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Resumo

Um modelo por algoritmo de aprendizado de maquina do processo de calcinagao de
coque verde de petréleo em fornos rotativos foi desenvolvido, para simular a tempe-
ratura de saida dos gases do processo e estudar os efeitos da composi¢do do material
combustivel volatil (VCM). O modelo foi criado a partir do algoritmo de arvore de
decisdo CART e interpretado através do planejamento fatorial (DOE) das onze (11) va-
ridveis e em dois (02) niveis. O modelo desenvolvido apresentou excelente aderéncia,
com R? de 85,37% e, através do planejamento fatorial, foi possivel determinar que as
fragdes do VCM volatilizados entre 270 °C e 590 °C possuem o significativo efeito na
temperatura de saida dos gases, de +9,48%, quando atribuidos junto a vazdo de injecao
de ar tercidrio.

Abstract

A green petroleum coke calcination process model in Rotary kilns was developed to
simulate the exit gas temperature and study the effects of volatile combustible matter
(VCM) composition. The model was developed by the decision tree algorithm CART and
interpreted through factorial design (DOE) of eleven (11) variables and two (02) levels.
The developed model presented excellent adherence, with R? of 85.37% and trough
the factorial experiment was possible to determine that the VCM fractions volatilized
between 270 °C and 590 °C has significant effect in the exit gas temperature, of +9.48%,
when assigned with tertiary air injection flow.

O aluminio é amplamente utilizado na inddstria de eletronicos, aeroespacial, auto-
motiva, alimenticia e construgao civil, totalizando uma produgdo mundial de 67,2
milhoes de toneladas métricas em 2021 (INTERNATIONAL ALUMINIUM INSTITUTE,
2021). O processo produtivo do aluminio primario consiste na reducdo do éxido de
aluminio (alumina) através da aplicagdo de corrente elétrica, com um consumo de 14
a 38 MWh por tonelada de aluminio produzido, face o consumo teérico de 6,23 MWh
por tonelada (MILOVANOFF; POSEN; MACLEAN, 2020; YU, B. et al., 2021; FORTIN;
KANDEV; FAFARD, 2012; OBAIDAT M. et al., 2018). Para tanto, sdo confeccionados
anodos de carbono, compostos de piche, entre 13% e 15% em massa, e coque calcina-
do de petréleo, que sdo responsaveis pela transferéncia da energia elétrica (ou elétrons)
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para a cuba de produgdo de aluminio. Este Gltimo, o coque calcinado de petréleo, é
um solido de alto teor de carbono, entre 97% e 99%, obtido a partir da calcinagao de

coque verde de petrdleo.

No processo de calcinagdo, o coque verde de petréleo é aquecido em temperatura
entre 1100 °C e 1350 °C, e mantido nessas condigdes entre 1 e 36 horas, dependen-
do da tecnologia empregada. No ocidente, a tecnologia mais difundida é a de fornos
rotativos (Rotary kilns), nos quais o coque é calcinado através da queima do material
combustivel volatil (Volatile combustible matter, VCM) residual do coque verde, pela
injecao de ar ou queima direta de combustivel, que pode ser gas natural ou 6leo de
xisto (EDWARDS, L., 2015).

O controle do processo de calcinagao de coque em fornos rotativos € influenciado por
diversas varidveis, entre elas a umidade, a granulometria e o material combustivel do
coque verde. Entretanto, o controle de anomalias no forno é um processo altamente
sensitivo, dependendo da visualizagao interna, assim como o acompanhamento do perfil
de temperatura. A perda do controle de temperatura do forno pode ocasionar a degra-
dacao precoce do material refratario do forno, perda na consisténcia da qualidade do
coque calcinado e, em casos mais graves, paradas inesperadas devido ao deslocamento
longitudinal excessivo do forno, uma vez que a variagdo da posicao da zona de maior
temperatura do forno ird movimentar o forno na mesma dire¢do, podendo assim “travar”
o forno em fungdo do contato dos anéis de apoio em superficies estaticas.

Em fungdo da complexidade do processo de calcinagao, experimentos em escala indus-
trial sdo altamente restritos, podendo afetar a campanha do forno e os compromissos de
producdo, impossibilitando assim maiores conhecimentos das variaveis de influéncia
no perfil de temperatura do forno, para posterior formulacdo de novas estratégias de
controle do processo, assim como melhores modelos de previsao. Desta forma, com o
inicio da difusdo de ferramentas de aprendizado de maquina (Machine Learning, ML),
abordagens complementares com métodos estatisticos classicos, como o Experimento
fatorial (em inglés Design of Experiments, DOE), podem abrir novas possibilidades de
estudos sobre as influéncias ndo definidas em processos industriais (FREIESLEBEN, J.;
KEIM, J.; GRUTSCH, M., 2020).

O presente estudo tem como objetivo determinar os principais efeitos entre as diferentes
fragoes do material combustivel do coque verde de petréleo no perfil de temperatura
de fornos rotativos, através da modelagem da temperatura de saida dos gases do forno
(variavel resposta, y), com as variaveis de manipulagdo do forno (x) e seis faixas de vola-
tilizagdo do material combustivel (m). A modelagem do processo de calcinagao utilizada
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é baseada no algoritmo de regressao CART (Classification and Regression Trees, Arvores
de Classificacdo e Regressao, em traducdo livre), criado a partir do banco de dados de
processo e de qualidade da matéria-prima, e a interpretagdo dos efeitos individuais e
combinados das varidveis acima citadas através de Experimento Fatorial Fracionado,
1/16, de dois fatores e onze variaveis (211).

2 Procedimento metodolégico

2.1 Banco de dados

A média horaria dos dados histéricos utilizados para a modelagem do processo de
calcinacao foi obtida a partir de 1829 h de operacao (ja removidos periodos de para-
da, partida e mau funcionamento de instrumentos) de uma unidade de calcinacdo de
coque verde, através do software Osisoft Pl Datalink, de uma unidade com capacidade
de processamento de 30 t/h de coque verde, comprimento superior a 50 m e diametro
superior a 2 m, em que a espessura do material refratdrio varia ao longo do comprimento
do forno, composto de concreto aluminoso de baixo cimento, variando entre 200 e 350

II 4

mm de espessura, fixado através de ancoras em “v”, soldadas no costado metalico. Na
TaBeLA 1 € possivel observar as varidveis do forno utilizadas para a modelagem do pro-
cesso e, na FiGura 1, é possivel observar o fluxograma do forno rotativo de calcinagao

de coque verde, com destaque as varidveis observadas na TaBetA 1.

Tabela 1 - Variaveis do forno utilizadas para a modelagem do processo

Temperatura de saida dos gases Variavel de processo
Rotacao do ar terciario A x1 RPM Variavel manipulada
Rotacao do ar terciario B X2 RPM Variavel manipulada
Rotacéo do forno x3 RPM Variavel manipulada
Pressao da fornalha x4 mmCA g Variavel manipulada
Pressao interna do forno x5 mmCA g Variavel manipulada

Fonte: elaborado pelos autores
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Figura 1 - Fluxograma simplificado de um forno de calcinaciao de coque verde de petréleo
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Fonte: elaborado pelos autores

O histérico das diferentes fragoes de material combustivel volatil do coque verde foi
obtido no banco de dados do analisador termogravimétrico macro Leco TGA 701, de
534 lotes de coque verde processados no intervalo das 1829 h de operagdo, em que
as misturas de diferentes fontes (refinarias) de coque verde realizadas sao denomina-
dos blends. O método de medi¢do do material combustivel volatil foi o ASTM D7582
Standard Method for Proximate Analysis of Coal and Coke by Macro Thermogravimetric
Analysis. A perda em massa do material combustivel do coque, volatilizado a partir de
110 °C foi utilizado no presente estudo e subdivido em intervalos de 160 °C, definido
em fungdo da temperatura isenta de agua (110 °C) e a primeira fragao de valor comercial
(270 °C, faixa do 6leo diesel). Desta forma foram definidos quatro intervalos de perda
em massa entre 110 e 270 °C (m1), 270 e 430 °C (m2), 430 e 590°C (m3), 590 e
750 °C (m4), 750 ¢ 910 °C (m5) € 910 e 950 °C (m6). Por fim, todo o tratamento de
dados, incluindo o fracionamento do material combustivel volatil liberado durante o
aquecimento, foi realizado através de scripts Python, médulos pandas e numpy.

Com os dados histéricos filtrados e organizados, se utilizou o software Minitab 21 para
modelar o processo, através do médulo de drvores de classificacao e regressao (Classi-
fication and Regression Trees, CART) e projetado um experimento fatorial, do tipo 2",
com as 11 variaveis em estudo (sendo 5 varidveis do forno e 6 do material combustivel
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do coque verde), em que os limites inferiores e superiores foram definidos a partir do

primeiro e terceiro quartil do conjunto de dados, respectivamente. Na TageLa 2 € possivel

observar os ranges utilizados, por variavel.

Tabela 2 - Intervalos utilizados no experimento fatorial

T R T R

x1 (vazao de ar terc. A, em RPM) 1236.46 1480.56
x2 (vazao de ar terc. B, em RPM) 1247.88 1520.95
x3 (rotacio do forno, em RPM) 2.10 2.31
x4 (pressao da fornalha, em mmCA) -6.04 -4.08
x5 (pressao do cabecote do forno, em mmCA) -2.96 -1.75
m1 (VCM. 110 a 270°C, em % massa) 0.06 0.15
m2 (VCM. 270 a 430°C, em % massa) 0.66 0.81
m3 (VCM. 430 a 590°C, em % massa) 2.78 2.92
m4 (VCM. 590 a 750°C, em % massa) 3.33 3.59
m5 (VCM. 750 a 910°C, em % massa) 2.02 2.29
mé (VCM. 910 a 950°C, em % massa) 0.60 0.66

Fonte: elaborado pelos autores

3 Resultados e discussao

3.1 Modelo CART e Experimento Fatorial

Foi possivel observar uma excelente aderéncia do modelo pelo método CART, com R?de

94,43% para o conjunto de dados de treinamento (1280 pontos/horas, que representam

70% do total de dados, selecionados de forma aleatdria) e 85,37% para o conjunto de

dados de teste (549 pontos/horas, que representam 30% do total de dados), além da

média e desvio padrao estatisticamente igual aos dados medidos, conforme observado

na FIGUra 2, e na TaBeLA 3 € possivel observar o resumo dos resultados do modelo.
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Figura 2 - Teste T e de variancia para duas amostras - Temperatura de saida dos gases medido

e simulado (Ajuste [0])
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Fonte: elaborado pelos autores
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Tabela 3 - Resumo dos resultados do modelo CART

0,00 3656 1,000

- Teste
Estatistica Treinamento
(1280 pontos) (549 pontos)

R? 94.43% 85.37%
Raiz do quadrado médio do Erro (RMSE) 36.52 59.17
Quadrado médio do erro (MSE) 1333.61 3501.36
Desvio absoluto médio (MAD) 20.68 29.95
Erro percentual absoluto médio (MAPE) 2.48% 3.67%

Fonte: elaborado pelos autores

Revista IPT | Tecnologia e Inovagao

v.7,1.22, abr, 2023 52



1pt

Em termos de importancia relativa, o modelo é capaz de demonstrar as principais varia-
veis que impactam a temperatura de saida dos gases, conforme observado na operagao
do forno e na literatura (FARAGO, F. J., SOOD, R.R., STOKES, D.M., 1976; PERRON,
J., BUIL, R.T, NGUYEN, H.T., 1992a; PERRON, J., BUI, R.T, NGUYEN, H.T., 1992b BUI,
R.T, PERRON, J., READ, M., 1993; ZHANG, Z., WANG, T., 2010a; ZHANG, Z., WANG,
T., 2010b), sendo possivel dividir em dois grupos, de alta importancia relativa, que sdo
as variaveis relacionadas a operacdo do forno (vazao de ar tercidrio A, B, pressao do
cabecote do forno e rotacdo do forno) e as variaveis de baixa importancia relativa, que
sdo as diferentes fragcbes do material combustivel volatil e varidveis de operagdo da
caldeira de recuperacdo, conforme se pode observar na FiGura 3.

Figura 3 - Grafico de barras da importancia relativa das varidveis preditoras da temperatura
de saida dos gases

Importancia relativa [%]
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
Rotagdo do ar tercidrio /A | 100
Rotagdo do ar tercidrio B I 844
Pressdo do Cabegote do Foro I 0.2
Rotacdo do forno I /.1
Blend 590 a 750°C I 1.4
Blend 4302 590°C GGG 37.6
Pressdo da Fornalha I 368

Blend 910 2 950°C NN 33.8

Blend 7502 910°C IS 3

Blend 110 a2 270°C I 31.6

Blend 270 2 430°C NN 00 .4

Fonte: elaborado pelos autores

Todavia ndo foi possivel, através da interpretagdo dos resultados do modelo, determi-
nar as interagdes entre varidveis, fazendo-se necessario complementar a interpretacao
através do Experimento Fatorial.

3.2 Experimento Fatorial e principais efeitos

Diferentemente dos resultados preliminares da modelagem por CART, com o planeja-
mento de experimento foi possivel interpretar e determinar as principais interagdes entre
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varidveis e os seus respectivos efeitos na temperatura de saida dos gases. Na FIGUrA 4, sdo
demonstrados os principais efeitos na temperatura de saida dos gases do forno rotativo
de calcinagao. Os principais efeitos sao discutidos individualmente nas préximas segoes.

Figura 4 - Grafico de Pareto dos efeitos na temperatura de saida dos gases

Grafico de Pareto dos Efeitos
(a resposta é Ajuste[0]; a = 0,01; somente 30 efeitos mostrados)
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GHL
AEF
CcGJ
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ke
T - : - : :
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Fonte: elaborado pelos autores

3.2.1 Efeito da vazao do ar terciario A (x1) e rotagao do forno (x3) — “AC”"

O principal fator de influéncia na temperatura de saida dos gases do forno de calci-
nagdo é a combinacdo da vazao (observado a partir da rotacdo do motor elétrico do
ventilador de injecdo de ar) do ar tercidrio mais préximo da alimentagdo do forno (A,
x1), com a rotacdo do forno (x3), quando elevados do menor nivel para o maior, com
efeito de +108,27 °C (+11,11 %), conforme observado na operagdo do forno e em es-
tudos anteriores (FARAGO, F. J., SOOD, R.R., STOKES, D.M., 1976; PERRON, J., BUI,
R.T, NGUYEN, H.T., 1992a; PERRON, J., BUI, R.T, NGUYEN, H.T., 1992b BUI, R.T,
PERRON, J., READ, M., 1993; ZHANG, Z., WANG, T., 2010a; ZHANG, Z., WANG, T,,
2010b). Além disso, quando se busca a elevagdo da vazdo de alimentagdo de coque
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verde do forno, a vazdo de ar tercidrio e rotagdo do forno sdo elevados de forma pa-
ralela e gradativa, se buscando o controle da zona de calcinagdo na regido dos tubos
de ar terciario e, em funcao disto, possui o maior efeito observado na temperatura de
saida dos gases.

O segundo fator de maior influéncia na temperatura de saida dos gases do forno de
calcinacdo é a interacdo entre a vazao do ar terciario A (x1) com o material combustivel
volatil do coque verde volatizado entre 270 e 430 °C (m2), com efeito de +92,36 °C
(+9,48 %), quando elevados do menor para o maior nivel. Pode-se observar assim, que
o ar de combustdo injetado no forno na regido mais préxima da alimentagao tende a
reagir com o volatil mais leve do coque verde, ao se considerar a fragdo de 110 a 270 °C
com baixo impacto na operagao do forno, uma vez que possuem menor concentragao
entre as fragdes estudadas. Analogamente, uma vez que a injecdo do ar terciario A é
responsavel pela mistura dos volateis com o oxigénio de reagado e, ainda nessa regiao,
a combustao € iniciada, a interacdo entre as duas variaveis confirmam o observado em
escala industrial, assim como nas simulagdes de Zhang e Whang (2010a; 2010b). Além
do mais, coque verde com maior teor de volateis, na faixa de 270 a 430 °C, necessitam
de mais ar terciario na primeira regido de injecdo, uma vez que o presente experimento
retrata a operagao do forno de calcinagao e logo, no periodo de estudo, foi necessario
aumentar a vazao de ar tercidrio A, para a manutencao/controle do posicionamento da
zona de calcinacao.

Semelhante ao discutido na secdo anterior, ha significativa influéncia na temperatura
de saida dos gases entre a vazao do ar terciario B (x2) com o material combustivel do
coque verde desprendido do sélido entre 430 e 590 °C (m3), com efeito de +92,36 °C
(+9,48 %) na temperatura de saida dos gases, quando se aumenta as variaveis do menor
para o maior nivel. Logo, coque verde com maior teor de volateis entre 430 e 590 °C,
necessita de mais ar tercidrio na regido para a manutencao/controle da temperatura de
saida dos gases. Além disso, a regido dos tubos de ar terciario B € considerada a regido
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em que se posiciona de forma ideal a zona de calcinagdo e, ao se comparar a mediana
e a amplitude do material combustivel de 430 a 590 °C das diferentes fontes de coque
verde, as que possuem menor mediana e maior estabilidade na presente fragdo, tornam-
-se as fontes mais estaveis para operagao do forno.

Similar ao discutido nas segoes anteriores, ha significativo efeito na temperatura de
saida dos gases entre a rotagdo do forno (x3) e a fragdo do material combustivel entre
270 e 430 °C (m2), quando se eleva as presentes varidveis do menor para o maior ni-
vel, com efeito de +53,09 °C (+5,45 %) na temperatura de saida dos gases. Tal efeito
pode ser explicado nas manobras de partida e/ou elevacdo de carga da unidade, em
que a vazdo de alimentacao de coque verde do forno é elevada gradativamente, junto
a rotagdo do forno e, assim que atingidas as temperaturas internas desejadas, a mistura
de coque verde € alterada, pois é normalmente utilizado apenas uma fonte de coque
para a partida das unidades de calcinagao.

Analogamente, ha significativo efeito isolado da rotacao do forno (x3) na temperatura de
saida dos gases, com efeito de +20,24 °C (+2,08 %), sendo este explicado conforme Bui,
Perron e Read (1993), em que a zona de calcinagdo ira se “espalhar” pelo comprimento
do forno, elevando assim a temperatura de saida dos gases.

Ha significativo efeito isolado da fracao entre 270 e 430 °C do VCM na temperatura
de saida dos gases, quando elevado do menor nivel para o maior nivel, com efeito de
+53,09 °C (+5,45 %). A elevacao da temperatura de saida dos gases se deve ao ajuste
do perfil de temperatura do forno em fungdo do aumento do material combustivel
volatil do coque na regido em que se inicia a combustao no interior do forno, e pela
variagdo normal dentro de uma mesma batelada ou pela adi¢gdo de uma fonte de maior
concentracao de voldteis.
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A vazdo do ar terciario A (x1) possui significativa influéncia na temperatura de saida
dos gases, com efeito de -45,38 °C (-4,66 %), quando o mesmo é elevado do menor
para o maior nivel. A elevacdo da vazao de ar terciario A ocasionando na redugdo
da temperatura de saida dos gases demonstra o deslocamento da zona de calcinagao
para a descarga do forno, efeito que pode ser explicado em funcao de dois fenome-
nos. O primeiro deles é de excesso de ar de combustdo na zona de mistura e inicio
da combustdo do material combustivel e, o segundo fendmeno, de pressurizagao do
forno que, quando combinados, ocasionam o deslocamento da zona de calcinagao
para a descarga. Logo, a elevagdo da vazao de ar tercidrio deve ser cuidadosamente
realizada, pois a presente manobra pode gerar o efeito contrario ao que normalmente
se busca nesse tipo de operacdo, de deslocamento da zona de calcinagdo em diregao
a alimentagdo do forno ou aumento da temperatura de calcinagao.

E possivel concluir que as principais varidveis de influéncia no perfil de temperatura
de fornos rotativos de calcinagdo do coque verde sdo as fragdes volatilizadas entre
270 € 430 °C (m2) e entre 430 e 590 °C (m3), entretanto com a interdependéncia com
a vazao de ar tercidrio A e B, respectivamente. O efeito calculado na temperatura de
saida dos gases, para ambas as varidveis, foi de +92,3 °C, ao se elevar as varidveis do
menor nivel para o maior nivel.

O método complementar de regressio CART e DOE proporcionou resultados quali-
tativos satisfatérios, pois foi possivel confirmar efeitos ja conhecidos no processo de
calcinacdo em fornos rotativos e na literatura, como a relagdo entre a rotacio do forno
e a vazao de ar terciario. De forma inédita, foi possivel observar a correlagdo entre os
hidrocarbonetos volatizados entre 270 e 430 °C e entre 430 e 590 °C, junto a rotagao
do ar terciario A e B, com a temperatura de saida dos gases do forno. O modelo do
processo de calcinacao por regressao CART resultou em uma correlagao com R? de
85,37% e desvio absoluto médio de 29,5 °C, para o modelo com 11 varidveis, e uma
correlagdo com R2 de 84,53% e desvio absoluto médio de 32,85 °C, para o modelo
com 5 variaveis, filtradas a partir do DOE, além de médias estatisticamente exatas aos
resultados medidos em campo, nos dois modelos, comprovando-se assim um excelente
método para previsdo do comportamento do processo. Entretanto, se observou uma
modelagem excessivamente generalista para a aplicagdo, pois, ao se complementar
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ao método de DOE, os resultados de diferentes experimentos derivaram em valores
iguais de resposta na temperatura de saida dos gases, fazendo assim com que os efeitos
calculados fossem exatamente iguais.

Logo, para a melhoria e continuidade da pesquisa, se sugere:

* A modelagem do processo de calcinagao com diferentes algoritmos de aprendizado
de méaquina, como neural networks, random forest etc;

e A andlise critica minuciosa dos dados, de forma a se remover por completo os
dados em periodos de falhas dos instrumentos e periodos transientes pds parada
do processo;

e Autilizagdo de um analisador termogravimétrico micrométrico, para maior precisao
na determinagdo da perda em massa dos volateis do coque, além da perda de massa
e composicdo dos volateis através de espectrometria de massa;

e A alteracdo das faixas de temperatura do material combustivel volatil do coque
verde da andlise termogravimétrica, de tal forma a se identificar a temperatura de
inicio da volatilizacdo dos hidrocarbonetos, assim como outras faixas de volateis
de interesse comercial;

e Adicionar a variavel granulometria do coque verde na andlise, uma vez que ha
efeito na velocidade liberacao de material combustivel volatil;

e Explorar o método em diferentes processos industriais, ndo apenas calcinagio de
coque verde em fornos rotativos.
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