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Resumo — Este trabalho apresenta um modelo para o processo de regeneracdo de catalisador em leito
fluidizado. Para efeito de modelagem, o regenerador ¢ dividido em duas regifes: a) a regido densa, que compreende
duas fases — bolha e emulsdo e; b) regido diluida. A regido densa é considerada como um reator de mistura, enquanto, a
regido diluida € modelada como unidimensional, para descrever a variagdo das propriedades na direcdo vertical do
regenerador. Os resultados do modelo fornecem a temperatura e a quantidade de coque no catalisador regenerado, bem
como a composicdo dos gases na saida do regenerador. Na solucdo das equagdes de conservacao, foi utilizado o método
Runge-Kutta de 42 Ordem.

Palavras-Chave: Regenerador, formacao de coque, catalisador, modelagem matematica

Abstract — This work presents a model for the catalyst regeneration process in a fluidised bed. To aim the
modelling stage, the regenerator is divided into two regions: a) dense region, which consists of two phases: bubble and
emulsion phases and, b) dilute region. The dense region is considered as a continuos stirred tank reactor (CSTR),
meanwhile the dilute region is modelled as unidimensional, to describe the behaviour of the properties in the vertical
direction of the regenerator. The results from the model show the temperature, the quantity of regenerated coke, as well
as the gas composition profiles at the exit of the regenerator. In the solution of the conservation equations, it was used
the method of fourth order by Runge-Kutta.
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1. Introducéo

As unidades de FCC (Fluid Catalytic Cracking) tém por objetivo proporcionar a quebra de moléculas pesadas
presentes na carga de gasoleo (ou outros residuos de uma refinaria de petréleo). Este processo ocorre em um reator
tubular de fluxo ascendente (riser), onde, a carga, ao entrar em contato com o catalisador a alta temperatura (500 a 700
°C), € craqueada em produtos mais nobres, como gasolina e GLP. Durante este processo, ocorre também a deposi¢do de
coque na superficie do catalisador, causando a sua desativagédo.

No regenerador, o coque depositado no catalisador é queimado por intermédio da injecdo de ar através de um
distribuidor (pipe-grid), localizado no fundo do vaso. A queima do coque no regenerador tem dupla fungéo, ambas
fundamentais ao processo de craqueamento: i) reativar o catalisador, devolvendo a sua atividade catalitica e; ii) elevar a
temperatura do catalisador para que este possa retornar ao riser com energia suficiente para vaporizar a carga.

A regeneracdo se da em leito fluidizado, ndo homogéneo, com padrdo de fluxo indeterminado, dificultando a
modelagem.

Han e Chung (2001) publicaram um modelo dindmico para FCC, onde o regenerador foi dividido em duas
regides. Santos (2000) apresenta em seu trabalho diferentes modelos para o regenerador. Ali e Rohani (1997)
publicaram trabalho com um modelo dindmico para o conversor FCC, mais tarde modificado por Malay et al. (1999).
Tendo como base 0 antigo conversor modelo IV da Esso, McFarlane et al. (1990) desenvolveram um modelo para a
simulacdo do conversor e equipamentos auxiliares. Ainda para modelos integrados de conversores, Lansarin (1997)
desenvolveu um modelo matematico para simular o comportamento em estado estacionario do conversor UOP Stacked.

Outros autores publicaram trabalhos mais especificos para o regenerador entre eles, destacam-se os modelos
que aplicam duas fases para um regenerador. Lee et al. (1987) publicaram trés diferentes modelos para um regenerador,
fazendo uma comparacdo destes modelos com resultados experimentais de uma planta industrial. O trabalho de Maciel
et al. (1996) chama também a atencéo por ter explorado a influéncia dos jatos préximo a grade de alimentacdo. Uma
rigorosa descricdo hidrodinamica para particulas tipo Geldart's A e B é apresentada por Faltsi-Saravalou e Vasalos
(1991). Neste trabalho, apresenta-se um modelo matematico para o regenerador baseado nos modelos ja existentes.
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Figura 1: Esquema do modelo proposto. Figura 2: Esquema da Regi&o Densa.

2. Modelagem Matematica

O modelo deste trabalho (Figura 1) faz um tratamento separado das regifes densa e diluida. Segundo Lansarin
(1997), estas consideraces sdo suficientes para a modelagem do regenerador com a finalidade de simulacéo e controle.

O modelo possui as seguintes caracteristicas: i) O leito esta na condicdo de minima fluidizacéo para sélidos na
fase emulsdo; ii) As bolhas ndo contém sélidos; iii) Ocorre troca de calor e massa entre bolha e emulsdo; iv) A maior
parte da combustdo acontece na fase emulséo; v) O gas efluente do regenerador é composto por CO, CO,, O,, H,0, Ny;
vi) A queima do hidrogénio € considerada instantanea; vii) A razdo de hidrogénio e carbono é constante durante a
queima do coque; viii) Os ciclones possuem eficiéncia de 100%; ix) O calor especifico do catalisador é assumido
constante para a faixa de temperatura em que se trabalha; x) O calor especifico dos gases varia com a temperatura; xi) A
temperatura é considerada uniforme na fase densa e variavel na fase diluida; xii) Existe equilibrio térmico entre sélidos
e gases na fase emulséo.

2.1. Regido Densa
A regido densa é formada pela: i) fase emulsdo, constituida por gases e catalisador em minima fluidizacéo; ii) e
fase bolha, composta pelo excesso de ar necessario a minima fluidizacéo.
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2.1.1 Fase Emulséo
Esta fase é considerada como um reator tanque de mistura perfeita, composta por sélido (catalisador e coque)
fluidizado pelo ar de alimentagdo (O, e N,) e gases formados na combustdo (CO, CO, e H,0).

A fracdo de vazios do leito em minima fluidizacdo foi determinada utilizando-se correlacdo semelhante a
utilizada por Santos (2000). O célculo da velocidade de minima fluidizacdo utiliza a equacdo de Ergun na forma
adimensional apresentada por Levenspiel (1996).

Conservacdo da massa de s6lidos: A aplicagdo de um balango de massa para o catalisador na regido densa contempla as
correntes mostradas na Figura 2. O acimulo de catalisador na fase emulsao é escrito como:

dm,

dt

= Mer.cvm +mc,CL ~ My _mc,F (1)

onde 2, € a massa de catalisador na fase emulséo. é a vazdo de catalisador gasto, 7, , a vazdo massica de

scLCVm ?
catalisador regenerado, 7z, ., vazdo de catalisador que retorna a regido densa pelos ciclones e ;. , a vazdo massica de
catalisador que sai da regido densa para a diluida. O mesmo balango considerando o coque resulta:

dw, .

a.E . .

mc,E dl - (ch,LCV _ch,E)mscLCVm + (wcq,E _ch,CL)mc,CL +ch,E (2)
0s termos w,, ., W, ;cy € W, indicam, respectivamente, os teores de coque na fase emulsao, no catalisador gasto e

no catalisador circulante. ch)E é a taxa de consumo de coque na fase emuls&o.

Conservacao da massa de gases: A modelagem da fase emulsdo como reator de mistura fornece balancos parecidos para
as espécies presentes. A conservacao de cada componente dos gases na fase emulsao é escrita como:

dc,, v, R,
—E =22 (Ciop =Cip)t Dyi(Cry =Cip) + = 3
dt Ly Ens
onde C,, indica a concentracdo de i, (i = O,, CO, CO,, H,0, N,) presente na fase emulsdo, C,, . € a concentragdo de i
na alimentagdo, C, , sua concentracdo na fase bolha, v, ,, a velocidade do gas na fase, Dy, , o coeficiente difusivo de

massa entre as fases bolha e emulsdo, R, , 0 termo de consumo ou geragdo de i, L, a altura da fase densa.
Conservacdo da energia: A aplicacdo do balanco de energia na fase emulsdo pode ser expressa por:

dT, . . . . . :
[maEcpc + mg,Ecpg,E]TtE =m, pAh, p + mLCchc(TLCV —Ty)+ mc,CLCpc(TCL T )+ A0, r =40 =40, (4)

onde T, é a temperaturas da fase emulséo, 7,.,, a temperatura do catalisador gasto e 7, a temperatura do
catalisador que retorna pela base do ciclone. ¢, ., o calor especifico do catalisador, m, a massa de gas na fase

c )

emulsdo, ¢ o calor especifico dos gases na emulsdo, 4k, a variacdo da entalpia do ar alimentado. 40

pgE reac,E

equivale & energia liberada pelas reacdes, 40,, ao termo de transferéncia de calor com a fase bolha. eAQ',OS,E, a
energia trocada com o ambiente.

2.1.2 Fase Bolha
A fase bolha é formada somente por gases. Nela, considera-se a oxidagdo de CO em CO,. O acimulo de cada
espécie é dado por:

dC, v .
e — (Ciop =Cip) Dpp(Cry =Cip)+ Ry (5)
dt L,

onde C,,, indica a concentragdo do componente i (i = O,, CO, CO,, H,0, N,) na bolha, C, , € a concentragdo do

componente na alimentagdo da bolha ,v,,, a velocidade da bolha. R/.,B contempla a oxidagdo de CO na formacdo de

CO.,. Para a conservacdo da energia o balango resulta:

dT, . . .
mg,B d_lB = mar,Bcp,ar(Tar - TB) + AQ;‘eac,B + AQBE (6)
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onde T, é a temperatura da bolha, 7,

Tl

a temperatura de entrada do ar no ciclone. ¢,,. o calor especifico do ar

alimentado. 40

reac,

» equivale & energia liberada pelas reagdes, AQBE ao termo de transferéncia de calor com a fase
emulséo.

2.2. Regido Diluida

A regido diluida é modelada como um reator tubular de fluxo unidimensional. A variacdo de cada componente
e a temperatura sdo previstas em fun¢do da altura, a partir do nivel da fase densa. O modelo prevé a queima de coque na
superficie do catalisador arrastado para os ciclones e oxidacdo de CO em CO, na fase gasosa. A quantidade de
catalisador presente na regido diluida decai exponencialmente com a altura do leito sendo sua fracdo de volume
calculada com a equagdo empirica utilizada por Kunii e Levenspiel (1996).
Conservagdo da massa: A equacao de conservacdo de coque contempla a variagdo em fungdo da altura. O actmulo de
coque na regido diluida é dado por:

a(wcq,F) +Vi a(wcq,F) - RC . (7)
ot ey Oz ’

onde w,, . €a fracdo de coque no catalisador presente no elemento de volume da regido diluida, ¢, € a fracdo

do volume ocupado pelo catalisador v_,., a velocidade do catalisador e R%F 0 consumo de coque. A conservacao para
as espécies gasosa assume a forma:

9(C.r) +vg_ypa(C,’F) +&6(\)ng) _ RF
ot & 0z & 0z "

(8)

gF gF

onde C,, € a concentracdo do componente i (i = O,, CO, CO,, H,0, N,) no elemento de volume, Vers @ velocidade

do gas, ¢, € a fracdo do volume ocupado pelo gas e R,.,F 0 consumo ou formacdo do componente i .
Conservacdo da energia: A equacdo diferencial parcial resultante seré:

0T, o7, , . :
(pccpcgc,F + pg,Fcpg,FSg,F)_F = - (VL‘,Fp(’CpL‘ + Vg,Fpg,Fcpg,F)a_Zr + Qreac’F + Qlos,F (9)

ot

onde T, éa temperatura da fase diluida, Pg F @ massa especifica dos gases na regido diluida, ¢ o calor especifico

pgF?
dos gases no volume de controle, AQF a energia liberada no volume de controle pelas reagdes, 40, ., a energia
perdida pela parede.

2.3. Balanc¢o de Massa Global
A massa total de catalisador no regenerador é a massa na regido densa somada a massa da regido diluida.

mC,RG = mc,E + mc,F (10)

onde m,_,; € o inventario de massa no regenerador, m,_, a massa de catalisador na regido diluida.

A taxa de acimulo de massa de gases no regenerador é dada em fungdo da corrente de ar alimentada e a
quantidade formada na queima do coque subtraida da vazao de gases de exaustao:

dmg,, .
dgt £ =iy, =g e + Ry a5
2.4. Modelo Cinético
Foram consideradas quatro rea¢6es ocorrendo no regenerador:
k1
CH, +(05+x/4)0, - CO+x/2H,0 i =(1-€)pkyw,vo, P (12)

k
CH, + (1+ x/4)02 _2' co, + x/ZHzo = (1_£)pck2waqy02P (13)
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k

3c

CO+120, - CO,  r3=ks.yo,ycoP? (14)
k),

CO+1/202 - COZ Ty :k%yozwaZ (15)

sendo y a fracdo molar do gas, P a pressdo no regenerador, ki, k, € k. S840 as constantes das taxas para as reacdes
heterogéneas e k4, é a constante para a reacdo homogénea. As constantes seguem o modelo cinético de Arbel (1995) e
os termos fonte na conservacdo das espécies sdo dados em termos da taxa global de reacdo de cada componente.

3. Metodologia de Solucéo e Resultados

As equagcdes diferenciais ordinarias que descrevem a regido densa sao resolvidas pelo método de Runge Kutta
de 42 Ordem. Como uma primeira aproximacao, o termo temporal das equacdes de conservacdo da regido diluida foi
suprimido, uma vez que a capacidade térmica desta regido é muito menor do que a da regido densa.

Na solugdo do modelo, foi estabelecido o caso base cujas condices de contorno sdo as seguintes: pressdo e
temperatura no stripper de 2,75 bar e 780 K respectivamente tendo 0 riser uma pressao de 1,2 bar. A corrente de ar
alimentada tem temperatura de 300K. No inicio do processo o regenerador esta a 800K e pressao de 1,3 bar, a fracdo de
coque e as concentraces de CO, CO, e H,0 séo nulas. Realizou-se uma simulacdo numa faixa de 200 minutos onde as
vazdes de catalisador gasto e regenerado sdo calculadas em fungéo do diferencial de pressdo entre a base do regenerador
com as pressdes do stripper e riser respectivamente. A pressdo no regenerador é obtida pela equagdo dos gases ideais.

Na Figura 3, vé-se a variacdo das vazles de catalisador gasto e regenerado além da variacdo do nivel de
catalisador na regido densa. Nota-se que quando a vaz&o de catalisador gasto diminui, a vazao de catalisador regenerado
aumenta. Esta diferenca entre as vazdes promove uma progressiva elevacao do nivel de catalisador s6 cessando quando
as vazOes de catalisador gasto e regenerado se igualam. Porém, estas mesmas vazdes dependem do nivel de catalisador
na regido densa, visto que tanto a alimentacdo quanto a extracdo de catalisador ocorrem pelo fundo do regenerador.

Uma vez que o catalisador no interior do regenerador é considerado sem coque algum no inicio da simulacéo, a
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Figura 3: Vazdes de catalisador e nivel da fase densa ao Figura 4: Variacdo da fracdo de coque e das
longo do tempo. concentragdes de O,, CO e CO, na regido densa.

fracdo de coque cresce rapidamente até atingir um maximo na regido densa. Em seguida, seu valor comega a se reduzir
tendendo a estabilizagdo conforme pode ser visto na Figura 4. Nota-se, nessa figura, que a concentragdo de O, sobe em
menos de 3 minutos de 0,0035 kgmol/m?3 até um valor de aproximadamente 0,011 kgmol/m® na regido densa. Em
seguida, a concentracdo de O, cai em virtude do inicio da combustdo. Por outro lado, a concentracdo de CO
inicialmente nula no regenerador cresce e atinge um valor maximo ao redor de 23 minutos.

Apesar da concentracdo de CO, ser sempre crescente a inclinacdo da curva (Figura 4) muda com o tempo. Isto
pode ser explicado pela origem de CO,. Para a formacéo de CO,, contribuem duas fontes: uma diretamente da queima
do coque e a outra devido a oxidagdo de CO em CO,. Nos primeiros instantes, a fracdo de coque cresce rapidamente até
atingir um valor maximo. A conseqliéncia € um rapido aumento da concentragdo de CO e CO,. Em seguida, o
decréscimo na fragdo de coque provoca uma reducdo na taxa de crescimento de CO. Entretanto, a concentracdo nédo
mantém os niveis atingidos e comega a se reduzir devido a sua oxidagdo em CO,. Isto provoca apenas uma mudanca na
inclinacdo da curva de concentracdo de CO,, como pode ser visto na Figura 4.

Observa-se na Figura 5 que ap6s 30 minutos de simulagdo, a regido densa apresenta uma fracdo de coque de
0,175% da massa de catalisador. Este coque continua sendo queimado ao longo da regido diluida que faz com que a
temperatura se eleve e ocorra a reducdo do teor de coque, vindo a se estabilizar em 0,155%. Isto ocorre em funcdo da
ruptura das bolhas na superficie do leito denso aumentando a relagdo oxigénio/coque e favorecendo a queima completa.
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A Figura 6 mostra o perfil de temperaturas nas fases densa e diluida para varios instantes de tempo. A regido
de temperatura constante equivale a regido densa, com altura aproximada de 2,60m para o estado estacionario. A partir
desta altura, inicia-se a regido diluida. Deve-se notar que o perfil de temperaturas se eleva com o passar do tempo,
tendendo a estabilizacdo apds 120 minutos. Em decorréncia da combustdo do coque, a temperatura da regido diluida
apresenta uma certa elevacdo em relacdo a regido densa tendendo a um valor constante ap6s 3,3 m de altura.
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Figura 6: Evolucdo temporal do perfil de temperatura no

Figura 5: Evolucao do perfil de fracdo de coque no
g ¢ P ¢ g regenerador.

regenerador.

4. Conclusoes

Os resultados do modelo mostraram-se satisfatorios apresentando coeréncia com valores apresentados na
literatura. InvestigacOes futuras deverdo avaliar diferentes modelos bem como realizar comparagGes com resultados
experimentais.
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