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RESUMO

A aplicacao industrial de sistemas de leitos fluidizados do ti-
po circulante,'ou de arraste, em processos que envolvem o contato
entre particﬁlas sblidos e gas tem tido interesse crescente em to- .
do o mundo. No entanto, o desenvolvimento pratico dessa tecnolo-
gia tem estado muito & frente do desenvolvimento tedrico fundamen-
tal, necessadrio para o projeto de equipamentos, cgntrole de proces

so e mudanga na escala de operagao.

O presente trabalho procura contribuir para o desenvolvimento
fundamental de reatores de leito fluidizado_ciréulante, através de
un estudo experimental de caracterizagao de tais sistemas, e do de

senvolvimento de um modelo matematico de um reator desse tipo, apli

cado a uma reagao gquimica modelo.

O estudo experimental trata da identificacdo dos regimes de es-
coamento caracteristicos do sistema estudado, propondo critérios

para distincao entre tais regimes.

A reagao quimica adotada como modelo & a decomposicdo de um mi-
nério de fosfato de aluminio existente no Brasil, através dé calci
nagao a temperaturas de até GOOOC, para'a produgao de um fertili-
zante fosfatado. Testes continuos em escala de bancada cém tal mi
nério evidenciam as vantagens do leito fluidizado circulante em

comparagao com leito fluidizado convencional.

0 modelo matemidtico de um reator de leito fluidizado circulante,
aplicado ao processamento de minério de fosfato de aluminio, apre
senta boa concordancia com dados experimentais. O estudo de sensi

bilidade paramétrica, para o sistema considerado, evidencia a gran
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de influéncia das condigoes do escoamento gias-sblidos sobre o

sempenho de reatores do tipo aqui considerado.

de-
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ABSTRACT

There has been a growing interest world wide in the application
of circulating (fast) fluidized bed systems to industrial processes
involving contact between solid particles and gas; }Kmever,;nactical
development of this technology is at present far more advanced than
fundamental knowledge, which is necessary for equipment design,

process control and scale-up.

This work intends to contribute to the fundamental development of

circulating fluidized bed reactors by an experimental characterization,

_together with a mathematical modeling of such systems, applied to

an adopted chemical reaction.

The experlmental study involves the identification of fkwvreghma

tran51t10ns and formulation of criteria for dlStlnCtlon bﬁmealflow

‘regimes in circulating fluidized beds.

The adopted chemical reaction is the thermal decomposition of a
Brazilian aluminum phosphate ore at-temperatures up to 6006C, for
production of a phosphate fertilizer. Continuous bench scale tests
with this reaction show the advantages of ciréulating fluidized

beds as compared with conventional ones.

The mathematical model of the reactor shows good aggnamént with
experimental data and a parametric sensitivity study clearly empha

sizes the big influence of gas-solids flow regime on the performance

of circuiating fluidized beds.
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2

éceleragéo da gravidade (9,8 m.s “)
3
_ gd™ p
numero de Galileu, ————%—3— (pp-pg)
" .

- - 2
funcao densidade espectral de poténcia (V's)
estimativa da fungao densidade espectral de poténcia (st)

parte da Eq. (2.41), definido na Eq. (2.42)

2.,-1

K )

coeficiente de transferéncia de calor (js_}m-

—lm—lK—l)

condutividade térmica (js

condutividade térmica da parede do tubo de escoamento

(55 m~ k1)

constante de Martin, Eq. (2.77)

coeficiente de transferéncia de massa (kgm_zs—l)
namero de Knudsen, Eq. (2.80)

constante de velocidade de reagao quimica (s_l)

comprimento do tubo de escoamento (m)

altura de um leito turbulento, para E = Wp, no modelo de
Rhodes e Geldart (1987) (m) '

adimensional na Eq. (2.8f
massa (kg)

ordem de reagao quimica
adimensional na Eq. (2.9)

expoente de Richardson e Zaki (1954), usado no modelo de Na
kamura e Capes (1973), Egs. (2.41l) a (2.44)

niimero de segmentos no tempo de amostragem (Capitulo 3)

nimero de Nusselt
pressao (kg.m_l.s_z) .
: e u

numero de Prandtl, kg

g
densidade de fluxo de calor por convecgao para o gas, da pa

rede interna do tubo de escoamento (j.s—l.m_z)
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QCSW -

QOW -

QRSW -

Sc -

Sh -

densidade de fluxo de calor por convecgao para o s6lido, da

parede interna do tubo de escoamento (j.s_l.m—z)

densidade de fluxo de calor do ambiente para a parede exter

na do tubo de escoamento (js_lm_z)

densidade de fluxo de calor absorvido pelo sistema, devido
a reagao quimica, por unidade de comprimento do reator
—lm—3)
densidade de‘fluxo de calor por radiagao para a suspensao
gas-sOlidos, da parede interna do tubo de escoamento
(js_lm—z)‘

1.-1

constante universal dos gases (8,314 jmol— K 7)

raio do tubo de escoamento (m)

nimero de Reynolds

espessura da paredg‘do:tybo de escoamento (m) .

taxa de gerag§o do compéhente‘i ou j no sisteﬁa (S‘l)
funcdo de auto—correlagéo'(Capitulo 3) (v?)

drea da segao transversal ‘do tubo de escoamento (m2)
nlimero de Schmidt |

nimero de Sherwood

temperatura (K)

tempo total de aﬁostragem (Capitulos 3 e'S) (s)

tempo (s)

velbcidade do ar no ambiente externo do reator (ms—l)
velocidade intersticial do gés, ug/e (ms—l)
velocidade superficial do géas (ms™ 1)

' |
velocidade da particula, FTT:%TB__ (ms—l)
p .

velocidade superficial da particula, wp/pp (ms-l)

velocidade terminal da particula (ms—l)
processo de ruido branco (Capitulo 3) (V)

fracao massica no sélido

fracao massica numa distribuigao granulométrica
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valor de um sinal de processo no instante de tempo t (Capi-
tulo 3) (V)

fragao convertida do componente A

fragcao massica no gas

coeficiente relacionado ao fluxo de bolhas, na Eq. (5.17)
adimensional para o convecg¢ao da particula, Eq. (2.81)
altura no tubo de escoamento (m)

ponto de inflexao da curva e = ffz), Eq. (2.51) (m)

coeficiente ra Eq. (2.51) (m)

SIMBOLOS GREGOS:

fracdo do raio do tubo de escoamento ocupada pela  regiao

central, no modelo de duas regioes
coeficiente de acomodagao, Egq. (2.80)

fragao volumétrica do tubo de escoamento ocupada pelo gas,

ou fracgao de vazios

fracao de vazios no escoamento em fase diluida
fragdao de vazios na fase. densa

coeficiente na Eq. (2.42), definida na Eq. (2:43)

coeficiente de atrito para o s6lido, no modelo de Wen e Chen
(1982)

viscosidade dindmica do gas (kg.m_l.s_l)
densidade (kg.m_3)
constante de Stefan-Boltzmann (5,669 x 10—8js_1m_2K—4)

rugosidade da parede no tubo de escoamento (m)

intervalo de témpo entre sinais ao processo (Capitulo 3) (s)

tensao de cisalhamento particulas-parede do tubo (kgs_lm_l)
esfericidade
parametro na Eq. (2.46) (mzs_;)

-1

pardmetro na Eq. (2.47) (m.s

)
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hs

in

inf

“mf

Oow

pPC

prod

SUBSCRITOS (referentes a)

ascendente

regido anular, nas Egs. (2.31) a (2.33)
ambiente externo ao reator

bolha

ascencdo das bolhas no leito turbulento
colapso {("choking")

aglomerados de particulas ("clusters")

"descendente

fase densa

emulsio

alimentacao do reator

final

atrito do gas

atrito das particulas sélidaé

gas

convecao do gas

densidade da suspensdo sdlidos-gas
componente i

inicial

escoamento em fase diluida uniforme
componenté |

condigoes de ﬁinima fluidizacao
parede externa do tubo de escoamento
particula

ordem do modelo auto-regressivo (Capitulo 3)
convecao pelas particulas

produto

ordem do modelo auto-regressivo (Capitulo 3)
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rad

ref

SW

reciclo ekterno

radiagao

valor de referéncia

suspensgo gas-sblidos

suspensao e parede interna do tubo de escoamento
terminal

parede interna do tubo de escoamento

fase densa

regiao central de esccamento

regido anular de escoamento
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1. INTRODUGAO

Nos processos industriais que envolvem contato entre gas e séli
dos tem havido crescente interesse na aplicacgao de sistemas de lei
to fluidizado circulante, substituindo leitos fluidizados do tipo
convencional (borbulhante). Tal interesse & certamente consequén-
cia de uma série de vantagens apresentadas por tais sistemas, ob-
servadas tantoc em experimentos em escala de laboratério (Yerushal-
mi et alii, 1976), quanto através da experiéncia em plantas piloto
e em unidades industriais (Broedermann, 1981; Reh, 1984; Reh, 1986).

Resumidamente, essas vantagens podem assim ser relacionadas:

a) altas capacidades de processamento de sblidos e gases em rela-

cao ao volume do equipamento;.

b) -contato &timo entre gis e sdlidos, devido & operagao do leito
em condigoes de maxima velocidade relativa entre ambos, o que

resulta em altas taxas de transferéncia de calor e de massa;

c) possibilidade de operagao com material particulado com proprie-
dades coesivas, dificeis de processar em leitos fluidizados con

vencionais.

Entretanto, o desenvolvimento de sistemas industriais de leito
fluidizado circulante tem~se baseado essencialmente em critérios
P . ) : ' ~ -, .
empiricos de projeto, uma vez que a aplicagao pratica dessa tecno
logia tem estado muito a frente, em relacao ao desenvolvimento ted
rico fundamental, necessario tanto para o controle de processos
quanto para a definigao de critérios de projeto e de mudanga de es

cala.
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Essa defasagem €, talvez, devida as dificuldades para a realiza
gao de experimentos que gerem informagdes representativas do fend-
meno, necessérias para o desenvolvimento de modelos tedricos capa-
zes de descrevé-lo. Até o presente, nao téﬁ surgido correlagoes
que tenham aceitagao geral, validas em diferentes condigdes, com
parametros cénfiéveis. Ao contrario, ha muita inseguranga com re-.
lagao a aplicabilidade das correlagdes publicadas, as quais sd mais
recenteménte coﬁegam a ser melhor estudadas com a utilizagao de
técnicas adequadas de medigdo em experimentos com leitos fluidiza-

dos circulantes.

Nesse sentido, o presente trabalho procura contribuir para o de
senvolvimento da tecnologia de leitos fluidizados circulantes, atra
vés da caraéterizagao de sistemas de contato gas-sdlidos que ope-

ram em regime de fluidizagao rapida, aplicados a reagdes quimicas.

Tal caracterizagao envolve, inicialmente, a realizagdo de expe-
rimentos em escala de laboratodrio, voltados tanto ao estudo fluidg
dindmico, face 3 grande influéncia das condigOes de escoamehto vi-
gentes no sistema sobre seu desempenho, quanto ao estudo de uma
reagao quimica modelo, levada a efeito em regime dé fluidizagao ra
pida. O trabalho & completado com um modelo matemidtico de um rea-
tor de leito fluidizado circulante aplicado a reagao quimica mode-

lo, e de simulagOes da operagao do mesmo em diferentes condigdes.:

Especificamente, o trabalho tem os sequintes objetivos:

a) caracterizagao experimental das transicdes no regime de escoa-

mento em sistemas de leitO'fluidizado circulahte;

b) realizacao de testes em escala de bancada, para estudo de uma

reagao quimica modelo, em leito fluidizado circulante;
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c) modelagem matemdtica de um reator quimico operando em regime de
fluidizacao rapida, aplicada a uma reagao modelo, e estudo de
sensibilidade paramétricé, através de simulagoes para diferen-

tes valores das variiveis manipulaveis.

?ara os dois Gltimos itens acima, a reacao guimica adotada como
modelo & a decomposicdo de uma rocha fosfitica constituida princi-
palmente por um mineral de fosfato de aluminio hidratado, voltada
a produgao de uﬁ fertilizante fosfatadé. O interesse em tal pro-
cesso relaciona-se ao suprimento de um insumo basico para a agri-
cultura, em nivel regional, nas regioes Norte e Nordeste do Bra-

sil.

Os estudos experimentais em laboratdrio, com sistemas de leito

fluidizado circulante, foram realizados no "Institut fur Technische

Chemie" da Universidade de Hannover, Replblica Federal da Alemanha ,
em um programa experimeﬁtal apoiado pelo DAAD - Servicgo Alemdao de
infercémbio Académico, pela CAPES - Coordenagao de Aperfeigoamento
de Pessoal de Nivel Superior do Ministério da Educagao, pelo CNPg-
Conselho Nacional para o Desenvolvimento Cientifico e Tecnologico,

e pelo IPT - Instituto de Pesquisas Tecnoldgicas do Estado de ' Sao

- Paulo.

As demais atividades do estudo foram realizadas nos Laboratd-
rios do IPT e da Escola Politécnica da USP, com apoio financeiro

do IPT.
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2. REVISAQO DO ESTADO ATUAL DA TECNICA

2.1 Introducao

0] contato‘entre gas e sdlidos em regime de leito fluidizado cir
culante, também denominado de leito de arraste ou fluidizagéo rapi
da ("fast fluidization") representa um estdgio intermediario entre
0 leito fluidizado convencional, ou borbulhante,:_e o transporte

pneumatico, ou escoamento gas-sdlido em fase diluida.

Tal regime de escoamento & obtido quando, em um sistema de con-
tato gds-sdlido com escoamento ascendente de gas, a velocidade des
te & tornada alta o suficiente para carregar o sdlido para fora do

reator, de modo que € necessario re-introduzir sb6lido na parte in-

ferior do sistema de contato para manter constante a densidade do

leito. A Figura 2.1 jlustra essa situagéo, comparada aos demais sig
temas de contato gas-solido. Observe-se que o leito fiukﬁzai) cir
culante opera em condig¢Oes de maxima velocidade relativa"éés-séli-
do. |

Ao contraric de um leito fluidizado convencional, nao & possi-

"vel, neste regime, a observagao de um leito propriamente dito, com

uma altura média definida. Na fluidizagao rapida o s6lido em sus-
pensdo ocupa todo o volume do sistema, com intensa recirculagdo in:

terna.

Um dos primeiros estudiosos dos agpectos fluidodinamicos de lei-
tos fluidizados circulantes fqi Yerushalmi e seus colaboradores
(Yerushalmi et alii,.1976 e Yerushalmi e Cankurt, 1979), que apre
sentouldescriQSes bastante claras sobre tais.sistemas, ressaltando

sobretudo as vantagens em relagao a leitos fluidizados convencio-
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<,‘:] GAS

-— SOLIDOS

| LEITO FLUIDIZADO : LEITOS FLUIDIZADOS I : REATOR DE
CLASSICO CIRCULANTES l TRANSPORTE

VELOCIDADE

VAZAO _
CRESCENTE

_ ESCORREGAMENTO OE SOLIDOS

VELOC. MEDIA DOS SOLIDOS

EXPANSAO CRESCENTE

FIGURA 2.1 - Sistemas de contato para reatores gas-sdlidos operan-

do com material em poO (Broedermann, 1981).
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cionais, tais como:

contato mais eficiente entre gas e s6lidos, advindo da alta

velocidade relativa e da inexisténcia de bolhas;

- auséncia de fluxo descendente de gds ("backmixing"), devida
ds altas velocidades do gas, o que elimina problemas de rea-

¢Oes secundarias indesejaveis em alguns processos;

-~ altas capacidades de processamento em relagao ao custo do equi

pamento, devido a baixa relagdao didmetro:volume;

- viabilidade de processar sdlidos com pequeno diadmetro de par-
ticula, ou com propriedades coesivas, dificeis de utilizar em
-leitos fluidizados convencionais, em razdo da maior expansao
observada em leitos fluidizados circuiantes, bem como das al-

tas velocidades do gas.

A Figura 2.2 ilustra a regiao de existéncia do regime de contato
em fluidizacao rapida num grafico de perda de carga em.fungao da
velocidade do gas, situando-o em relagéo ao leito fluidizado con-

vencional.

2.2 Caracterizacao fluidodindmica do leito fluidizado circulante

Conforme ilustrado nas Figuras 2.1 e 2.2, um sistema de contato gas-
sblidos, com escoamento ascendente do gds, sofre uma série de tran
si¢Oes em seu regime de escoamento, em fungao de ug, a partir de
ug = 0. Dado um leito de particulas sdlidas, para baixas velocida
des do gds, o leito permanece fixo e o gds flui através do volume
intersticial. Nessas condigdes, & geralmente acéita a expressao

empirica apresentada por Ergun (1952), que relaciona o gradiente

de pressdo ao longo do sentido de escoamento com u_:
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LEITO
FIXO

)

EXPANSAO PARTICULADA

DENSIDADE DO LE!TO
PRATICAMENTE INDEPENDENTE
DA VAZAO DE SOLIDOS

DENSIDADE DO LEITO
INFLUENCIADA INTENSAMENTE
PELA VAZAO DE SOLIDOS

BORBULHAMENTO TURBULENTO VAZAO DE
SOLIDOS

LEITO CRESCENTE

CIRCULANTE

gds-sOlidos (Yerushalmi, 1976).

A

log velocidade do gas

FIGURA 2.2 - Ilustragao da perda de carga total em fungao da velo-

cidade do gas, para diferentes regimes de escoamento

.
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dp (1-€) %y u (1-¢) p_u

= 150 d_ + 1,75 .99 (2.1)
3 2 3
dz - € (¢dp) € ¢dp

Normalmente as particulas sélidas apresentam uma distribuigdo
granulométrica, de modo que dp €& representado pelo didmetro médio

superficie-volume, ou didmetro de Sauter:

d = (Z i‘)' : - (2.2)

A Eq. (2.1) representa a soma dos dois fatores que contribuem
para a queda de pressao ao longo de um leito de particulas: o pri-
meiro deles refere-se ds forgas de natureza viscosa e predomina pa

ra valores de Rep < 20; o segundo termo refere-se ds forgas de na-

tureza cindtica e predomina para Re > 1000, onde:

Rep =_P9Jd9Jd . _ (2.3)

A partir do escoamento em leito fixo, com o aumento gradual de

ug, atinge-se uma condigao tal, em que a forga exercida pelo gas

que escoa equivale ao peso das particulas do leito, ou seja:

dp

= (l—gmf) - (p _pg) > g - _ - (2.4)

dz &

Nessas condigoes, ug € a velocidade minima de fluidizagdo, e po

de ser determinada pela combinagao das Egs. (2.1) e (2.4):

2
150(1-e_.) 1,75 Re
_ mf ' mf
Ga = Remf + 3 (2.5)

2
¢ Emf e mf
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Ga = gd %p_ (p_-p_) /u’ ' (2.6)

P g p g
A Eq. (2.5) &, na verdade, apenas uma entre varias expressoes
empiricas ou semi-empiricas desenvolvidas para previsao de U
Uma comparagao referente & precisdo dessas varias correlagoes pode

ser vista em Nakamura et alii (1985).

Com o‘aumento gradual de ug para valores superiores a u ¢ © lei
to de particulas pode ou ndo sofrer uma expansao- (Geldart, 1973),
dependendo dos valores de dp; pp, pg e |y, mas adéﬁire, de qualquer
modo, propriedades tipicas de uma suspensao fluida. Em seguida,
para valores maiores de ug, observa-se o surgimento de bolhas do
gés,:que ascendem .em meio 3 suspensdo gis-sdlido. Nos Gltimos 20

anos uma série de modelos vém sendo desenvolvidos, capazes de des-

crever com maior ou menor precisao o regime de leito fluidizado

borbulhante (ou convencional). Uma revisao desses modelos pode ser

encontrada em Yates (1983).

A partir dessa condigao, o aumento de ug resulta no aumento da
intensidade de borbulhamento, do didmetro das bolhas e da agitacao

no leito, passando-se gradualmente a uma condigao denominada de

' fluidizagéo turbulenta, caracterizada pelo rompimento das bolhas

maiores e a grandes oscilagdes de pressao. Nao ha ainda consenso
quanto a correlagdes para previsao da transigao leito borbulhante-
leito turbulento, mas parece haver relagéo com O conceito de tama-

nho maximo estavel das bolhas (Yerushalmi et alii, 1978).

Até este ponto, nio hd influéncia da vazao de sélidos sobre as
condicdes de escoamento no leito, isto &, dados'ym sdlido (pp, dp)
e um fluido (pg, u) as condigdes de fluidizagdo estao definidas Por
ug apenas, a nao ser pela influéncia do didmetro do leito sobre as

caracteristicas das bolhas (Werther, 1974). Apesar das grandes
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oscilagOes observadas, € nitida a visualizagao da altura média do
leito de particulas, a qual poderd ser aumentada ou diminuida atra

vés da adigdo ou retirada de s6lidos do sistema.

A partir dessa situagéo, um auﬁento em ug causa um aumento mais
ou menos brusco na taxa de arraste de sélidos do leito, ndo sendo
mais possivel observar qualguer limite no mesmo, isto &, o sistema
sofre uma expansao pronunciada e passa a ocupar todo o volume do
tubo de escoamento. Nessas condigoes, g & suficientemente alta
para arrastar o sblido para fora do tubo e a denéidade da suspen-
sdo somente poderd ser mantida constanté se houver alimentagdo de
s6lidos ao reator na mesma taxa em que estes sao arrastados do mes

mo.

Para uma dada vazao de alimentagao de s6lidos, um aumehnto subse

~quente de ug ird diminuir gradativamente a densidade da suspensdo

gds-sblidos, até que a recirculagao interna de sd0lidos, intensa no

regime de leito fluidizado circulante, cessa completamente, e ‘as

‘particulas passam a ser transportadas num escoamento uniforme, co-

nhecido como transporte em "fase diluida".

AE&gﬁma2.3 apfesenta um mapa das transigoes possiveis de ocor-
rer no regime de escoamento ascendente de suspensoOes de gis e s61i
dos, para particulas finas. Nesse mapa, O regime de escoamento em
fluidizacgao rapida corresponde ao escoamento turbulento, em- fasé_
dehsa, nac pistonado. Para um sistema oéerando nessas condigoes,
um aumentd em ug, com vazao de sd6lidos constante, o levaria ao es-
coamento em fase diluida, numa transigéo em geral difusa, dificil
de ser caracterizada. Por outro lado, a diminuigao de ug faria
com que o gads nao fosse capaz de transpbrtar_todb o s6lido alimen-
tado, fazendd com gue este se acumule na parte inferior do tubo de

escoamento, na forma de uma suspensao mais densa, podendo ou nao
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ocorrer a formagdo de escoamento pistonado. Esta transigao, em ge
ral brusca, & denominada de colapso, ou "choking", do sistema de
transporge, representando a transigao para o regime de leito flui--
dizado  turbulento. O colapso ocorre quando a vazao de so0lidos
passa a exceder a capacidade de transporte do gas, a gqual & fungao
das propriedades fisicas do gas e do sdlido, de dp e ug(Yerushaimi

e Cankurt, 1979).

Nos iltimos 10 a 15 anos muitos trabalhos vém sendo realizados
visando desenvolver correlacdes que permitam prever as condigoes
para ocorréncia das transigdes no regime de escoamento gis-solidos

na regido de existéncia de fluidizagao rapida. No entanto, a maio

ria das correlagoes desenvolvidas partiram de abordagem estritamen

te empirica ou apresentam parametros de valor pouco preciso, O que

restringe a aplicabilidade em diferentes situagoes.

Um dos primeiros e mais importantes trabalhos de caracterizagao

dos limites de existéncia para diferentes sistemas de contato gas-

‘'s6lidos foi realizado por Reh (1961), através da construgao de um

diagrama conforme ilustrado na Figura 2.4. O diagrama permite a de-
limitagdo das condigoes para operagao de diferentes sistemas para

processamento de solidos através dos dois seguintes grupos adimen-

sionais:
Ar = uz .pg.(pp_pg) ~ o (2.7)
© u3 .p2
M = d _9J (2.8)
g-u(pp-p )

g

O primeiro deles engloba apenas as propriedades do sélido(ﬂdpp)
e do gas (u, pg), 0 que significa que & possivel prever a velocida

de de gas, ug, necessaria para que um dado sistema opere na regiao
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de escoamento desejada, ou mesmo se essa condigao & possivelde ser
atingida. Na Figura 2.4 estao também indicados alguns valores para
o pardmetro n, o qual representa uma relagao entre a forga de ar-
raste exercida pelo gads e o peso do leito de particulas:
dp -l
n = — . (2.9)"
dz (pp-pg)-(l-E)g

Quando n < 1 tem-se um leito fixo de sélidos.l_Quando n=1 e
€ = 0,4 tem-se iniéio de fluidizagéo do sistema. A expansao do
leito a n = 1 corresponde 3 regiao de existéncia de leito fluidiza
do (escoamento em fase densa). Quando n > 1 atinge-se a regiao de
tfanéporte pneumatico. De acordo com esse diagrama, a regiao de

operagao de sistemas de leito fluidizado circulante corresponde a:

0,56 < Ar < 100 ' (2.10)

0,00261.ar 1123 ¢ +0,49 (2.11)

| A

4,27 Ar

2.2.1 Limites de existéncia do leito fluidizado circulante

2.2.1.1 Colapso de um leito fluidizado circulante

("choking")

A transigdo entre escoamento em fase densa e fase densa com flu
x0 pistonado ("slugs") ou borbulhante, conhecida por "choking", tem
sido definida de diferentes formas por varios autores. Uma discqg
sdo a esse respeito pode ser encontrada em Yerushalmi e Cankurt
(1979). Entre as varias correlagaes desenvolvidag para essa transi
géo, aparentemente aquelas apresentadas por Yang (1983) tém sido

as mais aceitas, dada a concorddncia com grande numero de dados ex
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perimentais. Yang utiliza o conceito de capacidade maxima de ar-
raste de particulas finas de um sdlido por um gas, a qual depende
de p_, U, p_ e dp. Em um sistema com escoamento vertical ascenden -

g P
te de sdlidos vale a expressao:

W = pp (1-¢) ¢( ug -u ) (2.12)

P t

a quél supoe que a velocidade de arraste gas-sdlido ("slip velocity")
€ igual & velocidade terminal de uma tnica particula (velocidade

de queda da particula isolada, imersa no fluido).

Yang (1975) apresenta a seguinte expressao para a velocidade de

uma particula arrastada por um gas:

2
f u
u = u, -u, ((1+—R Py 4:7)0,5 (2.13)

Na condigao de colapso do sistema, essa expressao & simplifica-

‘da e rearranjada (Yéng,~1983), ficando:

2gp (e 47 - 1)
o | (2.14)
pc 2 |
(uf ut)
e’ -
£ =6,81 x 10°. (—9)2:2 | (2.15)
pc pp . )

onde o subscrito c refere-se as condigoes de colapso. Portanto, pa

. R N e o
ra um dado W,,obtém-se €. e Ug, Ugc/€s resolvendo o siste

ma dado pelas Equagdes (2.12) a (2.15). A velocidade terminal da

£ € expressa como:
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e E ' (2.16)

onde Cj € um coeficiente de arraste, expresso como:

24
C, = ——, para Re_ < 0,4 (2.17)
D Re P
1] . p
24
cpy = + 3,6 Re_ 07313 Lara 0,4 < Re_ < 1000 (2.18)
Re P - P
p
cb = 0,43, para 1000 < Re_ < 200.000 (2.19)

Mais recentemente, Briens e Bergougnou (1986) desenvolveram ex

~ pressOes alternativas ds de Yang (1983), baseadas na forma em que

ocorre o escoamento em fase densa, caracterizado pela recifculagéo,
interna do sd6lido, inexistente nb eécoamento em fase diluida, mas
intenso quando ug €& menor que'ugc. Quando se tem ug maior que ugc
e escoamento em fase densa, a recirculagéo, embora muito menos pro

nunciada, se di principalmente através de uma regido anular do tu

bo de escoamento, prdxima d& parede do mesmo. Nessas condigoes,exis

tem duas regides distintas de escoamento, através da segao do tubo

central e anular. Tal fato, jad reportado na literatura por varios

‘autores (por exemplo: Capes e Nakamura, 1973; Yerushalmi e Cankurt,

1979), pode ser visualizado at;avés do esquema mostrado na Figura 2.5,
A queda de pressao ao longo do tubo & minimizada quando o fluido
passa a escoar preferencialmente pela regiao central, de raio igual
a a.r, caracterizada por alta velocidade do gas e béixa concentra-

¢ao de sblido. A regiao anular, de espessura (l-a).r & caracteri-

zada pelo escoamento de particulas no sentido descendente, pela me

nor velocidade do gas e maior concentragao de sdélidos. Normalmen-
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FIGURA 2.5 - Esquema do escoamento em duas regioes (central e anu-

lar), conforme formulado por Nakamura e Capes (1973).
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te, o tem valores maiores que 0,95, para ug > ugc’ mas, para' uma
dada vazdo de s6lidos, a diminuigao de ug causa diminuigao de «a,
até que ocorre o colapso ("choking") do sistema, e a recirculagao
passa a ser intensa, ocorrendo em toda a segao do tubo. Briens e
Bergougnou (}986), baseados em observagoes experimentais, assumem

que:

ug = ugc quando az = 0,75 | (2.29)

isto &, guando a area da regiao anular atinge 25%‘dé secgao total

do tubo de escoamento.
O método de calculo proposto assume que:

a) o sistema opera em condigoes de minima perda de carga e a forma

¢do de duas regioes de escoamento contribui para isso;

b) a velocidade da suspensdo na regiao anular €& desprezivel, compa

rada & velocidade da suspensao na regido central;

¢) sdo desprezadas as interagdes entre particulas, dada a baixa

concentracao das mesmas.

A perda de cafga total no sistema & a soma das perdas devidas a

 densidade das particulas, ao atrito das particulas e ao atrito do

gas:
dp ~dp dp dp '
- __hs , _"fs ., _""fg (2.21)
dz dz dz dz

onde cada um dos trés termos e assim calculado:

a) queda de pressao devida a densidade das particulas em suspensao:

dp |
. __hs _ 0.g (l-€) - (2.22)
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queda de presééo devida ao atrito do solido (baséado em Yang,

1978):
apfs ' - ' :
- —15  =90,5f .p (1-€)u /D (2.23)
dz p p p t
com
0,041 Re, | -1,021
£ =:,__7T_-.(1-e)61-e). ) (2.24)
P € Re
P
e W .
u = ——P (2.25)
p pp(l—E)

queda de pressao devida ao atrito do gas:

dp '
-—f9 - 255w | (2.26)
az 99 49

onde fg € calculado pelo método broposto por Serghides (1984):

cessario substituir u_, W

B-2)2 |
f = (A - ) (2.27)
g . (C-2B +A) .
: ‘o/D 12 :
A =-2,0 log ( + ) (2.28)
3,7 Re
6/D 2,51A ,
B=-2,0 log ( + —) (2.29)
3,7 Re
¢/D 2,51a
C =-2,0 log ¢ + ) (2.30)
3,7 Re

Assume-se rugosidade o igual a dp.

0 fato de se desprezar a velocidade na regido anular torna ne-

g' Wp © D nas expressOes acima por:
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_ 2 .
uga = ug/a (2.31)
W = W /o2 (2.32)
a p ; : "
D, = a.D (2.33)

O procedimento de cdlculo & o seguinte:

Para cada valor de Uge fixadas as demais condigdes, & determina
do o valor de a que minimiza a Eg. (2.21). Obtém-se assim um con-

junto de pontos (ug, a), a partir do qual ugc € determinado quando

«? = 0,75.

Briens e Bergougnou (1986) testaram esse método tanto para par-

ticulas com didametro uniforme, quanto para sdlidos com distribui-

cao granulométrica, caso em que as expressoOes sao calculadas sepa- -
radamente para cada fragao granulomé@trica e em seguida somadas pon

deradamente para compor a Eq. (2.21).

As correlagbes acima apresentadas sdo relativamente bem aceitas

na literatura, como métodos para previsdao da velocidade de colapso

de um sistema de escoamento gas-sdlidos. Mesmo assim, apesar de

. terem sido derivadas de abordagens bastante cuidadosas, nao permi-

tem prever com precisao as condigdes de célapso de forma generaliza
aa. Como mostradolpor diversos autores (Satija et alii, 1985}
Briens e Bergougnou, 1986 , entre outros autores }, 6 erro relativo
dessas correlagoes pode ser pequeno, isto &, menor que 10%, mas si
tué-se, em geral, entre 20 e 30%, o que ndo as difere de correla-
gaes mais antigas, como a de (Yousfi e Gau,~ 1974), em que ugc é
expressa como: '
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W_ 0,28
0,5 -0,06 '
u__ = (gda )" ' Re, "0 (—B) (2.34)
gc P t G
onde
_ p.u._d
Rey g _t p (2.35)

2.2.1.2 Transicao entre escoamento em fase densa

e em fase diluida

A transicdo entre o escoamento em fase densa (onde hd recircula
¢do de sblidos) e em fase diluida (escoamento uniforme, sem recir-

culagdo) representa a passagem do regime de fluidizagao rapida pa-

ra o transporte pneumidtico.

As principais caracteristicas dos dois regimes de escoamento po

‘dem ser assim resumidas (Leung, 1980):

‘a) fase diluida:

- suspensao aparentemente uniforme, com € normalmente maior que

0,97;

auséncia de recirculagao de sdlidos;

velocidade de escorregamento gas-particulas prdoxima de u,;

S ~dp > 0 (o atrito entre suspensao e parede

Ju ‘dz W = cte
P

é o principal fator de queda de pressio) .

b) fase densa:

- escoamento em condigoes nao uniformes, caracterizado pela pre
senca de aglomerados de particulas ("clusters"), nos quais e

tem valores da ordem de 0,75;
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-~ ha rec¢irculagao interna de s6lidos, com fluxo descendente dos

mesmos proximo d parede do tubo de escoamento(quaxk>ub >l¥m);

velocidade de escorregamento ("slip velocity") maior que Ui

9
- "—3—6;— (—dP/dZ)W
tor dominante na gqueda de presséo'ao longo do tubo).

cte ¢ 0 (a densidade da suspensao é o fa-

Atd o presente esta transicao nado tem sido satisfatoriamente de
finida, nem hd métodos desenvolvidos que permitem prevé-la ou ca-

racteriza-1la.

Leung (1980) propds o seguinte critério para limite entre ambos

os regimes de escoamento, em fungao das caracterlsticas apresenta-

‘das acima:

o (=dp/Az) _ ge = 0 (2.36)
g . P |

ou seja, o minimo da queda de pressao'nozsistema como funcgao de ug,

equivalente 3 passagem da regido em que a densidade da .suspensao é

o principal fator na quéda de pressao, para a regiao em que o atri
to da suspensdo & predominante. H3, porém, grande imprecisdo nas
correlacoes desenvolvidas para cidlculo de queda de pressao no es-—
coamento gis-sdlidos, quando aplicadas & situaggo »aqﬁi tratada,
pois os valores envolvidos sdao pequenos demais, resultando em dis-

persCes significativas nos resultados.

2.2.2 CorrelacOes para o regime de leito fluidizado

circulante

No regime de escoamento em fase densa, caracteristico do regime
de fluidizac3o radpida, sdo necessdrias quatro expressdes basicas

para descrever o sistema, sendo as duas primeiras relativas ao ba-
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lango de massa ao longo do tubo de escoamento, para gas e

sOlido:
- a .
. = 0 2.37
. (Epg uf) . ( )
d ) .
(1-¢) ul) =0 2.38
. ( Op p ( )

A terceira expressao & obtida através de um balango da quantida

de de movimento para gids e sdlido:

-dp a

I

2 2
c€u + l-¢)u + £ + (1-¢ 4+ F (2.39
" . (p_g £ pp ( ) p) pgg ( )ppg W )

onde Fw representa a perda de carga devida ao atrito suspensao-pa-
rede do tubo, podendo ser representada como a soma de dois termos:

atrito s6lido-parede e gds-parede.

P o= dpg g N dPeq
W dz dz

(2.40)

Estes térmbs podem ser determinados através das Egs. (2.23) a

(2.30), ja apresentadas.

A Gltima expressao, que consiste de um balanco energético entre

gids e sb6lido, & a que representa o centro de controvérsias,uma vez

que vdrios autores tém apresentado correlagoes derivadas de aborda

. gens diferentes, cujas premissas basicas comprometem sua aplicagao

a sistemas de leito fluidizado circulante, onde a grande circula-
gao de s6lidos, a aceleragao das particulas e a presenga de aglome

rados de particulas fluindo no tubo de escoamento tornam o equacio

‘'namento consideravelmente complicado. A seguir s3ao apresentadas

resumidamente algumas das expressoes desenvolvidas para escoamen-

te em fase densa.
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2.2.2.1 Modelo de Nakamura e Capes (1973)

As cofrelag5es desenvolvidas por esses autores baseiam-se em eXx -
perimentos feitos Capes e Nakamura (1973) para transporte verti-
cal em fase densa, isto &, com existénqia das regioes central e
anular de escoamento. As correlagoes sao vélidas-apenas fora da

zona de aceleracao das particulas (parte inferior do tubo).

Partindo de balancos da gquantidade de movimento feitos separada
mente para fluido e s6lido em cada uma das duas regioes de escoa-
mento, chega-se a expressoes relativamente complexas, as quais sO

podem ser resolvidas através das seguintes simplificagoes:

‘a) o atrito do fluido e do sblido & desprezado, por ter pouca in-

fluéncia, quando comparado 4 forga gravitacional;

b) o atrito devido & passagem de particulas de uma regidao a outra
foi desprezado, assumindo-se que, na fronteira entre regides o

s6lido tenha velocidade vertical prdxima de zero;

c) as trocas de quantidade de movimento para o gas entre as duas
regides, bem como entre gas na regido central e sd6lido na  re-

gido anular e vice-versa, também foram desprezados.

para a solucdo das expressdes obtidas, & necessirio assumir que
o0 sistema opera em condigbes de minima perda de pressao. A expres

sdo final obtida &:

p A{l-e4) -u S
R L (94 ]+ ___1_5_)J1/2 . H=0  (2.41)
(el—ez) (1—52) u, (l-—el)ut

n = expoente de Richardson-zaki (1954)
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| A (L-g,) (1-€.) . ’
_ _ 2 1 2 1/2 _ n _ _n
H= (e)-ey)™ + (' m e ) ‘(“'51)(51 €5)
Y 1Y
( T + e, + 4 (1<c ))
U £ 178y
(2.42)

: 4 T Uy
A= (2.43)
ppusg.D
para que a (Egq. 2.41) seja valida, temos:
u € u .
-]+ TI%E“TS‘ > 0 (2.44)
t 1’7t

A solugao da Eq. (2.41) implicaem H=0. A determinagdo de £, ¢,

o e dp/dz é feita através do calculo de H = f(ez) para diferentes

a A = constante, sendo ¢

1’ 1 minimo obtido da-Eq. (2.44).

As expressoes de Nakamura e Capes resultam em boa concordan-

‘cia com dados experimentais dos prdprios autores. As simplifica-

¢oes adotadas restringem a aplicagao do modelo nas condigoes da zo
na de aceleragéo das particulas, bem como em baixos valores de ug,
proximos a u .

2.2.2.2 Modelo de Arastoopour e Gidaspow (1979)

Esta correlagao foi derivada de grandezas termodinamicas do sis

tema, e baseia-se na velocidade relativa entre fluido e sdlido.

p d

2 B
5 4z (uf"u )" + F_ = p_g (2.45)

P s P

onde'Fs € a forga de arraste por unidade de volume das particulas.
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Segundo os autores, a resolugac da Eq. (2.45) (por integracdo
numérica,'a.partir de valores iniciais em z = 0) resultou em boa
concordéﬁcia com dados experimentais obtidos por eles proprios,mas-
apenas para escoamento em fase diluida. No caso de fase densa, foi
necessario considerar as particulas agregadas ("clump"), com diame
tro varias vezes superior ao diametro das particuias isoladas. O
diametro desses agregados, por sua vez, teve que ser variado ao lon
go do tubo. Também contribuiu para a imprecisdao, o fato de ter si

do considerado apenas o atrito entre gas e parede, desprezahdo -se

a participacgao das particulas.

2.2.2.3 Modelo de Kwauk e colaboradores

As correlagoOes desenvolvidas por Kwauk e seus colaboradores ba-

‘'seiam-se nas seguintes observagoes experimentais (Li Youchou e

Kwauk, 1980 e Li Youchou et alii, 1982):

a) a distribuigao axial da fragao média de vazios, €, segue tipica

mente uma curva do tipo ilustrado na FPigura 2.6, curva 2.

*
b) nessa curva, € aproxima-se assintoticamente de um valor € , na

parte superior do tubo de escoamento, a partir de um valor £

na parte inferior, passando por um ponto de inflexao, na altura
z;. Naf&qnz.Z&L a curva 2 ilustra ﬁma tipica curva de distri-
buicao, enquanto que a curva 1 pode ser entendida como possuin-
do ponto de inflexao, 24 situado acima do topo do tubo de es-
coamento. Da mesma forma, a curva 3 tem z, abaixo do extremo

inferior do tubo.

.c) uma parte dos sdlidos estd dispersa uniformemente, formando uma

fase diluida continua, enquanto outra parte estd suspensa nessa

fase diluida, na forma de  aglomerados de particu-
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las ("clusters" ou "strands") sujeitas & formagao e desapareci-

mento rapidos.

0 modelo supde que, a qualquer altura z no tubo de escoamento,
os aglomerados movem-se no sentido ascendente por um mecanismo de
difusao, a partir da regiéo.de maior densidade (parté inferior). A
partir de uma certa altura do tubo, com densidade menor que um da-
do valor, esses aglomerados tendem a descer, como consequéncia do
menor empuxo. Para se ter equilibrio no sistema, os dois fluxos de

vem ser iguais.

Assume-se que a difusao & determinada pelo gradiente de concen

tracao de aglomerados:

d _
fluxo por difusao = ¥ — (p_f_(l-e_)) : (2.46)
: dz p a a '

O fluxo descendente & determinado pela diferencga entre a con-
éentragio de s6lidos, (l-e), e a concentrag¢ao de sdlidos nos aglo-

merados, (l—ea):

fluxo descendente = u | (pp—pg) (l—ea)—(pp—pg) (1-€) | fa(l—ea) (.2.47)

com
*
(l-¢) = fa(l—ea) + (l—fa)(l—e ) (2.48)
Nas condig¢les de equilibrio:

fluxo por difusdao = - fluxo descendente (2.49)
Combinando as (Egs. 2.46 a 2.49), obtém-se:

de ' wlp_-p )
= = P _d__ gz (2.50)
(e —e)(e—ea) .

p
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que, integrada, resulta em:

. € =E (z—zi)
In (—5—) = ——mM (2.51)
€ ~€ . 20
onde: .
-‘{’pp 1l
z = = (— ) (2.52)"
o ,w(pp pg) e -¢_

*
A Eq. (2.51) resulta numa curva tendendo a ¢ - e a €4 quando 2z

tende a +» e a -» respectivamente.

Li Youchou et alii (1982) apresentaram correlagdes para Os para

*
metros Ea’ € , 2, ez :

1 O
18Re  + 2,7re 17987 0,0741 : _
e, = 0,756 ( = = ) (2.53)
Ar :
1,687
18Re + 2,7Re '
* 7
e = 0,924 ( s s y0,0286 (2.54)
Axr
onde:
dp (u -u)
Re, = PJ d P . (2.55)
H
p_—p _ '
z. = 175,4 ((-P-—-ﬂ) d g] 1,922 (g -y )”3/844 (2.56)
i e p P g P
= 50 * 2.57
?o = 0.exp (}69(8 —ea)j (2.57)

Embora a Eg. (2.51) tenha apresentado boa concordancia com da-
dos experimentais dos proprios autores (Li Youchou e Kwauk, 1980),
bem como com dados mais recentes, publicados por Hartge et alii,

(1986), 0s parametros envolvidos nao puderam ser determinados da



C f

GG T G ) G O G G G S R 4

¢ ¢

C

30.

forma apresentada, segundo este Ultimo autor. De fato, as Egs.
(2.53), (2.54), (2.56) e (2.57) foram obtidas por um método de regressao
apenas, nao tendo em principio qualquer fundamentagao fenomenoldgi

ca, 0 que }estringe a aplicagao generalizada da Eq. (2.51).

2.2.2.4 Modelo de Rhodes e Geldart (1987)

Estes autores partiram de correlagaés ja conhecidas na literatu
ra, referentes ao arraste de sblidos a partir de um leito fluidiza
do con&encional, desenvolvidas por Wen e Chen (1982). Estas cor-
relagOes relacionam a densidade de fluxo de sblidos no sentido as-
cendente com a distdncia acima da supefficie do leito, da seguinte

forma:

E=E_+ (EO—Em) exp (-aL) - (2.58)

A existéncia de decaimento exponencial na taxa de arraste de sd
lidos parece ser um fato geralmente aceito, restando confirmar a
validade dos métodos de cdlculo de E,, E_, bem como do pardmetro a

da Eg. (2.58). Rhodes eAGeldart obtiveram resultados concordantes

com dados experimentais usando as correlacgoes sugeridas por Wen e

. Chen (1982) para calculo de E_ e E,, mas tiveram que adaptar o va-

lor de a a seus proprios experimentos.

Através da Eq. (2.58) & possivel calcular a posigao da interfa-
ce entre a regiéd de-arraste e a regiao de maior densidade, equiva
lente-a um leito fluidizado borbulhante (na parte inferior do lei-
té) dados a altura e.diémetro dd tubo, as propriedades fisicas do

gids e do sb6lido, ug e Wp, fazendo-se E = Wp.

Para o cdlculo de € em fungdo de z, as expressdes utilizadas sao:
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u, = ug/e (2.59)
E

up = W (2.60)‘
P

= e T % .61

Combinando essas expressoes chega-se a:

2 E
£- - € + u, + + =0 . (2.62
- elug +ug o0 ) g ( )

Uy

Essa expressio & valida quando z & maior que a altura da inter-

face entre a fase densa inferior e a regiao de arraste, superior.

‘Quando Zz & menor que a altura dessa interface, ¢ é considerado

constante, sendo calculado através de correlagoes desenvolvidas pe

"los autores.

0 modelo de Rhodes e Geldart apresenta alguns pontos questiona-

veis, tais como:

a) embora baseado em correlagoes de Wen e Chen para o arraste de
sb6lidos, Eg.(2.62), ndo ha concordancia com estes autores quan-
to ao valor do parametro a. Wen e Chen obtiveram valores de a
entre 2,2 e 6,6 m_l, enquanto que, no modeio, o valor que me-

lhor se adaptou aos dados experimentais foi a = 0,5 m L,

B) o.perfil de € = f(z) resultante &, na verdade, déscontihuo: tem
valor constante na fase densa inferior, sofre descontinuidade
na interface entre as fases e decresce exponencialmente na fase
diluida (L = z-L*). .Tal descontinuidade ndao tem correspondén-

cia com a pratica;

c) o escoamento em leito fluidizado circulante ocorre em condigoes

em que ndo had qualquer leito borbulhante (fase densa, no caso)
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presente, podendo ser imaginada apenas uma tendéncia a tal si-

tuagao, dada a grande turbuléncia do escoamento.

De qualgquer modo, estas correlag6es apresentam duas vantagens

em relagdao as demais apresentadas:
a) baseia-se em uma abordagem semi-empirica, com correlagoes acei-
tas de modo generalizado;

b) aplica—se diretamente ao caso de escoamento intermediario entre
turbulento e fase diluida, considerando a intensa recirculagao

de sblidos, caracteristica do regime de fluidizagao rapida.

.2.2.3 Comentarios sobre a aplicabilidade das correlacoes

desenvolvidas

As dificuldades técnicas para a medicao precisa de varidveis
tais como €, dp/dz e velocidades locais de gas e particulas tém
constituido o principal obstaculo para a verificagcdo experimental
de uma série de hipéte;es assumidas no desenvolvimento de correla-

¢Ses fluidodindmicas para leito fluidizado circulante.

Apenas recentemente, algumas das dificuldades tém sido supera-
das, através da aplicagao de técnicas de medigao e tratamento de

dados adequados aos sistemas em estudo.

A seguir sdo feitos comentdrios a respeito da aplicabilidade das
correlacgdes fluidodindmicas citadas, com base em resultados experi-

mentais recentemente publicados:

a) o diagrama de Reh ‘tem sido, sem duvida, valido como delimitador
inicial da regido de operagdo de leitos fluidizados circulantes,
como pode ser comprovado verificando-se as condigoes de opera-

gao utilizadas nos trabalhos publicados;
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aparentemente, no escoamento gas-s6lido em fase densa o modelo
de duas regioes, central e'anular, é valido. Morooka et alii
UQB&;Hartge et alii 0386h.Ishii et alii (1988) e Nowak et alii
(1988) realizaram medigOes em condigoes de escoamenfo em fase
densa estabilizado, indicando gue, na regiao central, o sentido
de escoamento médio das particulas & ascendente, enquanto na re
giao anular as éarticulas tém escoamento descendente = Morooka
et alii (1983) observou que a espeséura da regiao anulé-: & da
ordem de 4 a 5 mm para tubos com 0,06 e 0,12 m de didmetro. Os
deméis autores nao chegaram a quantificar a espessura dessa re-
giao, mas, a partir dos resultados apresentados, verifica-se que
ndo ultrapassa 15% do raio dos tubos. O mesmo comportamento &
observado para os valores de €: na regiao central, € tem valo-
res maiores que 0,97, enquanto na regido anular e tem valores
entre 0,85 e 0,95. Este modelo deixa de valer, porém,qﬁando se.

tem alta concentragdo de sblidos, ou na regiao de alta densida-

‘de do leito fluidizado circulante, onde n3ao h3a uma divisao cla-

ra, provavelmente devido d grande turbuléncia existente;

os dados publicados, relativos ao perfil axial de. concentragéo
de sélidos, mostram que a correlagao desenvol&ida por Kwauk e
colaboradores (Li Youchou e Kwauk, 1980 e Li Youchou et ‘alii,
1982) pode ser aplicada, restando, porém, desenvolver um método
de estimar os parametros envolvidos (Weinstein, 1988; Hartge et

alii, 1986; Ishii et alii, 1988);

a afirmagao feita por VYerushalmi et alii (1976) sobre o escoa
mento pistonado do gas ("plug flow") foi confirmada recentemen-
te por Lee et alii (1988), através do uso de gas tragador, me-

dindo a dispersao radial e axial do gas;

quanto ds transi¢Oes no regime de escoamento, Satija et alii,
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(1985) fizeram medigaes baseadas no trataménto estatistico das
oscilagées de pressdo diferencial, para caracterizagao da velo-
cidade de colapso-e'da transicdo no escoamento em fase diluida -
e fase densa. O tratamento dos dados consistiu da determinagao
da frequéncia dominante, do desvio padrao dos dados, e da con-
centracao de sélidos (i.&. valor médio da pressao diferencial)
obtendo boa concordancia para o colapso, comparado ds correla-
¢oes de Yang (1975). No entanto, a caracterizacdo da transi-
gao fase diluida-fase densa sem colapso ndao foi possivel  pela

metodologia utilizada.

2.3 Transporte de calor e massa em leitos fluidizados circulantes

leerentemente, do que ocorre com leitos fluidizados conven01o—

nais, borbulhantes, as trocas de calor e massa em leltOS c1rcu1an—

tes se dao na suspensao, entre partlculas e fluldo e entre suspen-

'sdo e superficies de contato, uma vez que ndo hd a presenga de bo-

lhas como fase adicional no sistema. Por esse mesmo motivo,as tro
cas na suspensao sao otimizadas, uma vez que nao ocorre fluxo do
fluido em curto-circuito ("by-pass flow") e as velocidades relati

vas gis-sblidos sdao maximas (Broedermann, 1981).

'2.3.1 Transporte de calor

2.3.1.1 Transporte entre suspensao e parede

Poucos tém sido os trabalhos publicados, relativos ao estudo de

troca de calor em leitos fluidizados circulantes. O primeiro tra-

balho dedicado & troca suspensdao-paredes do tubo em leitos circu-
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lantes foi apreséntado por Kiang et alii (1976). Esses autores

realizaram experimentos em equipamento com 0,lm de didmetro e cer-

ca dé'4m'de'altura,_com particulas de catalisador com cerca de 50

um de didmetro. As principais conclusSes thidas Sa0:

a).pode—se manter alto coeficiente de troca de calor entre leito
e parede para uma ampla. faixa de valores da velocidade do géé;.

b) a alta recirculagéo do sélido intensifica a troca de calor;'

c) a taxg de troca de calor suspeﬁséo-parede € uniforme em todo o

leito.

Finalmente, & proposta uma correlagdo para o coeficiente de tro

ca de calor de forma similar & ja apresentada por Kunii e Levens-

piel (1969), isto &:

| hswdE _ ' a cgpg b _dEpgug c SE d pp e - .
% = const. (l-g€) . ( = ) T { ) .(c ) (Ee) - (2.63)

9 9 LI g g

onde a, b, ¢, d e e sao parametros a serem determinados.

A mﬂxﬂa.ZJ.apresenta uma série de correiag6es publicadas’ para
estimativa de hsw' com base em Subbarao e Basu (1986). A essas de
ve ser adicionada aquela publicada por Santana e Oliveira (1986),
para esferas dg vidro (dp = 240 e 400 um, pp = 2500 kg/m3) e parti

culas de carvao (dp = 1020 e 1440 um, pp = 1750 kg/m3),escoando em

g . . w_ .
~tubo com 0,095m de diametro, ug variando de 4 a 6 m/s, G—%— varian

do de 4 a 10 para esferas de vidro e de 0,4 a 6 para particulas de

carvao (medigoes baseadas na troca suspensao-parede):

h_4d p.du 0,49 k 0,124 ¢ 1,256 p_ 0,521 0,412

. iw P = 0,02685 ( gpg ) (_]_(&) (_E;E—) (-—b—g—-) . (1-€)
g H g g g
(2.643)
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Nem todas as correlacBes empiricas apresentadas levam em consi-

deragao o efeito da concentragdo de sdlidos na suspensao sobre hsw'

De qualquer modo, Observa-se uma razoavel discrepancia entre os va-
lores estimados por diferentes correlagoes, quando aplicadas a um
dado sistema. Aparentemente uma causa para isso € a falta de da-
dos experimentais que possibilitem quantificar a influéncia dos va

rios fatores envolvidos.

Subbarao e Basu (1986) desenvolveram correlagoes baseadas num
modelo para estimativa do didmetro, densidade e velocidade dos aglo

merados de particulas ("clusters") que se formam em um leito flui-

- dizado circulante. Assumindo que hS e a soma de duas parcelas :

w

uma referente a esses aglomerados e outra 4 fragdo da suspensao

mais diluida, a expressdo final obtida é:

1/3.. 2/3

W

bP

_ 4kclc¢lug b P 0,5 kgpgcg(e-ecl)
h, = 573 573 SN 5 ) (2.70)
, p (1-eq) c1€c1l®m(1-€ )

jd cl
com €4 igual a 0,5. .

hsw representa a média no tempo do coeficiente, uma vez que a dina
mica de formagdo e desaparecimento dos aglomerados-de particulas &
razoavelmente rapida e nao existem modelds desenvolvidos para pre-
ver esse fenémeno. A Eg. (2.70) pode ser transformada na Eq. (2.71)
se for considerada apenas a troca de calor entre parede e aglomera
dos; uma vez que, segundo os autores, a troca com a regiao fora
dos aglomerados, aqui chamada de "bolhas" (com € = 1) € muito pe-

quena, comparada d troca com os aglomerados:

0,45

, .
oD 6,35k ogu 0,5 o 0,5 Dup_ 0,5 W 0,33
nK o o u Pa’g
g g p Pg
" (2.71)
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Mais uma vez équi, nota-se a grande dependéncia de hsw com €.
Embora os autores comentem que as Egs. (2.70) e (2.71) estadao sendo
avaliadas e#perimentalmente, concluem, com base na comparagéo com .
dados de Fraley et alii (1983), que podem ser utilizadas para es-

timar h_ .
sw

Partindo do mesmo modeld para aglomerados de particulas Basu
e Nag (1987) desenvolveram um modelo mais completo para hsw' in-
cluindo n3ao apenas os efeitos de convecgdo, como também de radia-

cdo entre particulas e parede. A correlagdo final obtida é&:

8 c 0. 0,3
h = _cl p -8 ) (=9 (—By (B T,
swW cl d c p
d ] Tt g
p +\/( cl P P
lOkCW 4kclcclpcl _
) (2.72)
2
gdp

Os autores comparam uma série de dados experimentais com a Eq.

(2.72), obtendo boa concordidncia com relagdo ao efeito da densidade

da suspensao e do didmetro das particulas. Aparentemente, com ba-
se nos dados experimentais disponiveis na literatura, a Eq. (2.72)

oferece precisao aceitavel para estimativa de hsw'

" Num artigo de revisdo apresentado por Grace (1986), sdo feitas
consideragGes bastante claras sobre o mecanismo de troca de calor
em leito fluidizado circulante. O coeficiente de troca foi decom-
posto em tres coeficientes, referentes a convecgéo da fase gasosa,
-convecgao devida ds particulas e radiagéo entre particulas e pare-
de:

Bow = Pge 7 hpc * Prag (2.73)
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0 autor propoe que cada termo da Eq. (2.73) seja estimado da se

guinte forma:

a)

b)

coeficiente de troca por radiagao entre particulas e parede:

o (Té - Té)
h 4 = — . (2.74)
( = + == -1) (Ts—Tw) ’

S w

aqui, a suspensao & considerada um corpo cinza, sendo o cdlculo
baseado na area unitaria da parede do tubo em contato com a sus

pensao; Esta, por sua vez, tem emissividade dada por:
eS = 0,5 (1L + ep) _ (2.75)

coeficiente de troca por convecgao entre gas e parede: -

Conforme Grace apresenta, hgc normalmente & muito menor qﬁell
e, a altas temperaturas, menor que hrad também. Neste trabalho;
hgc & calculado através de correlacio apresentada por Gnielinski

(1976), a qual leva em consideragao a relagao L/D do tubo de es-

coamento: i
0,0214 ~ D T 0,45
. g (ReO'B-IOO)Pr0'4(l +(—)2/3J (—I) (2.76)
g D L T o

w

c) coeficiente de troca por convecgdo devida ds particulas

Este &€ o principal fator na composigéd de hsw' Grace apresen-
ta um mbdelo desenvolvido por ~ Martin (1980, 1984) (citado por
Grace, 1986), baseado numa analogia entre o movimento das parti
culas no gas e o movimento de moléculas-descrito na teoria ciné

tica dos gases. As correlagoOes sao:
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) h ad

—PE P = (1-e) 2 (l-exp (-Nu_ /KM.Z)) (2.77)

kg Sp

onde: -
h_ d : |
Nug o = —725—9— - 4[}1 + Kn) 1n (1 +1/Kn)—%) (2.78)
com L.

. 4 2 kg VZNRT/M
n = — (== -1) (2.79)

P Y p(ZCg -R/M)

O coeficiente de acomodagao, Y, € calculado pela expressao:

(0,6B-1-1000/T) /B -1,

y = (1 + 10 (2.80)
onde B = 2,80 para ar.
0 grupo adimensional Z vale:
p..C - gd3(e-€ ) : -
2 = g\ sdermee (2.81)
g - mf’ . ;

Finalmente, KM é uma‘constante introduzida por Martin, a qual,
segundo Grace (1986), deve ter valores entre 2 e 4. Com KM =2,6,
Grace afirma que Martin obteve boa concordancia com uma larga fai-

xa de dados experimentais para leitos fluidizados borbulhantes.

0s resultados obtidos pela aplicagdo das correlagoes acima pare
cem concordar razoavelmente com dados experimentais, sendo - possi-
vel, inclusive, prever tendéncias de aumento em hSw com a diminui-
gao de ¢ ou de dp, assim como com o aumento da temperatura da sus-

pensdo. Dentre os fatores que compoem hsw' o termo relativo a con

vecgao pelo movimento das particulas & o principal, enquanto o ter

mo relativo & radiagdo ganha importancia com o aumento da tempera-

tura.
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2.3.1.2 TraQ§pbfte entre particula e fluido

Grace'(l986)-parte de um balanQO'energético em uma particula es -
férica nao reagente para estimar o tempo e.- a distancia para que o
equilibrio térmico entre particula e fluido seja atingido. Assim
como previamente exposto por Kunii e Levenspiel (1969), a distin-
cia necessaria para que esse equilibrio ocorra (diferenga de 1% en
tre temperatura da particula e do. fluido) &, nos casos mais deSfa—
voraveis, suficientemente pequeno para que a suspensao possa  ser
tratada como tendo Tp = Tg' Os casos mais desfavoraveis ocorrem

quando dp é grande, u_ & pequeno e nao se considera a recirculagao

e
interna de s6lidos no tubo de escoamento. Mesmo assim, Grace esti

ma em no maximo 0,5m essa distdncia, quando dp = 0,5mm, € = 0,98,

Tg = 298K, Ts = 298K, ug = 12 m/s, comparada a uma altura total do

reator da ordem de 1l2m. Para particulas com dp = 50um e € = 0,8

(concentracao tipica na extremidade inferior de um tubo de escoa-

mento), a distidncia nao passa de 2mm.

Este fato parece confirmar-se através da comparacao de expres-
soes classicas para determinagao de-hgp (Kunii e Levenspiel, 1969)

que, para uma particula esférica isolada:

na = —9BR - 24 0,6 pr1/3Rep1/2 (2.82)

(2.83)
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2.3.2 Transporte de massa

A presenga de uma fase emulsao e uma fase bolha, como ocorre no
leito fluidizado convencional, nao & valida em leitos fluidizados
circulantes, onde apenas existe uma suspensao gas-sOlidos com con-

centragao variavel de sdlidos.

Assim sendo, da mesma forma que o transporte de calor entre par
ticula e fluido, o transporte de massa & restrito @ particula iso-
lada no fluido, podendo o coeficiente km ser expresso por:

kdy
sh=—2F =2,0+ 0,6 scl/3 Re

Di P

172 (2.84)

onde y & a fragdo massica logaritmica média do componente que nao
difunde (inerte). Esta correlacdo, para uma particula isolada no
fluido, & adequada a leitos fluidizados circulantes, nos quais e &

normalmente grande.

2.4 Modelagem matemdtica de reatores gds-sblidos operando em

regime de fluidizagao rapida

Ao contrario do que ocorre com leitos fluidizados convencio-

nais, ndo hi na literatura, até o momento, um nimero. consideravel

- de artigos tratando da modelagem matemidtica de reatores quimicos

operando em regime de fluidizagao rapida. A razao para isso pare-
ce residir na auséncia de correlagoes fluidodinamicas confiaveis,
vidveis de aplicagdo generalizada, tal como acontece com os mode-

'los para leito fluidizado convencional.
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A seguir sao descritas duas publicagaes surgidas recentemente,
as quais apresentam modelos matematicos para reatores quimicos do

tipo leito fluidizado circulante.

A primeira delas (Weiss e Fett, 1986) apresenta um modelo de
reator aplicado & decomposigao de bicarbonato de s&dio, construi-
do na forma de uma série de células, baseado em modelos existentes

para leitos fluidizados cléssicosb(Rajan e Wen, 1980).

No que concerne ao reator, as seguintes hipdteses foram assumi-

das:

a) existe uma suspensao homogénea gas-sdlidos, com € constante nu-

ma dada segao, mas que. pode variar com a altura;

~b) os sdlidos alimentados sdao aquecidos instantaneamente, sendo as

trocas de calor confinadas as paredes apenas;

c) a temperatura da carcaga do reator & constante em um dado com-

partimento, mas varia com as condi¢Oes do processo;

d) na Gltima célula do reator (na extremidade superior do mesmo)

€ assumido reciclo externo;

e) ndo hi mistura axial do gds (€ assumido fluxo pistonado do flui

do) .

A mistura interna de sSlidos & considerada no modelo através de
um fluxo de mistura, cujos parametros nao ficam claros no artigo

citado.

Os autores alegam boa concordidncia com dados experimentais, em-
bora isso pareca ser vdlido apenas para a temperatura da suspensao
e para a concentragao de CO, nos gases. A concentragdo de reagen-

te calculada vale, sistematicamente, a metade do valor medido. Es
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te modelo foi posteriormente modificado para reacgOes de combustao
de carvao, mas nao foi possivel, até o presente, obter maiores in-

formagoes a respeito.

O modelo apresentado por Hashimoto et alii (1988) é aplicado a
reagbes cataliticas altamente exotérmicas, especificamente a sinte

se de metanol. As, hipOoteses assumidas sao:

a) as particulas. sao dispersas homogeneamente no leito;
b) a diferenca de temperatura entre gas e s6lido & desprezivel;

c) a troca de calor parede-suspensao €& expressa na forma de um coe

ficiente global;

d) a troca de calor causada pela circulagao de particulas & levada

em consideragao;

e) a fracao de vazios, €, & considerada constante ao longo do tubo’

de escoamento, mas varia com as condig¢oes de operagao;

f) o leito & dividido axialmente em c&lulas, nas quais gds e parti

culas estao completamente misturados;

g) sao desprezados efeitos do espago acima da regiéo“densa do lei-

to ("freeboard").

Entre as hipdteses acima, seria questiondvel assumir € constan-
te ao longo do reator. No entanto, aparentemente, o reator 0peré
com valores de ug'e Wé tais, que a variagao axial de € nao & pro-
nunciada, de acordo ccm o que se deduz das correlagdes fluidodini-

micas.

Os resultados do modelo apresentam boa concordancia com dados
experimentais, e os autores apresentam um estudo de sensibilidade

com relagdo aos parametros e, vazao de recirculagao do s6lido e al
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tura de cada célula. A conclusdo apresentada € que os perfis da
concentragéo do produto no gas e de temperatura sdo fortemente in-

fluenciados pelo valor de €, enquanto os demais pardmetros nao tém

influéncia consideravel.

Esta coﬁcluséo evidencia a importdncia das correlagoes fluidodi
namicas nos modelos:. de leitos fluidizados circulantes, principal-
mente quando se opera em condigoes tais que € varie com a altura
do tubo de escoamento, como & o caso, normalmente, gquando ug tem

valores maiores que u; -
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3. MATERIAIS E METODOS

Este capitulo descreve o material, o equipamento e a metodolo-
gia utilizados na realizagao da parte experimental envolvida no
presente trabalho, isto &, nos experimentos voltados a caracterizg
gdo fluidodindmica das transigOes no regime de escoamento, bem co-
mo no estudo referente a reagao quimica adotada como reagio modelo

na modelagem matematica.

3.1 Caracterizacao de transicoes no regime de escoamento

3.1.1 Equipamento

Para exeéuggo dos experimentos voltados ao estﬁdo fluidodinami
co do sistema de leito fluidizado c¢irculante, .foi construido uﬁ
equipamento exéerimehtal conforme esquematizado na Figura 3.1, o
qual consiste basicamente de um tubo de escoamento (T) construido
em vidro, composto por dois segmentos flangeados, com diametro in-
terno de 0,055m e comprimento total de 2,23m. O sélido € alimenta
do a uma altura de 0,15m acima do distribuidor de gis, e sua vazao

é controlada por uma rosca alimentadora (F). O sistema todo de

realimentagdo & composto por dois ciclones em série (C) construl -

dos em vidro, conectados a um silo receptor pulmao (A) acoplado a
rosca, a qual & acionada por um motor elétrico acoplado a um redu
tor de velocidade com variador. O distribuidor de gds (D) & uma
placa de vidro sinterizado. Ao longo do tubo de escoamento exis-
tem 9 pontos de témada de pressao, distaﬁtes,O,ZZm entre si (o pon

to l.situa-se 0,5m acima do distribuidor), os quais foram utilizg
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--— qr

FIGURA 3.1 - Esquema do equipamento construido para os experimen-
' tos voltados ao estudo fluidodindmico do leito fluidi

zado circulante.
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dos tanto para tomada de pressao quanto para introdugao de uma son
da isocinética para coleta de particulas, em medigoes de € a dife-
rentes alturas. A vazao de éélidos & medida através da calibragao
preliﬁinar da rosca alimentadora. A vazao de gds (ar seco alimen-
tado através de um controlador de pressao) €& medida por um rotame-

tro e controlada manualmente por uma valvula tipo globo.

A medigao de pressao & efetuada por um transdutor de pressao di
ferencial (PT) de alta precisao, com tomadas de presséo nos pontos
7 e 9 da Figura 3.1, pontos esses escolhidos por situarem-se sufi-
cientemente distantes de interferéncias causadas pela eventual pre
sencga da regiao com maior densidade de.sélidos, na parte inferior
do tubo de escoamento. O transdutor utilizado, produzido pela
"Furness Controls Ltd.", ﬁodelo FC 060, gera um sinai_ amplificado
na saida entre 0 e 1V para 5 faixas de pressao, desde 0 a 1l0Pa até

0 a 1KPa, com frequéncia de ressondncia de 250Hz.

Os sinais gerados pelo transdutor s3o alimentados a um sistema
de aquisigao de dados constituido por um conversor analdgico/digi-
tal, um processador baseado no microprocessador de 32 bits MC 68000

e um computador da série PDP 11. A Figura 3.2 mostra um esquema

~do sistema montado para processamento dos dados de oscilagao de

pressao diferencial.

3.1.2 sdlido utilizado

O s6lido utilizado nos testes &€ um minério moido e classificado,
cujo componente principal & um mineral constituido por fosfato de
aluminio hidratado, o qual foi também utilizado nos estudos de de-
composig¢ao térmica, descritos no item 3.2. A Tabela 3.1 apresen-

ta as caracteristicas das duas fracgoes granulométricas utilizadas

nos experimentos.
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" FIGURA 3.2 - Esquema do sistema de processamento dos sinais de os-

cilagao de pressao diferencial no leito fluidizado cir

culante.
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TABELA 3.1 - Caracteristicas fisicas do s6lido utilizado nos estu

dos.

dp (um) 120 200

(cecccacccCcc e C e

1. Distribuigao

granulométrica:
~ didmetro (um) Fragao retida (%)
100 22 ——
120 | 45 --
130 21 . -
150 12 -
160 - 12
180 - 24
- 200 -- 25
230 -- | 21

250 ' - .18

2. Densidade da

particula ‘ .
(kq/m>) _ 2550 | 2550
3. Esfericidade 0,8 0,8
(a .
40w B wye) 0,012 | 0,039
5. u, ) (m/s) 0,66 _ 1,18

(@) a 200C, estimada conforme Nakamura et alii (1985)

(b) a ZOOC, estimada conforme Yang (1973, 1985).
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3.1.3 Condicoes experimentais

Trabalhou-se com velocidades de gas de até 2,0 m/s e densidades
de flﬁxo de s6lido de até 6,7 kg/mzs. A taxa de alimentagdo de sd
lidos foi limitada pelas caracteristicas construtivas da rosca ali
mentadora. Porém, o uso da rosca assegura controle preciso da ali
mentacgao de sGlidos e permitiu estudar todos os regimes de escoa-

mento do sistema.

3.1.4 Tratamento dos dados de pressao diferencial

A metodoloéia de tratamento dos dados de pressao diferencial en
volveu a andlise estatistica das séries temporais das oscilagdes
do sinal gerado pelo Eransdutor, resultantes do processo de apare-
cimento e desaparecimento de aglomerados com maior densidade de.
particulas, ou da presenca de bolhas na fase densa, ou ainda da
ressonancia do proprio sistema em consequéncia do escoamento do
gds. Foram medidos tanto o valor médio das oscilagbes, quanto as
freéuéncias dominantes de oscilacdo de pressdo diferencial. Além

disso, estudou-se o ajuste dos dados a modelos auto-regressivos.

Uma breve descrigao dos métodos utilizados & apresentada a seguir.

3.1.4.1 Analise espectral (Bendat e Piersol, 1971)

A analise espectral envolveu, no presente caso, a estimagao da
frequéncia dominante e do valor médio das oscilagdes de pressdo di
ferencial observadas nos diferentes regimes de escoamento estuda-
dos, obtida através do cdlculo da fungao densidade espectral de po

téncia,.Gx(f), dada por:
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4 co

G, (£) = 2 / R, (1) e‘iz"deT (3.1)

-0

onde R (T) & a fungdo de autocorrelagao do sinal aleatdrio x(t),pa
ra diferentes intervalos de tempo 1 (no caso, x(t) & o valor da

pressdo diferencial no instante t):

1 T

"R_(1) = N /.x(t).x(t + 1)dt (3.2)
. X T )
’ O

Os dados aleatdrios x(t) sdo assumidos ergddicos, de modo  que
as propriedades dos dados podem ser determinadas a partir de medias

temporais de registros de amostras individuais.

Na pratica, porém, Gx(f) é es;imada diretamente a partir -de N
valores de x(t) (distantes entre si por um intervalo'de-témpo At<
1/2fc, onde fc & a frequéncia de corte) através do uso de um algo-
ritmo baseado na transformada rapida de Fourier (FFT, ou "fast Fou
rier transform"), sem necessidade dg se estimar RX(T). o) ‘método
utilizado, conhecido por "Cooley-Tukey" pode ser visto em detalhe

em Bendat e Piersol (1971). Neste caso,

. 2 2
G (f) = — |X(£,T)] (3.3)
LS T

onde T = NAt, com N = 2P (p = inteiro positivo)

N-1
onde X(£,T) = h z X, exp (-i27fnAt) (3.4)
: n=o0 '

Procedimentos para cdlculo de X(f,T) e G (f) sdo normalmente dis
poniveis na literatura na forma de rotinas de computador prontamen

te adaptaveis (por exemplo, ver IEEE, 1979).
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3.1.4.2 Ajuste dos dados a modelos auto-regressivos

O ajuste & baseado na modelagem paramétrica de séries temporais.

Modelos paramétricos de séries temporais sao baseados na gera-
g¢do de uma série temporal [Xi[, a qual .& considerada centralizada
em relagcao a média My (isto &, X, = Xi = Hyr onde X é o valor do
dado . em t = ti)’ a partir de um processo de ruido branco |wil,atr§

ves de um filtro linear:

Xy, —> filtro linear —-—>wi
O ruido branco € um conjunto de valores do sinal com distribui-

T~ - iAo 2 .

g¢ao normal, meédia zero e variancia o (para ruido branco, G _(f) =

constante para qualquer valor de f).

Trés modelos basicos podem ser definidos: modelo auto-regressi-
vo (AR), modelo de deslocamento da média (MA, "moving average") e
modelo auto-regressivo, com deslocamento da média (ARMA, "autorre-

gressive moving average").

No modelo auto-regressivo de ordem p, o valor de X(t) em gqual-
quer instante de tempo t (aqui denominado Xt) & expresso como uma
combinagdo linear finita de valores anteriores da série temporal,

mais o ruido branco, isto é:

tagX o+ (3.5)

No modelo de deslocamento da média de ordem g, o valor Xt é ex-

Ppresso a partir dos valores atual e anteriores de LA

X, =W, +bjw, , +bw o+ ...+4 bqwt-q (3.6)
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Finalmente, 0 modeo ARMA combina os dois modelos anteriores, pos

sibilitando maior flexibilidade no ajuste de séries temporais:

xt=alxt_l+a2Xt_2+...+apxt p+wt+blwt 1 b2w ;_2+...+bqwt_q (3.7)

No presente estudo, os valores da pressao diferencial em cada
instante de tempo foram ajustados por um modelo auto-regressivo(AR),
conforme a Eq. (3.5). Os parametros do modelo podem ser obtidos
utilizando-se o fato de que a fungao autocorrelagao, Egq. (3.2), &

uma fungao par, isto e,
RX(—T) = RX(T) (3.8)
Assim, multiplicando-se a Eq. (3.5) por Xy o obtém-se:
XX g™ X1 ¥ P20Xe 2 X q "'+apxt pXe-1tY £ Xp-1 (3.9)
Integrando—ée a Eq. (3.9) para um intervalo de tempd de 0 a T,

dividindo-se pelo segmento de tempo T e tomando-se o limite quando

T tende ao infinito obtém-se:

. T
lim 1 '
—_— tht Tdt = Rx(-T) = RX(T) e ale(T-l) + asz(T—Z) +
T+ T
. - o
lim 1 T
+ ...+ apr(T-p) + T _E_ wtxt_Tdt (3.10)

O Gltimo termo & direita da Eq. (3.10) representa a fungao auto

‘correlagao de variaveis nao correlacionadas, pois w, & um ruido

t

branco:
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- T
lim 1 2
RW(T) . . —;~ —//r wtwt+rdt = o, para T = 0
. o (3.11)
=0 para T # 0
Portanto, a Eq. (3.10) pode ser escrita, para Tt > 0, como:
RX(T) = alRX(T—l) + asz(T—2)+-...4—apr(T—p), T >0 (3.12)

Finalmente, substituindo-se na‘Eq. (3.12) valores de 1=1,2,...,p

obtém-se um conjunto de equagOes lineares com os parametros ayray,

---a

Rx(o), num processo

R (%)

. ' 1 ' ' —
p em termos de Rx(l), Rx(2),...,Rx(p), onde Rx(l) _ﬁzﬁﬁ_'seﬂ

estacionario, constante para diferentes valo-

(3.13)

res de T (note-se o uso da Eq. 3.8):
] 1 L]
Rx(l) = a; + asz(l)»+ ce. + apRX(p—l)
T ' _ '
Rx(2) = ale(l) +a, + ... +_ap Rx(p-Z)
] ] [} :
Rx(p) = ale(p—l) + asz(p—Z) + ... + a

P

As expressOes acima sao conhecidas como equagoes de Yule-Walker

(Box e Jenkins, 1976), sendo os coeficientes estimados normalmente

por varios algoritmos computacionais.
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3.2 Estudos experimentais com a reacao modelo: testes de

calcinacao de minério de fosfato de aluminio em reato

res de leito fluidizado, escala de bancada

Os experimentos de calcinagao de minério de fosfato de aluminio
envolveram essencialmente trés etapas. A primeira delas consistiu
da caracterizacao das transformagoes térmicas de 4 amostras de mi-
nério, provenientes de diferentes ocorféncias, localizadas nos Es-
tados do Pard e Maranhao. Apenas uma das amostras, procedente da
ocorrédncia de Jandid - PA, foi utilizada nas etapas subsequentes.
A segunda etapa consistiu da determinagao da cinética aparente da
reacao quimica de decomposigao do minério e da avaliagdo do calor

especifico da matéria-prima, bem como da entalpia da reagao. Final

~mente, a terceira etapa consistiu de testes continuos de calcina-

¢ao do minério em dois tipos de reatores: leito fluidizado conven.

cional (borbulhante) e leito fluidizado circulante.

3.2.1 Matéria-prima

As ocorréncias de rochas contendo fosfato de aluminio Apréximas
ao litoral dos Estados do Parda e Maranhao sdo conhecidas desde o
inicio do século XX, quando a reserva da ilha de Trauira (MA) era
éonsiderada a ﬁnica grande reserva fosfatica do Brasil (Braun, 1983).
No entanto, em fungéé,tanto da distdncia dessas reservas em rela-
géo aos centros consumidores de fertilizante fosfatado (principal
produto decorrente da exploragao. dessas rochas), como em funcdo da
auséncia de mercado na regiao, como ainda devido & tradigdo da in-
distria brasileira de fertilizantes, a qual adota tecnologia basea
da na acidulagao de fosfatos de cdlcio (apatita), tais reservas nun

ca chegaram a ser exploradas comercialmente.
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Os fosfatos de aluminio em questdo, cuja localizagao pode ser
vista na Figpra 3.3, foram formados por intemperismo lateritico
acentuado} de rochas-maes primariamente mineralizadas por fosfatos .
(Costa e Sa, 1980). Os principais minerais fosfaticos que podem

estar presentes nesses minérios s3ao0:

¢randalita-goyazita: (Ca,Sr)Al3(PO4)2(OH)S.HZO

variscita : (Al, Fe3+)PO4.2H20
senegalita: A12P04(OH)3;H20
wardita : (Na, Ca) A13KPO4)2(OH)4.2H 0]

2
augelita : A12PO4(OH)3

Além desses, encontram-se em menores quantidades, goethita, gib

sita, boehmita, quartzo e anatasio.

A reserva total dos varios depdsitos conhecidos na regido chega
a quase 30 milhoes de toneladas de minérios (Costa, 1984), sendo
mais da metade situada na ilha de Trauira e na serra de Pirocaua

(Mp) .

O processamento industrial dessas rochas envolve o aquecimento,
com a perda de dgua combinada e formagao de uma fase amorfa, na

qual o fdsforo encontra-se disponivel como nutriente vegetal.

. A calcinagd3o de rochas similares ds aqui utilizadas & praticada

- em escala comercial no Senegal, utilizando-se fornos rotativos, e

naé ilhas Christmas (Oceania), em reatores de leito fluidizado con

vencional (borbulhante) a temperaturas de cerca de 500°cC.

Diversos estudos agrondmicos tém sido efetuados no Brasil, com
material calcinado preparado experimentalmente no IPT, pela EMBRAPA

(Souza, 1980; Cruz, 198l);  Goedert e Lobato, 1981) com re-
sultados animadores. '
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FIGURA 3.3 - Lbcalizagéo das ocorréncias de minérios contendo fos-

fato de aluminio no Brasil.
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A Tabela 3.2 apresenta a composicao quimica das 4 amostraé estu
dadas, proéedentes das ocorréncias de Jandia (pa), Pirocaua'(MA) e
Trauira (MA) (duas amostras). Em todas elas, o principal mineral -
fosfatico presente & a crandalita-goyazita, com pequenas quantida-

des de wardita.

'3.2.2 Equipamento e procedimento experimental

3.2.2.1 Caracterizacdo das transformacdes térmicas

Esta etapa do estudo envolveu o aguecimento das-amostras a dife
rentes temperaturas entre 300 e 1100°¢, por 1 hora, seguido do res
friamento ao ar. O procedimento envolveu a colocagao de 5g de amos
tra moida (até passar em malha ABNT n@ 100) em uma navicula de alu
ﬁina'e colocagao desta em um forno eldtrico estacionirio pré-aque-
cido 5'températura desejada. A medigao da temperafura era feita

por dois termopares colocados ao lado da navicula, junto a esta.

As amostras calcinadas eram examinadas por difragao de raios X
(difratometro marca Rigaku, modelo Geigerflex, com tubo de cobre e
detecgao da radiagao CuKa), bem como enviadas para determinagao da

quantidade de P,0O; sollvel em solugao neutra de citrato de amdnio,

5
conforme método oficial (Ministério da Agricultura, S$.D.). Este mé

todo, -dadas as caracteristicas do produto de calcinagao, € o mais

" adequado dentre os métodos oficialmente adotados, para avaliar a

disponibilidade do f&sforo como nutriente vegetal (Braun, 1983).
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TABELA 3.2 - Composigao quimica (componentes principais) das amos-

tras testadas (base seca).

COMPOSICAO QUIMICA (% em massa)

'AMOSTRA

P205 Cao 8102 Fe203 A1203 Perda ao Fogo |
:Jandié. | 20,6 4,58 29,4 6,32 20,2 | o 14,8
"Pirocaua | 16,0_ 2,41 7,49 20,3 -‘ 28,é . | 19,7
Trauira 1 27,2 6,91 2,84 -a4,21 29,3 18,5
Trauira 2 20,9 4,22 11,5 14,6 24,2 17,2
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3.2.2.2 Determinacao da cinética aparente, calor

especifico e entalpia de reacao (amostra

" de Jandia)

Uma vez que a decomposicao térmica da matéria-prima estudada en

volve a perda de massa, segundo a equagao:

minério (s6lido) —>» produto (s6lido) + H,O0 (gas) (3.14)

2

a taxa de conversao XA em cada instante de tempo t foi avaliada atra

vés da massa perdida da amostra original, isto é:

m(t)-m,
X, = —in (2.15)
Me “Min

.onde'mf—min equivale a perda total de massa da amostra ‘(perda ao

fogo na Tabela 3.2).

Para registro de m(t) foi utilizada uma termobalanga marca Shi-
madzu, modelo TG20, acoplada a um registrador, com nitrogénio como
gds de arraste do vapor de agua liberado, com velocidade de aqueci

mento e vazao do gas de arraste ajustaveis.

O calor especifico do sdlido e a entalpia da reagdo de decompo-

sicao foram medidos por um calorimetro diferencial .de varredura

~ (DSC) marca Perkin-Elmer, modelo DSC2, com limite na temperatura

de operagao de 500°C e taxa de aguecimento variavel, utilizando-se

nitrogénio como gas de arraste e padrdao de safira.
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3.2.2.3 Testes de calcinacdo em reatores de leito

fluidizado convencional e circulante

Os testes de calcinagcdo da rocha fosfitica de Jandid foram rea-
lizados em escala de bancada, em testes.continuos, os quais nao ti
veram o objetivo de otimizar as condigaes de processamento,mas ape-
nas de obter dados que possibilitassem uma avaliagao comparativa
das caraéteristicas de cada reator em relacgao ao processo. Os rea
tores de laboratdrio, construidos para estes testés) s3o a seguir

descritos.

3.2.2.3.1 Reator de leito fluidizado convencional

Um esquema do equipamento utilizado pode ser visto na Figura

' 3.4.

Este reator, construido em ago indx, tem 0,14m de diametro in-
terno e 0,14m de altura total do leito. O distribuidor de gas foi
construido na forma de um sanduiche, com uma camada de_ls de alumi

na entre duas placas perfuradas de ago indx, as quais tinham 128

~ furos de lmm cada, distribuidos em tridngulo. A rocha era alimen-

tada por meio de um alimentador de rosca e o produto retirado por

transbordamento.

0 reator era aquecido através tanto de pré-aquecimento -do ar,
por meio de um pré-aquecedor localizado abaixo do distribuidor de
ar e acoplado ao reator, guanto por mantas. com resisténcias ao re-
dor do reator. O controle de temperatura era feito automaticameh—
te, a partir de medigoes pof termopares localizados no leito. As
condigoes de operacgao eram monitoraéas através de medigao de tempe

ratura e perda de pressao ao longo do leito, bem como pela medigao
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TERMOPARES
ALIMENTAGZO .
DE SOLIDOS GAS QUENTE
‘ PARA CICLONE
TOMADAS_
DE PRESSAOD

AQUECEDORES | . * |
ELETRICOS .
-. b 1 _____-—_-‘-'—:—-
L R4 .
’ N R
L ] -
. ot (] LN .
.
¢« ‘s REATOR
e -t . - TUBO OE
. ° ' . TRANSBORDO
. 9 ~ . l - -
. . ‘y . ., -
4 -
- - [ - W
’ rd
DISTRIBUIDOR
- . .
- : rJ 3 3 .
o PRE-AQUECEDOR , ~ | aqueceDoREs
. ‘| ELETRICOS
’ ; .
.. '. ‘-" -7 ..,-.......“. ., . )
. Lo LEITO T . /
e , |- OE aREIA .- ‘. AMOSTRADOR
. '_.:,-.-'.'._'_.. VvV -
SAIDA DE
PRODUTO
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FIGURA 3.4 - Esquema do reator de leito fluidizado convencional uti

lizado nos testes continuos em laboratdrio.
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das vazOes de gas e de sblidos. O produto era amostrado tanto atra
vés de retirada de amostras de dentro do leito, a diferentes altu-
ras, por meio de uma sonda, como através de um amostrador no tubo-

coletor de produto.

3.2.2.3.2 Reator de leito fluidizado circulante

O reator utilizado nos testes (ver Figura 3.5) & constituido
por um tubo vertical de ago inéx, com didmetro interno de 0,07m e
altura de 1,30m. Este tubo & acoplado a um ciclone, onde os sdli-
dos sao separados e recirculados ao reator, o que é feito atraveés
de um selo de pressao, constituido por um pequeno leito fluidizado,
0 qual & capaz de manter vazdo uniforme de sSlidos. A massa de sd
lidos no reator & mantida constante através do controle do nivel
de s&lidos neste pequeno leito fluidizado, o que & feito  através
do monitoraﬁento visual por uma janela de vidro e ﬁelo acionamento
manual de uma valvula desvio. Os demaislitens.do equipamento (aque
cimento, instrﬁmentoé, etc.) s3o similares ao reator de leito flui

dizado classico, ja descrito.

3.2.2.4 Procedimento experimental

O procedimento experimental para ambos os reatores consistiu, ini

cialmente, da introdﬁgao de uma massa determinada de matéria-prima

s6lida, do ajuste da velocidade de gis desejada e inicio do aqueci
mento. Quando o reator atingia a temperatura desejada, iniciava -
se a alimentagdo e retirada continuas de sélidos. Amostras de pro
dutos eram retiradas a intervalos de aproximadamente 15 minutos.De
pois de ser atingido regime permanente, éom temperaturas constan-

tes no sistema, a operagao continuava por mais duas horas aproxima
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t
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FIGURA 3.5 - Esquema do reator de leito fluidizado circulante uti-

lizado nos testes continuos em laboratério.



§

{

¢

CCCCCaCCeaCeeCcCaecCc(

66.
damente. O tempo total de cada teste continuo era de cerca de 8
horas. Além das temperaturas e vazoes, as amostras do produto eram
avaliadaé quanto d frag@o convertida, a qual era medida através da -

perda ao fogo das mesmas, isto é:

(1- perda ao fogo da amostra)
X = : (3.16)
perda ao fogo total (Tabela3.2)
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4. RESULTADOS EXPERIMENTAIS E DISCUSSAO

Os resultados experimentais s3ao a seguir apresentados e discuti
dos na mesma ordem utilizada no Capitulo 3 para a descrigao da me-
todologia, com vistas d caracterizacao das transigoes nos regimes.

de escoamento, bem como ao estudo da reagao quimica modelo.

4.1 Caracterizacao das transicOes no regime de escoamento

Em experimentos preliminares, observou-se, através da analise
espectral das oscilagGes de pressao diferencial, que praticamente
toda a energia contida na flutuacao de pressao situava-se na faixa
- de frequéncia entre 0 e 25 Hz. Este fato, propiciou que fosse fei
ta uma filtragem do sinal gerado no transdutor por um filtro de al
ta frequéncia, com frequéncia de corte igual a 25 Hz, o que elimi-
nou a presenga de interferéncias no sinal, causadas pela rede elé-

trica.

Para se obter uma resolugao adequada na frequéncia das oscila-
goes, o sinal filtrado foi lido pelo sistema de aquisigao com uma

frequéncia de amostragem igual a 50 Hz.

O comprimento total do intervalo de tempo de amostragem, AT, bem
como o numero de pontos por segmento, N, foi arranjado de forma a
se obter um compromisso adequado entre a resolugao de frequéncia,
Af, e o erro relativo da fungéq densidade espectral, Err, os quais,

conforme Bendat e Piersol (1971) sao definidos como:
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1
e
N 1
err = T/z— (4.2)
q .
onde At = intervalo de tempo entre pontos amostrados (s);
g = numero de segmentos no intervalo de tempo T.
isto é&: »
AT = N.g.At - =(4.3)

Nos experimentos optou-se pelos seguintes valores: At = 0,02 s;

N = 500 pontos por segmento; g = 24 segmentos, de modo que:

AT = 240 s
Af = 0,1 Hz
exr = 0,2

Todas as medigOes foram efetuadas mantendo-se a vazao de soli-
dos, Wp em um valdr desejado e variando-se a vazao de gas, G. A
uma dada vazdo de s6lidos, a partir de altos valores de‘G, trés re
gimes bdsicos de -escoamento puderam ser visualmente observados, com

o decréscimo de G:

a) escoamento em fase diluida, com as particulas fluindo no senti-

do ascendente numa suspensao aparentemente uniforme;

b) escoamento em fase densa, com a presenca de "nuvens" com maior
concentragdo de particulas, fluindo em meio & suspensao menos.
densa; este regime & caracterizado por recirculagao intensa de
particulas, as quais se movem com trajetéria:tortuosa; junto a

parede do tubo €& notado escoamento descendente de particulas;
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c) escoamento em fase densa turbulenta, com a acumulacgao, na parte
inferior do tubo, de um leito denso de particulas. A turbulén-
cia deste leito diminui sensivelmente com a diminuigdo - de G,

passando a um leito borbulhante convencional.

No que se refere ds oscilagoes de préssao diferencial, a Figura
4.1 ilustra o aspecto da série temporal (centralizada no valor mé—-
dio) e da funcgao densidade eSpectfal de poténcia quando apenas ar
escoa no tubo de teste, sem a presenga de sélidos: O espectro con
centra-se em torno da frequéhcia dominante de cerca de 18 Hz, cor-

respondendo & frequéncia de ressondncia do sistema.

No regime de escoamento em fase diluida, nao & observada dife-
renga no espectro de frequéncias de oscilagao de pressao diferen-
cial, em relagao ao escoamento de ar apenas, como ilustra a Figura

4.2,

Com a diminuigéo na velocidade do gas, observa-se uma transigao
para O escoamento anular do s6lido, em fase diluida, associada a
formagao, junto d parede do tubo, de uma camada estreita, na qual
o sd0lido flui no sentido descendente. Com o aumento na concentra-

_cdo de particulas, inicia-se a formagao das "nuvens" de particulas
j4 mencionadas. A formagdo e desaparecimento dessas regides com
aglomerados de particulas causa pequenas alteragoes nas oscilagaes
de pressao diferencial, fazendo com que o espectro de frequéncias
de oscilagles apresente um componente de baixa frequéncia, confor-

me mostrado na Figura 4.3.

Com a diminuigdo subsequente de G, a tendéncia & formagao de
aglomerados aumenta, junto com o aumento na concéntragéo de s0li-
dos. Essa maior tendéncia 38 segregagao faz com que o espectro de

frequéncias apresente maior tendéncia 3 concentragao de energia no
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FIGURA 4.1 - Série temporal (centralizada no valor médio) e espec-
tro de poténcia das flutuagoes de Ap, para Wp =0 e
ug = 2,04 m/s.
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FIGURA 4.2 - Série temporal (centralizada no valor médio) das osci
lagoes de Ap, para Wp = 0,21 kg/mzs, ug = 2,04 m/s e
dp = 200um.
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FIGURA 4.3 - Série temporal (centralizada no valor médio) e espec-

tro de poténcia das flutuacgdes:de Ap, para Wp

2
kg/m"s, 1,88 m e d
g/m”s ug /s p

200um.

1,22
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componente -de baixa frequéncia, conforme ilustra a Figura 4.4.

Em termos do valor médio da pressdo diferencial, as transigoes
descritas sio menos nitidas, confirmando observagoes ja feitas por
Leung (1981). A Figura 4.5 ilustra esse féto. Para altas veloci-
dadesci;gés, o principal componente da queda de pressao &€ o atrito
suspensao-parede. Esta reéiéo, de escoamento uniforme em fase di-
luida, corresponde ao trecho A-B da curva de dp/dz em fung§o<kaug.
A transigao paré regime de escoaménto em fase diluida anular & pou
co nitidé na Figura 4.5, mas situa-se no segmento da curva entre
os pohtos B e C. A transigao para fase densa, correspondendo ao
aumento da concentragao de sdlidos, corresponde ao segmento C-D na
curva da Figura 4.5, ;epresentando um aumento brusco no valor mé-

dio de dp/dz.

A partir deste pohto, ainda mantendo-se Wp consténte, a diminui
gao de G faé com que o gds ja ndo seja capaz de transportar todo
0 sb0lido alimentado, causando o acumulo deste ha parte inferior db
tubo, na formé de um‘leito denso, ao passo que a conceﬁtragéo de
sdlidos deéresce com a altura do tubo. Esta transigao corresponde
ao ponto D na Figura 4.5, denominado colapso, ou "choking". O pon
to D' corresponde a dp/dz na parte inferior do tubo, na regiao mais
densa. anforme se pode observar, dp/dz aumenta sensivelmente com

a diminuigao de u, na parte inferior do tubo, devido & diminuigao

na expansao do leito. Ao mesmo tempo, na parte superior do tubo,

dp/dz diminui, devido d menor concentragao de sélidos, e formagao
de um leito borbulhante com superficie nitida. A velocidade de co

lapso, ugé, pode ser claramente determinada através do ponto D na

Figura 4.5, isto &, do maximo na curva de dp/dz na parte superior

do tubo.
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FIGURA 4.4 - Série temporal (centralizada no valor médio) e espec-

tro de poténcia das oscilacBes de Ap, para Wp = 2,0
kg/mzs, ug = 1,52 m/s e dp = 200um.,
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INFERIOR

dp/dz (Pa/m)

SUPERIOR

|
Ugc Ug (m/s)

FIGURA 4.5 - Queda de pressao local, em fungéo_da velocidade super
ficial do gas, para duas regioes do tubo de escoamen-
to.
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4.1.1 Resultados da determinacao da velocidade de colapso,

u
—gc
A Figura 4.6 ilustra a transigéo de colapso, isto &, escoamento
em fase densa - escoamento em leito borbulhante, para particulas
com dp igual a 120um, em termos da curva de dp/dz na parte supe-

rior do tubo em fungao de ug-

Os dados obtidos para ugc em funcgao de Wp para os dois valores
de dp estudados estdo sumarizados na Tabela 4.1. Também sao apre
sentados os valores de ugc calculados segundo as correlagoes de

Yang (1983) e Yousfi e Gau (1974). Estas correlagoes correspondem

" &8s Egs. (2.13), (2.14) e (2.15) e & Eq. (2.34) respectivamente. Con

forme pode ser observado, para as particulas menores (120um),a con
cordidncia obtida entre ugc obtida experimentalmente, pelo maximo
da curva de-dp/dz em fungao de ug, e os valores calculados por am-
bas as correlagbes & compardvel: o erro relativo médio & de 8% pa-
ra a correlagao de Yousfi e Gau e 6% para a correlagao de Yang. Pa
ra as particulas maiores (200um) o desvio em relagao ds correla-
gOes & maior: o erro relativo médio-é de 10% para a correlagao de
Yousfi e Gau e 12% para a correlagao de Yang. A razéq para o maior
desvio obtido para as particulas maiores nao & clara, mas pode ser
devido i maior influéncia de erros envolvidos nos calculos de u

ou ajustes nos parametros. De qualquer modo, a determinagao expe-

"rimental de Uge através do miximo da curva de dp/dz em fungao de

ug forneceu concorddncia bem melhor com as correlagoes utilizadas
para comparagdo, do que a precisao normalmente citada para elas,da

ordem de + 30%, segundo Briens e Bergougnou (1986).

Para valores de ug menores que ugc' mas ainda maiores que u,

das particulas em uso, o tubo de escoamento apresenta, na parte in
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FIGURA 4.6 - Curvas de dp/dz em fungao de u s para particulas com

dp = 120pm, referentes a transigao de colapso.
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TABELA 4.1 - Comparacao entre resultados experimentais e previstos

por correlagoes publicadas, para a velocidade de colap
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4 . VELOCIDADE DE COLAPSO, ugc (m/s)
P P 2 Valor Segundo Segundo

(pm) (kg/ (m”s) Experi Yousfi and Yang
- mental Gau (1974) (1983)

200 2,02 1,47 1,25 1,68
2,40 1,49 1,31 1,71

3,03 1,54 1,39 1,75

3,75 1,58 1,46 1,80

4,60 1,62 1,55 1,84

5,64 1,68 1,58 1,89

120 1,35 1,06 -1,02 1,11
1,52 1,12 1,04 1,12

2,02 1,17 1,11 1,16

2,90 1,27 1,20 1,24

3,58 1,37 1,25 1,28

4,55 1,47 1,31 1,32

5,55 1,55 1,36 1,37
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ferior( um. leito denso borbulhante ou turbulento, com altura defi-
nida mas que oscila devido & presenga de bolhas de grande diametro.
Acima dessa regido mais densa, forma—sg uma fase diluida e as osci .
lagées de pressdo medidas na parte superior do tubo tém espectro
de frequéncias similares dquelas para escoamento em fase diluida,
isto e, coﬁ frequéncia dominante proxima de 18 Hz. No entanto, apa
rece um componente de intensidade bem menor, com frequéncia domi-
nante da ordem de 6 Hz, correspondendo d presenga das bolhas na fa
se densa .inferior. A Figura 4.7 mostra os espectros obtidos na
mesma condigdo, com sinal filtrado em 25 Hz e em 10 Hz, correspon-
dentes ao espectro geral e ao componente devido is bolhas respecti

vamente.

4.1.2 Resultados da determinacao da transicao entre escoa-

mento em fase diluida e escoamento em fase densa

Enquanto a determinagao de Uoe & possivel de ser feita com base
apenas no maximo da curva de dp/dz em fungao de u_, medida na par-
te superior do tubo de escoamento, a transicao fase diluida .- fase
densa, que corresponde ao surgimento de recirculagao interna, com

formagdo de "nuvens" mais densas, nao & perceptivel por essa cur-

va.

Para esta transigao, no entanto, o espectro de frequéncigs de
- oscilagao mostra-se sensivelmente diferente, como pode ser visto
comparando-se as Figuras 4.2 e 4.3. A determinagdo experimental
dessa transigéo pode, assim, ser feita com base na distingéo en-
tre ambos os espectros de frequéncias. No presente trabalho essa
distingdo foi feita de dois modos: a) atravds da determinacio da
frequéncia dominante no espectro; b) através do ajuste de um mode

lo auto~regressivo aos dados de oscilacao de pressao diferencial.
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PSD NORMALIZADO
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FIGURA 4.7 - Exemplos de espectros de poténcia das flutuagoes de
' Ap para leito borbulhante, com sinal filtrado em 25Hz

(superior) e em 10Hz (inferior).
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A determinagao da frequéncia dominante foi feita diretamente atra-
vés do espectro de frequénciaé de oscilagao. O ajuste dos dados a

um modelo auto-regressivo de ordem k, pode ser feito, neste caso,

através da correlagao tanto do valor o6timo de k, quanto dos valo-

res dos coeficientes do modelo, com Wp e ug.

Em testes preliminares visando verificar a ordem Otima do mode-
lo, usando um critério de erro de previsao final (Akaike, 1974) ve
rificou-se que um modelo de primeira ordem (k = 1) & o mais adequa
do para a distingao entre ambos os regimes de escoamento. Isto, por
que as oscilagoes de pressao medidas tém o seguinte efeito sobre o

coeficiente de primeira ordem, ajs do modelo:

a) quando o sinal medido oscila rapidamente e o espectro de densi-
dade de poténcia & dominado par altas frequéncias, a; tem valor

negativo;

b) quando sinais vizinhos da série temporal tém valores prdximos e
a série mostra tendéncias marcantes nas oscilagoes (isto &, os-
cilagbes de baixa frequéncia com alta intensidade), a; tem si-

nal positivo.

Assim sendo, a ordem Otima determinada para o modelo AR, visan-
do a descricdo das oscilagbes de pressao diferencial em regime de
éscoamento em fase diluida, é k > 2, No entanto, para fins de iden
tificagdo da transigao fase diluida - fase densa, um modelo AR de
primeira ordem parece o mais adequado. A Tabela 4.2 apresenta os
resultados da aplica¢ao desse método para identificagao da transi-
gao considerada. Os valores de a, foram estimados com diferentes
comprimentos da série temporal, concluindo-se gque mesmo com 20 s,
i frequéncia de 50 Hz, a, tem valor representativo do processo.Con

forme se pode observar, a concordadncia entre o sinal de a, e o re-
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TABELA 4.2 - Valores do coeficiente a; para transigao entre escoa-

mento em fase diluida e em fase densa.

Cc CC O ¢«

% Ty FemEeln . nogine ae
(pm) (m/s) (kg/ (mzs)) (Hz) escoamento
200 ?,04 0,21 16,8 -0,29 Fase diluida(Fig.4.2)

2,0 13,6 0,01 Transicdo

5,4 0,2 0,47 Fase densa
1,88 0,42 16,0 -0,20 Fase diluida

1,22 0,1 0,1 Transigao (Fig.4.3)
1,71 0,21 14,7 -0,1 Fase diluida

1,22 0,1 0,42 Transigao

4,6 0,1 ( 0,51 Fase.densa
1,52 0,60 0,2 0,38 Transicgao

2,0 0,1 0,63 Fase densa (Fig.4.4)

120 2,04 0,38 15,4 -0,20 Fase diluida

1,33 0,21 17,1 -0,18 Fase diluida

1,22 10,4 0,10 Transigado

2,31 0,2 0,57 Fase densa
0,91 0,42 0,1 0,41 Fase densa
2,04 - 18,3 -0,50 Ar (Fig. 4.1)
0,91 == 17,2 -0,46 Ar
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rime de escoamento & satisfatdria.

A Tabela 4.3 resume os critérios para identificagao dos trés re
gimes de escoamento presentes no sistema. Com a aplicacao simultd
nea desses critérios & possivel obter-se uma descrigdo detalhada

do estado fluidodinamico do sistema.

4.2 Experimentos com a reacao modelo

4.2.1 Transformagcoes térmicas e solubilidade do minério

de fosfato de aluminio

Os resultados dos experimentos de calcinagdao das quatro amos

tras de minério de fosfato de aluminio em forno estacionirio, por

‘1 hora, a diferentes temperaturas, podem ser observados na Figura

4f8, que mostra a solubilidade das amostras (expressa em porcenta-
gem de P,0; solubilizado) em fungao da temperatura de .calcinagéo.
A Tabela 4.4 apresenta, qualitativamente, a composig¢do mineraldgi-
ca das amostras calcinadas, em termos dos minerais fosfaticos pre-

sentes, determinada por difracao de raios X.

Todas as amostras apresentam um maximo na curva de sblubilidade
entre 600 e 700°C. A solubilidade decai consideravelmente com a
calcinagao a temperaturas maiores que 700°C. O exame da Tabela
4.4 mostra um decaimento gradual na quantidade do principal mine-
ral fosfatico presente nas rochas, crandalita-goyazita até que, com
a calcinagao d temperatura de cerca de 500°¢c (por 1 hora) nao é
mais notada a presenga de quaiquer composto fosfatico cristalizado,
a nao ser pequenas quantidades de fosfocristobalita, AIPO,, que co

mega a se formaf a cerca de 600°cC.
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TABELA 4.3 - Resumo dos critérios propostos para idéntificagéo do
regime de escoamento, em sistemas de contato gds-soli

do, com fluxo ascendente de gas.

REGIME DE ESCOAMENTO

CRITERTIO

Fase Fase
Borbulhant
diluida - densa orbuthante
¢ ~ dp
W_ = cte) >0 <0 > 0
oy ( 1 ) p
(Superior)
3 dp ,
( ) (W_ = cte) >0 < 0 <0
ou dz p : ,
(Inferior)
Ap inferior :
1 > 1 >> 1
Ap superior
Frequéncia dominante (Hz) >> 1 <1 > 1
ay <0 >0 <0
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Solubilidade
do P20g
%
o——e Jandid
o——0 Pirgcaua
b Travita ]
+——+ Trauira 2
100
m -
T 3 T 2 T + v q
& 500 1000 °C

Temperatura (2C)

FIGURA 4.8 - Resultado dos experimentos de calcinagao de amostras
de minério de fosfato de aluminio por 1 hora em forno

estacionario.
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Com o aumento da temperatura, ocorre um aumento na quantidade
de fosfocristobalita; a partir de 800°C comegam a cristalizar fos-

fato tricalcico, B-Ca3(PO4) e corundum, o-Al.O A presenga de

2737

maior quantidade de cristais desses compostos pouco soliveis, jun-

2'

tamente com 0 maior grau de cristalinidade advindo da cristaliza-
géo a temperaturas mais altas, causa o decréscimo da solubilidade,

observado na Figura 4.8.

Nao foi observada qualquer alteragao no tamanho das particulas,
antes e depois da calcinagdo, fato constatado pela observacdo das

mesmas em microscopio petrografico.

. ~ . o}
Com a calcinagao a temperaturas superiores a 10007C, todas as
amostras iniciaram um processo de sinterizagao, notado tanto pela

aglomeragao das particulas, quanto pela alteragdo na intensidade

~dos picos de difragao de raios X, também indicada na Tabela 4.4.

Portanto, com vistas a@ obtencao de um fertilizante com alta so-
lubilidade, é essencial que a calcinagao seja feita a temperaturas
inferiores a 600°C, de-modo a evitar a cristalizagao de compostos

que diminuem a solubilidade do produto calcinado.

4.2.2 Estudo da cinética da decomposicao do minério de

fosfato de aluminio de Jandia (PA)

A reacao quimica de decomposigao do minério de fosfato de alumi

nio pode ser representada pela seguinte expressao:
A (sblido) — B (gas) + C (sdlido) (4.4)

Varios modelos foram desenvolvidos para descrigao de  reagoes

gquimicas heterogéneas nao-cataliticas entre gas e sblido. No pre-
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sente trabalho, os dados referentes & decomposigao do minério estu
dado foram tratados visando a obtengao de uma expressdo simples, ca
paz de descrever a reagao quimica estudada para o processamento do-

minério em reatores de leito fluidizado circulante.

Na primeira fase dos experimentos, uma série de ensaios prelimi
nares foi realizada em terho—balanga, com variagao da faixa granu-
lométrica do sblido e vazao do gas de arraste. O objetivo desses
experimentos preliminares foi detérminar as condigoes para agueci-
mento da amostra, nas quais o efeito da difusao do gas liberado na
reagao quimica através da particula, bem como, através da camada

gasosa que envolve as particulas, nao oferece resisténcia ao pro-

cesso. Verificou-se que, para vazoes de gds de arraste da ordem

de 2,5 ml/s ou maiores, este fator nao tem qualquer efeito obser-

-vado sobre a curva de perda de massa da amostra. Da mesma forma,

nenhum efeito do didmetro de particula foi observado, para dp me-

nor que 0,100mm, nas mesmas condigOes acima. Em todos estes tes=-

tes foi aplicada uma velocidade de aquecimento de 5°c/min.

ApOs os testes preliminares, realizou-se ensaios de aquecimento

em termo-balanga nas seguintes condigoOes:

massa de amostra : 5mg
tamanho de particula: menor que 0,100mm
‘vazdo de gis de arraste: 2,5ml/s

velocidade de aquecimento: 5 e 10°¢ por minuto

A Figura 4.9 apresenta curvas da fragao convertida, XA' em fun-
cao da temperatura, para os ensaios realizados nessas condigoes. Os
dados foram, entdo, ajustados a um modelo tendo a reagdo quimica

como -estagio controlador, com a seguinte forma:
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dX

) = k_(1-x)" (4.5)
dt R A

o qual tem constante de velocidade expressa como:

kR = k0 exp (-E/RT) (4.6)'

A Eg.- (4.6), conhecida como equacgao de Arrhenius, foi desenvol-
vida para sistemas homogéneos, nao sendo justificavel sua aplica-
¢3o a reacgdes heterogéneas. Aqui, essa expressao deve ser conside
rada como uma correlagao empirica apenas, capaz de descrever obser

vagoes experimentais (Baker, 1978).

Os parametros do modelo, ko' E e n foram estimados por regres-

sao dos dados de kR e T, com um critério de maximo coeficiente de

correlagdao, obtendo-se:

n=1,1

E/R = 3824 K

-1
ko = 0,240 s

coeficiente de correlagdo = 0,969

Observe-se, mais uma vez, que a correlagao adotada, com os pard
metros acima, constitui-se em um modelo empirico apenas, capaz de

descrever os dados experimentais.

4.2.3 Determinacdo do calor especifico e da entalpia

de decomposicao

A Figura 4.10 mostra a curva obtida a partir do aquecimento da

amostra do minério de Jandia em calorimetro diferencial de varredu



92.

put‘c :exjsouwre 2p esseu *
_ pug’gz :exTIRS 9P EBSSBUW °
ouSﬁﬂE\UOOH :ojusutoanbe ap speprIoOTdA *
. . *eppepn3lss BIjsoue
exed ‘(DSQ) eanpaxiea 9p TETOUSIDFTP oIdWLIOTED Iod SEPTIJO 1P/H P 9P SeaIn) - 01°F WINOId
(M) eanzexadud]
00L 009 00s 00¥

T
T
T

!
i
=
prom— pa—: p—t T T .x e s
——— :
1 4 H + I - _
—— 1 I — 7 ]
1 s S ! 1 = ; : ] 1
o L — : 1
—t— == = e = ] — I
it e Dipga: i _ —== : — : = = o
———— —— el — e & e v el e R e et ey ey TIITT T ———
2 1 = 2 = =1 - x '
_— —_ —_—— —d —_— — e | —— — —_—— g - e —_—
™~ ——t e e o g | Sk

i
|
!
I
|
l
!
|
!
l

i - —+ 1 ¢ £ f -t — = —
—— —gxdsouy
e e _ m === == : —— === =
= = == ] =
== — —e— =y o o s s ) e ==t : == = =] —t— e
e e et P | [ oy e e o s e e S e e o o e £ iy st o) 4 = —— s e e ——). ] HHMT
e . =t S [ — i — I i
F— + o I — — i3 1 1] T
— — T ! e 1 =  — — i
ke, N E— —— | ———— JE—— < e | — Py — 5 —. = — - - p— R I.J||I e | g i e b s | e e
B e (e P Pt | 1 Pt ey s ST T eeletl [ e Pl T’y to B o Bl i e e e e N e e o~ [ == —pe ——— bt i — )
/ iayduion] i l\n.ﬂ.-m\”.s [ o] e el ml iim e b i — Tl 4 : =-r Jumginﬂvu yl._nvulﬁn.|¢.|:| — | == =4
= =N =l e e = e e = A == = S e s e sl e o e e o U i e = of=h—
||||| ol Bt $ T - — I I = e— ﬂ' s i Yy P
——— = [ ] R Su S S R S R . e oy o = == ——— 4 [ S—— —_— I e —f | — 4 — | —
T i izl zer = = o e == e i ] P ot St g 1 P et e o == —i===ln=
[ it B\ e e Pt ity S it v Sromet mo vl fos T ot I " i i i s s
_—— —— . JUVRY T " G e P I I — _’ oo | 4 e e ey
o s el e N e e e e P ) s et e e e e e e — et rtacfican
A= .H.hu.u:/ == E = HMH\ === == e T, i i == et et
== == =N = .Il!lllr\l —i=l== : == _ : ;
—|— ——pe—ef —f— | =t ¢ Uy T i
—ro—————t— =1 I— =t ? : :
o Rl e Dt v o= Mo e e e s e — 1 ¥ e o B ot s
SR IEEIE =E \ﬂw\[ =il D= e == 1 =t :
Eol o e St e e e e === e e == ==
el Sonan pondot oy el phaun sndf | Miions et s oyt Pt s gt s 1 I . pui] pmont T : gt !
et B Got] [t kel Bowet el EEt et B e il i o o oo o P i e o ] Bt Rl e = o P e o et e e i ol il
s = e e = e e A = = == —r s ot 4
P St :
= e =

Y ) 0 ) 3 Y ) D3 3033003303392 300)



¢ (

C CCCcC (¢«

C

GG GG G O G Gl G G G G G G G G GO G

wvalor de X

por minuto. Até& 760 K, obtém-se, dessa forma, X

93.

ra 4 temperatura de até SOOOC, a uma velocidade de aquecimento de
10°¢ por minuto. Cada divisao na escala da ordenada equivale a
3 x 10-3‘W e a integral da curva no intervalo de tempo considera-

do fornece a energia total envolvida no aquecimento da amostra.

Para o intervalo de temperatura em gue nao ocorre a reagao qui-
mica, isto &, até 500 K, obteve-se um valor de cp praticamente cons
tante, isto &, variando entre 1213 j/kg.K e 1339 j/kg.K no interva

lo de temperatura entre 360 e 500 K.

dc
A entalpia de decomposicao foi estimada considerando-se
' ] . dT
constante, iqual a 0,9 ——l—iﬁ.
kgK

Uma vez que o equipamento utilizado nao permite a obtengao de
conversao compléta da rocha durante o aquecimento, calculou-se o}
A obtido através das Egs. (4.5) e (4.6), com os dados ci

néticos obtidos no item 4.2.2, a uma taxa de aquecimento de 10°%c

A 0,63.

Assim sendo, a integral da curva da Figufa 4.10 foi dividida pe
lo valor de X, no intervalo de ocorréncia da reagao quimica. O va
lor obtido, com base na massa de rocha que reage, é&:

6 J
AH = 2,03 x 107 ——

kg

4.2.4 Testes continuos de calcinacao em reatores de

leito fluidizado

O mindrio fosfitico de Jandid (PA) foi utilizado em testes con-

tinuos de calcinagao em dois tipos de reatores de leito fluidizado

de laboratdrio, conforme descritos no Capitulo 3.
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Em cada um dos reatores, as condigaes utilizadas nos testes fo-

ram:

a) Leito fluidizado convencional:

- propriedades dos sdlidos:
faixa granulométrica: 95% entre 0,1 e 0,5mm;
didmetro médio (Sauter): 0,217mm;
denéidade aparente: 2,46 g/cm3;
esfericidade: 0,8;

velocidade minima de fluidizacgao a-20°: 0,024 m/s.

- faixa de temperatura: 350 a 500°C;

- vazao de soOlidos: 1,3 a 2,4 kg por hora.

As velocidades do ar foram selecionadas de modo a serem no mini
mo iguais & velocidade de minima fluidizacao das maiores particu-
las presentes no leito e mais baixas do que um valor qﬁe pudesse
causar excessiva turbu;énciaAou fluxo pistonado, devido a formacgao
de bolhas grandes demais. Estes limites foram exa@inados em tes-
tes preliminares; tendo sido fixados em: minimo = O,O75Am/s; maxi-
mo = 0,145 m/s. 1Isto corresponde respectivamente a valores de ug—
u s iguais a 0,05 e 0,12 m/s. Visando manter aproximadamente cons
tantes as condigoes de escoamento no reator, os valores de ug —umf'
forém mantidos constantes em todos ©s teétes, em 3 niveis: 0,05;

0,08 e 0,12 m/s.

b) Leito fluidizado circulante

- propriedades dos sdlidos

faixa granulométrica l: particulas menores que 0,lmm, didme-
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tro médio (Sauter): 0,03mm; velocidade terminal a 20°¢C: 0,25
m/s.

faixa granulométrica 2:.ehtre 0,10.e 0,15mm; diametro médio
kSauter): 0,12mm; velocidade terminal a 20°¢c: 0,56 m/s.

densidade aparente: 2,550 g/cm3

- faixa de temperatura: 260 a 580°C;

- vazao de solidos: 1,8 kg por hora.

As velocidades do ar foram selecionadas de modo a situar o sis-
tema aproximadamente na parte central da regiao de escoamento em

leito fluidizado circulante do diagrama de Reh (1961) .
Os niveis escolhidos foram: 0,7; 1,1 e 1,5 m/s.

As Tabelas 4.5 e 4.6 apresentam, de forma sumarizada, os resul-
tados da operacao em regime permanente de ambos os reatores, en

termos da fragao de reagente convertida, X As tabelas mostram :

Al
a temperatura do ensaio (cujas diferengas foram sempre menores que
lOOC ao longo dos testes, bem cdmo, em todo o volume dos reatores)
tempo de residéncia médio dos sbdlidos, assumido cbmo igual ao quo
ciente entre massa de sdlidos no reator e vazdo massica de sdlidos

(isto & valido, pois a circulagado interna de sdlidos em ambos  o©os

reatores & intensa); velocidade do gas e as fragoes convertidas.

Pode-se observar éue, nos testes em leito fluidizado classico,
ha uma forte influéncia da velocidade do gas sobre a fragao conver
tida. Isto ja nao oéorre no leito fluidizado circulante, onde a
conversdo parece depender mais da temperatura. A operagao do lei-
to fluidizado classico a ug-umf igual a 0,12 m/s nao resultou em
incremento sensivel na fragao convertida, guando comparada aos tes .

provavelmente devido ao con

tes com valores mais baixos de ug-umf'
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TABELA 4.5 - Sumario dos resultados dos testes continuos de calcing

¢3o em reator de leito fluidizado classico.

Tigte Tempgratura rg;ngngia (:?g) U%;jgf fgy
(7C) médio (s)

1 350 3200 0,024 0,08 49
2 450 3530 0,022 0,05 45
3 450 3630 10,022 0,08 60
4 '450 3500 0,022 0,12 65
5 500 3350 0,021 0,05 70
6 500 3500 0,021 0,08 75
7 500 3470 0,021 0,12 70
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TABELA 4.6 - Sumario dos resultados dos testes continuos de calcina

gdo no reator de leito fluidizado circulante.

Didmetro

Ts:te @éqio dos Tempgratura (igs) rzgﬁggng?a Tg)
sO0lidos (mm) (UC) médio (s)
1 0,03 260 0,7 900 16
2 0,03 350 0,7 1100 27
3 0,03 350 1,1 1100 31
4 0,03 450 0,7 1100 . 50
5 0,03 450 1,1 1100 57
6 0,03 580 0,7 1100 74
7 0,03 580 1,1 1200 85
8 0,12 480 1,1 1100 58
9 0,12 - 480 1,5 1100 56
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tato inadequado gas-sdlidos. Isto pode ser devido a que, nas con-
digoes dos testes, calculou-se diametros de bolhas da ordem de 6 a
7cm na parte superior do leito, equivalentes a praticamente metade

do diametro do reator (Wen e Fan, 1975).

Foram obtidos valores similares para a fragao convertida em am-
bos os reatores, mas no leito fluidizado circulante foi necessario.

apenas um tergo do tempo de residéncia médio.

0 estudo aqui relatado nao objetivou otimizar as condigoes de
operagao dos reatores. Porém, os resultados obtidos permitem uma
comparagao preliminar entre ambos, uma vez que as condigoes sele-
cionadas correspondem a operagao normal dos mesmos. A comparagao
é .aqui efetuada entre os valores experimentais obtidos para a fra-
gao convertida e aqueles valores "ideais", isto &, previstos supon

do gue apenas a cinética da reacao quimica é o asso controlador
q p p

~do processo. Assim, o desempenho de cada reator & avaliado pela

diferenga entre fragOes convertidas obtidas nos testes e o caso
ideal correspondente, a mesma temperatﬁra e tempo de réagao' (este
& assumido como sendo o tempb de residéncia médio dos sdlidos). Is
to torna claro o efeito do contato gas-sdl<ns1:XMLFault xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat"><ns1:faultstring xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat">java.lang.OutOfMemoryError: Java heap space</ns1:faultstring></ns1:XMLFault>