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RESUMO — A modelagem tradicional de reatores exotérmicos baseia-se no modelo
classico do reator tanque de mistura perfeita (CSTR) com duas varidveis de estado. Nesse
modelo, considera-se vélida a suposi¢do de que a dindmica da temperatura da jaqueta de
resfriamento € desprezivel, de forma que sua resposta € virtualmente instantanea. Esse
trabalho estendeu o modelo classico do CSTR com dois estados para um modelo com trés
estados, que considera a dindmica da jaqueta de resfriamento. Por meio desse novo
modelo, investigou-se de maneira exploratdria o sistema por meio dos novos parametros

Tg eM introduzidos pela dindmica da jaqueta para os casos em que o modelo com dois
estados apresenta comportamento dindmico complexo, i.e., multiplicidade de estados
estaciondrios e oscilagdes periddicas. A variagdo dos novos pardmetros para as condigdes
avaliadas mostraram que a dindmica da camisa influencia de forma acentuada o sistema,
podendo até mesmo propiciar o aparecimento de bifurcacdes do tipo duplicagdo de
periodo, e que o comportamento dindmico complexo aparece apenas para valores

pequenos de T2 e 77 , em geral menores que 0,5.

1. INTRODUCAO

O projeto e operacdo de reatores continuos do tipo tanque agitado (CSTR) influenciam de forma
significativa a viabilidade econdmica de muitos processos quimicos, podendo apresentar problemas
operacionais desafiadores por possuirem comportamentos dindmicos ndo lineares como a
multiplicidade de estados estacionarios (por meio do fendmeno de igni¢do/extingdo) e a possibilidade
de oscilacdes periddicas e aperiddicas auto-sustentadas (Russo e Bequette, 1992).

A abordagem cldssica para a representacdo desse sistema consiste em um modelo de dois
estados, representado por um conjunto de duas equagdes diferenciais ordindrias ndo lineares obtidas a
partir dos balancos de massa e energia no sistema reacional, considerando-se volume constante,
mistura perfeita, parAmetros fisicos constantes e dinimica da jaqueta' de resfriamento desprezivel.
Diversos trabalhos deduziram condi¢des para multiplicidade de estados estaciondrios para esse
modelo do CSTR de dois estados (Aris e Amundson, 1958; Hlavacek et al., 1970; Uppal et al., 1974,
1976; Golubitsky e Keyfitz, 1980; Balakotaiah e Luss, 1981, 1983; Ray, 1982; Guckenheimer, 1986;

'O termo “jaqueta”, utilizado para fazer referéncia ao volume que envolve o volume reacional e que abriga o fluido de
troca térmica, € considerado sinénimo do termo “camisa”, sendo ambos usados sem qualquer distingdo nesse texto.
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Pellegrini e Biardi, 1990; Favache et al., 2009). Planeaux e Jensen (1986) deduziram um modelo mais
realistico para o CSTR considerando a capacitincia térmica das paredes e chicanas por meio de um
balango de energia nos componentes sélidos, resultando em um modelo de trés estados. Por meio da
teoria de forma normal, foram identificados e classificados os variados comportamentos dindmicos do
sistema, incluindo maltiplos torus invariantes e duplicacdo de periodo em 6rbitas periddicas, além de
oscilagdes quase periddicas e multiplos pontos de bifurcacdo de Hopf. Apesar de ser um modelo de
trés estados, esse modelo nao considerou a dindmica da temperatura do fluido de resfriamento.

No entanto, poucos trabalhos trataram da influéncia da dindmica da camisa de resfriamento no
comportamento dindmico do reator (Russo e Bequette, 1992, 1995, 1996, 1997; Subramanian e
Georgakis, 2000; Nagrath er al., 2002; Solovyev e Lewin, 2003) e estdo baseados no modelo
deduzido por Russo e Bequette (1992, 1995). Russo e Bequette (1992, 1995, 1996) mostraram que a
adicdo da dindmica da camisa de resfriamento nas equacdes de modelo do CSTR influencia o
comportamento dindmico do sistema, demonstrando que os modelos de dois e trés estados podem
exibir comportamentos completamente diferentes para o mesmo conjunto de pardmetros.
Adicionalmente, foram identificadas condi¢des que resultam na presenca de isolas e bifurcagdes
descontinuas (ramos abertos e desconectados de solucdes estaciondrias) por meio da teoria elementar
de catastrofe, indicando que o scale-up tem um importante efeito na presenca de regides operacionais
vidveis.

Nesse contexto, esse trabalho teve por objetivo incluir a dindmica da camisa de resfriamento na
modelagem de um reator CSTR e avaliar, de forma exploratéria, sua influéncia no comportamento
dindmico do reator por meio da técnica de continuagdo paramétrica, tendo como base e ponto de
partida o cléssico trabalho de Uppal et al. (1974), um dos primeiros a aplicar a teoria de bifurcacio de
Hopf para o caso do CSTR nao isotérmico.

2. METODOLOGIA

Inicialmente, um modelo de trés estados foi deduzido considerando a dindmica na jaqueta de

troca térmica; assim, dois novos pardmetros adimensionais foram definidos, *2 e 7 , conforme serd
apresentado adiante. Na sequéncia, tendo como base o trabalho de Uppal ez al. (1974), identificaram-
se as condi¢des em que o modelo de dois estados apresenta comportamento dinimico complexo e 0s

pardmetros '@ e M foram variados dentro do intervalo [0; 4] para essas condi¢Oes, buscando-se
avaliar a influéncia da dindmica da camisa no sistema. O comportamento do sistema para os
diferentes valores dos parametros foi obtido pela técnica de continuagdo paramétrica realizada por
meio do software AUTO (Doedel e Oldeman, 2012).

3. MODELO MATEMATICO DO CSTR COM DINAMICA NA CAMISA

A modelagem de uma reacdo exotérmica de primeira ordem do tipo 4 = & ocorrendo em um
CSTR encamisado inclui equagdes para a conversao das espécies quimicas e temperatura do meio
reacional, de acordo com o esquema apresentado na Figura 1. Para considerar a dindmica da
temperatura do fluido refrigerante, uma nova equacdo advinda do balango de energia na camisa de
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troca térmica deve ser incluida.

Alimentacao (A puro) Car, Tr

Reacao
> A—B
AH>0
Tc
Jaqueta de troca térmica
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T Ter
Reciclo Saida (A e B) .

Figura 1 — Esquema do CSTR considerado na modelagem.

Na forma adimensional, as equacdes sdo escritas como:

dx Xg
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A notacdo usada é a mesma de Uppal et al. (1974), com a definicdo dos seguintes novos grupos
adimensionais:

T e >

“)
o=t Fco_T __Vetr
TTFAV, 1 7 Ve pc Cpc

Tal defini¢io dos novos pardmetros adimensionais foi proposta de forma que quando Te =7 =10 o
modelo de trés estados reduz-se ao modelo cldssico de dois estados de Uppal et al. (1974).

Assim, o sistema formado pelas Equacdes 1-3 consiste em um modelo de trés estados, sendo
uma extensdo do modelo de Uppal et al. (1974) para o caso em que a dinamica da camisa é
considerada. Por sutis diferencas na definicdo de alguns grupos adimensionais, esse modelo difere
daquele apresentado por Russo e Bequette (1992, 1995, 1996, 1997).
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4. RESULTADOS E DISCUSSAO

Uppal et al. (1974) identifica seis regides no espaco bidimensional dos pardmetros B e (1+5)
com diferentes tipos de comportamento dindmico para o modelo de dois estados em funcdo do

parametro D@ | tendo classificado os diferentes tipos em sete casos. Dentre 0s sete casos, quatro

foram escolhidos para se avaliar o modelo de trés estados, em que o valor do parimetro @ em cada
caso correspondeu a regido que apresenta Orbita periddica instdvel ou estdvel. As condig¢des

escolhidas estio apresentadas na Tabela 1, em que ¥ = 47190 ¢ ¥ar =0 permaneceram constantes.

Tabela 1 — Condig¢des selecionadas para avaliacdo do modelo de trés estados.

Condicao Caso* Regido* Figura* B B Da
1 3 v 12 19,0 3,0 0,10282
2 4 v 16 16,2 3,0 0,1283
3 5 \Y% 21 14,0 3,0 0,162
4 7 VI 26 7,06 0,74 0,1317

* Valores referentes ao artigo de Uppal et al. (1974).

Para ndo estender demasiadamente esse trabalho, apenas os resultados mais relevantes, obtidos
para a Condicdo 1 (cf. Tabela 1), serdo apresentados. Para a Condic¢do 1, tem-se para o modelo de dois
estados uma regido para o parimetro P@ em que o estado ¥1 apresenta trés estados estaciondrios
(sendo apenas um estdvel) e duas 6rbitas periddicas (uma estdvel e outra instdvel), em que identifica-
se Do = 0,10282 como um ponto de interesse para investigar os parimetros ¢ e no modelo de
trés estados. Assim, fixando o valor do pardmetro D@ em 0,10282 | resolveu-se o modelo de trés

estados variando os parAmetros '@ e 7 , cujos resultados estdo apresentados na Figura 2.
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Figura 2 — Estados estaciondrios e ciclos limite para o modelo de trés estados na Condi¢do 1 com
B=19 f=3 Da=010282 y=47190 % =0 n=4 (A)eTo =% (B).

Comparando a Figura 2 com os resultados de Uppal et al. (1974) para o modelo de dois estados
com o0 mesmo conjunto de pardmetros, observa-se que a dindmica na camisa altera o comportamento
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do sistema para a faixa avaliada de [0; 4] quando =% eTe =%  estabilizando o sistema para altos
valores de 7 e T¢ e deixando apenas um estado estaciondrio estivel. No entanto, para T2 =% existe

uma regido de 7 em que o sistema passa a apresentar ciclos limite estdveis. Russo e Bequette (1992)
consideram nos estudos de caso a razdo entre o tempo de residéncia da camisa de resfriamento e o
tempo de residéncia do CSTR como sendo da ordem de 1/15, enquanto Russo e Bequette (1995)
consideram a mesma razdo como sendo da ordem de 1/10. Todavia, ndo € possivel fazer uma
comparagdo direta pela diferenca na definicao das varidveis.

Pretendendo-se investigar mais o comportamento do sistema nessa regido, foi escolhido um
valor de 1 em que o sistema apresentava oscilagdes periddicas para variar novamente o parametro @
na faixa [0;4] . O valor escolhido para® foi 0,050 ¢ o resultado estd apresentado na Figura 3.
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Figura 3 — Estados estaciondrios e ciclos limite para o estado ¥1 do modelo de trés estados na
Condigao 1 com E=19 , _ﬁ =3 , Da= 0,10232 , ¥ = 47190 R xaf =0 el = [],CISI’.] i

A partir da Figura 3 observa-se que a oscilagdo periddica coexiste com o estado estaciondrio
instavel quando T¢ =% e, 2 medida que o pardmetro diminui, nota-se que a amplitude da oscilagio
também diminui, até desaparecer completamente préximo a @ = 1z originando um estado
estaciondrio estdvel. E interessante notar que o sistema apresenta duplicacio de periodo nas

oscilagdes periédicas em uma faixa de valores de T¢ quando 7 = 0,050 | Comportamentos andlogos
foram observados para os estados ¥z e *z.

De forma a confirmar a duplicacdo de periodo encontrada no procedimento de continuacdo

paramétrica, escolheu-se '@ = L76 para a determinagdo da trajetéria dinamica dos estados, obtida
por meio do software Matlab (The MathWorks Inc., Natick, MA, United States) e apresentada na
Figura 4.

Assim, a Figura 4 confirma a duplicacdo de periodo detectada na continuacio paramétrica para
o modelo de trés estados com o conjunto de parAmetros 5 =19 =3 Da=0,10282 'y = 47190
Xzp =0 5 =0050 ¢Tg =176 mostrando um novo tipo de comportamento dinimico que surge ao
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se considerar a dinamica da camisa na modelagem do CSTR.

15

Figura 4 — Trajetdrias dinamicas obtidas com o modelo de trés estados na Condi¢do 1 com
BE=19 =3 Da=010282 y=47190 Xar =0 n=0050 7 =176

5. CONCLUSAO

No presente trabalho, o modelo classico do CSTR com dois estados foi estendido para um
modelo com trés estados por meio da consideracio da dindmica da jaqueta de resfriamento na

modelagem, que introduziu os pardmetros 7 e T2 no sistema de equagdes. O sistema descrito pelo
modelo de trés estados foi investigado por meio de continuagdo paramétrica com 0S novos parametros

N eT¢ na faixa [0;4] para os casos em que o modelo de dois estados apresenta comportamento
dindmico complexo, i.e., multiplicidade de estados estaciondrios e oscilagdes periddicas.

Os resultados revelaram em uma das condi¢des avaliadas que o sistema apresenta regido com
duplicacdo de periodo das oscilagdes periddicas. Para as outras condi¢des testadas, também se
verificou influéncia da dindmica da camisa no sistema, mas nenhum dos comportamentos dindmicos
obtidos diferiu daqueles ja observados para o modelo de dois estados. Os resultados mostraram
também que o sistema apresenta comportamento dindmico complexo apenas para valores pequenos de

Tg e M , em geral menores que 0.3 | sendo mais sensivel ao pardmetro 7 . Quando 1 =% e

0=7p =% (bservou-se que o sistema apresentou comportamento idéntico em todas as condicdes

avaliadas, consistindo em apenas um estado estaciondrio estavel.

Conclui-se, portanto, que o comportamento do sistema € influenciado pela dindmica da camisa

na faixa avaliada de [0;4] para os parAmetros '@ ¢ e que a consideragdo da dindmica da camisa
revela comportamentos bem distintos daqueles previstos pelo modelo de dois estados quando os

pardmetros assumem valores pequenos, em geral menores que 9,3
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6. NOMENCLATURA
A - area de transferéncia de calor; x4 - temperatura do meio reacional
B - aumento da temperatura adiabatica T-T;
(AH) Cyf ( E ) adimensional, Tt ¥ .
adimensional, 2C» Tr \RT:/. x5 - temperatura da camisa adimensional,
C, - concentracdo da espécie A no reator; Tc—T¢ .y
Cp- calor especifico da mistura reacional; T ;
Cp, - calor especifico do fluido fi- coeficiente de transferéncia de calor
refrigerante; hA—©
Da- nimero de Damkéhler, Ko Te™"; adimensional, — VPCP;

- razdo entre as capacidades térmicas
do meio reacional e do fluido
refrigerante;

¥ - energia de ativag@o adimensional,

E - energia de ativagao;
F - vazdo volumétrica de alimentacdo do
reator;
F - vazao volumétrica de alimentacdo da
camisa de resfriamento;

k- coeficiente de transferéncia de calor; RT;
AH - calor de reagdo; 4 - coeficiente de recirculagao;
ko - velocidade especifica para a reacdo de - massa especifica do meio reacional;
primeira ordem A — B ; P - massa especifica do fluido
9 .
refrigerante;

R - constante universal dos gases;

t- tempo adimensional;

T - temperatura do meio reacional;
T - temperatura da camisa;

7 - volume reacional; —

. 1 T,
I"TC _ Volume da camisa; camisa € dO reator, C.
Car —Cyu

7- tempo de residéncia do reator;
7 - tempo de residéncia da camisa;
Tg - razdo entre o tempo espacial da

T

x, - conversdo, Caf ;
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