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A pesquisa por novas alternativas e processos geradores de energia tornou-se fundamental para atender a
demanda mundial por fontes energéticas sustentaveis e menos agressivas ao meio ambiente. Defronte
destes fatos, a producdo de hidrogénio converte-se numa alternativa vidvel, por ser considerado um
combustivel limpo e de alta densidade energética. A principal rota industrial para a obtencéo de hidrogénio
é a reforma a vapor do metano. Este € um processo endotérmico, no qual 0 metano reage com o vapor
d’agua, sob condi¢des de elevadas temperaturas e pressdo, para geracdo de hidrogénio. Recentemente, 0s
avancos na area de modelagem e simulacdo, especialmente aplicando a técnica de fluidodindmica
computacional, vem auxiliando na investigacdo e otimizacdo destes processos, sem que haja gastos
relacionados a realizagdo do mesmo. Diante deste contexto, o presente trabalho teve como finalidade
simular um reator com membrana por meio de um software comercial, com a finalidade de realizar a
otimizacdo das suas condi¢Bes operacionais. O Algoritmo Genético (AG) foi aplicado com o intuito de
maximizar a produtividade do processo. Foram obtidos perfis simulados do reator para a conversao de
metano e recuperacdo de hidrogénio alcangando valores de 100 %, o que comprova a eficacia da
metodologia apresentada para otimizar as principais variaveis do processo.

Palavras-chave: Reforma a vapor, CFD, Algoritmo Genético

The research for new alternatives and energy generating processes has become crucial to understand the
global demand for sustainable and less aggressive energy sources to the environment. Facing these facts,
the production of hydrogen becomes a viable alternative, since it is considered a clean and high density
energy fuel. The main industrial route for obtaining hydrogen is the steam methane reforming. This is an
endothermic process, in which methane reacts with steam at high temperature and pressure conditions to
yield hydrogen. Recently, advances in modeling and simulation field, especially applying computational
fluid dynamics technique, is aiding in the investigation and optimization of these processes, with low
expenses. In this context, this study aimed to simulate a reactor with membrane by applying commercial
software, in order to perform the optimization of its operational conditions. The Genetic Algorithm (GA)
was applied in order to maximize the productivity of the process. Simulated profiles of the reactor for the
conversion of methane and hydrogen recovery were obtained reaching values of 100%, which proves the
effectiveness of the methodology presented for optimizing the main process variables.

Keywords: Steam reforming, CFD, Genetic Algorithm

1.0 INTRODUCAO

O hidrogénio é constantemente referido como fonte de energia limpa, pois a sua combustao
produz apenas agua e calor. Segundo Nicodemos [1], o hidrogénio pode ser considerado o
combustivel do futuro, esta designacdo deve-se ao fato do hidrogénio ser o mais abundante
elemento da tabela periddica, além de possuir um elevado valor energético e alta reatividade, bem
como ser um elemento ndo toxico.

Atualmente, a principal rota industrial de producdo de hidrogénio é a reforma a vapor do
metano, isto se deve as vantagens econbémicas que este processo apresenta em relacdo a outros
processos de producdo de hidrogénio. Além disso, as grandes reservas de gas natural disponiveis
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no mundo tornam este processo de reforma uma solugdo promissora e economicamente viavel
para producdo de hidrogénio e gas de sintese [2].

A reforma a vapor do metano abrange duas etapas de reacao: na primeira, 0 metano reage com
o vapor d’agua para gerar gas hidrogénio e monoxido de carbono (gas de sintese), sob condi¢des
de temperatura e pressdo elevadas (Equacgdo 1), e uma segunda reacdo denominada deslocamento
gas-d’agua, na qual se alterna o uso de diferentes temperaturas para melhorar a conversao dos
reagentes em produtos (Equacédo 2), esta etapa visa aumentar a eficiéncia do processo. Por fim, a
terceira reacdo representa a reacao global entre as duas (Equacéo 3) [3].

CH,+ H,0 & CO+3H, AHYg=206K] -mol?! (1)
CO + H,0 < CO, + H, AHY9g = —41 K] - mol™?! (2
CH, + 2H,0 & CO, + 4H,  AHj¢g = 165 kJ - mol™! (3)

O gas de sintese produzido no processo de reforma deve ser separado, com o objetivo de
produzir hidrogénio de alta pureza. Os reatores com membrana podem ser aplicados para esta
finalidade, além de proporcionar diversas vantagens ao processo. Dentre as vantagens
mencionadas, estdo a reducdo do volume de operacdo e uma maior conversao dos reagentes,
devido ao deslocamento do equilibrio termodinamico da reagdo em favor dos produtos [4]. O uso
deste tipo de recurso distingue-se também de outros processos, por contribuir para a utilizacao de
condicBes operacionais mais amenas.

Devido a elevados custos operacionais que envolvem a realizagdo do processo de reforma, a
fluidodindmica computacional pode ser aplicada como ferramenta para o estudo da influéncia das
diferentes variaveis do processo, bem como na descricdo e investigagdo do mesmo. De uma
forma geral, estudos teéricos de modelagem, simulagdo e otimizagdo podem auxiliar na busca de
melhores condi¢Ges operacionais, sendo de grande importancia para o desenvolvimento de
pesquisas na area. Dentre os métodos de otimizacdo deterministicos e heuristicos conhecidos,
neste trabalho, foi utilizado o método conhecido como Algoritmo Genético (AG), classificado
com um método heuristico, o qual é baseado na teoria da evolugdo das espécies de Darwin
aplicando o processo de selecdo natural. Conforme esta teoria, os individuos que se adaptam
melhor ao meio ambiente, terdo maiores chances de sobreviver e de passar seus genes para as
proximas gerac@es, assegurando a evolugdo continua da espécie. Além disso, a ocorréncia de

mutacBes permite a ocorréncia de saltos na evolugéo das espécies [5-9].

Neste contexto, este trabalho objetivou simular um reator com membrana por meio de um
software comercial, a fim de otimiza-lo com o objetivo de se obter condi¢fes operacionais 6timas
para 0 processo utilizando o método heuristico de otimizagdo conhecido como Algoritmo
Genético.

2. MATERIAIS E METODOS

2.1 MODELAGEM MATEMATICA E SIMULACAO COMPUTACIONAL

O reator com membrana simulado neste trabalho para producéo de hidrogénio foi baseado nos
experimentos de Shu et al. [10], com reacGes e equacOes descritas por Xu e Froment [11]. A
simulacdo deste reator foi realizada utilizando o pacote de fluidodindmica computacional da
ANSYS Technology 14. A etapa inicial da simulacéo foi a criagdo da geometria do mesmo com o
auxilio do DesignModeler do software CFX. As dimens0es fisicas, propostas por Shu et al. [10],
utilizadas na geometria do reator estdo listadas na Tabela 1.

Para esta simulacdo foi criada uma geometria que corresponde ao segmento circular de um
cilindro com angulo central de 15°, o qual representa uma parte do reator tubular descrito por Shu
et al. [10]. Esta configuracéo foi adotada com o intuito de diminuir o tempo computacional gasto
pelo software para solucionar o problema. Pode-se visualizar a geometria criada na Figura 1.
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Tabela 1: Caracteristicas geométricas e operacionais do reator com membrana

Area da membrana 10,40-10*m?
Espessura da membrana 1,98-10%*m
Area da sec&o transversal 2,32:10*m?
Area de troca térmica entre o 62.83-104m?
meio reacional e 0 meio externo
Comprimento do reator 3,60-10“m
1 — Zona de reacédo
2 — Membrana de Paléadio
3 — Zona de arraste
0 0.01 o,u% (m) ‘/I\

0.005 0.015

Figura 1: Geometria do reator com membrana

Para a geracdo da malha, foi utilizado o aplicativo Mesh. Nesse aplicativo, a geometria criada
no passo anterior € carregada, as configuragdes da malha a serem utilizadas foram inseridas e as
faces e dominios foram nomeados. Foi realizado o estudo de convergéncia de malha de acordo
com a metodologia proposta por Roache [12], o qual sera mais bem descrito na secdao Estudo de
Convergéncia de Malha.

Na etapa seguinte, apos a geracdo da malha, foram inseridas as configuragbes do processo a
serem simuladas. Para isto, o aplicativo Setup foi utilizado. Foi adotada a cinética de reacdo
proposta por Xu e Froment [11] para descrever as reacdes de reforma e deslocamento gés-agua.

2.1.1 Taxas de reacdes das espécies

A cinética de Xu e Froment [11] foi determinada para um catalisador de Ni suportado em
MgAI,O4. Baseando-se no mecanismo de Langmuir-Hinshelwood, as taxas das reacOes das
Equacdes 1, 2 e 3 sdo representadas pelas Equaces 4, 5 e 6, respectivamente.

3
k1 PH,PCO
pzT DPCH4PH,0~ Ka1
n= 2 ' (4)
(DEN)2
ko (p p _szpCO)
. __sz COPH20™ g (5)
2 (DEN)Z2
4
k3 2 szpCOZ
3,5 pCH,;szo—iKa3
ry = 2 ' (6)
3 (DEN)2

sendo
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Ky,op
DEN =1+ K¢opco + Ku,Pu, + Ken,Pcn, + 222 (7)

sz

com p; (j = CHs, H20, CO,, CO e H;) a pressdo parcial de cada espécie , k; a constante da taxa de
reagdo i (i =1, 2 e 3), K; a constante de equilibrio da reacdo i e K, ; a constante de adsorgao de

cada espécie, e as expressGes para tais constantes sdo descritas pelas Equacbes 8, 9 e 10,
respectivamente.

ki = A(k;)exp (;—ETL) (8)
K; = A(K;))exp (_Iffi) C)]
Ky = A erp (2222 o)

onde E; é a energia de ativacdo da reagdo i, AH; a variacdo de entalpia de reacdo da reacdo i,
AH, ; a variagéo de entalpia de adsorcéo da espécie j todos em J-mol™, R a constante dos gases
ideais (J-mol*-K?) e T a temperatura da reagdo (K).

As equacdes das taxas de reacdo para cada espécie no reator de membrana sdo dadas através
das Equaces 11, 12, 13, 14 e 15, com base nas expressdes de taxa de reacdo das duas reacdes de
reforma a vapor (Equacdes 1 e 3) e a na reacdo de deslocamento gas-agua (Equacéo 2).

Ten, = —(rp +13) (11)
Tco, = T2 + 13 (12)
Tco=T— 1 (13)
T,o = —(rp + 13 + 213) (14)
Th, = 311 + 1y + 473 (15)

2.1.2 Modelagem

As hip6teses adotadas para a modelagem matematica foram as seguintes: sistema de
coordenadas cilindricas, escoamento em regime permanente, tridimensional e turbulento; fluido
compressivel; sistema isotérmico; e sistema com geracao e consumo de espécies. As equacdes de
balanco de massa (Equagdo 16) e quantidade de movimento (Equagdo 17) sdo as equacOes
utilizadas pelo pacote computacional ANSYS/CFX® versdo 14. O pacote computacional utiliza o
método de volume finitos para solucionar o problema, que se baseia em dividir o dominio
computacional em pequenos volumes de controles e, em seguida, integra temporalmente e
espacialmente cada equagdo de transporte em cada volume de controle, estabelecendo uma
equacdo discreta que expresse a mesma lei de conservacdo em cada um deles. Como resultado,
uma aproximagéo do valor de cada variavel é obtida, em pontos especificos através do dominio
[13]. Desta forma, pode-se obter um perfil tridimensional do comportamento do escoamento. O
modelo de turbuléncia usado para a zona de reacao e zona de arraste foi 0 SSG Reynolds Stress.
A permeacao do hidrogénio é descrita pela lei Sieverts-Fick (Equacdo 18). A porosidade do leito
catalitico foi calculada através da expressdo desenvolvida por Reichelt e Blasz [14] (Equagéo 19).
O célculo da produtividade do processo foi descrito pela Equagéo 20.

V- (pV) = S, (16)
V- (p9¥) = —VP + V: (| (V5 + ViT) = 2V-31|) + pg + F (17)

onde p é a densidade do fluido (kg'm?3), ¥ vetor velocidade do fluido (m's?), S,, é o0 termo
volumétrico de geracdo e/ou consumo de massa por unidade de volume (kg-m=3-s?), P é a pressdo
estatica (Pa), u é a viscosidade do fluido (Pa-s), g € a aceleragdo da gravidade (m-s2), I é o tensor

unitario e F ¢ a forca aplicada sobre o fluido (N).
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= Pe!Y (_ ﬂ) . (p;]i;,retido_pI(-)i;,permeado) 18
()
eg=0,38+0,073-[1+ % (19)
&)
permeado
PTOd — XHZinicial farraste (20)
XCHy “freagao

sendo Pe,S2 o fator pre-exponencial da permeabilidade do hidrogénio (mol-m?.s*.Pa®%), E, a
energia de ativagdo da membrana (J'mol™), py, retiao @ Pressdo parcial de hidrogénio na reagéo
(Pa), Pu, permeado @ Pressao parcial de hidrogénio no arraste (Pa), § a espessura da membrana
(m), ez a porosidade do leio catalitico, D,- a diferenca entre o didmetro interno do tubo externo do
reator e o diametro externo do tubo interno do reator (m), d,, € o diametro do poro do leito

catalitico (M), farraste € freacao S80 O fluxo massico no arraste e reagdo (kg:m2.s1),

respectivamente, xf,f”"e“do a fragao massica de hidrogénio no arraste e x{/°**" a fragdo massica

inicial de metano.
Os valores dos fatores pré-exponenciais, energias de ativacdo e variagdo de entalpias utilizados
nesta modelagem estdo apresentados na Tabela 2.

Tabela 2: Constantes e parametros cinéticos utilizados no modelo

Parametros Fatores Unidades dos E e AH

pré-exponencial Fatores pré-exponenciais (kd/mol)

ky 1,34-10% mol-MPa®®kgeai-h? 240,10
k, 1,96-10’ mol-kgear-h™t-Mpa'? 67,13
ks 3,23-10% mol-MPa®®kgeai-h? 243,90
K, 8,06-10% Pa2 220,20
K, 1,41-10 - -37,72
K; 1,14-10% Pa2 182,40
Kcy, 6,65-103 MPal -38,28
Ko 8,23-10* MPal -70,65
Ky,o 1,77-10° - 88,68
Ky, 6,12-10°% MPa! -82,90
Pey, 2,19-10° mol-m*.s1.pa05 -29,73

Para o célculo da permeacdo de hidrogénio, uma zona de permeacdo isobarica e o arraste
instantaneo do hidrogénio permeado foram adotadas como hip6teses iniciais. O valor permeado
de hidrogénio foi adicionado no termo fonte, S,,, promovendo um consumo do hidrogénio na
zona de reacdo e geracdo de hidrogénio na zona de arraste. Outras formas de implementacéo do
termo de permeacdo estdo sendo estudadas com o intuito de estudar diferentes fendmenos no
equilibrio termodindmico.

2.2 ESTUDO DE CONVERGENCIA DE MALHA

Para fins de analise da convergéncia da malha a ser utilizada foi aplicado o estudo relatado por
Roache [12]. Inicialmente, foram geradas cinco malhas, com diferentes nimeros de elementos,
para analisar a influéncia da mesma em duas variaveis de interesse, a variagdo da quantidade de
metano na zona de reagdo e a variagdo da quantidade de hidrogénio na zona de arraste.

A metodologia proposta por Roache [12] esta resumida nas seguintes etapas:
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Etapa 1 — Estabelecer uma célula representativa, a partir da Equacéo (21), para a realizacao
posterior dos célculos tridimensionais.

1

L 1
h=[5 2ol 2)
onde V; é o volume de cada elemento da malha estudada e N é o nimero de elementos da mesma.

Etapa 2 — Escolher diferentes refinos de malha, utilizando como critério a razdo entre os
. T i . . ;o= A -
refinos, r = -£=2, seja maior que 1,3 (valor baseado em estudos empiricos). A sequéncia de

Trefinado

refinos deve ser: h; < h, < h; < hy < hs.

Etapa 3 — Considerando a andlise das malhas 1 e 2, calcula-se os parametros de ordem da
malha utilizando as Equaces (22a), (22b) e (22c).

P= s |22 + 4®))| (22a)
p_

a®) = n(3=) (220)

s=1-sqn (:—i) (22c)

sendo, ez, = @3 — @,, e, = @, — @, com @ sendo o ponto na malha que se deseja analisar a
variagdo das variaveis estudadas de acordo com o refino de malha utilizado. Neste trabalho, foi
analisada a concentragdo molar de metano no meio reacional e a concentragdo molar de
hidrogénio na regiéo de arraste.

Etapa 4 — Calcular os valores extrapolados a partir da Equacéo (23).

g2l = (12:91-02) (23)

ext = (7"2171_1)

Etapa 5 — Calcular o erro aproximado e extrapolado entre as malhas e o indice de
convergéncia de malha (GCI) a partir das Equacges (24), (25) e (26), respectivamente.

eél — ®1®_1®2 (24)
0%~
ezt =t (25)
21
GCly = =52 (26)
21

As etapas descritas acima foram repetidas para a analise e comparacao dos outros refinos das
malhas estudadas. Tais etapas foram executados por meio de uma subrotina criada no software
Scilab.

2.3 ESTUDO DE OTIMIZACAO E APLICACAO DOS METODOS HEURISTICOS

A otimizagéo realizada teve como funcdo objetivo a produtividade do processo, calculada
como sendo a razdo entre quantidade de hidrogénio permeada e quantidade alimentada de metano
(Equacdo 20), funcdo esta a ser maximizada. As varidveis do processo a serem otimizadas foram
pressao operacional, temperatura do reator e razdo molar de alimentagdo entre agua e metano. O
critério de selecdo das varidveis a serem otimizadas foi baseado em trabalhos encontrados na
literatura, os quais apresentam tais variaveis como influentes na eficiéncia do processo de
reforma.

Para a busca das melhores condic6es para o processo, foi utilizado o método heuristico AG, o
qual foi desenvolvido em linguagem de programacdo FORTRAN 90. Os c6digos foram adaptados
do trabalho de Santos et al. [15] e Carrol [12], de modo que fosse possivel integrar o algoritmo ao
simulador.
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Primeiramente, o algoritmo ordena ao CFX que execute a simulagdo escolhendo
aleatoriamente as varidveis do processo (chute inicial) e guarda o resultado obtido para a funcéo
objetivo e os valores dessas varidveis, adotando as estratégias intrinsecas do AG. A cada iteracéo,
novos valores sdo inseridos para a simulacéo e estes sdo avaliados, caso o valor da fungéo seja
maior que o anterior ele sera guardado pelo algoritmo. Com isso, é realizada uma varredura no
espaco de busca definido, com base nos critérios do método em questdo. No final da execucéo, o
algoritmo terd guardado o valor méximo da funcdo objetivo. A quantidade de iteracdes
necessarias deve ser definida pelo usuario conforme a sua necessidade. A Figura 2 ilustra o
esquema da estratégia de otimizacdo que integra 0 ANSYS/CFX® e o cédigo de otmizagdo
desenvolvido em Fortran e a Figura 3 mostra um fluxograma genérico de como foi implementado
0 AG.

Inicio AG (Algoritmo Genético) Reator com membrana
FO {;/:/r\‘
v ob (<8

\ 4

\ 4

Estimativade T,Pem

Calculo da F,p;

Iteracdo k;,, = 1, n;

| CEX §

Integracdo das equagdes

Fob_j = max(Fyp;) ; 7 ;
Obtencéo do perfil de E

o ieweeed [*] fragio molarde CHae Ho | |

' Perfil de CH, Perfil de H, :

Perfil 6timo de fragdo : '
molar de CH, ; :

Figura 2: Esquema da interface de comunicagdo Fortran/CFX®

SELECIONAR
POPULACAO 0s | | EFETUAR EFETUAR CRIAR NOVA
INICIAL INDIVIDUOS CRUZAMENTO | | MUTUCAO [ 7| POPULACAO
MAIS APTOS
J
i AVALIAR O
FIM CRITERIO DE
PARADA
NAO

Figura 3: Fluxograma genérico para implementacdo do AG

Na Tabela 3 encontram-se os valores dos parametros utilizados no AG e os valores dos limites
de busca de cada variavel do processo a ser otimizado. Vale salientar que estes valores sao
escolhidos com base na fun¢éo objetivo analisada e também considerando valores reportados na
literatura.
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Tabela 3: Valores dos operadores e parametros utilizados nos algoritmos de busca e limites de
busca das variaveis do processo utilizadas na otimizagéo

Numero de Individuos 100
Numero de Geragdes 26
Numero de dimensdes 3
Probabilidade de Mutacédo 0,01
Probabilidade de Cruzamento 0,50
Limite inferior Limite superior
Pressdo operacional
(kPa) 102,00 506,63
Temperatura do 573.15 873,15
reator (K)
Razéo molar de 250 6,00

alimentagdo H.O/CH,

3. RESULTADOS E DISCUSSAO
3.1 ANALISE DE CONVERGENCIA DE MALHA

A metodologia proposta por Roache [12] foi aplicada para a construcéo dos diferentes refinos
de malha para o reator com membrana. Para isto, geraram-se 5 malhas com diferentes nimeros de
elementos, a saber, 1944, 980, 480, 209 e 104 elementos, denominadas respectivamente de M1,
M2, M3, M4 e M5.

Para analisar a influéncia das malhas nos resultados obtidos nas simulacGes foram
consideradas a concentragdo molar de metano ao longo da zona de reacdo e a concentragdo molar
de hidrogénio recuperado na zona de arraste, visto a importancia dessas variaveis para 0 processo.
O estudo foi realizado em 36 pontos ao longo da zona de reacdo e zona de arraste, a fim de se
verificar a incerteza dos valores encontrados.

A Figura 4 apresenta os perfis de concentragdo molar de hidrogénio e metano ao longo do
reator, mostrando os resultados obtidos nas simula¢Ges com as diferentes malhas utilizadas neste
estudo.

0,45
0,40 4
0.35
0,30 1
0,25 1
0,20
0.15 1

0,10 H

0,05

Concentragdo Molar de Metano {mol/m?)

5

Concentra¢do Molar de Hidrogénio (mol/m?)

T T T T T T T T T T T T J T T T T T T T T T T T T
0,000 0,006 0,012 0,018 0.024 0,030 0,036 0,000 0,006 0,012 0,018 0,024 0,030 0,036

Comprimento do Reator (m) Comprimento do Reator (m)

Figura 4: Perfis de concentraco molar de hidrogénio na zona de arraste e perfis de concentracdo molar
de metano na zona de reacao

Como resultado da analise de convergéncia de malha, foram obtidos os valores de indice de
convergéncia de malha (GCI) minimos, maximos e médios entre as malhas para cada variavel
estudada. Os valores de GCI obtidos na analise da concentragdo de hidrogénio e concentracdo de
metano estdo dispostos, respectivamente, nas Tabelas 4 e 5.
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Tabela 4: Valores de GCI minimos, maximos e médios entre as malhas para a concentragéo
molar de hidrogénio na zona de arraste

Minimo Maximo Meédio
GCln 0,0059 0,2192 0,1336
GCls, 0,0160 0,0691 0,0436
GClys 0,0014 0,1047 0,0440
GClss 0,0017 0,1618 0,0845

Tabela 5: Valores de GCI minimos, maximos e médio entre as malhas para a concentracdo molar de
metano na zona de reacao

Minimo Maximo Meédio
GCly 0,0004 0,0344 0,0119
GClz; 0,0000 0,0328 0,0128
GClys 0,0084 0,0186 0,0162
GCls, 0,0115 0,0301 0,0209

A partir dos valores de GCI listados nas tabelas acima, pode-se observar que 0s mais baixos
valores entre as malhas para a varidvel na zona de arraste esta situado entre as malhas 3 e 2. Ja
para a variavel da zona de reacdo foi observado que os menores valores de GCI médio foram
entre as malhas 2 e 1, porém os menores GCI minimo e maximo foram entre as malhas 3 e 2.
Contudo, deve-se observar que os valores obtidos para 0 GCI estdo muito préximos, para se
afirmar uma diferenca significativa somente se considerando os valores absolutos.

Com o intuito de complementar o estudo de convergéncia de malha proposto por Roache [12],
foi considerado o tempo que o software ANSYS/CFX® levou para solucionar o problema
proposto, analisando conjuntamente os valores de critério de convergéncia RMS para as equagoes
de massa, movimento e turbuléncia e estes deveriam apresentar um valor menor que 10°. A malha
M3, de 480 elementos, foi a que concluiu o problema proposto num tempo computacional menor,
levando 1 minuto e 15 segundos para encontrar os resultados da simulagéo.

Dessa forma, levando em consideracdo a analise dos resultados obtidos através do método
proposto por Roache [12], percebe-se que o0s erros associados a cada refino de malha sdo
pequenos frente aos valores de concentracdo calculados. Neste cenario, considerando ainda o
tempo computacional gasto para a resolugdo do problema, a malha 3 foi adotada como sendo
adequada para o desenvolvimento das proximas etapas do trabalho. A Figura 5 apresenta a malha
utilizando na modelagem, simulagdo e otimizac&o do problema.

a 0,005 0,01 (m) ZA x
HE

0,0025 00075

Figura 5: Malha com 480 elementos
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3.2 VALIDACAO DA SIMULACAO

A validacdo do reator com membrana foi realizada comparando os dados obtidos na simulacéo
com dados experimentais apresentados por Shu et al. [10]. No trabalho citado, foi realizado um
estudo do efeito de algumas varidveis como temperatura do reator e pressdao do reator na
conversao de metano de um reator com membrana de paladio suportada em aco inoxidavel.

Os valores obtidos a partir dos dados de conversdo obtidos no trabalho de Shu et al. [10] e os
resultados obtidos nas simulacdes realizadas sdo mostrados na Figura 6. A Figura 6(A) mostra a
conversao de metano em funcéo da temperatura do reator, com variacao entre 573,15 e 773,15 K,
mantendo a pressdo de operacdo de 136 kPa e razdo molar de alimenta¢do igual a 3. Na
Figura 6(B) pode-se visualizar os valores experimentais e simulados da conversdo de metano,
variando a pressdo operacional do reator a valores entre 146 e 200 kPa, mantendo-se a
temperatura do reator a 773,15 K e razdo de alimentagéo igual a 3.

Os valores simulados, variando-se a temperatura do reator, estdo proximos dos valores
experimentais encontrados por Shu et al. [10]. Houve uma diferenca méaxima de
aproximadamente 11% na temperatura de 573,15 K, no entanto, essa diferenca foi diminuindo
com o0 aumento da temperatura, chegando a uma diferenca de aproximadamente 0,5% na
temperatura de 773,15 K. No caso da variacdo da pressao operacional, os dados empiricos e
simulados foram proximos em toda a faixa de pressdo analisada, apresentando valor muito similar
para a pressao de 200 kPa e uma diferenca de aproximadamente 3% na presséo de 146 kPa.

50 60
~ o Shu et al. (1994) o0 Shuectal. (1994)
S a0l Simula¢io o Simulagio
S 55|
]
9 30+ o] o
g
5} r 50
o 20 = -
1% i = \\\» ______ lo)
3 il s 00000 R )
2 10 2
S

o (A) (B)
() 1 1 1 1 4() L 1 1 1 1 " 1
550 600 650 700 750 800 150 160 170 180 190 200
Temperatura (K) Pressao (kPa)

Figura 6: Valores empiricos reportados por Shu et al. [10] e simulados de conversao de metano em fungéo
da temperatura (A) e pressao (B) do reator, respectivamente

Com base nestes resultados, a validacdo é considerada eficiente no que se refere a descrever 0s
resultados experimentais relatados na literatura. Portanto, o modelo simulado pode ser aplicado
em estudos de otimizagéo, como o que foi desenvolvido neste trabalho.

3.3. OTIMIZACAO DO PROCESSO

Para obtencédo de perfis operacionais 6timos, foi aplicado o AG com o intuito de maximizar a
funcdo objetivo. Para isso, o codigo foi executado cinco vezes, sendo que, em cada execucao,
eram realizadas 2600 iteracdes, nimero este obtido pela multiplicacdo entre o nimero de
individuos e o numero de geracGes escolhidas. Ressalta-se que os valores dos parametros do
algoritmo foram determinados de acordo com Carrol [16].

O valor 6timo obtido para a funcéo objetivo produtividade foi de 1,28 kgu2-kgcna™. Este valor
foi encontrado com as condicBes operacionais de 102 kPa, 873,08 K e uma razdo molar de
alimentagdo igual a 6,00; os mesmos valores foram obtidos em todas as execucdes. Para
comprovar a validade dos resultados obtidos foram avaliados os valores da quantidade de metano
e hidrogénio ao longo do reator, conforme as Figuras 7 e 8.

Pode-se observar que variacdo da quantidade de metano, mostrada na Figura 7, indica que
todo o metano inserido no reator foi convertido, obtendo uma conversdo de metano de 100%. O
mesmo percentual foi obtido para a recuperacdo de hidrogénio, pois, como se pode visualizar na
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Figura 8, todo o hidrogénio produzido foi permeado através da membrana para a zona de arraste.
Silva et al. [17] obteve resultados similares na otimizacdo do mesmo problema utilizando o
algoritmo DIRCOL escrito em linguagem FORTRAN, no qual foi alcancada uma taxa de
conversdo de metano de 96 % e uma taxa de 91% de recuperagéo de hidrogénio. O mesmo autor
também aponta uma série de trabalhos na literatura com resultados similares para conversdo de
metano.

Fragao massica de metano 0,7+
! 0.1366
-3 06|

05

0.1024
04

‘ 1 0.0683 03}

0,2
0.0341

Fragdo maéssica de metano

01}

0.0000 e B o /I\ 00}

L L L .
0,009 0,018 0,027 0,036
Comprimento (m)

Figura 7: Variagéo da quantidade méssica de metano ao longo do reator com membrana com as condi¢des
otimizadas

Reacdo
4+ — Arraste

Fragdo massica de hidrogénio
- 0.0235

0.0176

| ’0.0117

0.0059

Fragdo massica de hidrogénio

' 0.0000 o oos a0t im | /J\ O . ‘ . .
o 0,000 0,009 0,018 0,027 0,036

Comprimento (m)

Figura 8: Variacao da quantidade massica de Hidrogénio ao longo do reator com membrana com as
condigBes otimizadas

E valido salientar que os graficos apresentados nas Figuras 7 e 8 indicam valores de fracio
massica. Por isso, os dados da fragdo de massica de hidrogénio na entrada da zona de reagdo e na
saida da zona e arraste ndo podem ser comparados, pois se tratam de dominios diferentes,
contudo, percebe-se que a metodologia aplicada proporcionou melhores condi¢cfes operacionais
que as encontradas na literatura. Deve-se destacar que esta metodologia integrou o codigo de
otimizacdo a um programa comercial de simulacdo, determinando condi¢des 6timas de operagao.
Além disso, a adaptacdo do procedimento apresentado para diferentes processos quimicos pode
ser realizada sem maiores dificuldades.

No entanto, a simulacdo realizada ainda esta sendo aperfeicoada, pois as equacbes de
transferéncia de massa através da membrana estdo sendo aprimoradas para obtencdo dos valores
mais realisticos da permeacéo de hidrogénio ao longo da membrana.

4. CONCLUSAO

Considerando os resultados apresentados, pode-se concluir que a simulagéo realizada forneceu
resultados coerentes com o processo estudado, apresentando valores proximos aos descritos na
literatura. As validacOes apresentadas na Figura 5 mostraram que no estudo avaliando o efeito da
temperatura na conversao de metano houve uma diferenga maxima de aproximadamente 11 % no
valor de conversdo simulado na temperatura de 573,15 K, no entanto, essa diferenca foi
diminuindo com o aumento da temperatura, chegando a uma diferenca de aproximadamente
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0,5 % para o valor da conversdo na temperatura de 773,15 K. Ainda, o efeito da pressdo na
conversdo do metano apresentou um erro maximo de 3% na pressdo de 146 kPa e um erro
minimo de 0,4 % a 200 kPa, corroborando os resultados simulados neste trabalho para a
conversdo de metano. Portanto, pode-se afirmar que a abordagem adotada descreveu
satisfatoriamente o reator com membrana proposto no trabalho de Shu et al. [10].

No que se refere ao estudo de otimizacgdo, notou-se que os resultados obtidos estdo coerentes
com os resultados apresentados na literatura, apresentando resultados que conduzem conversoes
superiores as apresentadas na literatura. A implementacdo do método heuristico integrado ao
simulador comercial para maximizar a fungéo objetivo conduziu a um valor de produtividade do
processo de 1,28 kgwz-kgcna™, além disso, as taxas de conversdo de metano e recuperagéo de
hidrogénio alcangaram valores proximos de 100 %. Adicionalmente, é importante destacar os
bons resultados obtidos aplicando a otimizacdo conjugada entre o método de busca e o simulador
comercial, sendo este simulador utilizado para o computo da funcdo objetivo, uma das etapas da
abordagem apresentada. Além disso, deve ser destacada a originalidade do trabalho visto que a
integracdo entre o Algoritmo Genético e software comercial vem sendo pouco explorada na
literatura.
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