-
centragdo nio podem ser obtidos.

A fim de se obter perfis de concentragdo na fase jato, em Maciel Filho e Lona
Batista (1996,a), as equagdes do modelo grid convencional foram resolvidas analitica-
mente, mas de forma a se obter também uma expressdio que correlacionasse a concentra-
¢do dos componentes com a altura dos jatos. Foi observado que os perfis de concentra-
¢do obtidos nesta regifio eram incoerentes, sendo insensiveis as variagbes da altura do
leito. Esta analise encontra-se também no apéndice 3.4. Frente a estas inadequagdes dos
modelos grids convencionais é que foi desenvolvida esta nova proposta apresentada na
secgfio 3.3.1 para a modelagem de reatores de leito fluidizado considerando a zona dos
jatos.
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Antes de se chegar a esta forma final do modelo grid proposto nesta seccio,
muitas outros modelos foram sugeridos para simular a regido dos jatos, como pode ser
visto em Lona Batista (1994). S#o propostas quatro idealiza¢es diferentes que levam
em considerago respectivamente a variagdo do grau de agitacfo das particulas, da fragiio
volumétrica ocupada pelos jatos, da porosidade da zona grid, e da vazio de gas nas zo-
nas jato e grid ao longo da altura dos jatos.

Apesar destas quatro propostas apresentarem hipOteses coerentes com observa-
¢bes experimentais, a quantificacio da variagdo de cada um destes quatro parametros ao
longo da coordenada axial ndo ¢ exata, de forma que o modelo grid proposto no inicio
desta secgfo foi o escolhido para a simulagio do reator de leito fluidizado, quando se
quer fazer distingdo entre as fases jatos e regido de bothas.

Uma outra maneira mais simplificada para se modelar o reator de leito fluidizado
seria considerar que ao longo de toda a altura do leito s6 exista bolhas e emulsiio gas-
solido. Este modelo ¢ baseado na teoria das duas fases, € serd visto na proxima secgdo.

3.3.2- Modelo de duas regites pseudo-homogéneo para simulaciio do re-
generador de leito fluidizado.

Quando o modelo de duas regiGes é adotado, a regido dos jatos ndo ¢ considera-
da. As hipdteses do modelo para representar o leito sdo as mesmas adotadas para repre-
sentar o leito de bolhas no modelo grid da secgdo anterior. Qu seja, utiliza-se a teoria das
duas fases, cujas hipoteses podem ser vistas a seguir:

a ) O leito ¢ constituido por uma regifio de fase densa, que é formada por duas fases: fase
bolha e fase emulsido gas-solido.

b ) O gas, excedente ao necessario para manter o leito de particulas em fluidizagdo incipi-
ente, ascende sob a forma de bolhas.

¢ ) Ambas as fases sdo perfeitamente misturadas na dire¢fo radial. Os efeitos de disper-
a0 nas diregOes radial, axial e angular sfio despreziveis.

d } A quantidade de catalisador nas bolhas é desprezivel, portanto ndo sdo consideradas
reagOes quimicas em fase solida em seu interior.

e ) O fluxo de gas que passa através das bolhas é do tipo empistonado e considera-se que
a emulsio é perfeitamente agitada.

f') A transferéncia de massa entre as fases ocorre através da area interfacial, sendo repre-
sentada pelo coeficiente de transferéncia de massa dado por Kunni e Levenspiel (1968),
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que considera que esta transferéncia ocorra em duas etapas: das bolhas para as nuvens ¢
dai para a emulsfo.

Entio o balango de material é representado pelas equacdes de (3.5) a (3.8). O
subscrito FMZ (zona de mistura perfeita) é trocado por 0, a fim de assumir as condi¢bes
de alimentag@io, e o indice 4/ (altura de penetragio dos jatos) da integral ¢ tambeém troca-
do por 0. O balango térmico para o modelo de duas regides fica:

Y Cp (T =T, )+ V,.Cp (T, ~ Ty, ) = 2L(-AH, K, (3.10)
k

Os modelos apresentados até este momento para a simulagdo do reator de leito
fluidizado, assumem que néo existem diferengas de temperatura entre as fases gasosa ¢
particulada. Entretanto quando as reagbes ocorrem rapidamente e sdo altamente exo-
térmicas (que € o caso da regeneraciio de catalisador neste tipo de vaso de reagfo), pode

haver diferengas entre as temperaturas do gas e solido.

Dos modelos desenvolvidos anteriormente para representar o reator de leito flui-
dizado, o que ¢ mais adequado e coerente em relacfio ao sistema fisico que se esta simu-
lando, é o modelo grid proposto na secg¢do 3.3.1. Este modelo € entéio evoluido, a fim de
levar em conta as diferengas de temperatura entre o gas e catalisador. Este modelo grid
heterogéneo € visto na proxima secgiio.

3.3.3- Modelo grid heterogéneo para a simulagio do regenerador de lei-
to fluidizado.

Como visto anteriormente, nas reagdes de craqueamento catalitico existe a forma-
¢do de coque na superficie do catalisador. A formagfo deste subproduto indesejavel faz
com que o didmetro das particulas solidas aumentem.

Durante a regeneracdo do catalisador, este hidrocarboneto vai sendo consumido,
de forma que o raio do sdlido vai diminuindo ao longo do comprimento do leito.

Em Maciel Filho e Lona Batista (1995,b) € desenvolvido um modelo heterogéneo
que considera a retra¢do do catalisador e a variagio do didmetro da particula. Este mo-
delo ¢ baseado no modelo de Shettigar e Hughes (1971), entretanto é adicionado também
um balango de energia para a fase gasosa, pois no caso de regeneradores industriais a
temperatura do gas varia rapidamente com o comprimento do reator.

Assume-se que a reagio esteja ocorrendo numa estreita camada da particula, que
corresponde a camada de coque depositado na superficie do catalisador. Neste modelo ¢é

considerada uma equagdo da taxa da diminuigdo do didmetro da particula, uma vez que a



38

equacio de balango de massa na fase particulada ¢ fungiio da velocidade com que o raio
do solido varia.

A equagio diferencial do raio da particula em relagdo ao comprimento do leito €
fungio de pardmetros como nmimero de Sherwood modificado, difusividade massica es-
pecifica, etc.

A aplicacio deste modelo de retragiio do catalisador para o reator de leito fluidi-
zado que estd sendo simulado mostrou que a diminui¢do do didmetro das particulas de
catalisador nfo € um fendmeno importante a ser considerado na simulagio de regenera-
dores industriais.

Esta conclusio pode ser obtida através de um estudo de sensibilidade paramétrica
em parimetros como numero de Sherwood modificado e difusividade massica especifica.
E observado que para as condiges de operagio e dimensdes do regenerador industrial, a
variagio do raio da particula ¢ insensivel a variagbes da altura do leito, independente dos
valores de Sherwood e difusividade adotados.

O desenvolvimento e conclusdes sobre o modelo de uma forma mais detalhada
podem ser vistos em Maciel Filho e Lona Batista (1995,b) e no Apéndice 3.3.

Uma vez que a diminuicio do didmetro do catalisador ndo constitui num pardme-
tro relevante a ser considerado na modelagem, foi proposto um outro modelo heterogé-
neo para a simulagio do reator de leito fluidizado. Este modelo considera que a reagio
quimica esteja ocorrendo em toda dimensdo do catalisador, e que néo existe diminuigdo
no raio da particula. As hipoteses principais deste modelo heterogéneo séo:

1) Assume-se reagdes de oxidagio do coque (C e H) e oxidagdo homogénea e hetero-
génea do CO. Os dados cinéticos estio em Faltsi-Saravelou e Vassalos (1991).

2) As temperaturas das fases gasosa e particulada sdo diferentes, e no leito fluidizado, a
temperatura do gas na emulsdo € igual 4 temperatura do gas das bolhas.

3 ) Em relagio ao balango de massa, considera-se que a resisténcia difusional fora da
particula € negligenciavel, pois o coeficiente de difusio externo é muito maior que o in-
terno (Bondi ef al., 1962), entdo, assume-se que a concentragio dos componentes 4 su-
perficie do sélido seja igual a do seio da solugfo.

4 ) Devido 2 alta condutividade térmica e pequeno didmetro, assume-se que ndo existam
gradientes de temperatura e concentracdo dentro da particula.

5 ) O termo de acimulo € desprezado na equaco de balango de massa, entretanto & leva-
do em consideragdo para o balango de energia, a fim de considerar o efeito térmico ca-
pacitivo do solido.
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6 ) Como acumulo de massa e efeitos de difusdo massica externos e internos no catali-
sador n3o sdo fatores importantes, serd adotado modelo pseudo-homogéneo em relagio
ao balanco de material.

Baseado nestas hipoteses, as equagdes de balango de massa e energia para o mo-
delo grid heterogéneo sdo:

Balanco de material:
» Zona de mistura perfeita (0 <x <h,)

contponente gasoso i

FR ,
W})W(TGCOJ - YFMZCFMZ,:‘) = ;Kﬁ‘ﬂﬂk (3.1D)

componente solido

balan¢o de carbono

Vs ((’?C{} - CCFMZ) = Kcar,ZMP PMcar (3 12)
balanco de hidrogénio
Vs (Cho - ChFMZ )= thd,ﬁ'Mz PMIn‘d (3.13)

e Regido de bolhas (h, <x < H)

componente gasoso i:

Balanco nas bolhas

Y Kl
d("B.r’ K, . - ; B
T U, (Cp; —Cp)+ U, (3.14)




Balango na emulsio

F,K, RT,

ZKE} - P FMZCFMZJ - TDCE,,-)'*‘ £ ? (Cs,f - C'E,i )dx

UP

componente solido:

balanco de carbono

V(Cepy — Cep) =K, o PM.,

car B

balanco de hidrogénio

Vs((:hFMZ ~Chg)= Khid,}f PMIn‘d

Balanco de Energia

e Fase solida

p.Co,v, 2= TRE, (A, ) KT, T, )a,

"

e Fase gasosa

Q,Cp, dl

e T a1~ 1)+ K ()

onde:

A = area do reator [m” |

a, = area interfacial [#1) / m ]

h = coeficiente de transferéncia de calor [kJ /m? s K]
fs = fragdo volumétrica de solidos

K * = grupo da taxa de reagio | kmol / mis]

v = velocidade do solido [m/s}

indices:

hom = reagGes em fase homogénea (fase gasosa)
het = reagSes em fase heterogénea (fase solida)

| = reagdo /
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(3.15)

(3.16)

(3.17)

(3.18)

(3.19)
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A velocidade do solido é obtida mediante a altura percorrida pela particula e seu
tempo de permanéncia no interior do reator.

A redugio da zona morta € crucial para a melhora da performance do sistema.
Num reator de leito fluidizado gas-solido, o sistema de distribui¢io de ar influencia for-
temente a qualidade de distribuigo inicial de gas, o que reflete de maneira decisiva no
desempenho do reator.

Figura 3.3: Esquema da grade distribuidora de ar utilizada

Um sistema de distribui¢io de ar utilizado pela Petrobras ¢ composto de alguns
tubos principais e varios outros ramificados contendo ejetores. A grade distribuidora de
ar fica situada a uma certa altura do reator, existindo parte do leito de particula abaixo
dela. O ar ¢ langado para baixo quando entra no reator através dos tubos ejetores, que
estdo dispostos de maneira a formar um certo angulo com a vertical.

Este tipo de sistema de distribuigdio de ar elimina a zona morta, melhora a efici-
éncia de contato gas-sélido nesta zona e evita a ocorréncia de pontos quentes na regido
dos jatos. Como a reagfio de oxidagfio do coque ¢ altamente exotérmica, e como nas zo-
nas mortas existe a difusdo de oxigénio, uma ma distribuiciio de ar nesta regido faz com
que este calor ndo seja dissipado, originando regides do leito onde as temperaturas po-

dem ficar muito elevadas. Um desenho esquematico desta grade distribuidora pode ser
visto na Figura 3.3

Quando este tipo de placa distribuidora ¢ utilizada, o modelo grid proposto, eli-
minando a altura da zona morta, pode ser usado com sucesso para simular o regenerador.
A equagdo de balango de energia para o gas e solido é a mesma tanto para a zona de
mistura perfeita como para a regido de bolhas do leito fluidizado. O que diferencia as

duas regides sdio apenas os valores assumidos para pardmetros como velocidade do s6li-
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do, fragio volumétrica de solidos, coeficiente de transferéncia de calor e area interfacial
gas-particula, que podem ser diferentes em cada uma das zonas do reator.

O catalisador parcialmente regenerado e os gases efluentes do reator de leito flui-

dizado seguem para um segundo vaso de reagfio, o riser. Nas proximas trés subsecgdes
serfio desenvolvidos modelos para a simulagfo deste reator de leito arrastado ascendente.

3.3.4 - Modelo PFR pseudo-homogéneo para a simulacio do regenera-
dor de leito arrastado ascendente

Nesta primeira idealizagdo assume-se que existe um fluxo tipo empistonado dos
gases e particulas no interior do reator e que a diferenga de temperatura entre as fases
seja negligenciavel. Baseado nisto, desenvolve-se as equagbes de massa e energia do
modelo, que podem ser vistas a seguir.

Balango massico

componente gasoso i

i@, Z Ko (1—E)+ Z]; Ky E

dx U (3.20)
£
componente sélido
balanco de carbono
e K., PM_{(1-FE)A
d( c - par het t.ar( ) R (32 ] )
dx Q.
balango de hidrogénio
dCh Ky PM, (1~ E)A
— hid J hd( ) R (322)
dx 0,
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Balango térmico

g 2K, CAH 1= E)Ay 2K, (FOH E < 4,

A it (3.23)
a'x Qg(:’pg + Qscps Qgcpg + Qscps

onde:
E = porosidade do leito
C,,; = concentra¢do do componente / no reator de leito arrastado ascendente

Ay = area da secglo transversal do riser

Dos parametros usados nas equagdes, o mais sensivel ao modelo € a porosidade.
Neste trabalho foi utilizado o modelo de Wong er al. (1992) para representar o perfil de
porosidade ao longo do riser. Este modelo considera os efeitos de aceleragio e desacele-
ragfio das particulas.

A partir de equages de balango de conservagio do momento do gas e solido

pode-se chegar as expressdes de porosidade do leito. Segundo esta idealizagfio, o leito é
dividido em trés secgdes; uma zona de aceleragéio do solido, uma de fluxo desenvolvido
e uma zona de desaceleragfo.

Pode ser considerado que a configuragiio de saida das particulas no riser que esta
sendo simulado ndio é abrupta, entfio desconsidera-se no modelo aqui desenvolvido a
zona de desaceleragdo dos solidos, a assume-se que a zona de fluxo totalmente desen-
volvido se estenda até o final.

Um estudo detalhado mostrando outras maneiras de se calcular a porosidade do
letto é apresentado em Maciel Filho e Lona Batista (1994,b), e pode ser visto também no
apéndice 3.6. Uma comparagio entre os varios modelos também € apresentada.

Em Maciel Filho e Lona Batista (1994,b), a porosidade € expressa também como
funcdo das densidades do sélido e do leito, sendo esta dltima, fungdo da velocidade su-
perficial da particula. A velocidade superficial da particula é entdo expressa de duas ma-
neiras, como fungio da velocidade s/ip, ou como fungio do fator slip.

Utiliza-se a correlagdo de Faltsi-Saravelou e Vasalos (1991) para expressar a ve-
locidade sfip (diferenga entre as velocidades intersticiais do gas e do solido), e a correla-
¢iio de Patience ef al. (1992) para representar o fator slip ( razdo enire as velocidades
intersticiais do gas e solido).

Em Maciel Fitho e Lona Batista (1994,a) pode ser observado que dentre as diver-
sas maneiras apresentadas de se calcular o perfil de porosidade axial, o método de Wong
et al. (1992) € o que melhor consegue representar os dados industriais disponiveis de
densidade do leito, e portanto fot 0 adotado na modelagem do riser.
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Um outro modelo alternativo foi desenvolvido para a simulago do reator de leito
arrastado ascendente, baseado na idéia de que as particulas de catalisador ndo estdo
igualmente distribuidas na dire¢fio radial dentro do leito. Este modelo centro-anel €
apresentado na subsecgio que segue.

3.3.5 - Modelo pseudo-homogéneo centro-anel para a simulacio do re-
generador de leito arrastado ascendente

Neste modelo, assume-se que o riser seja composto por um reator cilindrico, en-
volvido por um reator de geometria anular, Supde-se que nas duas regides do riser te-
nha-se fluxo ascendente de gases e solidos, e que o fluxo de gas € do tipo empistonado.
Considera-se também que o fluxo de solidos na regido central € do tipo empistonado.

Devido a alta taxa de recirculagdo de solidos na regifio anular, gerada pelo fluxo
descendente de particulas proximo & parede do reator, assume-se modelo de mistura
perfeita para os solidos nesta regifio.

Assume-se ainda que ndo existam diferencas significativas de temperatura entre as
fases gasosa e particulada. Baseado nestas hipoteses, as equagdes do modelo centro-anel
podem ser escritas como segue:

» Regido central

componente gasoso i

dc ZK;zermr (1*1?)4‘“2]{;0“1% Ec
!

Rig m

P U (3.24)

g,

componente solido

balanco de carbono

d(‘cc K::ar,hel,, }}Mmr (i - l“"c )AR
- '_ : (3.25)
dx Q,




balanco de hidrogénio

dChc _ Ki':id,kerc PM hid (1 - Ec)ARC
dx 0,

(s

balanco térmico

e

dp 2K, CAH ) (=B Ay 2K, (A )E, X Ay

dx - ng (:'})gc + Q”e (:;D‘Sc

¢ Regido anular

componente gasoso i

iy, Ko (-E) DK

_.m

dx U

8

componente sélido

balanco de carbono

0,00, +K,, PM,,
( h ca — a - a
%

a

balanco de hidrogénio

Ch = Qﬁ“("hoa +K hrarﬂp M hid
A, Qsa

balanco térmico:

Qgc Cpgc ’4“ QSC C:‘I’SF

ZK"%,« (-AH,,).(1-F) ZKhmn,I" (—AHg ). E
!

T = 70, + - ,
‘ Qsa (”ps + Q a(/p [ X

+ s WA ¥
Qsa(/ps + Q a(’pg,a

45

(3.26)

(3.27)

(3.28)

(3.29)

(3.30)

(3.31)
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Nas equagdes de balango, o indice ¢ representa a regido central, enquanto o indice
a representa a regido anular.

Quando se assume modelo de mistura perfeita para representar as particulas na
regido anular, as equagGes de balango de massa do carbono e hidrogénio, assim como a
equagdo de balango de energia formam um conjunto de equagdes algébricas.

Em Maciel Filho e Lona Batista (1994,d) é assumido também modelo de fluxo
empistonado para as particulas no anel. Neste caso, tem-se equagdes diferenciais para o
carbono, hidrogénio e temperatura. Em Maciel Filho e Lona Batista (1994,b) ¢ feita
também a comparacio entre os perfis de concentragdio e temperatura obtidos destas duas
diferentes formas de se idealizar a regifo anular. Pode ser observado que os resultados
mostraram-se iguais devido ao método de solugio numérico empregado.

E utilizado o método de Runge-Kutta e este resolve as equagdes do modelo a
cada incremento do reator. No modelo centro-anel considerando CSTR para a regido

anular, as equagdes que representam o comportamento de mistura perfeita das particulas
sdo resolvidas a cada passo interno do algoritmo de integragio. Desta forma, apesar da
idealizacdo da regifo anular ser diferente em cada um dos casos, o procedimento de cal-
culo utilizado quando se assume modelo CSTR para esta regifo, faz com que a regido
anular seja caracterizado por uma sequéncia de reatores CSTR's em série, cujo compor-
tamento € analogo ao de um reator PFR.

Analogamente ao que ocorre no modelo PFR pseudo-homogéneo, os pardmetros
mais sensiveis ao modelo sfio a porosidade na regifio central e a porosidade na regifo
anular.

Proximo 4 parede existe uma regifio mais concentrada em sélidos, enquanto no
centro a porosidade € mais elevada. Para se determinar o raio da regifio central e as po-
rosidades nas regides central e anular utilizou-se a metodologia apresentada em Maciel
Filho e Lona Batista (1994,a), e que pode ser vista no apéndice 3.5.

Neste trabatho, utiliza-se 0 modelo de Berruti e Kalogerakis (1989), que parte de
equacdes de balango de massa da particula, para chegar a expressdes que correlacionam o
raio do centro com as porosidades das regides central e anular. Entretanto evolui-se o
modelo de Berruti e Kalogerakis (1989), pois assume-se que a porosidade na regido anu-
lar ndo € igual a de minima fluidizagdo. Utiliza-se uma correlagfo da variagdo da porosi-
dade com a direco radial para determinar a porosidade na regido anular. A equacido de
Zhang ef al. (1991) ¢ utilizada, assumindo-se que a porosidade no anel seja igual a uma
média entre a porosidade na coordenada radial igual ao raio da regidio central (r=r_) ea
porosidade na parede do reator (r=r,).

O desenvolvimento de forma detalhada das correlagdes que expressam as porosi-
dades central e anular, assim como o raio do core pode ser visto em Maciel Filho e Lona
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Batista (1994,a), onde é também feita uma analise do efeito destes valores de porosidade
nos perfis de concentracfio e temperatura ao longo do leito.

Devido a prévia regenera¢do ocorrida no reator de leito fluidizado, as conversdes
que ocorrem no riser ndo sdo acentuadas, porém necessarias para uma maior recupera-
¢do do catalisador.

A utilizagdo do riser em série com o combustor pode diminuir o tamanho neces-
sario do reator de leito fluidizado, reduzindo o custo do equipamento. A Figura 3.4 mos-
tra perfis de concentragiio massica do carbono ao longo do riser quando se altera o
comprimento do reator de leito fluidizado. Pode ser observado que mesmo quando a
altura do leito passa de 6.7 m para 4.7m, a conversio de carbono 4 saida do reator de
leito arrastado ascendente praticamente ndo se altera.

Pela Figura 3.4 nota-se que apesar dos perfis de concentragfo alterarem muito
pouco no final de reator, o catalisador nfio esta totalmente regenerado. Um aumento no

comprimento do leito ndo traz melhoras significativas na recuperago do solido pois a
reagdo quimica ¢ limitada pela falta do oxigénio no gas, que ja foi praticamente todo con-

sumido pela queima do coque e oxidagdes homogéneas e heterogéneas do mondxido do
carbono.

A fragdo molar de O, a entrada do riser ¢ de aproximadamente 0.0095. A intro-
ducgfio de um novo fluxo de ar a entrada do riser poderia ser feita para enriquecer o gas
em oxigénio e tornar a regeneragio mais efetiva. A Figura 3.5 mostra perfis de concen-
tragdo massica de carbono obtidas tendo a fragio molar de oxigénio no fluxo de gas
como parametro. Observa-se que a eficiéncia na recuperagiio aumenta de forma signifi-
cativa quando maiores concentragdes de O, sdo usadas.

A introdugdo de um outro fluxo de gas, em contrapartida, aumenta a vazéo total
de gas que flui no riser, elevando a porosidade do leito, o que diminui a velocidade de
conversdo do carbono, Entretanto, este fato é menos significativo que o aumento de O,

no gas, como pode ser visto também na Figura 3.5, que mostra perfis praticamente coin-
cidentes quando o fluxo massico de gis no leito aumenta de 31.53 para 50.0 kg/s.

Uma outra analise foi feita para verificar o efeito de se injetar ar ou oxigénio puro
em varios pontos diferentes ao longo do riser. A Figura 3.6 mostra perfis de Carbono
obtidos quando injeta-se mais um fluxo de ar de 20 kg/s (totalizando um fluxo de ar no
leito de 20 + 31.5 = 51.5 kg/s). A curva 3 apresenta o perfil de concentraciio obtido
quando este novo fluxo de ar é alimentado & entrada do riser. A curva 2 apresenta o
consumo de carbono se este ar é alimentado nas posi¢des x = 11.68, x = 16.68m, x =
21.68m e x = 31.68m. Observa-se que nos dois casos, a conversio do coque € muito

mais efetiva. Esta analise também pode ser vista em Maciel Filho e Lona Batista
(1996,b).
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Figura 3.4, Efeito da diminui¢do na altura do reator de leito fluidizado nos perfis de con-
centragfio massica de carbono
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Figura 3.5: Efeito da adi¢io de um novo fluxo de ar nos perfis de concentragiio de carbo-
no,
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Figura 3.7: Efeito da adigdo de um novo fluxo de ar nos perfis de porosidade do leito.
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A injegio deste fluxo de ar ird aumentar a porosidade do leito, como pode ser
observado na Figura 3.7. Quando o ar ¢ alimentado 2 entrada do riser, a porosidade do
leito varia de aproximadamente 0.88 para cerca de 0.905. Este aumento na porosidade
faz com que a velocidade de reagio seja bem mais lenta, se a quantidade de oxigénio nio
fosse alterada. A curva 2 mostra 0 aumento em degraus da porosidade, devido 2 injecdo
de ar multiponto. A Figura 3.8 mostra o perfil de porosidade, antes da injegéio do novo
fluxo de ar,

A Figura 3.9 faz o mesmo tipo de analise apresentado anteriormente, porém, €
considerado um fluxo adicional de oxigénio puro. A vazfio massica adicional € de 5 kg/s.
Observa-se que a conversio de carbono € mais rapida se O, puro € injetado. Além dis-

to, para uma mesma converso, o fluxo adicional de oxigénio necessario ¢ muito menor
que o fluxo de ar.

Observa-se também que € mais interessante fazer a adi¢dio de um novo fluxo de ar
ou oxigénio no inicio do leito, e ndo ao longo dele. A conversio é mais rapida e evita-se
o inconveniente da necessidade de varios pontos para alimentar o reagente adicional,

Os modelos adotados para gerar os perfis de concentragdo foram o modelo grid
pseudo-homogéneo para o reator de leito fluidizado, e 0 modelo PFR pseudo homogéneo
para representar o riser.

Analogamente ao o0 que ocorre na modelagem do reator de leito fluidizado, des-
envolve-se também para o riser um modelo heterogéneo. O modelo PFR pseudo-
homogéneo € evoluido a fim de levar em considerag@o os gradientes de temperatura entre
as fases gasosa e particulada. Este modelo pode ser visto na subsecgio que segue.

3.3.6 - Modelo PFR heterogéneo para a simulacio do regenerador de
leito arrastado ascendente

As hipéteses deste modelo sdo as mesmas usadas no modelo grid heterogéneo da
sec¢do 3.3.3. As equagdes de balango de massa e energia sfo apresentadas a seguir

componeinte gasoso i

d(?}? ZK.;w{m(}wE)—*_ZK;nmr[E
TR . !
dx 1 (3.32)

4
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componente solide

balanco de carbono

d(:c - K;ar,her PM.r:ar (E o E)AR

(3.33)
dx Q.
balanco de hidrogénio
‘ - (1—E)A
d;ch _ Kk,d,herPMgd(} E)4, (3.34)
Balango térmico
Fase solida
. dt . o
psCpY, == 2K, AH,, ~ha (1, ~T)) (3.35)
Fase gasosa
) Cp, dT o
S Ct o (1 )54 K, (AH,,) (336)
onde:

fs = fragdo volumétrica do s6lido no reator
fs=1-F, ,no leito de fluidizagfo rapida

Nos modelos heterogéneos desenvolvidos para o riser e reator de leito fluidizado,
observa-se que existem pardmetros dificeis de se obter por correlagio.

O termo a, , que corresponde a area interfacial entre as fases gasosa e particulada
por meio da qual ocorre a troca de calor, nfio é facilmente determinado. As finas particu-
las de catalisador se aglomeram nos vasos de regeneragdo, sendo a area interfacial real
entre gas e solido muito menor do que aquela em que se baseia na area superficial de
cada particula. Este par@metro ¢ caracteristico de cada equipamento, dependendo das
condigdes de operagdo e geometrias do sistema.

O termo A, que corresponde ao coeficiente de transferéncia de calor entre a parti-
cula e o gas, pode ser expresso por diversas correlagdes, entre elas pode-se citar as ex-
pressdes apresentadas em Shettigar e Hughes (1971), Froment e Bischoff (1990) e Ba-
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lakrishnan e Pei (1975). Entretanto os resultados obtidos para / divergem muito de uma
correlagiio para outra.

O tempo de residéncia do catalisador no interior do reator, que ¢ usado no célculo
da velocidade superficial do solido, também € um pardmetro dificil de quantificar. Desta
forma, nos modelos deterministicos apresentados neste trabalho, estes trés parmetros
serdo ajustados, de forma a se obter perfis de concentra¢do e temperatura que represen-
tem bem os dados industriais. Os termos 4 ¢ a, s&o agrupados em um so6 termo (1 x a, ),

que constituira num unico pardmetro de ajuste.

O sistema de regeneragfio industrial real que esta sendo simulado, contempla a
recirculagdio interna de solidos. Portanto, como ndo se tem dados experimentais de perfis
de temperatura e concentra¢io, os pardmetros para os modelos heterogéneos desta sec-
¢80 sdo ajustados de forma a obter resultados proximos dos conseguidos para o modelo
pseudo-homogéneo.

Em Maciel Filho e Lona Batista (1994.¢) pode ser vista a determinagio dos para-

metros de ajuste do modelo, onde ¢ verificado o efeito do tempo de residéncia e de
hxa, nos perfis de concentracio e temperatura para o reator de leito fluidizado e riser.
Concluiu-se, baseado no modelo pseudo-homogéneo, que o melhor valor a ser utilizado
para h xa, € 100, e para o tempo de residéncia, 2 segundos para a fase jato, 19 segundos
para a fase de bolhas e 10 segundos para o riser.

Sera visto no Capitulo 6, que este problema de ajuste de pardmetros podera ser
contornado com o uso de Redes Neurais. Como todos os pardmetros de ajuste encon-
tram-se nas equagdes de balango de energia, é possivel resolver os balangos de massa via
modelos deterministicos e obter os perfis de temperatura da fase gasosa e particulada via
Rede Neural, o que constitui um modelo hibrido com Redes Neurais.

Com a utilizagdo dos modelos apresentados neste capitulo, é possivel obter perfis
de concentragiio dos componentes gasosos e solidos, perfis de temperatura do leito, gas e
solido e variagdes das propriedades do sistema ao longo dos dois vasos de regeneragéo
quando a recirculagio interna dos solidos ndio é considerada. A Figura 3.10 mostra per-
fis de fragfo molar do gés e temperatura do leito quando o modelo grid e PFR pseudo-
homogéneos sdo usados. A Figuras 3.11 mostra perfis de fragdo molar do gas quando o
modelo grid e PFR heterogéneos sdo adotados. O grafico 3.12 representa perfis de tem-
peratura do gas ¢ solido ao longo do regenerador de leito fluidizado quando o modelo
grid heterogéneo ¢ adotado.

A Figura 3.13 apresenta perfis de conversdo de carbono e hidrogénio ac longo
dos regeneradores. Observa-se que o consumo de hidrogénio é mais rapido. Quando a
simulagio € feita utilizando cinéticas diferentes para representar a queima de carbono e
hidrogénio, na oxidago do coque, os resultados de simulagiio preditos concordam com
as observagdes experimentais de ser a conversdo de hidrogénio mais rapida que a do car-
bono.
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Figura 3.10: Composi¢io média dos gases e temperatura ao longo dos dois vasos de re-
generagio considerando modelagem pseudo-homogénea.
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Figura 3.11: Perfis de fragiio molar do gas ac longo dos dois vasos de regeneragiio quan-
do modelagem heterogénea ¢ usada
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Observa-se das figuras que existem apenas tragos de monoxido de carbono quan-
do o conjunto de reagdes quimicas apresentado no Capitulo 2 ¢ utilizado. Entretanto, no
vaso de regeneragdo, outras reagOes menos importantes podem ocorrer. Entre elas estdo
a reagdo do carbono em atmosfera de didéxido de carbono para a formagiio de CO, e a
reaglo do carbono com agua para a formago de hidrogénio e monoxido de carbono.
Estas duas rea¢des consideram a formagiio de CO. Na proxima secgo, a reagfio entre o
carbono e CO, sera também considerada, e seu efeito nos perfis de concentragio e tem-
peratura seré avaliado.

3.3.7 - Efeito da cinética de formacgio de CO nas predic¢des

Os resultados de simulagio apresentam um consumo bastante acentuado do mo-
néxido de carbono, quando as cinéticas de reacio apresentadas no Capitulo 2 sdo utiliza-
das. Nesta secgo, além das reagSes consideradas no Capitulo 2, assume-se mais uma
reacdo quimica de formagiio do mondxido de carbono.

Em Faltsi-Saraveou ef al , 1991, ¢ feita a modelagem de um regenerador de cra-
queamento catalitico, onde a formagio de CO via reagio do carbono com dioxido de
carbono ndo é considerada. Esta simplificagdo ¢ justificada pelo fato desta reagio ndo ser
efetiva na faixa de temperatura de operagio daquele equipamento (menor que 750C).

Nesta secgio, esta reagfo de formag3o de CO sera considerada, apesar das tempe-
raturas de operacéo do regenerador estarem proximas daquelas observadas no trabatho
de Faltsi-Saraveou et al., 1991, Sera avaliado o efeito desta reagio nos perfis de concen-
tragdo e temperatura obtidos,

A reacgfio de carbono em atmosfera de dioxido de carbono € dada pela expressdo:

C+CO, - 2C0 (R6)

O estudo cinético desta reagio, desenvolvido em Dutta ef al. (1977), é adaptado
neste trabalho a fim de levar em conta as caracteristicas do catalisador e do processo de
regeneragao.

Em Dutta ef al. (1977) pode ser observado que esta reagiio ocorre em duas eta-
pas: a primeira delas ¢ a pirdlise, que é uma etapa rapida, onde observa-se uma conversio
de aproximadamente 1% para a faixa de temperatura estudada (843 - 1074 C). A ex-
pressdo para esta conversdo ¢ dada por;

(3.37)
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onde:

x = conversdo devido a0 primeiro estagio
w = peso do carbono atual

w, = peso inicial do carbono

w._,, = peso de residuo (cinza) presente no carbono

O segundo estagio é a reagéio entre o carbono ¢ CO, . A conversdo x_ devido a
esta segunda etapa é:

P Y (3.38)
Wy = Wo f =W,

onde;
X, = conversio

= conversdo devido a pirdlise

Neste trabalho, ndo sera utilizada a equagio (3.37) para determinar a conversdo
devido a pirdlise. Considera-se este valor constante e igual a 1%, entdio f = 0.01, na
equacdo (3.38). Nio ¢ conhecida a quantidade de residuos no carbono, entdo considera-
se w_, = 0. Utilizando estas simplificagGes, a equagio (3.38) pode ser reescrita como:

Wy —wy x 001 -w

X, = 3.39
T w,—w, x001 (339)
ou rearranjando, tem-ge:
x = 1ot (3.40)
099w,

Transformando a variavel peso de carbono (w) em concentracdo massica de car-
bono (Cc), chega-se a;

Ce

X, =] (3.41)
099 x Cc,

A expressdo da taxa de rea¢io ¢ dada em funcdo da conversdo do carbono. Para
levar em conta a influéncia da estrutura dos poros, um termo a deve ser introduzido na
expressdo da taxa.

a = area superficial de poros disponivel por unidade de peso a uma dada conversio
area superficial de poros disponivel por unidade de peso no inicio
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Este termo a varia com a conversdo e temperatura. Ignorando o efeito da tempe-
ratura, a variagio de a com a conversio pode ser fixada através de uma expressdo empi-
rica.

a=1+100x"e (3.42)

onde:
O=sv<l
f3,v = pardmetros fisicos caracteristicos do carbono.

O valor de v indica a conversio x_ na qual a 4rea superficial disponivel relativa

atinge o valor maximo ou minimo. De acordo com esta equagdo, a area superficial dos
poros disponivel na particula pode aumentar, diminuir ou manter-se constante, de acordo
com os sinais + ou -.

A taxa de desaparecimento de carbono devido a reagdo com CO, , quando a rea-
¢do quimica ¢ a etapa controladora do processo pode ser expressa por:

i;”maxkx(,’; x(1-x,) (3.43)

onde:
C, = concentragio do gas (mol/cm®)

k = constante da taxa de reacdo (cm”’ /mol)" s’

n = pode variar de 0 até 1, e depende das condigdes experimentais.

A ordem da reagdo com respeito ao CQ, pode ser assumida como sendo 1 para

pressdes proximas a 1 atm. Uma dependéncia com a temperatura do tipo Arrhenius é
assumida para a constante da taxa , k, de acordo com a equaggo:

k= ke 5 (3.44)

Curvas de (dx_ /df ) contra 1/T podem ser graficadas para a determinago de &,
e energia de ativagiio E.  Em Dutta ef al. (1977), pode ser observado que valores de
energia de ativagiio de 59.26 kcal/mol foram encontrados para varios tipos de carbono.
Notou-se também que, para as diversas situagGes estudadas, o fator pré-exponencial
variou entre 0.89 x 10" 4 2.27 x 10" em®/mol 5. Neste trabalho, foi considerado
k, =15x10%cm’ /mol x 5.

A altas temperaturas, a resisténcia difusional dentro do sélido pode ser grande,
entdo o fator de efetividade 1 deve ser introduzido. O fator de efetividade n ¢ definido



em Dutta ef al, 1977, e a expressdo para 0 modulo de Thiele é determinada. A taxa da
reaciio, levando em conta a influéncia da difusfio, pode ser expressa por:

%znxaxkx(?:x(}—xc) (3.45)

No modelo heterogéneo desenvolvido para simular o comportamento do sistema
de regeneragio de particulas, os efeitos difusionais no interior das particulas ndo so
considerados. Desta forma, ¢ utilizada a equagfio (3.43) para expressar a taxa de reagao.

Uma segunda aproximacgfo € feita, em relag8o ao pardmetro a da equagfo (3.42).
Supde-se que a area superficial dos poros se mantenha constante durante a regeneragio.
Uma analise na equagio (3.42) é feita a fim de verificar se esta aproximacgfo € possivel,
A partir de dados observados no trabalho de Dutta ef a/. (1977}, nota-se que o valor do
pardmetro [ varia entre 4.4 e 10.0, enquanto o pardmetro v varia entre 0 ¢ 1. Tem-se

também que a equagfo (3.42) ndo deve ser aplicada para x, > 0.9. Varias situagGes dife-
rentes foram testadas, com alteragdes nos pardmetros f, v e x_ , a fim de verificar se os

resultados da equagdo (3.42) se afastam muito da unidade, As situagdes consideradas e
os valores de a encontrados podem ser vistos na Tabela 3.1,

Tabela 3.1: Efeito de #, v e x, nos valores de a

ﬁ V X, a

10 1 0.1 14+3.67x107°
5 1 0.9 1+0.655
5 0.1 0.9 14+1.05

Observa-se que a taxa da reag8o pode ficar até duas vezes maior, entretanto, sera
considerado @ = 1. Sera visto posteriormente, a utilizagdo de valores de a algumas vezes

maior que o considerado ndo traz mudancas nos perfis de temperatura e concentragio ao
longo dos regeneradores.

Entdo a expressdo da taxa de reagio de carbono e didxido de carbono é conside-
rada como sendo:

ddx
t" =kxC,x(1~x,) (3.46)

Utilizando-se (3.41), (3.44) e (3.46), pode-se expressar as taxas de consumo e
formagdo dos componentes segundo as equagbes que seguem:
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e Consumo de carbono:

Ce
o=k, —
% 099Cc0

Y

e Formagio de Monoxido de Carbono:

Voo = 2kC _Le
@ %0990

e Consumo de Didxido de Carbono

, Ce
T s
0 “% 0.99Cc0

onde r, tem unidade [1/s]

A simulagfio do sistema de regeneragiio ¢ feita, levando-se em conta esta reagéo
quimica. A expressdo para o calor de reagdo € apresentada no Apéndice 3.1.

Observou-se que os perfis obtidos, considerando ou ndo esta reagfio, séo exata-
mente coincidentes. Isto ocorre pois o gradiente de concentragdo devido as outras rea-
¢Oes é extremamente maior que o gradiente devido a esta reagdo de consumo de carbono.
A Tabela 3.2 mostra valores da taxa de reagdo para as reagdes quimicas consideradas em
alguns pontos dos regeneradores. Pode ser observado, que a reagdo (R6) apresenta uma
taxa bastante pequena se comparada com as demais.

Tabela 3.2: Taxas de reagio quimica
posigio (m) | Oxidagio do | Oxidag8io do | Oxidagdo do | Reaghio do Car-
Carbono CO Hidrogénio | bonoe CO,
0.5 4.0x10°* 4.4x107 3.98x10°° 1.24x107"
6.7 2.5x10°¢ 3.1x10°° 8.74x10°° 2.14x10 ™"
27 5.4%10°¢ 2.8x10°° 2.05x10°° 9.76x10™"
34 5.6x10°° 1.6x107 | 4.18x10°" 1.33x10 "

Portanto, a reacdio entre o carbono e o CO, ndo ¢ significativa para as condigtes

de operaciio do sistema de regeneragiio que esta sendo simulado, nfo sendo necesséario
considera-la na modelagem dos regeneradores.

Quando considera-se valores de a superiores a unidade, os perfis de concentragio
e temperatura continuam inalterados, pois a ordem de grandeza da taxa da reagio (R6) é
muito menor que a ordem de grandeza das demais taxas das reagdes.
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No proximo capitulo, a recirculagdo interna de solidos entre os vasos de reagdo €
considerada. Quando esta recirculagdo ¢ levada em conta, pode-se utilizar para simular o
reator de leito fluidizado e riser, os mesmos modelos apresentados neste capitulo. Entre-
tanto, deve-se fazer a modelagem de mais um vaso de reagfio, o freeboard, e deve-se
resolver o sistemas de equacdes de forma iterativa, uma vez que as condigdes de entrada
do catalisador dependem também das condig¢des de saida do riser e freeboard. A mode-
lagem do sistema de regeneragio considerando a recirculagiio de solidos sera desenvolvi-
da no proximo capitulo.

3.4 - Conclusdes

Varios modelos foram desenvolvidos para simular uma unidade de regeneracfio de
catalisadores de craqueamento catalitico. O sistema de regeneragdo € composto por tr€s
reatores em série: um de leito fluidizado, um de fluidizagfio rapida e um de fase diluida.

Neste capitulo nfo é considerada a recirculagio interna das particulas, de forma
que foram desenvolvidos modelos para simular os dois primeiros reatores.

Para simulagio do reator de leito fluidizado foi desenvolvido um modelo grid que
leva em consideracdo observagdes experimentais em relagdo a regifo dos jatos. Para o
riser, desenvolve-se um modelo PFR e um modelo centro-anel, a fim de levar em conta a
distribui¢io radial ndo homogénea das particulas.

Inicialmente modelos pseudo-homogéneos sdo desenvolvides. Em seguida, des-
envolve-se modelos heterogéneos, a fim de levar em consideragfo as variagdes entre as
temperaturas da fase gasosa e particulada.

Quando modelos heterogéneos sdo assumidos, € necessario ajustar alguns paré-
metros, como o tempo de residéncia do catalisador no reator e termos de transferéncia de
calor entre fases. Neste capitulo, o ajuste foi feito através de comparagdo dos resultados
preditos, com aqueles obtidos dos modelos pseudo-homogéneos. No proximo capitulo,
quando a recirculag@io de solidos é considerada, ¢ possivel comparar os resultados predi-
tos com dados industriais, para ajustar os parimetros do modelo.

Observou-se que as maiores taxas de conversdo ocorrem no inicio do leito, e que
apenas tragos de monoxido de carbono estdo presentes ao longo dos regeneradores.

Foi feito um estudo cinético considerando a reagiio entre o carbono € o CO, para
a formagdo do CO. Observou-se que a inclusdo desta reagiio ndo traz diferencas nos
perfis de concentragfio e temperatura ao longo do leito. Portanto, o conjunto de reagdes
quimicas, apresentado no Capitulo 2, mostrou-se adequado para a simulagio do sistema
de regeneragio nas condigdes de operagio assumidas,
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Uma andlise feita no fluxo de alimentagdo do gas mostrou que uma melhor recu-
peragdo do catalisador seria possivel, se uma injecio adicional de ar fosse alimentada no
inicio do riser,



Capitulo 4

Modelagem Deterministica do Sistema de
Regeneracio com Recirculacio de Solidos

4.1 - Introducio

Como mencionado anteriormente, quando a recirculagfo interna dos sélidos é
considerada, é necesséria a modelagem de mais um vaso de reagéo, o de fase diluida, pois
parte do solido que deixa este vaso retorna para o regenerador de leito fluidizado. Para o
Jfreeboard, desenvolvem-se modelos tipo PFR pseudo-homogéneo e heterogéneo, que

podem ser vistos na secgdo 4.3,

Parte das particulas que deixam o riser retornam para o reator de leito fluidizado,
enquanto o restante segue para o freeboard. A recirculagio ocorre também no freebo-
ard, pois parte do catalisador regenerado que deixa este Gltimo vaso de regeneragio re-
torna para o reator de craqueamento, mas parte ¢ enviada novamente para o combustor
inferior. A defini¢do do sistema de regeneragdo considerando esta recirculagdo encontra-
se na seccdo 4.2

Quando considera-se a recirculagio de solidos, um método iterativo para a reso-
lugdo das equagdes do modelo € proposto, pois neste caso, ndo se tem um problema de
valor inicial. Este método € apresentado na secgdo 4.4. Ainda nesta secgo, € avaliado o
efeito de se considerar o arraste de vapor de agua do sfripper para o interior do vaso de
regeneragédo.

Os principais resultados obtidos da simulagdo do sistema podem ser vistos nas
secgdes 4.5 e 4.6, para os casos de se considerar modelagem pseudo-homogénea e hete-
rogénea respectivamente. Em ambos os casos, compara-se os resultados obtidos de si-
mulagdo com dados industriais da Petrobras. O ajuste de pardmetro do modelo é feito, a
fim de aproximar resultados de simulagdo aos valores experimentais. As conclusBes
deste capitulo encontram-se na secgdo 4.7,

4.2 - Definicdo do sistema de regeneraciio considerando a recirculagio
de catalisador

O desenho esquematico deste sistema de regeneragio considerando os trés reato-
res pode ser visto na Figura 4.1, onde ¢ mostrado também o caminho percorrido pelo

catalisador durante o processo de regeneragio.
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Figura 4.1: Esquema de uma unidade de regeneragdo de catalisador que utiliza a recircu-

lagio de solidos
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Na Figura 4.1, pode ser visto que, como anteriormente, as particulas de catalisa-
dor sdo alimentadas na base do reator de leito fluidizado e ascendem até atingirem o final
do reator de fluidizagdo rapida.

A saida do riser, uma fragio de solidos segue para o freeboard, enquanto a res-
tante ¢ recirculada. A quantidade de catalisador recirculada é um dado de operagéio da
planta. Foi utilizado um fator de eficiéncia de separagfio da suspensdio particulada no
final do riser de 85.0%, segundo dado industrial fornecido. Este catalisador recirculado
segue para um tanque (tanque A), como pode ser visto na Figura 4.1.

Isto significa que 15% do fluxo maéssico de sélidos que é alimentado no sistema
de regeneragdio segue para o reator de fase diluida. As particulas atravessam entdo o
Jreeboard e sio coletadas por ciclones no final do leito. A eficiéncia dos ciclones do re-
generador é considerada 100%, para facilitar o balango de material, visto que o valor real
desta eficiéncia € de 99.997%.

Os solidos que deixam o freeboard também seguem para o tanque A, onde se
misturam com os soOlidos provenientes do riser. Segundo dados industriais pode-se con-
siderar mistura perfeita entre os fluxos massicos provenientes do retificador e da recircu-
lagfio do vaso superior (informagfo pessoal).

Dos solidos presentes no reservatorio A, parte retorna para o reator de craquea-
mento catalitico, e parte é recirculado e alimentado também na base do reator de leito
fluidizado. Esta vazfo de recirculagiio é uma dado de operagio que ndo é fixo, variando
de uma condi¢dc de operagio para outra.

Desta forma, as condi¢des de alimentagio do solido a entrada do reator de leito
fluidizado so dependentes das condigdes de saida do riser e freeboard, como esquemati-
zado na Figura 4.2,
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Figura 4.2: Grau de dependéncia entre as varidveis
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onde:

Cc,,, = concentragdo de carbono alimentado no leito fluidizado

Cc, = concentragdo de carbono 4 saida do reator de craqueamento catalitico
Cc,,, = concentragdo de carbono na recirculagio interna

Cc ,, = concentragiio de carbono nos ciclones

Cc,,, =concentragdo de carbono a saida do riser

T,, = temperaturado solido alimentado no leito fluidizado

T, = temperatura do solido a saida do reator de craqueamento catalitico
T,., = temperatura do sélido na recirculaglo interna

T . = temperatura do solido nos ciclones

T,., = temperatura do sélido a saida do riser

Apoés as reagbes de craqueamento, o catalisador segue para o stripper, onde va-
por de 4gua é injetado a fim de minimizar a quantidade de hidrocarbonetos na superficie
do solido. Sendo assim, o catalisador coqueado proveniente do stripper arrasta consigo

certa quantidade de vapor de gua para o interior do sistema de regeneragdo.

Na modelagem considerando a recirculagio de sélidos, esta vazdo de vapor de
dgua é considerada. Considera-se que o vapor de agua esteja a mesma temperatura que o
catalisador coqueado. Esta vazdo de vapor ira diluir o ar de combustio além de modifi-
car a sua temperatura.

Como dado experimental tem-se a vazdo total de vapor vinda do retificador, em
kg de vapor por toneladas de catalisador circulando no retificador. Segundo dados indus-

triais de operagio, assume-se que apenas 50% deste vapor seja arrastado para o sistema
de regeneracio.

Sdo fornecidos pela Petrobras dois casos tipicos de operagdo, apresentados na
Tabela 4.1. No caso I, a unidade esta operando com vaziio maxima de carga e em opera-
¢do de combustdo de modo parcial. O caso II trata-se de operagiio em combustdo total,
isto €, com toda a queima de monodxido de carbono & dioxido de carbono.

Tabela 4.1: Dados de operagdo para o sistema de regeneragio

Variaveis / Caso I i
Vazdo de ar (kg/s) 28.08 2530
Vazido catalis (kg/s) 326.5 307.0
Recirculacdo (kg/s) 107.8 2250
Pressdo (atm) 2 88 2.65
Temp. retificador (C) 534 560
Temp. ar regener. (C) 217 202
Coque no catal. (% peso) 0.78 0.60
H/Coque (% peso) 7.5 4.50
Vapor ret (kg/ton) 3.77 0.91
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Na Tabela 4.1, a variavel vazio de recirculacdo corresponde ao fluxo de sdlidos
que recircula internamente, ou seja, que € alimentado no reator de leito fluidizado a partir
do tanque A. A varidvel vazdo de catalisador corresponde ao fluxo de solidos provenien-
te do reator de craqueamento catalitico, que também € alimentado na base do combustor.

A regifo de fase diluida possui uma série de equipamentos periféricos internos,
como o riser, ciclones, pernas de ciclones, que contribuem para a redugfio da area efetiva.
O valor da area da seccdo transversal considerada no freeboard representa a area livre
para o escoamento efetivo.

As dimensdes para os trés reatores do sistema de regeneragdo apresentado na
Figura 4.1 podem ser vistas na Tabela 4.2.

Tabela 4.2: Dimensdes da diversas secgdes do sistema de regeneracio

Sec¢do/Dimensdo Comprimento (m) Didmetro (m) Area (m?)
Combustor 6.71 5.18 2]1.08
Riser 20.09 2.74 591
Fase Diluida 8.12 7.67 41.0

A area da seccfio transversal da fase diluida € a area efetiva, excluindo a area ocu-
pada pelos internos.

A secciio de transiclio cOnica, entre o combustor e o riser que pode ser observada
no esquema da Figura 4.1, é contabilizada como parte integrante do riser.

4.3 - Modelagem do Regenerador em Fase Diluida

Desenvolveu-se dois modelos para a simulacdo do freeboard, um modelo pseudo-
homogéneo e um heterogéneo, que faz distingio entre as temperaturas da fase gasosa e
particulada.

Considera-se também para o freeboard que o fluxo de sélido e gas seja do tipo
empistonado, e que nfo existam perfis de concentragfio e temperatura nas diregdes radial
e angular. As equag0es de balango para os modelos propostos sdo escritas a seguir;

Modelo PFR Pseude-Homogéneo

componente gasoso i

TR

dr U (“4.H

g

g 2K, (-E)+ le Ky E
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componente solido

balanco de carbono

dCc _ Kcar het PMmr (] E)AR

= 5 (4.2)
balanco de hidrogénio
N K,... PM, (1-E)A
d‘;‘;:’l . hid ket Z)d( ) R (43)
balanco térmico
dr 2K CA Y= E) Ay DK, (CAH, E 4,
" (4.4)

= N - + N
dx 0,Cp, + 0., 0,Cp, +0.CP,

As mesmas hipotese feitas no modelo grid heterogéneo, para a modelagem da
particula, valem no modelo heterogéneo para a simulacio do freeboard Desta forma, o
modelo heterogéneo é caracterizado por equagdes de balango de energia diferentes, para
a representacdo da fase gasosa e particulada. Também neste caso, considera-se um mo-
delo pseudo-homogéneo para o balango de massa.

Modelo PFR Heterogéneo

0O modelo heterogéneo utiliza as equagdes (4.1), (4.2) e (4.3) para representar o
balango de massa. As equagOes de balango de energia sio apresentadas a seguir:

Balan¢o térmico

Fase solida

(P;h“&;" %K"m Ay, —ha (1,~1,) (4.5)
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Fase gasosa

0.Cp, dT. o * |
m—gg-—gmmgc&mha\,(ls wfg)jfs+Khomi (WAHRJ) (4.6)
onde:

fs = fracdo volumétrica do solido no reator
fs=1-E, ,no leito de disperséo dos gases.

Nas equagio de balango de massa, utiliza-se também o modelo de Wong ef al.
(1992) para representar o perfil de porosidade ao longo do riser. O modelo de Wong e#
al. (1992) prediz porosidades muito mais elevadas no reator de fase diluida, se compara-
do com as obtidas no reator de fluidizagdo rapida.

4.4 - Método de Scluciic Adotado

Nesta sec¢do € apresentada a forma de se simular o sistema de regenera¢io com
os trés vasos e considerando a recirculagfio de solidos. Serfio considerados inicialmente o

modelo pseudo-homogéneo ¢ em seguida o modelo heterogéneo sera também adotado.
Alguns calculos preliminares, usados na simulagio serfio inicialmente apresentados.

4.4.1 - Calculo da Vazio de Vaper de Agua Arrastada para o Regenerador

E provado experimentalmente que parte do vapor de agua utilizado no stripper é
arrastado para o interior do vaso de regeneragio. Como mencionado anteriormente, este
vapor dilui 0 ar de combustdo além de modificar a sua temperatura. A fragdo molar da
fase gasosa ¢é entdo calculada considerando esta nova vazio de vapor.

Como dado experimental, tem-se a vazdo total de vapor alimentada no retificador,
como pode ser vista na Tabela 4.1. Esta variavel serd denominada de VAZRET, e repre-
senta a massa em kg de vapor por tonelada de catalisador circulando no retificador.

Segundo dados industriais de operagio da Petrobras, assume-se que apenas 50%
deste vapor ¢ arrastado para o combustor. Desta forma, a vazdo de vapor que flui para o
combustor pode ser calculada como segue:

VAZRET x PERC x Fs,,,
1000

VAPC =

onde:

VAPC = vaziio massica de vapor que vai para o combustor (kg/s)
VAZRET = vaziio massica de vapor de agua vinda do retificador (kg/ton)
PERC = percentagem arrastada para o combustor, neste caso, PERC = 0.5
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Fs, = vazio massica de solidos regenerados vindas do reservatorio A, que € recirculada
e retorna para o regenerador de leito fluidizado (kg/s).

Sendo conhecida a vazdo massica de vapor alimentada no regenerador, € possivel
calcular a fragdo molar do gas de alimentacéo considerando esta nova vazéio de vapor. O
calculo das fragdes molares do oxigénio, monoxido e dioxido de carbono e agua pode ser
visto a seguir:

Fragio molar de Oxigénio:

YO - YO, <(Fg/ PM_.)
2 Fg/‘DMair +Vcomb /PMwaI

onde:

YO, = fragio molar de oxigénio atual, considerando o arraste de vapor
Y0O,, = fragio molar de oxigénio no ar atmosférico

PM . = peso molecular do ar

PM , = peso molecular da agua

Fg = vazdo massica de gas de combustio (kg/s)
V. ms = taxa de fluxo massico de vapor que segue para o combustor {kg/s)

Fracic molar de Menéxideo de Carbono

YCO, x (Fg!/ PM_)
Fg!PM, +V,, | PM,,

caitr

YCO =

onde:
YCO = fragdo molar de monéxido de carbono atual, considerando o arraste de vapor

YCO , = fragio molar de monoxido de carbono no ar atmosférico
Fracdo molar de Didxido de Carbono

YCO,, x(Fg/ PM,,)
Pg/ PMair + Vcomb / PMWG?

YCO, =

onde:
YCO, = fragdio molar de dioxido de carbono atual, considerando o arraste de vapor
YCO,, = frag8o molar de didxido de carbono no ar atmosférico
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Fraciio molar de Vapor de Agua

YH,O, x(Fg! PM, ) +1xV,,, | PM,,
Fg/PM_ +V,, | PM,,

YH,0=

YH, O = fragio molar de vapor de agua atual, considerando o arraste de vapor
YH, O, = fragfio molar de vapor de agua no ar atmosférico

Assume-se que a temperatura do vapor de agua arrastado do sfripper esteja a
mesma temperatura da particula de catalisador. Desta forma, o arraste do vapor altera a
temperatura de alimentaclio do gas de combustdo. A temperatura do gas a entrada do
reator de leito fluidizado pode ser calculada como:

ng 7;0 +Vcr}mb b 7;0

T =
¢ Fg + I/mmb
onde:
T, = Temperatura atual do gas, considerando o arraste de vapor

T, = Temperatura do ar atmosférico

T, = Temperatura do solido, ou do vapor arrastado do retificador

Sera visto posteriormente o efeito de se considerar o arraste do vapor de agua nos
perfis de concentragdo e temperaturas obtidos da simulagdo. Inicialmente a simulagdo
sera feita considerando-se a variacfo das condigbes de alimentagdo do gas devido ao ar-
raste de vapor, e em seguida este efeito ndo sera levado em consideraciio. Os resuitados
obtidos serdo comparados.

Devido a recirculagio de s6lidos, as condi¢des de entrada da particula no regene-
rador de leito fluidizado também sdo alteradas em relagdio a aquelas usadas no capitulo
anterior. Quando a circulagéo é considerada, a temperatura de entrada do solido deve ser
mais elevada, pois as fragdes de catalisador provenientes do riser e freeboard estio a
temperaturas mais elevadas,

Da mesma forma, a concentragio massica de hidrocarboneto presente no solido
(kg coque/kg catalisador) deve ser menor, pois o catalisador recirculado j4 esta totalmen-
te ou parcialmente regenerado. A forma de representar a concentracio e temperatura de
alimentagdo do solido, em fungdo das condigdes do solido recirculado, é vista na proxi-
ma secgio.
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4.4.2 - Representaciio das condices de entrada do catalisador

A reagio de oxidagdo do coque ¢ altamente exotérmica, elevando muito a tempe-
ratura do solido. A exposi¢io deste tipo de catalisador (zedlita) a temperaturas muito
elevadas pode causar a desativagdo permanente do sélido. Alguns cuidados sdo entdo
tomados no processo de regeneragio.

Utiliza-se neste processo ar, € ndo oxigénio puro, pois a presenca de nitrogénio,
que ¢ um inerte, modera o gradiente de temperatura no interior do leito. Com este mes-
mo objetivo, a recirculagio de catalisador é considerada. O solido em recirculagdo funci-
ona como um carregador de calor. A concentragio de coque por unidade de peso de
catalisador diminui, fazendo com que os perfis de concentracio sejam menos acentuados.

Devido a recirculagdo de solido, a concentragio de coque a entrada do reator de
leito fluidizado é funcgio da concentragio do coque 2 saida do riser ¢ da fase diluida, o
mesmo acontece com a temperatura.  As concentragdes de coque e temperaturas iniciais

podem ser obtidas através de uma média ponderada entre as condigdes de recirculagio e
condicdo de saida do reator de craqueamento catalitico, como mostrado a seguir:

concentraciio massica inicial de coque:

Co. = Ce,,. xFs+Ce, xls,,
o 0 -

s+ Fs,

(4.7)

onde;

Ce .. = concentra¢do de coque do sélido que vem da unidade de craqueamento cataliti-

co (kg coque/kg catalisador)

Cec, = concentraciio de coque na particula a entrada do reator de leito fluidizado, que

corresponde a uma média ponderada entre as concentragdes de recirculacio e a saida do
reator de craqueamento catalitico (kg coque/kg catalisador)

Cc,,. = concentragio de coque do catalisador que estd sendo recirculado (kg coque/kg
catalisador)

Fs = vazfo de solidos que vem da unidade de craqueamento catalitico (kg/s)

Fs,. = vazdo de recirculagiio de catalisador proveniente do riser e fase diluida (kg/s)

Os valores Cc .. , s, e Fs sio dados de operagio da unidade, e podem ser
vistos na Tabela 4.1.
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Temperatura inicial do solido

Te = 15, xFs+ 15, xFs,,
¥, =

48
Fs+ Fs,,. (4.8)

onde:

Ts, = temperatura da particula a entrada do reator de leito fluidizado, que corresponde a

uma média ponderada entre as temperaturas de recirculagdo e a saida do reator de cra-
queamento catalitico (K}

Ts,,, = temperatura do catalisador que esta sendo recirculado (K)
Ts .. = temperatura do solido que vem da unidade de craqueamento catalitico (K)

Os valores de Ts . Cc,,. , Fs,,. e Fs sdo dados de operagiio conhecidos (Tabela
4.1), entdo para definir totalmente Ts, e Cc, € necessario conhecer Ts, ¢ Cc .

As concentracdes de coque e temperatura de recirculagdo sdo fungdes das condi-
¢des de saida do riser e fase diluida. Sabendo que X% da vaziio proveniente do riser flui
para a fase diluida e (100 - X%} retorna diretamente para o reservatorio A, pode-se de-
terminar as condi¢bes de recirculagio através de:

Ce,,. = 001x[(100 - X)x Cop + X x Ce ] (4.9)
Ts,. =001 x[(100~ X)x Ts,+ X x 5] (4.10)
onde:

X = porcentagem da vazio massica de solido que flui do riser para a fase diluida, e que
neste caso, foi considerado 15%.

Cc,, = concentragiio massica de coque a saida do riser (kg coque/kg catalisador)

Cc ,, = concentragiio massica de coque a saida do reator de fase diluida (kg coque/kg
catalisador)

Ts, = temperatura do solido a saida do riser (K)

Ts ,, = temperatura do solido a saida do reator de fase diluida (K)

A modelagem do sistema de regeneragdo com recirculacdo de solidos gera um
fluxograma com um ciclo de informagdes. A concentragdo do coque a entrada do reator
de leito fluidizado depende das concentragBes do coque a saida do riser e freeboard, o
mesmo acontece com a temperatura. Este foop no processo fez com que calculos iterati-
vos fossem necessarios para resolver as equagBes do modelo. A proxima secgdo mostra
um fluxograma do método de solugiio adotado na simulagéo.
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4.4.3 - Procedimento Iterative Adotado na Simulacéo

Nesta secgdo, é apresentado o fluxograma usado na simulagfo do sistema de re-
generagio considerando a recirculagdo de solidos. Adota-se inicialmente modelos pseu-
do-homogéneos e, em seguida, modelos heterogéneos sio usados.

Modelagem Pseudo Homogénea

Quando adota-se este tipo de modelagem, utiliza-se os seguintes modelos para
representar cada um dos trés vasos de regeneracio:

Reator de leito fluidizado: Modelo grid pseundo-homogéneo
Riser: Modelo PFR pseudo-homogéneo
Freeboard Modele PFR pseudo-homogéneo

Em relacdo ao procedimento iterativo empregado, quando se calcula os trés vasos
de regeneracdo pela primeira vez, desconsidera-se a recirculagiio do solido. A partir do
segundo calculo, a recirculago € sempre considerada.

Obtém-se convergéncia quando a diferenga de temperatura (e concentragio do
coque) de recirculagdio entre dois calculos iterativos consecutivos ndio ultrapassar um
certo valor pré-fixado, que corresponde ao erro permitido.

Fluxograma de Calculo

1 ) Ler as condigdes de operagdo e iniciais, representadas pelas Tabelas 4. Ie 4.2

2 ) Considerar Ts,=Ts e Cc,=Cc

crag crac

3 ) Considerar Tsant,,, = Ts, e Ccant = Cc,, onde Tsant,_ e Ccant
as condi¢Ses de recirculagio calculadas na iteragfio anterior.

representam

c

3 ) Considerar fluxo massico de solido no freeboard {Fs) igual ao fluxo de solidos no
riser

4 ) Simular a zona de mistura perfeita do reator de leito fluidizado resolvendo simultane-
amente as Equagdes algébricas de (3.1) até (3 4).

5 ) Simular a regiio de bolhas do reator de leito fluidizado resolvendo simultaneamente
as Equagdes de (3.5) até (3.9). Utiliza-se o método de Runge-Kutta de Quarta Ordem
para calcular as equagdes diferenciais e a Regra dos Trapézios para representar as inte-
grais.
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6 ) Simular o riser resolvendo simultaneamente as Equacdes Diferenciais de (3.20) até
(3.23), utilizando-se o0 Método de Runge-Kutta de Quarta Ordem.

7 ) Guardar os valores da concentragéio de coque e de temperatura do leito & saida do
riser, ( Cc, e Ts, ). Considerar que a temperatura do leito é igual a temperatura do

solido.

8 ) Simular o freeboard resolvendo simultaneamente as Equagdes Diferenciais de (4.1)
até (4.4), utilizando-se o Método de Runge-Kutta de Quarta Ordem.

9 ) Guardar os valores da concentragiio de coque e de temperatura do leito a saida do

freeboard, (Cc ,, e Ts ,, }. Considerar que a temperatura do leito ¢ igual a temperatura
do solido.

10 ) Calcular as condi¢des de recirculagfo através das equacgdes (4.9) e (4.10) e obter
TS re¢ € Cc re¢

11 ) Calcular a diferenga em modulo entre as condigdes de recirculagdo entre duas itera-
¢Oes consecutivas;
DELTs = Tsant, . -Ts

DELCc = Ceant,,, - Cc,,,
12 ) Testar a convergéncia:

Se DELTs ¢ DELCc forem inferiores ao erro permitido, parar os calculos, consi-
derando que a convergéncia foi obtida.

Se DELTs e DELCc forem superiores ao erro permitido continuar o fluxograma

13 ) Calcular as condigBes de entrada do reator de leito fluidizado segundo Equagdes
(47 e(48)eobter Cc,eTs,.

14 ) Atualizar os valores

Tsant,,, =Ts
Ceant, = Cc,,,

15 ) Considerar fluxo massico de solido no freeboard (Fs) igual 15% do fluxo de s6lidos
no riser

16 ) Retornar para o passo4.
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Para a simulagfio heterogénea o processo iterativo ¢ o mesmo aplicado na simula-
¢do pseudo-homogénea, entretanto, os modelos adotados na representacio dos reatores
sdo diferentes. O caso heterogéneo é visto a seguir.

Modelagem Heterogénea

Quando adota-se este tipo de modelagem, utiliza-se os seguintes modelos para
representar cada um dos trés vasos de regeneragéo:

Reator de leito fluidizado: Modelo grid heterogéneo
Riser: Modelo PFR heterogéneo
Freeboard, Modelo PFR heterogéneo

Na simulagio pseudo-homogénea, assumiu-se que a temperatura do s6lido a saida
do riser e & saida do freeboard eram iguais & temperatura do leito, a fim de se calcular as
condigOes de recirculagdo do catalisador. Na modelagem heterogénea, esta aproximacio
ndio é necessaria pois é possivel calcular explicitamente a temperatura do solido, via os

balangos de energia no catalisador.

Na modelagem pseudo-homogénea da zona de mistura perfeita do reator de leito
fluidizado, obtém-se valores de concentracdo e temperaturas do leito que sfo considera-
dos constantes ao longo de toda esta regifio, uma vez que tem-se um sistema algébrico de
equagdes do modelo.

Na modelagem heterogénea, o sistema de equagdes que representa o balango de
massa ainda é algébrico, entretanto, as equacdes de balanco de energia para a fase gasosa
e particulada sfo diferenciais.

As equacdes para a zona de mistura perfeita sdo entdo resolvidas utilizando-se o
método de Runge-Kutta de Quarta Ordem para calcular o balango de energia, e simulia-
neamente, as equagdes de balango de material sdo resolvidas para a cada passo de inte-
gragdo. Desta forma, quando aplica-se a modelagem heterogénea, obtém-se perfis de
concentragdo e temperatura ao longo da altura da zona de mistura perfeita.

Fluxograma de Calculo

1 ) Ler as condigdes de operagio e iniciais, representadas pelas Tabelas 4.1 ¢ 4.2

2 ) Considerar Ts ,=Ts .. e Cc,=Cc__ .

3 ) Considerar Tsant,,, = Ts, e Ccant,,, = Cc,, onde Tsant
as condigGes de recirculago calculadas na itera¢do anterior.

e Ccant , representam

¢ c

3 ) Considerar fluxo massico de solido no freeboard (Fs) igual ao fluxo de sélidos no
riser
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4 ) Simular a zona de mistura perfeita do reator de leito fluidizado resolvendo simultane-
amente as Equagtes de (3.11) até (3.13) e (3.18) e (3.19).

5 ) Simular a regido de bolhas do reator de leito fluidizado resolvendo simultaneamente
as Equagdes de (3.14) até (3.19). Ultiliza-se o método de Runge-Kutta de Quarta Ordem
para calcular as equagdes diferenciais e a Regra dos Trapézios para representar as inte-
grais.

6 } Simular o riser resolvendo simultaneamente as Equagdes Diferenciais de (3.32) até
(3.36), utilizando-se o Método de Runge-Kutta de Quarta Ordem.

7 ) Guardar os valores da concentragéo de coque e de temperatura do leito & saida do
riser,(Cc, e Ts, ).

8 ) Simular o freeboard resolvendo simultaneamente as Equagdes Diferenciais de (4.1)

até (4.3), e (4.5) e (4.6) utilizando-se o Método de Runge-Kutta de Quarta Ordem,

9 ) Guardar os valores da concentragio de coque e de temperatura do leito a saida do
Jreeboard, (Cc ,, e Ts,, ).

10 ) Calcular as condi¢Bes de recirculagdo através das equacgdes (4.9) e (4.10) e obter
TS)‘eL‘ e CC ree

11 ) Calcular a diferenga em modulo entre as condigGes de recirculagdo entre duas itera-
¢Oes consecutivas:

DE}.JTS = Tsant rec TS rec
DELCc = Ccant,,, - Cc

12 ) Testar a convergéncia;

Se DELTs e DELCc forem inferiores ao erro permitido, parar os calculos
(convergéncia obtida)

Se DELTs e DELCc forem superiores ao erro permitido continuar o fluxograma

13 ) Calcular as condigBes de entrada do reator de leito fluidizado segundo Equagdes
(47)e(48)eobterCc eTs,.

14 ) Atualizar os valores

Tsant , =Ts

rec rec

Ceant , =Cc,,
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15 ) Considerar fluxo massico de solido no freeboard (Fs) igual 15% do fluxo de solidos
no riser

16 ) Retornar para o passo 4.

Na proxima seccdo sdo apresentados alguns resultados obtidos da simulagdo do
sistema de regeneragio considerando a modelagem pseudo-homogénea.

4.5 - Resultados da Simulaciio Pseudo-Homogénea

O sistema de regeneragdo industrial, que esta sendo simulado, contempla a recir-
culagdo de solidos. Portanto, os resultados obtidos da simulag@io podem ser comparados
com alguns dados experimentais de temperatura ao longo dos leitos e concentragdo a
satda do reator de fase diluida. Estes dados sdo disponiveis para as duas condigdes de
operagio apresentadas na Tabela 4.2, e podem ser vistos na Tabela 4.3.

Como serd visto posteriormente, estes dados industriais serdo uteis no ajuste de
parAmetros como tempo de residéncia, coeficiente de transferéncia de calor e area inter-
facial entre gas e solido, quando o modelo heterogéneo for considerado.

Utilizando-se as condi¢des de operagiio e dimensdes dos reatores apresentadas
nas Tabelas 4.1 e 4.2 foram obtidos perfis de concentragdo via simulacdio para as condi-
¢bes de oxidaglo total ¢ parcial. As correlagdes utilizadas para representar os parimetros
das equagdes de balango de massa e energia podem ser vistas no Apéndice 3.2,

Tabela 4.3: Dados experimentais disponiveis

Variavel/Caso | 11
Tcombustor (C) 677 668
Triser (C) 689 672
Tdiluida (C) 711 746
Tdensa (C) 708 699
CO2 (fracéio molar) 16.6 16.50
CO (fragdo molar) 5.9 0.00
02 (fracdo molar) 021 2.60
Coque reg. % peso 0.07 0.02
RHO comb (kg/m”®) 228 260
RHO riser (kg/m’) 47 88

Notas com relagdo aos dados experimentais:

Tcombustor - medida 4 915mm a partir da grade distribuidora de ar

Triser - medida a saida do combustor e entrada do riser (x = 6.09 m)
Tdiluida - medida no bocal dos ciclones ao final da zona diluida (x=33.22m)
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Tdensa - temperatura média do catalisador coletado na saida do riser e das pernas
dos ciclones, (reservatorio A)

As concentragdes dos componentes em fase gasosa (02, CO, CO2) estdo repre-
sentados em fragio volumétrica do gas em base seca.

Inicialmente, considera-se que esteja ocorrendo as reagdes de oxidagdo do carbo-
no, hidrogénio, além da oxidagdo homogénea e heterogénea do monoxido de carbono.
As expressOes das taxas de reaglio e pardmetros cinéticos encontram-se no Capitulo 2.

As Figuras 4.3 e 4.4 respectivamente mostram os perfis de fragdo molar do gas de
combustio para os casos de oxidagdo parcial e total. As marcas no final dos perfis repre-
sentam os valores experimentais de fracio molar a saida do sistema de regeneragio.

Analogamente, as Figuras 4.5 e 4.6 mostram perfis de coque para os casos [ e I,
enquanto que as Figuras 4.7 e 4.8 mostram os perfis de temperatura.

Os resultados preditos do modelo pseudo-homogéneo estdo bastante divergentes
dos dados industriais. Da Tabela 4.3 observa-se que quando opera-se em condigdes de
oxidacdo total, todo o monoxido de carbono é consumido, mais isto ndo € verdadeiro no
caso da oxidagdo parcial.

Das Figuras 4.3 e 4.4 observa-se que para qualquer uma das condi¢Ses de opera-
¢do, os resultados de simulagdes prevéem consumo total do mondxido de carbono.

Tendo em vista os dois conjunto de dados experimentais disponiveis, concluiu-se
que a cinética da taxa de oxidagio homogénea de CO reportada por Faltsi-Vasalos e Sa-
ravelou (1991) e utilizada neste trabalho superestima as conversdes de monéxido de car-
bono. Embora utilizada em trabalhos de simulagiio de regeneradores de cragueamento
catalitico, ela apresenta uma faixa de validade que as vezes nfio corresponde as condigdes
de operagdio do reator. Desta forma, resultados mais coerentes foram obtidos quando
somente a oxidag&o heterogénea do CO foi considerada.

As Figuras 4.9 e 4.10 mostram os perfis de fragdo molar do gas obtidos quando a
taxa de oxidagiio homogénea do monoxido de carbono nfio € considerada. Observa-se
que o mondxido de carbono € consumido mais lentamente, entretanto agora ¢é predita
uma concentragio mais elevada que a experimental no caso I1.

Tentou-se ajustar outras varidveis obtidas por correlagio, como por exemplo o
coeficiente de transferéncia de massa entre bolhas ¢ emulsio, a fim de se obter perfis de
concentragdo e temperatura que fossem coerentes com aqueles obtidos experimentalmen-
te. Entretanto, o modelo pseudo-homogéneo de recirculagdo de sélidos niio se mostrou
satisfatorio para representar a unidade industrial de regeneracio.
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O modelo heterogéneo foi entfio utilizado. Na proxima secgio serd visto que ele
consegue representar bem os dados experimentais. O fato do modelo heterogéneo ter
intrinsecamente pardmetros ajustdveis, como ha, e tempo de residéncia, facilita a melhor
performance do modelo.

Nas Figuras de 4.3 até 4.10, foi considerado o arraste de vapor de agua vindo do
stripper no célculo das condigdes de alimentagdo de ar de combustdo. A Figura 4.11
mostra perfis de temperatura considerando-se ou néo o arraste de vapor. Observa-se que
os perfis sio praticamente coincidentes. O mesmo acontece nos perfis de concentragéo
{néo mostrado).

Na proxima secglio, sdo apresentados os resultados obtidos da simulagdo do sis-
tema de regenerago considerando a recirculagio de solidos, quando a modelagem hete-
rogénea € adotada.

4.6 - Resultados da Simula¢io Heterogénea

Quando o modelo heterogéneo € adotado, deve-se ajustar os pardmetros de
transferéncia de calor entre fases e os pardmetros de tempo de residéncia para cada um
dos reatores,

Quando o tempo de residéncia é superestimado, ndo condizendo com a realidade
do sistema, pode-se ter perfis de temperatura fortemente ascendente, mesmo para baixas
taxas de reagfio, que ocorrem quando a concentragio do reagente € pequena. Isto ocorre
devido a propria caracteristica da equacfo diferencial da variago da temperatura do soli-
do com o comprimento do letto.

Uma maneira de se fazer um primeiro ajuste nos tempos de residéncia € observar
a coeréncia entre os perfis de temperatura e taxas de reagio quimica.

Inicialmente desconsidera-se as taxas de oxidagdo homogénea e heterogénea do
mondxido de carbono, e escolhe-se valores para tempo de residéncia. Numa primeira
analise adota-se os seguintes tempos:

Tabela 4.4: Primeira estimativa de tempos de residéncia

regido do reator tempo de residéncia {s)
zona de mistura perfeita 1
regido de bolhas 12
reator de fluidizagio rapida 5
reator de fase diluida 5




A escolha dos tempos de residéncia nfo € totalmente aleatoria, pois procura-se
manter a mesma ordem de grandeza dos tempos determinados para o sistema de regene-
ragdo desconsiderando a recirculag@o de solidos (Capitulo 3).

As Figuras 4.12 ¢ 4,13 mostram perfis de temperatura do soéhido obtidas para o
caso de oxidagfo parcial e total respectivamente. Observa-se claramente que o tempo de
residéncia para a regifo diluida esta superestimado, pois o aumento subito de temperatura
nesta regifio nfo é justificdvel fisicamente.

Quando se reduz o tempo de residéncia no freeboard para 3 segundos, os perfis
de temperatura comecam a se tornar mais coerentes (nfio mostrado). Esta metodologia
vai sendo aplicada até se conseguir um conjunto de valores para tempo de residéncia que
pareca adequado. Os tempos de residéncia ajustados para este sistema de regeneragio
podem ser vistos na Tabela 4.5.

Tabela 4.5; Estimativa final de tempos de residéncia

regido do reator tempo de residéncia (s)
zona de mistura perfeita 1
regifo de bolhas 12
reator de fluidizagfo rapida 4
reator de fase diluida 2

Os valores de coeficientes de transferéncia de calor entre fases usados para gerar
os resultados da Tabela 4.5 sdo os mesmos usados na modelagem do sistema de regene-
racdo desconsiderando a recirculagiio de solidos. Posteriormente serd mostrado que este
pardmetro (hav) afeta muito pouco os perfis de concentragio e temperatura.

Da mesma forma que acontece no caso da modelagem pseudo-homogénea, quan-
do as oxidagBes homogénea e heterogénea do CO sio consideradas, existe um consumo
superestimado do monoxido de carbono.

Também neste caso, quando desconsiderada a oxida¢do homogénea do CO, os
resultados melhoram. Entretanto, os perfis preditos pela modelagem heterogénea sio
melhores que os preditos pela pseudo-homogénea.

As Figura 4.14 ¢ 4.15 mostram perfis de fragio molar do gas para os casos de
oxidagfio parcial e total respectivamente. A oxidagio homogénea do CO ndo é conside-
rada. Observa-se que apesar da combustdo do CO estar ainda superestimada, existe uma
coeréncia nos perfis. Para o caso da oxidagfo parcial, o CO é consumido mais lentamen-

te, ao passo que o oxigénio reage mais rapidamente, o que qualitativamente concorda
com os dados experimentais.

Nota-se também que para o caso de oxidagio parcial, as temperaturas sdo meno-
res ¢ o coque € consumido mais lentamente. Esta tendéncia também concorda qualitati-
vamente com os dados industriais (ndo mostrado).
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Entretanto a taxa de reagdo heterogénea do monodxido de carbono ainda superes-
tima a combustio do coque, principalmente no inicio do reator, de forma que a tempera-

tura calculada a4 x=6.09m para o segundo conjunto de dados supera a temperatura expe-
rimental.

A alteracfio na energia de ativagfio e/ou no fator pré-exponencial da constante da
taxa de oxidagdo heterogénea do CO pode ser feita a fim de obter perfis de concentragio
e temperatura que se aproximem mais dos pontos experimentais. Varios testes foram
feitos neste sentido, e concluiu-se que os melhores resultados sdo obtidos quando divide-
se o fator pré-exponencial por dez. Os perfis de concentragdo e temperatura obtidos po-

dem ser vistos nas Figuras de 4.16 até 4.21. Esta analise também pode ser vista em Ma-
ciel Filho e Lona Batista (1994,1).

O ajuste do tempo de residéncia foi feito considerando-se que nfio existia a oxida-
¢do do CO. Na proxima secclio, seréd feito um estudo de sensibilidade paramétrica para

os pardmetros de ajuste do modelo (hav e tempo de residéncia), apos esta defini¢io final
das reacdes quimicas a serem consideradas.
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4.6.1 - Estudo de sensibilidade paramétrica

O valor do pardmetro de transferéncia de calor entre as fases solida ¢ gasosa (hav)
foi ajustado como sendo igual a 100. Um estudo paramétrico foi realizado, a fim de de-
terminar o quanto os perfis de temperatura e concentragio sédo sensiveis a variagdes neste
parimetro.

As Figuras de 4,22 até 4.27 mostram perfis de fra¢do molar do gas, concentragdo
do carbono e temperatura para os casos de oxidagdo parcial e total tendo hav como pa-
rdmetro. Escolheu-se um valor padrSo de hav como sendo 100, e foram feitas alteracdes
em +50%. Observa-se que, apesar das variaghes em hav serem bastante grandes, os
perfis de concentracic e temperatura ficam praticamente inalterados.

Uma anélise semelhante foi feita em relagiio ao tempo de residéncia. Os perfis de
fragdo molar do gas e temperatura do solido, tendo o tempo de residéncia como pardme-

tro, podem ser vistos nas Figuras de 4.28 até 435, As alterages realizadas nos tempos
de residéncia também foram grandes, e podem ser observadas na tabela que segue:

Tabela 4.6: AlteracGes realizadas nos tempos de residéncia durante o estudo paramétrico

padrio {(s) aumento (s) diminui¢io (s)
zona mistura perfeita 1.0 2.0 0.5
regifio de bolhas 12.0 18.0 6.0
riser 4.0 6.0 2.0
Sfreeboard 2.0 3.0 1.0

Observa-se que alteragbes em + 50% nos tempos de residéncia do riser ou fase
diluida ndo frazem altera¢Bes significativas nos perfis de temperatura do solido e fragio
molar dos componentes em base seca.

O tempo de residéncia na regidio dos jatos € leito borbulhante do reator de leito
fluidizado sdo os parimetros mais sensiveis a0 modelo. Isto ocorre porque sdo nestas
regides que as conversdes ocorrem de maneira mais significativa.

Desta analise paramétrica conclui-se que o ajuste do tempo de residéncia e hav

antes de se fixar a taxa de oxidagfio do CO néo traz nenhum prejuizo na determinagio
neste pardmetro,
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4.7 - Concluses

Neste capitulo, € feita a simulagéo do sistema de regeneracdo considerando a re-
circulagio interna de catalisador. Para isto, foi necessario modelar mais um vaso de rea-
¢do, o freeboard. Desenvolve-se um modelo PFR pseudo-homogéneo, e em seguida, um
modelo PFR heterogéneo para representar o comportamento do reator em fase diluida.

A simulagio do sistema de regeneragfio, considerando a recirculagdo de sélidos,
foi feita assumindo-se modelos pseudo-homogéneos e heterogéneos. No primeiro caso,
utiliza-se o modelo grid pseudo-homogéneo para simular o reator de leito fluidizado, e o
modelo PFR pseudo-homogéneo para simular o comportamento do riser e freeboard.

Quando a modelagem heterogénea ¢ considerada, utiliza-se o modelo grid hete-
rogéneo, para simular o reator de leito fluidizado, € o modelo PFR heterogéneo para si-
mular o riser e freeboard,

Quando a recirculagfio de solidos é considerada, é possivel comparar os resulta-

dos preditos com dados industriais. Conclui-se que na modelagem heterogénea, a predi-
¢80 é mais proxima dos dados experimentais.

O modelo heterogéneo mostrou-se robusto apesar de ser necessario fixar varios
parametros de ajuste. Os perfis de concentragdo obtidos da simulacio concordam bastan-
te com dados industriais nas duas condi¢bes de operagio disponiveis. As temperatura
preditas sdo um pouco menores que as medidas experimentalmente.

No proximo capitulo, resolve-se o problema da simulagio do sistema de regene-
racdio, considerando a recirculagio de solidos e modelagem heterogénea, através do
método de colocagio ortogonal. As predigdes obtidas do método de colocagio sio
comparadas com os resultados obtidos neste capituio.



Capitulo 5

Solu¢io Alternativa por
Colocac¢ao Ortogonal

5.1 - Introducio

Nos Capitulos 3 e 4, as equagdes integro diferenciais geradas na modelagem do
-sistema de regeneragio sio resolvidas usando-se o método de Runge-Kutta associado a
definig@o da regra dos Trapézios, esta Gltima usada para aproximar as integrais.

Um método de solugio alternativo € proposto neste capitulo. O método de Colo-
cacdo Ortogonal pode ser interessante na simulagio deste tipo de unidade de regenera-
¢iio, principalmente se se pretende evoluir para um sistema dinfmico ou bidimensional.
Os resultados podem ser mais precisos e obtidos de forma mais rapida e eficiente.

O modelo adotado neste capitulo para a simulagfio do sistema de regeneragio
considera a recirculagfio interna dos solidos. Adota-se o modelo grid heterogéneo para a
simulago do reator de leito fluidizado e o modelo PFR heterogéneo para a simulagdo do
riser e freeboard.

A secclio 5.2 apresenta algumas definicdes sobre o método de Colocagiio Ortogo-
nal. Na secgdo 5.3, o método de colocagiio serd aplicado na simulagiio do riser. As
equagdes algébricas ndo lineares para a modelagem desta regiio do reator sdo obtidas
através da discretiza¢@io das equagOes diferenciais apresentadas no Capitulo 3.

Ainda nesta secc@o, sio usados os métodos de Newton e Broyden para a resolu-
¢do do sistema de equagdes algébricas. A comparagio entre estes dois métodos em rela-
¢do 4 eficiéncia também é fetta. Na secgdo 5.4, aplica-se o método de Colocagio Orto-
gonal para a simula¢do do freeboard.

A secglio 5.5 apresenta a simulagdo da regifio de mistura perfeita através do mé-
todo de Colocagiio Ortogonal. Diferentemente do que ocorria para as outras duas regi-
des do reator mencionadas anteriormente, na zona de mistura perfeita, o sistema de equa-
¢oes gerado na modelagem ¢ constituido por equagbes diferenciais e algébricas. As
equagbes diferenciais devem ser discretizadas, mas as equagdes algébricas ficam inaltera-
das, sendo calculadas a cada ponto de colocagfio. Os resultados de simulagio sdo com-
parados com aqueles obtidos do método de Runge-Kutta de quarta ordem.
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Na secgdio 5.6, aplica-se o método de Colocagiio Ortogonal para a simulagiio da
regido de bolhas do reator de leito fluidizado. O sistema de equagGes para representar
esta 0ltima regido ¢ composto de equacgdes diferenciais, integrais e algébricas.

Geralmente, o calculo de uma integral via quadratura nfio é realizado juntamente
com outros tipos de equagdes (diferenciais e algébricas) durante a simula¢@o do processo.
Um exemplo disto é o calculo do fator de efetividade, que € realizado apos a resolugéo
das equagbes do modelo da particula. Neste trabalho, as integrais presentes no balango
de massa na fase emulsdio, devem ser resolvidas simultaneamente com equacgdes algébri-
cas e diferenciais.

Quando este procedimento € usado, ¢ necessario fazer uma aproximagédo da for-
mula da quadratura, se o ponto de colocagdo para o qual as equagdes estdo sendo calcu-
ladas for um ponto de colocagdo interno (raiz diferente de 1). Isto € necessario pois, para
o calculo da integral por quadratura nestes pontos, ¢ necessario conhecer as concentra-
¢des nas raizes internas neste subintervalo (de zero até o ponto que representa o ponto
de colocagdo interno, onde as equagdes estdo sendo efetuadas). Detalhes sobre a metodo-

logia proposta encontram-se na sec¢do 5.6

Para facilitar a comparac@io entre os resultados obtidos dos métodos de Coloca-
¢do Ortogonal € Runge-Kutta, nas primeiras secgfes, ndo foi considerada a recirculagio
dos solidos. Desta forma, tinha-se sempre um problema de valor inicial, e calculos itera-
tivos ndo eram necessarios. Na seccfio 5.7, a recirculagfo interna de particulas ¢ levada
em consideragfio. Quando esta suposigio ¢é feita, o critério de convergéncia adotado para
parar o processo iterativo afeta a qualidade e preciso dos resultados obtidos. Nesta sec-
¢do, os métodos de Colocagdo Ortogonal ¢ Runge-Kutta sdo comparados em relacio a
sensibilidade ao critério de convergéncia assumido. O fluxograma do programa que con-
sidera a recirculag@o de solidos também ¢ apresentado nesta secgio. As conclusdes deste
capitulo podem ser vistas na sec¢do 5.8

5.2 - Defini¢des sobre o método de Colocagdio Ortogonal

O método de Colocagio Ortogonal é um método de residuos ponderados. Este
método consiste em escolher uma fungdo tentativa como solugdo da equagiio diferencial.
Seja a equagio:

fepy =0, (5.1)
com {0<x <1).

Deve-se escolher uma fungio tentativa y,(x)= f(x)e substitui-la na equagio
acima. Entdo, tem-se:
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Fey v vt 0= R(x), (5.2)

onde:
R(x) = residuo.

Fazendo a integracgio, tem-se:

LIV £Ge oyt pE e D = [WCoRea (5.3)
onde:
W(x) = fungio peso.

A fungdo peso ¢ ortogonal ao residuo. Como o produto escalar de vetores orto-
gonais € nulo, tem-se:

[WeoREe)d =0 (5.4)
[
[RACY RN (5.5)

No método de Colocag@io Ortogonal, escolhe-se polindmios ortogonais para as
fungdes tentativas. Suponha a série de polindmios de Lagrange de grau m:

Pxy=> Ax, com (0= x <1).
s

Os coeficientes 4, sio definidos exigindo que F, seja ortogonal a P,

s 1y s€ja

ortogonal a P, e F,, e P, scjam ortogonais a cada 7,, onde k <m-1. A condi¢io de
ortogonalidade pode incluir a fungéo peso W(x) = 0. Tem-se, entdo:

WP, ()P, (x)dx = 0 (5.6)

onde;
k=0,1,2, ..., m1.

Se for considerado W(x)=1,a=0,eb = 1, tem-se
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p=1
P, =1+bx
Da condigdo de ortogonalidade, tem-se:

j(:PORcbc =0 ou J:(l +bx)dx =0,

que resulta em b = -2, Com isso, o polindmio F, fica definido como:
F=1-2x,
ou seja, P, =0 para x = 0.5, que ¢ a raiz do polinomio de grau 1.

Os coeficientes dos demais polindmios podem ser obtidos por procedimento ana-
logo. O polindmio de Lagrange de ordem m, P, (x), tem m raizes no intervalo de a até b,

Estas raizes (que zeram os polindmios), sdo escolhas convenientes para os pontos de co-
locagdo. Portanto, no método de Colocagio Ortogonal os pontos de colocaglio sido se-
lecionados automaticamente, evitando com isso, uma escolha arbitraria ( e talvez nio
adequada) pelo usuario.

Anteriormente foi considerado W(x) = 1. Para a fungfio peso W(x) = x*(1-x)“,
existe uma 6tima escolha dos pontos de quadratura. Os pontos de quadratura otimos sdo
zeros do polinémio P (x), onde PS*#(x) é um polindmio de grau M em x que satis-
faz a seguinte relacio:

[[x# (1= 0" PP (o) =0, paraj=0, 1,.., M-1

Uma funcio qualquer y(x) pode ser aproximada por um polindmio, conforme a
equagio:

N+2

y=2 dx" (5.7,
i=1

onde N ¢ o nimero de pontos de colocagio internos compreendidos entre 0 e 1. Se ape-
nas um ponto de colocagio interno for considerado (N = 1), a primeira raiz (x,) corres-

ponde a zero, a raiz intermediaria ( x, ) corresponde a 0.5 (conforme desenvolvido anteri-
ormente), e a terceira raiz (x, = x,,,, ) corresponde a um.
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Para a solugio de uma equacio diferencial, toma-se a derivada da equagio (5.7),
avaliando-a nos pontos de colocagio.

A fung#o e as derivadas (primeira ou segunda) nos N+2 pontos de colocagio sdo:

yixy=2dx,” (5.8)
dy E 2

o (x)= :;;cﬂ(l-l)x} (5.9)
géugrﬁiuv4w—mﬁ* (5.10)

Estas equagOes podem ser escritas em notagfio matricial, onde Q , C e I sdo ma-
trizes (N+2) x (N+2), entéo:

y=Qd (5.11)
dy =Cd (5.12)
dx

f;‘fi_l’_’u,.;;)d (5.13)
dx’ '

Isolando d na Equagdo {5.11) e substituindo em (5.12) e (5.13), pode-se reescre-
ver as derivadas primeira e segunda como:

dy o
o Q y=Ay (5.14)
d’y -1

’ opQ'y=By (5.15)
dx

Desta forma, as derivadas nos pontos de colocagio ortogonal podem ser expres-
sas em termos da fungiio nestes pontos.

Para calcular integrais de forma precisa, usa-se a formula de quadratura:
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i N+
[ feerde =3 W, f(x,) (5.16)
J=1
Para determinar W, , calcula-se a equagfio (5.16) para f, = x'"'. Entdo:
1 - N2 - }.
[ xde= 3w, =~ (5.17)
J=1

WQ=f = WwW=fQ"' (5.18)

A formula de quadratura é exata se f{x) ¢ um polindmio de grau 2N-1 em x.

5.3- Aplica¢do de Colocacio Ortogonal na Simulagio do Riser

Inicialmente o método de Colocagiio Ortogonal € aplicado para a resolugdo do
sistema de equagOes diferenciais gerado na modelagem do reator de leito arrastado as-
cendente (riser). O sistema de equagdes é composto somente por equagdes diferencias.
Sdo apresentados a seguir o equacionamento na forma diferencial e o obtido apés a dis-
cretizagio das equagdes.

Equacées de Balanco de Massa e Energia para a Modelagem dg riser

componente gasoso i

dCy, z K, (1-E)+ ; Ky E

de U, (5.19)
componente sélido
balango de carbono
dce K., ,.PM._ (1-FE)4

((' - car h ( ) R (520)

dx 0,



balango de hidrogénio

d(‘h — Ki.nd,hei [Mhid(l o E)AR
dx 0

&

Balango térmico

Fase solida

. dr o
2Py, -—&s— =3 K" AHy, —ha (1~ T,)

r

Fase gasosa

Q.Cp, dT, o e
_‘.%4‘—&—;{5- = hav(?s - ]g)fS+K hom, (WAHR,I)
onde:

fs = fragio volumétrica do sélido no reator
fs=1-FE, ,no leito de fluidizagdo rapida

Eqguacoes de Balance de Massa e Energia Discretizadas,

componente gasoso i

N2 ZK‘he!m (xj) x(:imlaj)—*—zK'hom, (x_;) X ["’1;
A C, =-" !
; e U!s’j

componente sélido

balanco de carbono

N2 K xIxPM x(1-EYx A4
Z Ajp (,?CP - varr Jaet ( J‘) car ( J) R
r Q“.f

101

(5.21)

(5.22)

(5.23)

(5.24)

(5.25)
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balanco de hidrogénio

A K et (xj)XPthd X(imEj)AR

> A,Ch, = (5.26)
- ip I3 Qs}

Balanco térmico

Fase solida

N2

psCpy (3 A, T, )= K", (x,) <(~AH,,), ~ha (T, ~T,) (5.27)
] "

Fase pasosa

0.Cp, NQA F Y =ha (T ~T Vh+K AH (5.28)
A (Z ple,l T Ia"( £ }Z;;) § homy x_f) X ( R,i)j .
r

onde:
N = niimero de pontos de colocago internos
A = representa os elementos da matriz discretizagio da derivada primeira.

Apoés a discretizagio obtém-se um sistema de equagdes algébricas ndo lineares.
Este sistema contém um namero de equacgdes igual ao niimero de equagSes de balango de
massa e energia (neste caso, 6 balangos de massa e 2 de energia, totalizando 8 equagdes)
multiplicado pelo nmimero de pontos de colocagio internos mais um. Por exemplo, se
forem considerados trés pontos de colocagio internos, o conjunto de equagdes a ser re-
solvido tera 32 equacGes algébricas (4 x 8),

Neste trabalho, considera-se todos os pontos de colocagéo internos e o ponto de
colocagiio 4 saida de cada secgfio do reator. O sistema de equagbes sera calculado nestes
pontos. As equages na entrada da secgfio niio so resolvidas, pois tem-se um problema
de valor inicial.

O sistema de equagbes algébricas ndo lineares é resolvido usando dois procedi-
mentos diferentes. A solu¢fio de um sistema com » equagdes ndo lineares € muito mais
complicada que a solugdo de uma 0Onica equagio ndo linear. No caso do sistema de
equagdes, tem-se que trabalhar com uma hipersuperficie # dimensional.
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Inicialmente, utiliza-se o método de Newton para a linearizagdo das equacdes, que
sdo entdo resolvidas pelo método da decomposigio LU. Este método ¢ apresentado na
seccdo 5.3.1. Na segdo 5.3.2, sera usado o método de Broyden. Sera feita também a
comparagdo entre os dois procedimentos.

5.3.1 - Método de Newton

O método de Newton é talvez o método mais conhecido para a resolugio de um
sistema de equag¢des ndo lineares. E uma extensio do método de Newton-Rhapson, para
a solu¢io de uma nica equagéo.

Um sistema de n equagdes e n variaveis pode ser escrito na forma:
fi(x,,%x,,...,%x,)=0
£, (x,,%,,..,x,) =0
. {5.29)

fr] (X}!oXZ,"‘)xn ) mo

ondef, (x,,x,, . ,x, )sdofungdes ndo linearesem x,, x,, .., x,. Se
xl
X= :
x'Z
e
Si(x)
F= |
J2(x)

o sistema de equagdes ndo lineares acima pode ser representado na forma : F(x) = 0

O método de Newton para encontrar o zero de uma fungéo nio linear (Newton-

Raphson) pode ser estendido para resolver o sistema (5.29). Neste caso uma iteragdo do
método ¢ dada por:
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| k
= x* 5%, onde

st =~J(x*) TE(*M), ou J(xF)st = -F(x")

J{x*) é a matriz Jacobiana de F(x) calculada em x*, ou seja;

)y = ﬂxk) ........ M
&, ox,

oG5 F,(")
o, ox,

Neste trabalho, as derivadas parciais da matriz Jacobiana sfo resolvidas numeri-
camente. Cada uma das variaveis € perturbada em um certo valor delta, e assume-se que
a derivada seja igual a razfio entre a diferenga da funcfo em x e x + delta, e delta. Desta

forma, J(x* ) é gerado como uma aproximagio de diferenqas finitas para F *(x" ).

O fluxograma a seguir mostra o procedimento de calculo adotado para resolver ¢
sistema de equagdes usando o método de Newton,

Fluxograma do métode de Newton

1 ) Fazer a estimativa inicial para as raizes das equagdes algébricas, ou seja, inicializar
todos x f , onde k= 0 é a primeira iteragfo, e j representa as » varidveis, ou na forma ve-

torial x *

2 ) Caleular o valor de cada uma das fungBes ndo lineares, ou seja, definir todas f J.". QOu

na forma vetorial, F* |

3 ) Calcular a matriz Jacobiana para as derivadas parciais numericamente, ou seja, definir
Jt,

4 ) Caleular o vetor s . Resolve-se o sistema de equagBes lineares pelo método de de-
composi¢do LU. A matriz Jacobiana é substituida pelo produto das matrizes L e U, onde
L. € uma matriz triangular inferior com diagonal unitria, e U é uma matriz triangular su-
perior.
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5 ) Calcular o proximo vetor das raizes das fungdes através de x*'' = x* +s*

6 ) Testar a convergéncia;

Se |xk+l

~x*| <g¢ eF(x*)< g ,parar
Sendio fazer x'"! = x* e retornar para passo 2.

£ representa o erro permitido, Este fluxograma do método de Newton represen-
ta uma subrotina de um programa maior que calcula as equagdes de balango pelo método
de CO. Este programa define também as raizes do polindmio de Jacobi. O fluxograma
pode ser visto a seguir,

Fluxograma Geral do método de Colocaciio Ortogonal

1) Ler condigGes iniciais e de operaciio e fazer estimativas iniciais para as raizes.
2 ) Definir o polindmio a ser usado, com a escolhade o ¢ f .

3 ) Calcular os zeros (raizes) do polindmio de Jacobi p{™”(x), que correspondem aos

pontos de colocagdo ortogonal, nos quais os valores de concentragio e temperatura serdo
calculados.

4 ) Calcular a matriz A de discretizagdo da derivada primeira.

5 ) Utilizar o método de Newton para a resolugdo do sistema de equagSes algébricas ndo
lineares de dimensdo (N-1) x M, onde M é o mamero de equagdes do modelo e N é o
niumero de pontos de colocagio. Utiliza-se o procedimento apresentado no fluxograma
anterior.

6 ) Fazer a interpolagiio para a obtengio dos perfis de concentragiio e temperatura ac
longo do leito a partir dos valores de concentracgio e temperatura calculados nos pontos
de colocagdo

Como mencionado anteriormente, além do método de Newton, foi utilizado o
método de Broyden para a resolugdo do sistema de equa¢Bes algébricas ndo lincares.
Quando este € o caso, basta alterar o passo 5 do Fluxograma Geral do método de Colo-
cacdo Ortogonal. O método de Broyden ¢ apresentado na proxima secgéo.

5.3.2 - Métedo de Broyden

Método Quase-Newton ¢ o nome que se da a classe dos métodos que se baseia na
idéia de aproximar a matriz Jacobiana, a fim de evitar o grande esforgo computacional
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requerido para calcula-la, No caso de uma Unica equagdo, o método da secante ilustra a
idéia dos métodos Quase Newton, pois ele é uma modificagdo do método de Newton-
Rhapson aproximando o calculo da derivada da fungfio.

Para ser rigoroso, o método utilizado na secglio anterior também deveria ser
classificado como um método Quase Newton. Ele é muitas vezes chamado de método de
Newton de Diferencas Finitas. Para simplificar a nomenclatura esta classificagio fo1 rela-
xada.

Broyden (1965) propde um método onde a aproximagéio feita para a matriz Jaco-
biana B , nfo ¢ obtida por diferengas finitas. Paloschi e Perkins (1988) comparam varios
métodos quase Newton, entre eles o de Brown (1966), de Brent (1973), Broyden (1965),
e observam que este Gltimo apresenta resultados substancialmente melhores.

Broyden (1965) propde uma familia inteira de métodos baseada na seguinte for-
mula de reavaliacio:

B, =B, +ab! (5.30)

Os dois vetores a, e b, so escolhidos de forma a satisfazer a seguinte relagio:

Byosp = fxea)— fx) . (5.31)
Usando a notagio:

Je=J(x) (5.32)

e definindo:

Ve =Fen—Fs (5.33)

observa-se que para satisfazer a equagio (5.31), a, e b, devem ser tais que:

a, =y, ~B.s, (5.34)

bls, =1 (5.35)
Usando (5.34) e (5.35) € possivel reescrever a equagio (5.30) na forma:

—Bos, !
B, =B, +2 ?,:mfal‘ih (5.36)
£ R
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No método de Broyden (1965), tem-se que v, =s,. Outros métodos baseados
em diferentes escolhas para v, podem também ser propostos.

Na proxima secgdo, so utilizados o método de Newton e Brovden na resolugio
das equag0es do modelo do riser por colocagio ortogonal.

5.3.3 -~ Comparagio entre os métodos de Broyden e Newton na simula-
¢cdo do riser

A principio, foi feita a simulagfo para apenas um metro do reator. Iniciaimente
resolve-se o sistema de equagOes diferenciais (5.19) até (5.23) utilizando-se o método de
Runge-Kutta, apresentado na Capitulo 3. Em seguida, o conjunto de equag¢des discreti-
zadas (5.24) até (5.28) sdo resolvidos utilizando-se 0 método de Colocagio Ortogonal.

A Figura 5.1 apresenta perfil de temperatura da fase gasosa ao longo do riser
obtido do método de Runge-Kutta e valores de temperatura obtidos do método de Colo-

cagdo Ortogonal utilizando-se um e dois pontos de colocagio internos.

Para o caso de um ponto de colocagio interno (PCI), utiliza-se o método de
Newton e Broyden para a resolugiio das equagdes algébricas.

Pode ser observado que tanto o método de Broyden como o de Newton aproxi-
mam bastante os resultados daqueles obtidos do método de Runge-Kutta. Entretanto,
em relagio ao tempo de processamento, o método de Broyden se mostrou mais eficiente.

Foram necessarias 15 iteragdes no método de Newton, contra apenas 5 no méto-
do de Broyden, para um erro permitido menor que 10°*. Esta eficiéncia se torna ainda
mais necessaria quando se trabalha com mais pontos de colocagio.

O método de Colocagio Ortogonal utilizando Broyden com dois pontos de colo-
cagfio internos converge em 8 iteragdes (metade do tempo gasto por Newton com apenas

um ponto de colocagio interno). Esta analise também € mostrada em Maciel Filho e
Lona Batista (1995,¢)

Observa-se também do grafico 5.1, que as predigdes obtidas usando-se dois pon-
tos de colocagdio ortogonal internos sdio um pouco mais exatas que as predi¢bes para
apenas um ponto de colocagio interno. A temperatura do gas prevista pelo método da
Runge-Kutta ¢ exatamente a mesma que a calculada quando dois pontos de colocagio
internos sdo usados. Esta caracteristica devera ser mais marcante quando se considera
comprimentos de leito matores.

As caracteristicas observadas na Figura 5.1, para a temperatura do gas, sfo as
mesmas notadas nos perfis de temperatura do solido e concentragio dos componentes.
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Sera utilizado entdo a partir daqui, 0 método de Broyden para a simulagio do
sistema de regenerag#o.

A simulagiio do riser é agora efetuada considerando diferentes comprimentos do
leito arrastado ascendente. Quando assume-se altura do leito diferente da unidade, deve-
se multiplicar o lado direito das Equagdes de (5.24) até (5.28) pela altura correspondente.

Considera-se leitos de 5, 10 e 20 metros. Para cada um dos casos, estuda-se o
efeito do nlimero de pontos de colocagio internos. A Figura 5.2 apresenta perfis de con-
centracdo de monoxido de carbono. Nota-se que para o comprimento real do riser (20
m), € adequado usar mais que 2 PCI. Quatro pontos de colocagio internos representam
bem os resultados para as trés alturas consideradas.

Os resultados obtidos da simulagio do riser usando Runge-Kutta concordam
exatamente com as predigdes obtidas com o método de Colocagiio Ortogonal com quatro
pontos de colocagdo internos. Este efeito pode ser visto na Figura 5.3, que mostra perfis

de oxigénio.

5.4 - Aplicag¢iio de Colocacio Ortogonal na Simulacio do Fre-
eboard

As equagdes do modelo para o freeboard sdo as mesmas usadas na simulagido do
riser. O que muda, de uma regido para outra, sdo somente os valores de alguns parame-

tros, como por exemplo: dimensdes do equipamento, tempo de residéncia, porosidade,
vaz@o massica de solidos, etc.

Apesar das equagdes do modelo serem as mesmas, quando se faz a simulagio do
dois vasos em série, ndo ¢ possivel utilizar o mesmo sistema de equagdes ao longo dos
dois vasos, alterando somente o valor dos pardmetros do modelo em fungio da regifio do
sistema em que os pontos de colocagdo se encontrem (riser ou freeboard). Isto ocorre
pois as condigSes de contorno iniciais para as equagBes do freeboard correspondem as
condigles a saida do riser, e nfio as condighes em x = 0. Desta forma, a simulagdo do
riser ¢ freeboard é feita sequencialmente.

A Figura 5.4 mostra perfil de temperatura do solido para a simulagio do riser e
Jreeboard. Observa-se que os resultados obtidos do método de Runge-Kutta sdo coinci-
dentes com os resultados preditos por Colocagio. Também para o freeboard foram con-
siderados quatro pontos de colocacgdo internos.
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5.5 - Aplicacdo de Colocacio Ortogonal na Simulagdo da
Zona de Mistura Perfeita do Reator de Leito Fluidizado

As equacdes geradas pela modelagem heterogénea da zona de mistura perfeita do
reator de leito fluidizado podem ser expressas como segue:

componente gasoso i

5 1iCos = TneCi) = 2K, (5.37)

componente sélido

balanco de carbono

Vi(Cey—~Cepgy )= Ky pp PM (5.38)

balanco de hidrogénio

Vs(C-ho . ChF.M?,') = Khm.mz PMW (539

Balanco de Energia

e Fase solida

PPy, = DKL, (-AHy )T, = T,)a, (5.40)

m

@ Fase gasosa

0., T,

T 5 ol ~T S+ Ky, (-AH, ) (5.41)

Quando o método de Colocagdo € aplicado, as equagdes diferenciais devem ser
discretizadas e as equagdes algébricas se mantém inalteradas. As equages originalmente
algébricas e aquelas geradas pelo processo de discretizagio devem ser resolvidas para
cada um dos pontos de colocagio.
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Equacdes da regifio dos jatos para o método de Colocaciio

e Zona de mistura perfeita (0 <x < &)

componente gasoso i

FR
(] Cﬂ - TI"WCMIZ,E) = ;Kmk (5.42)

componente solido:

balanco de carbone

VACe, ~Ceng ) = Koy (8, ) PM., (5.43)

balanco de hidrogénio

V. (Chy = Chygp, ) = Kyyg (X, ) PM 4 (5.44)
Balanco de energia

e Fase solida

N2

PPy (ZA,p )= ZK;’; (x;,)x (A ), —K(T, - T, )a, (5.45)
» Fase gasosa
Q pg N+2 ) .

(ZAJPYX) ha (T, =T, )i+ Ky () X (=0H, ), (5.46)

Estas equagdes sdo resolvidas para toda a altura de penetragfio dos jatos. Os re-
sultados obtidos da simula¢io usando o método de Colocagdo Ortogonal sfio compara-
dos com aqueles gerados da simulagio via Runge-Kutta. As Figuras 5.5 e 5.6 mostram
respectivamente perfis de concentragfio de carbono e de mondxido de carbono, gerados
através da utilizagiio do dois métodos. Pode ser observado que os resultados divergem
entre si.

Sabe-se que, quanto mator o numero de pontos de colocagdo considerados, mais
precisos 330 os resultados obtidos. Inicialmente, foi feito um teste para verificar se o
namero de pontos considerados era o responsével pela diferenga entre os perfis das Figu-
ras 5.5e5.6.
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A Figura 5.7 mostra perfis de Carbono obtidos do método de Runge-Kutta e do
método de colocagdio ortogonal. Neste tltimo, utiliza-se 3, 4 ou 5 pontos de colocagio
internos (PCI), Observa-se que os resultados obtidos sfo iguais quando 4 ou 5 pontos
sdo usados.

A Figura 5.8 mostra perfis de temperatura do gas obtidos do método de Runge-
Kutta, e do método de colocagio, para diversos pontos de colocacdo internos. Observa-
se que existe oscilagio na temperatura quando 3 pontos sdo usados, mostrando que este
ntimero de pontos ndo é suficiente para gerar resultados precisos. Quando um namero
maior de pontos € escolhido, a oscilagio desaparece.

Como os mesmos resultados sdo obtidos para 4 ou 5 pontos de colocagdo, obser-
va-se que quatro € uma quantidade suficiente de PCI. Observa-se também da Figura 5.7,
que o perfil de concentragfio de carbono obtide do método de RK diverge daquele obtido
do método de colocaglio ortogonal, mesmo se neste Gltimo, for utilizado um namero

mator de PCL

Quando o método de Runge-Kutta ¢ usado, as equagdes do modelo que descre-
vem a zona de mistura perfeita (Eq. 5.37 4 5.41), sdo resolvidas a cada incremento ou
passo de integracdo. Observando a equacdo de balango de carbono (Eg. 5.38), nota-se
que o lado esquerdo da equagiio representa um termo de fluxo, e o lado direito, represen-
ta o consumo de carbono via reagdo quimica. A expressdo da taxa de reagio € fungdo da
massa de catalisador, e portanto, de forma indireta, depende da altura.

Quando o método de Runge Kutta (RK) € usado, assume-se no célculo do primei-
ro incremento, que a massa de catalisador seja fungfo do tamanho do passo de integragéo
h (altura = h - 0). No termo de fluxo, o gradiente de concentragio consideradoe é entre a
altura h e a concentrago de alimentacio.

A metodologia usada para a resolucio deste sistema de equagdes via RK assume
que, no calculo do segundo incremento, as condi¢Ses de entrada para a posigio h corres-
ponda as condigBes de saida do primeiro incremento. Para o termo de reagdio quimica,
tem-se que a massa de catalisador ¢ a mesma para qualquer incremento considerado, pois
o passo de integracdo ¢ mantido constante, Para o termo de fluxo, considera-se o gradi-

ente de concentraco entre a posicdo 2h e a posicdo h (que corresponde & saida do pri-
meiro incremento).

Resolve-se novamente o sistema de equagdes usando o método de colocagio or-
togonal, mas divide-se a zona de mistura perfeita em vérias secgfes. Este procedimento
tenta simular a metodologia empregada na resolugdo do sistema de equagdes pelo méto-
do de Runge-Kutta. A Figura 5.9 mostra perfis de concentragdo de carbono obtidos pelo
método de RK (curva 1) e pelo método de colocagdo (curva 2).
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Assume-se também a divisdo da zona de mistura perfeita em 2, 4 e 40 partes, re-
presentada respectivamente pelas curvas 3, 4 e 5 da Figura 5.9. Observa-se que quanto
maior for a divisdo no leito, mais proximos ficam os resultados obtidos entre os dois
métodos.

Esta caracteristica é observada, pois quando o método de colocagiio é emprega-
do, e a divisfo na zona de mistura perfeita ndo é considerada, no termo de fluxo da equa-
¢o (5.38), a concentragio Cc, representa sempre a concentragio de alimentacdo na
posicdo x = 0. Quando assume-se divisdes na zona de mistura perfeita, a concentragio
de alimentacdio da segunda secc¢do representa a concentra¢do de saida da primeira, que é
diferente da concentragio Cc, considerada no primeiro caso. Desta forma, para um nu-
mero muito grande de divisdes no leito, a metodologia de calculo utilizada se assemelha a
idealizagdo do método de Runge-Kutta, e como consequéncia, perfis iguais sfio obtidos
dos dois métodos (curvas I ¢ 5 da Figura 5.9).

Em termos matematicos, o que ocorre quando divisGes no leito sdo assumidas e
os valores de Cc, sdo alterados em cada secgdio, € que a equacfio que representa o balan-

r

¢o de massa de carbono, ¢ alterada a cada secgdo do reator. Como a constante Ce, é

alterada, uma readequaco na coordenada axial deve ser feita para manter valida a mesma
equacgdo de balango ao longo do comprimento. No sistema de equagdes que estd sendo
estudado, a coordenada axial para as equagdes algébricas est4 implicita no termo massa
de catalisador, usado no calculo da taxa de reagdo. Entretanto, na metodologia de calcu-
lo empregada, € considerado que a altura dos passos de integragfo, e consequentemente a
massa de catalisador é a mesma para todas as secgdes. Desta forma, quando o método de
RK ¢ utilizado, equagdes algébricas diferentes sdo consideradas para cada uma das sec-
¢bes. Por outro lado, quando o método de colocagio ortogonal é adotado, as concentra-
¢Oes de alimentagdio, e consequentemente as equagdes algébricas sfo as mesmas para
toda a altura do reator.

Fazendo outra analise, ndo em termos matematicos, mas em relagdo as idealiza-
¢Bes na modelagem da secciio da zona de mistura perfeita, concluses semelhantes po-
dem ser observadas. As equagdes algébricas idealizam comportamentos de mistura per-
feita, enquanto as equagdes diferenciais representam fluxos empistonados. Quando o
método de Runge-Kutta é empregado, as equacgtes algébricas sdo calculadas de forma
sequencial. Desta forma, assume-se que exista uma série de reatores de mistura perfeita
(um para cada passo de integragdo). Como o comportamento de um reator de fluxo em-
“pistonado € igual ao comportamento de uma sequencia de reatores de mistura perfeita, as
equagdes algébricas do modelo acabam representando equac¢Oes diferenciais, devido ao
método de solugio empregado.

Diferentemente, quando o método de colocagiio ortogonal é usado e ndo é consi-
derada a divisdo do leito, as equagdes algébricas representam sempre comportamento de
mistura perfeita, onde as concentra¢Ges iniciais correspondem sempre as condigdes em x
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= 0. Devido a estas diferencas nos procedimentos para a solugio do sistema de equa-
¢Oes, os resultados obtidos entre os dois métodos divergem.

Esta tendéncia ja havia sido observada durante o desenvolvimento do modelo
centro-ane! para o reator de leito arrastado ascendente (Maciel Filho e Lona Batista,
1994.d). A regido anular foi modelada assumindo inicialmente fluxo empistonado para as
particulas. A seguir, devido a alta taxa de recirculagio de solidos nesta regifo, foi con-
siderado fluxo de mistura perfeita para representar o comportamento dos solidos, e equa-
¢Oes algébricas foram usadas para representar o balango de carbono, hidrogénio e tempe-
ratura. O sistema de equagbes dos dois modelos gerados foi resolvido pelo método de
Runge-Kutta. Observou-se que, independente da idealizagdo proposta, os resultados
obtidos eram iguais.

As divergéncias nos resultados ndo implicam em um método superior a outro ou
mais preciso. A escolha do método a ser adotado pode ser func¢io do quanto os resulta-
dos de simulagio se aproximam dos dados industriais.

Quando o sistema de equagdes a ser resolvido apresenta somente equagdes dife-
renciais, esta diferenca ndio ocorre. Isto pode ser observado nos perfis de concentragio e
temperatura ao longo do riser ¢ fase diluida. Independente do método numérico adota-
do, osresultados coincidem.

Na modelagem da regido de bolhas do reator de leito fluidizado, gera-se também
um sistema com equagdes algebricas e diferenciais, e a mesma tendéncia serd observada.
O sistema de equag¢Bes é um pouco mais complexo pois, algumas equacgbes algébricas
irfo apresentar termos integrais, que serfio calculados via quadratura. A simulagio da
regifio de bolhas é apresentada na proxima secgéo.

5.6 - Aplicaciio de Colocagdo Ortogonal na Simulagfie do Lei-
to de Bolhas do Reator de Leito Fiuidizado

As equagdes integro-diferenciais geradas pela modelagem heterogénea do leito de
bolhas de reator de leito fluidizado podem ser expressas como segue:

componente gasoso i:

Balancgo nas bolhas

dc, K ;K}e,

(oo
dx (]B( B 1‘,.!)+ UB (547)
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Balanco na emulsio

. . 1K ﬂR[
ZKE} p (ToseCrazs = ToCri) + b j'((: - (5.48)

Ay
componente solido:

balanco de carbono

car B

balango de hidrogénio

VilChipg = Chy ) = Kiyg p PM (5.50)
Balanco de Energia

e Fase sohda

Py, =2 KL (-AH, ) -IT,~T)a, (5.51)

m

5
di
e Fase gasosa

Op, dl

~ dkmha(r T4 K (~AH,) (5.52)

Quando o método de Colocagdo € aplicado, as equagdes diferenciais devem ser
discretizadas e o calculo das integrais deve ser feitos por quadratura, a fim de transformar
o sistema de equagdes integro-diferenciais num sistema de equagdes algébricas.

Equacdes do reator do_leito fluidizado para ¢ método de Colocaciio

* Regido de bolhas (4, <x < H)

componente gasoso i

balanco nas bolhas
N+ : Z K By (xf)

K
ZA ny, = (Cyy) =y ) (5.53)
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balanco na fase emulsdo

R F:?Kbe b N+2 N2
Z Ft( )"”" (TFM:?(’PM?z rDjCE,ij)'{“ (f P . (EJ: (’Brj ij(!"r (5 54)
componente solido:

balanco de carbong

VS(CCFAJZ - (‘CEJ) = Kmr,E (xj)PMmr (555)

balanco de hidrogénio

V(Chyyy, ~ Cth) = Kyax (xj )PM, (5.56)

Balango de energia

e Fase solida

N2

Ps(%"s(zx‘iﬂ, nE ZK;‘L (e, )< (A, ) ~B(T, ~ T, )a, (5.57)

e Fase gasosa

C N+2
% PK(ZAJ‘,, T )=ha (T, ~T )fs+K,, (x)x(-AH), (5.58)

Os extremos das integrais, que valem /4, e H devem ser normalizados entre 0 e 1

antes de se aplicar a férmula da quadratura. Analogamente ao que foi feito na simulagio
do riser, foi considerado inicialmente um metro de leito fluidizado.

Geralmente, os sistemas de equagdes calculados por colocagio ortogonal ndo
apresentam equacdes diferenciais e integrais ao mesmo tempo. Para modelos da particu-
la, muitas vezes o fator de efetividade do catalisador € calculado através de quadratura.
Entretanto, este calculo é feito somente depois de se calcular todo o perfil de concentra-

¢80 ao longo do raio da particula, cujo modelo € representado somente por equagdo dife-
rencial.

A modelagem do regenerador de leito fluidizado apresenta equacdes diferenciais,
algébricas e integrais que devem ser resolvidas simultaneamente. As equagdes algébricas
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ficam inalteradas, e sdo calculadas em cada ponto de colocagdo. Os pardmetros do mode-
lo {(como massa de catalisador, volume da emulsdo, etc.) e taxas de reagdo ficam sendo
fungdoe da posi¢iio do ponto de colocagio.

A aplicagio do método de colocagiio ortogonal nas equagdes de balango do reator
de leito fluidizado € mais complexa que a aplicagio do método para as demais regides do
sistema de regeneracdo, devido a presenca das integrais. O Apéndice 4.1 apresenta a
resolucio de um sistema simples de equacgdes integro-diferenciais analiticamente e através
do método de Colocagdo Ortogonal.

Por simplicidade, suponha que fosse considerado somente um ponto de colocagio
interno. Desta forma, as concentragfes ¢ temperaturas deveriam ser calculadas no centro
do leito (x=0.5) e no final (x=1). Quando as equagdes sdo resolvidas para x=0.5m, a
integral existente na equagfio de balango de massa para a fase emulsio deve ter os limites
entre 0 e 0.5.

Pela formula da Quadratura, tem-se que dada uma fungdo peso W(x), obtém-se:

1 N
[Weoyxae =3 yw,

onde os limites da integral variam de 0 até 1.

Quando as condi¢Oes no centro do leito estdo sendo calculadas, deve-se mudar o
intervalo de integragdo (0 até 0.5) para (0 até 1) através da mudanga da variavel a fim de
se poder usar os pardmetros da quadratura, Esta técnica é apresentada no Apéndice 4.2.

Apbs esta mudanga nos limites da integral outro problema é encontrado, pois
quando os calculos estdo sendo feitos no centro do leito, a resolugiio da integral por qua-
dratura necessita de valores da fungfio nos pontos de colocag@o internos ao intervalo en-
tre 0 a 0.5, ou seja, é preciso conhecer as concentragdes em fase gasosa para a regido das
bolhas e emulsgo nos pontos x=0.25, que sdo desconhecidas,

A solugdo empregada para contornar este tipo de problema foi fazer uma aproxi-

mago, considerando que a integral de uma funcgo entre 0 e r seja igual ao produto de r
pela integral da funcfo entre O e 1, onde r € a raiz do polindmio jacobiano. Entfio:

[ yxyte = _[O'y(x)dx (5.59)

Esta aproximagio € tanto mais verdadeira quanto menor for a variagdio da fungio
com a coordenada. Para fungdes constantes ela é totalmente verdadeira.
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Quando a equagio de balango de massa para o gas na regio emulséo estd sendo
calculada, nos pontos de colocagiio, parimetros como a massa de catalisador, o volume
da fase emulsio e o volume da fase bolhas, que ndo aparecem explicitamente na equacgio,
devem ser multiplicados pela raiz do polinémio de Jacobi.

Adotando estas consideragdes, a simulagdo foi feita para um metro de reator de
leito fluidizado, e os resultados comparados com os obtidos do método de Runge Kutta.
A Figura 5.10 mostra o perfil de concentragfio de oxigénio. Nota-se que ndo existe muita
diferenga entre os perfis obtidos dos dois métodos de solugio empregado. Resultados
semelhantes sfio obtidos para as curvas de concentragfio dos demais componentes e perfis
de temperaturas.

A seguir, a simulagdo é feita considerando toda a altura do reator de leito fluidi-
zado. A aproximagio proposta para este caso deve se tornar menos precisa, pois a varia-
¢do da concentragio é acentuada, devido & mator altura do leito.

As Figuras de 5.11 e 5.12 comparam os perfis de concentragdo de oxigénio e mo-
noxido de carbono obtidos do método de Runge Kutta e do método de Colocagio. Ob-
servam-se divergéncias nas curvas, principalmente para o caso da variagio de monodxido

de carbono. As divergéncias também sdo grandes nos perfis de carbono e temperaturas
do gas e solido (ndo mostrado).

Para se obter os perfis das Figuras 5.11 e 5.12, utiliza-se 3 pontos de colocagiio
internos. Foi feita uma anélise para verificar o efeito do niimero de PCI na precisio das
curvas. Observa-se que os resultados sdo praticamente coincidentes para o caso de 2 ou
3 PCI, como pode ser visto na Figura 5.13. Conclui-se que um aumento no nimero de
pontos de colocagio ndo traria melhoras nos perfis da Figuras 5.11 e 5.12.

A qualidade dos resultados obtidos pelo método de Colocagiio também depende
do tipo do polindmio de Jacobi escolhido. Este polindmio é fungdo de o e £ . As Figu-
ras 5.14 e 5.15 mostram perfis de concentragiio na fase emulsiio para o oxigénio e mo-
noxido de carbono respectivamente tendo o e f como parimetros. A mesma tendéncia
¢ observada para os demais perfis de concentragio e de temperatura.

Observa-se que apesar de algumas curvas serem bastante dependentes do poli-
ndémie escolhido, ndo foi possivel melhorar a precisdo dos resultados com alteragdes em

aefl.

Da mesma forma que ocorria na zona de mistura perfeita, resultados diferentes
devem ser obtidos, se as equac¢des do modelo forem resolvidas para varias secgdes do
reator. A divergéncia aparece pois, da mesma forma que ocorria na secgdo 5.5, as con-
centracdes iniciais de carbono, hidrogénio dos componentes gasosos na fase emulsio
para a segunda secgfio correspondem as concentracGes de saida da primeira sec¢do, e nfo
mais as concentragdes da zona de mistura perfeita.
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A simulagio da regido de bolhas do reator de leito fluidizado foi feita dividindo-se
o leito em varias secgBes de um metro. A resolugio do sistema de equagdes para cada
secgiio foi feita de forma sequencial. Alguns resultados obtidos, quando este procedi-
mento ¢ adotado, podem ser vistos nas Figuras 5.16 e 5.17. Observa-se que os perfis
estdo razoavelmente proximos daqueles obtidos pelo método de Runge-Kutta.

As divergéncias observadas entre as curvas geradas pelo método de colocagio
ortogonal, ndo sdo somente devido ao fato de se considerar ou nfio as subdivisdes no
leito. A aproximagio feita para se calcular a integral via quadratura, nos pontos de colo-
caglo internos, gera resultados mais precisos se a fungdo nfo variar muito com a coor-
denada axial. Quando as equagdes do modelo sdo resolvidas para cada metro do reator,
a variagiio na concentragio dos componentes na fase emuls3o e bolha é menor. Isto faz
com que os calculos das integrais sejam mais precisos. Na secglio 5.7, sera feito um teste
para verificar se a aproximagfo proposta para o calculo da integral interfere muito nos
resultados, quando as equagdes do modelo sdo resolvidas a cada metro do leito.

Foi proposta uma outra forma de se calcular a integral via quadratura para os
pontos de colocagdo internos. Sabe-se que:

[yax =3 yw, (5.60)

Se forem considerados 5 pontos de colocagéo, entdo a integral acima pode ser
expressa pelo somatorio de 5 termos:

¥
[ o = wop(n) 4 w,005) + w, () + W () + W), (5.61)
onde;
¥, .y, 1, = raizes referentes aos pontos de colocagio internos.
rn =0
Fo=1

Nesta segunda proposta, assume-se que a integral entre O e #, , possa ser aproxi-
mada por:

rp IJ
.’; p(xyde =3 yw, (5.62)
tE2 |

onde:
p = ponto de colocagiio
r, = raiz referente ao ponto p.
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A expressdo (5.61) é valida para », =0 e r, =1, e representa uma aproximagdo

para os pontos de colocaglo internos. O Apéndice 4.3 apresenta uma aplicagio da equa-
¢do (5.61) para o calculo da integral de uma fung@o via quadratura, onde os limites da
integral variam de O até raizes referentes a pontos de colocagéio internos. Observa-se que
esta aproximagio apresenta resultados melhores para #, mais proximos de 1,

Utilizando esta aproximacfo, a simulagfo da regifio de bolhas é feita. Também
neste caso, as equagdes do modelo sdo resolvidas a cada metro do reator. A Figura 5.18
e 5.19 mostram perfis de oxigénio e agua respectivamente obtidos dos métodos de Run-
ge-Kutta e método de colocagiio ortogonal.

Neste segundo método, duas situagdo siio consideradas: na primeira delas, assu-
me-se que a integral ¢ calculada através de (5.59) e que ndo exista a subdivisdo do leito.
Na segunda situagio, calcula-se a integral a partir de (5.62) e assume-se que as equagdes
do modelo sdo resolvidas a cada metro do reator. Observa-se que quando esta Gltima
situagio é considerada, obtém-se perfis de concentragio na fase emulsdo que oscilam.

Esta oscilagiio é devido 4 imprecisdo na equagio (5.62), principalmente quando a integral
referente & raizes proximas de 0 sdo calculadas.

Para a stmulagiio do leito de bolhas, foi considerada a divisdo do leito em secgGes
de um metro e foi adotada a equacgfio (5.59) para expressar as integrais das equacdes de
balango de massa da fase emuls3o.

As condigdes de saida do reator de leito fluidizado correspondem as condi¢des de
entrada do riser. Como as condi¢Ges de saida deste primeiro regenerador divergem um
pouco das obtidas por RK, os perfis de concentragdo e temperatura ao longo destes trés
vasos também serdio um pouco divergentes.

Até agora, a simulagio foi feita em cada uma das regides do sistema de regenera-
¢do assumindo-se que as condigdes de entrada para cada uma das sec¢Bes eram totalmen-

te conhecidas. Foram usados os valores obtidos pelo método iterativo apresentado na
Capitulo 4.

Uma vez determinado o sistema de equagdes algébricas a ser usado no método de
Colocagio, desenvolve-se, também para este caso, um processo iterativo, uma vez que as
condigdes do solido a entrada do leito fluidizado dependem das condigGes de saida do
riser e freeboard. Este processo iterativo serd visto na proxima seccio.
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5.7 - Procedimento Iterativo de Calculo usando o Método de
Colocacido Ortogonal

A idéia do método iterativo é a mesma apresentada no Capitulo 4, o que muda é a
forma de se calcular as equagdes do modelo.

Utiliza-se 0 mesmo critério de convergéncia adotado no método de Runge-Kutta.
O processo iterativo termina quando a diferenca de concentragdo do coque (temperatura
do solido) de recirculagdo entre duas iteragGes consecutivas ndo ultrapassar um certo
valor, que corresponde ao erro permitido.

Inicialmente, utiliza-se um erro permitido igual ao adotado no método iterativo do

capitulo anterior. Sera visto mais adiante que o método de Colocagiio € mais sensivel a
este pardmetro, sendo necessario utilizar um valor bem menor.

Um fluxograma do método iterativo usado para o caso da resolugéo do sistema de
equacdes por Colocagio Ortogonal pode ser visto a seguir;

Fluxograma do Programa lterative que usa Colocacio Ortogonal

1 ) Ler as condigdes de operacéo e dimensGes dos reatores apresentadas nas Tabelas 4.1
ed?

2 ) Considerar Ts ;= Ts . e Cc,=Cc

crac orac’

3 ) Considerar Tsant,,, = Ts, e Ccant,,, = Cc,, onde Tsant
as condigbes de recirculagdo calculadas na iteragdo anterior.

¢ Ccant _ representam

[~

4 ) Definir o polindémio de Jacobi a ser usado

5 ) Determinar as raizes do polindmio r, , ou seja 0s pontos de colocagio ortogonal onde

as equagdes do modelo devem ser calculadas. / varia de 1 até o niimero de pontos de
colocagio considerado.

6 ) Calcular a zona de mistura perfeita
a ) Inicializa valores de concentrag@o e temperatura nos pontos de colocagio
(atribui¢Ses iniciais)
b ) Utiliza o0 método de Broyden para a resolugfio das equagdes (5.42) 4 (5.46)

¢ ) Interpolar valores obtidos para obter perfis ao longo da altura dos jatos.

7 ) Calcular a regido de bolhas

Para cada metro do leito fluidizado fazer
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a ) Inicializar valores de concentra¢@o e temperatura nos pontos de colocagio
(atribuigdes iniciais)

b ) Inicializar as concentragBes e temperaturas no inicio da secgdes. Considerar que
sejam as mesmas do final de secgfio anterior.

¢ ) Utiliza o método de Broyden para a resolugdo das equagdes (5.53) a (5.58)

d } Interpolar valores obtidos para obter perfis ao longo de cada metro do leito de
bolhas

8 ) Calcular o riser

a ) Inicializar valores de concentragio e temperatura nos pontos de colocagéo

b ) Inicializar as concentragOes e temperaturas no inicio do riser. Considerar que se-
jam as mesmas do final de sec¢o anterior (final do leito fluidizado).

¢ ) Utiliza o método de Broyden para a resolugo das equagdes (5.24) a (5.28)

d ) Interpolar valores obtidos para obter perfis ao longo do riser

e ) Guardar os valores da concentragio de coque e de temperatura do sélido a saida
do riser, (Cc, e Ts,, ).

9 ) Calcular o freeboard

a ) Inicializar valores de concentragio e temperatura nos pontos de colocagio

b ) Inicializar as concentragfes e temperaturas no inicio do freeboard. Considerar que
sejam as mesmas do final de secq¢do anterior (final do riser).

¢ ) Utiliza o método de Broyden para a resolugio das equagdes (5.24) 4 (5.28)

d ) Interpolar valores obtidos para obter perfis ao longo do freeboard

e } Guardar os valores da concentragiio de coque e de temperatura do solido a saida
do freeboard (Cc 4, e Ts,, ).

10 } Calcular as condigdes de recirculagio através das equagdes (4 45) e (4.46) e obter
TS?’EC’ e Cc re¢

11} Caleular a diferenga, em médulo, das condigbes de recirculagdo entre duas iteragdes
consecutivas:

DELTs=Tsant _ -Ts .
DELCc = Ccant ,, - Cc .

12 ) Testar a convergéncia:
Se DELTs e DELCc forem inferiores ao erro permitido, parar os calculos - PARE
Se DELTs e DELCc forem superiores ao erro permitido, continuar o fluxograma

13 ') Calcular as condiges de entrada do reator de leito fluidizado segundo Equagdes

(443) e (4.44) e obter Cc e Ts, .
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14 ) Atualizar os valores

1 Sant rec = TS rec
Ceant,,, =Cc

ree

15 ) Retornar para o passo 6.

As Figuras 5,20, 5.21 e 5.22 mostram alguns perfis obtidos utilizando o procedi-
mento descrito acima e os obtidos do método iterativo que usa RK, apresentado no capi-
tulo anterior. Podem ser vistos também valores de concentragdo e temperatura experi-
mentais.

Das figuras, pode ser observado que os perfis, principalmente os de temperatura e
concentragio dos gases divergem bastante. A divergéncia é muito maior que a observada
anteriormente, quando nfio se considerava o processo iterativo. Isso ocorre porque a

diferenga entre as concentragdies do carbono (e temperatura do solido) a entrada do rea-

tor de leito fluidizado, entre os dois métodos considerados, fica cada vez maior a cada
iteragio.

Quando utiliza-se o método de RK, as equagdes algébricas e diferenciais sdo re-
solvidas a cada passo de integragdio. No método de colocagio ortogonal, elas sdo calcu-
ladas somente nos pontos de colocagdo. Analogamente ao que foi feito na secgio 5.5,
divide-se o reator de leito fluidizado em varias secgdes, a fim de verificar se os perfis ob-
tidos pelo método de colocaglo se aproximam mais daqueles obtidos pelo método de
Runge-Kutta.

As Figura 5.23 e 5.24 mostram perfis de temperatura do sélido e concentragéio do
oxigénio respectivamente, quando a zona de mistura perfeita € dividida em dez regides e
a regido de bolhas em 60 sec¢es. Os resultados obtidos quando o leito ¢ seccionado
divergem bastante. Qs perfis se aproximam mais daqueles obtidos por Runge-Kutta,
onde a propria idealizagio do método de solugio pressupde a subdivisdo do leito.

E de se esperar, que o resultado obtido do método de Runge-Kutta seja exata-
mente igual a aquele obtido do método de Colocagio Ortogonal, se neste Gltimo forem
consideradas divisdes no leito fluidizado de forma que cada secgio tenha o mesmo com-
primento do passo de integragfio usado no método de RK. Esta analise pode ser vista nas
Figuras 5.25 e 5.26. Observa-se que, apesar dos perfis de temperatura ficarem bem pro-
ximos, o de concentraglo diverge bastante.

Foi feita entdo uma analise do efeito do critério de convergéncia nos resultados.
Considerou-se um valor menor para o erro permitido entre a diferenca de concentragdo
do coque (temperatura do solido) de recirculac@o entre dois calculo iterativos consecuti-
vos, O critério de convergéncia usado anteriormente e o atual podem ser vistos na Tabe-

las1
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Tabela 5.1 Critério de Convergéncia

Erro permitido anterior Erro permitido atual
Conc. Carbono (kg/kg catal) 10 10
Temperatura Solido (K) 10 10

As Figuras 5.27 e 5.28 mostram que os perfis obtidos do método de Runge-Kutta
sdo exatamente iguais aos preditos pelo método de Colocagio, se um melhor critério de
convergéncia ¢ adotado. Apesar dos erros permitidos usados para gerar as Figuras 5.25
e 5.26 serem pequenos, uma diferenga substancial ¢ observada quando se altera este pa-
rimetro, mostrando que o método de Colocagio Ortogonal é muito mais sensivel as mu-
dancas nas condigdes de contorno iniciais que o método de Runge-Kutta.

As Figuras 520, 521 e 522, obtidas desconsiderando a subdivisic da zona de
mistura perfeita e regifo de bolhas, sdo entfo refeitas assumindo um critério de conver-
géncia mais rigoroso. Os resultados podem ser vistos na Figuras 5.29 ¢ 5.30. Observa-
se uma grande mudanga nos perfis, € que as concentragdes e temperatura preditas apro-

ximam-se bastante dos dados industriais.

Pode ser observado, também que os perfis de concentragdo obtidos pelo método
de Runge Kutta nfio sdo muito diferentes daqueles obtidos pelo método de Colocagio. A
maior divergéneia ocorre no grafico de temperatura, sendo esta uma variavel mais sensi-
vel ao sistema fisico de regeneragfio.

Como mencionado anteriormente, sera feita uma analise para verificar se a apro-
ximagdo apresentada na equagdo (5.59) é suficiente para representar as integrais, quando
o limite superior desta integral ¢ um ponto de colocagdo interno, e a regido de bolhas ¢
subdividida em sec¢des de um metro.

Para facilitar os calculos, foram utilizados para cada uma das regides do reator,
apenas um ponto de colocagdo interno. Simula¢Ses usando um, dois ou trés pontos de
colocagio internos ndo apresentam muita divergéncia nos resultados (Figuras 531 e

5.32), mostrando que esta hipotese ndo representa nenhum tipo de limitagio no teste
aplicado.

No procedimento adotado, inicialmente calcula-se a integral no ponto de coloca-
¢do interno (x=0.5m) segundo a expressdo (5.29). Apos a resolugio das equagdes de
balango de massa e energia, valores de concentraciio e temperatura sdo obtidos nos

pontos de colocagio. E feita entdo a interpolagio, e valores de concentragdo e tempera-
tura em x=0.25 sdo obtidos.
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Figura 5.28: Perfis de dioxido de carbono para dois critérios de convergéncia diferentes.

i 05() e et -
= : *
— 1 O o
< ] /"
T 950 1/ uE
3 /)
900 4
28500 5 T8
& ; 3 — €O maior precisio
B b ot e e e AT T ey 1o

0.0 100 20.0 30.0 40.0
Comprimento leito total (m)
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Uma vez conhecidos os valores das concentragdes dos componentes gasosos em
fase bolha e emulsdio em x=0.5 e x=0.25, as integrais presentes no balango de massa da
fase emulsdio podem ser calculadas de maneira exata. ( valor das integrais sdo compa-
rados com aqueles obtidos da iteraglo anterior. Se a diferenga entre eles for maior que
um certo erro permitido, entdo utiliza-se o calculo atual da integral para determinar os
perfis de concentragdo e temperaturas. Este procedimento vai sendo repetido até que a
diferenca nos valores das integrais calculadas entre duas iteragbes consecutivas, ndo ul-
trapasse um certo valor, que corresponde ao erro permitido.

Utilizando este procedimento, perfis de concentragio e temperatura sdio obtidos,
Estes resultados sio comparados com aqueles conseguidos, quando somente a expressdo
(5.59) ¢ usada para calcular as integrais nos pontos de colocagéo internos. A Figura 5.33
mostra perfis de concentragio do carbono para os dois casos considerados, Pode ser
observado que as curvas sdo coincidentes, provando que a utilizagBo da aproximagdo

(5.59) ¢ adequada, quando as equagdes do modelo sdo calculadas a cada metro do leito
de bolhas.

5.8 - Conclusdes

Neste capitulo, um método de solughio alternativo, baseado no método de Colo-
cagfio Ortogonal, foi adotado para a simulagdo do sistema de regeneragio de particulas
de catalisador considerando a recirculagfio interna de solidos. O modelo grid heterogé-
neo € usado para simular o leito fluidizado, enquanto o modelo de fluxo empistonado
heterogéneo ¢ adotado para a simulagdo do riser e freeboard

No método de Colocagdo Ortogonal as equagdes diferenciais geradas na modela-
gem sdo discretizadas, enquanto as integrais sdo resolvidas por quadratura, gerando um
conjunto de equagdes algébricas nio lineares.

Dois métodos sdo propostos para a resolugiio deste sistema de equagdes: Inicial-
mente utiliza-se 0 método de Newton para linearizar as equagdes, que sdo entdo calcula-
das via decomposigio LU. Em seguida, adota-se o método de Broyden, o qual calcula o
Jacobiano de forma recursiva. A comparagdo entre estes dois métodos mostra que am-

bos sdo igualmente precisos, entretanto o método de Broyden apresenta convergéncia
mais rapida.

A simulago do riser e freeboard usando o método de colocagio é feita inicial-
mente. E observado que 4 pontos de colocagdo internos conseguem representar bem
estes dois reatores, sendo que os resultados obtidos sdo iguais aos preditos pelo método
de Runge-Kutta.

Em seguida, a zona de mistura perfeita, que é representada por equagdes algébri-
cas e diferenciais, € simulada via Colocagdo Ortogonal. Observa-se que os resultados

obtidos néio coincidem totalmente com aqueles preditos por RK.
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“Quando as equagdes do modelo para a regifio de mistura perfeita sdo calculadas
pelo método de Runge-Kutta, as equagdes algébricas sdo calculadas a cada passo de inte-
gracdo. Estas equagdes algébricas contém um termo de fluxo de material, que apresen-
tam um gradiente de concentragdo. Quando o método de RK ¢ usado, considera-se o
gradiente entre a posigdo atual e o incremento anterior. Para 0 método de colocacio
ortogonal, considera-se o gradiente entre a posigio do ponto de colocagiio, e a posigio
de alimentagdo (em x = 0).

As equagBes algébricas também apresentam um termo de reagio quimica, que ¢é
fungdo da altura do leito. Quando o método de Runge-Kutta é considerado, a taxa de
reacdo ¢ baseada na massa de catalisador presente somente num incremento. Quando o
método de colocagiio ortogonal € usado, a massa de solidos € baseada numa altura refe-
rente a posi¢iio do ponto de colocagio considerado.

Quando estas consideragdes sfo feitas, assume-se que as equagdes algébricas no
método de colocagiio represente um comportamento de mistura perfeita, enquanto as

equacdes algebricas no método RK represente um comportamento de uma sequéncia de
células de mistura perfeita. Desta forma, os perfis de concentragio e temperatura gera-
dos dos dois métodos considerados apresentam comportamentos diferentes. Os perfis
gerados do método de RK seriam iguais aos obtidos de uma simulagdo que alterasse as
equagdes algebricas por equagdes diferenciais.

A seguir, foi feita a simulagfio da regido de bolhas do reator de leito fluidizagio.
O sistema de equagdes que representa esta regiio contém equacdes do tipo diferenciais,
integrais e algébricas, de forma que a aplicagiio do método de colocagdo é mais comple-
Xa.

Quando a integragdo esta sendo feita nos pontos de colocagdo internos (1), para
aplicar a quadratura, é necessario conhecer valores de concentragio internos & regido
entre 0 e r. Como estes valores sio desconhecidos, foi feita a aproximagio de que o va-
lor da integral entre O e r ¢ igual ao produto entre a integral de 0 e 1, e a raiz do polind-
mio de Jacobi.

Esta aproximago € tanto mais verdadeira quanto menor for o comprimento do
reator de leito fluidizado. Quando a simulagio foi feita considerando o comprimento
total do leito {6.71m), os resultados obtidos do método de Runge-Kutta divergem bastan-
te daqueles preditos pelo método de Colocagiio Ortogonal. Esta divergéncia ¢ também
devido a forma como as equagdes sdo resolvidas nos dois métodos, como explicado an-
teriormente, para o caso da zona de mistura perfeita.

A simulagdo do reator de leito fluidizado foi feita dividindo-se o leito em varias
secgOes de um metro cada, ficando os resultados bem mais proximos dos obtidos por RK.



Foi feito um teste para verificar, se é adequada a aproximagio feita para o calculo
das integrais, quando o limite superior da integral corresponde a um ponto de colocagdo
interno. Observou-se que, quando esta aproximagdo é usada, os resultados obtidos sdo
iguais aos conseguidos quando o calculo exato da integral € possivel.

Quando ndo se tem um problema de valor inicial e a simulagdo ¢é feita de forma
iterativa, a diferencga entre os perfis obtidos do método de Colocagio e RK é maior. As
diferengas s3o mais expressivas nos perfis de temperatura. A cada iteragdo do programa,
as condi¢Bes iniciais de temperatura e concentragio do solido, calculadas nos dois méto-
dos, vio divergindo cada vez mais.

No método de solugfio iterativo, o critério de convergéncia tem um grande efeito
na qualidade dos resultados, quando o método de Colocagio Ortogonal é usado.

Quando o reator de leito fluidizado € dividido em secgfes com comprimento
igual ao passo de integragdo da Runge-Kutta, perfis idénticos séo encontrados indepen-
dente do método numérico adotado.

A comparagio com dados industriais mostra que o método de RK consegue pre-
dizer bem os valores de concentragio, entretanto as temperaturas ficam subestimadas. Se
alteragdes nos pardmetros de ajustes do modelo (hav e tempo de residéncia), sdo feitas a
fim de melhorar as predi¢gdes de temperatura, piora-se as predigbes para as concentragdes
dos componentes.

O sistema de regeneragio ¢ mais sensivel 4 temperatura que as concentragdes.
Este fato podera ser novamente observado no préximo capitulo. Como a simulagfio, des-
considerando a subdivisdo do reator, altera de maneira sensivel os perfis de temperatura,
e ndo os de concentragiio; e como os dados industriais ficam melhor representados neste
caso, esta situagdo pode ser a utilizada para a simulagiio do regenerador industrial. A
escotha da altura da secgBes do reator pode ser usada como um parimetro de ajuste do
modelo para resolver problemas industriais.

No proxima capitulo, € utilizado Redes Neurais para simular este sistema de rege-
neragdo. Inicialmente, os modelos deterministicos ndo serdo usados, e uma Rede Neural
sera treinada para a predi¢fo dos perfis de concentragdo e temperatura. Utiliza-se a se-
guir modelos hibridos com redes neurais, onde modelos deterministicos sdo usados para
representar o balango de massa e redes neurais para determinar os perfis de temperatura.

Com estes procedimentos, consegue-se evitar a utilizagio de pardmetros de ajuste do
modelo.



Capitulo 6

Redes Neurais

6.1 - Introducio

A aplicagio de redes neurais artificiais na simulagio e controle de processos tem
aumentado dramaticamente nos Gltimos anos. As redes neurais sio paradigmas computaci-
onais baseados na neurofisiologia do sistema neural do cérebro humano.

As redes neurais sdo inerentemente paralelas e como resuitado, podem resolver pro-
blemas muito mais rapidamente que um computador digttal serial. Adicionalmente as redes
tem a capacidade de aprender através de exemplos. Se uma série de dados entrada-saida
(input-output) for apresentado & rede, ela consegue aprender a le1 de formagdo que relaciona

as entradas e saidas. Esta é a fase de treinamento da rede.

Uma rede neural tipica apresenta trés camadas de neurfnios; camada entrada, inter-
mediaria e de saida (input, hidden e ouipuf), os quais podem ser interligados na forma fe-
edforward ou recorrente. A arquitetura feedforward tem se mostrado efetiva para descrever
os tipos de relagfes ndo lineares geralmente encontrados em processos quimicos, € € a ado-
tada neste trabatho.

O treinamento da rede é essencialmente uma tarefa de ajuste dos pesos para cada
uma das conecg¢Ges que ligam os neurdnio. Neste trabalho ¢ usado a rede de retropropaga-
¢do (backpropagation), a qual minimiza o somato6rio do quadrado dos erros. De acordo
com Bhat e McAvoy (1990), este tipo de rede € o mais utilizado.

A seccdo 6.2 apresenta algumas definigbes importantes para o entendimento de uma
rede neural, onde ¢ apresentado o algoritmo de treinamento da rede tipo retropropagagio.
A secg@io 6.3 apresenta a aplicagdo de redes neurais de retropropagacfo para um caso estu-
do simples. Neste estudo, duas equagdes algébricas sdo resolvidas via redes neurais. Esta
etapa antecede a simulagiio do sistema de regeneragio de particulas via rede, e ¢ importante
para o entendimento da fase de treinamento, onde algumas conclusdes importantes podem
ser observadas.

Neste trabalho, ¢ feifa a simulag@o da unidade de regeneragdo de particulas de catali-
sador através do uso de redes neurais. Na secgfio 6.4, utiliza-se uma rede neural de retro-
propagacdo para a predigfio de perfis de temperatura e concentragio ao longo dos trés vasos
de reagdo. A estrutura da rede é definida assim como os exemplos de treinamento. S#o
feitas analises em relagfio ao método de otimizagio adotado na minimizacio dos erros. O
efeito da taxa de aprendizagem e do termo do momento na velocidade de convergéncia tam-
bém ¢ verificado.
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Ainda nesta sec¢do, é feito um estudo do efeito do conjunto de dados de treinamento
na qualidade da predi¢io e no tempo de processamento gasto na minimizagio. A simulagio
do sistema de regeneragfio ¢ feita usando redes neurais de projeto e de processo. No primei-
ro caso, assume-se que as dimensdes dos equipamentos sdo consideradas neurdnios da ca-
mada input. No segundo tipo de rede, considera-se que a geometria do sistema de regene-
racdo ¢ fixa, e ndo pode ser alterada.

E observado também o efeito de se considerar, como neur6nios da camada input,
pardmetros do sistema que ndo sdo medidos diretamente, sendo calculados via correlagoes.

Os perfis de concentragio e temperatura obtidos via rede sdo conseguidos, apos trei-
namentos em diversas posigdes ao longo dos trés vasos de reagdo. Isto faz com que sejam
gerados varios conjuntos de pesos e bias (um para cada posi¢do de treinamento). Enqguanto
o peso é um valor de interconecgfio que liga um neurdnio do inpuf ao do hidden, ou um
neurdnio do hidden ao do output, o bias é um valor que interliga uma entrada de valor 1
(um) a um neurdnio da camada hidden ou ourput. O treinamento pode ser feito sem a utili-
zago de bias, mas a convergéncia ¢ mais rapida se estes forem considerados.

Na tentativa de obter um Unico conjunto de pesos e bias, capaz de predizer o com-
portamento do sistema de regeneragdo em qualquer posi¢do do leito, treinou-se uma rede
neural considerando-se a coordenada axial como um neurdnio da camada input. Os resulta-
dos conseguidos e a viabilidade desta consideragdo podem ser observados na sec¢do 6.4.3.

Na seccdo 6.5, utiliza-se um modelo hibrido através de associagio de modelos de-
terministicos com redes neurais para a simulagfo de sistemas de regeneragdo, onde as tem-
peraturas sio preditas utilizando-se redes neurais ¢ as concentragdes sdo obtidas atraves de
modelos deterministicos. E feita a comparagéio entre os métodos de Runge-Kutta e Coloca-
¢do Ortogonal a fim de verificar qual € o mais eficiente na resolucio do balangco de massa no
desenvolvimento do modelo hibrido.

Os perfis de temperatura e concentragio obtidos via modelos deterministicos sao
comparados com aqueles obtidos via rede neural, tanto no caso da rede de backpropagagdo
como no caso de modelos hibridos com redes neurais. As conclusdes deste capitulo encon-
tram-se na secgdo 6.6.

6.2 - Definicoes sobre Redes Neurais

A Figura 6.1 apresenta um exemplo de uma rede neural tipica.

A rede consiste de neurdnios (circulos) e de canais de fluxo de informagdes entre os
neurdnios, chamados interconectores. Os quadrados sdo neurdnios que simplesmente rece-
bem os dados de entrada para a rede.

Como pode ser visto na Figura 6.1, existem trés camadas de neurdnios: inpui, hi-
dden e ontput. Quando estas camadas sdo conectadas na forma feedforward, as informacgdes
sfo passadas do input para o hidden e dai para o output.



Para compreender a passagem de informagdes entre os neurdnios, considere um
neurdnio genérico j mostrado na Figura 6.2, e assuma que ele seja da camada intermediaria.

Camada
Output

Camada

Hidden

Camada
Input

Entradas
Figura 6.1 Estrutura de uma rede neural
W

X

1 (]

"W, ()
Xy ey >
w wed,f /
i
bias

Figura 6.2 Estrutura de um (inico neurdnio
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As entradas deste neurénio consistem de um vetor de dimensfo N e um bias, cujo
valor ¢ 1. Cada uma das entradas tem um peso w, associado a ela. O primeiro célculo

dentro do neurénio consiste do somatorio dos pesos das entradas:

N
S, = 2w, %, Wy, (6.1)

=1

onde;

x = entradas

W = PESOS

S, = 0 somatorio das entradas da camada intermediaria

A seguir, a saida do neurdnio ¢ calculada a partir de uma fung@o sigma:

0, =o(3,), onde

O’(Sj) = mm_}m

S
l+e

4

A fungio sigma é ilustrada na Figura 6.3,

el

Figura 6.3; Fungéo Sigma

Uma vez que as saidas da camada intermediaria s@o calculadas, elas so passadas
para a camada owifpuf. Para a camada ouspui, céalculos analogos sio feitos. A saida da ca-
mada ouiput ((),) pode ser calculada a partir de:

I
Q, =

o le ™

sendo:
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A1
Sy = 2w, 0, + Wy (6.2)

F=1
onde:

S, = o somatorio das entradas da camada output

A rede de retropropagagdio aprende através de mudangas nos pesos, ou seja, pela
obtengiio adequada dos valores dos pesos. A rede neural € treinada para minimizar a funcgdo
erro:

a P
E=2.2,(" - 0™y (6.3)

m=l k=l
onde:
y = valor real
O = valor predito pela rede
k = indice que representa o niimero de neurdnios da camada ontput

m = indice que representa o niimero de modelos de treinamento (conjunto entrada-saida)
apresentado & rede.

Varios métodos de otimizagio podem ser usados para minimizar a expressdo acima.
O mais tradicional € o método gradiente. A partir da minimizagio desta fungfo erro é possi-
vel determinar uma variagio do peso (Aw,) a ser acrescentado ao valor do peso atual a

cada iteragdio do processo de minimizagio,

O método Gradiente Conjugado (gradient descent) é descrito pelas equagdes que
seguem. Neste procedimento, o erro ¢ minimizado por mudangas em w, e &, através de

Aw, e AG,, onde:

ar
Aw = 6.4
i (3/!/}.}. 77 ( )
a
AG ="y -
g (6.5)

onde 77 € a taxa de aprendizagem

Apos simplificagbes, Aw, e A6, podem ser expressos como;

Aw; = UZ ry! +aAw:"' (6.6)
‘D
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AG, =n> &Y (6.7)
P

onde:
ST =(d] -y )y (A-y)" (6.8)
se 0 neurdnio j estd na camada output , €

57 =y (- yY otw, (6.9)
k

se 0 neurdnio esta na camada hidden, e k sdo todos os neurdnios acima da camada do
neurdnio J.

A demonstragfio detalhada da determinago da expresséo para (Aw,) pode ser vista
no Apéndice 5.1.

O método gradiente conjugado é bastante superior a0 método gradiente (Karim e
Rivera, 1991). O método gradiente conjugado representa uma melhora do método gradien-
te, com um aumento pequeno no esfor¢o computacional. Ele combina a informagio corren-
te sobre o vetor gradiente com aquela do vetor gradiente da iterag@o anterior a fim de obter
a nova dire¢do de procura, Neste trabatho o método gradiente conjugado sera adotado.

A seguir sera apresentado o algoritmo de treinamento da rede de retropropagacio.

Algoritmo de Treinamentio da Rede de Retropropagaciio

1} Calcule as saidas da camada hidden

2 3 Calcule as saidas da camada output

3 ) Calcule & e atvalize@ na camada oufpui

4} Atualize as conecgbes w entre as camadas hidden e output

5) Calcule & e atualize @ na camada hidden

6 ) Atualize as conec¢des w entre as camadas input e hidden

7 ) Testar a convergéncia. Se Er < Erro permitido, entdo pare. Sendo retorne ao passo 1.

No algoritmo, Er representa a soma dos quadrados dos erros entre as predigbes da
rede e as saidas desejadas.

Durante o treinamento, um conjunto de exemplos, que consiste de um vetor de pares
entrada/saida { x”,d? ) ¢ dado. O objetivo € selecionar pesos que minimizem a soma dos

quadrados dos erros entre a predigio da rede (¥?) e as saidas desejadas, especificados pelos
exemplos de treinamento (d7).
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Para iniciar o aprendizado, a rede ¢ inicializada com pesos de valores baixos aleatori-
. T . N -
amente escolhidos. Se todos s pesos forem inicializados com valores iguais e se a solugio

requer que pesos desiguais sejam desenvolvidos, o sistema pode nunca aprender, ou seja
convergir (Rumelhart ef af., 1989).

O vetor entrada x” se propaga através da rede para gerar a saida predita y*. 77 é
propag para g

a taxa de aprendizagem e é equivalente ao tamanho do passo. a € o termo do momento, ¢
¢ usado para acelerar a convergéncia.

O esquema usado no treinamento pode ser visto de forma mais detalhada a seguir:

Esquema de Treinamente da Rede

1) Inicializar todos os bias randomicamente, com pequenos valores: ¢,

2 ) Inicializar todos os pesos randomicamente, com pequenos valores: w

3 ) Repetir até Er< £ ( & ¢ o critério de convergéncia)
para p = 1 até TP (TP = nimero total de pares de treinamento)
paraj =1 atén, ( n, = nimero de neurdnios na camada hidden)
calcule as saidas da camada hidden: y
fim de matha de convergéncia
para k = 1 até n, ( n, = namero de neurdnios na camada output)
calcule as saidas da camada owtput. vy,

calcule &7
(O0) = 670 + AGLY
fim de malha de convergéncia
paraj= 1 atén, ek=1latén,
wiP =wi D Awll
fim de malha de convergéncia
paraj=1latén,
calcule &7
() _ glrn ()
91‘ - 9./ + AQ.J
fim de malha de convergéncia
parai=l atén, ej=1atén, (n,=namero de neurbnios na camada input)
(i ,tp-1) NG}
w il =w P Awy

fim de malha de convergéncia
fim de malha de convergéncia

Um treinamento de uma rede neural foi desenvolvido inicialmente para representar
um conjunto com duas equagdes algébricas simples. Este estudo pode ser visto na secgio
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6.3. Em seguida, uma rede neural ¢ definida e treinada para simular o sistema de regenera-
¢io de particulas de catalisador. Esta ultima aplicagio € assunto da secgiio 6.4.

6.3 - Redes Neurais de Retropropagaciio para um caso estudo

O sistema de regeneragio de particulas, que deve ser simulado via rede neural, é um
sistema complexo. Uma vez que a concentragiio dos componentes solidos e em fase gasosa,
assim como as temperaturas devem ser preditas, uma grande quantidade de neurfnios deve
constituir a camada owiput da rede. Da mesma forma, como o comportamento do sistema
de regeneragio € fungfio de uma série de condi¢Bes de operagio e dimensdes dos equipa-
mentos, a camada input da rede também é formada por muitos neurdnios,

Em vista da complexidade da estrutura da rede neural necessaria para a simulago
do sistema de regeneragdo, nesta seccio utiliza-se um caso estudo, onde sera mais facil a
visualizagdo da estrutura da rede e conexfio entre os neurbnios. Algumas conclusdes sobre
o desempenho das redes ja podem ser observadas.

Neste caso estudo simplificado, uma rede neural ¢ aplicada para a resolugio do se-
guinte sistema de duas equagdes algébricas.

¥, =% +13x, (6.10)
Y =%t qx, 6.11)

Considera-se que existam dois neuronios na camada input:  x,,x, ; e dois neurbnios
na camada oufput. y,,y,. Assume-se ainda dois neurdnios na camada intermediaria, ou

hidden. Tendo em vista este sistema simplificado, a estrutura da rede proposta pode ser
vista na Figura 6 4.

Observa-se na Figura 6.4, que € considerado um neurdnio bias para a camada inpus e

outro para a camada hidden. Isto faz com que a convergéncia no processo de minimizagio
do erro seja mais acelerada.

As varidveis y,, y, nas equagdes (6.10) e (6.11) podem ser facilmente calculadas via
substitui¢do de valores de x,,x,. Dados x,,x,, e seus y,,y, correspondentes sio apresen-

tados a rede. Este conjunto de dados ¢ denominado conjunto de treinamento entrada-saida
da rede neural.

Através do esquema de treinamento da rede apresentado anteriormente, calcula-se os
valores preditos de (},0;. No processo de minimizagio, os pesos das interconecgdes en-
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tre os neurdnios vido sendo ajustados. As entradas e saidas da rede devem ser escalonadas
dentro de uma faixaentre O e 1.

Dois procedimentos diferentes foram adotados para a apresenta¢io do conjunto de
dados de treinamento a rede. Inicialmente utiliza-se uma subrotina para calcular y,,y,

usando as equagdes (6.10) e (6.11). Valores de x,,x, sfio considerados inicialmente iguais

a zero, e em seguida recebem pequenos incrementos a cada iteragdo do programa, obser-
vando sempre a restri¢iio de serem y,,y, e/ou x,,x, menores que 1. Neste procedimento,

um dado de treinamento x,y nunca € apresentado mais de uma vez a rede.

Saidas

Camada
Output

Camada
Hidden

Camada
Input

Bias

Entradas

Figura 6.4: Estrutura de rede neural para o caso estudo.

Num segundo procedimento, assume-se um valor fixo de dados de treinamento, e
apresenta-se este conjunto de dados repetidas vezes a rede até que se atinja a convergéncia.

As Figuras 6.5 e 6.6 apresentam perfis de y,,()] e y,,0, respectivamente em fun-

¢do do namero de iteragdes do processo de minimizagio, quando o primeiro procedimento
de apresentagdo do conjunto de treinamento a rede é adotado.
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Observa-se que os valores preditos e calculados sdio bastante divergentes no inicio,
depois se aproximam e em seguida comecam a divergir novamente. Em torno da iteragio
600, a diferenga entre y ¢ O atinge um valor minimo para os dois casos. Apesar disto, a
rede ainda ndo esta treinada. Se o conjunto de pesos e bias referentes a iteragdo 600 for
adotado, os resultados preditos pela rede neural ndo sfo adequados. Este efeito pode ser
visto nas Figuras 6.7 € 6.8.

Observa-se que (),(), sdo praticamente constantes, independente dos valores de
x,,%, adotados, sendo bastante divergentes dos valores desejados de y,, ¥, .

Em seguida, a mesma rede foi treinada apresentando-se varias vezes um conjunto
fixo de dados de treinamento.

As Figuras 6.9 e 6.10 apresentam graficos de dispersfio para varias condiges de
x,.x,. Observa-se que os valores preditos e calculados sio bastante préximos.

A escolha adequada do conjunto de treinamento ¢ fundamental na precisdo dos resul-

tados obtidos. Na sec¢io 6.4.2.1 , este efeito serd novamente estudado, quando é feita a
predi¢io do comportamento do sistema de regeneracio.

No exemplo aplicado nesta secgfio, o escalonamento dos dados de entrada e saida
ndo foram necessarios, uma vez que se trabathou com um conjunto de treinamento 1/0 cujos:
valores ja se encontravam entre 0 e 1. Na proxima sec¢io, onde o sistema de regeneragiio
sera considerado, este escalonamento sera necessario para normalizar pardmetros como
temperatura, vazoes, etc, ‘

6.4 - Redes Neurais de Retropropagacio para simulaciio do sis-
tema de regeneraciio

E comum encontrar na literatura a utilizagdo de redes neurais para a simulagio de
reatores do tipo tanque agitado. Quando este é o caso, € facil a obten¢iio do conjunto de

dados entrada-saida para o treinamento, pois as concentragdes € temperaturas sdo facilmente
medidas a saida do reator.

O sistema de regeneragio de particulas industrial, que estd sendo simulado, consiste
de trés reatores em série, totalizando uma altura de quase 40 metros. E interessante portan-

to obter, via simulagio, perfis de concentrago e temperatura, e ndo valores somente a saida
do sistema.

A simulagio do sistema de regeneragio é realizada fazendo treinamentos de redes

neurais para determinar valores de temperaturas e concentragdes para diversas alturas do
leito.
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No sistema de regeneraciio da Petrobras, s6 sdo disponiveis valores de concentragio
a saida do leito, e de temperaturas em 3 pontos ao longo do comprimento. Portanto, ainda
que fossem disponiveis diversas condi¢des de operagio (ndo somente duas), seria impossivel
usar 0s dados industriais para o treinamento da rede.

Desta forma, utilizou-se como dados de treinamento entrada-saida, valores obtidos
da simulagiio por modelos deterministicos. Para a rede neural de retropropagagio, foram
usados os resultados obtidos da simulagio por Runge-Kutta, e no modelo hibrido com redes
neurais, os resultados preditos pelo método de Colocagiio Ortogonal foram utilizados.

Uma vez treinada a rede neural, o tempo de processamento para a predigio dos per-
fis de concentragio e temperatura via rede é muito menor que o tempo gasto na simulagéo
através dos métodos vistos nos capitulos anteriores.

Além disto, a simulagio via modelos deterministicos necessita do conhecimento de
muitos pardmetros e propriedades do leito, que sfo usados ou diretamente nas equagdes do

modelo, ou indiretamente, a fim de calcular correlagdes. A dificuldade de determinar al-
guns parimetros pode prejudicar a simulagdo. O mesmo acontece, se numa simulagio em

tempo real, o instrumento de medida ou leitura de alguma propriedade do leito estiver ino-
perante. Nestas situacgdes, a utilizagdo de Redes Neurais se mostra bastante eficiente.

Neste trabaiho, sera assumido que sejam conhecidas as condigdes do catalisador de
recirculagdio (no reservatério A), como temperatura do solido e concentragiio de coque no
catalisador. Industrialmente, estes dados sfo facilmente obtidos, sendo que esta hipotese
ndo representa nenhuma restrigdo em relagdo a utilizagfo da simulagdo por redes neurais.

Sendo as condigdes de recirculagdo conhecidas, os dados gerados pelos modelos
deterministicos, e usados como conjunto entrada-saida de treinamento, representam as con-
di¢tes na Gltima itera¢iio do programa, quando a convergéncia ¢ atingida.

Para iniciar o treinamento da rede, € necessario inicialmente definir sua estrutura, ou
seja, definir o nimero de neurénios da camada input, hidden e output. E necessario definir

também quais os pardmetros usados como entrada e quais variaveis que funcionarfio como
saida.

As varidveis usadas como saidas serfo aquelas determinadas como resultado da si-
mulagio apresentada nos capitulos anteriores. S#o elas: temperaturas do gas e solido, con-

centragfio de carbono e hidrogénio e fragdo molar em fase gasosa do oxigénio, monoxido de
carbono e didxido de carbono.

Nos capitulos anteriores, a fragdo molar do vapor de dgua em fase gasosa também
era determinada, e a partir dai calculava-se as fragBes molares em base seca dos demais
componentes, Na simulagdo usando redes neurais, as saidas para a fragio molar dos gases
ja consideram base seca. Isto diminui um neurdnio da camada oufput, aumentando a veloci-
dade de treinamento da rede.
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Sera considerado inicialmente dez neurdnios na camada Asidden. Posteriormente sera
feito um estudo do efeito do nimero de neurdnios nesta camada intermediaria na qualidade
da simulagfio e velocidade de treinamento.

O nimero de neurdnios na camada inpuf vai depender das variaveis que serdio consi-
deradas como tendo influéncia no desempenho do processo de regeneragiio. Geralmente as
condicBes de operagio, como vazdes de gas e solido, pressio do sistema, etc sdo considera-
das como neurdnios da camada input. O mesmo ocorre com as condigBes de alimentagio
do sistema, como concentragdes e temperaturas iniciais.

Se o equipamento ja existe, e se se deseja obter um simulador que consiga predizer o
comportamento do sistema em vérias situacOes diferentes, ¢ suficiente considerar como
neurnios da camada inpu? somente as condigdes iniciais e de operagio, dando origem a
uma rede neural para a simula¢do do processo.

Por outro lado, ¢ possivel desenvolver uma rede neural de projeto, que levard em
conta também as dimensdes do equipamento, assim como caracteristicas especificas dos
componentes do processo. Neste caso, serd também considerado como neur6nios da cama-

da input a geometria do sistema, como difmetros e alturas, assim como as propriedades do
catalisador, como massa especifica, calor especifico e didmetro das particulas.

Neste ultimo caso, tem-se um simulador mais genérico, capaz de predizer o compor-
tamento do sistema, mesmo sendo este sujeito a alteragdes de projeto. Em contrapartida,
tem-se uma rede neural com estrutura mais complexa, com uma quantidade maior de
neurdnios na camada input, e consequentemente, com uma maior quantidade de pesos a
serem ajustados. Analogamente, no primeiro caso, o simulador € mais restrito, entretanto o
treinamento da rede neural ¢ mais facil.

Inicialmente sera treinada uma rede neural para projeto (secgdo 6.4.1), onde as di-
menses do equipamento e propriedades do catalisador serfio levados em consideragio. O
treinamento sera realizado em varias posi¢oes ao longo do leito, percorrendo os trés vasos
de regeneragfio. A primeira posi¢do de treinamento sera & meio metro da entrada do com-

bustor, o que corresponde aproximadamente a safda da regiio de mistura perfeita do leito
fluidizado.

Utilizando esta rede neural de projeto, para a predigio das condiges 4 0.5m, varios
estudos serfo realizados; como a analise da variagfio da taxa de aprendizagem e do termo do
momento na velocidade de convergéncia e precisio dos resultados; analise do niimero de
neurdnios da camada hidden, efeito do método de otimizagio empregado para a minimiza-
¢do dos erros; e efeito do nimero de conjuntos de treinamento na velocidade de convergén-
cia. Apos estes testes, adota-se as condigBes mais favoraveis para o treinamento para as
demais posi¢des ao longo do leito.

Como observados nos capitulos anteriores, algumas propriedades do sistema tém
grande influéncia nos perfis de concentragiio e temperatura, como é o caso da porosidade do
leito. E possivel treinar uma rede neural considerando este pardmetro como um neurdnio da
camada /nput, entretanto, este procedimento € desnecessario, pois a porosidade pode ser



149

correlacionada com outras variaveis do sistema, que ja estdo sendo consideradas como
neurdnio fiput. Neste trabalho, serio denominados parimetros secundarios aqueles pardme-
tros que ndo sdo diretamente medidos, mas sim, obtidos via correlagio.

A utilizaglo de pardmetros secundarios como neurdnios izpu? tornam a estrutura da
rede mais complexa, podendo tornar os resultados preditos menos precisos, em fun¢io da
imprecisdo inerente das correlagbes. Um estudo deste efeito é realizado na secgo 6.4.1.4,
onde utiliza-se nove pardmetros secundarios como neurdnios da camada input,

Na seccdo 6.4.2, uma simplificagdo da rede neural de projeto, desenvolvida na sec-
¢fo 6.4.1, sera realizada. O treinamento € feito sem levar em consideragio as dimensdes
dos reatores. Na secgfio 6.4.2.1, a estrutura da rede neural ¢ simplificada ainda mais, assu-
mindo-se que as propriedades do catalisador se mantém sempre constantes.

No treinamento de todas as redes mencionadas anteriormente, tem-se um conjunto
de pesos e bias para cada uma das posigdes de treinamento. A obtengfio de um conjunto
unico de pesos e bias para todo o comprimento do sistema de regeneragdo seria possivel se

fosse considerada a posigdo axial de treinamento como um neurdnio da camada input. Este

procedimento, entretanto, faria com que fosse necessario uma quantidade muito maior de
conjuntos de treinamento entrada-saida, aumentando o tempo de convergéncia no processo
de mimimizagdo. Além disto, é questionavel a hipotese de apenas um neurfnio a mais acres-
centado & rede ser capaz de predizer perfis de concentragiio e temperatura. Na secgdo 6.4.3,
uma rede neural € treinada considerando a posicio axial como input, e estes aspectos serdo
discutidos.

6.4.1 - Redes Neurais de Projeto

Neste caso, considera-se, como neurdnios da camada input, as dimensdes do equi-
pamento, as condi¢des de operaco do sistema e as condi¢Bes de alimentagdo. Os neurdnios
da camada inicial considerados sdo:

Cc = concentracdo massica de carbono de alimentagio

Ch = concentragio massica de hidrogénio de alimentagio

02 = fragiio molar de oxigénio de alimentagio

CO = fragio molar de mondxido de carbono de alimentagio

CO2 = fragdo molar de dioxido de carbono de alimentagéo

Ts = temperatura do solido de alimentagdo

Tg = temperatura do gas de alimentagio

Fse = Fluxo massico de solidos alimentado no reator de leito fluidizado (kg/s)
Fsrec = Fluxo massico de solidos recirculados (kg/s)

VAZM = Vazdo massica de gas alimentada no regenerador (kg/s)
P = pressdo do sistema (atm)

dp = didmetro da particula (microns)

p, = massa especifica do solidos (kg/m’ )

Cps = calor especifico do sdlido (k)/kg K)
ORIF = numero de orificios da grade distribuidora de ar
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Drlf = didmetro do reator de leito fluidizado (m)
Dr = didmetro do riser (m)

Dd = didgmetro da fase diluida (m)

Hrlf = altura do reator de leito fluidizado (m)
Hr = altura do riser (m)

Hd = altura do reator de fase diluida (m)

Como serd visto posteriormente, quando se tem estruturas de redes com grande
quantidade de neurdnios, a fase de treinamento ¢ lenta. Sendo assim, foi feito um estudo
paramétrico, usando o modelo deterministico resolvido por Runge-Kutta, a fim de verificar
se é possivel excluir alguns dos neur6nios da camada inpuf listados acima.

Estudo Paramétrice em Inputs da Rede Neural

Foram feitos testes de sensibilidade paramétrica para os seguintes termos: dp, p, ,

Cps e ORIF. Utiliza-se um dado padrio e faz-se alteragtes em * 20% neste valor. As vari-
acdes consideradas podem ser vistas na Tabela 6.1.

Tabela 6.1: Alteragdes feitas no estudo de sensibilidade paramétrica

Padrio + 20% - 20%
dp (microns) 72 86.4 56.7
o, 1540 1848 1232
ORIF 970 1164 776
Cps 1.005 1.206 0.804

As Figura 6.11 4 6.14 mostram o efeito da variagdo dos pardmetros da Tabela 6.1
nos perfis de concentragdio de carbono e temperatura. Os efeitos nos demais perfis sdo
analogos aos ocorridos nos perfis de concentragfio de carbono, e ndo sdo apresentados.

Observa-se que o diimetro da particula e o nimero de orificios da grade tem pouca
influéncia nos resultados. Estes dois parAmetros ndo sfo entdo considerados como neurdni-
os da camada input. Isto agiliza o treinamento, sem prejudicar a qualidade da simulagio.

Pode ser notado também nas figuras apresentadas, que as variagdes nos perfis de
temperatura sio muito maiores que as variagdes nos perfis de concentragio, concordando

com o que foi dito no capitulo anterior de ser a temperatura mais sensivel 4s variagdes no
sistema.

O treinamento ¢ realizado em diversas alturas do sistema de regeneragio. Inicial-
mente, a rede ¢ treinada para simular as condigdes de saida da zona de mistura perfeita, a
seguir o treinamento a feito a uma altura de 1,5 m e assim sucessivamente. Na proxima sec-
¢do, ¢ apresentada a simulag#o para a zona de mistura perfeita.
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6.4.1.1 - Treinamento na Zona de Mistura Perfeita

Deve-se escolher uma conjunto de treinamento (dados entrada-saida) adequado, que
seja eficiente para o treinamento da rede. O ndmero de neurdnios da camada input é gran-
de, o que pode gerar uma explosdo combinatoria de alternativas na determinagio dos pares
entrada-saida apresentados a rede. O procedimento adotado para gerar os dados de treina-
mento, foi utilizar as duas condi¢Bes padrio de operagdo (oxidagdo total e parcial) e fazer
alteragdes em cada uma das entradas separadamente. Um nmimero excessivo de dados de
treinamento também torna lenta a fase de aprendizado da rede.

Sera utilizado posteriormente um outro tipo de conjunto de dados entrada-saida,
onde para cada dado de treinamento altera-se todos os valores das entradas simultaneamente
em um certo valor delta. Sera feita a comparagio entre as duas maneiras de apresentacio
dos dados de treinamento.

As tabelas que seguem mostram as condigdes usadas no treinamento. As condi¢Ges
de operagio padrio sdo apresentadas no Capitulo 4, e podem ser vistas na Tabela 6.3. A

Tabela 6.2 mostra os demais conjuntos de treinamento, com as alteragdes feitas nos parame-
tros usados na condi¢do padrio.

Tabela 6.2 - Conjunto de dados entrada-saida de treinamento

Conjunto entrada-saida condigdo alteragio
3 oxidagdo parcial Cc = 0,0072 (kg carb/ kg cat)
4 oxidagdo parcial 02=0.23
5 oxidagdo parcial CO = 0.0005
6 oxidagdo parcial CO2 = 0.006
7 oxidagdo parcial H20 = 0.024
8 oxidagdo parcial Ts = 900
9 oxida¢io parcial Tg =530
10 oxidagio parcial P=2872
11 oxidacdo parcial VAZM =313
12 oxidacio parcial Fsrec = 280
13 oxidacdo parcial Fse = 245
14 oxidagdo total o, =1232
15 oxidacio total Cp = 0.804
16 oxidacéo total VAZM =33.70
17 oxidagdo total Fsrec =129 4
18 oxidagdo total Fse = 380.5
19 oxidacdo total Drif=45
20 oxidagdo total Dr=30
21 oxidagdo total Dd=6.0
22 oxidacdo total Hrlf=5 4
23 oxidagdo total Hd=64
24 oxidacdo parcial Hrlf =80
25 oxidagdo parcial Hr = 24.0
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Na fase de aprendizado, o conjunto de treinamento entrada-saida deve ser escalona-
do entre 0 e 1. Considera-se uma faixa de opera¢fo para cada uma das entradas e saidas
desejadas, considerando que o valor minimo corresponda & 0 e o valor maximo corresponda
al. A Tabela 6.4 mostra a faixa de operacido considerada.

Tabela 6.3: Condigdes de operacio e iniciais padrio para o caso de oxidagio total e parcial

Oxidacgio Total Oxidagdo Parcial
CcO (kg carb/kg catal) 0.0078 0.0060
02 0.2 0.2
CO 0.0 0.0
CO2 0.005 0.005
Ts (K) 807 833
Tg (K) 490 475
P (atm) 3.82 3.59
p, (kg/m3) 1540 1540
Cps (KJ/kg k) 1.005 1.005
VAZM (kg/s) 28.08 25.3
Fsrec (kg/s) 107 8 225
Fse (kg/s) 326.5 307
Drlf (m) 5.18 518
Dr (m) 2.743 2.743
Dd (m) 7.2 7.2
Hrlf (m) 6.71 6.71
Hr (m) 20.0 20.0
Hd (m) 8.12 8.12

Utilizando o conjunto de treinamento apresentado na Tabela 6.2 (com 25 dados en-

trada-saida), e uma rede neural com 19 neurdnios na camada input, 10 na camada hidden e 7
na camada output, o tremamento foi efetuado. Os resultados preditos para o final da altura
da zona de mistura perfeita foram comparados com os resultados desejados (obtidos da si-
mulagfo por Runge-Kutta).

As Figuras 6.15 e 6.16 mostram a divergéncia entre a concentragdo de carbono
predita e desejada para diversas condi¢des de operagdio. A Figura 6.15 usa as condigdes de
operagdo adotadas no treinamento, enquanto a Figura 6.16 usa condi¢des diferentes (ndo
treinamento, ou condi¢@o teste). No caso da Figura 6.16, utiliza-se condigOes testes onde
apenas um parametro da Tabela 6.3 ¢ alterado, e condi¢des onde varios pardmetros sdo alte-
rados simultaneamente.

Resultados analogos siio observados para as demais variaveis da camada output,
(concentragio de hidrogénio, fragdo molar em base seca do O, , CO e CO,, e temperatura

do gas e solido) ndo sendo aqui apresentados.
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Na secgio 6.4.1, perfis de concentrac@o para todos 0s componentes e temperaturas
sdo plotados ap6s o treinamento da rede para as varias posi¢des ao longo do leito. As con-
digdes de treinamento e teste sdo também especificadas.

Tabela 6.4. Escalonamento efetuado para as variaveis dos neurdnios entrada e saida

Valor minimo considerado (0)

Valor maximo considerado (1)

Cc (saida) 0 0.01
Ch (saida) 0 0.0007

02 (saida) 0 0.5

CO (saida) 0 0.1
CO2 (saida) 0 0.15
Ts (saida) 600 1400
Ts (saida) 350 1350
Cc (entrada) 0 0.01

Ch (entrada) 0 0.0007

02 (entrada) 0 0.5

CO (entrada) 0 0.1
CO2 (entrada) 0 0.15
Ts (entrada) 600 1400
Tg (entrada) 350 1350
P 1.0 5.0
o, 1000 2000

Cps 0.5 2.0
VAZM 0 100
Fse 100 500
Fsrec 30 330

Drlf 0 10

Dr 0 10

Dd 0 20

Hrlf 2 15

Hr 5 40

Hd 3 20

Uma analise ¢ feita a fim de verificar a influéncia de pardmetros que podem ser calcu-
lados via correlagdo (pardmetros secundarios) no treinamento da rede. Estes parametros
serdo entdo considerados como entradas da rede. Os termos adicionais considerados sdo:

TREJ = tempo de residéncia na regido dos jatos (s)
TRE = tempo de residéncia na regifo de bolhas (s)
TRER = tempo de residéncia no riser (s)

TRED = tempo de residéncia no freeboard (s)

hav = termo de transferéncia de calor gas-particula

Emf = porosidade de minima fluidizagio
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Estes pardmetros sdo também escalonados entre 0 e 1, e para o conjunto de dados
entrada-saida de treinamento (Tabela 6.2) foram adicionadas as seguintes condigdes:

Tabela 6.5: Condicdes de treinamento adicionadas 4 Tabela 6.2

Conjunto entrada-saida Condicdo Alteracdo
26 oxidacio parcial Emf=0.5
27 oxidacdo parcial hav = 50
28 oxidacdo parcial TRED =16
29 oxidacdo parcial TRER = 5
30 oxidacdo parcial TRE = |5
31 oxidacio parcial TRE] =2
32 oxidacgdo total hav = 50
33 oxidacdo total hav =200

As Figuras 6.17 e 6.18 apresentam as diferencas entre as concentragdes de carbono
preditas e desejadas para condigdes de treinamento e para condigdes de ndo treinamento,

respectivamente.

Observa-se comparando as Figuras 6.15 e 6.17, e as Figuras 6.16 € 6,18, que a qua-
lidade obtida na predi¢do € praticamente a mesma nas duas situagdes. Entretanto, a conver-
géncia € muito mais rapida no primeiro caso. Quando os pardmetros de tempo de residén-
cia, transferéncia de calor e porosidade nfo sdo considerados como neurénios da camada
inputs, a rede € treinada apos 6544 iteracBes. Quando estes pardmetros sdo considerados, o
tempo de convergéncia praticamente duplica, sendo necessarias 11200 iteragGes.

Geralmente, quanto maior o conjunto de treinamento mais lenta é a convergéncia.
Entretanto se um conjunto de treinamento muito pequeno for utilizado, a rede ndo é treinada
de forma eficiente, nfio conseguindo simular os perfis de concentracdo e temperaturas dese-
jados. Um estudo sobre a escolha adequada do conjunto de treinamento sera apresentado
na secgdo 6.4.1.5.

Na se¢do 6.4.1.4, treina-se uma rede neural considerando nove parimetros secunda-
rios como neurdmos da camada input. O objetivo € provar que a ndo exatiddo das quanti-
dades preditas via correlagdo podem prejudicar a predig@o dos resultados via rede neural.

Para a obtencdo dos graficos de dispersdo do Carbono, o treinamento foi feito fixan-
do-se parimetros que representam caracteristicas da rede neural, como a taxa de aprendiza-
gem (77, termo do momento (& ), mimero de neurdnios da camada hiddern, modelo adota-

do na otimizagdo, etc.

Na proxima seccdio, € feita uma analise do efeito de cada uma destas caracteristicas
na qualidade da simulagio e eficiéncia na fase de treinamento.
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6.4.1.2 - Analise das Caracteristicas da Rede Neural

A primeira analise feita é em relagdo a taxa de aprendizagem (77) e ao termo do

momento (& ), adotados no método de otimizagdo para a minimizag¢do da soma dos quadra-
dos dos erros.

Andlise da taxa de aprendizagem ( 7) ¢ ao termo do momento(a )

Na sec¢do anterior, foi utilizado valores de 0.5 para a taxa de aprendizagem, e 0.7
para o termo do momento. Alteragdes nestes dois pardmetros sio feitas, a fim de verificar o
seu efeito na velocidade de convergéncia e precisdo dos resultados.

A Tabela 6.6 mostra valores de 77 e @ considerados, e o numero de iteragdes gera-
das na fase de treinamento, para cada um dos casos estudados.

Tabela 6.6; Efeito de 77 ¢ o no numero de iteragéo.

nea iteragdo
a=5 n=7| 6500
a=5,n=91| 35535
a=5n=5| 8295
a=28, n=1 3218
a=3, n=T| 8409

As Figuras 6.19 & 6.23 mostram perfis de dispersio de Carbono para as condigdes de
treinamento considerando os valores de 17 e « apresentados na Tabela 6.6. A varacgdo do

erro com o aumento do nimero de iteragdes para os diversos valores de 77 € a, pode ser
vista na Figura 6.24,

Observa-se que quanto maior os valores de 17 e «, menos iteragdes sd0 necessarias

e mais rapida ¢ a convergéncia. Nota-se também, que a qualidade na predigio praticamente
ndo varia nos varios casos considerados.

Quanto maior a taxa de aprendizagem, maiores as mudangas nos pesos. Na pratica,
deve-se escolher uma taxa de aprendizagem tdo grande quanto possivel sem levar a oscila-
¢Oes. Isto oferece um aprendizado mais rapido. Devido a estrutura da rede e/ou ao tipo de
conjunto de treinamento, ndo foram observadas oscilagdes nos erros durante o processo de
mininizagdo. Portanto, para esta rede especifica é possivel usar valores maiores de 7 e «,

sem prejuizo na qualidade dos resultados.

A comparac@o entre os valores preditos e desejados para os demais neurbnios da
camada output também foi feita através de curvas de dispersdo (ndo mostrado}. Observa-se
que ndo existem grandes diferengas entre os valores de concentragdo ¢ temperatura para os

diferentes valores de 7 e .
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No treinamento da rede neural para a simulagdo do sistema de regeneracdo, sera
considerado taxa de aprendizagem igual a 0.5 e o termo do momento igual a 0.7. Utilizando
estes valores, é feita a analise do numero de neurénios da camada hidden, que € assunto da
proxima secgio.

Andlise de niumero de neurdnios da camada hidden

Nesta analise, é observado o efeito do nimero de neurdnios da camada intermediéria
na velocidade de treinamento da rede e nos resultados de predigéo.

Sdo utilizados os seguintes valores de nimeros de neurfnios na camada intermedia-
ria: 10, 7, 13, 5e 16. A Tabela 6.7 apresenta a quantidade de iteragdes necessarias até se
atingir a convergéncia, em fungfio do numero de neuronios na camada hidden.

Tabela 6.7: Efeito do nimero de neurdnios no hidden na velocidade de convergéncia

Neurdnios | iteracdo
10 6500
7 6749
13 8579
5 12091
16 8235

As Figuras 6.25 a 6.29 apresentam graficos de dispers3o de concentragdo do carbo-
no para varias condigdes de treinamento, tendo o numero de neurdnios na camada hidden
como parametro. Observa-se que a qualidade na predigdo é praticamente a mesma em todos
OS Casos.

A variacdo do erro com o aumento do numero de iterages, tendo o nimero de
neurdnios da camada hidden como pardmetro pode ser vista na Figura 6.30.

O nimero de iteragdes ndo esta diretamente relacionado ao numerc de neurdnios da
camada intermedidria. A utilizag8io de 5 ou 16 neurénios faz com que o nimero de iteragdes
seja maior do que o obtido da estrutura com 10 neurdnios no hidden.

Nio existe ainda na literatura um procedimento conclusivo para a determina¢io da
quantidade ideal de neurdnios na camada intermediaria. Geralmente a determinagdo deste
valor € obtida por tentativa e erro. Bhat e McAvoy, 1992 mostram a importincia de se
utilizar redes simplificadas, com um nimero pequeno de neurdnios e pesos. Este tipo de
rede reduz o risco de overfitting dos dados, tendo melhor propriedade de generalizacio.
Um nimero muito pequeno de neurdnios na camada intermedidria, em contrapartida, pode
tornar a rede pouco flexivel.

Hornik ef a/. (1990) mostraram que uma rede com uma (nica camada de hidden e

com um niimero suficiente de neurdnios € capaz de mapear qualquer situacio com um grau
de precisio adequado.
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Sera adotado entdo neste trabalho, redes neurais com uma Unica camada de neurdni-
os na camada hidden. Considera-se a estrutura com 10 neurdnios na camada intermediaria,
que € 0 caso que apresenta 0 menor numero de itera¢Ges.

Um outro fator que pode afetar a velocidade de convergéncia ¢ a inicializag@o alea-
toria feita nos pesos e bias. Quanto mais neurdnios na camada intermediaria sdo usados,
mais pesos e bias devem ser inicializados. A qualidade da estimativa inicial deste conjunto
de dados, para cada um dos casos mostrados na Tabela 6.7 pode fazer com que o niimero
de iteracdes seja diminuido. Como em cada um dos casos estudados o numero de pesos e
bias é diferente, nio € possivel estudar o efeito isolado do nimero de neurénios na camada
intermediaria, na velocidade de convergéncia.

Na préoxima sec¢do, € avaliado o efeito do método de otimizagdo para a minimizagdo
do erro, na velocidade de treinamento da rede.

Analise do método de otimizacie

Tradicionalmente, o algoritmo da rede de retropropagagdo otimiza a fun¢do objetivo

pelo método Gradiente. Entretanto, em varios trabathos de literatura (ex. Karin ¢ Rivera,
1991) é observado que este método ¢ ineficiente como método de otimizagdo, requerendo
muitas iteracdes para a obtencio da convergéncia.

Como visto anteriormente, o método Gradiente Conjugado representa uma melhora
no método Gradiente, pois ele combina a informacfio corrente sobre o vetor gradiente com
aquela do vetor gradiente da iteragfio anterior, a fim de obter a nova diregdo de procura.

Nesta secgio, 0 treinamento da rede é feito através destes dois métodos de otimiza-
¢do, € os resultados obtidos s3o comparados. Observa-se através da Figura 6.31, que quan-
do o termo de momento nfio € levado em conta, a convergéncia é mais lenta.  Quando o
meétodo Gradiente é considerado, a convergéncia ocorre apds 12100 iteragdes, contra 6500
para o método Gradiente Conjugado.

Curvas de dispersdo, comparando os valores de concentragiio e temperatura preditos

e desejados, sdo tragadas para os dois métodos de otimizagdo. Observa-se que ambos apre-
sentam a mesma qualidade na predigdo.

Efeito do nimerc de dados enirada-saida na velocidade de convergéncia

Como mencionado anteriormente, o0 numero de exemplos entrada-saida apresentado
4 rede na fase de aprendizagem tem influéncia na velocidade de tremamento da rede.

Uma rede contendo 8 neur6nios na camada owfput, 16 na camada inpuz e 10 na hi-
dden foi treinada usando-se inicialmente 21 conjuntos de treinamento, e em seguida usando
34 dados entrada-saida. No primeiro caso a convergéncia foi alcangada apds 6544 itera-

¢Oes, enquanto para o segundo, foram necessarias 23801 iteragdes.
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Um estudo mais detalhado do efeito do conjunto de treinamento na velocidade de
convergéncia ¢ qualidade de predigdo sera visto na sec¢io 6.4.1.5,

Uma vez determinada a estrutura da rede neural e o método de otimizacio a ser em-
pregado, o treinamento sera efetuado para as demais posi¢des ao longo dos reatores. Isto é
assunto da secgio 6.4.1.3.

6.4.1.3 ~ Treinamento da Rede para as diversas alturas do leito

A fase de treinamento para outros valores de comprimento do reator é analoga a fase
de treinamento em x = 0.5 m, feita anteriormente. Para a simulagdo do sistema de regenera-
cdo, treina-se redes neurais para as seguintes alturas do leito: x = 0.5m, x=1.5m, x=3.5m,
x=5.5m, x=7.5, x=11.5m, x=15.5m, x=20.5m, x=27.5m e x=34 5m.

Na fase de treinamento, sdo obtidos conjuntos de pesos e bias para cada uma das 10
alturas consideradas. Apo6s o treinamento, ¢ possivel predizer valores de concentragdo e
temperatura em cada uma destas 10 posi¢des, para varias condi¢cdes de operagio desejadas.

Os perfis sdo obtidos via interpolacdo entre estas 10 posi¢Ses. A distdncia conside-
rada entre uma posicdc e outra, no inicio do leito, ¢ menor que no final, pois os maiores
gradientes de concentragdo e temperatura ocorrem nos primeiros metros do reator.

A estrutura da rede (numero de neurdnios em cada camada), método de otimizagio,
escolha de 77 e «, e a quantidade de conjuntos entrada-saida sdo os mesmos no treinamen-

to de cada uma das regides do reator. O que muda nas diversas regides do leito durante a
fase de treinamento, sdo os valores do conjunto entrada-saida apresentado a rede. FEste
conjunto de exemplos contém as condigdes de entrada do leito, condigdes de operagdo, di-
mensdes do sistema de regeneracdo e as condigdes de saida desejadas (no caso, concentra-
¢do de carbono e hidrogémo, fracio molar dos gases em base seca e temperatura do gas e
solido).

As condi¢des de operagio e dimensdes do sistema independem da posicio do leito
onde esta sendo feito o treinamento. As condigdes de saida desejadas vdo depender da altu-
ra do leito. No treinamento a x = 0.5m, utiliza-se os valores de temperatura e concentracio
preditos pelo método de Runge-Kutta &2 x = 0.5m, ¢ assim por diante.

As condigBes de entrada do leito sdo consideradas as mesmas para as 10 posi¢des de
treinamento. Na apresentacdo dos exemplos de aprendizagem, relaciona-se sempre a condi-
¢édo de entrada, a x = 0, com as condigdes de saida (em x=0,5 ou x=1.5 ¢ assim por diante).

Como sera visto posteriormente, quando o modelo hibrido com rede neural for usa-
do, as condi¢bes de entrada para a posi¢do x = 1,5m, por exemplo, correspondera as condi-
¢Oes em x = 0.5m, e ndo em x=0m, como ¢ considerado na rede neural de retropropagacio.

Entre as dimensdes do sistema usadas no conjunto entrada-saida, estdo as alturas do
reator de leito fluidizado, riser e freeboard. Para um treinamento eficiente de uma rede
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neural, ¢ necessario apresentar a rede as condigdes de saida desejadas (temperatura e con-
centragdo) referentes a diversos valores de altura dos reatores.

Suponha que o treinamento esteja sendo feito & x = 34.5m, que corresponde 4 altura
final do sistema de regeneragio se forem consideradas as alturas de leito fluidizado, riser e
Jreeboard como sendo iguais a 6.5m, 20m e 8m respectivamente.

Se as alteragdes nas alturas sdo feitas de uma tal forma que a soma do comprimento
dos trés leitos seja inferior a 34.5m, entdo para este conjunto entrada-saida ndo existe condi-
¢do de saida desejada (temperatura e concentragdo) a 34.5m. Para este caso, assume-se que
a condigdo de saida desejada a 34.5m seja igual aquela obtida no final do sistema de regene-
racio. Esta aproximagio ndo compromete a qualidade da simulagfo, uma vez que pratica-
mente nfo existe reacdo no final do freeboard, sendo os gradientes de temperatura e con-
centragio muito pequenos.

Sera visto posteriormente, na sec¢io 6.5, que ndo existe nenhuma restrigio em rela-
¢do as alturas quando ¢ utilizado o método de Colocagiio Ortogonal no lugar do método de

Runge-Kutta.

ApoOs o treinamento para as diversas regides do sistema de regeneragdo, e a determi-
nagdo dos 10 conjuntos de pesos e bias, perfis de concentragfo e temperatura sio obtidos
para diversas condi¢des de operagdo, como pode ser visto nas Figuras 6.32 2 6.51. As con-
digtes de operacdo usadas para a predigdo dos perfis encontram-se na Tabela 6.8. E utiliza-
da uma condi¢do de treinamento, e varias outras de nfo treinamento ou teste. Para as con-
digdes teste, utiliza-se 0 caso onde apenas um pardmetro ¢ alterado por vez em relagdo ao

caso padrdo, e situagbes onde alguns ou todos pardmetros sdo alterados simuitaneamente.

Tabela 6.8:Condicdes de operagdo usadas para plotar os perfis das Figuras 6.33 4 6.51.

Treinam | condl cond2 cond3 cond4 cond5 cond6 | cond7
Cc 0.0060 | 0.0048 | 0.0060 | 0.0065 | 0.0070 | 0.0055 | 0.0080 | 0.0075
02 0.20 0.20 0.20 0.20 0.23 0.18 0.21 0.25
CO (.00 0.00 0.00 0.00 0.0005 | 0.0004 0.00 0.0006
COo2 0.005 0.005 0.005 0.005 0.007 0.004 0.006 0.003
Ts 833 833 833 830 820 840 800 825
Tg 475 475 475 480 485 470 500 495
P 3.59 3.59 3.59 3.70 3.90 3.50 3.60 3.75
p. 1540 1540 1540 1500 1580 1520 15606 1540
Cps 1.005 1.005 1.005 1.005 1.005 1.100 0.950 1.005
VAZM 2573 253 27.0 270 29.0 24.0 26.0 275
Fsrec 225 225 180 200 250 100 150 180
Fse 307 307 255 310 320 300 330 315
Dirif 5.18 5.18 5.18 5.18 550 50 518 4.90
Dr 2.743 2.743 2.743 2.743 2.50 2.80 2.60 3.00
Dd 7.2 7.2 72 7.2 6.8 7.4 7.0 6.5
Hrlf 6.71 6.71 6.71 6.71 6.0 7.0 6.7 6.7
Hr 200 20.0 20.0 20.0 20.0 20.5 220 18.0
Hd 8.12 8.12 8.12 8.12 8.33 73 6.12 10.12
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As Figuras 6.32 & 6.36 mostram os perfis de concentra¢do do carbono preditos por
redes neurais e os obtidos pela resolu¢do das equagdes do modelo via Runge-Kutta, para as
condigdes 3, 4, 5, 6 e 7 respectivamente. As Figuras 6.37 3 6.41 mostram perfis de Carbo-
no, Oxigénio, mondxido de carbono, didxido de carbono e temperatura do sélido para as
condigdes de treinamento. As Figuras 6.42 & 6.46 mostram perfis de concentragio e tempe-
ratura para a condigdo 1 da Tabela 6.8, enquanto as Figuras 6.47 & 6.51 mostram perfis de
concentracdo e temperatura para a condicao 2.

Pode ser observado através das Figuras 6.32 a 6.36, que as concentragles de carbo-
no preditas por redes neurais concordam com os perfis de concentracdo desejados (preditos
por Runge-Kutta) para todas as condigBes de nfo treinamento (teste) sugeridas.

Nota-se que, para a condi¢io de treinamento, os perfis de concentragfo e temperatu-
ra obtidos por redes neurais concordam exatamente com aqueles perfis desejados (Figuras
6.37 4 6.41). Observa-se também que para algumas condi¢bes de ndo treinamento, obtém-
se algumas curvas que divergem um pouco do comportamento desejado. E o caso, por
exemplo, do perfil de oxigénio para a condigfio 2 e o perfil de carbono para a condigdo 7.

Pode ser observado, que em todos os casos estudados, os valores preditos no inicio
do leito s3o mais precisos que aqueles preditos proximo ao final do sistema de regenerac@o.
A boa qualidade de predi¢@o no inicio do leito ja havia sido observada na Figura 6.17, que
apresentava curvas de dispersdo da concentragdo de carbono, para diversas condigdo teste.

Este comportamento taivez seja devido ao tipo de conjunto entrada-saida apresenta-
do & rede. Quando se trabalha em condi¢bes de oxidagdo total, o consumo de oxigénio €
grande, ¢ a partir de uma certa altura do leito, a quantidade deste componente néo existe.
Desta forma, a partir de um determinado comprimento do reator, no conjunto de treinamen-
to apresentado a rede, tem-se varios conjuntos de pontos onde as concentragdes e tempera-
turas da saida desejada se mantém constantes.

Conclui-se do estudo do comportamentos das curvas, que as predi¢des para as con-
di¢bes de treinamento sdo superiores as predigdes para as condigdes teste. Isto pode ser
efeito do conjunto de treinamento escolhido ou pode estar havendo overffiting dos dados.
Inicialmente sera observado o efeito do conjunto de treinamento.

Nesta secqdo, o procedimento adotado para determinar o conjunto de treinamento,
era manter todo os dados de entrada constantes € ir alterando um pardmetro por vez para
gerar cada um dos dados de treinamento. Observou-se, que para as condigdes teste que
apresentavam poucos pardmetros diferentes da condi¢io de treinamento, a predigdo era
melhor, se comparada com aquelas condigdes teste onde varios parametros eram alterados.

Desta forma, na secco 6.4.1.5, uma rede neural sera treinada, onde o procedimento
para gerar o conjunto entrada-saida ¢ alterar, para cada dado de treinamento, todos os pa-
rametros simultaneamente. Antes disto porém, na secgdo 6.4.1.4, sera visto o efeito de se
considerar parametros secundarios, como neuronios da camada inpur. O procedimento usa-

do para a determinacio do conjunto de treinamento sera o mesmo adotado nesta secgdo.
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6.4.1.4 - Efeito de parametros secundarios nas Redes Neurais

Como mencionado anteriormente, parimetros utilizados nos balangos de massa e
energia, devem ser usados como inputs de uma rede neural. Entretanto aqueles que podem
ser calculados a partir das condi¢des de entrada e/ou operagdo e/ou dimensdes do sistema
nio sdo necessarios para o treinamento da rede.

Uma analise ¢ feita a fim de verificar a influéncia de pardmetros que podem ser calcu-
lados via correlagdo, no treinamento da rede. Estes par@metros serio entdo considerados
como inputs da rede. Os termos adicionais considerados sio:

TREJ = tempo de residéncia na regido dos jatos (s)
TRE = tempo de residéncia na regifio de bolhas (s)
TRER = tempo de residéncia no riser (s}

TRED = tempo de residéncia no freeboard (s)

hav = termo de transferéncia de calor gas-particula

Emf = porosidade de minima fluidizagdo
Er = porosidade no leito do riser

Ed = porosidade no leito do freeboard
Hj = altura de penetragdo dos jatos (m)

As porosidades e a altura de penetragio dos jatos s@o obtidas via correlagdo nos mo-
delos deterministicos desenvolvidos no Capitulo 3. Isto significa que estes 4 pardmetros sdo
fungdes de variaveis como temperatura, pressio, etc., que ja sdo considerados inputs da rede
neural.

Os tempos de residéncia e o termo de transferéncia de calor gas-particula séo para-
metros ajustados nos modelos deterministicos, devido a ineficiéncia das correlagbes testadas
para representa-los. Entretanto, eles também sdo pardmetros que dependem de variaveis
que sdo consideradas inputs da rede neural.

Suponha que um treinamento de uma rede esteja sendo feito, e que as condigGes de
saida, que serdo as saidas do conjunto de dados de treinamento, possam ser medidos ao
longo do leito. Entdo, os valores de concentraches e temperaturas serdo reais, e nio os
preditos pelo simulador que usa Runge-Kutta. Suponha ainda, que os nove pardmetros se-
cundarios sejam calculados por correlagdes, e ndo possam ser medidos no sistema. Desta
forma, as saidas do conjunto de treinamento sdo configveis, ao passo que, algumas entradas
do conjunto de treinamento estdo sujeitos a uma certa margem de erro, inerente da propria
correlagdo usada.

O procedimento adotado foi treinar uma rede, onde assume-se valores diferentes
para cada um dos pardmetros secundarios, mas a saida ¢ mantida a mesma. Isto simula a
situagdo da predicdo erronea do pardmetro secundario via correlagdo, ou seja, independente
da predigdo por correlagdo, o valor real do pardmetro secundario seria 0 mesmo, mantendo

os perfis de concentragdo e temperaturas inalterados.
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Nas condig¢des de treinamento apresentadas na Tabela 6.2 € 6.3 sdo adicionadas as
seguintes alterages apresentadas na Tabela 6.9.

Apos o treinamento da rede usando este novo conjunto entrada-saida, obtém-se 10
conjuntos de pesos e bias. Com estes pesos € possivel obter perfis de concentragio ¢ tempe-
ratura ao longo dos regeneradores para diversas condigdes de operagio.

As Figuras 6.52 a 6.56 mostram perfis de concentracfio e temperaturas para a condi-
¢do de treinamento padrio de oxidacdio parcial. Nas figuras, observa-se os perfis desejados,
obtidos por Runge-Kutta (RK) e perfis preditos por redes neurais (RN). Os indices cd0, cd!
¢ cd2 representam as condicOes utilizadas.

Tabela 6.9 : Alteracdes feitas nas condigbes de treinamento descritas nas Tabelas 6.2 ¢ 6.3

Condicéo Pardmetro alterado Alteracio Sofrida
1 hav 150
2 - -

3 TRE 15

4 HJ 04

5 TREJ 1.5
6 Ed 0,985
7 TRED 2.5
8 Er 0.95
9 TRER 5
10 Emf 0.6
11 HJ 0.6
12 TRER 3.0
13 Ed 0.5998
14 TRED 1.5
15 Er 0.978
16 TRE 10
17 Emf 0.8
18 - -
19 TREJ 0.5
20 - -
21 hav 50

A condigdo RN ¢d0 representa os resultados obtidos por redes neurais para a condi-
¢do padrdo de oxidagdo parcial, quando estes nove pardmetros secundarios ndo sdo conside-
rados como neurdnios da camada input.

A condigdo RN c¢d! representa os resultados preditos por redes neurais, quando uti-
liza-se a mesma condi¢dc de tremamento, ¢ adota-se os valores corretos dos nove pardme-
tros secundarios. Estes valores podem ser observados na Tabela 6.10.
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Tabela 6.10; Valores Corretos dos Parametros Secundarios
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Parametro Valor Real
hav 100
TRE 12
TRE] 1
TRER 4
TRED 2
HJ 0.48
Emf 0.7
Ed 0.9946
Er 0.9648

A condigio RN cd2 mostra os resultados preditos por redes neurais quando utiliza-
se os valores de hj = 0.6, hav = 150, TRE = 15, Emf = 0.6, e as condi¢bes para os demais
pardmetros secundarios da Tabela 6.10.

Observa-se das Figuras 6.52 a 6.56, que os resultados preditos por redes neurais
estdo mais proximos dos valores desejados, quando os pardmetros secundarios nio sdo
considerados. O mesmo comportamento pode ser notado, quando outras condigbes sdo
usadas. A Figura 6.57 apresenta perfis de temperatura para as mesmas condigbes usadas nas
Figuras 6.52 4 6.56, entretanto, na condi¢io RN ¢d2, utiliza-se hav == 50 e os demais valores
dos parametros secundarios apresentados na Tabela 6.10.

Apesar do tipo de treinamento que esta sendo feito levar em conta a imprecisdo das
correlacBes, uma vez que para valores diferentes de pardmetros secundarios assume-se sem-
pre os valores corretos das saidas, os resultados preditos nfo sfo adequados. Este efeito
pode ser confirmado na Figura 6.57, onde a condicdo RN cd2 representa uma condi¢do de
treinamento (vide ultima condiciio da Tabela 6.9).

Apesar de alguns pardmetros secundarios, como a porosidade do leito, apresentarem
grande influéncia nos perfis de concentra¢fio e temperatura, a sua inclusio como neurénio na
camada input ndo torna a predigdo por redes neurais mais precisa. O que ocorre € exata-
mente o contrario, com o agravante de se ter uma rede mais complexa e um niimero maior
de comunto de trenamentos, o que pode levar a overffiting dos dados e tornar a conver-
géncia muito mais lenta.

Na proxima secgdo, a rede neural de projeto, desenvolvida no inicio da secgio 6.4.1,

sera treinada usando um novo tipo de conjunto de treinamento, onde todos os pardmetros
considerados como entrada da rede sdo alterados simultaneamente.

6.4.1.5 - Efeito do Conjunto de Dados de Treinamento

Nesta secgdo, o treinamento da rede € feito com pequenas perturbagdes simultineas
em todas entradas da rede. As condi¢Bes de treinamento sdo mostradas na Tabela 6.11.



173

Tabela 6.11: Condicdes de tremamento

parc. | total | condl | cond2 | cond3 | cond4 | cond5 | cond6 | cond7 | cond8 | cond9

Cc |0.0060]0.0078]0.006210.0064 | 0.0066 0.00680.007010.0072]0.00740.0076 {0.0078
o2 020 [ 020 { 021 | 019 [ 01951 020 | 0.18 {0175 | 017 { 024 | 021
co 0.0 0.0 0.0 10.0002].00015] 0.0 |.00017}.00018.00019.00009 | 00022
CO2 | 0.005 ] 0.005 | 0.006 | 0.004 |0.0045| 0.005 | 0.005510.0065| 0.007 {0.0075| 0.008
Ts 833 807 827 810 800 820 815 820 825 830 835
Tg 475 490 470 480 485 495 500 505 465 460 482
P 359 1 382 | 353 | 375 | 355 | 360 | 365 | 370 { 375 | 380 | 385
0. 1540 | 1540 | 1535 | 1530 | 1533 | 1545 | 1543 | 1550 | 1555 | 1560 | 1525

Cps | 1.005{1005| 100 | 110 | 095 | 100 | 085 | 080 | 1.05 | 1.15 | 120
VAZ | 253 | 2808 | 248 | 270 | 240 | 245 | 250 | 255 | 260 | 265 | 270
Fsrec | 225 | 1078 ] 220 150 100 200 120 130 146 160 170
Fse 307 13265 | 300 330 295 3060 285 315 320 325 335
Drif | 518 | 5.18 5.0 518 4.5 5.0 3.5 6.0 52 47 57
Dr 274312743 | 2.0 2.0 3.0 25 35 22 2.4 26 28
Dd 72 7.2 1.0 6.0 6.5 7.5 3.0 6.3 73 6.1 6.2
Hif | 671 { 671 { 601 | 571 { 471 | 771 | 571 5.0 55 6.5 7.0

Hr | 200 | 200 | 207 | 200 | 195 | 190 | 180 | 185 l’i.S 170 | 205
Hd 812 | 812 | 812 | 9.12 7.0 7.5 6.5 100 | 11.0 | 512 6.0

Tabela 6.11; Condicdes de treinamento ( continuagio)

conl0 | conil { conl2 | conl3 | conld | conl5 | conlé | conl7 | conl8 | conl® | com20

Cc 10.0080{0.0082|0.0058[0.0056{0.0057|0.0081|0.0077|0.0073]0.0071 | 0.0067 | 0.0065
02 0201 025 | 021} 019 | 019 | 0225 023 | 0235 020 | 0155} 0.20
CO |.00023].00024|.00025].00026 | .00014| .0001 | 0.0003|0.0005 | 0.0006 | 0.0007 | 0.0008
CO2 {0.0035{ 0.003 {0.0025] 0.002 | 0.007 | .0075 | 0.008 | 0.001 ] 0.0015}0.0085} 0.001
Ts 815 845 850 805 790 785 855 §60 817 843 313
Tg 457 503 507 | 467 | 473 510 508 483 482 | 493 515
P 356 | 395 | 345 34 335 33 4.0 325 | 373 | 363 | 383
o, 1520 | 1515 | 1510 | 1505 | 1500 | 1495 | 1565 | 1570 | 1540 | 1580 | 1585

Cps | 115 ] 123 | 1.07 | 097 | 1.03 [1.003| 107 | 1.001{ 109 | 1.13 | 1.14
VAZ | 275 | 280 | 285 1 290 | 295 | 300 | 305 | 310 | 235 | 230 | 225
Fsrec | 180 190 200 210 230 240 250 260 250 95 215
Fse 310 345 350 | 347 337 327 317 297 308 312 323
Dif | 5.1 43 5.3 54 495 | 490 | 485 | 480 52 4.7 4.65
Dr 30 2.1 2.3 27 29 31 33 34 265 | 275 | 285
Dl 6.4 6.6 6.7 6.8 6.9 7.1 7.4 7.6 7.7 7.8 7.9
Hilf | 75 8.0 85 58 6.8 6.3 5.3 6.9 7.7 8.3 6.7
Hr 210 | 215 ] 220 | 225 {230 | 235 | 240 | 202 | 204 | 222 | 218
Hd 6.5 5.3 412 8.3 6.7 7.3 6.9 8.1 805 | 795 | 785

Nas duas primeiras colunas tem-se as condi¢es padrdo de oxidagdo parcial e total
fornecidas pela Petrobras. As demais colunas mostram as perturbagdes soffidas em relagdo
as condi¢Oes padrdo.
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Neste caso, o treinamento foi feito para as posi¢des: x = 0.5m, x = 1.5m, x = 5.5m, X
=11.5m e x=27.5m. Um numero menor de pontos ao longo dos regeneradores foi escolhi-
do, a fim de diminuir o tempo de processamento, uma vez que o treinamento da rede, para
cada posi¢io, pode demorar varias horas.

Perfis de concentracdo e temperatura foram tragados a partir dos resultados de pre-
di¢do das redes neurais. Utilizou-se para tanto uma condigdo de treinamento e algumas
condigdes teste. As Figuras 6.58 a 6.62 apresentam variagGes de temperatura e concentra-
¢do quando a condigio de treinamento padrio de oxidag@o parcial ¢ utilizada. Observa-se
que os resultados preditos concordam bastante com os valores desejados.

Como condigdo teste, usou-se as condigdes 1, 2, 3 e 7 da Tabela 6.8, 0 que represen-
ta respectivamente as situagdes condl, cond2, cond3 e cond7 da tabela. As Figuras 6.63 a
6.67 mostram perfis de concentracio e temperatura para a condicio 1. Observa-se que as
predi¢des para esta condigdo de operagdo sdo adequadas, porém sdo menos precisas que as
obtidas no inicio da secg¢do 6.4.1, quando o primeiro tipo de conjunto de treinamento foi
usado,

As Figuras 6.68 & 6.72 apresentam predigOes para a condigdo teste 2. Neste caso, 0s
perfis obtidos por redes neurais divergem razoavelmente dos valores desejados. Também
nesta situagio, observa-se que os resultados obtidos, quando se usa o primeiro tipo de con-
junto de treinamento, sdo superiores.

As Figuras 6.73 e 6.74 mostram perfis de concentragdo de carbono para as condi-
¢Oes teste 3 e 7 respectivamente. Os resultados preditos por redes neurais apresentam uma
grande concordincia com os resultados desejados. Para a condigio teste 7, observa-se que
os valores preditos, para este novo tipo de conjunto de treinamento, 530 superiores.

De maneira geral, os resultados obtidos, quando o primeiro tipo de conjunto de trei-
namento ¢ usado, sao superiores. Entretanto, existem situagdes em que predigdes mais pre-
cisas sdo conseguidas do segundo tipo de conjunto de treinamento. Isto ocorre quando na
condigdo teste existe também alteragOes simultineas de todos os pardmetros, em relacio a
condi¢do padrio.

Uma situagdo intermedidria, onde no conjunto de dados entrada-saida fossem consi-
derados os dois tipos de dados de tremamento estudados, talvez fosse a escolha mais ade-
quada para o conjunto de dados entrada-saida. Antes de testar este outro tipo dados de
tretnamento, tenta-se melhorar os resuitados de predi¢do através de alteragdes na estrutura
da rede.

A estrutura da rede neural sera simplificada, a fim de diminuir 0 mimero de pesos e
bias e o numero de neurdnios. Uma rede neural de processo sera desenvolvida, onde as
dimensdes do sistema de regeneracdo ndo serdo mais considerados como neurdnios da ca-
mada input. Os resultados via rede serio menos genéricos, entretanto esta nova situaciio
pode ser mais vantajosa, se o grau de precisdo das predigdes for maior. Para a rede simplifi-

cada, utiliza-se o primeiro tipo estudado de conjunto de treinamento.
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6.4.2 - Desenvolvimento de Redes Neurais de Processo

Nesta sec¢do, considera-se que se deseja simular um sistema de regeneragio ja exis-
tente, onde ndo sdo possiveis alteragdes nas dimensdes dos equipamentos. Desta forma, seis
neurdnios da camada input serdo excluidos:

- Didmetro do reator de leito fluidizado (Drlf)

- Didmetro do reator de leito arrastado ascendente - riser (Dr)
- Didmetro do reator de fase diluida - freeboard (Dd)

- Altura do reator de leito fluidizado (Hrlf)

- Altura do reator de leito arrastado ascendente - riser (Hr)

- Altura do reator de fase diluida - freeboard (Hd)

Observa-se das condi¢des padrdo de oxidagdo parcial e total fornecidas pela Petro-
bras, que a composi¢do do ar de combustdo alimentado no regenerador € sempre igyal &
composigdo do ar atmosférico. Numa situagfio real de industria, dificilmente estes pardme-
tros seriam alterados. Desta forma, nesta rede neural simplificada, assume-se que a fragdo
molar de ar alimentado seja sempre constante, o que faz com que mais trés neurdnios do

input sejam excluidos;

- Fragdo molar de oxigénio em base seca (02)
- Fra¢do molar de monoxido de carbono em base seca (CO)
- Fragdo molar de dioxido de carbono em base seca (CO2)

Nos modelos deterministicos e nas redes neurais de projeto, a concentragio de hi-
drogénio ¢ um parametro predito. Observa-se que industrialmente, consegue-se medir a
saida do sistema de regeneragfio, a concentracio de coque. Como na oxidago deste hidro-
carboneto, a oxidag@io do hidrogénio € muito mais rapida que a do carbono, assume-se que a
concentragdo de coque, a saida do reator, seja igual a concentragdo de carbono, para efeito
de comparagio entre os resultados industriais e de simulag3o.

Se as saidas do conjunto de dados de treinamento fossem obtidas de medidas de
concentragio e temperatura ao longo dos leitos, e ndo de resultados de simulagio, certamen-
te a concentragdo de hidrogémo ndo seria considerada como um neurdnio da camada output,
pela dificuldade de medida deste pardmetro.

Nesta rede neural simplificada, sera também desconsiderada a concentracdo de hi-
drogénio. Isto exclui dois neurdnios da rede neural, um referente & camada output, e outro
referente a camada input.

Tendo em vista estas alteragdes, a rede neural simplificada tem a seguinte estrutura;

e Neuronios da Camada Output (6 neurdnios)
Concentragio de Carbono
Concentragdo de Oxigénio
Concentragio de Mondxido de Carbono
Concentracdo de Dioxido de Carbono
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Temperatura do Sélido
Temperatura do Gas

¢ Neuronios da Camada npur ( 9 neurénios)
Concentracdo de Carbono
Temperatura do Solido
Temperatura do Gas
Pressdo
Massa especifica do catalisador
Calor especifico do catalisador
Vazao massica do gas
Vazdo massica de catalisador
Vazdo massica de recirculagio interna de catalisador

¢ Neurdnios da Camada Hidden (5 neurdnios)

Como a estrutura da rede ¢ bem mais simplificada, e como o nimero de neurdnios
nas camadas input e output ndo ultrapassa 10, reduziu-se também o niimero de neurdnios na

camada intermediania. Posteriormente, serd observado que esta alteragio ndo traz prejuizo
nos resultados, e que as predigdes obtidas de uma rede com 5 ou 10 neurdnios na camada
hidden sio equivalentes em qualidade.

Observa-se que a rede neural neste caso fica muito mais simplificada. Na rede de
projeto tinha-se 19 neur6nios na camada input, contra apenas 9, na rede neural de processo.
O conjunto de dados de treinamento usado € aquele apresentado na Tabela 6.2, excluindo as
condigbes onde considera-se alteracio nos pardmetros que foram excluidos da camada
input. Por exemplo, as condigdes 4 e 5 devem ser desconsideradas, uma vez que a fragio
molar de oxigénio e de CO ndo sdo mais neurénios da camada impur, e assim por diante.
Usando este procedimento gera-se um conjunto de treinamento com 13 conjunto de dados
entrada-saida.

O treinamento da rede foi efetuado para as seguintes posigdes do leito: x = 0.5m, x =
1.5m, x =55m, x=11.5m, x = 27.5m, x = 34.5m. Foram obtidos perfis de concentragio e
temperatura preditos para a condi¢des de treinamento padrio de oxida¢dio parcial e para
algumas condigOes teste. As Figuras 6.75 a 6.79 mostram perfis obtidos da condi¢do de
treinamento. Observa-se bastante coeréncia nos resuitados, entretanto, observa-se que a
predi¢do de temperatura do solido € menos precisa se comparada com aquela obtida da rede
neural de projeto (Figura 6.41).

A Figura 6.80 apresenta perfil de concentragdo de carbono para a condigdo teste 1
(condl da Tabela 6.8). As Figuras 6.81, 6.82 ¢ 6.83 mostram perfis de carbono, CO e CO,
respectivamente para a condigio teste 2 (cond 2 da Tabela 6.8), ¢ as Figuras 6.84, 6.85 ¢
6.86 mostram perfis de carbono, oxigénio e temperatura do solido para a condi¢do teste 3
(cond3 da Tabela 6.8).
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Pode ser observado, que os valores preditos por esta rede neural de processo nio
representam bem as condi¢es teste, e que as predigdes obtidas através da rede neural de
projeto sdo superiores. Foi feito um teste a fim de verificar se a redu¢do do numero de
neuronios da camada hidden era a responsavel pela piora nos resultados. Para a posigdo x =
5.5 m uma rede foi treinada assumindo 10 neurdnios no Aidden. Através de graficos de dis-
persdo para os dois casos de niimero de neurdnios considerados, observa-se que ndo existe
melhora nos resultados, quando um maior numero de neurénios na camada intermediaria é
assumido.

A simplificagdo na estrutura da rede deveria trazer melhoras nos resultados. A im-
precisdo na predi¢io pode estar sendo gerada pela inadequacdo do conjunto de dados de
treinamento. Talvez a quantidade de dados entrada-saida nfo seja suficiente (somente 13
conjuntos sdo usados na rede de processo, contra 25 na rede de projeto). Na proxima sec-
¢do, ¢ o efeito do conjunto de treinamento apresentado a rede, na precisdo das predigdes,
sera avaliado.

6.4.2.1 - Efeite do Conjunto de Dados de Treinamento

O treinamente de redes neurais de projeto, foi reahizado utilizando-se dois tipos de
conjuntos de treinamento. Inicialmente considerou-se as duas condigGes padrdo e assumiu-
se para os demais dados entrada-saida alteragdes em apenas um pardmetros de cada vez.
Em seguida, o treinamento foi feito considerando alteragdes simultineas em todos os dados
entrada-saida.

Foi observado, na maior parte das vezes, que as predigdes sdo mais eficientes quando
o primeiro tipo de conjunto de treinamento era adotado. Entretanto, o segundo tipo de da-
dos entrada-saida mostrou-se mais eficientes em algumas condi¢des teste, onde muitos pa-
rAmetros eram alterados em relagdo & condi¢@io padrao. Concluiu-se portanto, que uma si-
tuagdo intermediaria, que levasse em consideragio os dois tipos de conjuntos de treinamen-
to, talvez fosse a condi¢@o mais adequada a ser empregada.

No treinamento da rede neural de processo, desenvolvido na secgdo anterior, obser-
vou-se que os resultados preditos ndo eram precisos. Concluiu-se que isto pode ser devido
ao fato do numero de conjuntos de dados entrada-saida ser muito pequeno, ndo sendo este
suficiente para um treinamento eficiente da rede.

Nesta secgdo, uma rede neural de processo sera desenvolvida. Assume-se que o
conjunto de treinamento seja composto pelas condigdes padrio de oxidagdo total e parcial, e
por uma série de conjunto de dados com alteragdes isoladas e simultineas dos pardmetros
em relagio as condiges padrio. O nimero de dados entrada-saida também sera maior,
sendo considerado 23 conuntos de treinamento.

Como na rede neural de processo assume-se que o sistema se regeneracio ja existe,
sera considerado neste processo de treinamento, que as caracteristicas do catalisador s3o
sempre as mesmas. Desta forma, assume-se que os valores de massa especifica do catalisa-

dor e de seu calor especifico ndo variam. Estes dois pardmetros ndo serdo mais usados
como neurdnios da camada inpus. Com isto, simplifica-se ainda mais a estrutura da rede
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neural, que ¢ composta agora por 7 neurénios na camada input, 5 no hidden, e 6 na camada
output. A estrutura desta rede neural pode ser vista na Figura 6.87.

Camada
Output
Camada
Hidden
Camagda
Input
T I T i f ] 1
Cel Ts0 Tg0 P VAZM Fsrec Fse
Entradas

Figura 6.87: Estrutura da rede neural de processo.

Nos dois tipos de conjuntos de treinamento considerados anteriormente, mas princi-
paimente no segundo tipo, assume-se que os valores de cada uma das entradas possam vari-
ar numa faixa muito grande. Por exemplo, assume-se que a fracio molar de oxigénio de
alimentagdo possa variar entre 0.15 4 0.25, quando na verdade, ela deve valer sempre 0.2
aproximadamente, Este fato ocorre para todas as variaveis da camada input.

Quando trabalha-se com faixa de operagdo muito grande, exige-se muito da rede
neural. Muitas das condi¢des propostas como dados de treinamento ndo sdo factiveis, devi-
do as proprias limitagdes das condigdes de operagdo da unidade industrial. Para um treina-
mento eficiente de uma rede neural, é interessante conhecer os extremos das faixas de vali-

dade para cada uma das entradas do conjunto de treinamento. O conjunto de dados entrada-
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saida ¢ entdo construido, considerando variagdes nas condigSes de operagio dentro da faixa
de validade estabelecida.

Uma estratégia foi usada para construir o conjunto de dados de treinamento, que
pode ser visto na Tabela 6.12.

Tabela 6.12: Conjunto de dados de treinamento usados para a rede neural de processo.

Cc0 Ts0 Tg0 P VAZM Fsrec Fse

ox. parcial | 0.0060 833 475 3.59 253 225 307
ox. total 0.0078 307 490 3.82 28.08 107.8 326.5
condigdo 1 | 0.0070 820 483 3.71 26.69 166.4 317

condicdio 2 | 0.0074 813.5 486.3 3.76 27.385 137.1 3216
condicdo 3 | 0.0065 826.5 478.8 3.65 26.00 195.7 311.86

condicdo 4 | 0.0072 833 475 3.59 253 225 307
condicio 5 | 0.0060 833 475 2.872 25.3 225 307
condi¢do 6 | 0.0060 900 475 3.59 253 225 307
condigdo 7 | 0.0060 833 530 3.59 253 225 307

condigdo 8§ | 0.0060 833 475 3.59 253 280 307
condicdo 9 | 0.0060 833 475 3.59 313 225 307

condigdo 10| 0.0078 807 490 382 337 107.8 326.5
condigdo 11| 0.0078 807 490 3.82 28.08 129.4 326.5
condigdo 12} 0.0078 807 490 3.82 28.08 107.8 3805
condicdo 13 | 0.0078 307 490 3.60 28.08 107.8 326.5
condigdo 14| 0.0078 820 490 3.82 28.08 107.8 326.5
condicdo 15| 0.0063 307 490 382 28.08 107.8 326.5
condi¢do 16| 0.0073 820 483 3.74 26.69 166.4 323.0
condigdo 17| 0.0070 810 483 3.78 26.69 166.4 312

condigdo 18 | 0.0074 817 486.3 3.76 28.0 200.0 321.6
condi¢io 19| 0.0076 813.5 480 3.76 27385 167 321.6
condi¢do 20| 0.0063 826.5 476 3.65 255 195.7 311.86
condicdo 21| 0.0061 826.5 488 3.65 26.00 195.7 311.86

Na Tabela 6.12, observa-se que as duas primeiras linhas representam as condigdes
padrio de oxidagdo total e parcial. A condicdo 1 representa uma média entre as duas condi-
¢Oes padrio, enquanto as condigdo 2 e 3 representam uma média ponderada. Na condigio
2, assume-se 25% dos valores de oxida¢do parcial, enquanto na condi¢io 3, considera-se
75%. Este procedimento garante que as condigdes de oxidacdo total e parcial representem
0s extremos permitidos para as varia¢des nos conjuntos de dados de treinamento.

Nas condigdes 1, 2 e 3, tem-se variagOes simultineas em todos os pardmetros, em
relagdo as condigBes padrdo. As condi¢Bes de 4 & 9 representam a condigfo padrio de oxi-
dagfio parcial com alteragdo em um pardmetro de cada vez. Altera-se respectivamente os
valores de Cc, P, Ts, Tg, Fsrec, VAZM.

As condigdes de 10 a 15 representam condiges de oxidagdo total com alteracio em
um pardmetro de cada vez. Altera-se respectivamente os valores de VAZM, Fsre, Fse, P,
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Tse Cc. Ascondigbes 16 ¢ 17 ; 18 e 19; 20 e 21 representam respectivamente as condigdes
1, 2 e 3 com alteragdes em 3 pardmetros. (Em 16 altera-se Cc, P e Fse; em 17 altera-se P,
Fse, Ts; em 18 altera-se Ts, VAZM e Fsrec;, em 19 altera-se Tg, Fsrec e Cc; em 20 altera-se
Tg, Cc e VAZM, e finalmente em 21 altera-se Tg e Cc).

Utilizando a estrutura de rede mostrada na Figura 6.87 e o conjunto de dados entra-
da-saida da Tabela 6.12, treinou-se a rede para algumas posigdes ao longo leito (x = 0.5m, x
= 1.5m, x = 11.5m e x = 27.5m). Os perfis de concentraciio e temperatura preditos para a
condi¢do de treinamento de oxidag@o parcial podem ser vistos nas Figura 6.88 2 6.92. Ob-
serva-se que os resultados preditos concordam bastante com os perfis desejados.

Perfis de temperatura e concentragio também foram obtidos para mais quatro condi-
¢Oes teste. As Figuras 6.93 e 6.94 mostram perfis de concentragdo de carbono para as
condigdes condl e cond2 da Tabela 6.8.

Mais duas condigGes teste foram usadas, e podem ser vistas na Tabela 6,13,

Tabela 6.13: Condigdes de ndo treinamento.

Ce0 Ts0 Tgo P VAZM | Fsrec Fse
condigio 22 | 0.0070 820 483 3.70 27.0 180 313
condiciio 23 | 0.0065 815 478 3.65 26.0 200 320

As Figuras 6.95 4 6.99 mostram predi¢gdes para concentragdes de todos os compo-
nentes e temperatura do solido para a condigdo teste 22, enquanto as Figura 6.100 a 6.104
apresentam perfis para a condi¢dio 23 da Tabela 6.13. Observa-se uma boa concordéancia
nos resultados, indicando alta precisio na simulagfio via rede neural, tanto para condigdes de
treinamento como para condigdes teste,

Observa-se também que, diferentemente do que ocorria nas redes neurais treinadas
anteriormente, a qualidade de predigio para dados de tretnamento € igual a qualidade de
prediciio para condigdes teste. Pode-se concluir que, o conjunto de dados de treinamento
adotado ¢ adequado, assim como a estrutura proposta para a rede neural.

A rede neural de projeto, desenvolvida anteriormente, € mais genérica e consegue
predizer bem as condi¢des de treinamento, mas pode trazer predigOes imprecisas para condi-
cdes teste, e por isso, para esta situagio, deve ser utilizada com cautela.

A rede neural de processo, desenvolvida nesta secgdo, é mais restrita, supondo que
as dimensdes dos equipamentos, propriedades do catalisador solido, assim como a composi-
¢do do ar de combustio nio mudem. Entretanto, ela consegue predizer com seguranga
condi¢Ges de treinamento e condigOes teste, sendo portanto mais confiavel.
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Observou-se dos treinamentos de redes neurais desenvolvidos neste trabalho, que a
necessidade de treinar a rede em diversas posigdes ao longo dos reatores, a fim de obter
perfis de concentragio e temperatura, ¢ um fator que consome um tempo de processamento
computacional muito grande, pois o treinamento em cada uma das coordenadas axiais con-
sideradas pode demorar varias horas em PC 586, 100MHz.

Além disto, ap6s o treinamento da rede, necessita-se guardar varios conjuntos de
pesos e hias (um conjunto para cada posigdo do leito treinada), a fim de simular o compor-
tamento dos regeneradores. Baseado nisto, foi proposta uma rede neural que considera a
posi¢do axial de treinamento como um neurdnio da camada inpur. Isto faria com que somen-
te um conjunto de pesos ¢ bias fosse necessario para a simulacio do sistema de regeneracio.
O estudo sobre a viabilidade desta proposta € assunto da proxima seccéo.

6.4.3 - Redes Neurais considerando a posicio axial como neurdnio input

A obtencio de um Unico conjunto de pesos e bias para predizer o comportamento do
sistema de regeneragdo seria um fator que simplificaria o processo de simulagdo. Entretan-
to, questiona-se se apenas um neurdnio a mais na camada input seria capaz de predizer per-
fis de concentracdo e temperaturas a0 longo do leito.

Vérias tentativas foram feitas, a fim de se conseguir este conjunto unico de pesos €
bias. Inicialmente, foi utilizada a rede neural de projeto. Quando esta rede era treinada,
eram utilizados 25 conjuntos de dados entrada-saida (Tabela 6.2), e o treinamento era efetu-
ado em 10 posigdes diferentes ao longo dos leitos.

O procedimento adotado foi considerar como conjunto de dados de treinamento os
25 conjuntos entrada-saida para todas as posi¢des de treinamento, Desta forma, o conjunto
de dados de treinamento para esta rede geneérica era constituido por 250 conjuntos de dados.
Apesar do nimero de dados ser bastante elevado, este procedimento foi considerado pois
desejava-se comparar os resultados desta rede genérica com aqueles obtidos da rede neural
de projeto desenvolvido na secgdio 6.4.1, e nenhuma informag¢io em relacfio as condigbes de
treinamento apresentadas i rede deveriam ser perdidas. Em relacdo a estrutura da rede, um
neurdnio a mais foi considerado na camada input, Isto permitiu que a coordenada axial fos-
se considerada como input.

Quando esta rede neural de projeto genérica comegou a ser treinada, a velocidade
em cada uma das itera¢Oes ficou extremamente lenta, em fungdo da grande quantidade de
conjuntos de treinamento. Além disto, o nimero de iteragGes necessarias para o treinamen-
to da rede é muito elevado. Apds mais de 200,000 iteragdes, chega-se a um erro de 0.17,
consumindo um tempo de processamento de mais de 90 horas, em PC 586, 100MHz. Como
o erro diminui exponencialmente com o nimero de iteragdes, o tempo de processamento
que seria gasto até se atingir o erro permitido seria inconveniente para aplicagdes praticas.
Portanto, concluiu-se que o tremamento para este tipo de rede era inviavel,
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Uma outra tentativa foi feita, utilizando desta vez, uma rede neural de processo. Fol
adotada inicialmente a estrutura de rede que considera as propriedades do catalisador ( p, e

Cps) como neurdnios da camada input.  Como pode ser visto anteriormente, este tipo de
rede foi treinada para 6 pontos ao longo do comprimento, usando 13 conjuntos de dados de
treinamento. Na rede neural de processo genérica foram considerados todos estes conjuntos
de dados entrada-saida para cada uma das posigdes axiais, o que totalizou 78 conjuntos de
dados de treinamento. Novamente, observou-se que o tempo de processamento gasto seria
muito alto, € o treinamento inviavel. Alguns dados do conjunto de treinamento foram des-
considerados a fim de tentar agilizar a convergéncia, entretanto esta tentativa também ndo
viabilizou o treinamento da rede neural.

Um ultimo teste foi realizado, considerando a rede neural de processo da secgdo
anterior, onde assume-se que as caracteristicas do catalisador (o, e Cps) se mantém cons-
tantes. O conjunto de dados de treinamento foi simplificado, de forma a s6 considerar 27
conjuntos de dados entrada-saida. Apenas alguns conjuntos de treinamento, apresentados
na Tabela 6.12, sdo considerados, e para cada um deles, assume-se somente trés posigcdes
axiais. As posi¢des da coordenada axial e as condigdes de treinamento consideradas podem

ser vistas na Tabela 6.14.

Tabela 6.14: Condigbes de treinamento para a rede neural de processo genérica.

Condigdo Posi¢io (m)
oxidacdo parcial 0.5 55 11.5
oxidacdo total 275 0.5 5.5
condicdo 4 11.5 275 05
condigdo 5 5.5 11.5 27.5
condigdo 10 0.5 55 11.5
condigdo 11 275 0.5 5.5
condic¢do 12 11.5 27.5 05
condi¢do 6 55 115 27.5
condi¢io 7 0.5 5.5 11.5

O tremamento foi realizado, e a convergéncia foi obtida apés 151119 iteragBes, o
que correspondeu a aproximadamente 6 horas de processamento na mesma maquina refe-
renciada anteriormente. As predigOes obtidas da rede neural de processo genérica, para a
condigdo de treinamento de oxidagdo parcial, podem ser vistas nas Figuras 6. 105 a4 6.109. O
mesmo comportamento foi observado para condigdes teste ou de nio treinamento.

Observa-se que os resultados se comportam como se a rede ainda nfo estivesse trei-
nada. Um comportamento semelhante foi observado na secgfio 6.3, para o treinamento de
uma rede de caso estudo. Apos a etapa de treinamento, o conjunto de pesos e bias gerado
¢ tal, que independente do conjunto de condi¢Bes fornecido a rede (com diferengas nas posi-
¢Oes axiais), os resultados sdo sempre os mesmos.
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O erro permitido no critério de convergéncia é o mesmo considerado em todos o0s
treinamentos efetuados neste capitulo. A utilizagdo de um erro permitido menor inviabiliza-
ria 0 processo de treinamento deste tipo de rede, pois o tempo de processamento despendi-
do seria muito grande. Além do mais, a diminui¢do no erro permitido ndo garante que se
tenha bons resultados, pois a ma qualidade nas predigdes pode ser devido a outros fatores.

Um dos fatores, que pode ser responsavel por esta insensibilidade a variagdes nos
dados de entrada, pode ser a inadequagio do conjunto de dados de treinamento. Qbservou-
se que quando uma rede neural de processo era treinada para uma dada posigdo especifica
do leito, resultados inexatos eram conseguidos se um comjunto com 13 dados de treinamento
era apresentado a rede. Para esta rede neural de processo genérica, foram fornecidos 27
dados entrada-saida. Como deseja-se que a rede seja capaz de fornecer valores de 6 pro-
priedades do leito, para varias posigdes axiais dos reatores, conclui-se que 27 conjuntos de
dados de treinamento ¢ uma quantidade insuficiente de dados, o que torna a rede incapaz de
simular resultados coerentes.

Neste sentido, existe um problema dificil de solucionar, pois se muitos dados de trei-
namento forem fornecidos, aumenta a possibilidade de se obter uma rede com melhor grau

de predigio, mais em contrapartida, o tempo de processamento para a fase de treinamento
se torna absurdo, o que torna o processo inviavel. Por outro lado, se poucos dados de trei-
namento forem fornecidos, o treinamento € possivel, porém a qualidade de predigio da rede
neural é baixa.

A utilizagdo de uma rede neural, capaz de gerar perfis de propriedades utilizando
apenas um unico conjunto de dados de pesos e bias, pode ser eficiente em casos onde se
tenha uma estrutura simplificada na rede, com poucos neurénios na camada input, hidden e
principalmente na camada oufput.

Para o sistema de regeneracéio de particulas que esta sendo simulado, a methor forma
de se obter predigdes de perfis de concentragdo e temperatura € através do treinamento da
rede nas diversas posigdes do leito. A boa qualidade nas predigdes obtidas compensam a
inconveniéncia de se ter varios conjuntos de pesos e bias.

Em todos os treinamentos efetuados até agora neste capitulo, foram adotadas redes
neurais de retropropagacio, onde todas as variaveis do sistema (temperatura do gas, solido,
e concentragdes do carbono, oxigénio, CO e CO,) eram determinadas via redes neurais.

Na proxima secgdo, sera utilizado um modelo hibrido com redes neurais para a simulagdo
da unidade de regenerag@o, onde apenas as temperaturas serfo obtidas através do treinamen-
to de redes.

6.5 - Modelo Hibrido com Redes Neurais para simulacéo do sis-
tema de regeneracio

Um modelo hibrido com redes neurais combina modelos deterministicos com redes
neurais, que sio usadas para estimar parametros do processo que sio dificeis de se obter
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através da modelagem. Uma representacdo esquematica de um modelo hibrido com redes
neurais ¢ mostrado na Figura 6.110.

A rede neural recebe como entrada as varniaveis do processo e prové uma estimativa
de valores de parametros atuais. A saida da rede serve como entrada para o modelo deter-
ministico, que gera como saida, valores de variaveis do processo que serdo usados nova-
mente como entrada da rede neural, na proxima sequéncia de calculos.

Foi observado nos Capitulos 3 e 4, que quando a modelagem heterogénea era usada,
as equagOes de balango de energia geradas apresentavam dois parametros de dificil quantifi-
cacdo, sendo necessario ajusta-los. Nesta secgfo, a modelagem do sistema de regeneracio ¢
feita usando modelos deterministicos para representar as equagdes de balango de massa.

m |

—p| Rede Neural

Xp Uy
* + P
Mode;l(? Dem
fermimstico
X k+t
pm T

Figura 6.110: Estrutura de um modelo hibrido com rede neural.

Utiliza-se as equag¢des do modelo grid heterogéneo, para representar o reator de
leito fluidizado, e as equacdes do modeio PFR heterogéneo, para representar o riser ¢ free-
board. As equagdes de balango de energia destes modelos ndo serdo usadas. Em vez disso,
utiliza-se redes neurais para a determinagdo dos perfis de temperatura do gas e sélido. Este
procedimento elimina o problema de ajustes de parametros do modelo.

O modelo genérico hibrido com redes neurais apresentado na Figura 6.110 pode ser
definido especificamente para a modelagem do sistema de regeneragdo. A varidvel x repre-
senta as concentragfes de alimentagfo dos componentes e a variivel u representa as tempe-
raturas de entrada. O termo #m representa pardmetros que néo serdo usados no balango de
massa, mas sim, somente no balango de energia.

A rede neural recebe como entrada os valores de x, # e fm e gera como saida as tem-
peraturas do sélido e gas a uma determinada posi¢éio do leito, onde foi feito o treinamento.
Se o treinamento fosse feito nas mesmas posigdes em que foi feito o treinamento da rede de
retropropagacio (secgdo 6.4), esta posi¢do seria em x=0.5m. Estas temperaturas sdo repre-

sentadas pelo parfmetro p na Figura 6.110.
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As equagdes de balango de massa sdo entio resolvidas através de algum método
numeérico, no caso, o método de colocagdo ortogonal. Os valores de concentra¢do e tempe-
raturas iniciais sdo lidos, assim como pardmetros usados no balango de massa, este ultimo
representado pela variavel pm na Figura 6.110. S#o lidos tambem os valores de temperatura
gerados pela rede (varidvel p). As concentragdes dos componentes a altura da primeira po-
si¢do de treinamento sdo calculadas.

As concentragdes e temperaturas desta posigdo axial servem agora como entrada
para a rede neural e para o modelo deterministico, que geram respectivamente as temperatu-
ras e concentragdes para a segunda posicdo de treinamento, e assim sucessivamente até
atingir o final do sistema de regeneraco.

Um método numérico adequado deve ser adotado para a resolugdo das equagdes de
balango de massa. Na rede neural de retropropagag¢io, o método de Runge-Kutta foi adota-
do para gerar os perfis de temperatura e concentragdo que sio usados no conjunto entrada-
saida de treinamento. O método de Colocagdo também poderia ser usado, sendo igualmente
eficientes em relacdo ao treinamento da rede.

Para o caso da rede neural hibrida, a situaco ¢ diferente. No método de Runge-
Kutta as equacdes de balango de massa devem ser resolvidas a cada passo de integragdo, e
portanto a rede neural também deve ser treinada a cada incremento. No caso do método de
Colocagio Ortogonal, as equagdes de balango sfio resolvidas apenas nos pontos de coloca-
¢d0, e a rede neural precisa ser treinada poucas vezes. Isto representa uma grande economia
no esforco computacional, Neste trabalho, utiliza-se 0 método de Colocagio Ortogonal
para a resolucdio das equacgdes de balango de massa do modelo deterministico.

Para o caso da rede neural de retropropagacdo apresentada na secgdo 6.4, as concen-
tracdes e temperaturas desejadas (de saida) dos exemplos de treinamentos eram obtidas via
simulagdo de um modelo deterministico. No treinamento da rede para o modelo hibrido, s6
necessito conhecer os perfis de temperatura ao longo do leito, e se estes forem determinados
através de dados experimentais, a simulagio via modelos deterministicos ndo seria necessa-
ria para a geragdo dos conjuntos de dados de treinamento.

Como visto no Capitulo 4, as temperaturas no sistema de regeneragdo estio sendo
medidas em trés posi¢des ao longo dos reatores, A Figura 6.111 mostra um perfil de tem-
peratura obtido da simulagdo de modelos deterministicos, onde os simbolos representam as
posi¢les onde existem termopares. Um ajuste inicial das temperaturas nestas trés posicdes
mostra uma pequena divergéncia nos resultados, na regido do leito fluidizado. Se fosse dis-
ponivel mais um ponto de leitura, o que é viavel do ponto de vista industrial, seria possivel
ajustar uma curva que praticamente coincide com o perfil de simulagio.

A Figura 6.112 ajusta a curva usando uma equacdo para os dois primeiros valores de
leitura e temperatura de entrada, e outra curva para as duas ultimas temperaturas. Observa-
se que os resultados ficam bastante proximos. Portanto, a utilizagio de modelos hibridos
associando modelos deterministicos com redes neurais, apresenta uma solugdo bastante

pragmatica para a simulacio do sistema de regeneragio.
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Na proxima sec¢do, a estrutura da rede neural usada para predizer perfis de tempera-
tura sera definida, e na secgdo 6.5.2, sera desenvolvida uma metodologia para a obtengido
simultinea dos perfis de concentragio, via modelos deterministicos e perfis de temperatura,
via redes neurais.

6.5.1 - Estrutura da Rede Neural

Deve-se determinar a estrutura da rede neural, com a definicdio dos neurdnios da
camada input, output e hidden. Foi considerada, no modelo hibrido com redes neurais, uma
rede neural de projeto. Esta rede serd mais simplificada que a rede neural de retropropaga-
¢do de projeto (desenvolvida na secgdo 6.4) pois pardmetros, como condigdes de operagdes
¢ geometria do sistema, usados no balango de massa, ndio sdo usados como entrada para o
treinamento da rede. Esta hipotese ¢ feita, pois assume-se que o efeito destes pardmetros ja
estejam sendo levados em considerag¢do, uma vez que sdo utilizados nas equagdes de balan-
¢o dos modelos deterministicos. Os neurdnios da camada input sio:

1 ) Concentragdo de Carbono

2 ) Concentragio de Hidrogénio

3 ) Concentragfio de Oxigénio

4 ) Concentragio de Monoxido de Carbono
5 ) Concentragéo de Didxido de Carbono
6 ) Concentragio de Agua

7 ) Temperatura do sélido

8 ) Temperatura do gas

9 ) Calor especifico do solido

10) Vazio massica do gés

11) Altura do reator de leito fluidizado
12} Altura do riser

13) Altura do freeboard

14) Didmetro do reator de leito fluidizado
15) Didgmetro do riser

16) Diametro do freeboard

Existern 16 neurdnios na camada input. As concentragdes dos componentes e tem-
peraturas correspondem a condi¢fes de entrada da secgiio onde o treinamento esta sendo
feito. Quando o reator de leito fluidizado esta sendo considerado, a concentragdo dos gases
representa uma média entre as concentragdes na fase bolha e emulsio. Em relacdo a camada
hidden, considera-se que existam 10 neurdnios.

Os outpus da rede sfo as temperaturas da fase sélida e gasosa nos pontos de coloca-
¢8o. Para exemplificar, considere que o treinamento de uma rede neural, para simular o
comportamento do riser, esteja sendo feito. Se forem considerados 3 pontos de colocagio
internos, ent@o existirdo 8 neurdnios na camada output. Trés deles representam as tempera-

turas do solido nos pontos de colocagiio interno, outros 3, representam as temperaturas da
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fase gasosa, também nos pontos de colocagdo interno. O sétimo e oitavo neurdnio repre-
sentardo as temperaturas da particula e da fase gasosa respectivamente a saida do riser.

Observa-se que para 20 metros de reator, somente um treinamento na rede deve ser
feito, mostrando a supernioridade do método de Colocag@io Ortogonal frente ao método de
Runge-Kutta na simulagdo via modelos hibridos com rede neural.

Esta idéia, de calcular as temperaturas ao longo de 4 posigdes axiais do leito, pode
ser estendida para um modelo hibrido com redes neurais, que usa Runge-Kutta para resolu-
¢30 dos balangos de massa. Se forem considerados as saidas da rede como sendo as tempe-
raturas do gas e solido nas posigdes h, 2h, 3h, . . ., #h, onde h é o tamanho do passo de
integragdo, o mimero de vezes que a rede deve ser treinada diminui em » vezes.

Entretanto, # ndo deve ser muito grande, pois como visto anteriormente, uma grande
quantidade de neurdnios torna a fase de treinamento muito lenta. Se fosse considerado pas-
so de integragdo (h) igual a 0.1, seriam necessarios 400 neurdnios na camada oufput
{n=200) para poder fazer um Unico treinamento no riser. Se uma quantidade menor de
neurdnios for considerada, entdo deve-se dividir 0 riser em secgbes e treinar separadamente

cada uma delas.

Mesmo usando este procedimento, o nimero de treinamentos necessarios quando o
método de Colocagdo Ortogonal € considerado € menor.

No treinamento de redes neurais de retropropagacio de projeto, foi observado que
era necessario fazer uma aproximacdo para fixar as condigdes a x=34.5m (utilizadas como
saidas do conjunto de dados de treinamento), se o somatorio das 3 alturas dos reatores de
uma determinada condi¢do de treinamento era inferior a este valor. Neste caso, assumia-se
que as condi¢des a saida do sistema de regenerag@o eram iguais as condi¢Bes em x=34.5m.
Uma outra vantagem do método do Colocagdo Ortogonal, € que nfo ¢ necessario fazer ne-
nhuma aproximagdo para fixar as temperatura em x = 34.5m. As temperaturas sdo determi-
nadas sempre nos pontos de colocacdo, independentes de onde estes pontos estejam em re-
lac@o & coordenada axial.

Na proxima sec¢do, aplica-se o modelo hibrido com redes neurais para a simulacio
do sistema de regeneracdo.

6.5.2 - Aplicacido do Modelo Hibrido comn Redes Neurais na simulacio do
sistema de regeneracio,

O treinamento da rede neural sera feito em 9 secgdes do sistema de regeneracio,
gerando 9 conjuntos de pesos e bias. E feito um treinamento no riser, um no freeboard, um
na zona de mistura perfeita e 6 na regido de bolhas do leito fluidizado (treinamento a cada
metro da regido de bolhas).

Os conjuntos entrada-saida de treinamentos sdo gerados de forma analoga ao que foi
feito para a rede neural de retropropagagéo de projeto. Considera-se as duas condigdes de
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operagdo fornecidas pela Petrobras, ¢ faz-se alteragbes em cada uma das entradas separa-
damente.

As condicbes de operagido padrio sdo apresentadas na Tabela 6.3. A Tabela 6.15
mostra os demais conjuntos de treinamento, com as alteragdes feitas nos pardmetros em
relagdo a condigio padrio.

Na fase de aprendizado, fez-se o escalonamento dos valores do conjunto de treina-
mento entrada-saida entre 0 e 1. Os valores considerados maximos e minimos para cada
pardmetro muda conforme a regido do reator considerada.

O treinamento da rede é feito, gerando as temperaturas do gas e sélido nos pontos
de colocagdo, para diversas condigbes de operacdo desejadas. Utilizando estes valores, o
sistema de equagdes de balango de massa é resolvido, pelo método de Colocagio Ortogonal.
Este procedimento gera perfis de temperatura e concentragdo ao longo dos reatores. Os
resultados obtidos do modelo hibrido com redes neurais s#0 comparados com os perfis de
temperatura e concentragio obtidos do modelo deterministico desenvolvido no Capitulo 5.

Tabela 6.15 - Conjunto de dados entrada-saida de treinamento

Conjunto entrada/saida condigio alteracéo
3 oxidacdo parcial Cc=0.0072
4 oxidagdo parcial 02 = 0,0210036
5 oxidacdo parcial C0=0.0000457
6 oxidagdo parcial C0O2 = 0.0005484
7 oxidagdo parcial H20 = 0.0028308
8 oxidagdo parcial Ts =900
9 oxidagdo parcial P=2 872
10 oxidagao parcial Fsrec=280
11 oxidac#o parcial VAZM =313
12 oxidacio parcial Fse = 250
13 oxidagio parcial Tg =525
14 oxidagdo total VAZM=32 08
15 oxidagdo total Fsrec=125 8
16 oxidagio total Fse=380.5
17 oxidacdo total Drlf=4 88
18 oxidagdo total p,=1232
19 oxidacdo total Cps=0.804
20 oxidacdo total Dr=3.0
21 -oxidagao total Dd=6
22 oxidagio total Hrlf=7.5
23 oxidagdo total Hr=24
24 oxidacdo total Hirlf=5.5
25 oxidacdo total Hd=5 4




Temp. Solido (K)

B50 e Real
| EESEE] interpoiando 4 pts
i ook interpolando 3 pis
BOD Frrrrmrrmr e ey
10 20 30 40
Comprimento leito total (m)

Figura 6.111: Ajuste de dados industriais

w
B

1040?
1000 5 I
960
9203
880 7
] —— HIBRIDA
E ——— 0
840: LANL I B LA A L A B L T
0 10 20 30

Figura 6.113: Perfil de temperatura do soélido

40

0.004 -
0.003
2 I
5 0.002 -
0.001 -
] —— HIBRIDA
e €0
0.000 T T
0 10 20 30

Figura 6.115: Perfil de carbono

198

1600 ~ —
:..e: ; Pl
— ‘ Wm::_m-»
o
-
—
95
% —-— Real
= ] LT inier;)oiando 3 pts
- E wrE4y interpolando 2 pts
- 8003"\"\'\\ AL B e B H"l\:[l‘”?“p:‘
10 20 30 40
Comprimento leito total (m)
Figura 6.112: Ajuste de dados industriais
10400 - 3
800
2 600
400 -
— HIBRIDA
] v (00}
R A —

0

10 20 30 40

Figura 6.114: Perfil de temperatura do gas

0.00020

0.00015
=
730.00010

0.00005

0.00000

i

I

LAl

—— HIBRIDA
s 20

0 10 20 30 40

Figura 6.116: Perfil de hidrogénio



0.020 -

:

0.015 -

-— HIBRIDA

et (00

8V, ;
o 0.010 g

0.005 -
]
G000 ST e T
0 10 20 30 40
Figura 6.117: Perfil de oxigénio
0.0080 - o
0.0060 /
’ ——— HIBRIDA
- s ()
35 0.0040
0.0020 -
0.0000 Frrrmr et T e
0 10 20 30

Figura 6.119: Perfil de dioxido de carbono

40

1080
1060@ e
1040 3
,“*10803
10003
980 1
960 1 ——— HIBRIDA
: ————— 0
0 10 20 30 40

199

0.0030 -
0.0020 - 5 ~-— HIBRIDA
- 3[ x
0.0010 AN
\'\‘.‘?:\% .-
0.0000 e e e Ry
0 10 20 30 40

Figura 6.118: Perfil de monoxido de carbono

$.0035 E!
0.0030 -
! ——— HIBRIDA
o 0.0025 4 e (O
Ak E:
s 3
0.0020 7
0.0015 -
00010 Frrrrmrrrr ey
0 10 20 30 40
Figura 6.120: Perfil de agua
980 - I
,./)'/f e
2604 S
940 3
i 920

880 4 ~—— HIBRIDA

e OO

e S —
0 10 20 30 40

Figura 6.121: Perfil de temperatura do solido Figura 6.122: Perfil de temperatura do solido



200

As Figuras 6,113 4 6.120 mostram perfis de temperatura e concentragio obtidos para
o caso da condigdo de operagdo padrio de oxidagdo parcial. Observa-se que os perfis de
concentragdo sa0 praticamente coincidentes, estando as maiores divergéncias nas curvas de
temperatura. A entrada do reator, as reagdes quimicas ocorrem mais rapidamente, Como no
inicio do leito, as temperaturas ndo divergem muito, os perfis de concentracfio nio sdo
muito afetados.

As diferengas entre os perfis de temperatura sdo devidas ao acumulo de erros. Du-
rante a simulagfio, a partir da segunda sec¢do do reator, as entradas da rede neural niio cor-
respondem mais aos valores reais. Este erro vai aumentando conforme as outras seccdes
vio sendo simuladas.

No processo de acamulo dos erros, foi observado que os maiores desvios nas tem-
peraturas determinadas por redes neurais, sdo devido aos desvios das entradas de temperatu-
ra e ndo de concentragio, provando mais uma vez que o sistema fisico é mais sensivel a
temperatura que a concentragdo.

Uma vez que as maiores divergéncias acontecem nos perfis de temperatura, as Figu-
ras 6.121 e 6.122 mostram apenas as curvas de temperatura do sélido para duas condigdes
de operagdo diferentes. Os demais perfis de concentragdio ficam praticamente coincidentes.

6.6 Conclusies

Neste capitulo, foram aplicadas redes neurais de retropropagagéio e modelos hibridos
com redes neurais, a fim de simular o sistema de regeneragdo. As varidveis preditas sdo as
concentragdes de carbono, oxigénio, CO ¢ CO,, e as temperaturas do gas e solido para

diversas posigdes axiais a0 longo dos trés vasos de reagdo.

Durante a simulagio via redes neurais de retropropagago, foram feitos estudos a fim
de verificar o efeito da estrutura da rede e do método de otimizagéo, na velocidade de trei-
namento e na precisio das predigdes.

Observou-se que o método Gradiente Conjugado, que leva em conta o termo do
momento, € superior ao método Gradiente. Quando se utiliza o primeiro método, a con-
vergéncia durante a fase de treinamento ¢ muito mais rapida, e a precisdo nos resultados,
para as duas situagOes consideradas, ¢ semelhante.

Foi feito também um estudo para verificar o efeito da taxa de aprendizagem e do
termo do momento. Observou-se que quanto maior 77 € « , mais rapidamente atinge-se 0
minimo erro permitido. No caso do treinamento da rede de projeto de retropropagacgio a
posigdo x = 0.5 m, observou-se que era possivel a utilizagdo de valores elevados de 77 ¢ «,

sem que houvesse problemas de oscilagdes ou menos precisio nos resultados. Em alguns
outros treinamentos efetuados durante o decorrer deste capitulo, foi observado que o uso de
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valores elevados de 7 e «, fazia com que oscilagdes ocorressem. Este fato foi especial-

mente observado para as redes neurais que consideravam as posi¢fes axiais como neurénios
da camada input.

Estudou-se também o efeito do numero de neurdnios da camada Aidden na eficiéncia
das redes neurais. Observou-se que ndo existe uma relagdo direta entre a quantidade de
neurdnios ¢ velocidade de convergéncia. Em relagfo a qualidade de predicéo, notou-se que
para todos os casos estudados, a qualidade era semelhante. Uma rede neural complexa, com
grande quantidade de neurdnios pode gerar overffiting nos dados. Por outro lado, um mi-
mero muito pequeno de neurdnios pode fazer com que a rede seja pouco flexivel. Desta
forma, concluiu-se que para a rede neural de projeto, 10 neurdnios na camada intermediaria
parece ser uma quantidade adequada, enquanto sdo adotados 5 neurdnios para a rede neural
de processo. O numero de neurdnios no hidden é diminuido no caso da rede de processo,
pois a quantidade de neurGnios na camada inpuf € menor neste tipo de rede. Foi observado,
que para redes de processo, os resultados mantém o mesmo grau de precisdo se 10 neurdni-
os forem considerados.

Mesmo que um pardmetro afete grandemente os perfis de concentragdo e temperatu-

ra, como ¢ o caso da porosidade do leito; se este pardmetro ndo é medido diretamente, e
pode ser obtido através de correlagbes, entdio ¢ conveniente nio o considerar como um
neurdnio da camada input. Geralmente, a correlagdo utiliza variaveis que ja estdo sendo
consideradas como neuronios da camada /npuf. Além disto tem-se mais dois inconvenien-
tes, O primeiro é que a estrutura da rede neural acaba ficando muito mais complexa, devido
a maior quantidade de unidades consideradas, e em segundo lugar, pode-se ter o problema
de imprecisio nas predigdes, devido as margens de erro que existem nos calculos por corre-
lages.

Observou-se que o tipo de conjunto de treinamento apresentado a rede neural tem
grande influéncia na qualidade das predigdes. Durante o treinamento da rede neural de re-
tropropaga¢do de projeto, dois tipos de conjuntos de tremnamento foram considerados, Ini-
cialmente, considera-se que os dados entrada-saida correspondam as condi¢Oes padrio de
oxidacdo parcial e total, ¢ as condi¢Bes geradas via variagOes isoladas em cada um dos pa-
rimetros da entrada. Num segundo procedimento, as duas condigdes padrio foram nova-
mente consideradas, porém desta vez, os demais conjuntos de treinamento foram obtidos
assumindo variagbes simultineas em todos os pardmetros em relaciio a condigio padriio.
Foi observado, que para a maior parte dos casos, predigdes melhores sdo obtidas quando o
primeiro procedimento é adotado. Nota-se entretanto que, para algumas condigBes teste,
onde altera-se todos 0s parametros em relacdo a condigido padrio, predigbes mais precisas
sdo obtidas quando o segundo tipo de conjunto de treinamento é adotado. Observou-se
também que, nos dois casos considerados, resultados mais préximos dos valores desejados
sdo conseguidos quando condigBes de treinamento sdo usadas. Concluiu-se que, um con-
junto de treinamento ideal talvez fosse aquele que levasse em consideragio os dois tipos de
dados entrada-saida testados. Este novo tipo de conjunto de treinamento idealizado foi
adotado no treinamento de uma rede neural de processo.

Duas redes neurais de processo foram consideradas. Inicialmente considerou-se que
as dimensdes dos equipamentos e fragdes molares dos gases de combustdo se mantinham
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invariaveis, ¢ em seguida, assumiu-se que também as propriedades dos catalisadores (massa
especifica e calor especifico) eram fixas. As redes de processo sdo mais restritas, uma vez
que assume-se que varios pardmetros de projeto se mantém constante, entretanto, elas tem a
vantagem de gerar uma estrutura de rede muito mais simplificada, com um namero muito
menor de pesos e bias, 0 que agiliza a fase de treinamento.

No primetro tipo de rede de processo considerado, assumiu-se um numMero pequeno
de conjunto de dados de treinamento (13 dados entrada-saida). Os resultados preditos ndo
apresentaram uma boa qualidade, mostrando que o treinamento ndo ¢ eficiente se poucos
exemplos s3o apresentados a rede. Na segunda rede de processo considerada, assumiu-se
um conjunto de treinamento com 27 conjuntos de dados. Além disto, os dados entrada-
saida levavam em considera¢fio alterago isoladas e simultineas nos parémetros, em relaco
a condi¢do padrdo. Observou-se, que para este caso, obteve-se os melhores resultados de
predigdo, principalmente em relagdo as condigdes teste, mostrando a importincia de se es-
cother um conjunto de treinamento adequado.

No processo de simulagio via rede neural, os perfis de concentragdo e temperatura
eram obtidos atraves de treinamentos ao longo de diversas posi¢des ao longo do leito. Isto

faz com que sejam gerados varios conjuntos de pesos e bias. Tentou-se obter um unico
conjunto de pesos e bias, capaz de simular as condigdes ao longo de todo o sistema de rege-
neragdo, através da utilizagido da vandvel coordenada axial como um neurdnio da camada
input.  Quando este procedimento ¢ adotado nas redes neurais de projeto, ou quando utili-
za-se um grande conjunto de dados de treinamento, observa-se que o tempo de processa-
mento gasto na fase de treinamento ¢ muito alto, inviabilizando a utilizagdo deste tipo de
rede. O treinamento so foi possivel, quando a rede neural de processo mais simplificada foi
considerada ¢ 0 numero de conjuntos de treinamento foi reduzido ( 27 dados). Entretanto,
os resultados preditos por esta rede eram ruins, sendo insensiveis as variagbes nas entradas.
Concluiu-se que redes neurais, considerando a posi¢do axial como um neurdnio da camada
input, ndo sio eficientes para predizer o comportamento de sistemas complexos, como € 0
caso do sistema de regeneragio de particulas.

Um modelo hibrido com redes neurais foi também proposto na simulagéio do sistema
de regeneragio. Os perfis de temperatura sdo preditos via rede neural, enquanto as concen-
tragdes sio obtidas pelas equa¢Bes de modelos deterministicos. E mostrado que a utilizacio
do método de Colocagdo Ortogonal € superior, em relagdo ao método de Runge-Kutta na
resolugio das equagdes de balanco de massa. Quando o primeiro método € adotado, o ni-
mero de treinamentos necessarios € bastante reduzido.

Perfis de temperatura e concentragdo ao longo dos trés vasos de regeneracio, obti-
dos de modelos deterministicos e a partir da simulagio por modelos hibridos com redes neu-
rais, sdo comparados. Conclui-se que o caso hibrido consegue predizer bem resultados,
principaimente os perfis de concentragdo. As curvas de temperatura s30 um pouco mais
divergentes, devido ao acumulo de erros. As entradas para a simulagdo da segunda secgio
de treinamento correspondem a valores preditos, e ndo os desejados. Este erro vai aumen-
tando a medida que se avanga axialmente ao longo dos leitos.
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Comparando a rede neural de retropropagacdo e o modelo hibrido com redes neu-
rais, em relagio a concentracio de alimentagdo (considerada como neurdnio da camada
input), observa-se que no primeiro caso, o mput de concentragdo € sempre considerado
entrada do sistema de regeneragdo (em x=0). No modelo hibrido, assume-se que a concen-
tracao inicial seja igual a concentrac@o de saida da secgio treinada anteriormente.

Se na rede neural de retropropagacéio ndo fossem consideradas as condi¢des em x=0,
haveria acimulos de erros. Durante a fase de treinamento no existiria problema, pois teori-
camente conhece-se as concentragdes e temperaturas em varias alturas do leito. Apos o
treinamento, assume-se que ndo se conhece perfis de temperatura e concentragdo para
aquela dada condigdo de operacdo, entdo a entrada da segunda secgdo deveria ser a saida
da primeira, e assim por diante, gerando o acimulo de erros. Quando a concentra¢do da
entrada é considerada em x=0, nio existe este tipo de problema, ¢ a simulacgio é feita como
se fossem calculadas as condi¢des de saida de reatores com altura cada vez maior.



Capitulo 7

Conclusoes e Trabalhos Futuros

Neste capitulo, s@o citadas as conclusdes principais deste trabalho, e sio apresen-
tadas algumas sugestdes para trabalhos futuros.

7.1 - Conclusoes

Neste trabalho, foi desenvoivido um soffware para a simulagio de sistemas de
regeneragdo usados em indistrias petroquimicas. O sistema de regeneragdo em questdo €
composto de trés reatores em série: um reator de leito fluidizado, um reator de leito ar-

rastado ascendente e um reator em fase diluida. Considera-se inicialmente que ndo exista
recirculagdo interna de particulas de catalisador, e em seguida esta recirculagdo € levada
em conta. Foram desenvolvidos modelos deterministicos e também foram utilizadas re-
des neurais de retropropaga¢io e modelos hibridos com redes neurais.

O capitulo 3 apresenta os modelos deterministicos propostos, e desconsidera-se a
recirculagdo interna de particulas de catalisador. Para o reator de leito fluidizado foram
desenvolvidos modelos de duas regides ¢ modelos grid, que distinguem a regifio dos jatos
proxima a grade distribuidora de ar. No modelo grid desenvolvido, a regido dos jatos €
modelada de acordo com observagfes experimentais em reiagio ao comportamento dos
jatos. E levado em conta fenémenos como o angulo de expansio dos jatos, a coalescén-
cia entre jatos vizinhos, a existéncia da zona morta, ¢ a entrada de gas e particulas no
interior dos jatos. Modelos pseudo-homogéneos e heterogéneos sdo desenvolvidos. Este
ultimo leva em conta as diferencas de temperatura entre as fases gasosa e particulada.

Para o riser e freeboard, desenvolve-se modelos PFR pseudo-homogéneos e hete-
rogéneos. Em seguida, um modelo centro-anel ¢ também desenvolvido para simular o
riser, a fim de levar em conta a distribui¢fio radial ndo homogénea dos solidos.

Resultados de simulagdo mostram que as maiores taxas de conversio ocorrem no
inicio do leito, e apenas tragos de monoxido de carbono estdo presentes ao longo dos
regeneradores. Um estudo cinético mostrou que os perfis de concentragfo e temperatura
mantém-se inalterados se a reagdo entre carbono e dioxido de carbono para a formagio
do CO for também considerada.

Foi observado também que, & saida do riser, 0 coque nio esta totalmente consu-
mido. Concluiu-se que a conversdo ndo pode ser melhorada com a utilizacdo de leitos

maiores, pots a reacdo € limitada pela auséncia de oxigénio. Foram feitas simulagdes,
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considerando a inje¢do de ar e oxigénio  entrada do riser e também em varios pontos ao
longo deste reator. Observou-se que este procedimento aumentaria muito a qualidade
do catalisador recuperado.

Quando a recirculagfo interna de particulas é considerada, métodos iterativos sdo
propostos a fim de quebrar o ciclo de informagbes. A simulagdo ¢ feita utilizando mode-
los pseudo-homogéneos e heterogéneos, e os resuitados obtidos sdo comparados com
dados industriais.

Observou-se que, na modelagem heterogénea, a predi¢do ¢ mais proxima dos da-
dos experimentais. O modelo heterogéneo mostrou-se robusto, apesar de ser necessario
fixar varios parametros de ajuste. Os perfis de concentragio obtidos da simulagdo con-
cordam bastante com dados industriais nas duas condi¢des de operagdo disponiveis. As
temperaturas preditas s#o um pouco menores que as medidas experimentalmente.

Para a modelagem deterministica, resolve-se inicialmente as equages de balango
de massa e energia atraves do método da Runge-Kutta e Regra dos Trapézios, em segui-

da, utiliza-se 0 método de Colocagfio Ortogonal. As equacdes diferenciais sdo discreti-
zadas e as integrais sfo resolvidas por quadratura, gerando um conjunto de equagdes
algébricas ndo lineares.

Utiliza-se 0 método de Newton, e em seguida o método de Broyden para resolver
o sistema de equagdes algébricas. Observa-se que os dois métodos sdo igualmente preci-
sos, entretanto o de Broyden apresenta convergéncia mais rapida.

Observou-se que, para o riser e freeboard (cuja modelagem gera sistemas de
equagoes diferenciais), os resultados obtidos da simulagdo via Runge-Kutta séo iguais aos
obtidos do método de colocagdo ortogonal. Os resultados sio divergentes no caso da
simulagio do reator de leito fluidizado, que apresenta também equagdes algébricas. No
método de RK, as equagOes algébricas sfo resolvidas a cada passo de integragdo, e o
gradiente de concentragio considerado nas equacgdes de balango levam em conta a posi-
¢do atual e a posigdo do incremento anterior. Quando o método de colocagdo ortogonal
¢ usado, considera-se o gradiente entre a posi¢do atual e o inicio do leito. Quando estas
metodologias de calculos sdo aplicadas, assume-se que as equacfes algébricas, no méto-
do de colocagio, representa um comportamento de mistura perfeita; enquanto as equa-
¢Oes algébricas, no método RK, represente o comportamento de uma sequéncia de célu-
las de mistura perfeita.

Quando o reator de letto fluidizado € dividido em sec¢Bes com comprimento igual
ao passo de integragiio da RK, perfis idénticos sdo encontrados, independente do método
numeérico adotado.

O sistema de equagdes para a regido de bolhas do reator de leito fluidizado apre-
senta termos integrais. Quando a integragio esta sendo feita nos pontos de colocagio
internos (r), para aplicar a quadratura, é necessario conhecer valores de concentragdo
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internos a regido entre 0 e r. Como estes valores sdo desconhecidos, foi proposta uma
maneira aproximada para calcular esta integral. Assume-se que o valor da integral entre
0 er ¢ igual ao produto entre a integral e 0 a 1, e a raiz do polindmio de Jacobi. Esta
aproximagdo ¢ tanto mais verdadeira quanto menor for o comprimento do reator de leito
fluidizado. A simulag@o foi feita dividindo-se o leito em varias sec¢des de um metro
cada. Observou-se que a aproximagdo proposta para o calculo da integral é bastante
adequada para a simulagdo do reator nesta situagfo.

Quando a recirculagdo interna de solidos € considerada, um procedimento iterati-
vo de calculo é necessario. Nesta situagio, observou-se que o método de colocagio or-
togonal ¢ muito mais sensivel ao critério de convergéncia considerado, se comparado
com 0 método de RK.

Quando o método de colocagdo ortogonal ¢ utilizado, observa-se que os perfis de
concentragio e temperatura obtidos se aproximam mais dos dados industriais, se compa-
rados com aqueles obtidos do método de RK.

Foram aplicadas redes neurais de retropropagagio ¢ modelos hibridos com redes
neurais, a fim de simular o sistema de regeneraciio. Para o primeiro caso, redes neurais
sdo treinadas para diversas posigdes ao longo do comprimento dos regeneradores. As
saidas calculados pela rede sdo: concentragiio de carbono e hidrogénio, concentragio de
oxigénio, CO e CO,, temperatura do solido e gas. S#o consideradas redes neurais de

processo € de projeto. Esta ultima leva em consideragfo a possibilidade de alteragdes nas
dimensdes dos equipamentos.

Durante o treinamento da rede de retropropagacio na posigio x = 0.5m, alguns
testes foram efetuados. Em rela¢do ao método de otimizago, observou-se que o método
gradiente conjugado € mais eficiente que o método gradiente. Observou-se que quanto
maior a taxa de aprendizagem e o termo do momento, mais rapidamente atinge-se o mi-
nimo erro permitido.

Em relagdo ao numero de neurbnios da camada hidden, observou-se que ndo
existe uma relagdo direta entre a quantidade de neurdnios e a velocidade de convergéncia.
Em relagdo a qualidade de predigdo, notou-se que para todos os casos estudados, a qua-
lidade era semelhante. Uma rede neural complexa, com grande quantidade de neurdnios
pode gerar overffiting nos dados. Por outro lado, um nimero muito pequeno de neurd-
nios pode fazer com que a rede seja pouco flexivel. Desta forma, concluiu-se que para a
rede neural de projeto, 10 neurdnios na camada intermedidria parece ser uma quantidade
adequada, enquanto sdo adotados 5 neurdnios para a rede neural de processo. O numero
de neurbnios no Aidden ¢ diminuido no caso da rede de processo, pois a quantidade de
neurénios na camada input € menor neste tipo de rede. Foi observado, que para redes de
processo, os resultados mantém o mesmo grau de precisdo se 10 neurdnios forem consi-
derados.
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Observou-se que o tipo de conjunto de treinamento apresentado a rede tem gran-
de influéncia na qualidade das predigdes.

No processo de simulagdo via rede neural, os perfis de concentracio e temperatu-
ra eram obtidos atraves de treinamentos ao longo de diversas posicdes axiais do leito.
Isto faz com que sejam gerados varios conjuntos de pesos e hias. Tentou-se obter um
unico conjunto de pesos e bias, capaz de simular as condigdes ao longo de todo o sistema
de regeneracdo, através da utiliza¢do da varidvel coordenada axial como um neurdnio da
camada input.

Observou-se que o tempo de processamento gasto para treinar uma rede deste
tipo é muito grande. Nota-se também que o treinamento s6 € possivel, se um nimero
muito pequeno de comjunto de dados de treinamento é considerado. Quando este é o
caso, foi observado que os resultados gerados pelas redes neurais eram de baixa qualida-
de.

Concluiu-se que redes neurais, considerando a posigdo axial como um neurénio

da camada input, ndo so eficientes para predizer o comportamento de sistemas comple-
X08, como & o caso do sistema de regeneragio de particulas,

Um modelo hibrido com redes neurais foi também usado na simulagdo do sistema
de regeneragio. Os perfis de temperatura sdo preditos via rede neural, enquanto as con-
centragdes sdo obtidas pelas equagtes de modelos deterministicos. E mostrado que a
utilizacdo do método de Colocacdo Ortogonal € superior, em relaciio ao método de Run-
ge-Kutta na resolugdo das equacgBes de balango de massa. Quando o primeiro método ¢
adotado, o nimero de treinamentos necessarios ¢ bastante reduzido.

Perfis de temperatura e concentragfio ao longo dos trés vasos de regeneracio,
obtidos de modelos deterministicos e a partir da simulagiio por modelos hibridos com
redes neurais, sio comparados. Conclui-se que o caso hibrido consegue predizer bem os
resultados, principalmente os perfis de concentragdo. As curvas de temperatura sdo um
pouco mais divergentes, devido ao acimulo de erros.

7.2 Trabalhos Futuros

O software desenvolvido neste trabalho poderia ser evoluido para se tornar um
simulador especifico de plantas petroquimicas. Como visto anteriormente, o fluxograma
da planta global contempla 0s seguintes equipamentos:

- Sistema de regeneragfo, composto por trés reatores:
- letto fluidizado
- leito arrastado ascendente
- leito diluido
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- Reator de craqueamento catalitico em fluxo arrastado ascendente (riser)
- Coluna de destilagdo fracionadora

- Precipitador eletrostatico

- Forno

- Caldeira

Para o desenvolvimento de um simulador de uma planta de craqueamento, é ne-
cessario a modelagem de cada um dos equipamentos listados acima.

A modelagem do reator de craqueamento catalitico pode ser feita considerando
modelo de fluxo empistonado e sistema adiabatico, gerando as seguintes equagdes do
modelo:

Equaciio da continuidade para os componentes da fase gasosa:

dc, k€ '
= [1-£
sg Zl K C ps ]¢

AT;,

Equaciio da continuidade para o coque no catalisador

a ko, C,
m, 9C _ Z L) p M. [ - E] 402

Y odz I+ KA,hC
Equacic de Energia
i?i 7 J
G Cp. )= £, -AH 1-E
(mGO pg+m ps) - Jﬁtl-i-KArhCArh ps( 1,1){ }ﬁm
onde;

C = concentragiio molar

E = porosidade

S = fragdo de coque no gas [kmol coque/kmol gas)
{2 = area da secgdo transversal do reator

m_ = fluxo massico total de solido

u, , = velocidade superficial do gas

k; , = coeficiente da taxa de reagdo para formacdo de j a partir de /
¢ = funcdo de desativagfio com respeito ao coque

]
A= oo ar0000)™

A forte adsor¢@o dos aromaticos pesados (Ar,) € considerada pela multiplicagéo
da taxa da reacfo pela funcio:
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Gy e

An, T An,

Para este caso foi considerado o esquema de reacio apresentado a seguir;

=():

1y - Ny IR Ar

Figura 7.1: Esquema de reagfo considerado

onde:

C = coque

G = gasolina

P, N = moléculas de parafinas e naftaleno respectivamente

Ar, As = atomos de carbono entre anéis aromaticos, € grupos aromaticos substituintes
indice / e 4 refere-se as fragdes leves e pesadas respectivamente.

Utilizando este modelo, alguns perfis de concentragdo e temperatura podem ser
obtidos, como pode ser visto a seguir. As Figuras 7.2 e 7.3 apresentam perfis axiais de
concentracio de componentes da fracio pesada e leve respectivamente, provenientes do
craqueamento catalitico. A Figura 7.4 mostra a formag¢io do coque ao longo do reator,
ao passo que nas Figuras 7.5 ¢ 7.6, observa-se a formagdo da gasolina e a variagio de
temperatura devido as rea¢des endotérmicas de craqueamento.

Os simuladores industriais apresentam modelos para reatores mais genéricos, en-
tdo a implantagdo destes modelos para reatores (regeneragio e craqueamento) poderia
gerar um simulador bastante efetivo para industrias petroquimicas. Isto poderia ser uma
sugestdo para um trabalho futuro.
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Temperatura

Figura 7.6: Perfil de temperatura ao longo do reator de craqueamento catalitico.
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APENDICE 3.1

Calor de reacéo e calor especifico do gas e sélido

3.1.1 - Cdlculo de calor especifico

Para representar o calor especifico do gas utilizou-se a expressio apresentada por
Errazu et al., (1979).

52917

TZ

Cp, =0965+1197x107 - (A3.1)

onde:
T = temperatura do gas [K]
Cp , = calor especifico do gas [kI/kg K]

Para a particula de catalisador, utilizou-se também um valor fixo apresentado por
Errazu ef al. (1979).

Cp, = 1.005 ki/kgK (A3.2)

3.1.2 - Calores de reacio

I ) Calor de transformaciio do monoxido de carbeno a diéxido de carbone:
Utilizou-se a expressdo apresentada por Errazu ef al. (1979), ou seja;

425588.2
+—-—-mmmw

AH, = -284375-1653x T +2951x107* x T? =

(A3.3)

onde:
AH, = calor de reacio em kJ/ kmol

T = temperatura [K]
2 ) Calor de transformacio de carbeno i didxido de carbone (Errazu ef al., 1979)

S
2 :mXAfL (A34)



214

onde:
AH, = calor de reagdo em kJ/kmol

S =relagao molar CO, /CO

3 ) Calor de transformaciio de carbono i mondéxido de carbono;
E utilizada a expressdo generalizada por Peres (1989)

AH, = —199648—124474 8462 x (n—7) + (8.56 x 1-89) x T —
(32275 %107 — 17622 x 107 x ) x T* + (93462 x 107" x 116523 x 107°) x T3 +
(87981596 + 19774153 x n) / T

onde:
AH, = calor de reagéo em kJ/kmol

n = razio atémica entre o hidrogénio e o carbono (CH )
Assume-se, neste caso, n =10,

4 ) Calor de formacio da dgua

A partir de expressdes de literatura de calor especifico dos componentes oxigénio,
hidrogénio e agua em fase gasosa, obtém-se:

AH_ = -240966.5~ 3577 x T +0.0004685 x 7% +1354 x 107 x I - 0.6275x 10 T"*

onde:
AH, = calor de formagdo da agua em kJ/kmol

T = temperatura em C

5 )} Calor de fermacéio do CO a partir da reaciio entre carbono e CO,

A partir de expressdes de literatura de calor especifico dos componentes carbono,
monoxido de carbono e dioxido de carbono, obtém-se:

AH, = 172470+ 2179 x (Tc - 25) ~ 0017055 x (Tc - 25)* 1118 x (T - 298) ~
05475x107 x (T —298)°

onde:
AH = calor de rea¢do em kl/kmol

T = temperatura [K]
Tc = temperatura [C]
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APENDICE 3.2

Correlacio usadas nos modelos desenvolvidos

1) Coeficiente de transferéncia de massa entre as bolhas e emulséo
A troca global de gis entre bolha e fase densa ¢ representada por:

1
K =
¥ 1K, +1/K,

onde;

Da(}.ﬁ % g0.25
b1.25

U,
K, =45x—Z+585x
Db

. 678\/E"'f xU, x Da
ce T M DbS

sendo:
K, = coeficiente de transferéncia de massa entre a nuvem e a emulsio [1/s]

K, = coeficiente de transferéncia de massa entre as bolhas e a nuvem que as circunda
[1/s]

U, = velocidade do gés para manter o leito nas condigdes de minima fluidizag@o [m/s]

g = aceleragio da gravidade [m/s” ]

Db = diimetro da bolha gasosa [m]

Da = coeficiente de difusividade do oxigénio [m?/ s]

E,, = porosidade de minima fluidizaggo

U7, = velocidade de ascensdo das bolhas [m/s]

2 ) Velocidade das Bolhas

Para a velocidade das bolhas foi utilizada a expressgo de Orcutt (1962), que con-
sidera a velocidade absoluta de ascensdo das bolhas como sendo a soma da velocidade
natural de ascensdo de uma unica botha com a velocidade ascendente da fase particulada
que fica entre as bolhas, ou seja:

U,=U,-U, +0711ygx Db
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onde:
U/, = velocidade superficial do gas {m/s]

3 ) Porosidade de Minima Fluidizagao

Para o calculo de porosidade de minima fluidiza¢do utilizou-se a expressdo apre-
sentada em Peres (1989)

E,, =1467+00148f, -02686In(a,)+0186In(S, )+ 0.00814(in(f, ))?

onde;

Dp,

3¢ ;
4p 4Py~ P8

a, =

Vg
B = 1
4u, (o, —~ P g, 3
( ; )
3:031
sendo:
V,: = velocidade do gas para manter o leito nas condigdes de minima fluidizago [fi/s]

Dp, = didmetro médio das particuias [ft]

P, = massa especifica das particulas de catalisador {}{%]

b
p,; = massa especifica do gas [7?—_;]

Ib
]

3
S

g, = aceleragdo da gravidade [+ ]
8

u, = viscosidade do gas |

4 ) Velocidade de minima fluidizacéo

A velocidade de minima fluidizagdo pode ser obtida através da correlagdo de Leva
(1960}
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0.94

D' (p, - p)

006  0.88

U, =1118x107"

onde:
Dp = didmetro da particula [ 2 m]

© = massa especifica do gas [kg/m* ]
£, = massa especifica do solido [kg/m* ]

Nxs
o |
m

= viscosidade do gas [

5 ) Didmetro das bolhas

O didmetro das bolhas de gas foi calculado através da expressdo apresentada por
Errazu et af. (1979);

Db = 0667 x 00**"

onde:
Qo = vazdo volumétrica de ar ou agente fluidizante em cada orificio do distribuidor

[m* /5]

6 ) Coeficiente de Difusividade

O coeficiente de difusividade do oxigénio pode ser obtido através da expressédo
apresentada por Peres (1989):

006769125 T'x
- P

Da

onde:

T = temperatura do gas [K]

4 =viscosidade do gas (kg / m s]
P = pressdo [atm)]

7 ) Viscosidade do gis

A viscosidade do gas € fungio da temperatura, e pode ser expressa por:

1= (4509668 x 1072 x T +441x107*)T +5181x 107



8 ) Massa de catalisador

A massa de particulas de catalisador no leito € expressa como:
W: ps(lmEmf)Ve

onde:
Ve = volume ocupado pela emulsio [m”* ]

9) Volume da emulsao

O volume ocupado pela emulsdo pode ser representado como:

Ve =V (1- Eb)
onde;

V = volume total do leito [m’ ]
Eb = porosidade do leito em fungdo das bothas

sendo;

10 ) Fluxo de gases

O fluxo molar de gas nas regides bolha e emulséo ¢é respectivamente:

F,=F xEb
FE ZF;”FB
onde:

F = fluxo molar de gas total [kmol/s]

218
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APENDICE 3.3
Modelo de Retracio do Catalisador
E feito um estudo a fim de verificar se a diminuigio do raio da particula é um pa-

rdmetro importante a ser considerado na modelagem.

Assume-se que a rea¢do esteja ocorrendo numa estreita camada z da particula,

que corresponde a camada de coque depositado na superficie do catalisador (Figura
A33.1).

Cas

zona de difusio Ca0

Figura A3.3.1; Particula de catalisador

onde:

Ca = concentracdo do componente A

Ca0 = concentragio de A no seio da solugéo

Cas = concentragio de A na superficie externa do solido

Cai = concentragdo do componente A no gas na interface entre a zona de reacio e difu-
sdo

Ca’ = concentracio do componente A na zona de reagdo

rc = raio do centro que n#o reage
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Partindo-se do modelo de Shettigar e Hughes, 1971 para representar o balanco de
energia na particula e a taxa de diminuigdo do solido, e transformando a variavel inde-
pendente tempo em coordenada axial, tem-se:

Equaciio da taxa de diminuicio do raio da particula

ds nD,C,, 1 L1
-y ——=m——{l/ [+ + 8 -1 3.
Voot Cook? { [¢ (Sh N3 (A3.3.1)
onde:
C ,= concentragdo inicial do solido [gmol / cm’
D,, = difusividade massica efetiva [cm’ / 5]
n = razdo estequiométrica (mol solido / mol gas)
Sh* = niimero de Sherwood modificado
v, = velocidade do sélido
¢ = raio admensional da regido central (r, /R)

¢ =modulo de Thiele

Equacéo de balanco de energia na particula

47R} dr, )
5 ~p,C, e +4nRAT = Q (A3.3.2)

Vv

solf

onde:

d
Q = (-AH)YArC 4, RS 2(mj‘;‘?) (A3.3.3)

sendo:

h = coeficiente de transferéncia de calor gas-filme [cal / (cm” C seg) |
Cp = calor especifico do solido [cal / (g C)]

No modelo de Shettigar e Hughes, 1971 assume-se a temperatura do gas constan-
te. Devido a alta capacidade calorifica do catalisador e alta exotermicidade da reagio de
oxidagdo do coque, considerou-se também neste trabalho, um balango de energia para o
fluido, representando portanto uma contribuicdo ao modelo heterogéneo.

Equacio de balan¢o de energia no fluide

Q,Cp, dT,

=T = Ta, (A3.3.4)
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onde:
(7, = vazdo massica de gas [kg / s]

a, = area interfacial entre as fases gasosa e particulada, por meio da qual ocorre a troca
de calor [m, / m] ]
A = area da seccio transversal do reator

Desta forma, as equagdes (A3.3.2), (A3.3.3), (A3.3.4) e as equagdes de balango
de massa devem ser resolvidas simultaneamente. Uma vez que o objetivo deste estudo ¢
somente de verificar a importancia de se considerar ou ndo a diminui¢do do didmetro do
catalisador, algumas simplificagdes serdo adicionadas. A simulagio € feita desconside-
rando a oxidag¢do homogénea do CO. Como pode ser observado na equagdo (A3.3.2),
pardmetros como D_, e Sh* devem ser calculados de maneira precisa, a fim de se obter
uma representagio real da variagio do didmetro da particula ao longo do reator.

Froment e Bischoff (1990) representam a difusividade efetiva em funcgéo do raio
dos poros das particulas de catalisador. Quando o poro do sélido € muito pequeno, ou
seja, da mesma ordem de grandeza das moléculas, tem-se a difusdo configuracional. Esta
situagio € caracteristica das zeolitas. Neste caso, a difusividade efetiva pode variar de
107 até 10™ cm® /5. O procedimento adotado foi verificar o efeito da D,, na equagdo
(A3.3.2). No trabatho de Shettigar e Hughes (1971) assume-se Sh* = 80.0.

Uma analise paramétrica, mantendo-se fixo o valor de D, e alterando-se Sh*,
mostrou que este ultimo ndo afeta de forma significativa o perfil de 6, como pode ser
visto na Figura A3.3.2. Neste grafico foi utilizado D_, = 10” cm® /5. Através da Figura
A3.3.2, pode-se notar também que a redugio no didmetro do catalisador ocorre de ma-
neira muito lenta, apesar de se usar um valor de difusividade que corresponde ao limite
superior de D, para zedlitas.

Através da equacgio (A3.3.2) nota-se que a variagdo em O ¢ diretamente pro-
porcional 4 difusividade efetiva. Desta forma, a medida que se diminui os valores de D,
até chegar ao limite inferior para zedlita (D,, = 10" cm’ / 5), a redugfio no didmetro do
catalisador vai se tornando cada vez menos significativo, mesmc quandc se adota altos

valores de Sherwood. Este efeito pode ser observado na Figura A3.3.3, onde foi usado
Sh* = 80.

Através das Figuras A3.3.2 e A3.3.3, pode-se concluir que, mesmo para as condi-
¢Oes mais favoravels & redugdo de &, a varacgio do diimetro do catalisador a medida
que a reagdo se processa nao € um parametro importante do modelo, pelo menos para as
condi¢des de operagdo do regenerador que se deseja simular. Este fato, aliado aos pro-
blemas encontrados em relacdo a determinagido de parametros necessarios na solugdo do
sistema de equagdes fazem com que um modelo que n#o considera a variagio do didme-
tro da particula, como o primeiro apresentado, seja preferivel em relagdo ao modelo de

centro retractil na simulagdo de um regenerador de particulas de catalisador.



Figura A3.3.2:

Figura A3.3.3: Perfil do raio admensional do catalisador tendo D, como pardmetro.
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A aplicacdo deste modelo de retragiio do catalisador para o reator de leito fluidi-
zado que esta sendo simulado mostrou que a diminui¢do do didmetro das particulas de
catalisador ndo é um fendmeno importante a ser considerado na simulacdo de regenera-
dores industriais.
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APENDICE 3.4
Estudo dos modelos grid convencionais

De maneira geral, as equagdes de balango de massa para um modelo grid con-
vencional sdo definidas como segue:

e FaseJato (0<x< h):

-~

dc, o
0—>+ka,(C,~Cy)=0 (A3.4.1)

o Fase Bolhas (h, <x < H):

8l

dC
50 ;xb +kbab(cb -C3=0 (A3.4.2)

e Fase Emulsdo (0 < x <H):

h,
01— BNC,—C,)+ [ ka,(C,-C, )dx+j{kbab(Cd ~C,)dc+kC,H, =0 (A3.43)

7

onde:
a,,a, = area especifica dos jatos e das bolhas respectivamente (1/m)

G,.C,.C,.C, = concentragdes de reagentes nas fases bolha, emulsdo, jato e no final da

altura de penetragio dos jatos respectivamente (kmol/m* )
k, .k, = coeficiente de transferéncia de massa entre a fase emulsdo e as fases jato ¢ bolha

respectivamente (kg / m” s)

k, = constante cinética da taxa de primeira ordem (kg m”s™)
[ = fragdo de gas que flui na fase bolha

Na literatura, pode ser observado que alguns trabalhos expressam o fluxo massico
através do reator (Q) como a razdo entre o fluxo de gas alimentado e a area de secgio
transversal dos jatos (Errazu et al., 1979), enquanto outros definem Q como a razio en-
tre o fluxo de gas alimentado e a area do reator (Behie e Kehoe, 1973).
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Quando as equagdes deste modelo sdo resolvidas analiticamente, uma expressdo
para o perfil de concentragdo ¢ obtida, e pode ser vista na equagio (A3.4.4).

C,. 1+ B(K - 1)e "im

A3 45
CA{} I+ K "ﬁe_("'.i*"”b? ( )
onde;
K- ermf
0
m,- — kf(gh}
_ kbab (H _hj)
mb = )80
sendo:

K = constante da taxa admensional
m,,m, = parametros de transferéncia de massa para as regides jato e bolha respectiva-

mente,

No entanto, o primeiro valor de concentragdo que se pode obter atraves da equa-
¢30 (A3.4.5) corresponde a coordenada axial x = h ; (altura de penetrago dos jatos). A

fim de se obter um perfil de concentragdo na regido dos jatos, a equacdo (A3.4.1) e
(A3.4.3) (omitindo o primeiro e terceiro termos e substituindo H,. por k) devem ser

resolvidas simultaneamente. Quando a solugdo analitica € usada, obtém-se uma expres-
s80 para concentragdo em fungdo de x da forma:

C, 1+e™(BK - 1)
CAO E‘i’K"‘emm‘i

onde:

kb
K=—2
0

C,..C,, = concentragdo do reagente na saida e na entrada dos jatos, respectivamente.

Nota-se que o perfil de concentragio na fase grid é incoerente quando o fluxo de
gas ¢ baseado na area dos jatos, sendo insensivel as variagdes da altura do leito, como
pode ser visto na Tabela A3.4.1



Tabela A3.4.1: Concentragio na fase grid (kg m )
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x {m)

0.001

0.01

0.1

0.2

0.305

C

0.004393

0.004391

0.004374

0.004355

0.004335
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APENDICE 3.5

Determinacio da porosidade nas regides centro e anel
Partindo-se de equagdes de balango de massa para a particula, chega-se a:

G+{1w<f§t~>2]xpsx<1wf5mf>xfc

E =1- (A3.5.1)

<

¥, Rt
£ X(‘k“"t" : <[{U, X(“’j:)z -V

onde:

E E.,= porosidade na regido central e de minima fluidiza¢do respectivamente
r.,Rt =raio da regidio central e raio do reator respectivamente

U,.V, = velocidade superficial do gas e velocidade terminal respectivamente

G = fluxo massico de solidos (kgm *s™")
o, = massa especifica dos solidos

A porosidade média do riser ( E,,, ) pode ser correlacionada com as porosidades
das regiGes central e anular da seguinte formula:

E_-E
() = (A3.5.2)
R’ E.-E,

Resolvendo-se as equagbes (A3.5.1) e (A3.5.2) simultaneamente, encontra-se £,
¢ r. a cada posigdo axial do leito.

Neste trabalho, sugere-se adotar um perfil radial de porosidade para se obter a
porosidade da regifio anular. A equago de Zhang et al. (1991) foi utilizada. Neste caso
o perfil de porosidade radial depende somente da porosidade média na secgio transversal,
ndo sendo fungdo das condigBes de operagdo, propriedades do solido ou didmetro do
leito, podendo ser correlacionado pela expressdo:

LARYN- IR
0191+(— +3{ o
4[ (Rz‘) (Rr) }

E(r)=E (A3.5.3)

avg

No modelo centro-anel desenvolvido neste trabalho, considera-se que a porosida-
de na regido anular n3o varie radialmente. Desta forma, assumiu-se que a porosidade na
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regido anular corresponda a uma média entre as porosidades na parede {(r = Rt) e na posi-
¢do radial igual ao rato da regifio central (r=r, }.

Quando utiliza-se o perfil de porosidade radial para o calculo da porosidade na
regido anular, as equagdes (A3.5.1), (A3.5.2) e (A3.5.3) devem ser resolvidas simultane-
amente, pois a porosidade da regido anular € fungio do raio da regifio central. Nas equa-
¢Oes (A3.5.1) e (A3.5.2), avariavel E . € substituida pela porosidade anular.
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APENDICE 3.6

Caiculo de perfis axiais de porosidade

A porosidade do riser pode ser expressa como;

Ey=1-£ (A361)
P,

sendo a densidade do leito ( o, ) definida como:

p, =~ (A3.6.2)

U

5

onde:
E , = porosidade do riser

G = fluxo massico de solidos (kgm™7s7")

A velocidade superficial da particula (U, ) pode ser expressa como fun¢do da
velocidade s/ip (U ;) ou fato slip (¢).

Caso 1 - Utilizagdo da velocidade slip para se determinar a porosidade do leito:

A velocidade slip representa a diferenca entre as velocidades intersticiais do gas e
solido. Por definicdo tem-se:

U
w, - u ﬁ__g..___qs_, (A3.6.3)

(]sﬁp: g 5 E l—E

A velocidade superficial do gas (U , ), utilizada na equagio (A3.6.3) ¢ facilmente

determinada a partir do fluxo de gas e area da secgéio transversal do reator. Entfo se a
velocidade s/ip é conhecida, é possivel se determinar a porosidade do leito através da
resolugiio simultdnea das equagdes (A3.6.1), (A3.6.2) e (A3.6.3), que gera uma equagio
de terceiro grau, a qual ¢ faciimente resolvida por métodos numéricos como Newton-
Rhapson.

Alguns trabalhos de literatura assumem que a velocidade s/ip € igual a velocidade
terminal da particula. Neste trabalho, quando utilizou-se esta consideraciio, os resultados

obtidos foram bastante ruins, sendo que em alguns pontos do reator, o valor da porosida-
de do leito foi maior que um. Isto sugere que a hipotese de ser a velocidade sfip igual a
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velocidade terminal da particula nfo ¢ adequada, sendo que um melhor critério é neces-
sario para definir seu valor.

A velocidade slip pode ser calculada utilizando-se a seguinte equagdc empirica
apresentada por Faltsi-Saravelou (1991):

U,, = 235xV, xexp[035x (U, ~¥,)] (A3.6.4)

ship
Caso 2 - Utilizagdo do fator s/ip para se determinar a porosidade do leito:

O fator slip ¢ defimdo como a razfo entre as velocidades intersticiais do gés e
solido:

_Ug x (1~ F)

(A3.6.5)
U xE
Novamente, se ¢ ¢ conhecido, pode-se determinar a porosidade do leito pela
resolugdo simultanea das equacdes (A3.6.1), (A3.6.2) e (A3.6.5).

O fator slip pode ser calculado de duas maneiras diferentes. Como reportado na
literatura, em risers FCC em escala industnal, ¢ ¢ aproximadamente igual a 2. Estudos
experimentais mostram que este valor corresponde a regido de fluxo totalmente desen-
volvido. Para as fases de aceleragdo e desaceleragdo das particulas, ¢ € maior que 2.

Patience ef al. (1992) mostram que o fator s/ip aumenta com a diminuigdo da
velocidade do gas. Para levar em conta este tipo de efeito, a seguinte expressdo € sugeni-
da:

$=1 +%§; +0A47 x Fro®
r

onde:
U,

Fr = numero de Froude = -
(g x D)’

v

Fr, =nimero de Froude = ———ro
(gx D)™



APENDICE 4.1

Teste para validar o método de soluciio proposto

Suponha o seguinte sistema de equacgdes integro-diferenciais;

D ce (A4.1.1)
dx
Ce = [ Sclx (A4.1.2)

com as seguintes condigdes iniciais:

x=0,y=0
x=0,Cc=0

O sistema de equagio acima pode ser facilmente resolvido analiticamente.
Integrando a equagio (A4.1.2) e substituindo em (A4.1.1) chega-se a:

EZ}’_: 5x (A4.13)
dx

Integrando a equacdo (A4.1.3) chega-se a:

y= ~v~2«-x (Ad1.4)

Substituindo valores de x em (A4.1.4), obtém-se os seguintes valores de y:

x=0.0 =y=0
x=05 =y=0625
x=10=y=25

O sistema de equacdo (A4.1.1) e (A4.1.2) pode também ser resolvido usando o
método de colocagdo ortogonal. Para isto, considere, por efeito de simplificagdo, apenas
um ponto de colocagio interno. Desta forma, os resultados devem ser avaliados em x = 0,
0.5 ¢ 1.0. Usando a matriz dos coeficientes A, a equacdo (A4.1.1) pode ser discretizada, a
fim de se obter o seguinte conjunto de equagdes algébricas:

parai=1:
=3y, +4y, -y, = C¢

parai=2



232

¥ +0y, +y; =Ce,

para1=3
¥y, —4y, +3y, =Cg,

Utilizando as condigdes iniciais, o sistema de equagdes acima pode ser reescrito para
gerar:

4y, -y, =0 (A4.15)
v, =Ce, (A4.1.6)
—4y, +3y, =Cc, (A4.1.7)

O sistema acima ¢ composto por 3 equagdes e 4 incognitas: Cc,,Cc,,y,,¥,. Cc,
representa a integral (A4.1.2) calculada entre os extremos 0 e 0.5, enquanto Cc, ¢ a integral
entre 0 e 1. Ce, e Cc, podem ser avaliados analiticamente ou através da formula da

quadratura. Analiticamente, chega-se que Cc, = 5. Substituindo este valor no sistema de
equacgdes (A4.1.5) - (A4.1.7) chega-se a:

x=00 =y =0,Cc, =0
x=05 =y, =0,625,Cc, =25
x=10=y,=25Cc, =5

Observa-se que Cc, representa Cc, multiplicado por 0.5. Neste caso, tem-se que a
integral da fungdo entre os limites de 0 a 0.5 representa a metade do valor da integral da

mesma funcdo entre os limites de 0 a 1. Esta relagdo é sempre verdadeira se a funggo for
uma constante.

Pode-se fazer uma aproximagio, estendendo esta idéia para outros tipos de fungio.
Quando esta suposi¢do é considerada, o calculo da integral para qualquer ponto de
colocagdo interno pode ser representado por:

J s =r x [ s

onde:
fix) = fungdo considerada
r = raiz do polindmio de Jacobi, ou posi¢io do ponto de colocagio interno,



233

APENDICE 4.2

Mudanca nos limites de integracio para a aplicacio da
formula de quadratura

Se a formula de quadratura para representar uma integral com limites entre -1 a 1 é
conhecida, pode-se calcular a integral de uma fungdo no intervalo de a até b, se forem feitas
mudangas nos limites das integrais. Entdo:

(b-a)+b+a
2

[[ 7o = b—éﬁ [, 7 )t (A4.2.1)

onde:

. (b--a);+b+a

bhb—a
df
2)

d = (

De maneira anéloga, pode-se calcular a integral de uma fungdo entre os extremos de
a até b a partir do conhecimento da formula de quadratura que representa a integral entre 0
4 1. Entdo, tem-se;

j” Fodx = (b - a)ﬂf[(b -~ ayldt (A4.2.2)
onde

x=b~a

dx = (b —a)dr

Para exemplificar, suponha que deseja-se calcular a integral abaixo utiizando a
foérmula de quadratura:

[Merds (A4.2.3)

¢

Neste caso, a=0e h=0.1. Aplicando a relagdo (A4.2.2) em (A4.2 3), vem:
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[Metax=o01 j: P (A42.4)

A integral entre 0 a 1 da equagdo (A4.2.4) € calculada atraveés de quadratura
utilizando-se 5 pontos de colocagfo. O vetor peso para e as 5 raizes do polindmio de Jacobi
sdo mostrados a seguir:

W =[0.107143, 0.297619, 0.190476, 0.297619, 0.107143]
r=1[0.0,01127016, 0.5, 0.8872983, 1]

Aplicando a quadratura na equagdo (A4.2.4) vem:

0,1‘,{01 ¢ dr =01x[0107143¢° +0297619¢" 17" +0190476e % +0297619¢™ %™ 10107143

ou
01 5{399‘"6‘# = 01052 (A4.2.5),

que ¢ exatamente o valor obtido do calculo analitico da integral (A4.2.3).
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APENDICE 4.3

Aproximacio do calculo de uma integral através de
quadratura quando o limite superior da integral
corresponde a um ponto de colocacgio interno

Neste apéndice, a integral de uma fun¢fo, entre os limites de 0 até as raizes que
correspondem a pontos de colocagdo internos, sdo calculados através de uma aproximacio
da férmula de quadratura. Assume-se que:

) yode =3 yw, (A43.1)

onde:

p= ponto de colocagio
¥, = raiz referente ao ponto p.

Suponha 5 pontos de colocagdo, de forma que o vetor peso € o vetor raizes do
polinémio possam ser representados por:

W =1[0.107143, 0.2976195, 0.190476, 0.297619, 0,107143]
r=[0.0,0.1127016, 0.5, 0.8872983, 1]

Suponha a fungdo:
fix) = 5%,

entdo, o calculo da integral, para os diversos pontos de colocagio pode ser calculado como
segue;

@ T'p =H ={
[l f(x)=5x0x0107143=0

Resultado analitico = 0
o r,=r =01127

f:f(x) =5x0x 010714 +5x 01127 x 0297619 = 01677
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Resultado analitico = 0.03175

e r,o=r=05

_f:f(x) =5x0x010714+5x01127 x 0297619 + 5 x 05 x 0190476 = 0.6438

Resultado analitico = 0.625

e 7, =r, =08873

f: f(x)=5x0x010714 +5x0.1127 x 0297619+ 5x 05 x 0190476 -+ 5 x 08873 x 0297619 = 1964

Resultado analitico = 1.968

e r,=r =10

I:f(x) = 5% 0x 010714+ 5x 01127 x 0297619+ 5x 05 x 0190476+ 5 x 08873 x 0297619 + 5x 1 x 010714 = 2.5

Resultado analitico = 2.5
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APENDICE 5.1
Definicoes do Método Gradiente

O procedimento de aprendizado envolve a apresentagio de um conjunto de modelos
de pares entrada-saida, Primeiramente, o sistema usa o vetor entrada para produzir seu
proprio vetor saida, € entdo o compara com o vetor saida desejado. Se ndo existir diferenga,
o aprendizado ndo ¢ necessario, caso contrario, os pesos sdo alterados para reduzir esta
diferenca. No caso de ndo existir a camada hidden, a regra para a mudanca de pesos é a
Regra Delta Padrio, dada por:

prﬁ = n(tpj - Opj)ipi = napjipi (ASII)
onde:

t, = saida desejada do componente j do modelo p
0, = saida atual calculada do componente j do modelo p

i, = elemento / da entrada

sendo:

52: =1, =0y

A w, = mudanga a ser feita no peso do sth para a jth neurdnio no modelo de treinamento p.

Na determinacio dos pesos, deve-se mimmizar o quadrado das diferencas entre as
saidas desejadas e calculadas somadas para todas as saidas e todos os vetores entrada-saida
do conjunto de treinamento. Uma maneira de mostrar isto € mostrar que a derivada do erro
medida com respeito a cada peso é proporcional a mudanca de peso ditada pela regra Deita,
com uma constante negativa de proporcionalidade. Isto corresponde ao método gradiente
(steepest descent).

Considere que a medida do erro em um modelo entrada-saida p seja dado por:

1
E, =§;(tm -0, (A5.1.2)

O erro para todos os modelos do conjunto de treinamento € dado pela soma dos
erros de cada modelo entrada-saida p, ou seja;



238

E=YE,

Deseja-se mostrar que a igualdade proposta pelo método steepest descent é valida,
ou seja

que deve ser proporcional a A ,w ,, como descrito pela regra Delta.

Vi

Usando a regra da cadeia pode-se escrever a derivada como o produto de duas
partes: a derivada do erro com respeito a saida (outpur) e a derivada da saida (output) com
respeito ao peso, ou seja.

dE, &, b,

P

- (A5.13)
&Vﬁ &)Pf awﬁ

A primeira parte representa o quanto o erro muda com a saida do neurénio /, ¢ a
segunda parte representa o quanto alteragbes em w, conseguem mudar aquela saida. As

derivadas sdo facilmente calculadas. A partir da Equagio (A5.1.2) tem-se:

a
@

L= —(t,-0,)=-6 (A5.1.4)

)

"

Entretanto tem-se que:
OPJ' = Z wﬁ lp!

i
onde se conclui que;

B o (A5.1.5)

B B N (AS5.1.6)
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que ¢ exatamente a expressdo que se queria demonstrar, Agora combinando isto com a
observacio de que

7/
M

F

¢E,
"L,

gt

pode-se concluir que, a mudanga liquida em w, ap6s um ciclo completo de apresentacdo de
modelos de treinamento € proporcional a derivada do erro, ou seja:

AW;-,- = _é.
ow,.

¥

Estes resultados podem ser estendidos para o caso de existir a camada hidden.
Suponha uma fungfio genérica semilinear diferenciavel e ndo decrescente (ndo ainda uma

fun¢do sigmoidal) que correlacione as camadas de neurdnios, entio:;

net, =y w,0, (A5.1.7)

onde o, =i se aunidade / ¢ uma unidade input. Entdo uma fungio semilinear ¢ tal que:

0, = f,(net,) (A5.1.8)

e f ¢ diferenciavel e ndc decrescente.

Para uma generaliza¢do correta da Regra Deita deve-se ter que:

prﬂoo—

Jji

onde E é o somatorio dos quadrados dos erro, como definido anteriormente. Da mesma
forma que foi feito na Regra Delta Padrdo, é novamente conveniente dividir esta derivada
como o produto de duas partess uma parte refletindo as mudangas no erro como uma
fungdo de mudangas no input nef , e uma parte representando os efeitos da mudanga de um
peso particular no input nef. Entdo pode-se escrever:
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k ok, cnet,

= (A5.1.9)
S i @wtpj é\vﬁ
Pela Equacdo (AS.1.7) observa-se que o segundo fator ¢
chet ]
0%: _ vy ; W0, =0, (A5.1.10)
Agora define-se
o =- x,
7 chet

Por comparagio com a Equacio (AS5.1.4), nota-se que esta definicdo € consistente
com a defini¢do de 6, usada anteriormente. A Equagdo (A5.1.9) ¢ entdo equivalente a:

14

= Emop
B

Isto significa que deve-se fazer alteracdes nos pesos de acordo com:

Aw,=nb (A5.1.11)

.vjopf'

com ¢, para cada neurdnio », da rede. Existe um calculo recursivo simples destes &°s.

r

Para calcular 6, = - , aplica-se a regra da cadeia para escrever esta derivada
et

parcial como o produto de dois fatores, um fator refletindo as mudangas no erro como uma

fungio do output do neurdnio ¢ um refletindo as mudangas no output como fungio das

alteragGes nos inputs. Entdo tem-se:

OF GE, o,
Oy = m o E T (A5.1.12)
i B

Inicia-se calculando o segundo fator. Pela Equago (A5.1.8) tem-se que:
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50.01 = f’(net ) (A5.1.13)
dnet g # ’

que ¢ simplesmente a derivada da fungdo f, para o neurdnio jth.

Para calcular o primeiro fator, considera-se dois casos. Primeiramente assume-se que
a unidade », ¢ uma unidade de ourput da rede. Neste caso, da defini¢do de [, que:

E,
o=, 0,), (A5.1.14)

Fi

que é o mesmo resultado obtido anteriormente da regra Delta padrdo (Equagdo AS5.1.4).
Substituindo estas duas derivadas parciais na Equagdo (A5.1.12), tem-se:

5, =(t,—0,)f (net), (A5.1.15)

para qualquer unidade ouput u, .

Se u, ndo ¢ um neurdnio da camada oufput, usa-se a regra da cadeia para escrever:

O  Ohet IF & JE
r pk: P w.o . = pw_m__ 5 w. (A5.116
Z;: onet 7.9, Z éherpk §opj Z ki pi g énetpk b ; Wy )

§ij k

Substituindo (AS5.1.13) e (AS5.1.16) na Equagido (A5.1.12) tem-se;

k

para qualquer unidade #, que ndo seja um output da rede

As Equagdes (AS5.1.15) e (A5.1.17) fornecem um procedimento recursivo para
calcular os §’s para todas as unidades da rede, os quais sdo entdio usados para calcular as
mudangas nos pesos na rede, de acordo com a equacdo (AS.1.11).

Estes resultados podem ser resumidos em trés equagdes:

5o

Aw, = no
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v —— i AT r A
8, =(t, —o,)f, (net,)  seoneurdnio jth esta na camada ourput

8, =f (net )Y & ,w, , seoneurdnio jth estd na camada hidden
P

Numa primeira fase, as entradas sdo apresentadas e propagadas através da rede para
computar o valor da saida o, para cada neur6nio. Esta saida ¢ entio comparada com o

vetor saida desejado, resuitando num erro &, para cada neurénio do oufput. Pode-se entdo

calcular a mudanga nos pesos para todas as conecgdes no uitima camada. A segunda fase
envolve uma passagem backward através da rede, a qual permite o calculo recursivo de &
como indicado anteriormente, para todas as unidades da pentltima camada. As mudangas
1nos pesos para todas as conecgdes na pendltima camada sio efetivadas.

Deve-se ainda especificar uma func¢io de ativacio adequada. No desenvolvimento
apresentados anteriormente, utiliza-se a derivada da fungdo ativagdo f, (net,). Isto implica

em dizer que necessita-se de uma fungdo de ativagio cuja derivada exista. A fungdo deve
ser portanto nio linear e continua. Uma funcdo de ativagio til pode ser:

]
0, = fj(netj) = Swen <t (A5.1.18)

Jivpi
l+e -

onde €, ¢ um bias. Para aplicar a regra de aprendizado, necessita-se conhecer a derivada
desta fungdo com respeito ao seu input, net,, onde nef, = > w0, +6,. Esta derivada

€ dada por:

e

o o
fnei

B

=0,(1-0,)

Entdo, para a fungio de ativagdo sigmoidal da Equagio (A5.1.18), &, para uma
unidade da camada output é dada por:

6, =, ~-0,)0,(-0,)

e, 0, para uma unidade do hidden arbitraria, é dada por:
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5:7;’ = om(lmom)zﬁﬁw@,

O procedimento de aprendizado apresentado anteriormente, requer somente que as
mudangas nos pesos seja proporcional a E , / &w . O método gradiente requer que passos

infinitesimais sejam tomados. A constante de proporcionalidade ¢ a taxa de aprendizado
neste procedimento. Quanto maior esta constante, maiores as mudangas nos pesos. Na
pratica, deve-se escolher uma taxa de aprendizagem td3o grande quanto possivel sem levar a
oscilagGes. Isto oferece um aprendizado mais rapido.

Uma maneira de aumentar a taxa de aprendizado sem levar 4 oscilagdes, € incluir o
termo do momento. Entdo, pode-se escrever:

Aw (n+1) =10 ,0,)+adw, (1)

pjoﬁi
onde:

n = representa o nimero da apresentagdo do conjunto de treinamento a rede
n7 = taxa de aprendizagem

a = termo do momento, que € uma constante que determina ¢ efeito das mudangas nos
pesos passados na atual diregdo de procura.



NOMENCLATURA

A = grea da sec¢do transversal do reator [m’ ]
Ay, = area da secgdo transversal do riser [m’ ]
a, = area interfacial entre as fases gasosa e particulada, por meio da qual ocorre a troca de

¥

calor [m}, / m} ]

Ara = area de secciio transversal da regido anular do riser [m” ]
Arc = area de secgdo transversal da regido central do riser [m” ]

C = concentragdo molar do gas [kmol/m’ ]
C,.C,.C,,C, = concentracbes de reagentes nas fases bolha, emulsio, jato ¢ no final da

altura de penetrag@o dos jatos respectivamente [kmol /m” |
Cr,; = concentragdo do componente / no reator de leito arrastado ascendente [kmol/m * ]

C . = concentragio do sélido [gmol/em’ ]
C,, = concentragdo inicial do sélido [gmol/cm* ]

Ca = concentragdo do componente A [gmol / cm* ]
Ca’ = concentragio do componente A na zona de rea¢do [gmol / cm” ]

Ca0 = concentragdo de A no seio da solugdo [gmol / cm” ]

Cai = concentraciio do componente A no gas na interface entre a zona de reagdo e difusio
[gmol / em* ]

Cas = concentrago de A na superficie externa do sélido [gmol / em* ]

Cc = concentragdo massica do carbono {kg carb./ kg catalisador]

Cc,= concentragdo de coque na particula & entrada do reator de leito fluidizado, que
corresponde a uma meédia ponderada entre as concentragdes de recirculagdio e a saida do
reator de craqueamento catalitico (kg coque/kg catalisador)

Cc_,, = concentragdo de coque do sélido que vem da unidade de craqueamento catalitico
(kg coque/kg catalisador)

Cc,, = concentragio massica de coque a saida do reator de fase diluida (kg coque/kg
catalisador)

Cc, = concentragdo massica de coque a saida do riser (kg coque/kg catalisador)

Cc,,, = concentracéo de coque do catalisador que esta sendo recirculado (kg coquerkg

rec

catalisador)

Ccant . = concentra¢ic de carbono que recircula internamente no sistema de regeneragio,
calculada na iteragiio anterior a atual, no processo iterativo de solucdo do sistema de
equacgoes

Ccar = fragdo massica de carbono [kg carbono/ kg catalisador]

Ch = concentragdo massica do hidrogénio [kg hidrog./ kg catalisador]

Chid = concentragio massica de hidrogénio [kg hidrog. / kg catalisador]

CO = fragdo molar de monoxido de carbono de alimentagio
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CO2 = fragdo molar de dioxido de carbono de alimentagio
Cp = calor especifico [kJ/ kg K]

Cp = calor especifico do solido [cal / (g C)]

Cps = calor especifico do solido (kJ/kg K)

DO = didmetro do orificio da grade distribuidora de gas{m]|

Da = coeficiente de difusividade do oxigénio {m” / s]

DB = didmetro da bolha de gas {m]

Dc = didmetro da regifo central do riser {m]

Dd = didmetro da fase diluida (m)

D, = difusividade massica efetiva [em’ / 5]

DELCc = diferenga em modulo entre as concentragdes de carbono de recirculagiio entre
duas iteragdes consecutivas

DELTs = diferenca em modulo entre as temperaturas do solido de recirculagio entre duas
itera¢des consecutivas

dp = didmetro da particula [rmcrons]

Dp = didmetro da particula [ z m]

Dp, = didgmetro médio das particulas [fi]

Dpm = didmetro médio das particulas [microns]

Dr = didmetro do riser (m)

Drif = didmetro do reator de leito fluidizado {(m)

E = porosidade do leito

E = erro quadrado médio

E = energia de ativagio

Eb = porosidade do leito em fungdo das bolhas

Ed = porosidade no leito do freeboard

Emf = porosidade de minima fluidizagio

Er = porosidade no leito do riser

= conversdo devido a pirolise

FAB = vazdo molar na fase bolha [kmol/s]

FAE = vazio molar na fase emulsio [kmol/s]

FAG = vazio molar na fase grid [kmol/s]

FAJ = vazio molar nos jatos [kmol/s]

FAT = vazédo molar de ar total [kmol/s]\

Fg = vazdo massica de gas de combustio

fs = fragdo volumétrica do solido no reator

fs=1-FE, ,no leito de fluidizagio rapida

Fs = vazdo de solidos que vem da unidade de craqueamento catalitico (kg/s)
Fs,. = vazdo massica de solidos regenerados vindas do reservatorio A, que é recirculada e
retorna para o regenerador de leito fluidizado (kg/s).

Fse = Fluxo massico de solidos alimentado no reator de leito fluidizado (kg/s)
Fsrec = Fluxo méssico de sélidos recirculados (kg/s)

F, = vazio molar total de ar {kmol/s]

g = aceleragdo da gravidade [m/s” ]
f ]

SZ

t

g, = aceleragfo da gravidade |
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h = coeficiente de transferéncia de calor gas-filme [cal / (cm® C seg) ]
h = coeficiente de transferéncia de calor [kJ / mi, s K]

H = altura do reator de leito fluidizado
h,, = altura da zona morta

hav = termo de transferéncia de calor gas-particula
Hd = altura do reator de fase diluida (m)

hj = altura de penetragio dos jatos (m)

Hmf = altura de mimima fluidiza¢io [m]

Hr = altura do riser (m)

Hrlf = altura do reator de leito fluidizado (m)

i, =elemento i do vetor entrada

K = grupo que representa a variagdo total do componente considerado devido a reagdes
quimicas {kmol/s]. Analogo ao parimetro r, apresentado no Capitulo 2.

K’ = grupo que representa a variagdo total do componente considerado devido a reagses
quimicas [kmol m* /s]

[T, = 3
K= grupo da taxa de reagdo [kmol /m s |

K , = constante da taxa da reagiio (2.1) [atm 's ']
K , = constante da taxa da reagio (2.2) [atm 's™']
3
m
(fb—n—}) 1
k, = constante da taxa de reago [ 2L ]
seg
k,= constante da taxa da reagdo [1/s]

i kgeat ..,

kmol x seg * kgcoque

k, = constante da taxa de oxidagdo do hidrogénio {

K , = termo que representa a taxa de reago na fase bolha [kmol/m’ ]
K, = coeficiente de transferéncia de massa entre as bolhas e a nuvem que as circunda [1/s]

K,, = coeficiente de transferéncia de massa entre as fases bolhas e emulsio [1/s]

m kgeat .,

]

k, = constante da taxa de oxidagdo total de carbono | X
kmolO, x seg ~ kgcarb

Kc = constante da taxa global de reagio no Capitulo 2 [1/(atm s)]

K, = coeficiente de transferéncia de massa entre 2 nuvem e a emulsio [ 1/s]
K, = termo que representa a taxa de reagfio na fase emulsdo [kmol/m ]

K

K,.. = grupo que representa as taxas de reagdo homogéneas [kmol/m’ ]
k, , = coeficiente da taxa de reagdo para formagdo de j a partir de /
Kl = constante da taxa de reagéo de consumo de oxigénio no Capitulo 2 [1 / atm s ]

Kl = constante da taxa de reagio da formagao de agua no Capitulo 2 [ 1 /atm s ]
Mc = peso molecular médio do coque [kg/kmol]

Mcar = peso molecular de carbono [kg carbono/ kmol carbono]
Mhid = peso molecular do hidrogénio [kg hidrogénio / kmol hidrogénio}

W = ETUPO que representa as taxas de reagdo heterogéneas [kmol/m° ]
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n = razdo estequiométrica (mol solido / mol gas)
n = razdo atdmica entre o hidrogénio e o carbono (CH,, )

O = valor predito pela rede
02 = fragdo molar de oxigénio de alimentagdo

[0, ]= concentragio molar de oxigénio [kmol O, /m’ ]
O, = saida da camada hidden calculada.

O, = saida da camada output calculada.

o, = saida atual calculada do componente j do modelo p

ORIF = numero de orificios da grade distribuidora de ar

P = pressdo do sistema [atm]

PERC = percentagem arrastada para o combustor, neste caso, PERC = 0.5
PM = peso molecular {kg/kmol]

PM ,, = peso molecular do ar [kg/kmol]

PM ,, = peso molecular da agua [kg/kmol]

Qo = vazdo volumétrica de ar ou agente fluidizante em cada orificio do distribuidor [m® /s]
(), = vazdo méssica de gas [kg / 5]

Q. = fluxo massico do sélido [kg/s]

R = constante dos gases

R, = taxa da reagio (2.1) [kmol s ']

R, = taxa da rea¢do (2.2) [kmol s ]

r, =taxa do oxidagfo do coque [kmol coque/kg cat s]

! = taxa do oxidagdo do coque [kg coque/kg cat s]

r.,, = taxa do oxidag¢do do carbono [kmol carb./kg cat s]

. kmolcarb.
rl = taxa de reagdo de oxidagio do carbono [~

ar

kgceat x seg
R ., = taxa de formag@o de CO na oxidagio do coque [kmol/s|
R o, = taxa de formagdo de CO, na oxidacdo do coque [kmol/s]

R o = Taxa de formagdo de agua [kmol/s]
R, = taxa de consumo de oxigénio pela queima do coque [kmol/s]
kmol

r, = taxa de reacfo de oxidagio homogénea de CO [——]
m X8
. N . kmol
r, = taxa da reaclio de oxidagdo catalitica de CO [~~—]
m oxs

rs= taxa de reagdo de oxidagdo do hidrogénio {kmol hidrog./kg cat x seg]
r,, = termo que representa a diferenca total de concentragdo de cada um dos componentes

em fase gasosa devido a taxa de reagdo [kmol/seg]
rr,, = termo que representa a variagdo total do monoxido de carbono [kmol/s]

Voo, = TEIINO que representa a variagio total do CO, devido & reagiio quimica [kmol/s]
fr,.. = teTMO que representa a variagio total da 4gua devido a reaco quimica de oxidagdo
do hidrogénio [kmol/s]
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ry = termo que representa a variagdo total de oxigénio devido a todas as rea¢des quimicas

consideradas [kmol/s]

rc = raio do centro que ndo reage

Re = taxa de reagdo do coque [kmol/s]

S = relacdo molar CQ, /CO

§, = 0 somatorio das entradas da camada Aidden

S, = 0 somat6rio das entradas da camada ousput
Sh* = nimero de Sherwood modificado
T = temperatura [K]

T, = Temperatura atual do gas, considerando o arraste de vapor

T, = Temperatura do ar atmosférico

1, = saida desejada do componente j do modelo p

T,, = Temperatura do sélido, ou do vapor arrastado do retificador

Tg = temperatura do gas de alimentagéo

TRE = tempo de residéncia na regido de bothas (s)

TRED = tempo de residéncia no freeboard (s)

TREJ = tempo de residéncia na regifo dos jatos (s)

TRER = tempo de residéncia no riser (s)

Ts, = temperatura da particula & entrada do reator de leito fluidizado, que corresponde a

uma média ponderada entre as temperaturas de recirculagdo e & saida do reator de
craqueamento catalitico (K)
Ts .. = temperatura do solido que vem da unidade de craqueamento catalitico (K)

Ts,, = temperatura do solido a saida do reator de fase diluida (K)

Ts, = temperatura do solido a saida do riser (K)

Ts,.. = temperatura do catalisador que esta sendo recirculado (K)

Tsant,, = temperatura do solido que recircula internamente no sistema de regeneragio,
calculada na iteragdo anterior a atual, no processo iterativo de solugdo do sistema de
equacdes [K]

U, = velocidade superficial das bolhas {m/s]

U,s = velocidade do gas para manter o leito nas condi¢des de minima fluidizagdo [my/s]

U, = velocidade superficial do gas [m/s]

u, , = velocidade superficial do gas {m/s]

V = volume total do leito [m”> ]

Vo = taxa de fluxo massico de vapor que segue para o combustor

V,; = velocidade do gas para manter o leito nas condigbes de minima fluidizacdo [fi/s]
V. = vazido massica de catalisador [kg/s]

v, =velocidade do solido [m/s]

v, = veloctdade do solido [m/s]

VAPC = vazdo massica de vapor que vai para o combustor (kg/s)

VAZM = Vazio massica de gés alimentada no regenerador (kg/s)

VAZRET = vazio massica de vapor de agua vinda do retificador (kg/ton)

VE = volume da emuisio [m* ]
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Ve = volume ocupado pela emulsdo [m’ ]

W = massa de catalisador [kg]

W = pesos

w = peso do carbono atual

w, = peso inicial do carbono

w,, = peso de residuo (cinza) presente no carbono

X = porcentagem da vazdo massica de solido que flui do riser para a fase diluida, e que
neste caso, foi considerado 15%.

x = entradas

x = conversdo devido ao primeiro estagio

X, = conversao

y = valor real

Y = fragio molar de oxigénio

yi™ = saida desejada do neurdnio k para o conjunto m de dado entrada-saida

YCO = fragdo molar de mondxido de carbono atual, considerando o arraste de vapor
YCO, = fragio molar de monoxido de carbono no ar atmosférico

YCO, = fragdo molar de dioxido de carbono atual, considerando o arraste de vapor
YCO,, = fragdo molar de dioxido de carbono no ar atmosférico

YH , O = fragdo molar de vapor de agua atual, considerando o arraste de vapor

YH, O, = fragdo molar de vapor de agua no ar atmosférico

YO, = fragdo molar de oxigénio atual, considerando o arraste de vapor

YO,, = fragdo molar de oxigénio no ar atmosférico

z = variavel independente

z = estreita camada da particula onde a reagdo quimica se processa, no modelo heterogéneo
S = frag@o de coque no gas [kmol coque/kmol gas]

4 = viscosidade do gas [kg / m s]

4 = viscosidade do gas [ ad =
m

4, = viscosidade do gas [

b
i
s
Q) = area da secgdo transversal do reator

p =massa especifica do gés [kg/m > ]

P, = massa especifica do gas [—”z;]

p,; = massa especifica das particulas de catalisador [-j?;m]

p, = massa especifica do sélido [kg/m* ]
p, = massa especifica do solidos (kg/m”*)
& = raio admensional da regido central (7, / R)

¢ =modulo de Thiele

¢ = fungdo de desativagdo com respeito ao coque
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AH, = calor de reagdo em [kl/kmol]

AH, = calor de reacdo em [k)/kmol]

AH = calor de reacdo em [k}/ kmot]

AH, = calor de formacdo da agua em [kJ/kmol]
AH |, = calor de reagiio [kI/kmol]

indices:

a = regido anular do riser (annulus)

b = bolha

B = bolhas

¢ = regido central do riser (core)

car = carbono

D = fase densa (bolhas+emulsdo)

d = densa

E = emulsdo

FMZ = zona de mistura perfeita

g = gas

het = reagbes em fase heterogénea (fase solida)

hid = hidrogénio

hom = reagdes em fase homogénea (fase gasosa)

i = componente 1 gasoso

i = refere-se a regido de interface entre as zonas de difusdo e zona de reagéio quimica no

modelo de retragdo do catalisador

j = fase jato

k = reagdo k

k = indice que representa o numero de neurdnios da camada outpuf

I = reacdo /

m = reagdo m

m = indice que representa o nimero de modelos de treinamento {(conjunto entrada-saida)

apresentado a rede.

mf = minima fluidizacio

R = riser

s = solido

S = refere-se a0 componente solido no modelo de retrago do catalisador
= total

ZM = zona morta

0 = condi¢do de entrada ou micial

0 = refere-se a condigo da superficie externa a particula no modelo heterogéneo.
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ABSTRACT

In this work, it is developed a software to simulate a regeneration system of a
catalytic cracking industrial umit. Firstly, deterministic models are developed, and latter
on, it is used backpropagation neural network and a hybrid model with neural network.

The regeneration system is formed by a sequence of reactors with different
hydrodynamic regime. A fluidized bed reactor 1s followed by a riser and freeboard.

Initially, the solid recirculation inside of system is not taken into account, and
latter on, this recirculation is considered. In this latter case, an iterative procedure is
proposed to break the information cicle.

The material and energy balance equations form a system of nonlinear integro-
differencial equations. Firstly, these have been solved using Runge-Kutta method and
Trapezoidal Rule. An alternative procedure is proposed, where the Orthogonal
Collocation Method is used. When this is the case, differencial equations are discretized
and integrals are solved by Quadrature.

The regeneration system is also simulated by use of Backpropagation Neural
Network. Process and Project Neural Network are developed. Parameters like
compounds concentration profiles and temperature profiles are obtained.

A hybrid model with neural network 1s proposed, where the material balance is
solved by deterministic model, whereas the temperature profiles are obtained by neural
network.



