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RESUMO

A aplicabilidade da ureia em sua forma comercial € comumente encontrada como
fertilizante agricola nitrogenado, por possuir alta concentracdo de nitrogénio em sua
composicao. Os processos de obtencdo comercial da ureia sdo basicamente: uma
zona de sintese, zonas de purificacdo, reciclo dos reagentes e o acabamento final
do produto para expedicdo. A principal operacdo do processo em questdo se
encontra no reator, sendo ele uma autoclave submetida a condi¢cbes de alta presséo
e temperatura, onde ocorre a producao total de ureia. Neste contexto, nota-se a
importédncia em otimizar o desempenho do reator, no intuito de obter maior
conversdo dos produtos desejados, com menor custo de operacdo. Diante desta
guestado, foram efetuadas, neste trabalho, simulagcdes computacionais utilizando-se
softwares de simulacdo avancada de CFD em duas geometrias. Sendo que uma
separada em trés modulos e a outra contemplando o reator inteiro. Foram aplicadas
diferentes condicdes operacionais, visando encontrar o comportamento dos fluidos
durante o seu escoamento. As simulacfes foram desenvolvidas no software de
simulacdo em CFD ANSYS Fluent, juntamente com testes de sensibilidade de malha
e de convergéncia. Os resultados obtidos para o campo de velocidade da fase
liquida, assemelham-se ao comportamento previsto pela literatura, porém o campo
de velocidade da fase gasosa ndo foi compativel com os trabalhos referenciados

gue foram utilizados como base para este trabalho

Palavras-chave: fertilizante nitrogenado, ANSYS Fluent, simulacdo em reatores,
fluidodinamica, analise sensitiva de malha, CFD.
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1 INTRODUCAO

A simulacdo computacional de processos de producgéo de ureia como,
Stamicarbon CO2-Stripping Process, ACES Process, Snamprogetti Ammonia and
Self-Stripping Process, entre outros, € alvo de diversos estudos presentes na
literatura (Dente et al., 1988; Dente et al., 1992; Isla et al., 1993a; Isla et al., 1993Db;
Zhang et al., 2005; Hamidipour et al., 2004), porém os trabalhos publicados utilizam
certas consideracdes que podem nao ser condizentes com a realidade do processo,
como simplificacdes do modelo fluidodinAmico para a realizacdo dos célculos, por
exemplo, em Isla et al. (1993b) foi suposto que a fase liquida se comportaria como
um reator CSTR (reator de mistura perfeita) para cada médulo do reator de sintese,
ja a fase gasosa foi considerada com um perfil de escoamento pistonado,
aproximando-se a um reator PFR (reator de fluxo pistonado).

Tratando-se de industrias quimicas, ndo sdo comumente observados
processos de sintese que podem ser aproximados a um regime ideal, portanto o
comportamento fluidodinamico real que ocorre no reator pode alterar varias
caracteristicas de projeto, como principalmente a conversédo total de reagente no
produto.

Este estudo procura averiguar a veracidade das condi¢cdes de contorno
utilizadas em trabalhos anteriores, efetuando-se simulagcdes de comportamento
fluidodinamico, do reator de sintese de ureia, em um software de computacéo
avancada, onde sera avaliado o possivel comportamento dos campos de velocidade
no sistema H,O-NH3-COz-ureia em um reator de sintese.

A simulacdo apresentada neste estudo foi realizada em duas geometrias
bidimensionais do reator de sintese, baseadas na patente do cessionario
DSM N.V. (2000), sendo a primeira dividida em trés modulos, ou seja, trés pratos

perfurados, e a segunda contemplando o reator inteiro.
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1.1 OBJETIVOS

1.1.1 OBJETIVO GERAL

Avaliar o comportamento fluidodindmico em um reator de producéo
comercial de ureia, através de simulacdo computacional, utilizando o software
ANSYS.

1.1.2 OBJETIVOS ESPECIFICOS

e Pesquisar as condi¢cdes operacionais de um reator de producéo
comercial de ureia;

e Levantar estudos anteriores sobre a simulacdo em reatores
industriais de producéo de ureia,

e Criar a geometria do reator de producéo de ureia em operacao;

e Realizar o set up de condi¢cdes de contorno impostas no reator,
utilizando o software ANSYS Fluent;

e Atestar as condi¢des de convergéncia das simulacoes;

e Realizar um teste de malha, para atestar a real necessidade de
refinamento da malha escolhida;

e Realizar simulacbes variando as condicbes de operacdo, como
velocidade da fase gasosa, velocidade da fase liquida e
composi¢ao no reator;

e Analisar os resultados e comparar o comportamento com o

esperado pela literatura.
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2 REVISAO BIBLIOGRAFICA

2.1 UREIA

A ureia, de férmula molecular CO(NHy),, € um composto branco e
inodoro que sob condi¢cdes normais de temperatura e pressédo (CNTP) é encontrado
em estado sélido, com formato semelhante ao de uma agulha de espessura muito
fina, porém, comercialmente € comumente encontrada em formato granulado, apés
submetida ao processo de granulacdo, no qual oferece propriedades fisicas
favoraveis para o transporte e manuseio do produto. (MEESSEN e PETERSEN,
2005).

A principal aplicacdo comercial da ureia, traduz-se na forma de
fertilizante agricola (mais de 90% do mercado total), por ser um dos compostos
sb6lidos com maior concentragdo de nitrogénio em sua composicao,
aproximadamente 46% em base massica. Apesar do seu uso como fertilizante
prevalecer, a ureia também pode ser utilizada como alimento em ra¢des animais,
reagente da industria farmacéutica e mais recentemente em solugdo aquosa no
processo de reducdo catalitica seletiva, onde 0 objetivo consiste em diminuir a
exaustdo de NOx na atmosfera, provenientes de motores a diesel, produto
conhecido no Brasil como ARLA (Agente Redutor Liquido de 6xido de nitrogénio
Automotivo). (MEESSEN, 2012).

A producdo global de fertilizante, em 2010, excedeu o valor de
150 milhdes de toneladas métricas, e continua crescendo com o0 passar do tempo
junto ao aumento populacional e a demanda por alimentos. O crescimento do
emprego em fertilizantes segue de forma linear, com aproximadamente 3% de
acréscimo ao ano, de 1990 até 2010. Os grandes responsaveis deste uso, séo
paises asiaticos industrializados, como a China e a india, que s&o os maiores
comercializadores do produto, devido a alta incidéncia populacional e por se
tratarem de paises subdesenvolvidos em ascenséao industrial.

A capacidade de producao de ureia instalada mundialmente, ao longo do
tempo, se manteve a uma taxa de 10-20% acima da demanda de mercado,
conforme o grafico de capacidade instalada e demanda de 1990 a 2010,
representado na Figura 1. (MEESSEN, 2012)
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Figura 1 — Gréfico de capacidade instalada e demanda de ureia por ano.
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Fonte: Meessen, (2012). Adaptado pelo autor.

2.2 SINTESE DE UREIA

A sintese de ureia € fortemente consolidada e possui vasta literatura
publicada (Meessen e Petersen, 2005; Meessen, 2012; Irazoqui e Isla, 1993; DSM
N.V., 2000; Ammonia Casale S.A., 1986), de forma geral segundo Zhang et al.
(2001).

A producédo comercial de ureia segundo Meessen (2012) ocorre através
da reacao reversivel (Equacao 01) entre o didxido de carbono e ambnia, porém a
sintese € dividida em duas etapas, no primeiro estagio o gas carbénico e a ambnia
sdo convertidos em carbamato de aménio (Equacdo 02) de forma reversivel,
altamente exotérmica e extremamente rapida, na segunda etapa ocorre a
desidratacdo do carbamato de aménio (Equacdo 03) tendo como produto agua e
ureia, em reacao reversivel, relativamente lenta e levemente endotérmica. Isla et al.
(1993a) cita em seu trabalho que todo o carbamato de ambénio gerado ao longo do
reator, devido ao carater fortemente i6nico, pode ser considerado como dissociado
em formato idnico (H.NCOO™ e NH,"), seguindo portanto, as rea¢des das Equacgdes
4eb.

CO, + 2NH, 2 NH,CONH, + H,0 (01)
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AH = —101,5 kJ/mol

CO, + 2NH, 2 NH,COONH, (02)
AH = —117 KkJ/mol

NH,COONH, £ NH,CONH, + H,0 (03)
AH = +15,5 k]/mol

Ou:
C0,(I) + 2NH, (1) 2 NH,CO0™ + NH} (04)
AH = —117 k]/mol
NH,CO0~ + NH] & NH,CONH, (1) + H,0(]) (05)

AH = +15,5 k] /mol

2.2.1 Relagbes Termodinamicas

Para a representacdo do sistema reacional encontrado na sintese de
ureia € necessario um modelo termodinamico confiavel e completo, diversos artigos
publicados (Isla et al., 1993a; Hamidipour et al., 2004; Zhang et al., 2005) contém
estudos precisos com resultados atestados e comparados com dados experimentais
de empresas de producdo de fertilizantes nitrogenados. Os autores utilizam
consideracdes de simulacdo como condicbes de contorno onde é possivel
compreender o0 sistema estudado e apresentar algoritmos para representa-los.
(ZHANG et al., 2005).

2.2.1.1 Espécies Quimicas

As principais espécies quimicas envolvidas na zona de sintese se tratam
dos compostos presentes nas Equacbes 1 a 5, sendo eles: NH;, CO;, H20,
NH,COONH, (Carbamato de aménio), NH,CONH, (Ureia) e também o gas O, que
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nao interfere nas reacdbes de producdo de ureia, mas funciona como apassivante
das reacdes de corrosao (Sec¢ao 2.2.3). (HAMIDIPOUR et al., 2004).

Autores como Hamidipour et al. (2004) citam a importancia de serem
considerados todos os produtos possiveis no meio reacional para a representacao
termodinamica, porém no reator € possivel assumir que somente as reacdes
principais ocorrem, pois as condicfes de formagdo dos outros produtos ndo sao
favorecidas na etapa de sintese e podem ser negligenciadas (Secéo 2.2.2).

2.2.1.2 Equilibrio Quimico

O equilibrio quimico € um fendbmeno que ocorre em reacdes reversiveis,
gue sao representadas pela capacidade dos produtos reagirem de forma inversa e
se tornarem reagentes novamente. As concentracdes das espécies envolvidas em
reacdes do tipo, tendem a ser consumidas ou produzidas até atingirem um limite,
chamado de concentracéo de equilibrio. O estado é alcan¢cado quando a velocidade
em que o0s reagentes sdo consumidos se iguala a de consumo de produtos.
(FOGLER, 2009).

Segundo Fogler (2009, p. 69)

“Todas as leis de velocidade de reacdo para reagfes reversiveis devem ser
reduzidas a relacdo termodindmica que relaciona as concentracbes das
espécies reagentes no equilibrio. No equilibrio, a velocidade de reacéo é
igual a zero para todas as espécies (i.e.,—ry = 0).”

Utilizando a reacao exemplificada na Equacao 6:
aA+bB2cC+dD (06)

Pode-se concluir, segundo Fogler (2009), que as concentracbes das
espécies quando alcancado o equilibrio quimico estdo relacionadas pela relacdo
termodinamica da constante de equilibrio K., que pode ser calculada através das

concentragfes de equilibrio dos compostos envolvidos, conforme a Equacéao 7.

c pd
__CCECDE

€~ ~a b
CAECEE

(07)

Em que
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K, =22 (08)

Onde CZ. representa a concentracdo da espécie A no equilibrio e ke kg,
sdo as constantes cinéticas de sentido direto e inverso respectivamente.

Para algumas reacdes o valor da constante de equilibrio em funcao das
concentracbes das espécies ja basta para representar o sistema termodinamico,
porém em reacdes de carater ibnico muito forte e submetidas a alta presséo (como a
reacdo de producdo do carbamato e da ureia) a constante de equilibrio pode ser
afetada pela atividade (a;) das espécies em solucédo. Para a representacédo destes
tipos de reacdes deve ser calculada a constante de equilibrio em funcéo da atividade
dos compostos (k). Utilizando a mesma reacdo da Equacédo 6, pode-se calcular a
constante de equilibrio real (K), segundo Isla et al. (1993) através das Equacdes 9 e
10 (FOGLER, 2009).

K=KY+KE (09)

d d
_ vevp CcCp
vavs CiCs

(10)

Onde ¥ € o coeficiente de atividade do componente A em funcéo da

temperatura (T) e composicéao (x).

2.2.1.3 Equilibrio liquido vapor (ELV)

Segundo Van Ness et al. (2005) o equilibrio € uma condicdo estatica em
gue nenhuma mudanca ocorre nas propriedades macroscépicas de um sistema ao
longo do tempo, essa condi¢cdo sugere um balanco entre todas as poténcias que
podem causar alguma mudanca.

Em um sistema fechado contendo duas fases, uma gasosa e outra
liquida, a composicdo tende a atingir um estado de equilibrio, onde, presséo,
temperatura e composicdo das fases permanecem fixas, porém, analisando o
sistema microscopicamente, ao longo do tempo nota-se que as moléculas presentes

em uma fase, outrora se difundem para a fase oposta, esse fenbmeno acontece
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porque as velocidades de transferéncia entre os estados termodinamicos para o
liguido e 0 gas sao iguais, portanto o sistema esta em equilibrio liquido-vapor
(VAN NESS et al., 2005).

As condi¢des de equilibrio liquido-vapor das reagcbes de producdo de
ureia estdo exemplificadas segundo Meessen (2012) conforme a Figura 2, onde
ocorre o equilibrio entre fases na interface liquido-gas. Segundo Isla et al. (1993a)
as reacbes ocorrem somente na fase liquida, por isso o ELV imposto no sistema é
muito importante para a determinacéo da conversao de diéxido de carbono em ureia.
Os compostos em forma i6nica ndo podem ser dissociados para a fase gasosa e néo
sdo contabilizados no equilibrio entre fases, em Isla et al. (1993a) é considerado que
a volatilizacéo de ureia para o meio gasoso € muito baixa e negligenciavel.

As Equacdes 4 e 5 representam as reacdes citadas pelo autor para
melhor representar o sistema de sintese de ureia e as Equacgdes 11-13 referem-se

ao equilibrio liqguido-vapor que ocorre ao longo do reator.

H,0(l) 2 H,0(g) (11)
NH;(I) 2 NH;(g) (12)
CO, (1) & COy(g) (13)

Figura 2 — Comportamento do sistema reacional em condi¢ces de sintese.

Fase Gasosa (Estado Supercritico)

Equilibrio Liquido-Vapor
C0,{g) 2NH,(g)
29 319 = | H,0(g)

== —4| It

T7AAR7 77477 777777777779V 78 777

_NH,
CO2(1)+ 2NH; (1)==NH, COONH, === H,0+C=0

- - ' ' NH?
Fase liquida Reagbes Quimicas
na fase liquida

Fonte: Meessen, (2012). Adaptado pelo autor.
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Em todos os processos comerciais de producao de ureia as condi¢cdes de
temperatura e pressdo estdo acima do ponto critico para o dioxido de carbono e
amonia. Ambos os componentes presentes na fase gasosa estdao submetidos a um
estado supercritico, onde ndo ha distincdo entre as fases, porém a dgua presente no
equilibrio ndo esta submetida a condi¢cdes acima de seu ponto critico (ISLA et al.,
1993a).

Conforme citado por Meessen (2012) a Figura 3 representa o diagrama
ternario do equilibrio liquido-vapor entre CO, (A) e NH; (B) em agua (C),
representada como solvente. A interacdo quimica entre A e B possui forte
caracteristica azeotrépica no sistema binério A—B, portanto ao incluir um solvente
menos volatil C, sendo que os outros componentes estdo submetidos a pressao
acima do seu ponto critico, os valores em T—X do sistema ternario, das fases liquida
e gasosa, assumem um formato peculiar seguindo caminhos descritos pelos pontos
de ebulicdo das solugdes alteradas. (MEESSEN, 2012).

Figura 3 — Diagrama ternario do equilibrio liquido-vapor em condi¢cfes de sintese de
ureia

LINnha SuUpDSIior o
- crista oo gas

LInNnhsS SUpSTior Oa

Ponto o= boiha
I sobDarsco

- Ponto Critico

»x Ponto Azeotropico

Projecao das
isotermas do
Inguido

)—;jegﬁo da linha
superior de

= crista do liquido

Fonte: Meessen, (2012). Adaptado pelo autor.

Analisando a Figura 3 pode-se observar no equilibrio liquido-vapor do
sistema CO,-H,O-NHs-Ureia um ponto maximo de temperatura a certa pressao

variando em func¢ao da fragdo A-B presente na solugéo. (MEESSEN, 2012).
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O forte comportamento azeotropico do sistema NH3;—CO, e a temperatura
maxima evidenciada nos sistemas ternario e quaternario tem importancia pratica
para o processo comercial de ureia. Outro aspecto importante € a baixa solubilidade
do diéxido de carbono em agua, em relacdo a solubilidade da amdnia em agua,
como resultado o gradiente da pressdo a temperatura constante é mais ingreme no
lado com maior concentracdo de CO; da linha superior de crista do gas. Além disso,
a diferenca de solubilidade dos compostos faz com que a pressdao minima
(temperatura maxima) mude o equilibrio para maiores frac6es de NH3:CO, quando a
concentracdo dos solventes (ureia e agua) cresce. Por isso para alcancar pressoes
relativamente baixas em uma certa temperatura a razdo de NH3:CO, é
implementada acima da razdo estequiométrica, geralmente 2:1 4 4:1 (MEESSEN,
2012).

Para representar o equilibrio entre fases Isla et al. (1993a) utiliza a
relacdo estendida de Lewis-Randall (Equacéao 14) para agua e amonia e utiliza a lei

de Henry com coeficiente de atividade implicito (Equacao 15) para o gas carboénico.

o (VEY .
pyd, = y,x,f exp =) 1T H,0; NH, (14)
viPy
pyd; = ViX;Heo_exp RT 1= CO, (15)

Onde ¢; representa a fugacidade da espécie i, y; representa o coeficiente
de atividade do componente i, £° é a fugacidade padrdo & temperatura do sistema e
pressdo nula (P=0), Heo_ € 0 coeficiente de Henry para o CO, em agua, vi é o
volume molar de i, p € a pressdo de vapor na fase gasosa, y e x; sdo as fracbes

molares de i na fase gasosa e liquida respectivamente.
2.2.2 Reacbes Paralelas
Além das reacdes principais como as Equacbes 4 e 5, o sistema

CO,-H,0-NH3-Ureia pode apresentar reagfes indesejaveis para a producdo de

ureia, se submetido as condi¢gbes apresentadas na sessdo seguinte. (ISLA et al.,
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1993a)

2.2.2.1 Formacéao de biureto

O biureto é o principal contaminante a ser monitorado pelo controle de
gualidade na producao de ureia, sua conversao total em um processo de produc¢éo
convencional em reciclo total, resulta em uma fracdo massica de no maximo 4,0% do
contaminante em ureia granulada. A principal cautela ao obter biureto no produto é
de que o composto exerca um efeito agressivo a maioria das plantas, sendo
incomum 0 uso da ureia com uma concentracdo acima de 2,5% de biureto em
massa. Estudos, como o apresentado por Kaasenbrood et al. (1963), apontam que
até em concentracoes de 0,5% em massa do contaminante podem causar efeitos
negativos na plantacdo e o autor estipula que a concentragdo mencionada como
limite maximo € de 0,25% em massa. (KAASENBROOD et al., 1963).

Segundo Meesen e Petersen (2005) a principal reacdo de obtencédo de
biureto a partir da sintese comercial de ureia ocorre por meio da Equacédo 16, onde a
ureia se dissocia, sob reacédo reversivel, em biureto e ambnia, sendo favorecida por
altas temperaturas e altas concentracfes do reagente em meio liquido. Os autores
citam que a formacéo de biureto no reator também atinge o equilibrio junto com a
formacdo de carbamato, porém o excesso de ambnia desloca a reacdo para a
esquerda fazendo com que a formacdo do composto seja pequena ao ponto de
negligencia-la. Apds os primeiros processos de separacdo, onde a ureia esta
disposta em forma mais concentrada e ainda quente, a formacdo do biureto se

intensifica e deve ser considerada.

2CO(NH,), 2 NH,CONHNH, + NH, (16)

2.2.3 Corrosao

O sistema CO,-H,O-NH3z-Ureia é extremamente corrosivo em condicdes
de sintese, uma vez que exerce um papel eletrolitico muito forte. Autores como
Dente et al. (1988), Isla et al. (1993b) e Zhang et al. (2001) citam que a fungéo
eletrolitica das solucdes de ureia é exercida pela formagédo do carbamato, devido a

sua dissociacdo idnica, representada na Equacdo 17. Os autores assumem como
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consideracdo nos seus trabalhos que todo o carbamato presente no reator esta
dissociado em ions (ISLA et al., 1993b)

NH,COONH, — NH,CO0~ + NH; (17)

Segundo Meessen e Petersen (2005) o processo de corrosao nas
paredes do reator pode ser altamente reduzido se juntamente aos gases de sintese
for injetado ar atmosférico na entrada do reator. Segundo o autor, 0 aco inoxidavel
utilizado na construcdo, exerce sua fungao protetiva por existir uma camada passiva
em sua superficie composta de Oxidos. Enquanto a camada estiver intacta a
corrosao € baixa, porém a corrosao causada no sistema tem carater eletroquimico e
pode quebrar facilmente as camadas protetoras do aco, portanto ao adicionar
oxigénio na solucédo de sintese a protecdo de Oxido do metal pode ser religada

constantemente, mantendo um nivel de corrosao de <0,01 a 0,20 mm ao ano.

2.2.4 Processos de Producéo

Ambas as reacdes de producdo de ureia, segundo Hamidipour et al.
(2005) ocorrem em zona de sintese submetida a alta pressao (13-30 MPa) e a alta
temperatura (170-200 °C). As condicbes variam com a escolha da tecnologia
utilizada, o autor cita trés processos produtivos principais, que sdo chamados de:
ciclo simples, reciclo parcial e reciclo total.

No processo de ciclo simples, a ambnia ndo convertida é neutralizada
com acidos (comumente acido nitrico) para a geracdo de sais amoniacos, que s&o
utilizados como subprodutos do processo de producdo de ureia. A sua principal
desvantagem é a alta obtencdo de sais amoniacos e a baixa conversao de gas
carbbnico. (MEESSEN, 2012).

A producdo em reciclo parcial € comumente encontrada em pequenas
instalacbes com rendimentos menores, onde somente parte dos reagentes é
reciclado no sistema e a outra parte é encaminhada para a producdo de
subprodutos. (HAMIDIPOUR et al., 2005).

O processo de reciclo total convencional, conforme exemplificado na
Figura 6, propde a recirculacdo de amoénia ndo convertida de volta ao reator, assim,

atingindo uma conversdao de aproximadamente 99% do reagente, porém, a
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necessidade de equipamentos de separagao, bombas e compressores adicionais o
torna um projeto com maior custo de investimento inicial € maior custo energético.
Apesar das despesas adicionais, 0 processo de reciclo total possui maior viabilidade
econdmica e é mundialmente aplicado em industriais de producdo de ureia.
(MEESSEN, 2000).

Geralmente uma planta industrial utilizando o processo convencional de
producdo de aménia, conforme a Figura 4, possui duas zonas de reciclo, de média e
baixa pressédo, operando de 18-25 bar e 2-5 bar, respectivamente. O primeiro
estagio de recirculacdo possui ao menos um aquecedor de decomposicao (d), onde
o carbamato é decomposto em gas carbdnico e aménia, e 0 amoniaco em excesso
contido na solucdo de ureia evapora facilmente. Os gases de saida séo retificados
em uma torre de separacao onde o carbamato em solucéo liquida € encaminhado a
bomba de alta pressdo para a recirculagcdo no reator, e a amonia em estado gasoso
€ condensada e levada até o tanque de armazenamento, também para o reciclo do
reagente. (MEESEN e PETERSEN, 2005)

Figura 4 — Processo convencional de producéo de ureia em reciclo total
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a) compressor de COz; b) bomba de alimentagio de aménia de alta pressdo; c) reator de sintese; d) torre
decomponedora operando em média pressdo; e) coluna de separagio de amonia/carbamato; f)  torre
decomponedora operando em baixa pressdo; g) evaporador para concentragdo de produto; h) torre de perolagio
[opcional segundo a forma de comercializagdo do produto & a demanda do mercado); i) torre de desorgio para

tratamento de agua; j) condensagdo a vacuo para tratamento de efluentes,

Fonte: Meessen, (2012). Adaptado pelo autor.

Diversas empresas envolvidas no ramo de producao de fertilizantes

nitrogenados buscam incessantemente por rotas comerciais mais econémicas e
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eficientes, de aplicacdo do processo (Snamprogetti S.p.A., 1976; Ammonia Casale
S.A., 1986; Urea Casale S.A., 1997; DSM N.V., 2000; Stamicarbon B.V., 2012; Urea
Casale S.A., 2012).

2.2.4.1 Processo de Stripping de CO, da Stamicarbon B.V.

O processo proposto pela empresa Stamicarbon B.V. ilustrado segundo a
Figura 5, opera em condi¢cdes de 140 bar aproximadamente e razGes molares de
alimentacdo NH3/CO, préximo a 3:1. O principal diferencial proposto pela empresa
foi a invencdo do CO, Stripper, uma torre vertical utilizada para decompor o
carbamato residual do processo de sintese. Essa etapa € realizada com o contato
em contracorrente entre o gas carbonico de alimentacdo em pressao de sintese e a
solucéo liquida de saida do reator, onde a aplicacdo do Stripper minimiza o reciclo
na torre de decomposicao de baixa pressao. (MEESSEN, 2012).

O fluxograma proposto pela empresa se diferencia do processo
convencional na etapa de sintese da ureia que envolve o reator (c), 0 stripper para a
decomposicdo do carbamato (d), o condensador de carbamato (e) e o scrubber
para separacao das fases liquido/gas (f). As etapas de separacao utilizadas junto a
sintese operam sob alta pressao (pressdo do reator) e podem ser recicladas
livremente ao reator (MEESSEN e PETERSEN, 2005).

Figura 5 — Processo de producao de ureia: Stamicarbon CO, Stripping Process

Water

Condensate

Urea melt ta
granulation

a) compressor de gas carbdnico; b) purificador para remogdo de hidrogénio; c) reator de sintese; d) stripper de C02
operando em alta presséo; e) condensador de carbamato de alta pressdo; f) purificador de gas do tipo scrubber
operando em alta pressdo; g) torre de absorgﬁo de baixa pressdo; h) torre decomponedora de baixa presséo; i) etapa de
pré-evaporagdo; j) trocador de calor de condensagdo de carbamato operando em baixa pressdo; k) um evaporador de

carbamato de reciclo de baixa pressédo; I) processo de condensagdo a vacuo; m) tratamento do efluente para reciclo.
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Fonte: Meessen, (2012). Adaptado pelo autor.

O fluxograma proposto pela empresa, representado em diagrama de
blocos na Figura 6, se trata da alimentacdo de amonia e diéxido de enxofre a zona
de sintese. A solucdo proveniente do reator € encaminhada a recirculacdo de baixa
pressado, onde o carbamato € reciclado e o produto é conduzido para a evaporacao.
Nessa etapa € separada a solucdo de ureia e o efluente para tratamento, onde a
ureia é purificada no processo de acabamento do produto e o efluente é tratado para
reutilizacdo (MEESSEN e PETERSEN, 2005).

Figura 6 — Diagrama de blocos de producéo de ureia: Stamicarbon CO, Stripping
Process

Reciclo
Baixa Pressdo

Sintese
{ ]Fte::ic:l:- de carbamato

Evaporacio = Tratamento deH Condensado

i efluentes Purificado

Acabamento

b

Ureia

Fonte: Meessen (2012). Adaptado pelo autor

No ano de 2005 o Stamicarbon CO, Stripping Process era aplicado em
cerca de 120 unidades instaladas em escala global, se tornando o processo de
producédo de ureia mais difundido na época. (MEESSEN e PETERSEN, 2005).

2.2.4.2 Processo de Auto-Stripping de Amoénia da Snamprogetti S.p.A.

O projeto elaborado pela empresa italiana Snamprogetti S.p.A.
(incorporada atualmente Saipem S.p.A) inicialmente utilizava ambnia como agente
principal no processo de decomposicdo do carbamato por stripping, porém, devido a
alta solubilidade do amoniaco na solug¢do de ureia a corrente resultante do stripper
continha alta concentracdo de amoénia e necessitava de outra etapa de separacao
amonia/carbamato no processo. (MEESSEN, 2000).
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A empresa logo remodelou o projeto e aplicou o uso do self-stripper, onde
a etapa de decomposicéo inicial do carbamato (stripper) n&o ocorre por contato
direto entre as espécies, mas sim por fornecimento simples de calor, através de
troca térmica ou com o préprio calor exercido pela reagdo exotérmica ou com vapor
de agua pressurizado. Apesar da nova tecnologia diminuir os fluxos de reciclos de
média e baixa presséo, a corrente de produto que deixa o stripper, ainda contém
concentragdo de amolnia relativamente alta, nescessitando de uma etapa de
separacdo do amoniaco e carbamato, como utilizado em plantas industriais
convencionais, porém, em dimensfes menores (MEESSEN e PETERSEN, 2005).

O processo de invencado da empresa Snamprogetti S.p.A., ilustrado na
Figura 7, se diferencia dos outros na etapa de sintese por utilizar o self stripper (h)
para a decomposicao de carbamato de alta presséo. O self stripper utiliza uma fonte
de calor proveniente de vapor de alta pressao para trocar calor com a corrente de
reciclo e a decompor em CO; e NH3 novamente. Outro diferencial é a aplicacdo de
um condensador de modelo pool condenser (f) na corrente de reciclo para
condensar 0s gases e gerar vapor de baixa pressdo que € utilizado ao longo do
processo. Apds condensado, 0 reciclo passa por uma torre de separacao
carbamato/aménia, onde o carbamato € realimentado no reator e a amonia
conduzida ao decomponedor de média pressdo (MEESSEN e PETERSEN, 2005).

Figura 7 — Processo de producao de ureia: Snamprogetti Self-Stripping Process
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a) compressor de COz; b) reator de sintese; c) ejetor; d) bomba de alta pressdoe para alimentacio de amdnia; ) a torre de separacio
amdnia/carbamato; ) pool! condenser (Condensador gue opera com uma camada de liguide consideravel dentro do equipamento,
lembrando uma piscina); g) bomba de ata pressdo para alimentacdo de carbamato; h} stripper cperando em alta presséo; i) torre
decomponedora de média pressdo junto ao primeiro reciclo; j) coluna de separacio de amonia/carbamato; k) condensador de amdnia;
I} tangue armazenador de amédnia; m} bomba de baixa pressdo para o recicle de amdnia; n} purificador de corrente gasosa do tipo
scrubber, o) torre decomponedora de baixa pressdo; p) condensador de baixa pressio de carbamato; g) tangue armazenador de
carbamato; r) segundo purificador de corrente gasosa do tipo scrubber, ) gueimador do primeiro aguecedor; t) primeiro evaporador;

u} gueimador do segundo aguecedor; 1) segundo evaporador; x} setor de tratamento de Agua para reaproveitamento no processo.

Fonte: Meessen, (2012). Adaptado pelo autor.
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O fluxograma representado em diagrama de blocos, conforme a Figura 8,
separa 0 processo em quatro etapas, a zona de sintese ligada a alimentacédo de
CO,, ambnia e carbamato de reciclo, a recirculacdo de média pressdo, onde ocorre
a separacao da solucdo amonia/carbamato, a recirculagcéo de baixa presséo, onde o
carbamato contido na solucdo € reciclado e o produto segue para a zona de
evaporacao, onde é concentrado e encaminhado para o acabamento. (MEESSEN,
2012).

Figura 8 — Diagrama de blocos de producéo de ureia: Snamprogetti Self-Stripping
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Fonte: Meessen, (2012). Adaptado pelo autor.

Segundo Meesen (2012), o projeto elaborado pela Snamprogetti S.p.A.

era utilizado por mais de 70 plantas industriais no ano de 2010.

2.2.5 Reator de sintese

Diversos estudos na literatura foram destinados a aperfeicoar a geometria
e as condicles ideais de operacdo dos reatores de sintese de ureia (DSM N.V.,
2000; Ammonia Casale S.A., 1986; Hammidipour, 2004; Stamicarbon B.V., 2012;
Urea Casale S.A., 2012).

Um reator convencional de producdo de ureia de forma continua e em
grande escala, segundo Shrevee (1997), se trata de uma autoclave de alta pressao

e alta temperatura, geralmente em sentido vertical, onde o fluxo liquido-gasoso pode
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estar disposto em contracorrente, com o liquido sendo adicionado por cima do reator
e 0 gas borbulhando pela entrada de baixo, ou de forma concorrente, onde ambas
as fases séo adicionadas por baixo do reator e seguem o fluxo vertical.

Um modelo de reator utilizado no trabalho de Dente et al. (1988) pode ser
observado conforme a Figura 9, onde a ambnia e a corrente de reciclo séo
alimentadas na parte inferior do equipamento junto a fase gasosa, seguindo o fluxo
concorrente através de placas perfuradas. No topo do reator é utilizado um método
de separacéo por densidade, onde a solucéo de ureia é retirada por tubos no interior

da estrutura em que 0s gases e inertes sao expelidos pelo topo.

Figura 9 — Representacao ilustrativa de um reator de producédo de ureia.
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Fonte: Dente et al. (1988).

Segundo a patente DSM N.V. (2000) podem ser acopladas placas
perfuradas no interior do reator, conhecidas por sieve trays. Um modelo ilustrativo da
placa pode ser observado, conforme a Figura 10. As pecas sdo posicionadas de
forma que os furos (a) estejam em angulo perpendicular ao fluxo de entrada dos
reagentes, de modo a criar um caminho preferencial para a fase gasosa e manté-la
em escoamento pistonado. Segundo a patente, as placas apresentam melhor
rendimento se um caminho preferencial (b) for aberto em um dos lados (ou ambos)

da geometria para a passagem do fluido em estado liquido.
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Figura 10 — llustracdo de um prato perfurado sieve tray

Fonte: DSM N.V. (2000).

A Figura 11 ilustra a instalacdo convencional das placas na parede do
reator (b). A abertura é disposta, entre duas placas, ou em lados opostos (a),
forcando a fase liquida a passar por toda a fase gasosa, antes de atingir a préxima
regido de contato. Segundo o autor, a placa possui didmetro semelhante ao
diametro interno do reator, e pode ser perfurada de 20 a 80% de sua area, tendo
como ponto ideal 60% perfurada com buracos preferencialmente de 5 a 10 mm de
diametro. O reator, conforme a patente, pode ser operado a pressdes de 100—350
atmosferas e temperaturas de 125-250 °C (DSM N.V., 2000).

Figura 11 — llustracdo da instalacéo das placas no interior do reator de ureia.
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Fonte: DSM N.V. (2000). Adaptado pelo autor.
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A descricdo do equipamento segundo a patente DSM N.V. (2000), é
implementada para assegurar que o comportamento fluidodinamico dentro do reator
seja semelhante ao escoamento exemplificado na Figura 12.

Figura 12 — Comportamento ideal para o reator de ureia.

Fonte: DSM N.V. (2000). Adaptado pelo autor.

Outras tecnologias também séo citadas em Isla et al. (1993b), em que o
reator apresenta-se como vaso de pressdo direcionado verticalmente (Figura 13),
onde no processo a amobnia € alimentada em duas entradas do equipamento
superior (b) e inferior (a). Na parte superior a corrente de reciclo (c) e o gas
carbbnico (d) sdo misturados com amoénia de alimentacdo e escoam por tubos
dentro do reator (f), até aproximar-se da entrada inferior.

Como a formacao do carbamato se trata de uma reacdo exotérmica, o
fluido em sua passagem realiza troca de calor entre os tubos e a solucdo externa,
ajudando a manter a temperatura interna ideal para a sintese, aquecendo a mistura
exterior com maior concentracdo de ureia, deslocando a reacdo para a direita. Na
corrente inferior € alimentado outra por¢cdo de amonia (para garantir excesso do
reagente e diminuir a formacédo de contaminantes), ap0s percorrer toda a geometria,
a solucdo produto contendo em torno de 32% em massa de ureia € retirada no topo
do reator (e). O autor cita que esse tipo de processo pode operar em pressdes de

130—-300 atmosferas e temperaturas de 170-200°C.
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Figura 13 — Reator de sintese de ureia com troca de calor interna.
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Fonte: Isla et al. (1993b). Adaptado pelo autor.

2.2.6 Relacgbes fluidodinamicas de escoamento

Segundo Bird et al. (2004), todo o escoamento de um fluido viscoso
possui um perfil caracteristico de velocidade. Tal deducéo faz uso das defini¢cdes da
lei de Newton da viscosidade, das expressdes para os fluxos moleculares e
convectivos de momento, e do conceito geral da equacédo de balanco de massa.
Através dos dados do perfil de escoamento de um fluido ao longo de uma superficie,
pode-se obter outras grandezas, tais como a velocidade maxima, a velocidade
média ou a tensdo cisalhante em uma superficie, que sdo de interesse em
problemas de engenharia.

No perfil de escoamento de fluidos ha dois comportamentos distintos
relacionados ao campo de velocidade, o regime laminar e o turbulento, junto também
as suas fases de transicdo. Conforme ilustrado na Figura 14, o regime em
escoamento laminar (a) € caracterizado por ser ordenado, isto é, se for adicionado
particulas muito finas, a ponto de ndo serem afetadas pela gravidade e sem grande
diferenca de densidade, em um fluido com velocidade baixa (laminar), sera possivel

observar um perfil linear de particulas na direcdo paralela ao fluxo, sem se misturar
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ou se espalhar pela solucdo. O perfil turbulento (b) é o oposto do permanente, se
comportando de forma cadtica, pois ao aplicar o exemplo anterior em velocidades
turbulentas todas as particulas estariam espalhadas pelo fluido, seguindo todas as
diregcbes, chocando—se contra as paredes e entre si (BIRD et al.,2004).

Figura 14 — Caracteristica perfil laminar e turbulento
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Fonte: Bird et al., 2004, p.151.

O comportamento laminar ou turbulento esta diretamente relacionado com
o numero adimensional de Reynolds para o sistema, sendo que a partir do valor de
Re = 2100 o perfil comeca a se tornar turbulento, passando por fases de transicao,
até que, quando atinge Re = 4000 a agitacdo se torna totalmente turbulenta. (BIRD
et al.,2004).

A comparacédo entre os dois perfis de escoamento pode ser feita a partir
de deducdes em analise numérica. Segundo Bird et al. (2004), em um escoamento
laminar, permanente e totalmente desenvolvido em um tubo de raio R (Figura 15),
sabe-se que a distribuicdo de velocidade e a velocidade média sdo representadas
pela Equacdo 18. A queda de pressao imposta pela parede e a vazao massica estao
relacionadas de modo linear segundo a Equacdo 19. No fluxo turbulento, com o
nimero de Reynolds entre 10* < Re < 10°, a velocidade flutua caoticamente com o
tempo em cada ponto do tubo, portanto deve-se assumir uma velocidade média
temporal 7, representada muito aproximadamente pela Equacao 20. Os valores de
gueda de pressédo e vazdo massica para esse intervalo ndo sdo mais proporcionais e

podem ser relacionados aproximadamente pela Equacgéo 21.
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(18)

(19)

(20)

(21)

Onde v, e v_,,z, Sd0 a velocidade e a velocidade maxima em z, Py e P;

sdo a pressao inicial e a presséo final, 1 € a viscosidade dinamica do fluido, p é a

massa especifica , L € o comprimento do tubo, r € o comprimento do raio aonde a

velocidade esta sendo analisada e w é a vazdo massica do componente.

Figura 15 — Exemplo de perfil laminar e perfil turbulento
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Fonte: Bird et al., 2004, p.151.
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Segundo Bird et al. (2004, p.151) “A dependéncia mais forte da queda de
pressdo com a vazao massica para 0 escoamento turbulento resulta do fato de que
mais energia tem de ser suprida para manter o violento movimento de vortices do
fluido”. Bird et al. (2004) ainda cita que, a interacdo entre o fluido e objetos, como
paredes perpendiculares, esferas, tubos ou qualquer outra resisténcia imposta ao
fluxo, aliado a um escoamento de ordem turbulenta, gera os voértices em certos
pontos do escoamento. Os vértices sdo caracterizados por zonas de baixa pressao
em contato com zonas de alta pressao proveniente do fluxo, fazendo com que o

fluido se deslogue em sentido oposto e crie um movimento circular de estagnacao.

2.2.6.1 Analise diferencial de escoamento

Segundo Cengel & Cimbala (2015, p.438)
“A analise diferencial envolve a aplicacdo de equacles diferenciais de
movimento do fluido em todos os pontos no campo de escoamento sobre
uma regido chamada de dominio de escoamento [...] Ao serem resolvidas
essas equacbes fornecem detalhes sobre a velocidade, massa especifica,

pressao, etc., em cada ponto de todo o dominio.”.

O autor ainda cita que a analise diferencial pode ser aplicada com o
método dos volumes finitos, onde o volume de controle é dividido em varios volumes
relativamente pequenos, nos quais as equacdes de conservacdo de massa
(Equacédo 22) e momento (Equacdo 23) sdo aplicadas em suas fronteiras, para

prever o comportamento fluidodinAmico em todos os pontos da malha (Figura 16).

]

S+ V- (69) = 5, (22)
d(pv =
(p_j+v-(pv®?:j=—vp+v-r+5” (23)

dt

Onde:
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T = p,(v?:’+ (V)T — %v.?ﬂ) (24)

Sendo que 5, representa os termos fonte das equacées, v € a velocidade
do fluido, p € a presséo estatica, T representa o tensor de tensdo e I € o tensor

unitario, g é a densidade do fluido e i é a viscosidade dinamica.

Figura 16 — Representacdo de andlise diferencial de escoamento ao redor de uma
parabdlica.
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Fonte: Cengel & Cimbala, 2015, p.438

Alguns tipos de comportamentos no escoamento de fluidos em torno de
geometrias sdo estudados experimentalmente e apontam o tipo de perfil que ocorre
em torno da estrutura, conforme a Figura 17, que apresenta as caracteristicas
possiveis ao escoar um fluido por um cilindro a medida que se aumenta o nUmero de
Reynolds. (BIRD et al., 2004).
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Figura 17 — Exemplo de perfil laminar e perfil turbulento ao redor de um cilindro
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Fonte: Bird et al., 2004,

Para um nimero de Reynolds de aproximadamente Re & 10™* (a), ou
seja, um perfil bem laminar, é possivel observar o ponto de estagnacao (choque do
fluido com a parede) e o ponto de separacao (fluido deixa a parede) bem alinhados,
com valores de Reynolds da ordem de Re # 10 (b) é possivel observar um par de
vortices atras do cilindro ainda em fluxo laminar, ao aumentar o valor para Re % 107
(c) comeca a formacao de vortices em escoamento chamados de esteira de vortices
de von Karméan, com Reynolds de ordem Re % 10* (d) o escoamento turbulento é
evidenciado e esteiras de vortices aparecem ao longo do fluxo. J& na ordem de
Re # 10° (e) a esteira turbulenta tende a se estreitar apés o contato com o cilindro
devido a zona de baixa pressao que € imposta apds o ponto de separacao.

Outro fator de geracdo de vortices bastante estudado é a expansao
repentina, conforme a Figura 18, um fluido em fluxo turbulento ao passar de um tubo
com area de secao transversal de §; para um tubo com éarea de §5,, a area de
superficie 5, —5; gera pontos de baixa presséo, que resultam em vértices e queda
de pressdo no escoamento, porém ao longo da trajetéria o perfil de velocidade tende
a retornar ao inicial, conforme exemplificado na Figura 19, onde ha a perturbacao de

fluxo por uma placa de orificio. (BIRD et al., 2004).
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Figura 18 — Perfil de escoamento por uma expanséao repentina.
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Figura 19 — Escoamento em uma placa de orificio.
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As principais interacbes no escoamento de um fluido em qualquer
geometria sdo as condicbes de comportamento turbulento ao aproximar-se de uma
parede. A Figura 20 mostra um fluido em contato com uma parede, onde quatro
camadas de proximidade sdo separadas de modo arbitrario, de acordo com a
respectiva interacdo com a parede do objeto. A primeira camada (1) € denominada
subcamada viscosa e é caracterizada por ter alta interacdo com a parede estatica e
ser altamente dependente da viscosidade do fluido. A segunda divisdo (2) é
chamada de camada tampdo, onde ocorre a transferéncia entre as subcamadas

viscosa e inercial. A terceira camada (3) € denominada subcamada inercial, onde ha
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a interagdo com o fluxo turbulento principal e a subcamada viscosa, sendo
dependente parcialmente da viscosidade e da turbuléncia. A Ultima divisdo (4) é
chamada de corrente principal turbulenta, onde o perfil de distribuicdo da velocidade
€ dependente da turbuléncia e ndo da viscosidade.

Figura 20 — Subcamadas de interagcéo de parede.

Fonte: Bird et al., 2004,

A equacao de balanco de momento para o fluxo turbulento em termos do
tensor tensdo pode ser representada conforme a Equacdo 25, utlizando as

correlacdes de tensbes de Reynolds.

d . .
2P7 = VB[V p7 7] - [V (7% + 7)) + pg (25)

Onde ¥ representa as tensdes viscosas e 7* sdo as tensdes da
correlacdo de Reynolds para a turbuléncia, g € a massa especifica do fluido, g é a

aceleracdo da gravidade, p e v simbolizam os campos de pressao e velocidade.

Segundo Bird et al. (2004, p.155),

“As tensdes de Reynolds 7

, hdo estdo relacionadas aos gradientes de

velocidade de uma maneira simples tal como ocorre com as médias
. ~ . =7l . ;. ~ ~

temporais das tensdes viscosas, T . Muito pelo contrario elas séo funcdes

complicadas da posicdo e da intensidade da turbuléncia. Para resolver
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problemas de escoamento devemos ter informacgfes experimentais sobre as
tensdes de Reynolds ou entdo recorrer a alguma expressao empirica. [...] O
problema de introduzir empirismos para obter um conjunto fechado de
equacdes que possa ser resolvido levando as distribuicdes de velocidades e

pressodes, é referido como “problema de fechamento”.”.

Um exemplo de empirismo de segunda ordem é o modelo k — @ copulado
ao modelo SST (Shear Stress Transport), que sao muito utilizados em estudos de
mecanica dos fluidos computacionais juntos com as equacdes de RANS (Reynolds
Averaged Navier-Stokes) e o modelo de viscosidade turbulenta de Eddy. (BIRD et
al., 2004).

No modelo SST, formulado por Menter (1994), a viscosidade turbulenta &
modificada para englobar o transporte da tensdo de cisalhamento turbulento. O
modelo utiliza fungbes para maior precisdo no escoamento proximo as paredes e
utiliza o modelo k — w para o restante das regides. As funcbes de parede se dividem
em duas equacles, uma linear para a subcamada viscosa e outra utiliza a lei
logaritmica para as outras localizagdes.

O modelo & — w é baseado na aplicacdo das equacdes de transporte para
k que representa a energia cinética da turbuléncia e @ que representa a taxa de

dissipacéo especifica, conforme as Equacdes 26 e 27.

a[k]+a[kj o rak +G6,—-Y . +5 26
at 7 T, P Tax \ kax, )T T TR T Ok (26)
O (pw) + 2 (paou) = —— (1,22 ) 4 6. -y, +5 27
at P Tax, LU T 5x \ @ ax, @ T (27)

Onde G, e G, representam a geracao de @ e k respectivamente, ¥, e ¥,
representam a dissipacao por turbuléncia, T,, e I, sdo a difusividade efetivae 5, e
5, séo os termos fonte, g é a densidade do fluido, u; é a velocidade e X; representa

as direcOes cartesianas.
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2.2.6.2 Escoamentos multifasicos

Escoamentos multifasicos estdo amplamente presentes na natureza e em
processos industriais e sdo caracterizados pela presenca de mais de uma fase em
um fluido, como gotas de chuva em contato com o ar ou bolhas de ar escoando na
agua até a superficie. No escoamento multifasico uma das fases pode ser
classificada como um tipo de material em que possui uma resposta inercial peculiar
ao escoamento do fluido principal, possuindo um campo de interagéo entre os dois,
porém com campos de velocidade distintos. (ANSYS 16.2, 2015).

O escoamento de um gas disperso, com diametro de bolha relativamente
pequeno, através de um liquido continuo é chamado de bubbly flow (Fluxo de
bolhas). Como a diferenca de densidade entre as fases € grande, a gravidade
exerce um papel importante para o fluxo gasoso, gerando uma forca conhecida
como flutuabilidade, que pode ser representado adicionando um termo fonte a

equacao de momento conforme exemplificado na Equacéo 28.

Sufrur = [F‘ - prﬂf)g (28)
Na Figura 21, segundo Abdulmouti (2014), sdo exemplificados os tipos de
fluxo gas-liquido presentes em processos, tendo por base a relacdo de velocidade

do liquido em comparacéo com o gas e o fluxo massico de cada fase.

Figura 21 — Caracterizacdo de fluxos multifasicos gas-liquido
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Fonte: Abdulmouti, 2014. Adaptado pelo autor
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2.3 SIMULACAO COMPUTACIONAL

Os computadores revolucionaram a maneira com que engenheiros
qguimicos desenvolvem ou aperfeicoam processos. Segundo Finlayson (2005), as
simulacdes feitas a 30 ou 40 anos atras por doutorandos, sdo similares, em termos
de complexidade de célculo, as feitas por graduandos na atualidade. Devido ao
avanco tecnoldgico das maquinas de célculo e a criacao de softwares de simulacdo
com interfaces simplificadas, que permitem ao utilitrio realizar as simulacdes sem
precisar programar em linguagem computacional toda a modelagem necesséria. Os
softwares de simulacdo atuais possuem interfaces relativamente mais simples de
aplicar as condi¢des de contorno necessarias.

Atualmente dois softwares de simulacdo computacional em CFD dominam
o mercado e a preferéncia dos profissionais do ramo o ANSYS e COMSOL
Multiphysics, que sé@o produtos de alta confiabilidade e alta capacidade de simular
todos os tipos de fisicas envolvidas em solugcdes de engenharia, em analises

mecanica estatica, elétrica, fluidodinamica, térmica, quimica e outras.

2.3.1 ANSYS

A ANSYS € uma empresa cujo principal foco dos seus produtos sao
softwares de simulacdo computacional, que englobam todos os campos de estudos
da fisica, assim, os produtos da empresa sdo aplicaveis a qualquer campo da
engenharia de simulacdo, sendo eles separados por: Fluidos, estruturas, eletronica,
semicondutores, sistemas, software embutido, multifisica e plataformas (ANSYS
16.2, 2015).

O principal software de simulacao utilizado é o ANSYS Workbench, que
funciona como uma plataforma para a organizacéo do caso de estudo, em que pode-
se utilizar em uma interface acessivel todos os produtos oferecidos pela empresa e

unir as condicdes de contorno de varias fisicas diferentes (ANSYS 16.2, 2015).

2.3.1.1 ANSYS Fluent

O ANSYS Fluent é um software de analise em CFD (Computational Fluid

Dynamics ou Fluidodindmica Computacional) capaz de englobar estudos variados
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junto ao projeto, para melhor representar as condicdes do ambiente de simulagéo.
Sua estrutura possui um solver avangado com alta capacidade de processamento e
pos-processamento. A ferramenta pode ser utilizada em andlises do tipo: Regime
transiente ou em regime estacionario, fluxos laminar ou turbulento, escoamento
subs6nico, transdnico e supersonico, transferéncia de calor e radiagdo térmica,
flutuabilidade, fluxos ndo newtonianos, transporte de componentes escalares sem
reacdo, fluxos multifasicos, combustéo, reacdes, rastreamento de particulas, entre
outros. (ANSYS 16.2, 2015).

A estrutura resumida de programacao utilizada no software se divide em
duas etapas preliminares antes do acesso ao software Fluent, onde primeiramente
deve ser criada a geometria de trabalho na qual serdo aplicadas as condicOes de
contorno, que pode ser feita no proprio ANSYS com auxilio do programa Design
Modeler, ou exportada de varios outros softwares de CAD (Computer aided design
ou desenho assistido por computador) compativeis. Apds a primeira etapa é preciso
designar a malha de simulacdo, que também pode ser feita no proprio ANSYS com
auxilio do Meshing Aplication ou exportada de outros programas compativeis.
(ANSYS 16.2, 2015).

2.3.1.1.1 Geometria

Em se tratando de simulacdo computacional a escolha da geometria é de
suma importancia para facilitar a convergéncia dos resultados. A escolha das
condi¢cBes em que o corpo sera analisado pode acarretar em maior tempo de calculo
no solver. Portanto o autor do projeto deve estar atento a simplificacées que podem
ser aplicadas sem alterar os resultados, como em pecas com lados idénticos onde é
possivel utilizar condicbes de simetria ou em simplificacdes bidimensionais de um
objeto tridimensional (ANSYS 16.2, 2015).

O ANSYS 16.2 possui o Design Modeler, que se trata de um software de
desenhos em CAD, capaz de produzir geometrias bidimensionais e tridimensionais
(ANSYS 16.2, 2015).

2.3.1.1.2 Malha
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A malha (Mesh) em simulagcdo computacional € utilizada para a criacao de
pequenos volumes para a aplicacdo da analise diferencial de escoamento, que séo
utilizados para conservar grandezas relevantes para os calculos como massa,
momento e energia. Todas as malhas no ANSYS sao tridimensionais e por iSso
geram volumes de controle, conforme exemplificado na Figura 22. As variaveis da
solucéo e as propriedades dos fluidos estdo armazenadas em nds, onde 0s volumes
de controle sédo construidos ao redor dos pontos médios dos elementos (Centro do
elemento) (ANSYS 16.2, 2015).

Figura 22 — Representacao em 2D de quatro elementos de malha.
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Fonte: ANSYS 16.2 Help, 2015. Adaptado pelo autor.

A malha utilizada exerce extrema influéncia nos resultados de um projeto
de simulacao, tanto no tempo de resolucédo do solver quanto na convergéncia. Uma
malha muito fina pode alterar a simulacao resultando em divergéncia dos calculos,
podendo necessitar de um processador muito potente e demorar muito mais tempo
do que o devido. Porém uma malha muito grosseira pode gerar pontos
inconsistentes de pressao que causaria um erro de calculo do solver, podendo

apresentar resultados alterados devido a aproximacdes grosseiras para a
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convergéncia e deformar algumas regides da geometria acusando erro de simetria
ou erro nas condi¢des de contorno (ANSYS 16.2, 2015).

Alguns aspectos podem ser observados durante a criacdo da malha para
adequa-la as condi¢cBes requisitadas pela fisica aplicada no Fluent. Um deles é o
nivel de assimetria (Skewness), calculado através de uma equacdo em que compara
o tamanho ideal da célula com o seu tamanho real. Alta assimetria na malha leva a
performances grosseiras de escoamento e divergéncia dos resultados. Malhas de
boa qualidade em simulacbes bidimensionais abrangem um valor aproximado de
0,1, que se encaixa em uma qualidade excelente conforme a Tabela 1. Outro
parametro de ajuste de malha que pode ser crucial na analise fluidodindmica é
chamado de y+, que se trata de um valor adimensional utilizado para determinar a
distancia entre o primeiro elemento de malha com as paredes da geometria. O y+ é
importante em escoamentos com turbuléncia incluida, pois alguns modelos de
célculo de turbuléncia ndo conseguem convergir se as malhas nas paredes estédo
muito grosseiras. Por exemplo, a opcdo k — & suporta valores maiores no intervalo
de 100-300, sendo menos sensivel a essas interferéncias, a op¢cdo k — w possui um
método de calculo muito mais refinado e atua com um y+ de aproximadamente 1 ou

menor, convergindo em resultados relativamente mais precisos (ANSYS 16.2, 2015).

Tabela 1 — Tabela de comparacédo de assimetria por qualidade de malha.

Skewness Qualidade de malha
1 Corrompida
09—<1 Ruim
0.75—0.9 Mediocre
0.5—0.75 Aceitavel
0.25—0.5 Boa
>0 —0.25 Excelente
0 Equilateral

Fonte: ANSYS 16.2, 2015. Adaptado pelo autor.

2.3.1.1.3 Médulo Set up

O Set Up do Fluent é utilizado para adicionar as condicbes de contorno,
necessarias para a realizagdo da simulacdo, além das condigcbes em que estédo
submetidos os fluidos dentro da geometria de controle, a interacdo na interface entre

dois fluidos, reac0es, trocas de fase e muitas outras. Portanto, o Set Up se trata do
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corpo da simulacado, a condi¢do inicial em que se encontram as fronteiras, junto as
fisicas aplicadas as mesmas (ANSYS 16.2, 2015).

Essas condicbes podem ser adicionadas somente nas fronteiras de
entrada e saida da geometria, como também podem ser utilizadas como método de
inicializacdo da simulacao, onde no ponto inicial as condi¢des ja estdo presentes em
todos os pontos de malha da geometria (ANSYS 16.2, 2015).

2.3.1.1.3.1 Condig¢Oes de contorno

As condicdes de contorno presentes no Fluent sdo: entrada de presséo,
entrada de velocidade, entrada de fluxo de massa, entrada de ventilacdo, saida de
pressdao, campo de pressdo, saida massica, saida de ventilagdo, ventilador de
exaustdo, parede, simetria, periodico, eixo, ventilador, porosidade, parede e interior
(ANSYS 16.2 Help, 2015).

2.3.1.1.4 Solver

O Solver em CFD é o software que recebe as informacdes das condicdes
de contorno impostas no set up e aplica as equacfes de Navier-Stokes para cada
espécie dentro de cada volume de controle regulado pela malha da geometria,
utilizando o método dos volumes finitos (ANSYS 16.2 Help, 2015).

O Fluent apresenta dois tipos de Solver, um baseado na pressao e outro
baseado na densidade, sendo o primeiro utilizado para fluidos incompressiveis e
levemente compressiveis e o0 segundo utilizado em fluidos submetidos a altas
velocidades e altamente compressiveis (ANSYS 16.2 Help, 2015).

Dois métodos de calculo baseados em pressdo podem ser escolhidos, o
de algoritmo segregado e o de algoritmo copulado. Seus métodos sdo mostrados na
Figura 23 (ANSYS 16.2 Help, 2015).
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Figura 23 — Comparacéo de organizacao dos tipos de solver baseados em presséo.
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Fonte: ANSYS 16.2 Help, 2015. Adaptado pelo autor.

O algoritmo copulado, por calcular as equacbes de momento e
continuidade em um passo, garante a convergéncia de forma mais eficiente, ou seja,
em menor numero de iteragdes, porém necessita de maior capacidade de memdria

para armazenar as equacdes aplicadas (ANSYS 16.2 Help, 2015).

2.3.1.1.5 CFD-Post

O CFD-Post € uma interface de resultados, ou seja, a interpretacdo dos
resultados gerados pelo solver, onde é possivel avaliar expressdes criadas
anteriormente e gerar pontos de monitoramento, que podem ser utilizados para

atestar os critérios de convergéncia da simulacdo (ANSYS 16.2 Help, 2015).
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2.4 ABORDAGENS ANTERIORES SOBRE A SIMULACAO EM REATORES DE
PRODUCAO DE UREIA

No trabalho realizado por Dente et al. (1992), o escoamento do fluido em
estado liquido é considerado perfeitamente agitado, portanto é simulado como um
reator de mistura perfeita (CSTR). O autor também leva em consideracdo que o
fluido em estado gasoso percorre um caminho preferencial, passando entre as
perfuracdes das placas, resultando em um escoamento pistonado. Assim o fluxo
disperso borbulhante é considerado um reator tubular continuo (PFR). Dente utiliza a
lei de Henry do equilibrio entre fases para todos os compostos envolvidos. Os
balancos de entalpia e massa sdo modelados e o reator € simulado como uma
simples etapa. Os resultados de conversao e perfil de temperatura, obtidos pelo
autor foram comparados ao de plantas existentes, e apresentaram erro maximo de
3%.

No estudo feito por Isla et al. (1993) o reator de sintese € dividido em
modulos, sendo cada divisdo o volume entre duas placas perfuradas (Sieve Trays).
O autor faz as mesmas consideracdes que Dente et al. (1992), para o perfil de
escoamento das fases. O estudo utiliza um modelo termodinamico completo,
englobando o equilibrio liquido-vapor, as reacdes paralelas da producédo de ureia e a
troca de calor efetuada pelo contato do escoamento interior e o0 exterior. Para
representar a tecnologia da zona de sintese utilizada, o autor considerou varios
reatores do tipo CSTR em série, com uma zona de troca de calor para cada médulo,
ligando assim o tubo interior ao exterior. Os resultados de conversédo e perfil de
temperatura, obtidos pelo autor foram comparados ao de plantas existentes, e
apresentaram erro maximo de 2%.

Outro estudo mais recente foi efetuado por Hamidipour (2005), em que
utiliza as consideracfes feitas por Dente et al. (1992) e Isla et al. (1993) sobre o
escoamento caracteristico das fases, porém para a representacédo da reacédo foram
utilizados dados experimentais de reatores industriais e foi considerada a formacgéao
de biureto dentro do reator. Além de modelar a zona de sintese, o autor também
modela o processo de reciclo de alta presséo, que se trata de um condensador, um
stripper e um lavador de gases, além do reator. A tecnologia utilizada para a

geometria do reator foi idéntica a utilizada por Dente et al. (1992). Hamidipour
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compara os resultados com as condi¢bes de operagdo, porém ndo 0s compara a

estudos experimentais.
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3 METODOLOGIA

A criacdo da geometria e as simulagbes foram realizadas na sala de
computacdo avancada do Parque Cientifico e Tecnologico I-parque (UNESC-
Universidade do Extremo Sul Catarinense). Os métodos utilizados para a realizacao
deste trabalho estédo descritos abaixo.

3.1 CONDICOES OPERACIONAIS DE UM REATOR DE PRODUCAO COMERCIAL
DE UREIA.

Todos os dados de operacdo do processo de producdo de ureia foram
baseados em artigos da literatura de simulagcdo computacional e de processos
guimicos, além de utilizar patentes de novas tecnologias aplicadas em reatores do
tipo. Os perfis de composicéo dentro do reator foram baseados no trabalho de Isla et
al. (1993). As condi¢cdes operacionais, como temperatura e pressao, além das
caracteristicas gerais do processo foram baseadas no trabalho de Meessen (2012).

Os dados operacionais, tal qual a geometria utilizada foram baseados no
trabalho de DSM N.V. (2000).

3.2 GEOMETRIA DO REATOR DE PRODUCAO DE UREIA EM OPERACAO.

A geometria utilizada para representar o reator no projeto de simulacéo foi
baseada na patente DSM N.V. (2000) e desenhada utilizando o software de desenho
em CAD ANSYS Design Modeler. As Figuras 24, 25 e 26 representam

tridimensionalmente a estrutura utilizada.
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Figura 24 — Representacao tridimensional e bidimensional de um reator de sintese
de ureia
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Fonte: Do autor (2016)

Figura 25 — Prato perfurado modelo sieve tray utilizado no reator de sintese de ureia
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Figura 26 — Representacdo da instalacdo dos pratos perfurados no reator de sintese
de ureia.

1 Modulo

Fonte: Do autor (2016)

Foram criadas duas geometrias bidimensionais, sendo que, a primeira
representa dois médulos do reator e a segunda o reator completo. As geometrias

criadas para as simulagcdes estao exemplificadas conforme as Figuras 27 e 28.

Figura 27 — Geometria 2D utilizada na simulacéo, referente a dois médulos do reator.
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Fonte: Do autor (2016)
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Figura 28 — Geometria 2D utilizada na simulagéo, referente ao reator inteiro.
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Fonte: Do autor (2016)

A geometria da Figura 27 se trata de uma seccdo transversal
contemplando apenas dois modulos do reator, no qual possui 8m de comprimento
(direcdo x) e 2m de altura (direcao y), ja a ilustracao na Figura 28 refere-se ao reator
completo (oito modulos), com comprimento de 25m (direcdo x) e altura de 2m
(direcdo y). Para ambas as estruturas, a abertura de entrada da fase liquida (inletliq)
possui diametro de 1m e a abertura de entrada da fase gasosa (inletgas) possui
0,65m, e estao centralizadas (direcdo y) em relagdo a estrutura e separadas por uma
distancia de 0,7m (direcédo x).

Os pratos perfurados estdo separados entre si por uma distancia de
1,25m, para ambos os casos, e possuem perfuracbes de 15mm em 60% de sua

superficie, conforme a Figura 29.
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Figura 29 — llustracdo das perfuracdes nos pratos sieve tray.
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Fonte: Do autor (2016)

A simplificacdo da geometria em um modelo bidimensional possibilitou um
maior refino de malha, que por sua vez foi capaz de gerar resultados mais confiaveis
para a simulacdo, isto reduziu significativamente o tempo de calculo. A licenca
académica do ANSYS possui uma limitacdo de 500 mil elementos de malha para
trabalhos de simulacdo com fluidos (Fluent ou CFX-Pre), o que resulta em ma

gualidade quando aplicado a malhas em geometrias tridimensionais.

3.3 IMPLEMENTACAO DO REATOR NO SOFTWARE ANSYS FLUENT.

Antes de entrar no software de Set Up do Fluent é preciso marcar as
faces onde serdo aplicadas as condi¢gdes de contorno, como entradas e saidas, que
no software meshing foram marcadas como named selection.

Para as condicdes gerais de andlise selecionou-se um estudo em estado
estacionario com solver baseado em presséo.

Adicionou-se o efeito gravitacional na direcdo cartesiana x com o valor de
-9,81 m/s?, para adicionar o termo fonte de diferenca de densidade (Equacéo 28) na
equacédo da continuidade.

Foi ativado o transporte multifasico utilizando o modelo Mixture Slip
Velocity, que pode ser aplicado em escoamento multifasico, com campos de
velocidade distintos para cada fase, caracteristica de um escoamento em bolhas

(Bubbly flow). No modelo foi adicionado duas fases, uma gasosa (gas carbdnico) e
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outra liquida (aménia). O modelo calcula as equagBes da conservacdo de

continuidade e momento, conforme as Equacgdes 29 e 30 respectivamente.

d
= (5n) + V- (pF,) = 0 (29)

d A 5 3
3 (P V) + V(0 Uy V) (30

=—Vp+V- [Fm[vam + vamr)] +F‘m§ +V- (Z akpki’;dr,k 5&?‘,?{) )

k=1

Em que p,, € a densidade da mistura, v,, representa a velocidade da

. , ~ L. L, . . . = = T
mistura, p é a pressao estatica, p,, € a viscosidade da mistura, Vv, e Vv,

representam as velocidades nas interagfes viscosas e turbulentas, g é a gravidade
e a, é a fracdo volumétrica da fase k.

Para a interacdo da turbuléncia viscosa do fluido foi selecionado o modelo
k —w com as relacdes adicionais de Shear Stress Transport (SST), que apresenta
resultados mais refinados quando zonas de vértices e pressdes adversas estdo
presentes durante o escoamento.

Como condi¢des de contorno foi selecionado, conforme a Figura 30, em
inletliqg (A) uma condicdo de entrada com velocidade constante e fracdo volumétrica
de 0,87 para a fase liquida; para inletgas (B) foi selecionada condicdo de entrada
com velocidade constante e fracdo volumétrica de 1 para a fase gasosa. Em outlet
(C) foi selecionado uma condicdo de saida baseada em pressdo, com pressao
constante de 0 Pa e em refine (D) foi adicionado uma condicdo de refino da malha
nas paredes dos pratos. O restante das interfaces sdo automaticamente assumidas
como condicfes de parede sem deslizamento, ou seja, paredes com interacao
viscosa e sem movimento.

Nos métodos de solucédo do solver utilizaram-se os padrdes iniciais mais
simples do Fluent para a copulacdo de pressdo-velocidade e para as discretizacdes
espaciais das equacdes de transporte.

Foi adicionado um monitoramento de superficie, registrando a velocidade
superficial da fase gasosa, sobre a face do contorno outlet, para garantir a

constancia da variavel, que aponta a convergéncia da simulacéo.
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Para a inicializacdo da simulacdo utilizou-se o método de hybrid
initialization, que resolve equac¢Bes no dominio Laplaciano para determinar as
melhores condi¢des iniciais dos campos de pressdo e velocidade. Todas as outras
variaveis sdo determinadas conforme as condi¢cdes médias dos dominios préximos.

As arestas selecionadas para a adi¢ao das condi¢cdes de contorno estao

exemplificadas na Figura 30.

Figura 30 — Geometria do reator com as respectivas condi¢des de contorno.
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Fonte: Do autor (2016)

As condicbes de contorno de velocidade utilizadas em inletlig e inletgas
foram variadas conforme as recomendacdes do autor da patente DSM N.V. (2000).
Em inletgas podem ser aplicadas velocidades de 2,5 a 5 m/s, tendo como ponto
otimo 3 m/s. No experimento foram avaliadas velocidades abaixo do ponto minimo e
acima do ponto 6timo, ja em inletlig as velocidades de entrada variam entre 0,05 e 1
m/s, tendo como ponto 6timo 0,2 m/s. Para analises de simulacdo a velocidade foi
variada acima do ponto maximo de operacao.

O corpo do set up montado neste trabalho pode ser observado conforme

a Figura 31.
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Figura 31 — Representagéo do set up utilizado nas simulacgdes.
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Fonte: Do autor (2016)

3.4 CONDICOES DE CONVERGENCIA DAS SIMULACOES.

As condicdes de convergéncia da simulacdo foram atestadas pela
constancia da leitura de velocidade superficial média na saida do fluido gasoso,
conforme a Figura 32. Além do monitoramento, analisou-se a constancia do erro

residual gerado, representados na Figura 33.

Figura 32 — Grafico de velocidade de saida do liquido por numero de iteracdes.
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Fonte: Do autor (2016)
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Figura 33 — Grafico de erro residual por niumero de iteracdes
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Fonte: Do autor (2016)

As Figuras 32 e 33 representam a metodologia aplicada a todas as
simulacdes para atestar a convergéncia dos resultados, através da constancia dos
valores de velocidade da fase liquida (Figura 32) e dos valores de erros residuais
(Figura 33).

3.5 TESTE DE INDEPENDENCIA DA MALHA.

Todas as malhas foram geradas em formato triangular e foi aplicado nas
paredes dos pratos perfurados uma condicéo de refino de malha.

O teste foi realizado para atestar a necessidade de refinamento da malha
utilizada na simulacdo. A andlise consiste em variar a malha gerada de tamanhos
grosseiros a tamanhos bem refinados e monitorar uma variavel em um ponto fixo de
cada simulacdo, quando o ponto apresentar resultados constantes, a malha esta
possivelmente estavel e pode ser representativa.

Foram monitoradas as velocidades superficiais da fase liquida em dois
pontos no reator, conforme ilustrado na Figura 34. O primeiro acima do primeiro
prato perfurado (Ponto 1) e o segundo no centro da perfuracdo de escoamento

liquido do segundo prato perfurado (Ponto 2).
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Figura 34 — Representacao dos pontos de monitoramento para o teste de malha.
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Fonte: Do autor (2016)

O teste de malha foi feito através de seis simulacbes com condi¢cbes de
contorno idénticas (Simulacédo 2, conforme a Tabela 3), variando somente o tamanho
maximo dos elementos das malhas computacionais. As malhas geradas no teste
estdo ilustradas na Figura 35 e as respectivas caracteristicas estdo representadas

segundo a Tabela 2.



Figura 35 — llustragédo das malhas utilizadas no teste de refinamento.
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Fonte: Do autor (2016)

Tabela 2 — Tabela de comparacdo dos tamanhos de malha.

Mesh Skewness Tamanho méaximo dos elementos Elementos NGS
(med) (m)

a 0,43175 0,5 9572 5411
b 0,23596 0,1 13852 7658
c 0,10005 0,06 31773 16889
d 0,069571 0,04 65196 33932
e 0,063061 0,03 87023 45013
f 0,050255 0,02 207565 105948

Fonte: Do autor (2016)

3.6 SIMULACAO DAS CONDICOES DE OPERACAO

As condi¢cdes operacionais, em que as velocidades de entrada e a

composicdo da fase liquida, foram alteradas na simulacdo para atestar as



60

suposicoes de comportamento feitas por Isla et al. (1992) e DSM N.V. (2000). As

alteracoes feitas estdo representadas nas Tabelas 3, 4 e 5.

Tabela 3 — Tabela representativa das simula¢cdes com diferentes composicoes.

Composicdo (% m/m)

Densidade Viscosidade dindamica

Velocidade de
alimentacao

Simulagdo (kg m?) (Pas) (ms?)
NH; H,0 NH,COONH; Ureia Gas Liquido
1 50 17 25 8 843,44 0,000226 3,0 0,2
2 65 12 20 3 737,95 0,000187 3,0 0,2
3 75 8 16 1 696,25 0,000138 3,0 0,2
4 100 0 0 0 610,53 0,000106 3,0 0,2

Fonte: Do autor (2016)

Tabela 4 — Tabela representativa das simulacdes com diferentes velocidades.
Velocidade de

Composicdo (% m/m)

Simulagdo alimentagdo (ms™)
NH; H,0 NH,COONH, Ureia Gas Liquido
5 65 12 20 3 3,0 0,2
6 65 12 20 3 3,0 1,0
7 65 12 20 3 3,0 2,0
8 65 12 20 3 3,0 3,0
9 65 12 20 3 3,0 4,0

Fonte: Do autor (2016)

Tabela 5 — Tabela representativa das simula¢cdes com diferentes velocidades.
Velocidade de

Composicdo (% m/m)

Simulagdo alimentacgdo (m/s)
NH; H,0 NH,COONH, Ureia Gas Liquido
10 65 12 20 3 0,5 0,2
11 65 12 20 3 15 0,2
12 65 12 20 3 3,0 0,2
13 65 12 20 3 4,0 0,2
14 65 12 20 3 5,0 0,2

Fonte: Do autor (2016)

A Tabela 3 apresenta as simulacdes realizadas com variacdo da

concentracdo das espécies no meio liquido, onde a densidade e a viscosidade

dindmica foram calculadas conforme a fragcdo massica de cada componente, sendo

gue a simulagéo 2 esta destacada pois representa as condi¢des Otimas de operagao

segundo DSM N.V. (2000) e concentracdes médias das espécies dentro do reator.
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A Tabela 4 apresenta as simulacdes realizadas com variacdo da
velocidade de alimentacdo da fase liquida e a Tabela 5 apresenta as variagfes da
velocidade de alimentacdo da fase gasosa.

Todas as simulacbes descritas acima foram realizadas na geometria de
dois médulos do reator. Outra simulacdo foi realizada na geometria do reator
completo, utilizando as mesmas condi¢cdes de operacdo da simulacéo 2, encontrada
na Tabela 3.
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4 RESULTADOS E DISCUSSAO

4.1 TESTE DE MALHA

Os resultados obtidos com a andlise em questdo estdo dispostos na
Figura 36.

Figura 36 — Resultados obtidos com a andlise de sensibilidade de malha.

ES Mesh Simulagdo  Numero de nos Velocidade em Ponto 1 (m/s) Velocidade em ponto 2 (m/s)
0,5 a 5411 0,2144 0,3292
01 7658 0,1648 0,3853
0,06 16889 01927 0,4083
0,04 33932 0,1941 0,3999
0,03 45013 0,1925 0,4048
0,02 105948 0,1926 0,4016
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Os valores obtidos nos pontos 1 e 2 da simulagédo a, apresentam grande
discrepancia se comparados aos resultados das outras simulacbes. O
comportamento se deve a localizacdo de malhas grosseiras em contato com a
parede do reator, pois, o primeiro elemento de malha em contato com a parede, dita
a espessura da camada viscosa aplicada na simulacdo. Como a camada esta mais
grossa nos cantos, o maior fluxo do fluido passara pelo meio dos pratos, assim
diminuindo a velocidade no ponto 2 e aumentando-a no ponto 1.

Nos valores obtidos para os pontos 1 e 2 da simulacdo b, os resultados
aparentam ser mais confiaveis, com escoamento do fluido em todas as regifes,
porém, se comparado com 0s demais valores ndo apresenta constancia.

A partir da simulacdo c, é possivel observar certa constancia nos valores
de velocidade para os pontos 1 e 2, atestando assim que a condi¢&o de refinamento

minima de malha j& é atendida a partir das condigBes impostas na simulagéo c.
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A partir dos resultados da analise de sensibilidade foi determinada para a
realizacdo das proximas simulagfes a escolha da malha imposta na simulagéo d,
com um element size (Tamanho dos elementos) maximo de 0,04 m e skewness de
aproximadamente 0,07.

Os perfis de velocidade da fase liquida das simula¢gBes envolvidas na

analise de malha estéo dispostos na Figura 37.

Figura 37 — Perfis de velocidade superficial da fase liquida das simulacdes a, b, c, d,
eef.
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Um ponto importante a ser levantado sobre o teste de malha realizado €
de que, a criacdo do ponto de controle no CFD-Post, em um local estabelecido por
coordenadas cartesianas contabilizard o valor do elemento de malha que estiver
mais proximo do ponto, para malhas mais refinadas, pode nao haver problema, pois,
a diferenca da variavel de um elemento a outro € pequena, uma vez que 0 espaco
entre elas € minimo. J4 para malhas grosseiras, onde ha diferenca de velocidade
significativa entre os elementos, os pontos monitorados podem nado representar
realmente o lugar onde é apontado e sim uma localizacdo préxima, assim quanto

maior o tamanho de malha utilizado maiores os erros impostos no método.
4.2 SIMULACOES DAS CONDICOES DE OPERACAO
4.2.1 Variacado de concentracdo no reator
A variacao de concentracdo das espécies no reator ocorreu através da
modificacdo dos parametros de transporte da fase liquida, conforme exemplificado

na Tabela 2 (Secéo 3.7). Os resultados obtidos estao listados a seguir.

Figura 38 — Simulacao 2: campo de velocidade superficial da fase
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Fonte: Do autor (2016)
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Figura 39 — Simulacao 2: campo de velocidade superficial da fase liquida
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Fonte: Do autor (2016)

Os campos de vortices e o perfil de velocidade sdo melhores observados
nas Figuras 40 e 41.

Figura 40 — Simulacéao 2: campo de velocidade superficial vetorial da fase gasosa.
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Figura 41 — Simulacéo 2: campo de velocidade superficial vetorial da fase liquida.
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O comportamento fluidodindmico para as simulacdes 1, 2, 3 e 4 foi
semelhante para todas as condi¢des impostas, como exemplificado nas Figuras 40 e
41, com a geracao de vortices em pontos especificos do reator, como nos dois lados
opostos apds a passagem dos fluidos pelos pratos perfurados, condicdo prevista
pelo autor da patente DSM N.V. (2000).

Os campos de velocidade das simulacdes 1, 3 e 4, por apresentarem
valores semelhantes, ndo foram mostrados nos resultados, porém podem ser
observados no Anexo A.

As Figuras 42, 43, 44, 45 representam a queda de pressdo imposta no

reator nas simulacdes 1, 2, 3, 4, 5 respectivamente.
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Figura 42 — Simulacao 1: Perfil de queda de pressao.
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Figura 43 — Simulacao 2: Perfil de queda de pressao.
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Figura 44 — Simulacao 3: Perfil de queda de pressao.
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Figura 45 — Simulacao 4: Perfil de gueda de pressao.
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A principal diferenca notada, ao mudar a composicdo da fase liquida no
reator, foi a queda de pressdo causada pela interacdo viscosa com as paredes,
conforme ilustrado nas Figuras 42, 43, 44 e 45.

Os valores de queda de presséo extraidos das simulagdes 1, 2, 3 e 4 sdo

observados na Figura 46.

Figura 46 — Resultados de queda de pressédo para as simulacbes 1, 2, 3 e 4 em
funcdo da viscosidade da solucao liquida.
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Fonte: Do autor (2016)

A queda de pressdo mais acentuada nas simulacdes de fluidos com maior
viscosidade dinamica e massa especifica, comprova que as forcas de interacdo na
camada viscosa e a necessidade de maior tensdo para movimentar um fluido de
maior densidade influenciam no perfil de pressé&o do escoamento fluidodinamico.

O perfil de variacdo da queda de pressdo em funcédo da viscosidade do
liquido, conforme representado na Figura 39, cresce de forma linear para o intervalo
estudado, porém, como poucos pontos estdo dispostos para a analise é dificil

distinguir se 0 comportamento seria realmente de forma linear ou exponencial.
4.2.2 Variacao de velocidade da fase liquida
A variacdo de velocidade da fase liquida no reator ocorreu através da

modificacdo das condi¢cdes de contorno, conforme exemplificado na Tabela 4 (Sec¢ao

3.6). Os resultados obtidos estao listados abaixo.
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Conforme a velocidade de alimentagcdo é aumentada nas simulacdes 5, 6,
7, 8 e 9, algumas peculiaridades sao notadas no perfil de velocidade superficial da
fase liquida, exemplificadas nas Figuras 47, 48, 49, 50 e 51.

Figura 47 — Simulacdo 5: campo de velocidade superficial da fase liquida com
alimentacéo de liquido em 0,2 m s™.
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Figura 48 — Simulacdo 6: campo de velocidade superficial da fase liquida com
alimentac&o de liquido em 1,0 m s™.
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Figura 49 — Simulacdo 7: campo de velocidade superficial da fase liquida com
alimentacao de liquido em 2,0 m s™.
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Figura 50 — Simulacdo 8: campo de velocidade superficial da fase liquida com
alimentacao de liquido em 3,0 m s™.
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Figura 51 — Simulacdo 8: campo de velocidade superficial da fase liquida com
alimentacao de liquido em 4,0 m s™.
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Nota-se que ao aumentar a velocidade de entrada da fase liquida, a
turbuléncia na primeira placa perfurada se intensifica, gerando um vértice logo acima
do ponto de alimentacéo da fase gasosa.

Outro comportamento previsto, que nao esta bem evidenciado nas figuras
€ a camada limite de escoamento nas bordas da abertura lateral do prato perfurado,
gue por sua vez gera pontos de queda de pressédo, onde pode ser ocasionado o
problema de backmixing, conforme citado por DSM N.V. (2000), ou seja, a pressao
baixa no vortice faz com que o fluido em estado liquido se deslogue no sentido
oposto ao da corrente de alimentacdo, assim descendo para o0 modulo anterior. As
condicbes de backmixing na producdo de ureia podem afetar a pureza e a
conversdo dos reagentes, uma vez que a fase liquida, com concentracdo maior de
ureia em sua composicdo, € recirculada para um moédulo inferior onde a
concentragcdo do produto € relativamente baixa. Como exemplificado na secéo
2.2.1.2 (p.16), o valor da constante de equilibrio est4 diretamente relacionado as
concentracdes no equilibrio e aos coeficientes de atividade dos compostos, que por
sua vez sdo fungbes de concentracdo e temperatura da mistura. Portanto, o
backmixing pode ocasionar o desvio da velocidade de reacdo para a esquerda,
favorecendo a producdo de reagentes em certos pontos do reator, devido a
presenca de um backmixing consideravel nas placas perfuradas.
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Para melhor observar o fator de backmixing, foi marcado um ponto de
monitoramento (Ponto 3) na regido da abertura principal da terceira placa perfurada,
onde foi obtida a velocidade superficial do liquido na dire¢cdo X, em coordenadas

cartesianas, conforme a Figura 52.

Figura 52 — Simulagao 5: Ponto de monitoramento de backmixing.
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Os resultados da andlise de backmixing estdo representados na Tabela 6.

Tabela 6 — Resultados da analise de backmixing no Ponto 3

Velocidade de
Composicdo (% m/m) alimentacgdo Velocidade na direcdo x
Simulagao (ms?) do Pon_':o 3
NH; H,0  NH,COONH, Ureia Gas Liquido (ms")
5 65 12 20 3 3 0,2 -0,13
6 65 12 20 3 3 1 -0,31
7 65 12 20 3 3 2 -1,60
8 65 12 20 3 3 3 -3,00
9 65 12 20 3 3 4 -3,80

Fonte: Do autor (2016)

As simulacfes 5 e 6 apresentaram valores brandos de velocidade inversa
ao sentido principal do escoamento, levando a um backmixing negligenciavel.
As simulacgbes 7, 8 e 9 apresentaram valores significativos de -1,6m/s, -

3,0m/s e -3,8 m/s respectivamente, que segundo DSM N.V. (2000), as condicdes ja
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se tornam criticas e problemas de baixa converséo total dos reagentes em ureia sao
evidenciados.

A fase gasosa tende a ser carregada pelo liquido, conforme a velocidade
de alimentacdo aumenta, tornando um perfil de escoamento parecido com o perfil do
liquido, conforme a Figura 53.

Figura 53 — Perfis de velocidade superficial do gas para as simulacbes 5, 6, 7, 8 e 9.
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Os resultados de queda de pressao para as simulacdes 5, 6, 7, 8 e 9, sado
apresentados na Figura 54.

Figura 54 — Perfis de queda de pressao para as simulagbes 5, 6, 7, 8 e 9.
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Fonte: Do autor (2016)

Nota-se que os resultados apresentam uma grande dependéncia do
campo de pressdo em relagdo a velocidade de alimentacdo do liquido, essa

dependéncia pode ser observada na representacdo da Figura 55.
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Figura 55 — Perfil de queda de presséo para as simulacgdes 5, 6, 7, 8 e 9 ao variar a
velocidade do fluido liquido em 0,2; 1,0; 2,0; 3,0 e 4,0 ms™.
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Fonte: Do autor (2016)

O comportamento do grafico representado na Figura 55 evidencia uma
funcdo de poténcia para a relacdo entre a queda de pressdo e a velocidade,
seguindo assim o principio de Bernoulli durante o escoamento.

A maior queda de pressdo no reator é evidenciada nas paredes das
placas perfuradas, sendo que a pressdo diminui drasticamente quando o fluxo
liquido passa pela abertura lateral da placa, o que evidencia pontos de baixa
pressdo e aumentam a formacdo do backmixing, que conforme explicado

anteriormente pode afetar drasticamente o perfil de conversédo do reator.
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4.2.3 Variagdo de velocidade da fase gasosa

A variacdo de velocidade da fase gasosa no reator ocorreu através da
modificacdo das condi¢Oes de contorno, conforme exemplificado na Tabela 5 (Secéo
3.6 p. 59). Os resultados obtidos estéo listados abaixo.

Os resultados obtidos com o0 experimento apontaram perfis de
escoamento diferentes para a fase gasosa em cada alteracdo da velocidade de
escoamento, conforme a Figura 56.

Figura 56 — Perfis de velocidade da fase gasosa para as simulagfes 10, 11, 12, 13 e
14.
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Analisando os perfis de velocidade do gas na Figura 56, nota-se que ao
aumentar a velocidade de entrada do fluido gasoso, as propriedades de fluxo
pistonado sdo perdidas, uma vez que a fase gasosa tende a gerar campos adversos
de velocidade, seguindo todas as direc6es da geometria do reator, caracteristica de
um fluxo altamente turbulento.

Os valores de velocidade média superficial do gas, retirados de pontos
localizados na abertura principal dos pratos e nas perfuracbes centrais, para as
simulagbes 10, 11, 12, 13 e 14 foram de 0,86m/s, 2,71 m/s, 4,56 m/s, 6,72 m/s e
8,20 m/s respectivamente. Segundo DSM N.V. (2000) as velocidades maximas nos
pontos de abertura e nas perfuracdes centrais das placas, para o fluxo gasoso, deve
estar entre 2,5 e 10 m/s, com o intuito de manter o escoamento pistonado. Tais
condicGes foram atingidas para as velocidades de entrada de 1,5 m/s, 3,0 m/s, 4,0
m/s e 5,0 m/s, ou seja, nas simulacdes 11, 12, 13 e 14.

Os campos de velocidade da fase liquida sofreram pouca variacdo nas
simulacdes 10, 11 e 12, comportando-se de forma idéntica, conforme a Figura 57.

Figura 57 — Simulacéo 11: Velocidade superficial da fase liquida.
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Para as simulacdes 13 e 14 houve pequenas variagdes da magnitude do
campo de velocidade, conforme representadas nas Figuras 58 e 59, aumentando o
campo conforme a velocidade do gas também é aumentada, esse comportamento
abrandado, se deve a baixa interacdo de turbuléncia entre os campos de velocidade

gas-liquido.

Figura 58 — Simulacéo 13: Velocidade superficial da fase liquida.
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Fonte: Do autor (2016).

Figura 59 — Simulacéo 14: Velocidade superficial da fase liquida.
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A gqueda de pressao imposta no reator varia muito pouco com a velocidade de
entrada do gas, portanto se comportando de forma semelhante nas simulagées 10,
11, 12, 13 e 14, e variando somente quando a velocidade do liquido é aumentada
pelo contato com o0 gas em alta velocidade.

Figura 60 — Perfil de queda de presséao ao variar a velocidade do fluido gasoso.

Simulagdo Velocidade de alimentacdo (m/s) AP (Pa)

10 0,3 306,4
11 1.5 306,4
12 3,0 306,5
13 4,0 581,0
14 5,0 1196,0
1400,0 -
1200,0
1000,0 -
T 8000 -
& 6000
400,0 -
B -
2000 -
D.D T T T T T 1
0.0 1,0 30 3.0 a0 5.0 6.0

Velocidade de alimentacdo (m,/s)

Fonte: Do autor (2016)

Comparando as Figuras 57, 58 e 59 com a Figura 60 nota-se que é a
velocidade do liquido que imp&e a maior queda de pressao no reator, uma vez que

ao variar a velocidade de alimentagdo do gas ndo causou alteracdo na queda de
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presséo, porém se o gas fornece turbuléncia o suficiente para alterar a velocidade
da fase liquida a queda de presséo é aumentada.

4.2.4 Simulagéo do reator completo

A simulagé&o contemplando o reator inteiro foi realizada conforme o ponto
6timo de trabalho, apontado por DSM N.V. (2000) (simulacdo 2 Tabela 3 p. 59). Os
resultados obtidos estéo listados abaixo.

Os perfis de velocidade das fases gasosa e liquida estao representados
nas Figuras 61 e 62.

Figura 61 — Simulacéo do reator completo: Perfil de velocidade superficial do liquido.
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Figura 62 — Simulacao do reator completo: Perfil de velocidade superficial do
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Fonte: Do autor (2016).

Os resultados da simulagcdo do reator completo apontaram um
escoamento semelhante ao ideal para o fluxo liquido, comparando com a Figura 12
(Secao 2.2.5). Os vortices do liquido sao formados em dois lados opostos, apés a
passagem do gas através das perfuracdes do prato, isto €, o liquido exerce um efeito
de "zigue-zague" ao percorrer todo o médulo e sair na perfuracao principal do lado
oposto. Ja o resultado do perfil de velocidade do fluxo gasoso ndo é considerado um
escoamento pistonado, conforme previam a literatura de Isla et al. (1993) e Dente et
al. (1992), uma vez que a fase gasosa também percorre as regides de abertura para
0 escoamento principal do liquido. Outro ponto que desvia o comportamento do ideal
é a interacdo do fluido gasoso com os vortices gerados no liquido, ou seja as bolhas

sdo arrastadas pelos vortices e desviam-se do perfil pistonado.
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5 CONCLUSAO

Considerando o estudo realizado, onde foram feitas simulacdes
computacionais para prever o possivel comportamento fluidodindmico dos fluidos
dentro de um reator de producéo de ureia, pode-se concluir que:

A andlise de sensibilidade de malha exerceu uma funcdo vital para a
simulacdo, uma vez que foi apurada constancia nos resultados para as simulagdes
envolvendo a geometria de trés modulos, utilizando malhas contendo 16.889 nos e
skewness médio de 0,1. O teste possibilitou que as simulacbes fossem calculadas
de maneira mais rapida possivel, de modo representativo e sem iteracdes
desnecessarias.

Verificou-se com os testes de variagcdo de concentracdo que os perfis de
velocidade se mantém praticamente constantes, para todo o gradiente de
composic¢ao presente no reator. Porém observou-se o aumento da queda de presséo
a medida que a viscosidade da solucdo crescia. Pode-se constatar, através de
analise grafica que o aumento da queda de pressao juntamente com o aumento da
viscosidade dinamica do liquido, segue uma relacdo quase linear para o intervalo
estudado.

A principal conclusdo a ser analisada no teste de variacdo da velocidade
de entrada da fase liquida é a presenca de backmixing. Analisando os resultados
concluiu-se que conforme a velocidade de alimentacdo de liquido passa do valor de
1 m/s, o fluxo nas aberturas para o escoamento principal do liquido gera pontos de
velocidade em contracorrente e acaba ocasionando o backmixing, que por vez
prejudica a conversdo global do reator, por causar a volta de produto ao moédulo
anterior.

Analisando os perfis de queda de pressdo ao longo do reator, é
evidenciado que a velocidade da fase liquida exerce muito maior influéncia do que a
fase gasosa. Constatou-se com analise gréfica que os valores de queda de pressao
estdo relacionados a velocidade do fluido liquido por uma fungdo exponencial,
seguindo assim o principio de Bernoulli para o escoamento.

Concluiu-se com o teste de variacdo de velocidade de entrada do gas,
gue baixas velocidades nédo favorecem a formacdo do perfil de escoamento

pistonado.
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Com os resultados da simulacao feita na geometria simbolizando o reator
completo, foi possivel aferir que o perfil de velocidade da fase liquida se comporta de
maneira semelhante ao esperado na literatura, com vortices ap0s a passagem pelas
placas perfuradas. Porém o escoamento do fluido gasoso ndo possui um pefrfil
pistonado perfeito, como exemplificado na literatura, uma vez que nas simulacdes
deste estudo o fluxo & dividido em cada modulo com passagem parcial pelas
aberturas maiores dos cantos e o restante escoa pelas perfuracdes dos pratos.
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6 SUGESTOES PARA TRABALHOS FUTUROS

Como recomendacgdes para trabalhos futuros de simulacdo em CFD do
reator de producdo de ureia em escala comercial, 0s seguintes parametros podem

ser adicionados ao projeto.

e A adicdo das reacbes quimicas que ocorrem na fase liquida
comentadas na secao 2.2, utilizando os parametros impostos
na secao 2.2.1.2.

e A adicdo do equilibrio liquido-vapor no sistema NH3-CO2-H20,
submetido a condicdes de sintese.

e A utilizagcdo do software ANSYS CFX para a realizagcdo do
trabalho em modelo tridimensional.

e A validacdo do modelo, comparando os perfis de conversao
calculados aos encontrados na literatura de Isla et al. (1993),
Dente et al. (1992), Zhang et al. (2001) e Hamidipour et al.
(2005).
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ANEXO A — Resultados das simulactes 1,3 e 4.

Figura 63 — Campos de velocidade da simulacao 1.
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Perfil de velocidade: Fase Gasosa

Fonte: Do autor (2016).



Figura 64 — Campos de velocidade da simulacao 3.

Perfil de velocidade: Fase Liquida

Perfil de velocidade: Fase Liquida

Fonte: Do autor (2016).
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Figure 65 — Campos de velocidade da simulacao 4.
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Perfil de velocidade: Fase Liquida

Fonte: Do autor (2016).



