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Wyznaczono eksperymentalnie podstawowe parametry hydrodynamiczne reaktora trojfazowego, pra-
cujacego przy cyklicznie zmiennym zasilaniu zloza ciecza prowadzonym metoda BAZA-IMPULS . Opra-
cowano roéwnania korelujace zmierzone warto$ci parametrow hydrodynamicznych w zaleznosci od
parametrow operacyjnych reaktora i fizykochemicznych wiasciwosci cieczy. Wyniki eksperymentow
potwierdzaja, ze testowany sposob zasilania ztoza ciecza moze wptyna¢ korzystnie na przebieg procesow
prowadzonych w tego typu reaktorach.

The basic hydrodynamic parameters of a trickle bed reactor operating at the so-called SLOW MODE
of the BASE-IMPULSE periodic liquid feeding were determined experimentally. The experimental data
were the correlated depending on the operational parameters of the reactor and physicochemical proper-
ties of the liquid phase. The results of the experiments showed that the tested way of the bed feeding with
liquid may be advantageous for the processes carried out in such type of reactors.

1. WPROWADZENIE

Reaktory trdjfazowe ze staltym ztozem (ang. Trickle Bed Reactor, TBR), pracu-
jace przy wspotpradowym przeptywie gazu i cieczy w dot kolumny, sa szeroko stoso-
wane w przemysle naftowym, chemicznym i petrochemicznym (katalityczne procesy
hydrooczyszczania i uwodornienia ropy naftowej, olejow smarowych, zwiazkoéw ni-
trowych czy karbonylowych) oraz w procesach biochemicznych (np. utlenianie zanie-
czyszczen w $ciekach). W tego typu aparatach przerabiana ilo§¢ surowca liczona jest
w milionach ton, a zatem kazda zmiana sposobu ich pracy, zwigkszajaca wydajnosé
badz selektywnos¢ prowadzonych procesow, daje wymierne korzysci ekonomiczne.
Poprawg efektywnosci tego typu reaktorow mozna uzyskaé, w zalezno$ci od rozpa-
trywanego procesu, poprzez zmiang rezimu hydrodynamicznego pracy aparatu, pod-
wyzszenie cis$nienia i/lub temperatury, lub tez zmiang sposobu przeptywu faz



16 A.GANCARCZYK 1 Inni

(wspotprad Iub przeciwprad). Jedna z metod zintensyfikowania procesu moze by¢
rowniez cykliczne zmienianie w czasie parametrow wlotowych, np. stezenia reagen-
tow, temperatury reagentoOw, natezenia przeptywu fazy cieklej lub gazowej [1].
W latach osiemdziesiatych dwudziestego wieku zainteresowano si¢ mozliwo$cia
zwigkszenia wydajnos$ci badz selektywnos$ci procesow prowadzonych w reaktorach
trojfazowych poprzez periodyczna zmiang nat¢zenia przeptywu fazy cieklej [2—4].
Przeptyw taki realizowany moze by¢ albo przez okresowe zatrzymanie przeptywu
cieczy przez reaktor (metoda ON-OFF), albo modulacjg jej przeptywu pomigdzy ma-
1a, ale nie zerowa, i duza warto$cig natgzenia przeptywu cieczy zasilajacej ztoze (me-
toda BAZA-IMPULS).

Szybkos$¢ wielu procesow przemystowych kontrolowana jest transportem masy
ciektego reagenta do powierzchni kontaktu. Dla tych procesow istotne jest dobre roz-
prowadzenie cieczy po powierzchni czastek katalizatora w celu uniknigcia suchych
miejsc na jego powierzchni. Reaktory dla tego typu proceséw powinny wigc pracowaé
przy wysokich predkosciach masowych gazu i cieczy, najlepiej w rezimie przeptywu
pulsacyjnego (ang. Pulsing Flow, PF), bowiem wowczas stwierdzono nawet o 60%
wyzszy stopien konwersji o-metylostyrenu, niz uzyskiwany w rezimie przeptywu
struzkowego [5]. Jak wykazano w literaturze, alternatywa moze byé prowadzenie
procesu przy nizszych $rednich predko$ciach fazy cieklej, zmienianych cyklicznie
metoda BAZA-IMPULS. Prowadzenie procesu tag metoda powinno by¢ preferowane
dla procesow kontrolowanych transportem ciektego reagenta do powierzchni kontaktu
[5-7]. Jesli dodatkowo proces taki prowadzony bedzie w rezimie przeptywu pulsacyj-
nego wymuszonego zmiennym przeplywem cieczy (ang. Liquid Induced Pulsing
Flow, LIPF), co oznacza, ze w impulsie cieczy generowane sg naturalne pulsy, wow-
czas proces transportu masy w fazie cieklej jest dodatkowo intensyfikowany, co po-
twierdzily wyniki przedstawione w pracach [5-6].

Do projektowania, przenoszenia skali oraz prawidtowej eksploatacji przemysto-
wego reaktora trojfazowego z modulowanym przeptywem fazy cieklej konieczna jest
znajomos$¢ wielu parametrow hydrodynamicznych reaktora (rezim pracy, zawieszenie
cieczowe, spadki cisnienia, stopien zwilzenia ztoza) oraz kinetycznych (wspotczynni-
ki wnikania masy i ciepta) [8]. Doniesienia literaturowe dotyczace parametrow hy-
drodynamicznych reaktoréw pracujacych przy periodycznie zmiennym zasilaniu jedna
z faz realizowanym metodqa BAZA-IMPULS sg raczej skromne [9-20], a zawarte
w nich wnioski sa przede wszystkim wnioskami jako§ciowymi, a nie iloSciowymi.
Jedynie w pracach [12-16, 20] podjgto proby ilosciowego ujgcia tych parametrow.

Przedmiotem badan byla zatem szczegdtowa analiza parametréw hydrodyna-
micznych reaktora trojfazowego ze stalym zlozem, pracujacego w rezimie wymuszo-
nego przeptywu pulsacyjnego prowadzonego metoda BAZA-IMPULS. Eksperymenty
wykonane dla rezimu GCF i PF stanowily baz¢ poréwnawcza.
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2. INSTALACJA DOSWIADCZALNA

Glownym elementem instalacji doswiadczalnej (rys. 1) byta kolumna o $rednicy
0,057m i wysokosci 1,4m wykonana z przezroczystego polichlorku winylu. Kolumna
wypetniona byta kulkami szklanymi o $rednicy 3mm (£=0,38; a=1240 m™'), usypany-
mi na wysokos$¢ 1,373m.

Rys. 1. Schemat instalacji do§wiadczalnej: 1 — butla z gazem, 2 — rotametry gazowe, 3 — zbiornik wy-
réwnawczy, 4 — kolumna z wypehieniem, 5 — celki konduktometryczne (E1 + ES), 6 — zestaw do akwizy-
cji danych, 7 — zbiornik cieczy, 8 — rotametry cieczowe, 9 — wymienniki ciepta, 10 — pompy, T — pomiar
temperatury, P — pomiar ci$nienia, DPT — ré6znicowy miernik cisnienia, ZE — zawory elektromagnetyczne,
Z7 — zawory zwrotne
Fig. 1. Scheme of experimental set-up: 1- nitrogen cylinder, 2 — gas flow meters, 3 — dampener, 4 —
packed column, 5 — conductivity cells, 6 — data acquisition, 7 — liquid tank, 8 — liquid flow meters, 9 —
thermostat, 10 — liquid pumps, ZE — electromagnetic valve, ZZ — check valve

Faza gazowa (azot) podawana byta w sposob ciagly na szczyt kolumny. Ciecz
doprowadzana byla na szczyt kolumny za pomoca dwoch oddzielnych nitek (baza i
impuls). Obie nitki wyposazone byly w uktad zaworéw elektromagnetycznych stero-
wanych przekaznikiem czasowym, ktory pozwalat regulowac czas trwania malego i
duzego natezenia przeptywu cieczy w kolumnie. Naprzemienna praca obu nitek po-
zwalata na otrzymanie zadanego, cyklicznego przeptywu cieczy, ktory opisywany jest
za pomoca czterech parametrow: predkosci cieczy w impulsie (wy;p) i czasem jego
trwania (t;,) oraz predkosci cieczy w bazie (wyy) 1 czasem trwania bazy (t,), co sche-
matycznie przedstawiono na rysunku 2. Jako fazg ciekla stosowano roztwory o rdznej
gestosei, lepkosei i napigciu powierzchniowym (Tabela 1). Pomiary prowadzono dla
ci$nienia bliskiego ci$nieniu atmosferycznemu w temperaturze ok. 25°C.

Wartosci zawieszenia cieczowego okreslano metoda konduktometryczna. W tym
celu w kolumnie rozmieszczono réwnomiernie 5 celek konduktometrycznych (co
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0,225m), z ktorych rdéwnoczesnie zbierano i zapisywano w pamigci komputera sygnat
elektryczny, odpowiadajacy zmianie przewodnictwa dwufazowej mieszaniny gaz-
ciecz ptynacej przez kolumng.

METODA "BAZA - IMPULS"
A
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Rys. 2. Sposob prowadzenia oraz parametry charakteryzujace cykliczne zasilanie ztoza ciecza
Fig. 2. The mode of operation and parameters characterizing the cycling flow of fluids through the bed

Tabela 1. Wiasciwosci fizykochemiczne roztwordéw stosowanych w badaniach (t =21 °C)
Table 1. Physicochemical properties of the solutions used in experiments (t =21 °C)

Nr Faza ciekta Gestosc Lepkos¢ Napigcie powierzchniowe
[kg/m’] -10°[Pa-s] -10° [N/m]
1 | woda 999.,8 1,04 72,4
2 | r-r gliceryny (ok. 30% wag.) 1072,2 2.5 72,0
3 | r-r gliceryny (ok. 45% wag.) 1111,8 4,14 68,8
4 | r-r metanolu (ok. 24% wag.) 960,1 1,64 45,8

Wartoséci parametrow ruchowych reaktora, przy ktoérych nastgpuje zmiana hydrody-
namicznego rezimu pracy aparatu, wyznaczano dwiema metodami: wizualna — obser-
wujac pracujace ztoze przez przezroczysta Sciang kolumny, oraz konduktometryczna —
analizujac sygnaly z celek konduktometrycznych. Obie metody dawaty zgodne wyni-
ki. Spadek ci$nienia gazu w ztozu mierzono za pomoca ré6znicowego piezoelektrycz-
nego miernika ci$nienia, z ktorego sygnat zapisywany byl w pamigci komputera.

Eksperymenty prowadzono metoda cykli wolnych (SLOW MODE), tzn. czasy
poszczegolnych cykli sa na tyle dlugie, ze pomigdzy kolejnymi przelaczeniami reaktor
osiaga stan pseudoustalony [21, 22].
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3. WYNIKI EKSPERYMENTOW
3.1. ZMIANA REZIMU HYDRODYNAMICZNEGO

Poprzez odpowiedni dobdr predkosci cieczy zraszajacej ztoze w poszczegdlnych
cyklach, operacje periodyczne mozna prowadzi¢ w dwoch réznych rezimach hydro-
dynamicznych [23]:

—  ciaglych fal uderzeniowych (ang. Continuity Shock Waves — CSW), w ktorym
zarowno predkosei cieczy w bazie jak 1 w impulsie znajduja si¢ w obszarze pred-
kos$ci odpowiadajacym rezimowi przeptywu struzkowego,

— wymuszonego przeplywu pulsacyjnego (ang. Liquid Induced Pulsing Flow,
LIPF), gdy predkos¢ cieczy w impulsie znajduje si¢ w obszarze predkosci odpo-
wiadajacym rezimowi przeplywu pulsacyjnego (ang. Pulsing Flow, PF), w bazie
— W obszarze rezimu przeptywu struzkowego (ang. Gas Continuous Flow, GCF),
natomiast tzw. $rednia barycentryczna predkos¢ cieczy (wyg) odpowiada rowniez
warto$ciom charakterystycznym dla rezimu przeptywu struzkowego.

Dla prawidtowego prowadzenia procesu niezbedna jest znajomos¢ rezimu hy-
drodynamicznego, w ktorym pracuje reaktor. Konieczne byto zatem wyznaczenie
obszaru wystgpowania rezimu LIPF SLOW, tj. zakresu zmian predkosci fazy gazowe;j
1 cieklej ograniczonej z jednej strony linig zmiany reziméw GCF/PF a z drugiej strony
— CSW/LIPF SLOW (rys.3).
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Rys. 3. Linie zmiany reziméw GCF/PF i CSW/LIPF SLOW (t,=20s, t;;=20 — 1s). Uktad: azot - roztwor
gliceryny 30%

Fig. 3. Transition lines GCF/PF and CSW/LIPF SLOW (t,=20s, t;,=20 — 1s). System: nitrogen — glycerol
solution 30%

Analizujac otrzymane mapy przeptywu stwierdzono, ze — niezaleznie od wlasci-
wosci fizykochemicznych fazy ciektej — dla periodycznie zmiennego zasilania ztoza
faza ciekta, realizowanego metoda SLOW, rezim przeptywu pulsacyjnego uzyskiwany
jest przy mniejszych $rednich wartosciach predkosci cieczy niz przy ustalonej pracy
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kolumny, co zgodne jest z wnioskami przedstawionymi w pracach [12, 13, 16-18, 20].
Poprzez odpowiedni dobdr predkoscei cieczy w bazie i w impulsie oraz czaséw ich
trwania, mozna znacznie poszerzy¢ zakres parametrow ruchowych reaktora korzyst-
nych dla intensyfikacji jego pracy. Nie nalezy jednak zapominaé, ze $rednia warto$é
predkosci cieczy zalezy zaroéwno od predkosci cieczy w bazie 1 w impulsie, jak i cza-
sOw ich trwania, a zatem kazda zmiana jednego z tych parametrow zmienia warto$¢
Wig. Stwierdzono ponadto, ze dla czasu trwania impulsu cieczy tj, = 10s, a w przy-
padku roztworu gliceryny o stgzeniu 45%, juz dla t;, = 5s, niezaleznie od czasu trwa-
nia bazy, predko$¢ gazu niezbgdna dla wyindukowania w ztozu naturalnych pulsacji
przestaje zaleze¢ od czasu trwania impulsu cieczy, co na rys. 3 zaznaczono zaciem-
nionym obszarem. Warto$¢ predkosci fazy gazowej jest wowczas bliska predkosci
gazu na linii zmiany rezimu GCF/PF dla predkosci zraszania réwnych predkosci cie-
czy w impulsie (w;,), co zgodne jest z wynikami przedstawionymi w pracach [13, 17,
18], a co przedstawiono na rysunku 4.
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Rys. 4. Wplyw czasu trwania impulsu cieczy na predkos¢ gazu niezbedna dla uzyskania zmiany rezimu
CSW/LIPF SLOW
Fig. 4. Effect of impulse time duration on the necessary gas velocity for the regime change CSW/LIPF
SLOW

Czas trwania bazy (t,) nie ma wptywu na warto$¢ predkosci gazu niezbedna dla zaini-
cjowania w ztozu przeptywu pulsacyjnego, co wynika z poréwnania rysunkow 5.A i
5.B, chociaz jego zmiana zmienia oczywiscie warto$¢ wyg;.

O wiele trudniej jest okreslic wptyw predkosci cieczy w impulsie 1 w bazie na
potozenie granicy zmiany rezimu CSW/LIPF SLOW. Wptyw tych parametrow wi-
doczny jest jedynie dla matych wartosci tzw. wspotczynnika podziatu (ang. SPLIT,
S=t;p/(ty+tip)) oraz dla najnizszych ze stosowanych w eksperymentach wartosci pred-
kosci cieczy w bazie i impulsie. Jak wida¢ z przedstawionego na rysunku 6 poréwna-
nia, dla matych warto$ci wy, i Wi, zmiana kazdego z tych parametréw powoduje
znaczaca zmiang warto$ci predkosci gazu, niezbedna dla wyindukowania w ztozu
naturalnych pulsow.
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Rys. 5. Wptyw czasu trwania bazy i $redniej predkosci fazy cieklej (A) oraz czasu trwania impulsu cieczy
(B) na predkos¢ gazu niezbedna do zmiany rezimu CSW/LIPF SLOW, dla w;,=0,0048m/s i
wiip=0,01m/s; uktad: azot — woda

Fig. 5. Effect of base time duration and average liquid velocity (A) and impulse time duration (B) on the
necessary gas velocity for the CSW/LIPF SLOW regime change; w;,=0,0048m/s i wy;,=0,01m/s; system:

nitrogen — water

Bardzo trudno jest opracowa¢ mape przeptywu dla badanych uktadéw pomiaro-
wych, i to nie tylko ze wzgledu na rézniace je wlasciwosci fizykochemiczne, ale row-
niez ze wzgledu na liczbg parametréw ruchowych, ktére musza by¢ uwzglednione.
Opracowujac mape¢ przeptywu wzigto pod uwage przede wszystkim wpltyw czasu
trwania impulsu cieczy na granic¢ zmiany rezimu CSW/LIPF SLOW, wyrazona po-
przez wspolczynnik podziatu (S). W oparciu o warto$¢ tego parametru opracowano
dwie uniwersalne mapy przeptywu. Dla ditugich czaséw trwania impulsu cieczy, a
wigc dla wartosci wspotczynnika podziatu S=>0,3, jak juz wspomniano powyzej, pred-

ko$¢ cieczy w impulsie powinna by¢ réwna predkosci cieczy na granicy GCF/PF dla
G=idem.
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Rys. 6. Wptyw predkosci cieczy w bazie i impulsie na predkos¢ gazu niezbgdna do zmiany rezimu
CSW/LIPF SLOW, dla t,=20s i t;=2s; uktad azot — gliceryna 45%
Fig. 6. Effect of liquid velocity in the base and in impulse on the necessary gas velocity for the
CSW/LIPF SLOW regime change; t,=20s i t;;=2s; system: nitrogen — glycerol solution 45%

Mapa przedstawiona na rysunku 7 potwierdza t¢ prawidlowos$¢ dla wszystkich bada-
nych uktadow pomiarowych, co zgadza si¢ z sugestiami zawartymi w pracach [10,
16].
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Rys. 7. Mapa przeptywu dla dtugich czasow trwania impulsu cieczy (S = 0,3). Punkty puste — granica
zmiany rezimu GCF/PF, punkty pelne — granica zmiany rezimu CSW/LIPF SLOW
Fig. 7. Flow regime map for long impulse time duration (S = 0.3). Transition lines GCF/PF — open points;
transition lines CSW/LIPF SLOW — solid points

Dla krotkich czasow trwania impulsu cieczy (S<0,3), opracowano mape prze-
pltywu w zmodyfikowanym uktadzie wspotrzgdnych (Li/Lg)/G = f(G), przedstawiona
na rysunku 8. Mapa ta, dla zalozonych wartosci t, 1 ti, (S<0,3) oraz G i L;, (z obszaru
przeptywu GCF) umozliwia obliczenie wartosci Li,, przy ktorej w impulsie cieczy
wyidukowane zostana naturalne pulsy.
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Rys. 8. Mapa przeptywu dla S<0,3. Rezim LIPF SLOW
Fig. 8. Flow regime map for S<0,3. LIPF SLOW mode regime

3.2. ZAWIESZENIE CIECZOWE
3.2.1. ROZKLAD ZAWIESZENIA CIECZOWEGO WZDLUZ WYPEENIENIA

Prowadzac proces przy cyklicznie zmienianym zasilaniu zloza ciecza, niezalez-
nie od czasu trwania poszczegolnych cykli, zaobserwowaé mozna tworzenie si¢ tzw.
fal uderzeniowych, ktérym odpowiada periodycznie zmienna warto$¢ zawieszenia
cieczowego w danym przekroju kolumny. Jak pokazano w literaturze [19, 22, 24],
w rezimie CSW obserwuje si¢ zanikanie fali w dolnej czgsci wypetnienia. Jesli nato-
miast reaktor pracuje w rezimie LIPF SLOW, wowczas fale uderzeniowe nie zanikaja,
ale zauwazy¢ mozna wyrazng ewolucj¢ sygnatu. Podczas wedrowki fali wzdhuz ztoza
obserwuje si¢ bowiem zanikanie 1 tworzenie nowych naturalnych pulséw w czasie
trwania impulsu cieczy. Jak pokazaly wyniki do§wiadczen (rys. 9), ewolucja ta jednak
nie wpltywa znaczaco na warto$¢ zawieszenia cieczowego w poszczegdlnych przekro-
jach wypehienia (g14);, warto$ci te nie r6znia si¢ bowiem wigcej niz = 5% od $redniej
wartosci €4, liczonej jako $rednia arytmetyczna warto$ci zawieszenia cieczowego
wyznaczonych w pigciu przekrojach kolumny. Mozna zatem uznacé, ze ciecz jest row-
nomiernie rozprowadzona wzdluz wypehienia, co zgodne jest z sugestiami zawartymi
w pracach [14, 20]. Wobec tego, do dalszej analizy oraz opracowania rownan korela-
cyjnych stosowano usredniong zaréowno w czasie jak i wzdhiz ztoza warto$¢ tego pa-
rametru.

Interesujace wnioski otrzymano w wyniku poréwnania lokalnych wartosci za-
wieszenia cieczowego otrzymanych w rezimie LIPF SLOW w bazie 1 impulsie z war-
toSciami €4 odpowiednio w rezimie GCF i PF dla (wp)ger=(Wip)Lipr Oraz
(WL)pr=(WLip)Lipr, €O przedstawiono na rysunku 10, a co sygnalizowano juz w pracy
[16].
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Rys. 9. Rozktad wartosci (€14)/€14 dla rezimu LIPF SLOW; uklad azot — gliceryna 45%, wy;,=0,0043m/s,
t,=20s, tj,= 15s, w,=0,14m/s — punkty petne, w,=0,26m/s — punkty puste
Fig. 9. Distribution of the values (€ 4)/€4 along the bed for LIPF SLOW regime; system: nitrogen-
glycerol solution 45 %, wy;,=0,0043m/s, t,=20s, tj,=15s, w,=0,14m/s — open points, w,=0,26m/s — solid
points
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Rys. 10. Porownanie rozktadow zawieszenia cieczowego wzdtuz ztoza w bazie (linia ciagla) i impulsie
(linia przerywana) otrzymanych w rezimie LIPF SLOW, odpowiednio z wlasciwymi warto$ciami dla
reziméw GCF i PF. Uktad: azot — woda; wy,=0,0037m/s, wy;,=0,0082m/s, w,=0,14m/s, t,=20s, t;,;=20s
Fig. 10. Liquid holdup distribution along the bed in the base (solid line) and impulse (dotted line) ob-
tained in LIPF SLOW regime in comparison with those obtained in GCF and PF regime, respectively.
System: nitrogen — water; w;,=0.0037m/s, wy;,=0.0082m/s, w,=0.14m/s, t,=20s, t;,=20s

Poréwnanie to wskazuje, ze okresowe zraszanie ztoza wigksza ilo$cig cieczy powodu-
je lepsze rozprowadzenie cieczy po jego powierzchni, wynikiem czego jest bardziej
réwnomierny rozktad zawieszenia cieczowego w czasie trwania bazy, w porownaniu
do warto$ci zawieszenia cieczowego wyznaczonej w rezimie GCF przy
(WL)ger=(Wrp)Lipr. Mozna zatem oczekiwaé¢ mniejszego prawdopodobienstwa tworze-
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nia si¢ tzw. ,,goracych miejsc” na powierzchni wypetnienia, co jest szczegoélnie nie-
bezpieczne w aparacie pracujacym w rezimie GCF, a zatem i dtuzszego ,,zycia” kata-
lizatora.

3.2.2. USREDNIONE ZAWIESZENIE CIECZOWE

Usrednione w czasie 1 wzdluz ztoza warto$ci zawieszenia cieczowego w reakto-
rze pracujacym przy periodycznie zmiennym zasilaniu zloza ciecza, podobnie jak i dla
przeptywu ustalonego, rosna ze wzrostem $redniej predkosci fazy cieklej, a maleja ze
wzrostem predkosei fazy gazowej, co przedstawiono na rysunku 11. Poniewaz o war-
tosci $redniej predkosci fazy ciektej, jak juz wspomniano, decyduja cztery parametry
(Wib, Wiip, th, tip), zatem zmiana kazdego z nich powinna znalez¢ odzwierciedlenie
w zmianie ilosci cieczy zawieszonej na wypetnieniu.
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Rys. 11. Wptyw $redniej predkosci fazy cieklej oraz gazowej na warto$¢ dynamicznego zawieszenia
cieczowego w rezimie LIPF SLOW dla uktadu azot — woda
Fig. 11. Effect of average velocity of liquid phase and gas phase on the dynamic liquid holdup value in
the LIPF SLOW regime; system: nitrogen-water

Hipotezg t¢ potwierdzity otrzymane wyniki eksperymentalne, tzn. zawieszenie cie-
czowe ro$nie zarOwWno ze wzrostem czasu trwania impulsu cieczy, jak rowniez ze
wzrostem predkosci cieczy w bazie 1 impulsie (rys. 121 13).



26 A.GANCARCZYK 1 Inni

0,16
0,15 % A A
A
A | |
[y
g 1 A A 2 = =
") 2 =
0,13 a — Wy [m/s]
A é 4 B a 0,09
012 g 8 80,14
: 80,21
00,26
0,11 . . : . ]
0 5 10 15 20 25
tip [s]

Rys. 12. Wplyw czasu trwania impulsu cieczy oraz predkosci cieczy w bazie na warto$¢ dynamicznego
zawieszenia cieczowego dla rezimu LIPF SLOW; uktad azot — gliceryna 45%, wy,=0,0025 m/s — kwadra-
ty, wip=0,0031 m/s — trojkaty
Fig. 12. Effect of impulse time duration and liquid velocity in the base on the dynamic liquid holdup
value in the LIPF SLOW regime; system: nitrogen — glycerol solution 45%, wy;,=0,0025 m/s — squares,
wi=0,0031 m/s — triangles
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Rys. 13. Wptyw predkosci cieczy w impulsie oraz czas jego trwania na warto$¢ dynamicznego zawiesze-
nia cieczowego. Uklad: azot — roztwor gliceryny 45%. Rezim LIPF SLOW; w,=0,096 m/s — kwadraty,
w,=0,21 m/s — trojkaty
Fig. 13. Effect of liquid velocity in the impulse and its time duration on the dynamic liquid holdup value.
System: nitrogen-glycerol solution 45%. LIPF SLOW regime; w,=0,096 m/s — squares, w,=0,21 m/s —
triangles

Sprawdzono réwniez wplyw czasu trwania bazy na warto$¢ zawieszenia cieczowego
otrzymanego w rezimie LIPF SLOW. Jak stwierdzono, € 4 zmienia si¢ ze zmiang ty,
ale pozostaje state dla takich samych wartosci wspotczynnika podziatu S (rys. 14),
przy ekwiwalentnych warto$ciach nat¢zen przeptywu obu faz.
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Rys. 14. Wplyw zmiany wspolczynnika podziatu (S) na wartosci € 4. Rezim LIPF SLOW. Uktad: azot -
woda, w,=0,096m/s, w;,=0,0065m/s, wy;,=0,011m/s — kwadraty, w;;;=0,017m/s — trojkaty
Fig. 14. Effect of SPLIT value (S) on the €4 value. LIPF SLOW regime. System: nitrogen — water,
w,=0,096m/s, w;,=0,0065m/s, wy;,=0,011m/s — squares, wy;,=0,017m/s — triangles

Wymuszony przeptyw pulsacyjny, prowadzony metoda cykli wolnozmiennych,
charakteryzuje si¢ na tyle wolnymi zmianami natezenia przeptywu fazy cieklej, ze
w danej chwili cata kolumna pracuje albo w rezimie przeptywu struzkowego albo
naturalnego pulsacyjnego, a granice pomigdzy tymi dwoma rezimami przeptywu sa
bardzo wyrazne. Porownano zatem wartos$ci zawieszenia cieczowego w bazie z zawie-
szeniem cieczowym w rezimie GCF oraz w impulsie z zawieszeniem cieczowym
w rezimie PF, co przedstawiono odpowiednio na rysunkach 15 i 16. Jak mozna za-
uwazy¢, dla testowanych ukladow pomiarowych, warto$ci € 4 w bazie sa porowny-
walne z warto$ciami zawieszenia cieczowego w rezimie GCF dla (W) ipr = (WL)Ger,
natomiast w impulsie, za wyjatkiem roztworu metanolu 24%, mniejsze niz w natural-
nym przeptywie pulsacyjnym. Najwigksze réznice pomigdzy wartosciami (€pq)pr 1
(€L4)ip» Obserwuje sig dla krotkich czasow trwania impulsu cieczy i najmniejszej pred-
kos$ci cieczy w bazie (co zaznaczono zaciemnionym obszarem na rysunku 16). Dla
takich parametroéw ruchowych reaktora obserwuje si¢ bowiem ucieczkg cieczy z im-
pulsu, co wptywa w widoczny sposob na warto$¢ zawieszenia cieczowego w impulsie
[13]. Odmienne wyniki otrzymane dla roztworu metanolu 24% zwiazane sa z faktem
tworzenia przez ten uktad w rezimach PF 1 LIPF SLOW intensywnej, lekkiej piany, a
dla tego typu uktadéw, jak wykazano w pracach [25, 26], inna jest struktura tworza-
cych si¢ pulséw oraz warto$¢ zawieszenia cieczowego.
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Rys. 15. Poréwnanie warto$ci dynamicznego zawieszenia cieczowego w bazie dla rezimu LIPF SLOW
z warto$ciami € 4 otrzymanym w rezimie GCF dla (W) ipr=(W1)Gcr
Fig. 15. Comparison of dynamic liquid holdup in the base for LIPF SLOW regime and ¢ 4 values ob-
tained in the GCF regime for (Wyy)ipr=(WL)Gcr
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Rys. 16. Porownanie wartosci dynamicznego zawieszenia cieczowego w impulsie dla rezimu LIPF
SLOW z warto$cia tego parametru w rezimie PF dla (Wip)Lipr = (Wi )pr
Fig. 16. Comparison of dynamic liquid holdup in the impulse for LIPF SLOW regime and € 4 values
obtained in the PF regime for (W;,)Lipr = (Wi )pr
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Mniejsza warto$¢ €4 w impulsie cieczy otrzymana w rezimie LIPF w pordwna-
niu do rezimu PF moze wydawac si¢ niekorzystna, jednak z drugiej strony stosowanie
mniejszych $rednich predkosci zraszania w rezimie LIPF SLOW powoduje wydtuze-
nie czasu przebywania reagentow znajdujacych si¢ w fazie cieklej, a zatem, dla pew-
nych procesow (wymagajacych diluzszego czasu przebywania) oczekiwa¢ mozna
wigkszego stopnia przereagowania w porownaniu do uzyskiwanego w naturalnym
przeptywie pulsacyjnym.

Wplyw wilasciwosci fizykochemicznych badanych ukladéw na warto$¢ zawie-
szenia cieczowego dla rezimu LIPF SLOW jest taki sam, jak w rezimie PF i GCF.
Stwierdzono bowiem, ze wzrost lepko$ci cieczy zraszajacej zloze powoduje wzrost
iloéci cieczy zawieszonej na wypelnieniu, natomiast obnizenie napig¢cia powierzch-
niowego obniza warto$¢ tego parametru, co przedstawiono w pracy [13].

W literaturze znalez¢é mozna korelacje opisujace eksperymentalne warto$ci za-
wieszenia cieczowego otrzymane w reaktorze pracujacym przy periodycznie zmien-
nym zasilaniu ztoza cieczg realizowanym metoda ON-OFF i cykli szybkozmiennych
[24, 27] w postaci rOwnania opracowanego przez Larachiego i wsp. [28]. Nalezy jed-
nak podkresli¢, ze wspomniani autorzy wykonali badania wylacznie dla uktadu po-
wietrze — woda, zatem zastosowanie rownania opracowanego przez Larachiegi i wsp.
[28] dla skorelowania danych pomiarowych bylo mato uzasadnione. W pracach [14-
16, 20], dla metody BAZA-IMPULS i cykli wolnozmiennych zaproponowano nato-
miast rownanie korelacyjne w postaci zalezno$ci opracowanej dla rezimu GCF przez
Specchig 1 Baldiego [29]. Jak pokazano w pracy [16] zalezno$¢ postaci:

ad 0,65
SLd =3,304- (ReLs'r )OWS ‘(GavLs'r)_Oﬁ% ( gp] (D

z najlepsza doktadno$cia opisuje zmierzone wartosci €4 (6,=3% 1 64=2%), co przed-
stawiono na rysunku 17. W réwnaniu tym wptyw fazy gazowej na warto$¢ zawiesze-
nia cieczowego ujgty zostal poprzez zmodyfikowana liczbg Galileusza. Réwnanie to
nie opisuje jednak z wystarczajaca doktadnoscia wartosci €4 otrzymanych dla uktadu
azot — metanol 24%, dla ktorego otrzymano znacznie mniejsze zawieszenie cieczowe
niz dla pozostalych ukladéw pomiarowych, co zwiazane jest z pienieniem si¢ tego
uktadu.
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Rys. 17. Poréwnanie zmierzonych i obliczonych z réwnania (1) warto$ci zawieszenia cieczowego
Fig. 17. Comparison of liquid holdup values calculated from Eq. (1) with those obtained experimentally

3.3. SPADEK CISNIENIA GAZU W ZLOZU

Warto$¢ spadku ci$nienia gazu na wypetnieniu, ktéra jest nierozerwalnie zwig-
zana z ilo$cia cieczy zawieszonej w ztozu, rosnie zaréwno ze wzrostem predkosci
fazy gazowej jak i fazy ciektej (rys. 18). Wplyw zmiany parametrow charakteryzuja-
cych cykliczny przeplyw cieczy przez kolumng na wartos¢ spadku cisnienia gazu
w ztozu jest podobny jak na zawieszenie cieczowe — warto$¢ AP/H ro$nie ze wzro-
stem kazdego z analizowanych parametrow, natomiast pozostaje stata dla takiej samej
warto$ci wspotezynnika podziatu S.

Rowniez wptyw wlasciwosci fizykochemicznych badanych uktadéw na spadek
ci$nienia gazu w ztozu, zaré6wno dla przeptywu ustalonego jak i cyklicznie zmiennego
jest taki sam: wzrost lepko$ci roztworu zwigksza opory przeptywu gazu przez wypet-
nienie, natomiast obnizenie napigcia powierzchniowego skutkuje mniejszym spad-
kiem ci$nienia gazu w ztozu [13].
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Rys. 18. Wptyw $redniej predkosci fazy cieklej i gazowej na warto$¢ spadku cisnienia gazu w ztozu
w rezimie LIPF SLOW. Uktad azot — woda
Fig. 18. Effect of average velocity of liquid phase and gas phase on the pressure drop value in the LIPF
SLOW regime. System: nitrogen-water

Poroéwnujac wyznaczone eksperymentalnie wartosci AP/H dla reziméw LIPF
SLOW, GCF i PF stwierdzono, ze niezaleznie od czaséow trwania poszczegdlnych
cykli, spadek ci$nienia gazu w ztozu dla rezimu LIPF SLOW jest tylko nieco wigkszy
od warto$ci tego parametru hydrodynamicznego wyznaczonego w rezimie GCF dla

(WL)GCF = (WLs’r)LlPF (rys 19)
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Rys. 19. Porownanie spadkow cisnienia gazu w zlozu otrzymanych w rezimach GCF i PF (punkty peine)
oraz LIPF SLOW (punkty puste) dla roztworu gliceryny 30%
Fig. 19. Comparison of the pressure drop in the bed obtained in the GCF and PF regimes (solid points)
and in the LIPF SLOW regime (open points) for glycerol solution 30%

Jak mozna znalez¢ w literaturze [13, 14, 16, 20] wartos$ci spadkow ci$nienia gazu
w ztozu z bardzo dobra doktadno$cia opisuje réwnanie w postaci opracowanej przez
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Sai i Varmg [30] dla rezimu PF, w ktorym wyestymowano stata i wyktadniki rowna-
nia, ostatecznie otrzymujac zaleznosc:

Re 0,7 0,05
F=12231 —=& | .|%n 2)
ReLs’r O-L
2d
gdzie F=(£j~ ——2—|-Reyy) 3)
H PV

Roéwnanie to, ze $rednim bledem wzglednym e,=5,69% (04=4,27%), przybliza
wszystkie eksperymentalne dane za wyjatkiem otrzymanych dla uktadu azot — metanol
24% (rys. 20).
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Rys. 20. Porownanie wartosci AP/H wyznaczonych eksperymentalnie oraz obliczonych z réwnania 3 dla
rezimu LIPF SLOW
Fig. 20. Comparison of AP/H values calculated from Eq. (3) with those obtained experimentally for LIPF
SLOW regime

WNIOSKI

e Potwierdzono mozliwo$¢ poprawy efektywnosci proceséw prowadzonych w reak-
torach trojfazowych poprzez zmiang rezimu z GCF na LIPF SLOW (lepsze roz-
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prowadzenie cieczy wzdhuz aparatu, lepsze zwilzenie zloza w czasie trwania im-
pulsu cieczy, porownywalne w obu rezimach spadki ci$nienia gazu w ztozu).
Opracowano uniwersalne mapy przeptywu, ktore pozwalaja okresli¢ parametry
ruchowe reaktora, przy ktorych wystepowac bedzie rezim LIPF SLOW.
Opracowano rownania korelacyjne umozliwiajace oszacowanie warto$ci podsta-
wowych parametréw hydrodynamicznych.

Proponowana strategia pracy reaktora wydaje si¢ bezpieczna metoda jego eksplo-
atacji bowiem, jak wykazaly profile zmian warto$ci zawieszenia cieczowego
wzdhuz ztoza, w rezimie LIPF oczekiwa¢ mozna bardziej rownomiernego rozpro-
wadzenia cieczy po powierzchni wypehienia, co moze prowadzi¢ do wyelimino-
wania niebezpieczenstwa powstawania ,goracych miejsc” na powierzchni
kontaktu.

Mozna oczekiwaé, ze w aparacie pracujacym w rezimie LIPF SLOW prowadzo-
nym metoda BAZA-IMPULS, mate natgzenia przeptywu cieczy w bazie (czego re-
zultatem jest cienki film cieczy na powierzchni katalizatora) i pulsacje w czasie
impulsu cieczy (ktore powoduja od$wiezenie filmu cieczy na powierzchni wypet-
nienia) poprawia wymiang masy oraz transport ciepla.

OZNACZENIA - SYMBOLS
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specific packing surface, m’'
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ANNA GANCARCZYK, GRAZYNA BARTELMUS, ANDRZEJ BURGHARDT

INDUCED PULSING FLOW AS INTENSIFICATION METHOD OF PROCESSES CARRIED OUT
TRICKLE-BED REACTORS

The values of hydrodynamic parameters were determined experimentally in a trickle-bed reactor.
The measurements were performed for liquid induced pulsing flow (LIPF) regime at periodic liquid feed
by means of the BASE — IMPULSE method and at slow changing cycles (SLOW MODE). During ex-
periments, several parameters were changed like the gas velocity, liquid velocity in the base and impulse
as well as liquid physicochemical properties (water, water solutions of glycerol and methanol). In the first
step, it was necessary to determine the range of changes in operational parameters for which the LIPF
regime takes place. The effect of the individual parameters describing periodic liquid flow (Wpip, Wi, tip,
t,) on the gas velocity necessary for the CSW/LIPF regime change was determined. Based on experimen-
tal data, two universal flow maps were designed. The choice of the proper map depends on the SPLIT
value. These maps allow to select correct parameters, at which LIPF regime occurs inside the reactor.
Next, liquid holdup and gas pressure drop in the LIPF regime were determined. The values of these pa-
rameters obtained experimentally for the natural pulsing flow (PF) and gas continuous flow (GCF) re-
gimes were the basis for comparison with the LIPF regime results. The measurements of the liquid holdup
using 5 separate electrodes carried out in LIPF regime have shown almost homogeneous distribution of
the liquid along the bed. The values of the liquid holdup along the bed obtained for the LIPF regime in
the base and impulse were compared with those obtained in GCF and PF regimes respectively. These
showed that liquid holdup in the base is similar to the values obtained in GCF regime and in impulse
slightly lower than obtained in PF regime. Pressure drop for LIPF, GCF and PF regimes were compared
too. Their values found for LIPF regime were only a slightly higher than those for GCF regime. The
equations correlating the measured values of dynamic liquid holdup and gas pressure drop were derived.
These equations are correct for liquids of different physicochemical properties.



