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Resumo

Na atualidade a producdo e a utilizacdo de DRI estdo aumentando nos paises
desenvolvidos, principalmente devido a reducéo do preco do gas natural e do sucesso
da nova tecnologia de extracao de gas de xisto. Os custos operacionais e 0s problemas
ambientais sao, efetivamente, os fatores tecnoldgicos importantes a serem considerados
na otimizacdo da producdo de DRI. Portanto, o teor de carbono do DRI tornou-se
essencial em virtude da capacidade de gerar energia quimica no banho de aco,
complementando assim a eletricidade em FEA, e as contribuicdes exotérmicas da
oxidacdo de Si e C nos conversores LD. Este trabalho faz parte de um programa
completo de cooperagcdo entre a companhia de mineracdo Samarco e o Grupo de
Siderurgia da PUC-RIio, lidando com as equacdes cinéticas da metalizacdo e
carburizacdo simultanea em fornos de reducdo direta. Para este efeito, o reator foi
dividido em trés zonas internas: Reducdo, Transicdo e zona de resfriamento. Além
disso, também foram consideradas trés regides concéntricas: periférica, média e centro.
A partir desses resultados, para um tipo de pelotas RD especifico, mistura de gases
utilizados nas instalacfes industriais e similar flui-dindmica do processo, as equacodes
cinéticas de metalizacdo e carburizacdo foram estabelecidas para cada zona. Um
programa computacional METCARB, totalmente baseado nessas equac¢des cinéticas, foi
entdo concebido. Finalmente, uma validacdo adicional procedeu-se tendo em conta
duas corridas operacionais industriais.

Palavras-chave: Reducao direta; Metalizacdo; Carburizacdo de DRI; Modelamento
matematico; Cinética; Fornos de cuba RD; Pelotas.

SIMULTANEUS METALLIZATION AND CARBURIZATION IN RD SHAFT FURNACES:
METCARB MODEL

Abstract
Nowadays the production and use of DRI are increasing in developed countries, mainly due
to the reduced price of natural gas and the success of the new shale gas extraction
technology. Operating costs and environmental problems are actually important
technological factors to be considered in optimization of DRI production. Therefore, the
carbon content of DRI has to be controlled, due to the ability to generate chemical energy in
steel bath, thus complementing the electricity in EAFs, and the exothermic reactions of Si
and C oxidation in the LD. This work is part of whole cooperation program between Samarco
Mining Company and the iron & Steelmaking Research Group of the Pontifical Catholic
University of Rio de Janeiro, dealing with the kinetic equations for the simultaneous
metallization and carburization in DR shaft furnaces. For this purpose the reactor was divided
in three regions: Reduction, Transition and Cooling zone. Additionally, were also considered
three concentric regions: peripheral, media and center. Using the results for a specific RD
pellet, gas mixtures used in the industrial plants and fluidynamic similarities of the process,
the metallization and carburization kinetic equations were stablished for each zone. A
computational program-METCARB, fully based in those kinetic equations, was then
conceived. Finally, the further validation was proceeded taking into account two industrial
operational results.
Keywords: Direct reduction; Metallization; DRI carburization; Mathematical modeling;
Kinetics; DR shaft furnace; Pellets.
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1 INTRODUCAO

Na atualidade, as tecnologias mais importantes baseadas em gas para produzir DRI
em forno de cuba, tais como os processos MIDREX e HyL, estdo contribuindo com
mais de 79% da producdo mundial DRI (74,6 milhdes de toneladas em 2014).

Em geral, a produtividade da fabricacéo de ferro depende fortemente do controle dos
parametros operacionais e da redutibilidade do minério de ferro. Embora a cinética
de reducdo dos 6xidos de ferro com C, CO e H:2 ja tenham sido extensivamente
estudadas, ha falta de dados que compreendem as misturas gasosas
CO-C0O2-H2-H20-CH4 gerada pela reforma do gas natural, ainda permanece
[1,2,3,4 ]. Isto acontece particularmente em condi¢cdes que simulam o gas de sopro
que é injetado através das ventaneiras do forno RD. Além disso, € conhecido o
papel fundamental desempenhado pelo teor de carbono no banho de aco liquido
como uma fonte de energia quimica [5,6] a fim de diminuir a energia elétrica usada
no FEA e o custo do aco. Esta abordagem levou a algumas praticas operacionais
importantes, tais como o carregamento do reator com DRI com alto teor de carbono
e DRI quente (HDRI) diretamente do forno.

O presente trabalho esta direcionado para obter um conjunto de equacdes cinéticas
experimentais, abrangendo a metalizacdo de pelotas, geracdo de fuligem e
carburizacdo de DRI [10, 11], considerando as trés principais regifes internas de um
reator de cuba RD: Reducédo (ZR), Transicdo (ZT), e zona de Resfriamento (ZA).
Além disso, os testes em laboratorio foram conduzidos utilizando pelotas RD tipicos
e parametros operacionais industriais, planejada com base em uma andlise
estatistica fatorial. Finalmente, a fim de simular uma producédo DRI real no forno de
cuba, um programa computacional foi concebido e aplicado a dois casos de estudos
(AeB)[12].

2 MATERIAIS E METODOS

Na tabela 1 apresenta-se a caracterizacdo das pelotas RD. Para os testes foram
amostradas 2 kg de pelotas e carregadas na retorta metalica cilindrica
(125x810mm), acoplado a uma termo-balanca. Os parametros do teste estdo
listados na tabela 2 e o conjunto do equipamento experimental ilustrado na figura 1,
assim como o esquema do forno de reducéo direta.

Tabela 1. Composicéo e caracteristicas das pelotas RD

cgr:g:ii:ﬁﬁis Composicédo (%) Caracteristicas
Fe tot 68.01 Basicidade binaria 0.56
FeO 0.10 Porosidade 0.316
SiO2 1.17 Granulometria 50% 10 -12.5 mm
Al203 0.41 50% 12.5 -16 mm
CaO 0.66 Volateis 0.04
MgO 0.24
P 0.04
S 0.002

De modo a estabelecer uma base estatistica para as experiéncias que envolvem a
formulagdo cinética na zona ZR do reator, uma andlise fatorial foi realizada,
escolhendo os seguintes parametros:

e Temperatura (Tmin=500, Tmax= 900°C)

e Press&o (pmin = 1,2 pmax=2,5atm)

* Contribuicdo técnica ao 46° Seminario de Reducdo de Minério de Ferro e Matérias-primas, 17°
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e Vazao (Qmin=60, Qmax=90NL/min)

e Composicdo de gas (gas de topo, gas de sopro)

Tabela 2. Pardmetros operacionais

ZONA DE REDUCAO

Variaveis Gas de topo (regido sup.) | Gas de sopro (regido inf.)
Temperatura, °C 500 900
Presséo, atm 1.2 2.5
Vazéo, NL/min 60 — 90 60 — 90

CO 19% CO 32%

CO2 15% CO2 3%

Composigédo do gas H2 39% H2 53%

H20 23% H20 7%

CHa 4% CHa4 5%

ZONA DETRANSICAO

Varidveis Gas natural (NG) (periferia ) Gas off-Take (OTG) ( centro)

Temperatura, °C 700 600
Presséo, atm 2.5 25
Vazéo, NL/min 50 50

CO 0.0% CO 1.7%

CO2 0.9% CO2 0.8%

Composic¢éo do gas H2 0.0% H2 11.8%

H20 0.0% H20 9.20%

CH4 96.9% CH4 71.1%

ZONA DE RESFRIAMENTO

Variaveis Gas off-Take (OTG) Gas mixed (MxG)
(regido sup.) (regibes meio/baixa )
Temperatura, °C 600 500 — 250
Presséo, atm 1.2 1.2
Vazéo, NL/min 50 50
CO 1.7% CcO 1.5%
CO: 0.8% CO2 0.8%
Composicédo do gas H2 11.8% H2 10.3%
H20 9.20% H20 4.1%
CHa 71.1% CHa 78.2%
Centro (11%Vol)
Meio (33%Vol) l
Periferia (56%V0I)—E* * Y 500°C
Termo balanga,
. Termonar
Gas exaustdo Ve Mistura gasosa para 900°C
reducdo/carburizacdo Zona de Transicad 200°C
- Misturador 600°C
Retorta externa = !
Retorta interna = | Resfriamentp
elotas ™| I 250°C
p IRRARY |
/ 2 2 4 E
Grelha C 07 co N, ; .
1 60°C

Figura 1. Equipamento experimental e o esquema do forno RD

* Contribuicdo técnica ao 46° Seminario de Reducdo de Minério de Ferro e Matérias-primas, 17°
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3 RESULTADOS E DISCUSSAO

As experiéncias na ZR conduziram a geragao das curvas mostradas na Figura 2, 3,
4 e 5, sendo GR o "grau de reacao global", expressa por:

GR = Mi M x 100 (1)
M;x(0.429Feto1—0.112Fe0)
Onde: M; : peso da pelota inicial;
Ms Peso Final;
FeO wustita %;
Fe o : Ferro total %;

0.429 e 0.112: coeficientes (oxigénio removivel / ferro)

Em relacdo as Figuras 2, 3 e 4, devido as condi¢des termodinamicas desfavoraveis,
ndo foi observada a precipitacdo de carbono. No entanto, a experiéncia relativa a
Figura 5 evidenciou uma precipitacdo de carbono significativa, configurando um
processo simultdneo com a reducao. Além disso, uma caracteristica importante foi
esclarecida no mecanismo de precipitacdo de carbono: um tempo de incubacao que
corresponde a um grau de reducado critica, relacionada com a geracdo de ferro
metalico. Por outro lado, dependendo do tipo alotrépico do ferro metalico formado,
um efeito catalitico forte ou fraco na reacdo inversa de Boudouard pode ser
observado. Finalmente, na Figura 5, os pontos pretos redondos definem a variacao
liguida da reducdo (medidos experimentalmente), enquanto que a curva em
tracejado representa a formacdo de fuligem catalisada pelos nucleos de ferro
metélico e a curva em (ponto-tracejado) a o progresso da reducéo da pelota.

7ona de reducaon. condicio isotérmica. 500°C
100 - .

50 Vazao: 60NL/min Vazao: 90NL/min .
GR, % ] 7

40 4

20 H B

0 50 100 150 200 250 0 50 100 150 200 250
Tempo, (minutos) Tempo, (minutos)

Figura 2. Grau de Reacdo Global versus tempo (gas de topo; centro; 500°C; 1.2 atm)

Zona de reducao. condicao isotérmica. 700°C

100 -
80 - |
GR, % 60 A Vazdo: 60NL/min ] Vazé&o: 90NL/min
40 4 |
[ ]
20 4 |
D ' ! T T ! T T T T 1
0 50 100 150 200 250 g 50 100 150 200 50
Tempo. (minutos) Tempo. (minutos)

Figura 3. Grau de Reacédo Global versus tempo (gas de topo; periferia; 700°C; 1.2 atm)
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Zona de reducio. condicdo isotérmica. 900°C
100 1

GR, % 60 4 Vazédo: 60NL/min 1 Vazao: 90NL/min
40 4

20 A

0 SIO ‘160 15|O 260 250 0 5IO 160 150 ZLI}O 250
Tempo. (minutos) Tempo. (minutos)
Figura 4. Grau de Reacéao Global versus tempo (gas de sopro; periferia; 900°C; 2,5 atm)

7ona de rediicio. condicio isotérmica. 700°C

100 - =
Vazéao: 60NL/min -0 Vazao: 90NL/min

80 1 ./. | ./.

GR, %

0 50 100 150 200 250 ¢ 50 100 150 200 250
Tempo. (minutos) Tempo. (minutos)

Figura 5. Grau de Reacdo Global versus tempo (gas de sopro; periferia; 700°C; 2,5 atm)

A Figura 6 apresenta os resultados experimentais da carburizacdo do DRI na ZR,
mostrando o efeito catalitico da fase alotrépica do ferro, a influéncia da temperatura
e a composicao do gas. Para ambos os tipos de gases, gas de topo e gas de sopro,
foi definido um fator de carburacao, fc, expresso por (pco + pcra) / Protal.

10,000 |
© Bustle, Center, 500°C, fc=0.37
0O Bustle, Periphery, 900°C, fc=0.37
A Top, Center, 500°C, fc=0.23
< Top, Periphery, 900°C, fc=0.23

B

!

1,000 4

2 Gés de sopro
o
©
No,100 |
S
S
o
S
]
o
0,010 4 as de topo
0,001 T T T 1
0,0 1,0 2,0 3,0 4,0

Tempo, (horas)
Figura 6. Carburizagdo do DRI para a Zona de Reducao-ZR
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A Figura 7-(a) representa os resultados da carburizacdo na regido da periferia da
zona de Transicdo ZT, mostrando a influéncia da temperatura quando o gas natural
atua como reagente. A Figura 7-(b) representa a posicdo do centro da zona de
transicdo que mostra o efeito da temperatura para o caso do gas off-take (OTG).

100.00 7 10,0 A
(a) Periferia ©850°C (b) Centro
Gés natural ATOCC | 5, .
De0'C ’ Gas off-take
1000 dl—mt—+ | =T ¥ | L B e & _____]
od 0300°C = A )
S o 20 et B o
© -
N o (@)
'S 100 1 E T TSR R S SR L ANNE N
jo] (=] ,«O"_
T
(@] 0.5
0.10 1 ——————— = = Jededd
o] [e} PN S 1 O O s 500°C
STV J-5=F- 600°C
0.01 , , , , ; ; ; 01 ‘ ‘ ‘ ‘ I ‘
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 1.4 0,0 0,5 10 1,5 2,0 2,5 3,0
Tempo, h Tempo, h

Figura 7. Carburizagédo do DRI na Zona de Transi¢cdo — ZT

A Figura 8 ilustra a carburizacdo na zona de resfriamento-ZA, para as duas
situacdes sequenciais caracteristicas desta zona: de inicio o efeito do gas off-take
(OTG), na parte mais alta da ZA e, posteriormente, do gas mixed (MxG), nas partes
mais baixas da zona.
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Figura 8. Carburizagdo do DRI na Zona de Resfriamento — ZA.

3.1 Equacdes da Zona de Reducao — ZR

Com base nas experimentacbes foram concebidos o0s seguintes
eguacionamentos:

3.1.1 Reducéo das pelotas
Req = B (1 —e7V/7) (2)

* Contribuicdo técnica ao 46° Seminario de Reducdo de Minério de Ferro e Matérias-primas, 17°
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Onde: R red : fracdo de reducéo
B : coeficiente de saturacéo
T parametro da escala temporal.
t: tempo.

3.1.2 Precipitacéo de carbono
RppC = kg( t— tinc) (3)

Onde: R ppc: fracdo de precipitacédo de carbono
tinc : tempo de incubagéao
kg : coeficiente de transferéncia de massa.

Abaixo estéo listados os valores calculados para os parametros das equacoes (2)
e (3), obtidos do banco de dados experimentais da ZR:

B=94 1=40.82 min

kg=0.2362 %.min! tine = 17,89 min

3.1.3 Carburizacao do DRI na ZR

(%C); =AX[1— e Etnc/T] (4)
Onde: A = exp{(ag X f. + By) X 103/T + B} (5)
tine = {(m X 103/T) + n}/f. (T em K) (6)

Do banco de dados da carburizagdo do DRI na zona ZR, os seguintes valores foram obtidos
das experiéncias:

t=1.32h

tincsoo°c) = 0.30 h tincooocc) = 0.80 h

A(0=60 NL/min,T=500°c) = 0.16 A(0=90 NL/min, T=500°C) = 3.46
A(@=60 NL/min,T=900°c) = 0.10 A(Q=90 NL/min,T=500°C) = 2.70

3.2 Equacdes da Zona de Transicao - ZT

Para expressar a carburizacdo do DRI pelo gas natural na periferia da ZT, a
seguinte equacéao foi concebida:

(%C) = (Cy) + Z X t™ X e""/(fé/2 T) (7)

Sendo: C, : contetdo de carbono na fronteira ZR - ZT
Z : coeficiente pré-exponencial.
n : expoente caracteristico.
t: tempo.
K : par@metro de escala de temperatura, K.
fc : fator da carburizacéo.
T : temperatura absoluta, K

Da série de experiéncias foram obtidos, em seguida, os valores abaixo:

Z=1903
Kk =5727 K
n=0.75 + 0.25 tanh{ (T — 863) / 61 }

* Contribuicdo técnica ao 46° Seminario de Reducdo de Minério de Ferro e Matérias-primas, 17°
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Quanto a carburizacdo do DRI pelo gas off-take (OTG), no centro da zona ZT:

(%C); = (Co) + a x (1 —e™%) (8)
103 AE
In(a) = 2= x (?) +a, (9)
Sendo C, : conteudo de carbono na fronteira ZR - ZT
o f(T)
T : temperatura, °C
t: tempo, h

8, ag, AE/P : 4.03, 23.2, -3.7 respectivamente.

3.3 Equacdes da Zona de resfriamento - ZA
A equacéo obtida para a carburizacédo do DRI, tanto para a periferia como centro,
para o gas OTG inicialmente e MxG posteriormente, é mostrada abaixo:

(%C)¢ = (Co) + a x (1 — e~ %) (10)
3
In(a) = % X (AITE) + ay (12)
Sendo C, : contetdo de carbono na fronteira ZR - ZT
o f(T)
T : temperatura, °C
t:tempo, h
8, ag, AE/P : dependem da posicao do forno (periferia, Centro), como indicado na
tabela 3.
Tabela 3 coeficientes da carburiza¢do na ZA
Parametros  Centro-ZA Periferia-ZA
-AE/R -3.740 -2.16
Og 23.184 20.89
) 4.028 4.61

3.4 Estudos de Casos:

Com base nas equacBes anteriormente descritas, foi desenvolvido um programa
computacional “METCARB”, o qual, utilizando dados industriais reais fornecidos por
empresas expressivas do setor, foi validado com base nas informacdes das tabelas 4 e 5.

Tabela 4 Dimensdes e condi¢des operacionais dos fornos em estudo

Estudo de caso A B Unid.
. Diametro Supgrior 47 5.5
Dimenso6es do forno Inferior 0,4 0,4 m
Altura 20,7 21,1
Dados da pelota Tabela 1
L 110 140 tori/h
Dados de processo: Produtividade 150 191 tratedh
Top gas 343 343
ZR regido superior 824 800
. ZR nivel das ventaneiras 964 900 o
Medida de Temperaturas 7T 796 750 C
ZA 480 490
Descarga 60 60
Consumo de gas Tabela 2
Bustle 1290 1642
Forno ZT NG 22 29 Nm3/ tor
ZA MxG 520 660

* Contribuicdo técnica ao 46° Seminario de Reducdo de Minério de Ferro e Matérias-primas, 17°
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Tabela 5 Dados de processo dos fornos em estudo

Estudo de caso A B Unid.
. . 110 140 tor/h
Dados de processo:  Produtividade 150 101 tyose/h
Metalizagao 94.8. 92.8 o
DRI Carburizacéo 2.67. 2.29 &
Tempo de residéncia 6.28 7.17 h

Para a andlise de validacdo os seguintes “outputs” gerados pelo METCARB foram
considerados:
Perfil de Tempo&Temperatura Perfil da Reduc3o Perfil da Carburizagdo

Tempo, min ——»
100 0 0 0 00 200

—_—00

Periferia
Meio
Centro
kY Media
\ Tempo
i e ZR

w— A

& & »
o ° °

<+—— Z(profundidade), m

8

1
a0 &N 00 00 209 00 L] 0L 0L 00 0 20 30 40
Temperature ("C) GM.% — UC —,
Figura 9 Resultados do programa METCARB para o caso A.
Perfil de Tempo&Temperatura Perfil da Reduc&o Perfil da Carburizacdo
Tempo, min ——————s
2 120 220 0 «0
— 00 - . — i 4 " 2t
Periferia
Meio
Centro
1I\ﬂedia
. empo
1 a2
ZT
€0 — ZA
L2 x N e e R e e i e e i

160

"o

<«—— Z (profundidade), m

"o an

&0 o0 0 1000 99 20 «Q0

Temperature (*C) ——— GM., % > oo 5

Figura 10 Resultados do programa METCARB para o caso B.
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Os valores de metalizacéo e carburizacdo médios obtidos pelo programa METCARB
foram muito proximos dos valores industriais em ambos os casos dos estudos (A e
B), Como pode ser percebido na Tabela 6.

Tabela 6 Valores dos resultados (%GM, %C) modelado vs Industrial

Metalizagdo média Case A CaseB
METCARB 95.9% 93.0%
Industrial 94.8% 92,8%
Carburizacdo média

METCARB 2.8% 2.33%
Industrial 2.67% 2.29%

4 CONCLUSAO

Os resultados permitiram as seguintes conclusoes:

+ Constatou-se que a carburizacdo do DRI ocorre simultaneamente com a
metalizacdo dos 6xidos de ferro e que, dependendo da temperatura e composi¢ao
dos gases, pode também ocorrer precipitacdo de finos de carbono.

+ Devido as diferencas dos fatores de reducdo na ZR, o DRI da periferia se
apresentou mais metalizado do que o do centro, ocorrendo fenbmeno contrario
quanto a carburizacao;

* Nas condi¢cdes experimentais estudadas, os valores médios obtidos para a
carburizacdo e a metalizacdo, no final da ZR, variaram entre 0,4 - 0,7%C, e 92% -
97%, respectivamente;

+ Para os casos simulados, observou-se que as regides periférica e média da ZT
sempre carburizaram mais, atingindo valores na faixa de 2,0 — 4,0% C. No centro
o conteudo de carbono se manteve na faixa 0,5 - 1,0% C,;

* As situagcbes modeladas pelo METCARB mostraram  significativas
descarburizagdes do DRI ao entrar na ZA, seguido de uma estabilizagcdo no seu
teor de Carbono, mantendo-se praticamente constante até o0 seu
descarregamento; na faixa de 2,33 - 2,8 %C.

« Com base nos resultados de validacdo apresentados na tabela 6, pode-se
concluir que o modelo METCARB simulou com boa precisdo a metalizagéo e
carburizacdo do DRI nas trés zonas do forno (ZR, ZT e ZA), 0 que o credencia
para também ser usado como modelo de controle de fabricacdo de ferro esponja
em fornos de cuba.
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