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Modelowanie i badania doswiadczalne wymiany masy w ukfadach ciecz-gaz
w przeptywie Taylora w mikroreaktorze

Wstep

Mikroreaktory heterofazowe gaz-ciecz i ciecz-ciecz sa szeroko bada-
ne i coraz czgsciej stosowane. Ich podstawowa zaleta jest bardzo duza
powierzchnia migdzyfazowa, rzedu nawet 10 000 m’/m’. Ponadto ich
rozmiar charakterystyczny zawarty w przedziale od 10 um do 1 mm
powoduje wystgpowanie duzych gradientéw stgzen i temperatury. Obie
te cechy intensyfikuja wymiang masy, w szczegélnosci w uktadach wie-
lofazowych.

Hydrodynamika w uktadach ciecz-gaz rézni si¢ od hydrodynami-
ki aparatow wigkszych. Istnieja wymiarowe i bezwymiarowe mapy
przeptywu uzyskane w mikrokanatach. Wynika z nich, Zze najpopu-
larniejszym rezimem przeptywu jest, cechujacy si¢ duza stabilno$cia,
przeptyw Taylora. Wymiana masy w tym rezimie hydrodynamicznym
jest bardzo szeroko w literaturze prezentowanym przedmiotem badan.
W szczegolnosci wystgpowanie i problem aktywnosci cienkiego filmu
cieczy pomigdzy pgcherzem gazu a $ciana mikrokanalu jest szeroko
dyskutowany [Sobieszuk, 2012]. Obserwuje si¢ coraz szersze zastoso-
wania praktyczne mikroreaktoréw gaz-ciecz zaroOwno w wytwarzaniu
konkretnego produktu, jak i w metodach analitycznych.

W pracy przedstawiono poréwnanie prezentowanych w literaturze
korelacji do$wiadczalnych opisujacych wspotczynnik objgtosciowy
wnikania masy z wlasnymi wynikami dos§wiadczalnymi oraz z wyni-
kami uzyskanymi na drodze symulacji procesu wymiany masy w ukta-
dzie ciecz-gaz. Opracowanie prawidlowego modelu matematycznego
absorpcji z reakcja chemiczng w przeptywie Taylora umozliwi prawi-
dtowy dobor warunkow procesu.

Wymiana masy w przeplywie Taylora
w uktadzie ciecz-gaz

Mechanizmy wymiany masy wystepujace w przepltywie Taylora
przedstawiono na rys. 1.
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Rys. 1. Wymiana masy w przeptywie Taylora

W najbardziej ogélnym przypadku wymiana masy pomigdzy pgche-
rzem gazowym a ciecza odbywa si¢ w nast¢pujacy sposob:
(1) od pecherza do $ciany kanatu poprzez film,

(1a) od pecherza do filmu,

(1b) od filmu do $ciany;
(2) od pecherza do mostka cieczy;
(3) z mostka cieczy do $ciany kanatu poprzez film,

(3a) z mostka cieczy do filmu,

(3b) od filmu do $ciany kanatu.

Korelacje. W przypadku, gdy $ciana pokryta jest katalizatorem (czy-
li jest aktywna) obserwuje si¢ wszystkie wymienione mechanizmy.
W procesach z pasywna $ciang kanatu (bez unieruchomionego kataliza-
tora) obserwuje si¢ jedynie mechanizmy (1a) i (2).

W takim uktadzie na podstawie wynikow doswiadczalnych Bercic
i Pintar [1997] zaproponowali nast¢pujaca korelacje okreslajaca obje-
tosciowy wspodtczynnik wnikania masy (k;a):
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gdzie:
£ —zatrzymanie gazu,
ug, u; —predkosci pozorne odpowiednio gazu i cieczy.

Stosowanie tej korelacji nie jest proste, gdyz niezbgdna jest znajo-
mos¢ dhugosci pecherzy gazu (L) i mostkow cieczy (L;). Pomiar tych
charakterystycznych wielkosci przeptywu Taylora wymaga przezro-
czystego kanalu oraz szybkiej kamery zaopatrzonej w specjalny system
optyczny. W literaturze funkcjonuja korelacje zarowno teoretyczne jak
i do$wiadczalne, na podstawie ktérych mozna oszacowaé wartosci L
iL; [Qian i Lawal, 2006].

Podobne ograniczenia ma korelacja zaproponowana prze Vandu i in.

[2005]:
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gdzie: d — $rednica mikrokanatu.
Yue i in. [2007] zaproponowali korelacje, ktora nie jest ograniczona
znajomoscia hydrodynamiki przeptywu Taylora:

Shiad = 0»084R€%213Reg’937Sc2’5 (3)

gdzie:

a — powierzchnia migdzyfazowa,

D — dyfuzyjnos¢,
Reg=ugdps/ug — liczba Reynoldsa dla fazy gazowej,
Re;, =u;dp;/u; —liczba Reynoldsa dla fazy ciektej,
Sc;, =u/p D —liczba Schmidta dla fazy cieklej,
Sh; =k;d/D)  —liczba Sherwooda dla fazy ciekte;j.

Kolejna korelacja Yue i in. [2009] zawiera elementy hydrodynamiki

przeptywu:
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Przedstawione korelacje (1)+(4) otrzymano na podstawie anali-
zy wynikow badan doswiadczalnych szybkosci absorpcji w kanatach
o roznych rozmiarach i przekrojach oraz dla réznych uktadow fizyko-
chemicznych. Z tych powodow ogolne stosowanie prezentowanych ko-
relacji moze mie¢ pewne ograniczenia.

Badania doswiadczalne

Materialy i metody. Badano proces absorpcji CO, w wodnym bu-
forze weglanowym o sktadzie: 0,3 M KH,PO, i 0,3 M K,HPO,. Ab-
sorpcj¢ prowadzono w przeptywie Taylora w mikrokanale o przekroju
kotowym o $rednicy 0,4 mm i dlugosci 0,1 m [Sobieszuk i in., 2011].
Zastosowano metod¢ Danckwertsa do wyznaczenia powierzchni mig-
dzyfazowej i wspotczynnikéw wnikania masy. Jako katalizator reakcji
CO, z woda zastosowano podchloryn sodowy. Stala szybkosci reakcji
w zaleznosci od stgzenia jonu C1O™ zmierzono w absorberze ze strumie-
niem laminarnym. Badania przeprowadzono stosujac zmienne wartosci
przeptywow cieczy i gazu, wptywajac w ten sposob na dtugos¢ pgche-
rzy gazu i mostkow cieczowych, czyli w konsekwencji na powierzchnig
migdzyfazowa.

Porownanie wynikéw badan doswiadczalnych z warto$ciami k,a ob-
liczonymi z korelacji (1)+(4) w zaleznosci od pozornej predkosci prze-
ptywu dwufazowego (uzp = ug+u;) przedstawiono na rys. 2. Jak widac
rozbieznosci w wartosciach k;a sa duze.

Korelacje Yue i in. (Réwn. 3 i 4) przewiduja podobne wartosci dla
duzych predkosci pozornych rézniac si¢ w przewidywaniach dla mniej-
szych predkosci. Uzyskane warto$ci doswiadczalne wlasciwie oscyluja
pomigdzy warto$ciami z tych korelacji.
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Natomiast korelacje Bercica i Pintara [1997] oraz Vandu i in.
[2005] przewiduja zdecydowanie wigksze wartosci objgtosciowych
wspotczynnikow wnikania masy po stronie cieczy.

Wobec takich rozbieznosci w dalszej czgsci pracy zaprezentowano
wyniki symulacji procesu wymiany masy w przeptywie Taylora.

X wartosci doswiadczalne|
A Yue i wspot., 2007

O Vandu i wspoét., 2005
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Rys. 2. Porownanie warto$ci doswiadczalnych i obliczonych objgtosciowego wspot-
czynnika wnikania masy po stronie cieczy w mikrokanatach w zaleznosci od pozornej
predkosci przeptywu dwufazowego

Symulacje

Obliczenia pola przeplywu oraz stezenia prowadzono przy uzyciu
komercyjnego oprogramowania Ansys Fluent 14.0. Dwuwymiarowe
siatki obliczeniowe sktadaty si¢ z okoto 1 200 000 kwadratowych ko-
morek obliczeniowych.

W obliczeniach rozwiazywano jedynie rownania opisujace fazg cia-
gla, zakladajac stala objgtosc i staty ksztatt pecherza gazowego, okre-
Slone poprzez pomiary doswiadczalne [Sobieszuk i in., 2011].

Na powierzchni migdzyfazowej zatozono predkos$¢ osiowa réwna
predkosci pecherza gazowego ug, za$ predkosé promieniowa réwna 0.
Bezwymiarowe stezenie na powierzchni migdzyfazowej wynosito 1.
Predkos¢ cieczy na wlocie do uktadu wynosita ;. Zastosowane w obli-
czeniach parametry procesowe przedstawiono w tab. 1.

Tab. 1. Parametry procesowe symulacji

Seria | %o u, D-2109 u, 10° | Lge10° | L,10° | §-10°
[m/s] [m/s] [m7/s] [Pas] [m] [m] [m]
A | 0,580 | 0,046 | 1,636 1,100 3,50 0,17 1,027
B | 0556 | 0,092 | 1,548 1,150 1,53 0,40 1,074
c | 0556 | 0,183 | 1,504 1,176 1,58 0,34 1,173
D | 0,751 | 0,092 | 1,548 1,150 1,95 0,17 1,248
E | 0,737 | 0,183 | 1,763 1,031 1,60 0,20 1,233
F | 0,705 | 0270 | 1,629 1,100 1,48 0,31 1321
G | 0,705 | 0354 | 1,763 1,031 1,66 0,65 1334
H | 0672 | 0542 | 1,763 1,031 131 0,68 1,438

Ggstos$¢ roztworu przyjeto jak dla wody. Grubosé filmu cieczy ()
zostata obliczona na podstawie korelacji Schwartza i in., [1986]:

S __0.66Ca™ 5)
d 1+3,33Ca™"
gdzie:
Ca =y, (ug+u;)/o) — liczba kapilarna,
o — napigcie powierzchniowe wody.
Przyktadowe wyniki symulacji rozktadu bezwymiarowego stezenia
wewnatrz mikroreaktora zostaty przedstawione na rys. 3.
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Rys. 3. Rozktad bezwymiarowego st¢zenia wewnatrz mikroreaktora,
a) seria A, b) seria E, ¢) seria G

Na rys. 3 wida¢ réznicg pol stgzenia pomigdzy kolejnymi pgcherza-
mi gazu wystgpujaca w zalezno$ci od wielkosci pgcherza oraz odle-
glosci mostkdéw cieczowych. Mozna to zauwazy¢ porownujac serie E
i G (Rys. 3b i 3c). W przypadku serii E kolejny pgcherz omywany jest
symetrycznie, zas w przypadku serii G, za pecherzem pojawia sig wir,
powodujacy, ze kolejny pecherz omywany jest nierdbwnomiernie.

Porownanie wynikow do- 7
swiadczalnych 7 wynikami sy- 8 — ——
mulacji. Na rys. 4 przedstawiono _,
poréwnanie wartosci $redniego i 6 — -
objetosciowego  wspolezynnika .2,
wnikania masy po stronie cieczy - 4
wyznaczonego —doswiadczalnie E | =
i teoretycznego uzyskanego z ob- -
liczeh CFD. < 27 = m
Dla wigkszosci serii uzyskano ]
dobra zgodno$¢ wynikéw. Uzy- 0 LA

skane wyniki teoretyczne znajdu- 0 2 4 6 8
ja réwniez potwierdzenie w da-
nych literaturowych dotyczacych
modelowania CFD [Shao i in.,
2010].

Roznice migdzy wynikami
przedstawionymi na rys. 4 pojawiaja si¢ dla wyzszych wartosci pred-
kosci pozornej. Problem ten moze by¢ zwiazany z niedostatecznie ggsta
siatka numeryczna.

k,a do$wiadczenia [1/s]

Rys. 4. Porownanie wynikéw doswiadczal-
nych z wynikami symulacji

Whioski

Interesujace wnioski plyna z poréwnania wynikdw uzyskanych
z korelacji przedstawionych na rys. 2 z wynikami uzyskanymi z ob-
liczen CFD. Bardzo dobra zgodno$¢ otrzymano dla korelacji Yue i in.
[2007]. Wspomniana korelacja jako jedyna bierze pod uwagg zmien-
nos$¢ warunkow hydrodynamicznych panujacych w uktadzie.

Przeprowadzone obliczenia sa pierwszym etapem prac. Kolejnym
bedzie modelowanie uktadu wielofazowego z uwzglednieniem nieusta-
lonych warunkéw wymiany masy panujacych na powierzchni migdzy-
fazowe;j.
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