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ESTUDIO FLUIDODINAMICO DE LA FASE GAS EN UN REACTOR DE LECHO FLUIDIZADO
DE DOS ZONAS CON CAMBIO DE SECCION (RLFDZ-CS):
EXPERIMENTACION, MODELADO MATEMATICO Y SIMULACION MEDIANTE CFD

RESUMEN

El Reactor de Lecho Fluidizado de Dos Zonas con Cambio de Seccién (RLFDZ-CS),
recientemente patentado por la Universidad de Zaragoza, ha sido propuesto como una
solucion efectiva para llevar a cabo reacciones cataliticas heterogéneas en las cudles el
catalizador sufre una rdpida desactivacidn por deposicién de coque sobre su superficie activa.

La integracién de reaccidn catalitica y regeneracién del catalizador en un mismo lecho
fluidizado es posible debido a la circulacidén de las particulas de catalizador entre las dos zonas
de lecho sometidas a atmdsferas reactiva y regenerativa, respectivamente. Dicha circulacion
de sdlido esta causada por las burbujas de gas, que generan un transporte axial de particulas
en el interior del lecho fluidizado.

El estudio de la formacién y el crecimiento de burbujas de gas proporciona una valiosa
informacidn sobre el comportamiento fluidodindmico de un reactor de lecho fluidizado vy
determina las condiciones de disefio del mismo.

Entre las variables que determinan el tamafio de las burbujas de gas y, por tanto, la
circulacion de catalizador en el lecho, estan la velocidad del gas de fluidizacion introducido en
cada una de las entradas de gas al lecho, la geometria del reactor (el angulo de cambio de
seccion entre zonas reactiva y regenerativa) y el tipo de particulas de catalizador a utilizar.

El objetivo principal del presente trabajo es llevar a cabo un estudio fluidodindmico de la
fase gas en un RLFDZ-CS a fin de establecer unas condiciones de trabajo que garanticen el
buen comportamiento de la fluidizacién en dicho reactor.

La metodologia utilizada para alcanzar el objetivo final del trabajo se detalla a
continuacién:

a) Puesta a punto del sistema de medida experimental de burbujeo.

b) Determinaciéon del perfil axial de tamarios de burbuja experimental mediante analisis
digital de imagenes (DIA).

c) Post-procesado de imdagenes para relacionar la velocidad de las burbujas con su tamafio
y posicion.

d) Modelado matemdtico de la evolucién axial del tamafo y velocidad de burbuja.
Comparativa de resultados experimentales con correlaciones clasicas.

e) Validacién de simulaciones fluidodinamicas llevadas a cabo en un simulador CFD con
los resultados experimentales anteriores.
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CAPITULO I

INTRODUCCION Y OBJETIVOS

L1 Introduccion

El Reactor de Lecho Fluidizado de Dos Zonas con Cambio de Seccién (RLFDZ-CS), patentado
por la Universidad de Zaragoza, ha sido propuesto como una solucion efectiva para integrar
reaccién catalitica y regeneracion del catalizador en un mismo lecho fluidizado. Esta
integracién de procesos resulta especialmente util en aquellas reacciones cataliticas en las que
intervienen hidrocarburos y el catalizador sufre una rdpida desactivacién por deposicién de
coque sobre su superficie activa.

El fundamento radica en la alimentacién fraccionada de gas en el lecho. Por un punto
intermedio de éste se introduce una corriente de gas reactivo, mientras que por la parte
inferior del mismo se alimenta una corriente de gas oxidante. De este modo se inducen dos
atmosferas diferentes en un mismo lecho fluidizado (reductora y oxidante) y la circulacién de
particulas de catalizador entre ambas zonas del lecho permite mantener una actividad
catalitica constante a lo largo del tiempo. En la zona superior del lecho tiene lugar la reaccién
catalitica que genera, como subproducto, un depdsito carbonoso (coque) sobre la superficie
activa del catalizador mientras que en la zona inferior del lecho se produce la combustion de
dicho coque obteniéndose particulas de catalizador regeneradas y nuevamente activas para
desarrollar la actividad catalitica en la zona superior.

Dado que la formacién y el crecimiento de burbujas de gas en el lecho de particulas son
los causantes de la fluidizacidn y, por tanto, los responsables de la circulacién axial de sélidos
entre las distintas regiones del lecho fluidizado, el régimen de burbujeo determina la eficiencia
de la integracién de procesos en un RLFDZ-CS.

Ante la inexistencia de estudios previos sobre el comportamiento fluidodindmico de
reactores RLFDZ con alimentacién fraccionada de gas y un cambio de seccién localizado en un
punto intermedio del lecho, el presente proyecto constituye una primera aproximacién al
analisis del fendémeno de burbujeo en este tipo de reactores.

Para llevar a cabo el estudio hidrodindmico en esta novedosa configuracién de reactor, se
han realizado mediciones de burbujeo en frio en RLFDZ-CS pseudo-bidimensionales. Mediante

un método no invasivo (analisis dptico) se ha cuantificado el tamafio, la posicién y la forma de
las burbujas de gas en el lecho asi como su velocidad ascensional en funcién de distintas
variables de operacion (velocidad de gas de fluidizacién, geometria del reactor o tipo de
particulas utilizado). El andlisis de imagenes en régimen de fluidizacién es una técnica
ampliamente utilizada para llevar a cabo estudios fluidodindmicos en lechos burbujeantes [1-

7].

El uso de un reactor pseudo-bidimensional puede considerarse representativo del
comportamiento de una rodaja aislada de un lecho cilindrico tridimensional, sin entrar a
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valorar el efecto de las paredes frontal y trasera sobre la hidrodinamica del lecho. Asi, con un
analisis digital de imagenes de burbujeo, es posible realizar un estudio estadistico del perfil de
tamafios de burbuja en funcion de la posicidn axial en el lecho y de la velocidad promedio de
las burbujas en funcién de su tamafio y posicion.

Los perfiles experimentales obtenidos se han comparado con diversas correlaciones
empiricas existentes [8-9] para estimar los parametros caracteristicos de burbuja, didametro
equivalente (d,) y velocidad (uy), en lechos de seccién constante. Las discrepancias
encontradas en la prediccién se deben a la singular geometria del RLFDZ-CS. Para mejorar la
estimacion del perfil axial de d, y u,, en este trabajo se propone una nueva correlacién basada
en un modelo de flujo que tiene en cuenta la introduccién de gas en un punto intermedio del
lecho y el cambio de seccidn entre zonas del reactor. La mejora sustancial en la prediccion de
las propiedades de burbuja valida el modelo implementado.

El trabajo experimental se ha complementado con la realizacion de simulaciones
fluidodinamicas en Ansys-CFX, un software comercial de fluidodindmica computacional (CFD).
Estas simulaciones basadas en la resolucidn de ecuaciones diferenciales no lineales de Navier-
Stokes estiman, para cada paso temporal, la fraccidon volumétrica ocupada por el gas y por el
lecho (sdlido disperso) en funcidn de la posicion en el reactor. Se establece un valor umbral de
porosidad del lecho (gcho) de modo que si éste se supera en una determinada region del lecho,
dicha regién se considera burbuja de gas [10]. De esta forma, es posible llevar a cabo el
estudio de las propiedades de burbuja para el lecho simulado y establecer una comparativa
entre los valores obtenidos experimentalmente, a partir de las simulaciones y segin el modelo
matematico propuesto.

La prediccidon satisfactoria de la evolucion del tamafio y la velocidad de burbuja
experimentales permite validar el método de simulacion utilizado y lo convierte en una
herramienta eficaz para evaluar el comportamiento fluidodindmico del RLFDZ-CS en funcién de
unas determinadas condiciones de operacién.

L2 Objetivos

El objetivo principal del presente trabajo es llevar a cabo un estudio fluidodindmico de la
fase gas en un RLFDZ-CS a fin de establecer unas condiciones de trabajo que garanticen el
buen comportamiento de la fluidizacidon en dicho reactor y detectar las posibles limitaciones
del sistema. Para alcanzar el objetivo principal se presenta una relacién de objetivos parciales:

19) Puesta a punto del sistema de medida experimental de burbujeo.

29) Determinacion del perfil axial de tamafios de burbuja experimental mediante andlisis
digital de imagenes (DIA).

39) Post-procesado de imagenes para relacionar la velocidad de las burbujas con su
tamafio y posicién.

42) Modelado matematico de la evolucién axial del tamafio y velocidad de burbuja.
Comparativa de resultados experimentales con correlaciones clasicas.

59) Validacion de simulaciones fluidodinamicas llevadas a cabo en un simulador CFD con
los resultados experimentales anteriores.
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CAPITULO II

ANTECEDENTES

El reactor de lecho fluidizado de dos zonas (RLFDZ) ha sido ampliamente investigado
durante la ultima década en los laboratorios del grupo de Catdlisis, Separaciones Moleculares e
Ingenieria de Reactores (CREG) de la Universidad de Zaragoza. Este tipo de reactor fue
concebido con el propdsito de integrar los procesos de reaccidn catalitica heterogénea vy
regeneracién del catalizador [11-12]. La regeneracion in-situ del catalizador cobra especial
interés en aquellas reacciones en las que intervienen hidrocarburos a alta temperatura. En
muchas de estas reacciones gas-sélido cataliticas se genera un residuo carbonoso altamente
deshidrogenado (coque), que se deposita sobre la superficie activa del catalizador
desactivandolo [13-17]. Como consecuencia, la conversion del gas reactivo se ve disminuida en
funcidn del grado de cubrimiento por coque del catalizador. En funcién de las condiciones de
operacion, esta desactivacion puede tener lugar tras unos dias, horas o incluso segundos [18-
20]. Un claro ejemplo es el proceso de craqueo catalitico de petrdleo (FCC) en el cual el
catalizador se desactiva en fracciones de segundo y debe ser regenerado en continuo para
mantener constante la actividad del mismo [21-22]. En el caso del RLFDZ, la regeneracién en
continuo tiene lugar en un Unico lecho fluidizado, con el consiguiente ahorro en equipamiento,
materiales y energia que supone la compacidad del sistema. Como ventaja adicional, el RLFDZ
puede llegar a ser térmicamente autosuficiente, ya que la combustidon de coque genera calor
para llevar a cabo la reaccidon del hidrocarburo, generalmente endotérmica [11]. Para una
mayor informacién acerca del fendmeno de la fluidizacion y de la tecnologia de los lechos
fluidizados, se remite al lector al Anexo A: “Reactores de lecho fluidizado”.

La integracion de procesos es posible al implementar una alimentacién separada de gases
oxidante y reactivo en el lecho catalitico [11]. De este modo, se generan dos zonas de lecho
con atmdsferas reactiva y regenerativa tales que la circulacién de particulas entre ellas permite
la regeneracion en continuo del sélido desactivado (Figura 1.a). Con el fin de ganar en
versatilidad y poder mantener el régimen de fluidizacion (la velocidad del gas) entre ambas
zonas del lecho aun trabajando con caudales muy diferentes de corriente reactiva y de
regeneracion, el disefio original del RLFDZ se modificd afiadiendo un cambio de seccidon
(Figura 1.b), resultando un nuevo Reactor de Lecho Fluidizado de Dos Zonas con Cambio de
Seccion (RLFDZ-CS) que fue objeto de patente espafiola por la Universidad de Zaragoza en el
afio 2009 (PCT/ES2009/070241). En dicha patente se recoge, asimismo, la inclusién de
membranas para la retirada selectiva de productos de reaccién. La integracion de una
membrana permeoselectiva a H, en el RLFDZ-CS con el fin de desplazar el equilibrio
termodinamico en reacciones limitadas por éste, como la deshidrogenacidn de alcanos [23]
(Figura 1.c), se encuentra en su primera fase de estudio.

El RLFDZ se ha utilizado con éxito para llevar a cabo diversas reacciones gas-solido
cataliticas fuertemente limitadas por la rdpida desactivacidn del catalizador, como son:
deshidrogenacion de alcanos [13,15-16,23-24], aromatizacion de metano [12], reformado
oxidativo de etanol y reformado de glicerol con vapor de agua. Un uso alternativo de este
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reactor en reacciones de oxidacion catalitica selectiva esta basado en utilizar el catalizador
para transportar oxigeno entre las dos zonas, oxidandolo en la zona inferior y reduciéndolo en
la zona superior, donde se cede el oxigeno para la reaccidon deseada. De esta forma se ha
usado el RLFDZ en acoplamiento oxidativo de metano [25], deshidrogenacidn oxidativa de
alcanos y oxidacidn de butano a anhidrido maleico. En el Anexo B: “Lineas de investigacion en
RLFDZ” se detallan cronolégicamente las investigaciones llevadas a cabo asi como resultados
mas relevantes entre los obtenidos para este novedoso tipo de reactor.

Precisamente, la circulacién de particulas de catalizador entre las distintas zonas del lecho
constituye el aspecto mds importante a tener en cuenta en un RLFDZ. Una mezcla axial de
solidos apropiada conlleva la posibilidad de alcanzar una actividad catalitica constante en el
proceso: las particulas parcialmente coquizadas por efecto de la reacciéon quimica circularian
hacia la zona inferior del lecho donde una corriente oxidante quemaria el coque depositado
recuperando la actividad inicial del catalizador [11]. Las particulas regeneradas ascenderian a
itica, cerrando

la zona superior, volviendo a actuar como sustancias activas en la reaccidn cata
asi el ciclo de reaccién [11].

Gas reactivo Gas reactivo Retirada  Gas reactivo
v *_ producto f v
L :g — Membrana =
9 permeoselectiva
5O '
N 8 e =0 -
L Cambiode - \E.Z./a/

c /V
0 2 seccion

o
T ©
c 2
)
N oy

et

Agente oxidante Agente oxidante Agente oxidante

Figura 1. a) RLFDZ, b) RLFDZ-CS, c) RLFDZ-CS + Membrana

El agente que causa la circulacion axial de particulas en un lecho fluidizado es el exceso de
gas sobre el de minima fluidizacién [26]. Este exceso genera burbujas de gas que ascienden
hacia la superficie libre del sélido arrastrando consigo una cierta cantidad de particulas en su
estela. Asi mismo, las particulas que se encuentran fuera de alcance de las burbujas de gas,
caen por gravedad en lo que constituye la fase densa o emulsién [26-27].

Por este motivo, multitud de autores han estudiado desde mediados de los afios 50 el
comportamiento hidrodinamico de las burbujas de gas en lechos burbujeantes para entendery
controlar el fendmeno de la fluidizaciéon. En las diversas investigaciones se han desarrollado
modelos matematicos de mezcla de sdélidos [27-33], técnicas experimentales para deteccidn y
medicion de burbujas [1-2,5-7,34-40], correlaciones empiricas para predecir ciertas
caracteristicas de las burbujas en funcién de las condiciones de operacidn aplicadas [9,41-43],
etc. Andlogamente, en las Ultimas décadas se han desarrollado herramientas computacionales

4
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para simular el comportamiento fluidodinamico de lechos multifasicos a partir de leyes basicas
de la fisica de fluidos [10,44-49]. Todos estos esfuerzos han ido encaminados a lograr un mayor
conocimiento del complejo fenédmeno de la fluidizacion.

Si bien existen varias publicaciones sobre estudios fluidodinamicos en lechos fluidizados
burbujeantes con seccion variable (‘tapered beds’) [50-53] y con multiples entradas de gas [54-
56], la coexistencia de un cambio de seccidn y una alimentacion de gas extra en la novedosa
geometria del RLFDZ-CS motivan el estudio fluidodindmico de este tipo de reactor [11]. Como
producto del estudio, se pretende mitigar las limitaciones hidrodinamicas del reactor asi como
establecer una ventana de operacién que permita un adecuado comportamiento del sistema
en funcion de los caudales de gas alimentados, la geometria del reactor y el tipo de particulas
utilizado.
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CAPITULO III

PROCEDIMIENTO EXPERIMENTAL

La metodologia experimental consta de cuatro fases de trabajo diferenciadas: montaje y
puesta a punto del sistema experimental, andlisis digital de videos de burbujeo para distintas
condiciones de operacidn, obtencion de un modelo matematico capaz de predecir los
resultados experimentales de burbujeo y validacion de simulaciones fluidodinamicas en CFD.

I11.1 Sistema experimental

Los experimentos de burbujeo se han llevado a cabo en reactores RLFDZ-CS pseudo-
bidimensionales con las dimensiones indicadas en el esquema de las Figuras 2.a y 2.b. Los
reactores estan construidos en polimetacrilato Perspex. Se ha trabajado con cinco geometrias
de reactor diferentes con angulos de cambio de seccidén (a): 0° 45°, 60°, 80° y 85° con respecto
a la posicién horizontal. Todos ellos constan de dos distribuidores de gas: una placa de vidrio
poroso para la entrada situada en la base del lecho y un distribuidor en forma de T con dos
orificios (derificio = 3 mMm) situado en un punto intermedio del mismo. El gas de fluidizacion
inyectado a través de ambos distribuidores es aire. Se ha experimentado con cuatro tipos de
particulas: esferas de vidrio, y-alimina (Puralox 150-155) y dos tamafios diferentes de
particulas fosforescentes (Eu-Dy/SrAl,O,), siendo todos ellos sélidos tipo B en la clasificacion
de Geldart. Las caracteristicas de las particulas fluidizadas se encuentran recogidas en la Tabla
1. En el Anexo C: “Caracterizacion de particulas fluidizadas” se muestran en detalle las
caracteristicas fluidodinamicas de los cuatro tipos de sélidos utilizados.

Seccién abierta
—
J
%

serficie lib
Medidas en cm /bzeerslglliedl r
4

Distribuidores
de flujo

30cm

Placa de vidrio
poroso f 1

Figura 2. a) Vista frontal de un RLFDZ-CS. b) Vista en perspectiva de un RLFDZ-CS pseudo bidimensional

La videocamara utilizada, modelo Canon Legria HF R106, permite la grabacién de videos
en alta resolucion con sensibilidad adaptable a bajos niveles de iluminacién (0.4-2 lux) y con
frecuencia HD (29.97 fps). Tanto la videocamara como el lecho pseudo-bidimensional se
encuentran en el interior de una cdmara oscura para evitar reflejos de luz externa sobre la
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pared frontal del reactor. La iluminacidén trasera del lecho mediante tubos fluorescentes
permite la deteccién de burbujas de gas gracias a la luz que las atraviesa y llega al visor de la
videocamara. La luz no atraviesa la fase densa del lecho (emulsidn) por lo que las distintas
fases son facilmente identificables. La videocdmara esta situada frente al lecho a una distancia
tal que no se distorsionen las medidas en los extremos de la imagen (Figura 3). Los
controladores de flujo utilizados en los distribuidores de gas inferior y superior proporcionan
caudales en el rango 0-5 LNy,/min y 0-3 LN,;./min, respectivamente. La corriente de aire que
abandona el lecho es conducida hacia una campana de extraccién.

Sistema de

Caja negra LT
iluminacion trasera

Videocamara HD de . de ai
baja iluminancia _ Linea e aire
-7 comprimido
g - 80 cm L
o AR
® T~ -~
’ Controladores
RLFDZ-CS (2D) Qé“ de flujo
>

120 cm

Softwaré para adquisicién y procesado de imagenes

Figura 3. Esquema de la planta de analisis fluidodinamico de RLFDZ-CS

Tabla 1. Listado de particulas fluidizadas

d, (um) Precho (8/cm’) Eiecho. () Unnt (€m/s)
Esferas de vidrio 480 + 60 1.5 0.40 20.5
y-Alumina 135+ 30 0.8 0.47 1.2
Particulas fosforescentes A 195 + 50 1.5 0.58 10.1
Particulas fosforescentes B 680 + 100 1.3 0.64 48.5

111.2 Anadlisis digital de videos de burbujeo

Los videos de fluidizacion recopilados para diferentes condiciones experimentales se han
analizado, a partir de una rutina implementada en Matlab 2010a®, para llevar a cabo el estudio
estadistico de las caracteristicas hidrodindmicas en un RLFDZ-CS. El post-procesado de
imagenes que lleva a cabo dicho algoritmo tiene como objetivo establecer un perfil de
tamanfios de burbuja en funcidn de la posicién vertical en el lecho y relacionar la velocidad
ascensional de burbujas con su tamafo. La secuencia de operaciones que lleva a cabo el
algoritmo se detalla en la Figura 4.

El factor mas influyente en la calidad de los perfiles de tamafio de burbuja obtenidos es la
eleccién de un adecuado valor umbral de luminosidad (l,) para discriminar las fases burbuja y
emulsion y, por tanto, para describir los limites de contorno de las burbujas en el lecho [1-2].

8



Capitulo Il Procedimiento experimental

Dicho valor umbral ha sido cuidadosamente seleccionado en cada video de burbujeo a partir
de la observacién de fotogramas discretos y sus imagenes binarias correspondientes (blanco y
negro) obtenidas con diferentes I,. La iluminaciéon umbral que mejor describe los contornos de
burbuja a lo largo de todo el lecho, de acuerdo con la determinacion visual de los fotogramas
de burbujeo, es la elegida como éptima. De modo general, la I, éptima no coincide con la
obtenida segun el método de Otsu [57], que es el utilizado por defecto en Matlab. Por tanto,
este método no resulta valido para describir la luminosidad umbral a utilizar en cada caso,
siendo preciso establecer |, visualmente para cada video de burbujeo.

Para medir el tamafio de una burbuja se describe un didmetro de burbuja equivalente (dy)
que implica el didametro de la esfera que ocuparia el mismo volumen que la burbuja
considerada. En términos bidimensionales, d,; representa el diametro de una burbuja circular,
i, que ocupa la misma area que una burbuja real (A) en el lecho.

‘/\ burbuja en el lecho: :'
T db,eq(z) ___,,"

Lectura del video de burbujeo.

. R . Bucle de lectura
Almacenamiento en hipermatriz M > y

procesado de fotogramas

(h 'fotograma X Wfotograma xXn Qfotogramas)

' funcion de su tamafo: )
e Up(deq) -
Procesado de un fotograma
Imagen en escala Imagen en blancoy Determinacion de tamaiio y
Imagen original gen er negro. Deteccién de [P posicién (centroide) de cada
de grises . . A R
objetos (burbujas) burbuja en la imagen
Umbral de iluminacion Diémetro de burbuja

equivalente: dy,e4(z)

Seguimiento de burbujas entre fotogramas

Deteccion de burbujas Identificacion y Determinacion del Velocidad de burbuja:
en dos fotogramas correspondencia | desplazamiento axial del Up (dy o)= A2/ At
consecutivos entre burbujas centroide de cada burbuja b1%beq

Meétodo k-nn (nearest neighbour)

Figura 4. Diagrama de bloques para la lectura y el procesado de los videos de burbujeo en Matlab

La Ecuacién 1 describe la relacion entre el drea de burbuja (A, medida en pixeles) y su
didametro de burbuja equivalente, dye, en funcién del factor de resolucién de imagen (rr,
transformacion de pixeles a cm?).
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En este trabajo, se considera que las burbujas grandes son mas representativas del flujo
de gas que las pequeinas. Por este motivo, el d, medio en cada fraccion de lecho se ha
promediado en funcién del tamafio de burbuja, siendo este tamafio el factor de peso aplicado.
La Ecuacidon 2 muestra la manera en la que se ha calculado el valor de d, equivalente

promedio en cada “rodaja axial” de reactor.
N 2
i )
,L N
J=1"y ;

El método utilizado para identificar burbujas entre fotogramas consecutivos y, por tanto,

III

para medir la velocidad de estas es el del “vecino mds préximo” (k-nearest neighbour method)
[58]. Este método relaciona burbujas entre distintos fotogramas en funcién de su tamafio y
posicion. Si la velocidad ascensional de las burbujas es suficientemente baja con respecto a la
velocidad de adquisicidon de imagenes de burbujeo, es posible llevar a cabo el seguimiento de
la velocidad de burbujas discretas en funcién de su didmetro de burbuja equivalente y posicion
axial de su centroide en el lecho fluidizado. En el Anexo D: “Andlisis digital de imdgenes” se
muestran los cdédigos implementados en Matlab para obtener los perfiles de tamafio y
velocidad de burbuja en las distintas configuraciones de RLFDZ-CS analizadas. Asimismo, se
incluye una explicacién detallada de dichos cédigos y diversos graficos que ilustran el

tratamiento de imdgenes realizado en las érdenes de cada algoritmo.

II1.3 Modelado matematico

Existen numerosos modelos empiricos para predecir la evolucion los perfiles de didmetro
de burbuja equivalente en funcién de la posicidn axial en lechos fluidizados con seccidn
constante y una Unica entrada inferior de gas. Entre los mas comiUnmente aceptados se
encuentran las correlaciones de Darton [59] o Mori y Wen [9]. Estos ultimos establecieron una
correlacién empirica aplicable a lechos fluidizados estrechos con velocidades de gas
relativamente bajas, similares a las consideradas en el presente estudio. De acuerdo con los
perfiles experimentales obtenidos (ver seccion 3. Resultados), la correlacion de Moriy Wen es
capaz de predecir razonablemente bien el perfil de d, equivalente en las zonas de lecho con
seccion constante. Esto no ocurre en la zona de transicion, donde el drea de paso y la
velocidad de gas varian en funcién del angulo de cambio de seccién y el caudal de gas
introducido a través del distribuidor secundario. En esta zona del lecho, el tamafio promedio
de burbuja se ha calculado a partir de la contribucion de las burbujas incipientes formadas
desde el distribuidor secundario y de la contraccion de las burbujas de gas provenientes de la
zona inferior del lecho por aumento de la seccién y disminucidén del exceso de gas sobre el de
minima fluidizacién. Asimismo, en caso de geometrias de reactor con cambio brusco de
secciéon (angulos a bajos), la seccidn considerada en el cdmputo del balance de materia al gas
en la zona de transicién no es la real del lecho sino la efectiva (S.). Dicha S. implica la region
fluidizada por el gas, teniendo en cuenta la generacion de zonas defluidizadas o “muertas” en
el lecho sobre el cambio de seccién. El angulo de talud, B, para las regiones defluidizadas varia
en funcién del tipo de particula y la velocidad de gas en el lecho, segin queda descrito en el
estudio de Julidn y cols. [60] . De acuerdo con las curvas de defluidizacion propuestas en dicho
estudio y considerando que el caudal de gas que circula en las burbujas es el correspondiente
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al exceso de gas sobre el de minima fluidizacién, las Figuras 5.ay 5.b representan el balance de
materia a una regién con cambio de seccidn y una Unica entrada inferior de gas.

@b

ur‘o - 1

me,O -

ans = me,o + Qb,o = me,le + Qb,le
@ me,le = S_O
_ Qb,O Qb,O Sle _ 1 Sle
ﬁ Qne = Qoo+ Ug—1 \wpo—1)S, Qno| 1+ Upg—1 (1 SO>
me,O
S

s

dy1e = dpo |1+—0 <1 S“”)—d 1 £~ %o
T Pre =0 P =1V TS T [T (g~ Dtanp
ans

> 0 »
l »

Figura 5. a) Esquema ilustrativo de flujos de gas en la region de cambio de seccién, b) Balance de
materia para la fase gas en el ensanchamiento

En la Figura 5.b se determina la ecuacidn para estimar la reduccién del didmetro de
burbuja equivalente debida al ensanchamiento (d, 1c) considerando Gnicamente una corriente
de gas alimentado desde la zona inferior del lecho. El valor de dy ;. depende del didametro de
burbuja maximo en la zona inmediatamente anterior al comienzo del cambio de seccién (dy),
de la velocidad relativa del gas en la seccidn inferior del lecho (u,), de la posicidn axial en el
ensanchamiento (z) y del dngulo de defluidizacion B, que a su vez depende de la velocidad del
gas vy el tipo de particula (ver Seccion 3.1.3). En la zona de transicién, el didmetro de burbuja
equivalente promedio puede ser descrito como la media ponderada entre el dy . de las
burbujas incipientes que provienen de los orificios del distribuidor secundario (y cuyo
crecimiento viene dado por la correlacién de Mori y Wen) y el dy ;.. Se dard un mayor peso a
las burbujas mas grandes en cada posicidn axial del lecho, tal y como se ha descrito en la
Ecuacién 2. Por tanto, el modelo matematico que predice el perfil axial del tamafio de burbuja
en el lecho consta de las ecuaciones descritas en la Figura 6.

z < zy: dy(z) = 0.65(/4 D? Uy (uro — 1))°*(1 — exp (—0.32/D))

dp16(2)*+ dp orir (2)*
db,le(z)+ db,orif (Z)

z > 7y dy(z) =

|1> db,orif (Z) = [0-65(7T/4 Da.rriba2 umf (ur,o - 1))0'4 - db,o](1 — €Xp (_0-3Z/Darriba))

B> dp1e(2) = db,O\/l +

1

ur,O

Sle Z_ZO
1-2)=dyy [1 - ———
1( so> b0 J (Uro — D tanp

Figura 6. Modelo matematico para predecir dy rirpz.cs €n funcién de la posicién axial en el lecho
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En el Anexo E: “Modelado hidrodindmico para un RLFDZ-CS” se explica en detalle el
modelo matematico utilizado para predecir los perfiles de burbujeo a lo largo del lecho en un
RLFDZ-CS. Asimismo, se detalla el analisis llevado a cabo por Julidn y cols. [60] para determinar
el angulo de defluidizacion sobre cambio de seccidn brusco en funcién de la velocidad del gas
inyectado.

I11.4 Simulacién fluidodinamica con software CFD

La hidrodinamica del RLFDZ-CS ha sido estudiada con la ayuda del simulador Ansys CFX a
fin de validar los resultados experimentales y el modelado matematico propuesto. Para ello, se
ha definido la geometria del reactor pseudo-bidimensional, se ha mallado consecuentemente
y se le han impuesto condiciones de contorno tanto en las paredes, como en las entradas y
salida de gases. Se ha definido un sdlido particulado con las propiedades de las particulas
fosforescentes tipo Ay se ha establecido un didametro de particula promedio, d, = 200 pm para
llevar a cabo los calculos de fluidizacidn.

En caso de fase gas, la condicién de contorno en la pared es free slip, lo cual supone un
esfuerzo tangencial nulo en la pared (el fluido no se ve frenado al contacto con la pared debido
a fendmenos de friccién) con un campo de velocidades normales a la pared igual a cero y un
campo de velocidades paralelo calculado durante la simulacién. Para el sélido se utiliza la
condicion de tipo no slip. Esto implica que el sdélido fluidizado que se encuentra
inmediatamente al lado de la pared asume la velocidad de ésta que es cero, por defecto. La
entrada de gas por la zona inferior es de tipo inlet - mass flow rate ya que con esta opcién se
erige una pared artificial de manera que se impide que el sélido escape por la parte de abajo
del reactor como producto de la gravedad. A la salida de gases por el freeboard se le impone
una condicidn de tipo opening para evitar problemas numéricos. Con esta condicidn se evita
que el programa construya una pared artificial en la parte superior del reactor que impida un
posible flujo de entrada. Ademas, se han implementado entradas puntuales de gas en puntos
intermedios del lecho para simular las condiciones de operacion experimentales.

El intercambio de momento (fuerza de arrastre) entre las fases gas y sélido particulado se
ha simulado mediante la correlacidn de Gidaspow [61]. La sustentacidn hidraulica del lecho en
contacto con el gas (buoyancy) es tenida en cuenta estableciendo la diferencia de densidades
entre ambas fases. Se establece un criterio de convergencia (error residual y nimero maximo
de bucles de calculo) y, una vez descrito el modelo multifdsico, se lleva a cabo la resolucion de
las ecuaciones de continuidad de Navier-Stokes por elementos finitos mediante el método
numérico de Euler de primer orden invertido (‘First order Backward Euler’).

La simulacién genera ficheros de resultados parciales a distintos tiempos de fluidizacién.
Cada nodo de la malla contiene informacién puntual sobre distintas variables fisicas del
sistema como la presion, temperatura, velocidad del gas o del sélido y fraccidon volumétrica de
las fases lecho y gas. Estos dos ultimos parametros son los que permiten llevar a cabo un
analisis de la formacién y crecimiento de burbujas de gas en el lecho. Por convenio, varios
autores [10,62] fijan una porosidad de lecho maxima, €ecno = 0.85, por encima de la cual éste se
considera en fase gas. Por tanto, todas las regiones del lecho con geco > 0.85 serdn tratadas
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como burbujas de manera que se pueda llevar a cabo el analisis estadistico del perfil axial de
tamafio de burbujas y la comparativa con las predicciones del modelo matematico y los
resultados experimentales.

Del mismo modo, comparando dos tiempos de fluidizacién muy préximos entre si, es
posible llevar a cabo el analisis estadistico de la velocidad de burbuja en funcién de su tamano.
El post-procesado de los fotogramas de simulacién para determinar el perfil de velocidades de
burbuja se lleva a cabo, igualmente, con la rutina de Matlab (k-nearest neighbour method)
comentada en la Seccién 2.2 de la Memoria. El modo de operacién para llevar a cabo la
simulacidn fluidodindmica queda descrito en el Anexo F: “Simulacion fluidodindmica en Ansys
CFX”.
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CAPITULO IV

RESULTADOS Y DISCUSION

En el presente capitulo se van a detallar los resultados obtenidos tanto en el andlisis
experimental de los videos de burbujeo como en las simulaciones fluidodindmicas llevadas a
cabo en Ansys CFX. Por ultimo, ambos resultados seran comparados con las predicciones del
modelo matematico propuesto. Las variables de operacién cuyo efecto sobre la hidrodinamica
del RLFDZ-CS va a ser estudiado son: geometria del reactor (angulo de cambio de seccidn), tipo
de particula fluidizada y velocidad del gas en ambas zonas del lecho.

IV.1 Perfil axial de tamarios de burbuja

En esta seccidén se realizard una comparativa de experimentos de burbujeo llevados a
cabo en diferentes condiciones de operacion para determinar el efecto del dngulo de cambio
de seccién, tipo de particula y velocidad de gas en la variacion del didmetro de burbuja
equivalente con la posicién vertical en el lecho. Se propondrd un modelo matematico para
predecir los resultados experimentales y con éstos se validardn las simulaciones
fluidodinamicas.

IV.1.1 Influencia del tipo de particula

Se ha llevado a cabo un estudio experimental para determinar el efecto del tipo de
particula en el régimen de burbujeo alcanzado al operar a una misma velocidad relativa de gas,
Ur = Ugas/Uns. La Figura 7 muestra la influencia de distintos tipos de particula (esferas de vidrio,
particulas fosforescentes y polvo de y-alimina) en el tamafio promedio de las burbujas en el
lecho. Se observa que para una determinada velocidad relativa con particulas mas grandes v,
por tanto, con una mayor velocidad de minima fluidizaciéon se obtienen burbujas de mayor
tamanfio en el lecho. Como se ha comentado en la Seccidon 1, la formacién de burbujas de gas
obedece al exceso de gas alimentado sobre el de minima fluidizacion. Para una misma
velocidad relativa (u, = 1.5 en este caso), el exceso de gas es mayor en el caso de particulas con
una mayor Ups.

1 --@--- Esferas de vidrio (0.5 mm)

g ] < Particulas fosforescentes (0.2 mm)
- | - Gamma-Alumina(0.14 mm)
o ......‘-.
< P
R e -
a 3
] i ko) B )
° 0,5 o |
g Uy abajo = Urarriba = 1.5
T a=0°
D 0 T T T

0 5 10 15

Posicién vertical, z (cm)
Figura 7. Influencia del tipo de particula en el perfil axial del tamafio de burbuja para una misma
velocidad relativa, u, = 1.5 en un RLFDZ-CS con cambio de seccién o = 0°. z4;, = . = 8cm

15



Capitulo IV Resultados y discusién

Por otro lado, en la Figura 7 se observa una disminucién brusca del tamafio de burbuja en
alturas de lecho préximas a la zona de transicidn (z.) para todas las particulas analizadas. En la
zona de transicidn se producen, simultdneamente, un ensanchamiento de la seccién del lecho
y un aporte extra de gas al mismo. La explicacion a la tendencia observada obedece a la suma
de los efectos producidos en la zona de transicidon. Al aumentar la seccién del lecho, el caudal
minimo de fluidizacidn en la zona ancha aumenta respecto al de la zona estrecha inferior (u).
Por tanto, el exceso de gas causante de las burbujas, disminuye y las burbujas decrecen en
tamafio. Este efecto se acentla al anadir el aporte de pequeiias burbujas incipientes desde el
distribuidor secundario situado al comienzo del ensanchamiento [60]. El tamano de las
burbujas incipientes esta directamente relacionado con el diametro interno de los orificios de
dicho distribuidor (dg,is = 3 mm).

Todos los tipos de particulas ensayadas corresponden a la categoria B en la clasificacion
de Geldart [63], lo cual indica que su comportamiento hidrodindmico deberia ser similar al ser
sometidas a un mismo exceso de gas sobre el de minima fluidizacidn (ug.s-ums). La Figura 8
valida esta hipétesis.

1,5 4
—_ - - Esferas de vidrio (0.5 mm)
5 ¢ Particulas fosforescentes (0.2 mm)
;:: """ £} Gamma-Alimina (0.15 mm)
o 1 4
=)
=
=}
o
(]
©
o 0,5 4
s
£ L4 3/ 2
% Ugas— Ums = 4 CM*/cM“s
a a=0°

0 T T T
0 5 10 15

Posicién vertical, z (cm)

Figura 8. Influencia del tipo de particula en el perfil axial del tamafio de burbuja para un exceso de gas
constante, [Ugss— Umsi] = 4 cma/cmzs, siendo i el tipo de particula utilizada. Resto de condiciones (a, zg;s Y
Z.s) idénticas a las de la Figura 7.

El perfil axial del tamafio de las burbujas muestra, en los tres casos, tendencias muy
similares al trabajar con un exceso de gas, Ugys — Uy = 4 cm?/cm?s, sobre la velocidad de
minima fluidizacién en cada caso. Este exceso se corresponde con velocidades relativas de
fluidizacion: u, ey = 1.2, u.pr= 1.4, y u,a = 3.6, respectivamente. Por tanto, se comprueba que
el efecto del tipo de particula en la hidrodindmica de un RLFDZ-CS es despreciable frente al
efecto del exceso de gas, siempre y cuando todas las particulas pertenezcan a la categoria B en
la clasificacién de Geldart.
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1V.1.2 Influencia de la velocidad del gas

Una vez comprobado que el tipo de particula utilizado no afecta al régimen de burbujeo
cuando se trabaja con un mismo exceso de gas sobre el de minima fluidizacién, se ha
planteado una serie experimental para conocer el efecto de la velocidad de gas inyectado
sobre el tamafo y la tasa de crecimiento de las burbujas. Para ello, se han tomado las
particulas fosforescentes tipo A como sélido de referencia, ya que estas particulas poseen unas
propiedades fisicas (tamafio, densidad, rugosidad, etc.) similares a las de los catalizadores a
utilizar en este tipo de lechos fluidizados a escala de laboratorio.

La Figura 9 muestra la influencia de la velocidad relativa de gas en el régimen de burbujeo
en un RLFDZ-CS con un angulo de cambio de seccidn brusco, a = 0° De acuerdo con lo
esperado, mayores velocidades de gas conllevan mayores tamafios de burbuja y mayores tasas
de crecimiento. La caida caracteristica del diametro de burbuja equivalente promedio en la
zona de transicidn es tanto mas acusada cuanto mayor es la velocidad del gas. El didametro de
burbuja equivalente alcanza valores similares en los tres casos mostrados justo en la zona
inmediatamente superior al cambio de seccidn tras la introduccion de aire desde el
distribuidor secundario (z = 8 cm). Por este motivo, la caida de d, en la zona de transicién
depende del didmetro de burbuja maximo previo al ensanchamiento (d, max)-

2,5
a=0°

—_ 2 4

&
L
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©
S0 1,5

>
2

>
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o
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£ Ur abajo = Ur,arriba = 1.5
0,5 A o)
o © (0] R — O~ Ur abajo = Urarriba = 2.1

O
—@— Ur abajo = Ur arriba = 2.8
O T T T
0 5 10 15 20

Posicidn vertical, z (cm)

Figura 9. Influencia de la velocidad de gas en el perfil axial de tamaiios de burbuja para particulas
fosforescentes (d, = 195 um) en RLFDZ-CS con a = 0°. zg4s = s = 8 cm.

De acuerdo con lo mostrado en la Figura 9, el uso de velocidades de gas relativamente
altas (u, = 2.8) da lugar a didametros de burbuja equivalentes d, = 2 cm en la zona inferior al
ensanchamiento. Por tanto, se trata de burbujas del mismo tamafio que la secciéon del lecho, lo
que puede dar lugar a la formacién de slugs. Los slugs son grandes burbujas que ocupan
completamente la seccidn transversal del lecho fluidizado produciendo un cortocircuito en la
recirculacién de soélido. Este régimen de burbujeo puede afectar negativamente a la
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integracidon de procesos en el RLFDZ-CS, pues ésta depende directamente de la calidad de la
mezcla axial de sélidos entre las zonas de reaccidn y regeneracién. En caso de usar particulas
con propiedades fisicas similares a las particulas fosforescentes consideradas en este estudio,
la velocidad relativa de gas umbral para evitar la formacién de slugs en la zona estrecha del
lecho no deberia sobrepasar el limite u; apa0 = 2.8.

IV.1.3 Influencia de la geometria del RLFDZ-CS

El angulo de cambio de seccién entre las zonas de reaccién y regeneracién, a, puede
afectar decisivamente al régimen de fluidizacion en un RLFDZ-CS. En esta seccidn se detalla el
efecto de a en la hidrodinamica de la zona de transicién. Para ello, se ha llevado a cabo un
estudio con particulas fosforescentes en reactores con diferente angulo de cambio de seccidn,
manteniendo las mismas condiciones de fluidizacion (ug,s constante). Las geometrias utilizadas
varian en el rango a = [0° - 85°].

Los resultados que muestra la Figura 10 sugieren que el angulo de cambio de seccién
influye en el tamafio promedio de las burbujas en la seccidn superior del lecho, desde la zona
de transicidn. Los angulos de cambio de seccion suaves, por ejemplo a = 80° suponen un
mayor exceso de gas en la zona de transicidon respecto al de minima fluidizacidon. Por este
motivo, las burbujas de gas al comienzo del ensanchamiento (z > 8 cm) son mayores en el caso
de a = 80°. Ademas, se observa que cuanto mas brusco es el cambio de seccidn (se aproxima a
a = 0°), mayor es la caida del didametro de burbuja equivalente promedio en las proximidades
de la altura de ensanchamiento. Sin embargo, el perfil axial de tamafios de burbuja para los
angulos de transicidn a = 0° y a = 45° es muy similar, lo que indica que el efecto de a es mas
notorio cuando el ensanchamiento es mas progresivo.
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Figura 10. Influencia del dngulo de cambio de seccidn (a) en la hidrodinamica del RLFDZ-CS. Sélido

fluidizado: particulas fosforescentes (d, = 200 um). Velocidad relativa del gas de fluidizacién: u, = 2.5.
Altura del distribuidor: z4s = 8 cm. Altura del ensanchamiento: z,, =8 cm.
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La escasa diferencia entre los resultados obtenidos para las geometrias o = 0%y a = 45°
puede explicarse a partir del concepto de dngulo de defluidizacion, B, en RLFDZ-CS propuesto
por Julidn y cols. [60] que queda recogido en el Anexo E del presente documento. Este estudio
reveld la existencia de zonas de lecho parcialmente defluidizadas sobre cambios de seccién
bruscos. El angulo de talud, B, en las zonas “muertas” del lecho varia en funcién de la velocidad
de gas de fluidizacién y del tipo de particula fluidizada segun la Figura 11, extraida de dicho
estudio. Este hecho sugiere que, para una velocidad de gas y un tipo de particula determinado,
la hidrodinamica en el lecho serd similar en aquellas geometrias en las que a sea menor que B.
Analogamente, la hidrodindmica entre dos RLFDZ-CS variara de manera notable Unicamente en
el caso de que la transicion entre zonas del lecho (a) sea para ambos mas suave que el dngulo
de defluidizacioén, B.
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< O Particulas fosforescentes (0.5mm)
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Velocidad relativa de gas en el lecho, u, (-)

Figura 11. Influencia de la velocidad del gas y el tipo de particula en el angulo de defluidizacion sobre un
cambio de seccidn brusco en un RLFDZ-CS. Julidan y cols. 2012 (60), Zgis = Z.s = 8 cm.

1V.1.4 Comparativa con simulaciones y correlaciones empiricas

En esta seccidn, se va a llevar a cabo una comparativa entre los resultados
experimentales, las simulaciones fluidodinamicas y las correlaciones empiricas propuestas para
predecir el perfil axial de tamafios de burbuja en un RLFDZ-CS operado con particulas
fosforescentes de 0.2 mm de didmetro. De acuerdo con la Figura 12, la correlacidn empirica
obtenida por Mori y Wen (MW) es la que mejor predice la evolucion axial del didametro de
burbuja promedio en la zona inferior del reactor y, por tanto, es la utilizada en el modelo
matemadtico propuesto. Sin embargo, ni esta correlacidn ni ninguna otra es capaz de predecir
la evolucion de d, mas alld de la altura de cambio de seccion en el RLFDZ-CS donde,
adicionalmente, se inyecta una nueva corriente de gas. Esto es debido a que todas las
correlaciones presentadas se aplican a lechos fluidizados cilindricos con una Unica entrada
inferior de gas. Las predicciones de la correlacion MW en las zonas de seccion constante del
lecho junto con el modelo propuesto para considerar la novedosa configuracidon del RLFDZ-CS
se complementan en el nuevo modelo dyrirpz.cs(z), denominado “MW +J”.
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Figura 12 Comparativa entre el perfil axial del didametro de burbuja experimental y las predicciones de
las correlaciones clasicas para dy(z) para una velocidad relativa de gas u, = 2.0.

La Figura 13.c muestra una comparativa entre las predicciones del modelo WM + J y los
perfiles de d, obtenidos a partir del analisis de fotogramas de burbujeo (Figura 13.a) y de
simulaciones fluidodinamicas en CFX (Figura 13.b) para un RLFDZ con cambio de seccion
brusco (a = 0°) y una velocidad relativa de gas, u, = 3. La calidad del ajuste muestra, por un
lado, que el simulador es capaz de reproducir el comportamiento hidrodindmico del lecho v,
por otro lado, que el modelo matemdtico propuesto es consistente con la evidencia
experimental.

b)

(@)
N
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Figura 13. a) Fotograma experimental, b) Fotograma simulado, c) Comparativa entre perfiles axiales de
d, promedio experimental, simulado y modelado obtenidos para particulas fosforescentes en un RLFDZ-
CS con a = 0° y una velocidad relativa u, = 3.
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Ademas, la Figura 13.c pone de manifiesto que las regiones defluidizadas tienen influencia
en la hidrodindmica del lecho, de modo que el modelo matematico que mejor predice el
comportamiento en la zona de cambio de seccidn es el basado en el dngulo de transicion
“aparente” o dangulo de defluidizacidn, B, siempre y cuando éste sea menor que o.

Segun la Figura 11, el dngulo de defluidizaciéon correspondiente a este sélido a una
velocidad relativa u,= 3 es: p = 58°. En estas condiciones de fluidizacidn, el modelo matematico
predice practicamente el mismo perfil de tamafos de burbuja en el rango de geometrias de
reactor a = [0° - 60°] (ver Anexo G: “Andlisis hidrodindmico. Resultados adicionales”).

Al trabajar en RLFDZ-CS con ensanchamiento gradual por encima del angulo de talud (a >
B), el modelo matematico considera que el dngulo de cambio de seccidn, a, se corresponde
con un angulo de defluidizaciéon “aparente”, ,, = a. La Figura 14 muestra la validez de esta
consideracion.
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Figura 14. Comparativa entre perfiles axiales de d, promedio experimental, simulado y modelado
obtenidos para particulas fosforescentes en un RLFDZ-CS con a = 80° y una velocidad relativa u, = 3.
Altura de distribuidor y cambio de seccién: zys = z.,s = 8 cm.

IV.2 Perfil de velocidades de burbuja

En esta seccidn se va a realizar una comparativa de las velocidades ascensionales de
burbuja obtenidas mediante CFX y mediante post-procesado de imdgenes de burbujeo.
Ademas, se utilizaran los datos recogidos en ambos estudios para validar en RLFDZ-CS la
correlacién empirica de Davidson y Harrison [8] (Ec. 3), que predice la variacion de la velocidad
de ascenso de burbujas con la raiz cuadrada de su tamafio.

up = (Uggs — Umy) + 0.4(gdy)"> (3)
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IV.2.1 Velocidad de burbuja en funcién del tamaiio de burbuja

La Figura 15 representa el resultado del post-procesado de imagenes de burbujeo
mediante el método del vecino mds prdximo en un RLFDZ pseudo-bidimensional con cambio de
seccién brusco, a = 0° cargado con particulas fosforescentes y con una velocidad relativa de
gas u, = 2.8 en ambas secciones del lecho. Como se puede comprobar, la velocidad de burbuja
promedio muestra una tendencia aproximadamente lineal respecto al tamafio de burbuja.
Ademas, los valores experimentales promedio en u, se corresponden satisfactoriamente con la
estimacion empirica de la ecuaciéon de Davidson y Harrison. Este resultado implica que la
velocidad de burbuja depende esencialmente del tamafio de la misma y, por tanto, la
influencia de la singular geometria del RLFDZ-CS sobre la funcién u, (dp) puede considerarse
despreciable.

50

20 ~ — Davidson y Harrison (u, = 2.8)

Velocidad de burbuja, u, (cm/s)

b ub,exp (ur = 28)

10 T T T
0,5 0,8 1,1 1,4 1,7

Raiz cuadrada del didmetro de burbuja equivalente, d %> (cm?®)

Figura 15. Relacion lineal entre la velocidad de burbuja y la raiz cuadrada de su didmetro equivalente.
Condiciones experimentales: RLFDZ-CS (a = 0°), Uy apajo = Urarriba = 2.8, particulas fosforescentes, zg;s = 7.5 =
8cm.

1V.2.2 Perfil axial de velocidades de burbuja

Una vez analizado el grafico uy(dy), se ha determinado el perfil axial de velocidades de
burbuja promedio en las mismas condiciones de operacion. Los resultados mostrados en la
Figura 16 sugieren que, efectivamente, la velocidad de las burbujas estd intimamente
relacionada con su tamafio puesto que la curva de tendencia experimental coincide con la
tendencia encontrada en los perfiles de didmetro de burbuja equivalente descritos en las
Figuras 9, 10, 13 y 14 de la presente Memoria. La reducciéon del tamafo de burbuja
experimental en la zona de transicion repercute en una menor velocidad de burbuja promedio
en esa region.

El perfil uy(z) experimental se compara con el modelo empirico resultante de aplicar la
correlacién de Davidson y Harrison (Ec. 3), introduciendo el didmetro de burbuja a partir de la
correlacién de Mori y Wen (Figura 6 - Ec. 1) en funcidn de la posicion vertical y la anchura del
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lecho. EI modelo matematico realiza una buena prediccién del perfil uy(z) experimental
Unicamente en la regidn inferior del lecho. Al considerar el modelo MW + J, el ajuste de los
datos experimentales de velocidad de burbuja es mucho mejor. Por lo tanto, el perfil
experimental up(z) obtenido valida el modelo empirico DH + MW + J para un RLFDZ-CS.
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Figura 16. Perfil axial de velocidad de burbuja promedio. Comparativa entre resultados experimentales y
dos modelos empiricos para predecir u,(z): modelo DH+MW (correlaciones clasicas para columnas de
burbujeo) y DH+MW+J (modelo mejorado para tener en cuenta el cambio de seccidn y la alimentacién

adicional en un RLFDZ-CS). Mismas condiciones experimentales que en la Figura 14.

IV.2.3 Comparativa entre experimentos de burbujeo y simulaciones fluidodindmicas

En la presente seccion se va a realizar una comparativa entre los datos de velocidad de
burbuja obtenidos experimentalmente y los extraidos de las simulaciones fluidodindmicas
llevadas a cabo. La Figura 17 muestra la variacidon de la velocidad de las burbujas de gas en
funcién de su tamafio para simulacidon y experimento fluidodindmico con una velocidad
relativa u, = 2.8 a lo largo de todo el lecho. Los ensayos se han realizado, igualmente, en un
RLFDZ-CS (a = 0°) cargado con particulas fosforescentes.

Como se muestra en la Figura 17, el perfil axial de velocidades de burbuja obtenido a
partir de la simulacién fluidodindmica se ajusta satisfactoriamente al obtenido a partir de la
experimentacion, al igual que ocurre con el perfil axial de tamanos de burbuja. No obstante, se
observa una ligera subestimacién de la u,gm en la zona inferior del lecho y una pequefia
sobreestimacion en la zona superior. En cualquier caso, los valores de Uy sim Y Upexp Para cada
posicion vertical en el reactor son muy préximos entre si, lo que da idea de la capacidad del
simulador para predecir el comportamiento hidrodindmico del lecho. Esta tendencia se repite
en el rango de velocidades de gas analizado, u, = [1.5 — 3.0].
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Figura 17. Perfiles de velocidad de burbuja promedio experimental, uy, e, Y simulado, ug gim. Mismas
condiciones experimentales que en la Figura 14.

1V.2.4 Variacion de up con ugqs

Por ultimo, se va a estudiar la influencia de la velocidad de gas de fluidizacion en la
velocidad de burbuja promedio. En principio, cuanto mayor es el exceso de gas sobre el de
minima fluidizacion (ug,s-ums) mayor es el caudal de gas en las burbujas y, por tanto, mayor es
su tamafio y su velocidad. Sin embargo, es preciso analizar si todo el caudal de gas en exceso
pasa a formar parte de las burbujas o si, por el contrario, parte de ese exceso se invierte en
aumentar la porosidad de la fase densa del lecho.

La Figura 18 muestra el perfil axial de velocidades de burbuja experimentales para tres
condiciones de fluidizacion diferentes sobre un RLFDZ-CS (o = 0°) cargado con particulas
fosforescentes tipo A. En ella se observa que la velocidad de burbuja no crece de manera
totalmente proporcional con la velocidad del gas inyectado: la diferencia entre los valores
promedio de Up,(yr=2.1) Y Usur = 1.5) €5 Mayor que la que existe entre Uy, =28 Y Ubur = 2.1)- ESte
resultado puede deberse a que el crecimiento de las burbujas (y, por tanto, su incremento de
velocidad) esta limitado por las dimensiones del lecho o por la formacién de nuevas burbujas
de pequefio tamafio. Cualquiera de estos dos motivos explicaria las pequefias discrepancias
gue muestra el modelo matematico MW+J en la estimacion del perfil experimental de d; (y,
por tanto, de u,) para velocidades de fluidizacién muy alejadas entre si. El analisis de las
limitaciones del modelo en condiciones de fluidizacién incipiente (u,p < 1.5) 0 en régimen de
‘slugging’ (u.pr 2 3.0) se recoge en el Anexo G: “Andlisis hidrodindmico. Resultados
adicionales”.
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Figura 18. Perfiles axiales de velocidad de burbuja promedio experimental, up e, Mismas condiciones
experimentales que en la Figura 14.
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CAPITULOV

CONCLUSIONES Y PROPUESTAS DE FUTURO

V.1 Conclusiones

La conclusion general del presente estudio es que ha sido posible complementar las

ventajas de un sistema experimental y un simulador fluidodindmico para estudiar el

comportamiento fluidodinamico de la fase gas en un RLFDZ-CS. Los resultados obtenidos por

ambas vias han sido validados mediante correlaciones cldsicas mejoradas (a partir de

parametros fisicos del RLFDZ-CS) para predecir el comportamiento hidrodinamico en este tipo

de reactor de lecho fluidizado no convencional.

En particular, las conclusiones extraidas de cada una de las partes del estudio se recogen a

continuacion:

a)

El tamafio de las burbujas de gas en el lecho ha podido ser determinado
experimentalmente en un RLFDZ-CS con técnicas no invasivas mediante la grabacién de
distintos regimenes de burbujeo en reactores pseudo-bidimensionales con iluminacién
trasera. La deteccion de burbujas en el post-procesado de las imagenes se ha llevado a
cabo por diferencia de iluminacion entre la fase densa (lecho particulado) y la fase gas
(libre de sélido).

Los perfiles axiales de didmetro de burbuja equivalente muestran una brusca reducciéon
del tamafio de burbuja promedio experimental en la zona de transicion en todos los casos
analizados. Este efecto ha sido explicado por el ensanchamiento del lecho y por la
introduccion de pequefias burbujas incipientes desde el distribuidor secundario ubicado al
comienzo del cambio de seccidn.

El elevado tamafo de burbuja promedio que tiene lugar a altas velocidades de gas en la
zona estrecha del lecho puede dar lugar a la formacién de slugs, produciendo un
cortocircuito en la recirculacion del sélido entre zonas de lecho que afecte negativamente
al funcionamiento del RLFDZ-CS. El estudio del perfil de tamafos de burbuja es esencial
para definir una ventana de operacion 6ptima.

La influencia del tipo de particula en la formacidn y el crecimiento de burbujas de gas es
despreciable respecto al efecto de la velocidad de gas en exceso (ugs-Ums) para particulas
correspondientes al mismo grupo en la clasificacion de Geldart.

El comportamiento fluidodinamico de un RLFDZ-CS pseudo-bidimensional ha sido
simulado satisfactoriamente con el software Ansys CFX. Las simulaciones realizadas
muestran, igualmente, una reduccion del tamafio de burbuja en la zona de transicion y un
crecimiento exponencial en las regiones de seccidn constante. Este comportamiento
valida las mediciones experimentales.
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f) Las correlaciones empiricas propuestas en la literatura son capaces de predecir el
comportamiento hidrodindmico del lecho en regiones alejadas de la zona de transicion. El
tamafio de burbuja en esta regién caracteristica ha sido modelado a partir de datos
conocidos del sistema (geometria, caudal de gas introducido, altura del distribuidor) y
correlaciones empiricas para la determinacion del angulo de defluidizacién experimental.

g) La determinacién del desplazamiento del centro de gravedad (centroide) de las burbujas
entre fotogramas consecutivos ha permitido llevar a cabo el estudio experimental de la
velocidad promedio de burbuja en funcién de su tamafio.

h) Los perfiles de velocidad ascensional de burbujas obtenidos experimentalmente son
similares a los obtenidos en las distintas simulaciones y, ademas, reproducen en buena
medida las predicciones de las correlaciones clasicas.

V.2 Propuestas de futuro

En paralelo con el presente trabajo, se estd estudiando la mezcla axial de sélidos en un
RLFDZ-CS mediante trazadores dpticos fosforescentes. Al mismo tiempo se esta trabajando en
la obtenciéon de perfiles de circulacién de sdlidos en el lecho gracias a técnicas de mapeo de
particulas a partir de grabaciones en alta definicién y ultra-alta velocidad de adquisicion
(Particle Image Velocimetry, PIV). El objetivo, a corto plazo, es relacionar los resultados de
burbujeo obtenidos en este trabajo con los perfiles de circulacion y mezcla axial de sdlidos
para aumentar el conocimiento acerca del comportamiento fluidodindmico de un RLFDZ-CS,
para identificar problemas de funcionamiento y para establecer unas condiciones de trabajo
Optimas.

El siguiente paso consistira en evaluar la influencia del cambio de escala en Ila
fluidodindmica del RLFDZ-CS pseudo-2D. Para ello se realizaran experimentos de burbujeo
duplicando las dimensiones del reactor y variando la posicion relativa del distribuidor de gas
secundario.

Si las simulaciones y los modelos matemadticos (correlaciones empiricas) son capaces de
predecir el comportamiento del lecho tras el escalado, se pasard a simular un régimen de
reaccion catalitica. Se estableceran las cinéticas de reaccién y de desactivacidn del catalizador
y se analizard el comportamiento del RLFDZ-CS simulado con respecto a su homdlogo
experimental.
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a

B

Pap
AP

APmax,teor
€lecho
Elecho,lim
Plecho

Ps

Viecho

CFD

Darriba

Dreactor

DH

NOMENCLATURA

angulo de cambio de seccién en un RLFDZ-CS, [°]

angulo de defluidizacién en un RLFDZ-CS, [°]

angulo de defluidizacién aparente en un RLFDZ-CS, [°]

pérdida de carga en el lecho, [mm c.a.]

pérdida de carga maxima tedrica en el lecho, [mm c.a.]

porosidad del lecho, [-]

porosidad del lecho umbral para la consideracién de burbujas de gas, [-]
densidad del lecho, [g/cm®]

densidad del sélido, [g/cm’]

viscosidad aparente del lecho, [g/cm’]

area de la burbuja i en una imagen digital, [pixels]

fluidodinamica computacional (‘Computational Fluid Dynamics’)
coeficiente de restitucién (modelo de choques interparticulares), [-]
didmetro de burbuja, [cm]

didmetro de burbuja equivalente, [cm]

didmetro de burbuja maximo en la zona inferior del lecho, [cm]
didmetro de burbuja incipiente en el orificio distribuidor, [cm]
didmetro de burbuja en la seccidn estrecha del lecho, [cm]
didmetro de burbuja en el ensanchamiento (la seccién fluidizada es S;.), [cm]
diametro del orificio distribuidor, [cm]

didmetro de particula, [pum]

didmetro de particula promedio, [um]

didmetro de particula promedio para una fraccion de sdlido i, [um]
diametro del lecho en la zona inferior, [cm]

didmetro del lecho en la zona superior, [cm]

diametro de un lecho de seccidn constante, [cm]

correlacién de Davidson-Harrison para predecir uy(dy)
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DH+MW+J

DIA

Nrotograms
ly

K

KTGF
MW
MW+)

PIV

Qu,20,1¢
Qgas
Qgas,2
Qunto
Qunf e
Qunf1
RLFDZ
RLFC
RLFCI
RLFDZ-CS

re

correlaciones de Davidson-Harrison + Mori-Wen + Julidn para Uy rirpz.cs(z)
analisis digital de imagenes (‘Digital Image Analysis’)

altura del fotograma analizado, [pixels]

intensidad de color umbral en el rango 0-255 (escala de grises)

constante de proporcionalidad en la correlacién de Davidson-Harrison, [-]
teoria cinética de flujo granular (‘Kinetic theory of granular flow’)

correlacién de Mori-Wen para determinar dy(z)

correlacién de Mori-Wen + “modelo de Julidn” para predecir dygiroz-cs(z)
analisis velocimétrico de particulas en un lecho (‘Particle Image Velocimetry’)

caudal de gas en las burbujas de la zona inferior del lecho, [cm?/s]

caudal de gas en las burbujas por encima del ensanchamiento, [cm?/s]

caudal de gas en las burbujas de la zona inferior en el ensanchamiento, [cm?/s]
caudal de gas en las burbujas de la zona superior en el ensanchamiento,[cm?/s]
caudal de gas alimentado al lecho por la zona inferior, [cm?/s]

caudal de gas alimentado al lecho por el distribuidor secundario, [cm?/s]
caudal de minima fluidizacidn en la zona inferior del lecho, [cm?/s]

caudal de minima fluidizacién en la zona del lecho con seccidn S;., [cm®/s]
caudal de minima fluidizacidn en la zona superior del lecho, [cm?/s]

reactor de lecho fluidizado de dos zonas

reactor de lecho fluidizado circulante

reactor de lecho fluidizado con circulacidon interna

reactor de lecho fluidizado de dos zonas con cambio de seccién

factor de resolucién de imagen, [cm/pixels]

seccion de paso de gas, [cm’]

seccion de paso equivalente (limitada por el éngulo de defluidizacién), [cm?]
seccion inferior del lecho, [cm?]

seccion superior del lecho (por encima del ensanchamiento), [cm?]

seccion del lecho correspondiente a una altura “1” del ensanchamiento, [cm?]
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thr valor umbral de intensidad en una imagen en escala de grises (rango 0-1), [-]
Up velocidad de burbuja, [cm/s]

Ub,exp velocidad de burbuja obtenida experimentalmente, [cm/s]

Up,sim velocidad de burbuja obtenida a partir de una simulacion, [cm/s]

Umb velocidad de minimo burbujeo, [cm?/cm?s]

Upnf i velocidad de minima fluidizacién para un lecho de particulas i, [cm?/cm?s]
u, velocidad reducida a lo largo del lecho, [-]

Uro velocidad reducida en un punto “0” de la zona inferior del lecho, [-]

Ur, abajo velocidad reducida en la zona inferior del lecho, [-]

U arriba velocidad reducida en la zona superior al ensanchamiento del lecho, [-]
Urev velocidad reducida para un lecho de esferas de vidrio, [-]

Ur.ca velocidad reducida para un lecho de particulas de y-Al, O3, [-]

Uy pr velocidad reducida para un lecho de particulas fosforescentes A, [-]
Wiotograma anchura del fotograma analizado, [pixels]

Wiecho peso del lecho, [g]

z coordenada de posicién vertical en el lecho, [cm]

Zy posicion vertical en el punto “0” de la zona inferior del lecho, [cm]

Zis posicidon del distribuidor secundario respecto a la base del RLFDZ-CS, [cm]
Zes altura del lecho a la cual comienza el cambio de seccion, [cm]
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ANEXO A

REACTORES DE LECHO FLUIDIZADO

A.1 Reactores de lecho fluidizado. Generalidades

La fluidizacion es la consecucién de propiedades similares a las de un fluido para un lecho
de particulas sélidas de pequefio tamafio, por efecto del contacto con un gas o liquido en flujo
vertical ascendente. En un “lecho fluidizado” el comportamiento del lecho de particulas redne
las siguientes caracteristicas:

a) Horizontalidad en la superficie del lecho, aun inclinado el recipiente.
b) Existencia de flujo de sélido al practicar un orificio en la pared del recipiente.
c) Cumplimiento del principio de vasos comunicantes.

La fluidizacion de un sélido no siempre es posible y depende tanto de las caracteristicas
de las particulas sdlidas como de las propiedades del gas de contacto. Las condiciones
requeridas en las particulas para poder ser utilizadas en reactores de lecho fluidizado [73] se
muestran en la Tabla A.1.

Tabla A. 1 Propiedades deseables en las particulas para una buena fluidizacién

Propiedades Rango deseado Comentario
Diametro de Los finos pueden dar lugar a cohesion, disminuyendo
, 50 um—=1,6 mm . S g
particula las propiedades de fluidizacion.
Distribucion de Ni muy amplio ni Estrecho: malas propiedades de fluidizacion. Amplio
tamaios estrecho segregacion de particulas.
Redondeada: . o S
Forma . Las formas de disco o aguja inhiben la fluidizacién.
longitud/espesor < 3
Rugosidad Suave Una cierta rugosidad es tolerable.
Resistencia a la Tan fuerte como sea Las particulas deben poseer resistencia a la atricién
atricion posible porque pasan muchas horas en el lecho
. - Las compresibles dan lugar a fuerzas interparticulares.
Evitar elasticidad y P & P
Dureza Las duras pueden causar desgaste de los componentes

excesiva dureza .
del equipo

Los intervalos pueden ser puntualmente rebasados de modo que, por ejemplo, el polvo
(particulas finas) es fluidizable mediante agitacion o vibracion suave [74] pero no fluidizable sin
ayuda mecdnica debido a la magnitud de las fuerzas de cohesién interparticulares.
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Existen, principalmente, tres clasificaciones de reactores de lecho fluidizado: en funcién
del tipo de contacto fluido-sélido, del modo de operacién y del régimen de flujo gas-sélido
[75].

Configuracion segun el tipo de contacto:

= Gas-Sdlido
= liquido-Sdlido
=  Gas-Liquido-Sélido

Configuracion segun el modo de operacién:

® Reactores de lecho fluidizado convencionales (RLF). Las particulas fluidizan y se
encuentran permanentemente en el reactor.

Configuracion seglin el régimen de flujo Gas-Sdlido (en orden creciente de la
velocidad del gas):

Lecho fluidizado a velocidad de minima fluidizacion
Lecho fluidizado burbujeante

Lecho fluidizado turbulento

Lecho fluidizado con fluidizacién répida

Lecho fluidizado con transporte neumadtico

ANENENENAN

= Reactores de lecho fluidizado circulante (RLFC). Las particulas fluidizadas se extraen
del reactor para, posteriormente, ser recirculadas a su interior.

Configuracion seguin el régimen de flujo Gas-Sdlido (en orden creciente de la
velocidad del gas):

v" Fluidizacién rapida
v' Transporte neumatico
v" Transporte de particulas densas

Entre las ventajas de los RLF destacan [75-80]:

e Baja pérdida de carga respecto a las operaciones en lecho fijo.

e Excelente capacidad de transferencia de calor (y, por tanto, gran homogeneidad
térmica a lo largo del lecho).

e Contacto fluido-sélido muy eficiente.

e Posibilidad de empleo de un amplio rango de particulas y variedad de materiales.

Un RLFC cuenta con ventajas adicionales ademas de las sefialadas para los RLF (79):

e Posibilidad de trabajar a altas velocidades de circulacion en el lecho.
e Posibilidad de realizar dos reacciones diferentes al mismo tiempo.
e Distribucidn uniforme de tiempos para fase solida y fase gas.
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A.2 Aplicacién y desarrollo de los reactores de lecho fluidizado

Aungque los procesos de contacto gas-sélido son utilizados desde tiempos remotos, es en
1637 cuando se registra por vez primera la aplicacidn tecnolégica de la fluidizacién en el libro
Applying the principles learned from the nature, donde se describe la separacidn de las arenas
del grano a través de un proceso de vibracidn-aventamiento [80]. La primera aplicacidon de un
reactor de lecho fluidizado tuvo lugar ya en el siglo XX en Alemania, donde se utilizé para
producir combustible a partir de la gasificacion de carbdn [81]. A partir de entonces, la
tecnologia de los RLF convencionales ha sufrido una gran expansién y se han desarrollado
nuevos modelos en funcion de la velocidad de flujo requerida, el tamafo de particula y el tipo
de fluido utilizado [73]. Una recopilacién de los modelos de reactor de lecho fluidizado
desarrollados [73] se muestra en la Tabla A.2.

Tabla A. 2 Modelos de reactor de lecho fluidizado

Modelo de reactor Medio de fluidizacién Tamaﬁo’ tipo de VeI(')c'idatEi’de
particula fluidizacién
Burbujeante Gas Medio-grande Baja
Flujo turbulento Gas Pequefo-medio Media

Riser circulante Gas Pequefio Alta
Lecho liquido-sélido Liquido Medio-grande Baja
Lecho liq.-gas-sél. Gas y Liquido Medio-grande Baja
Lecho liq.- sdl. Circulante Liquido Pequefio-medio Alta
L. gas - lig- sél. Circulante Gas y Liquido Pequefio-medio Alta
Lecho de flujo inverso Liquido Pequefio-medio Baja

Multiples tecnologias y aplicaciones industriales se han visto favorecidas por el desarrollo
de reactores de lecho fluidizado de modo que, en funcién del sistema gas-solido utilizado, se
pueden llevar a cabo procesos fisicos (segregacion de sélidos) o quimicos (reacciones gas-
sélido, reacciones cataliticas y reacciones en fase gas). Entre los procesos quimicos
consolidados a nivel industrial destacan el craqueo catalitico (FCC), llevado a cabo en un
reactor tipo Riser (RLFC), la combustidon y la gasificacién [82]. Respecto a los procesos fisicos, el
mas habitual es el secado de particulas en la industria alimentaria.

La adaptacién a diferentes procesos constituye un factor clave en la implantacion vy el
desarrollo de reactores de lecho fluidizado. Por este motivo se requiere optimizar el disefio de
los reactores, asi como realizar un estudio pormenorizado de las variables de operacion del
sistema, a fin de adaptar el modo de contacto sélido-fluido a los requerimientos del proceso y
optimizar asi la selectividad al producto de interés en cada caso.
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En esta linea, y a lo largo de mas de una década, el Grupo de Catalisis, Separaciones
Moleculares e Ingenieria de Reactores (CREG) de la Universidad de Zaragoza investiga
alternativas a los procesos ya existentes para operar en continuo, tanto para sistemas de
oxidacidn catalitica con separacién de etapas oxidacion-reduccién, como para sistemas en los
que se produce desactivacion del catalizador por formacién de coque. La idea inicial fue utilizar
un reactor de lecho fluidizado para procesos en los que el catalizador pasase por diferentes
zonas (oxidacién, reduccion), logrando la separacion de atmésferas en el mismo lecho
mediante la alimentacidn localizada de reactivos en diferentes puntos del mismo. El objetivo
es aunar las ventajas de los sistemas de RLF (isotermicidad del lecho e intensa mezcla de
solidos) pero empleando un Unico reactor que pueda funcionar en continuo, permitiendo el
trasvase de catalizador entre ambas zonas [11].

A.3 Reactores de lecho fluidizado de dos zonas

La configuracion del RLF en la que el agente oxidante se introduce por la zona inferior
del lecho y el agente reactivo se introduce en un punto intermedio del lecho fue utilizada por
primera vez en una patente de Monsanto para la produccién de etilbenceno a partir de la
dimerizacion oxidativa de tolueno [83]. Sin embargo, en dicho estudio no se indica que exista
algun tipo de transporte de oxigeno en la red cristalina del catalizador. En 1979, Hupp y Swift
[84] describieron un reactor de lecho fluidizado con una zona oxidante y una reductora, con
circulacion de sdlido entre ambas zonas y alimentacion de oxigeno e hidrocarburo en
diferentes puntos del lecho, aunque no llegaron a utilizar dicho sistema en sus experimentos.
En el mismo afio, la solicitud de patente presentada por Callahan [85] describe una sola
camara donde ocurre la reaccién y la regeneraciéon, de forma que el catalizador se mueve de
una zona a otra, pero los gases de la zona de reaccidn no se mezclan con los de la zona de
oxidacion. Ya en 2001, [86] Wheelock plantea también un lecho fluidizado de dos zonas, en el
que ambas zonas son del mismo tamafio, donde se pueden alimentar distintos gases en cada
una de ellas, siendo la utilidad de estas alimentaciones separadas la optimizacién de la
atmoésfera de reaccidn. En la solicitud de patente presentada por Ros en 2007 [87] se describe
un reactor de dos zonas de distinta seccidn, aplicado a reacciones gas-solido cataliticas, donde
el propdsito de estas dos zonas es cambiar el tiempo de residencia entre ambas, trabajando en
la segunda seccidn en un lecho tipo riser.

Con esta misma filosofia, el grupo CREG ha investigado y desarrollado dos sistemas
basados en la creacion de diferentes atmdsferas en el mismo lecho de catalizador que
permitan la operacion en continuo: el reactor de lecho fluidizado de dos zonas (RLFDZ) y el
reactor de lecho fluidizado de circulacion interna (RLFCI) [11]. A partir de estos sistemas de
reaccion, las lineas de investigacion del grupo se han centrado en el estudio de reacciones
cataliticas heterogéneas [12,13,15,16,23-25] y separacidn de hidrégeno a partir de mezclas de
hidrocarburo ricas en hidrégeno (pirdlisis de biomasa y descomposicion termo-catalitica de gas
natural) [88]. Un esquema de las diversas configuraciones de RLFDZ utilizadas en las
investigaciones del CREG se muestra en la Figura A.1.

La caracteristica fundamental de un RLFDZ radica en que se dispone de dos zonas de
alimentacién separadas, una de ellas en la parte inferior del reactor y otra que permite la
introduccion de los reactivos en un punto intermedio del lecho. Trabajando en las condiciones
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adecuadas de operacidn, se puede lograr la creacidén de dos zonas del reactor con diferentes
atmoésferas. El campo de aplicacién de este nuevo modelo de reactor es muy amplio ya que
multitud de reacciones cataliticas heterogéneas, debido a la desactivacion del catalizadoro a la
saturacion del adsorbente, se han de llevar a cabo de forma discontinua o semi-continua en
reactores de lecho fijo o RLFC. Con estas nuevas configuraciones, la posibilidad de operar de
forma continua empleando un Unico reactor supone una gran ventaja.

Alimentacion Alimentacion Allmentau%n Alimentacion S f Hidrégeno

® ® ® | I

- - I

™ *Dint 2,8cm

Membrana
de Fibra
Hueca

Dint 1,8cm:

| ZonaRegeneracién | Zona Reaccion |
| Zona Regeneracion | Zona Reaccion |
| Zona Regeneracion | Zona Reaccion |
‘ Zona Regeneracion [ Zona Reaccion |

4 Oxigeno + 4 Oxigeno + 4 Oxigeno + 4 Oxigeno +

inerte inerte inerte inerte

Figura A. 1 Distintas configuraciones de Reactores de Lecho Fluidizado de Dos Zonas. A) RLFDZ con
seccion constante. B) RLFDZ con cambio de seccidn progresivo. C) RLFDZ con cambio brusco de seccion.
D) RLFDZ con cambio brusco de secciéon y membrana permeoselectiva a H,.

En cuanto al Reactor de Lecho Fluidizado con Circulacién Interna (RLFCI), la configuracién
presenta una ldmina vertical en su interior de modo que se generan dos zonas (reaccién y
regeneracion, respectivamente) y la transferencia de sdélido entre ambas se produce mediante
unas conexiones en la parte superior e inferior de la placa divisoria. El trasvase de catalizador
entre las zonas inferior y superior sucede a partir del cambio de velocidad del gas a ambos
lados de la lamina que genera un gradiente de presién. El RLFCI ha sido utilizado tanto en
deshidrogenacion de propano [88] como en deshidrogenacion oxidativa de butano [14]. La
Figura A.2 muestra un esquema del RLFCI disefiado por el grupo de investigacion CREG.

En un primer momento, el RLFDZ se utilizd para llevar a cabo una oxidacidn catalitica
selectiva (acoplamiento oxidativo de metano) [25], ya que los modos habituales de operacion
no lograban controlar el estado de oxidacidn del catalizador, con las consecuentes pérdidas de
selectividad al producto deseado. En esta ocasidn, se usaron catalizadores tipo redox actuando
como un reservorio de oxigeno para ser transferido en reacciones de oxidacion, permitiendo la
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segregacion de zonas con diferente naturaleza redox en el RLFDZ. De esta forma, en una de
ellas se produce la reaccién de oxidacion selectiva y en la otra zona tiene lugar la re-oxidacion
del catalizador, pudiendo controlar de forma mads eficiente el estado de oxidacion del
catalizador e incrementando la selectividad del proceso. Se comprobé que era posible agotar
la mayor parte del oxigeno por debajo del punto de introduccién del hidrocarburo.

Alimentacion )

+ OxigenoA"\

20

T

Figura A. 2 Esquema de un Reactor de Lecho Fluidizado con Circulacidn Interna (RLFCI).

Inerte

Mas tarde, se demostrd que la selectividad a olefinas, principalmente a butadieno, puede
ser incrementada mediante otra reaccidon redox como la deshidrogenacién oxidativa de n-
butano sobre catalizadores VMgO, cuando se usa un RLFDZ [90]. La oxidacién parcial de n-
butano para la produccién de anhidrido maleico se estudid en un RLFCI empleando un
catalizador comercial VPO [91] obteniéndose rendimientos a anhidrido maleico que superaban
a los obtenidos en otros sistemas de reaccidn con altas concentraciones de hidrocarburo y sin
utilizar ciclos redox como es el caso del lecho fijo o reactores de membrana. Su aplicabilidad a
reacciones en las que la formacidon de coque provoca la desactivacion del catalizador quedd
demostrada en el trabajo realizado sobre deshidrogenacion de n-butano con catalizadores
Cr,03/AlL,0; [14] y, posteriormente, se estudid [92] la deshidrogenacion de propano
empleando un catalizador Cr,05/Al,0;, alcanzando rendimientos a propileno del 30%. El
principio de funcionamiento del RLFDZ aplicado a reacciones de deshidrogenacién de alcanos,
consiste en la alimentacién de oxigeno junto con inerte por la parte inferior del reactor
mientras el hidrocarburo se alimenta por un punto intermedio del lecho, de forma que en la
parte inferior, el oxigeno se consuma al reaccionar con los depdsitos de coque del catalizador y
en la zona superior suceda la deshidrogenacidn. Si la separacion de ambas zonas es buena, la
deshidrogenacidn de alcanos tendra lugar en ausencia oxigeno y el movimiento de sélido entre
las dos regiones permitira la consecucidn del estado estacionario, permitiendo la regeneracion
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in situ del catalizador en continuo. Al mismo tiempo, la combustidon del coque en la zona
inferior del reactor supondria una importante fuente de energia para llevar a cabo la reacciéon
de deshidrogenacién, dado su caracter endotérmico.

En todas las investigaciones llevadas a cabo por el CREG se usaron, en primer lugar,
reactores de tamafio relativamente pequefio (3 cm de didmetro) y construidos en cuarzo.
Posteriormente, y con el objetivo de comprobar la viabilidad de los sistemas a escalas mayores
en las que no fueran preponderantes los efectos de interaccion burbuja-pared, se disefiaron y
construyeron, en acero inoxidable, reactores de mayor tamano (6 y 10 cm de didmetro
interno). Rubio [93] comprobd que los resultados obtenidos en un reactor de hasta 10 cm de
diametro interno son similares a los observados a escalas inferiores. Gascén [91] amplié dicho
trabajo mediante el estudio de la oxidacién parcial de n-butano sobre un catalizador VPO, y al
igual que en el caso anterior, observd que el cambio de escala no supone una pérdida de
selectividad a anhidrido maleico.

El foco de investigacion actual del CREG se centra en la aplicacidn del reactor de dos zonas
a procesos de reformado por vapor autocatalitico o aromatizacion de metano para la
produccién de benceno, tolueno y xileno [12]. Se estd profundizando en el estudio de las
distintas variables de operacidn, su influencia en el rendimiento del proceso y la geometria del
reactor para la adaptacion a procesos con caudales de distinta magnitud [12].

Por otro lado, diversos trabajos muestran la posibilidad de utilizar los reactores de lecho
fluidizado junto con membranas [62] que permitan distribuir reactivos dentro del reactor [94-
95] o bien eliminar algun producto [96] para mejorar los rendimientos obtenidos, por lo que
podria ser interesante incluir este modo de trabajo a un RLFDZ. En este sentido se ha
estudiado la incorporacién al RLFDZ de membranas selectivas al hidrégeno para desplazar el
equilibrio en procesos como la deshidrogenacién de propano compensando la mayor
tendencia a formar coque en esas condiciones con la regeneracién continua del catalizador
propia del RLFDZ [23].

A.4 Reactores de membrana

Los reactores de membrana constituyen en la actualidad uno de los sistemas compactos
de reaccién mas completos, si bien contindan en proceso de investigacién y mejora de sus
prestaciones. La multifuncionalidad reunida en un Unico reactor, permite reducir los costes del
proceso aumentando la seguridad del mismo gracias a la simplicidad del sistema. La limitacién
la impone la integracidon de la membrana en intimo contacto con el sistema de reaccion y la
adaptabilidad de su geometria. La utilizacion de membranas poliméricas permite grandes
mejoras en procesos que tienen lugar a bajas temperaturas [97-98], pero resultan inaplicables
en condiciones mas exigentes, lo que restringe su uso en muchos procesos quimicos
industriales [99]. Las membranas inorganicas (metdlicas [100], con materiales microporosos
[101- 102] o ceramicos [103]) sin embargo, podrian soportar altas temperaturas por lo que las
investigaciones se centran en su desarrollo y adaptacién a los reactores de membrana.

Una de las aplicaciones del reactor basado en membranas inorgdnicas consiste en
eliminar un producto de la mezcla de reaccion. Si la conversién de equilibrio de la reaccion esta
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limitada termodinamicamente, retirando uno de los productos (por permeoselectividad) se
incrementa la conversion por desplazamiento del equilibrio. Los reactores de membrana se
utilizaron ya hace varias décadas para la eliminaciéon de H, [98] en procesos de reformado
[102] y deshidrogenacion de alcanos. Dentro de esta categoria, los reactores de membrana
basados en paladio son los mds estudiados, pero todavia no se han implantado
industrialmente debido al elevado coste del Pd. La deposicidon de capas finas de paladio (2 um
de espesor) sobre soportes ceramicos podria constituir una solucién factible al problema de
coste, incrementando ademas la permeabilidad a hidrégeno [94]. Un segundo inconveniente
de los reactores de membrana para la retirada de H, es la tendencia al aumento de formacién
de materiales carbonosos (coque). Este hecho se ha observado en muchos casos y, debido a la
rapida desactivacién causada por la deposicidon de coque sobre la superficie del catalizador, se
observa un descenso continuo en la conversion, efecto contrario al buscado [94-95]. En un
trabajo reciente [104] se propone el empleo de un caso particular de membrana de paladio,
denominada membrana de fibra hueca de Pd que, combinada con un RLFDZ capaz de
contrarrestar la desactivacion del catalizador, podria ser capaz de superar las limitaciones
mencionadas.

50



Anexo B Lineas de investigacion en RLFDZ

ANEXO B

LINEAS DE INVESTIGACION EN RLFDZ

El grupo de Catalisis, Separaciones Moleculares e Ingenieria de Reactores (CREG),
perteneciente al Instituto de Investigacidn en Ingenieria de Aragdn (I3A) de la Universidad de
Zaragoza, lleva mas de una década investigando el disefio y la aplicabilidad de un novedoso
reactor redox para llevar a cabo reacciones gas-soélido cataliticas limitadas por una rapida
desactivacion del catalizador: el “reactor de lecho fluidizado de dos zonas” (RLFDZ).

Como se ha comentado a lo largo de la Memoria, el reactor propuesto consiste un lecho
fluidizado en el que se alimentan reactivos de manera localizada. De este modo se logra la
separacion de atmdsferas (oxidativa y reductora) en un mismo lecho y la circulacién de sélidos
entre ambas zonas permite la regeneracion simultanea del catalizador. Entre las ventajas que
se presuponen a este novedoso tipo de reactor se encuentran la compacidad del sistema, la
posibilidad de alcanzar un régimen autotérmico y la capacidad de trabajar en continuo sin
pérdida de actividad catalitica.

Una de las reacciones gas-sélido cataliticas en la que mas rdpidamente se desactiva el
catalizador por deposicién de coque sobre su superficie activa es el craqueo catalitico de
petréleo (FCC), como se muestra en la Figura B.1. Segun este gréfico, la pérdida de actividad
del catalizador para reacciones FCC tiene lugar de manera practicamente instantanea. Por este
motivo se desarrollaron los reactores de lecho fluidizado circulante, caracteristicos del proceso
FCC, que permiten la regeneracion instantanea del catalizador.

Otras reacciones como la deshidrogenacidn de alcanos, muy relevante en la obtencion de
olefinas ligeras utilizadas como precursores poliméricos (etileno, propileno), da lugar a una
pérdida de actividad catalitica transcurridos unos minutos a partir del comienzo de la reaccion.
El lecho arrastrado caracteristico del proceso FCC no seria tan eficiente, en este caso, ya que la
cinética de desactivaciéon es mas lenta. Los procesos desarrollados a escala industrial para
deshidrogenacion de propano (Oleflex®), por ejemplo, funcionan en régimen semicontinuo
estableciendo etapas de reaccidn y regeneracion catalitica en reactores colocados en serie. De
acuerdo con la cinética de desactivacién para este tipo de reacciones, del mismo orden que la
velocidad de circulacidn de particulas entre las zonas oxidante y reductora del lecho fluidizado,
la deshidrogenacién de alcanos constituye una reaccién idénea para ser llevada a cabo en un
RLFDZ. Esto mismo sucede con las reacciones de aromatizacion de metano para la obtencion
de hidrocarburos aromaticos (BTX) o con algunas reacciones de reformado de naftas.

B.1 RLFDZ como solucion a la desactivacion catalitica
Esta linea de trabajo motivd la investigacion del CREG en busca de reacciones gas-

solido cataliticas limitadas por una desactivacion rapida del catalizador y cuyos productos de
reaccién fueran fuertemente demandados en el mercado.
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Figura B.1 Tiempo de desactivacidn catalitica para diferentes procesos de la industria quimica

La primera reaccidn catalitica que se investigd en los laboratorios del CREG para analizar
la viabilidad y el funcionamiento de un RLFDZ fue el acoplamiento oxidativo de metano (OCM)
para producir etileno, la principal materia prima en la industria quimica por su diversidad de
aplicaciones [89].

Ya en 1999, Soler y cols. llevaron a cabo el estudio de un catalizador basado en V-Mg-O
para la deshidrogenacidn oxidativa de n-butano [90], siendo muy activo y selectivo pero afin a
la deposicién de coque. Estos mismos autores modelaron el comportamiento cinético de la
deshidrogenacién de n-butano, asi como de la velocidad de desactivacién del catalizador [105]
y mostraron que el RLFDZ era capaz de contrarrestar dicha desactivacion manteniendo una
actividad catalitica constante a lo largo del tiempo [14].

Nuevos estudios sobre diferentes catalizadores basados en éxido de molibdeno no
mejoraron los resultados obtenidos con catalizadores de vanadio [24] por lo que se siguid

Ill

explorando esta linea trabajando con una nueva configuracién de reactor, el “reactor de lecho
fluidizado con circulacidn interna”, RLFCI [97] y realizando, a su vez, un escalado a planta piloto
del RLFDZ para deshidrogenacion de n-butano (93). Paralelamente se investigaron diferentes
catalizadores para llevar a cabo la deshidrogenacién de propano en RLFDZ [13], estudiando la
cinética de transitoria de formacion de propileno y coque sobre catalizadores basados en 6xido

de cromo (92) y catalizadores de Pt/Sn sobre alimina [16, 107].

Se disminuyé la tendencia a la formacidn de coque introduciendo catalizadores
soportados en MgAl,O, con estructura de espinela, menos acidos y mads resistentes a la
atricién que los basados en y-Al,Os;, para la deshidrogenacién de alcanos [15] y se incrementd
la multifuncionalidad del reactor introduciendo en el lecho membranas de Pd
permeoselectivas a H,. El objetivo consiste en retirar selectivamente hidrégeno del lecho para
desplazar el equilibrio de deshidrogenacién hacia la formacién de olefinas. Los estudios
preliminares en la integracién de reactores RLFDZ con membranas de paladio resultaron
satisfactorios, desplazando ligeramente el equilibrio de reaccidn en la deshidrogenacion de n-
butano y manteniendo una actividad catalitica constante [23]. Actualmente, Ia
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multifuncionalidad del reactor de membrana esta siendo validada para deshidrogenacion de
propano [104, 108].

Nuevas lineas de trabajo consistieron en el uso del RLFDZ para procesos de aromatizaciéon
de metano (gas natural) con el objetivo de producir benceno y sus derivados [12]. El uso de un
reactor capaz de contrarrestar la desactivacion del catalizador (basado en zeolitas) asi como la
posibilidad de alcanzar un régimen autotérmico en la reaccion, le reportaron a este sistema la
patente espafiola ES2009/070240. Actualmente, se estan llevando a cabo ensayos en planta
piloto sobre esta tecnologia a cargo de la compania CEPSA.

Por otro lado, se profundizé en la aplicacién del reactor en nuevas reacciones cataliticas
heterogeneas como: oxidacion selectiva de benceno a fenol [109], reformado oxidativo de
metano y etanol [110] o reformado de glicerol con vapor de agua [111].

Ademas, recientemente se introdujo el concepto de “reactor de lecho fluidizado de dos
zonas con cambio de seccidén”, RLFDZ-CS con el objetivo de establecer un control sobre el
régimen fluidodindmico de la parte inferior del lecho, o zona de regeneracién, independiente
del régimen de fluidizacién de la parte superior o zona de reaccion. Esto implica secciones de
paso de gas diferentes en ambas zonas del lecho y, por tanto, un angulo de transicién (a) o
cambio de seccion entre ellas. Dado que no existen estudios previos sobre la afeccién del
cambio de seccion y las dos entradas de gas al lecho en el comportamiento fluidodinamico del
lecho, se decidid abrir una linea de investigacién en el estudio fluidodindmico del RLFDZ-CS.

Los estudios hidrodindmicos que se muestran en el presente documento, asi como
estudios paralelos sobre la fluidodindmica de la fase densa (particulada) [112] y estudios
adicionales llevados a cabo en una colaboracion internacional con el grupo de Reactores
Multifdsicos de la Universidad Técnica de Eindhoven, TUe (Paises Bajos) [60], pretenden
ayudar a cuantificar el efecto de las condiciones de operacién (a, caudales de gas, tipo de
particulas) sobre el funcionamiento del RLFDZ-CS.

En la Figura B.2 se detalla la linea temporal de trabajos e investigaciones relacionadas con
el desarrollo del RLFDZ / RLFDZ-CS publicados por el CREG en revistas de impacto
internacional.

1996 2000 2001 2002
+ —— ——
Oxidaciéon de HC Deshidrogenacion de Modelado RLFDZ para Oxidacion n-butano
en RLF Redox n-butano en RLFDZ deshidrogenacién de - anhidrido maleico
(Mo03/MgO) n-butano en RLFDZ
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2003

2004

2005
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.|._

o

Deshidrogenacion de
n-butano en RLFDZ
(V/MgO)

Influencia del tamafio
en la operatividad de
un RLFDZ

Produccion de anhidrido
maleico en RLFDZ:
Influencia de escala

Oxidacion selectiva o-
xyleno = anhidrido
ftalico (V,05/TiO,)

Deshidrogenacion de
propano en RLFDZ

Deshidrogenacién de
n-butano en RLF

Deshidrogenacién de
propano en RLFDZ

(Cr,05/Al,05) interconectado (Pt-Sn-K/Al,03)

2009 2010 2012

Aromatizacion de Reformado de etanol
metano en RLFDZ

(zeolitas)

RLFDZ + Membrana Pd
para deshidrogenacion con vapor de agua en

RLFDZ
I

Estudio fluidodinamico
en RLFDZ (PIV/DIA)

de alcanos
I
Deshidrogenacion de n-

butano en RLFDZ
(Pt-Sn /MgAl,0,)

Figura B.2 Cronologia de publicaciones sobre el uso del reactor RLFDZ por parte del CREG [12,
16-17, 23-24, 60, 89, 91-93, 96-106, 113-115]

B.2 Resultados relevantes en RLFDZ

Los resultados obtenidos para las diversas reacciones llevadas a cabo en RLFDZ muestran
gue es posible estabilizar la actividad catalitica mediante el sistema de reaccion planteado con
regeneracion del catalizador en continuo.

En trabajos recientes sobre deshidrogenacion de propano [104], se observdé como el
RLFDZ es capaz de mantener constante el rendimiento a propileno a lo largo del tiempo (Figura
B.3.a), en comparacién con la pérdida de actividad mostrada al operar en lechos fluidizados
convencionales (Figura B.3.b). En otras reacciones como la aromatizacion de metano, el uso
del RLFDZ supuso una mejora sustancial del rendimiento estacionario a benceno respecto
otros sistemas de operacidon [109], como se muestra en la Figura B.4. Lobera y cols. [15]
encontraron un porcentaje éptimo de dxigeno diluido en la corriente de regeneracién para
contrarrestar la desactivacion del catalizador en la deshidrogenacion de n-butano a 530 °C
(Figura B.5.a) y estudiaron la variacidon de la distribucion de los productos de reaccién en
funcién de la cantidad de agente oxidante en el lecho (Figura B.5.b).
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Asimismo, los estudios fluidodindmicos llevados a cabo recientemente [112] sefialan que,
en ciertas condiciones de fluidizacidn, la mezcla completa entre particulas cataliticas
coquizadas y regeneradas de las dos zonas del RLFDZ puede llevarse a cabo en cuestion de
segundos, lo que garantiza una actividad catalitica constante en el lecho. El grado de mezcla
entre particulas se denomina, en dicho estudio, “indice de Mezcla” y su evolucién temporal
(en un régimen de fluidizacion) varia en funcién del flujo de gas introducido al lecho, o
velocidad reducida (u,), segiin se muestra en la Figura B.6.

o
e}
1

o
o
1

¢ Ur=20

) Ur=25
@ oUr=3.0
0 - T T T T T T
0 5 10 15 20 25 30 35 40
Tiempo de Mezcla, t [s]

Indice de Mezcla, IM [-]
o
~

Figura B.6 Evolucion del grado de mezcla de particulas cataliticas coquizadas y regeneradas para
distintos regimenes de fluidizacion en RLFDZ pseudo-2D con cambio de seccidn (a = 80°) [112]

Por ultimo, se ha demostrado que la integracién de membranas de paladio en RLFDZ para
reacciones de deshidrogenacidn de alcanos consigue desplazar el equilibrio de reaccién hacia
la formacién de productos (al retirar H, del medio) manteniendo constante la actividad
catalitica [104]. El esquema del reactor multifuncional, asi como el rendimiento a propileno
obtenido con y sin membrana de Pd se muestran en las Figuras B.7.ay B.7.b.
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Figura B.7 a) Esquema del reactor multifuncional (RLFDZ+Membrana), b) Rendimiento a propileno
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ANEXO C

CARACTERIZACION DE LAS PARTICULAS FLUIDIZADAS

En el estudio hidrodindmico llevado a cabo se han usado cuatro tipos de particulas
fluidizables: y-alimina (Puralox 150-155), esferas de vidrio y sélidos fosforescentes
comerciales, de dos tamafios diferentes, compuestos por aluminato de estroncio dopado con
tierras raras (europio y disprosio) que le confieren propiedades fosforescentes, Eu-Dy/SrAl,O,.
En este Anexo se van a mostrar las caracteristicas fluidodindmicas de cada uno de los sdlidos
utilizados.

La eleccion de los cuatro tipos de sélidos responde a diversos motivos:

a) Las particulas de y-alimina son de uso comun en reactores de lecho fluidizado debido a su
gran resistencia a la atricién y a su adecuacidon como soporte catalitico poroso. Estas particulas
constituyen el sélido mas utilizado como soporte de catalizador en las investigaciones llevadas
a cabo con RLFDZ en los laboratorios del CREG.

b) Las esferas de vidrio son las particulas mas utilizadas en la realizacién de estudios de
fluidizacién en frio debido a su bajo coste, a su elevada esfericidad y a su baja rugosidad. Estas
dos ultimas caracteristicas favorecen que no se aglomere el lecho y facilitan la fluidizacion.
Constituyen la realidad mas préxima a los modelos fluidodindmicos tedricos, que consideran
las particulas de sélido como esferas perfectas de tamafio uniforme.

c) Las particulas fosforescentes se eligieron porque en trabajos paralelos del grupo [112] se
estudia la fluidodindmica de la fase densa en un RLFDZ, siguiendo el movimiento y la mezcla
axial de sélidos mediante estos trazadores épticos. El objetivo es poder relacionar, a medio
plazo, el comportamiento fluidodindmico del lecho con sus propiedades hidrodinamicas y para
ello es necesario que ambas investigaciones se lleven a cabo utilizando las mismas particulas.

En primer lugar, se mostrard la distribucion de didmetros de particula con la que se ha
trabajado en cada lecho junto con el didmetro de particula promedio. Posteriormente, se
analizaran las curvas de fluidizacién para determinar la velocidad de minima fluidizacion (u)
propia de cada sdlido. Seguidamente, se detallaran las medidas de densidad y porosidad de
lecho y, por ultimo, se ubicardn los distintos tipos de particulas en la clasificacion de los sélidos
de Geldart.

C.1 Distribucién de tamafios de particula (dp)

Haciendo uso de distintos tamices con luces de malla comprendidas entre 1000 um y 75
pum se ha llevado a cabo el estudio de la distribucidon de didmetros de particula para los cuatro
solidos considerados. Las Figuras C.1.a-C.1.d muestran dicha distribucién para particulas
fosforescentes de pequefio y gran tamafio (denominadas Eu-Dy/SrAl,O, “tipo A” y “tipo B”,
respectivamente), y-alumina y esferas de vidrio, respectivamente.
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Figura C.1 Distribucién de didmetros de particula para los sélidos: a) Eu-Dy/SrAl,O, de pequefio tamafio,
b) Eu-Dy/SrAl,O, de gran tamafio, c) y-Al,03, d) Esferas de vidrio

La tendencia general en todas las distribuciones de tamafo de particula presentadas en la
Figura C.1 es hacia una curva gaussiana, con fracciones de sélido bajas entre las
correspondientes a tamafios extremos y altas para los d, centrales del rango. La Tabla C.1
muestra el valor del didametro de particula promedio (d; orom) asi como la desviacién estandar
para cada tipo de sélido. El didmetro de particula promedio se ha calculado segun la ecuacién
C.1, siendo w; la fraccion de sélidos con un didametro medio d,,.

1

dpprom = oSN 77— (C.1)
’ i=1 wi/dp,i

Tabla C.1 Media y desviacion estandar para las distribuciones de diametro de particula de los 4 sélidos

dp,prom (HM)
Esferas de vidrio 480 + 60
y-Alumina 135+ 30
Particulas fosforescentes A 195 + 50
Particulas fosforescentes B 680 + 100
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C.2 Determinacion de s

La velocidad de minima fluidizacién es un dato esencial en la elaboracién de un analisis
fluidodindmico ya que determina el comportamiento del lecho fluidizado. A continuacidn se
presentan las curvas de fluidizacién de cada una de las particulas utilizadas en este trabajo
determinando, en cada caso, u,; como la interseccién entre la pendiente de pérdida de carga
(AP) inicial debida al lecho y la pérdida de carga maxima tedrica: APpaxteor = Wiecho/S, siendo
Wiecho €l peso del lecho y S la seccidn de paso de gas. Todas las medidas han sido realizadas en
reactores cilindricos de cuarzo, de diametro interno: d., = 2.8 cm. En la Figura C.2.a se muestra
la curva de fluidizacién para particulas de y-alimina, en la C.2.b la obtenida para particulas
fosforescentes A (tamafio inferior), y en las C.2.c y C.2.d las curvas para particulas
fosforescentes B (tamafo superior) y esferas de vidrio, respectivamente.
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Figura C.2 Determinacién de la velocidad de minima fluidizacién para los cuatro sdélidos considerados
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En el caso de las particulas fosforescentes de gran tamano ha sido imposible completar la
curva de fluidizacién debido a que el caudal maximo de gas que alcanzan los medidores de
flujo de los que se dispone es inferior al necesario para fluidizar dichas particulas en un reactor
cilindrico de 2.8 cm de didmetro interno. Por tanto, la velocidad de minima fluidizacion (u,) se
ha estimado, en este caso, a partir de la intersecciéon de la recta de ajuste para los puntos
medidos y la pérdida de carga maxima tedrica. Los valores de u,; obtenidos para cada sélido
se muestran en la Tabla C.2.

Tabla C.2 Velocidad de minima fluidizacidn para cada tipo de particula

3 2
Um (cMs7p /cm’s)

Esferas de vidrio 20.5
y-Alumina 1.2
Particulas fosforescentes A 10.1
Particulas fosforescentes B 48.5

C.3 Densidad y porosidad del lecho

Las densidades de los diferentes sdlidos (ps) vienen dadas por sus fabricantes (Tabla C.3).
Partiendo de estos datos, es posible estimar la porosidad del lecho empaquetado (giecho) Sin
mas que determinar la densidad del lecho (piecho). Para hallar pecho S& mide, en una probeta, el
volumen ocupado por una determinada cantidad de particulas del sélido. La porosidad del
lecho se relaciona con ps Y Piecho SEEUN la ecuacién C.2.

Plecho (C.2)

Elecho = 1 — P
s

La Tabla C.3 muestra, ademas de la densidad de sélido suministrada por el fabricante, los
valores de densidad y porosidad del lecho calculados a partir de las medidas experimentales y
de la ecuacion C.2, respectivamente.

Tabla C.3 Densidad de sélido, densidad y porosidad de lecho

Ps (g/cm3) Plecho (g/cm3) Eempaquet. (')

Esferas de vidrio 2.5 1.5 0.40
y-Alumina 1.5 0.8 0.47
Particulas fosforescentes A 3.6 1.5 0.58
Particulas fosforescentes B 3.6 1.3 0.64

C.4 Clasificacién de los sélidos de Geldart

Segln Geldart [63], las particulas se pueden clasificar en cuatro grandes grupos (A, B, Cy
D) segun sean sus caracteristicas fluidodinamicas: didmetro de particula promedio y densidad
del sdlido. A partir de los datos mostrados en las Tablas C.1 y C.3 es posible determinar a qué
grupo de particulas pertenecen los cuatro sdélidos considerados. La Figura C.3 muestra el
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diagrama de Geldart con la ubicacién aproximada de las particulas analizadas. Se observa
como todas ellas pertenecen al grupo B. Esto, segin Geldart, implica que las fuerzas
interparticulares son despreciables (no se forman aglomerados) y que el fendmeno de
burbujeo comienza con la fluidizacién, es decir, la velocidad de minimo burbujeo coincide con
la de minima fluidizacién (umw/ums = 1). La velocidad ascensional de las burbujas es mayor que
la velocidad del gas intersticial (a través de la emulsidn) y el didmetro de las burbujas aumenta
con la posicién vertical en el reactor y con el exceso de gas sobre el de minima fluidizacion.
Para este tipo de particulas, la expansion del lecho es pequefia y uniforme.
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Figura C.3 Clasificacion de los sélidos de Geldart
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ANEXO D

ANALISIS DIGITAL DE IMAGENES

En este anexo se van a describir los cddigos de programacion (Matlab®) desarrollados en
este proyecto y utilizados para llevar a cabo el procesado de los videos de burbujeo
experimental y simulado con el fin de obtener perfiles axiales de velocidad y tamafio de
burbuja. Se detallaran las principales consideraciones acerca del tratamiento de imagenes y se
mostraran los graficos originales de propiedades de burbuja a partir de los cuales se han
obtenido los perfiles promediados de dy(z), up(z) y up(dy) presentados en la Memoria del
proyecto.

En primer lugar, se presenta el algoritmo de deteccién y clasificacion de burbujas a partir
de videos de fluidizacidén experimentales.

D.1 Anadlisis digital de burbujeo en grabaciones experimentales

function [Resultados,Mub,Mdb]=burbexp (nombrearchivo)

o

% [Resultados,Mub,Mdb]=burbexp (nombrearchivo) FEsta function describe
la hidrodinédmica de las burbujas en el lecho obteniendo perfiles de
velocidad de burbuja en funcidén de su tamafio, ademds de los perfiles
axiales de didmetro y velocidad de burbuja. Resultados es una matriz
nx3 que contiene por columnas velocidad de burbuja (ub), didmetro de
burbuja (db) y coordenada ‘y’ del centroide de burbuja (z) y tantas
filas (n) como objetos se detecten en los ©pares de imagenes
consideradas. Mub almacena los valores promedio de velocidad de
burbuja en funcidén de la posicidn vertical en el lecho y Mdb contiene
los valores promedio de diametro de burbuja equivalente para cada
rodaja axial de lecho (dz = 1 cm).

% La funcidén analiza una grabacidén experimental codificada en funcidn
de la geometria (angulo de cambio de seccidn, a) y del porcentaje de
apertura de controlador de flujo mésico por los distribuidores de gas
inferior (F) vy superior (f) que, externamente, se relacionan con las
velocidades relativas de gas utilizadas (ur) . Ejemplo:
‘a00 F40 f30.avi’.

profile on % Para sumarizar el coste computacional de cada orden.
% Ruta de acceso a la carpeta donde se almacenaran los resultados:
fpat='C:\Users\Ignacio\Desktop\Archivos TFM\Velocidad de burbuja\';

o)

close all, % Cierra todas las figuras que pudieran estar abiertas

)

maxburb=40; % Establece el n° maximo de objetos (burbujas) por imagen

)

numpics=1248; % N° de fotogramas a analizar en el video

o

% Hipermatriz M para almacenar las propiedades de los objetos de
tectados en la imagen (burbujas). Contiene los datos: [Centroide.x
Centroide.y Areaburbujal para dos fotogramas consecutivos.
Posteriormente, la velocidad de burbuja sera determinada comparando
parejas de imégenes.
M=zeros (maxburb, 3, 2) ;
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[}

% Inicialmente, los vectores que almacenaran velocidad de burbuja,
didmetro equivalente de burbuja y altura de burbuja en el lecho estéan
vacios.
Bubbleub=[];
Bubbledb=[]
Bubblez=[];

’

[}

% Inicializacién de 1los vectores que almacenan la velocidad y el
didmetro de burbuja promedios. Tienen 24 celdas para recoger un valor
por cada centimetro de lecho analizado (el freeboard nunca alcanza
cotas superiores a 24 cm en el lecho: no hay elutriacién de
particulas) .

Mdb=zeros (1, 24) ;

Mub=zeros (1, 24) ;

% Se genera y afiade al directorio de trabajo una ruta a la carpeta
contenedora de los videos de burbujeo experimentales.

addpath (genpath ('J: \RECOPILACION\Videos')) ;

[}

% obj es un objeto ‘multimedia’ que almacena todos los fotogramas del
video de burbujeo .avi considerado. ‘nombrearchivo’ se introduce por
teclado con el cédigo de experimento. Por ejemplo: ‘a00 F40 £30.avi’.
obj=mmreader (nombrearchivo) ;

o

% Coordenadas de recorte de imagen (se eliminan los exteriores del
reactor) . Aunque, en principio, las coordenadas deberian mantenerse
constantes si no se modifican ni la posicidén de la cémara ni la del
lecho, estos valores deben ser comprobados para cada video.

x=[32 32 0 0]; y=[730 468 468 7301];

[}

% Generacidén de una ROI (region of interest) para convertir en negros
los pixeles las areas externas al reactor que quedan bajo la zona del
cambio de seccidn.

x 1=[123 91 91 123]

; [468 468 730 730];
x 2=[0 123 123 0]; y_

y =
2=[730 730 742 7421;

1
=
% Bucle de deteccidn y clasificacidén de las propiedades de burbuja. Se
analizan tantos pares de imdgenes como la mitad de los fotogramas
totales que se desee analizar.
for a=1:numpics/2
% G lee el fotograma numero “a” del objeto multimedia y convierte la
imagen coloreada (RGB) en escala de grises. Ademas, la recorta segun
las coordenadas indicadas. Estas coordenadas deben ser revisadas para
cada video de burbujeo. G2 hace lo mismo para el fotograma “a+1”.
G=imcrop (rgb2gray (read(obj,2*a-1)),[32 1 121 702]);
G2=imcrop (rgb2gray (read (obj,2*a)),[32 1 121 702]);

r”

)

% bw y bw2 transforman las imagenes G y G2 en blanco y negro aplicando
un valor umbral a los fotogramas de las imagenes en escala de grises
para discernir entre la fase densa y la fase burbuja. El valor umbral
elegido (threshold) es CLAVE en el correcto analisis de las burbujas y
debe ser cuidadosamente determinado por observacién visual para cada
video de burbujeo.

thr=0.2893;

bw=im2bw (G, thr) ;

bw2=im2bw (G2, thr) ;
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% ROI: “Region of interest”. Con esta herramienta se convierten en
pixeles negros las regiones externas al reactor bajo la zona de cambio
de seccidén. Por tanto, no se buscaran objetos (burbujas) en dichas
regiones. Las coordenadas de las ROI vienen dadas por las variables
x 1, x 2, y1ey 2 definidas anteriormente.

bwaux=roipoly (bw, x,Vy) ;

bwaux l=roipoly(bwaux,x 1,y 1);

bwaux 2=roipoly(bwaux,x 2,y 2);

bwaux=bwaux+bwaux_ l+bwaux 2;

bwaux2=roipoly (bw2,x,Vy);

bwaux2 l=roipoly(bwaux2,x 1,y 1);
bwaux2 2=roipoly(bwaux2,x 2,y 2);
bwaux2=bwaux2+bwaux2 l+bwaux2 2;

bwaux=double (bwaux); bwaux2=double (bwaux2) ;
bw=bw.* (1-bwaux) ;
bw2=bw2.* (1-bwaux2) ;

% Se determinan los objetos (“connected components”) en ambos
fotogramas a partir de sus imédgenes binarias (en blanco y negro). La
estructura cc contiene 4 campos relacionados con los objetos
detectados.

cc=bwconncomp (bw) ;

% npix almacena el numero de pixels de cada objeto. El mayor de los
objetos (max(npix)), que se corresponde con el freeboard, es eliminado
de la imagen binaria. 1 = blanco; 0 = negro.

npix=cellfun (@numel, cc.PixelIdxList);

[~,1dx]=max (npix) ;

bw (cc.PixelIdxList{idx})=0;

% Se realiza la misma operacidn para la segunda imagen considerada.
cc2=bwconncomp (bw2) ;
npix=cellfun (@numel, cc2.PixelIdxList);
[~,1dx2]=max (npix) ;
bw2 (cc2.PixelIdxList{idx2})=0;

% Se enmascara la caida de particulas en el interior de las burbujas
(“particle raining”) rellenando con pixeles blancos aquellas burbujas
en las que se detectasen particulas (pixeles negros) en su interior.

bw filled=imfill (bw);

bw2 filled=imfill (bw2);

% Los objetos que aparezcan con un area inferior a 5 pixeles no se
consideraran burbujas sino defectos de iluminacién del lecho o
burbujas esplureas ya que, generalmente, no tienen continuidad entre
fotogramas (se forman y desaparecen entre imadgenes consecutivas).

bw_ filtered=bwareaopen(bw_filled,5);

bw2 filtered=bwareaopen (bw2 filled,5);

% Si las 1lineas de contorno del reactor no han sido previamente
eliminadas con los filtros aplicados, la herramienta imopen elimina
los objetos lineales que puedan permanecer en la imagen binaria.

eraser=strel ('disk',2);

bw filtered=imopen (bw_filtered, eraser);

bw2 filtered=imopen (bw2 filtered,eraser);
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% Una vez filtrados todos los objetos susceptibles de no
corresponderse con burbujas, se vuelve a realizar la deteccidédn de
objetos en la imagen.

cc=bwconncomp (bw_filtered, 4);

nburb=cc.NumObjects;

% Las propiedades Dbéasicas de las burbujas (coordenadas x,y del
centroide 'y Aarea) son almacenadas, para cada fotograma en la
estructura burbdata.

burbdata=regionprops (cc, 'Basic');

% N 1: matriz que ordena los datos extraidos de burbdata.
N 1=[burbdata(:).Centroid burbdata(:) .Area]l;

% Reorganizacién de la matriz ©para tener, por columnas las
coordenadas x_centroide, y_centroide y el 4&rea de cada objeto
detectado.

N=N 1([l:2:numel(N _1)*2/3-1 2:2:numel(N_1)*2/3]);
N=reshape (N, numel (N_1)/3,2);

N 2=N 1(numel (N 1)*2/3+1:numel(N_1));

N=[N N 2'];

% E1 numero de filas de la matriz debe ser constante para todos los
fotogramas a fin poder comparar pares de fotogramas consecutivos para
determinar la velocidad de las burbujas. Por ello se afiaden ceros para
rellenar las matrices hasta un tamafio indicado por la variable maxburb
(n°® maximo de burbujas “permitidas” en un fotograma.

N1 l=zeros (maxburb-nburb, 3);

N2 1=[N;N1 17];

M(:,:,1)=sortrows (N2 1,2); % Reordena la matriz por valores
crecientes en la coordenada y centroide.

Matl=M(:,:,1); % Matriz de propiedades final para el ler fotograma

% Se realizan las mismas operaciones con el 2o fotograma.
cc2=bwconncomp (bw2_ filtered,4);
nburb2=cc2.NumObjects;
burbdata2=regionprops (cc2, 'Basic');

N 1=[burbdata2(:).Centroid burbdata2(:).Areal;
N=N 1([l:2:numel(N _1)*2/3-1 2:2:numel(N_1)*2/3]);
N=reshape (N, numel (N_1)/3,2);
N_2=N_l(numel(N_l)*2/3+l:numel(N_l));

N=[N N 2'];

N1 12=zeros (maxburb-nburb2, 3);

N2 12=[N;N1 12];

M(:,:,2)=sortrows (N2 12,2);

Mat2=M(:,:,2);

% Algoritmo del vecino méas proéoximo. Este bucle determina qué fila
(burbuja) del 2° fotograma se corresponde con qué fila de la 1% imagen
for n=1:numel (M(:,1,1))
for t=1:numel (M(:,1,1))

% Comparacién de las distancias euclideas entre centroides de burbuja
de diferentes fotogramas.

dist(t)=sqrt((M(n,1,2)-M(t,1,1))."2+(M(n,2,2)-M(t,2,1))."2)
end

[d(n) idx(n)]l=min(dist); % Eleccidn de la minima distancia

% No se considerardn las desplazamientos de burbuja superiores a un
cierto valor umbral (distancia euclidea en pixeles) para dt=0.04s.
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if min(dist)>6
d(n)=NaN; idx (n)=NaN;
end
end

Q

% “Matriz” almacena x centroide, y centroide y area de cada objeto en
cada una de las dos imégenes (6 columnas), asi como el desplazamiento
del centroide de cada burbuja (col. 7) y un indice (col. 8) que indica
cuadl de las burbujas del segundo fotograma se corresponde con la del
primero.

Matriz=[Matl Mat2 d' idx'];

Resultado=Matriz;

Resultado (isnan (Resultado(:,8)),5:8)=1; % Se descartan las
burbujas sin correspondencia.

Resultado(:,1:3)=Resultado (Resultado(:,8),1:3); % Reorganizaciédn
de filas.

Resultado (find (Resultado(:,8)==1),:)=[]; % Se eliminan las filas
que almacenan burbujas sin correspondencia.

% Calculo de velocidad de Dburbuja, didmetro de burbja vy posicidn
vertical del centroide para burbujas correspondientes entre si en
fotogramas consecutivos. Se convierten medidas de pixels a centimetros

ub=(Resultado(:,5)-Resultado(:,2)).*(23.4/702)*25; %$23.4cm->702px
y 25fps

dB=sqgrt ( (Resultado(:,3)+Resultado(:,6))./2*4/pi*23.472/702"2);

z=23.4- (Resultado(:,2)+Resultado(:,5))./2*23.4/702;
% “resul” almacena todos los resultados correspondientes a burbujas en
los fotogramas 2*a-1 e 2*a. “res” adiciona ceros para luego concatenar
vectores del mismo tamafio en cada iteracidn.

resul=[ub,dB,z]; %ub (cm/s) // dB (cm) // z (cm)

resaux=zeros (maxburb-numel (ub), 3) ;

res=[resul;resaux];

)

% Vectores auxiliaries para almacenar ub, db y z.
Bubbleubaux=res(:,1);
Bubbledbaux=res(:,2);
Bubblezaux=res (:, 3);

% Los datos de burbuja para los distintos fotogramas se concatenan
sobre los vectores predefinidos Bubbleub, Bubbledb y Bubblez.
Bubbleub=cat (1, Bubbleub, Bubbleubaux) ;
Bubbledb=cat (1,Bubbledb, Bubbledbaux) ;
Bubblez=cat (1,Bubblez,Bubblezaux) ;
end

%$Fin del BUCLE

% Resultados almacena una matriz m x 3, siendo m = maxburb x numpics.
Las filas que contengan ceros se eliminan.

Resultados=[Bubbleub Bubbledb Bubblez];

Resultados (find (Resultados (:,3)==0),:)=[1;

Q

% Calculo de valores promedio para db y ub en funcidén de la rodaja de
lecho considerada (db(z) vy ub(z)). Las rodajas consideradas son de 1
cm de altura.

for i=1:24

Resultadosaux=Resultados;
Resultadosaux (find (Resultadosaux (:,3)<(i-1)),:)=[1;
Resultadosaux (find (Resultadosaux (:,3)>(1)),:)=[1:
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ubpositivo=Resultadosaux(:,1);
ubpositivo (ubpositivo<0)=[];
Mdb (1) =sum (Resultadosaux(:,2) .72)/sum(Resultadosaux(:,2)):
Mub (1) =sum (ubpositivo) /numel (ubpositivo) ;
end

% Calculo de valores promedio para ub en funcidén del tamafio de burbuja
(ub (db)). Los rangos de db considerados son cada db = 0.2 cm.
for 3j=0.4:0.2:2
Resultadosaux2=Resultados;
Resultadosaux?2 (find (Resultadosaux2 (:,2)<(j-0.1)),:)=[1;
Resultadosaux?2 (find (Resultadosaux2 (:,2)>(3+0.1)),:)=[1;
k=uint8(3j/0.2-1);
ubpositivo2=Resultadosaux2(:,1);
ubpositivo?2 (ubpositivo2<=0)=[];
Mub?2 (k) =sum (ubpositivo2) /numel (ubpositivo?2) ;
end

[}

% Matdb almacena los valores promedio de db(z) en funcidén de z. Matub
hace lo mismo con ub(z) .

Matdb=[Mdb' (1:24)"'];

Matub=[Mub' (1:24)'];

% Representacidédn grafica de ub frente a db”0.5.
figure,

scatter (Bubbledb.”0.5,Bubbleub, 5, 'filled', "blue') ;
hold on, % Escribe en la misma figura.

scatter (0.4:0.2:2,Mub2,50, 'filled"', 'red");

axis([0.3 2 0 80])

legend('ur , abajo=ur, arriba=2.0"); % En caso de ur=2
xlabel ('Raiz cuadrada del diadmetro de burbuja (cm”0".75)");

ylabel ('Velocidad de burbuja (cm/s)"');

hold off

saveas (gcf, [fpat, filesep, "ubdb ur2a0'],'fig'); % Guarda la figura con
el nombre indicado: ubdb => ub(db), ur2al0 => ur=2 (arriba y abajo),
cambio de seccidn, alpha = 0°.

% Representacidn grafica de ub frente a z.

figure,

scatter (Bubblez,Bubbleub,5, 'filled', 'blue') ;

hold on,

scatter (Matub(:,2),Matub(:,1),50," 'filled"', 'red");

axis ([0 20 0 801)

legend('ur , abajo=ur, arriba 2.0");
xlabel ('Posicidn vertical (cm)');

ylabel ('Velocidad de burbuja (cm/s)');

hold off

saveas (gcf, [fpat, filesep, "ubz ur2al0'], 'fig');

% Representacién gréfica de db frente a z.

figure,

scatter (Bubblez,Bubbledb, 5, 'filled', 'blue');
legend('u r , abajo=ur, arriba=2.0");
axis ([0 20 0 41);

hold on,

scatter (Matdb(:,2),Matdb(:,1),50, 'filled', 'red");
xlabel ('Posicidn vertical (cm) ') ;

ylabel ('Diametro de burbuja (cm)');

hold off

saveas (gcf, [fpat, filesep, 'dbz ur2al0'], 'fig');
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profile off $ Fin de la computacidn.

profile viewer % Se reportan los tiempos de computacién para cada
orden ejecutada.

end

Como se puede comprobar, el algoritmo representa en Ultimo término resultados
experimentales de tamafio de burbuja en funcién de la posicién en el reactor (dy(z)) y de
velocidad de burbuja en funcidn de la posicién y el tamafio de la misma (uy(dy) y up(z)). El
codigo se puede dividir en tres subalgoritmos diferenciados: a) tratamiento de imagenes, b)
recopilacion de datos de burbujeo a partir de imagenes binarias y c) reorganizaciéon y
tratamiento de datos mediante calculo matricial. De las tres partes, la que determina el
resultado final del analisis es la primera. Concretamente, el punto clave del algoritmo es la
operacion de “thresholding”, que implica elecciéon de un valor umbral (“thr”) para discriminar
las fases gas y soélido particulado a partir del grado de intensidad de luz medido en los
fotogramas de burbujeo. El valor umbral determina la precisién en la medicidn de burbujas al
pasar de imagen en escala de grises a imagen binaria. El resto de operaciones implementadas
en el algoritmo conllevan, basicamente, la reorganizacién y tratamiento de datos de burbujeo
obtenidos a partir de dichas imagenes binarias por lo que no son tan relevantes en el resultado
final.

Si bien es clave establecer un valor umbral de iluminacidn para discernir entre burbujas y
fase densa en el andlisis de imagenes digitales, también lo es el lograr una iluminacién
homogénea en todas las regiones del lecho. Para tal fin, el RLFDZ-CS se halla inmerso en una
camara oscura evitando reflejos de luz en la pared frontal del lecho debidos a la iluminacién de
la sala. Ademas, tres tubos fluorescentes estratégicamente situados en la parte trasera del
lecho producen una iluminacién uniforme hacia la lente de la videocamara, de tal forma que la
porosidad del lecho es proporcional a la luminosidad que alcanza el objetivo. La luz atraviesa
las zonas del lecho libres de sélido particulado (burbujas) mientras que no atraviesa las zonas
concentradas en solido (emulsion). La Figura D.1 muestra un fotograma de burbujeo con una
iluminacion trasera inhomogenea y suciedad en la pared delantera a la que se aplican tres
valores umbrales de iluminacién para detectar burbujas de gas en el lecho. La inhomogeneidad
en la iluminacién y la suciedad frontal dificultan la deteccion de las mismas. Se establece un
sesgo en el numero y tamaino de burbujas detectadas en las zonas con iluminacién deficiente,
lo cual falsea el resultado del analisis. Si la iluminacion del lecho es perfectamente homogénea
(Figura D.2), es posible determinar un valor umbral de luminosidad tal que la deteccién del
contorno de las burbujas sea coherente con las observaciones en cualquier punto del lecho.

En la Figura D.2, el valor umbral que conlleva una éptima identificacién del tamafio de las
burbujas se encuentra entre 0.3 (ligera subestimacién) y 0.25 (ligera sobreestimacién) y se
debe ajustar para cada video a partir de la observacién de imagenes binarias para distintos
fotogramas de burbujeo. En el presente estudio, el valor thr se ha llegado a ajustar hasta con
cuatro cifras significativas (ver algoritmo burbexp) a fin de obtener una correcta binarizacion
en las imdagenes.
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a)

Imagen original

Lo, L. thr=0.3 thr=0.2 thr=0.1
lluminacion deficiente

Figura D.1 Deteccién de burbujas mediante transformacion de fotogramas de burbujeo a imagenes
binarias. a) Fotograma original, b) Umbral = 0.3 = Subestimacion de las burbujas de la zona inferior, c)
Umbral = 0.2 - Ligera sobreestimacion de las burbujas de la zona superior y subestimacion de las
burbujas de la zona inferior, d) Umbral = 0.1 = Sobreestimacién de burbujas en la zona superior y
deteccién de suciedad frontal

b)

Imagen original

Lo , thr=0.3 thr =0.25 thr =0.35
Iluminacién homogénea

Figura D.2 Deteccién de burbujas mediante transformacion de fotogramas de burbujeo a imagenes
binarias. a) Fotograma original, b) Umbral = 0.3, c) Umbral = 0.25, d) Umbral = 0.35

A continuacion, se presenta el algoritmo de deteccidn y clasificacidon de burbujas a partir
de “fotogramas” transitorios resultantes de las simulaciones fluidodinamicas.
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D.2 Andlisis digital de burbujeo en simulaciones fluidodindmicas

function [Resultados,Mub,Mdb]=burbsim (nombrearchivo)

[}

% [Resultados,Mub,Mdb]=burbsim(nombrearchivo). Esta function describe
la hidrodindmica de las burbujas en el lecho obteniendo perfiles de
velocidad de burbuja en funcidén de su tamafio, ademds de los perfiles
axiales de didmetro 'y velocidad de Dburbuja para simulaciones
fluidodinédmicas. Resultados es una matriz nx3 que contiene por
columnas velocidad de Dburbuja (ub), didmetro de Dburbuja (db) y
coordenada ‘y’ del centroide de burbuja (z) y tantas filas (n) como
objetos se detecten en los pares de 1imédgenes consideradas. Mub
almacena los valores promedio de velocidad de burbuja en funcidén de la
posicién vertical en el lecho y Mdb contiene los valores promedio de
didmetro de burbuja equivalente para cada rodaja axial de lecho (dz =
1 cm).

[}

% La funcidén analiza wuna simulacidén fluidodindmica codificada en

funcién de la geometria (adngulo de cambio de seccidén, G) vy la
velocidad relativa en las =zonas inferior vy superior del lecho,
respectivamente (ur). Por ejemplo: ‘G60ur28ur28.wmv’ significa un

angulo de 60° de inclinacidén con respecto a la horizontal y una
velocidad relativa constante, 2.8, en ambas zonas del lecho. Si se
omite, la posicién del distribuidor secundario es el comienzo del
ensanchamiento: z = 8 cm. En caso contrario, si z = 10 cm el video se
codificaria como: ‘G60ur28ur28z10.wmv’.

profile on % Para sumarizar el coste computacional de cada orden.
% Ruta de acceso a la carpeta donde se almacenaran los resultados:
fpat='C:\Users\Ignacio\Desktop\Archivos TFM\Velocidad de burbuja\';
close all, % Cierra todas las figuras que pudieran estar abiertas

o

maxburb=40; % Establece el n° maximo de objetos (burbujas) por imagen

o

numpics=1998; % N° de fotogramas a analizar en la sim. transitoria

)

% Hipermatriz M para almacenar las propiedades de los objetos de
tectados en la imagen (burbujas). Contiene los datos: [Centroide.x
Centroide.y Areaburbuja] para dos fotogramas consecutivos.
Posteriormente, la velocidad de burbuja sera determinada comparando
parejas de imégenes.
M=zeros (maxburb, 3, 2) ;

)

% Inicialmente, los vectores que almacenardn velocidad de burbuja,
didmetro equivalente de burbuja y altura de burbuja en el lecho estén
vacios.
Bubbleub=[];
Bubbledb=[]
Bubblez=[];

I

)

% Inicializacién de los vectores que almacenan la velocidad y el
didmetro de burbuja promedios. Tienen 24 celdas para recoger un valor
por cada centimetro de lecho analizado (el freeboard nunca alcanza
cotas superiores a 24 cm en el lecho: no hay elutriacidén de
particulas) .

Mdb=zeros (1, 24) ;

Mub=zeros (1,24);

% Se genera y aflade al directorio de trabajo una ruta a la carpeta
contenedora de los videos de burbujeo experimentales.

addpath (genpath ('C:\Users\Ignacio\Documents\TESIS\Geometrias Ansys'));
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[}

% obj es un objeto ‘multimedia’ que almacena todos los fotogramas del
video de burbujeo .wmv considerado. ‘nombrearchivo’ se introduce por
teclado con el cédigo de experimento. Por ejemplo: ‘GOOur2ur2.wmv’.
obj=mmreader (nombrearchivo) ;
% Bucle de deteccidén y clasificacidén de las propiedades de burbuja. Se
analizan tantos pares de imadgenes como la mitad de los fotogramas
totales que se desee analizar. El fotograma inicial a analizar es el
151. Esto es asi vya que en la simulacién se parte de un lecho
totalmente empaquetado y los primeros fotogramas de mezcla muestran
burbujas anormalmente grandes, representando un estado transitorio
inicial con respecto al régimen pseudo-estacionario de burbujeo que se
alcanza una vez la primera burbuja alcanza el freebard. Considerando
250 fps, el fotograma 151 se corresponde con un tiempo de mezcla t =
0.6 s.
for a=151:numpics/2
% G lee el fotograma numero “a” del objeto multimedia y convierte la
imagen coloreada (RGB) en escala de grises. Ademds, la recorta segun
las coordenadas indicadas. Estas coordenadas deben ser revisadas para
cada video de burbujeo. G2 hace lo mismo para el fotograma “a+l”. (1
cm = 14.5 pixels). La resolucidén difiere respecto a los experimentos.
G=imcrop (rgb2gray (read(obj,2*a-1)), [292 23 350-292 458-231);
G2=imcrop (rgb2gray (read (obj,2*%a)), [292 23 350-292 458-231]);
$ bw y bw2 transforman las imadgenes G y G2 en blanco y negro aplicando
un valor umbral a los fotogramas de las imagenes en escala de grises
para discernir entre la fase densa y la fase burbuja. El valor umbral
elegido (threshold) es CLAVE en el correcto andlisis de las burbujas vy
debe ser cuidadosamente determinado por observacién visual para cada
video de burbujeo.
thr=0.60;
bw=im2bw (G, thr) ;
bw2=im2bw (G2, thr) ;

o)

% No necesito establecer ROI. Los contornos del reactor son negros por
defecto en los fotogramas de simulaciédn.

% Se determinan los objetos (“connected components”) en ambos
fotogramas a partir de sus imédgenes binarias (en blanco y negro). La
estructura cc contiene 4 campos relacionados con los objetos
detectados.

cc=bwconncomp (bw) ;
% npix almacena el numero de pixels de cada objeto. El mayor de los
objetos (max (npix)), que se corresponde con el freeboard, es eliminado
de la imagen binaria. 1 = blanco; 0 = negro.
npix=cellfun (@numel, cc.PixelIdxList) ;
[~,1dx]=max (npix) ;
bw (cc.PixelIdxList{idx})=0;

% Se realiza la misma operacidn para la segunda imagen considerada.
cc2=bwconncomp (bw2) ;
npix=cellfun (@numel,cc2.PixelIdxList);
[~,1dx2]=max (npix) ;
bw2 (cc2.PixelIdxList{idx2})=0;

Q

% No hace falta filtrar las imadgenes. En las simulaciones no hay
problemas de “particle raining” ni reflejos de la pared frontal ni
iluminacién deficiente del lecho. Se vuelve a realizar la deteccidn de
objetos una vez eliminado el freeboard en ambas imagenes.
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cc=bwconncomp (bw, 4) ;
nburb=cc.NumObjects;

Q

% Las propiedades Dbéasicas de las Dburbujas (coordenadas x,y del
centroide y area) son almacenadas, para cada fotograma en la
estructura burbdata.

burbdata=regionprops(cc, 'Basic');

oe

N 1: matriz que ordena los datos extraidos de burbdata.
_1=[burbdata(:) .Centroid burbdata(:) .Area]l;
% Reorganizaciédn de la matriz ©para tener, por columnas las
coordenadas x_centroide, y centroide y el 4&rea de cada objeto
detectado.

N=N 1([l:2:numel(N _1)*2/3-1 2:2:numel(N_1)*2/3]);

N=reshape (N, numel (N 1)/3,2);

N 2=N 1(numel(N 1)*2/3+1l:numel (N _1));

N=[N N 2'];

N

o

% El1 numero de filas de la matriz debe ser constante para todos los
fotogramas a fin poder comparar pares de fotogramas consecutivos para
determinar la velocidad de las burbujas. Por ello se afiaden ceros para
rellenar las matrices hasta un tamafio indicado por la variable maxburb
(n°® méaximo de burbujas “permitidas” en un fotograma.

N1 l=zeros (maxburb-nburb, 3);

N2 1=[N;N1 1];

M(:,:,1)=sortrows (N2 1,2); % Reordena la matriz ©por valores
crecientes en la coordenada y centroide.

Matl=M(:,:,1); % Matriz de propiedades final para el ler fotograma
% Se realizan las mismas operaciones con el 20 fotograma.
cc2=bwconncomp (bw2, 4) ;
nburb2=cc2.NumObjects;
burbdata2=regionprops (cc2, 'Basic');
N 1l=[burbdata2(:) .Centroid burbdata2(:) .Area];

N=N 1([l:2:numel(N 1)*2/3-1 2:2:numel(N _1)*2/3]);
N=reshape (N,numel (N 1)/3,2);
N_2=N_l(numel(N_l)*2/3+l:numel(N_l));

N=[N N 2'];

N1 12=zeros (maxburb-nburb2, 3);
N2 12=[N;N1 12];
M(:,:,2)=sortrows (N2 12,2);
Mat2=M(:,:,2);

% Algoritmo del vecino més prbéximo. Este bucle determina qué fila
(burbuja) del 2° fotograma se corresponde con qué fila de la 1% imagen
for n=1:numel (M(:,1,1))
for t=1:numel (M(:,1,1))
% Comparacidén de las distancias euclideas entre centroides de burbuja
de diferentes fotogramas.
dist(t)=sgrt((M(n,1,2)-M(t,1,1)) .72+ (M(n,2,2)-M(t,2,1))."2)
end

[d(n) idx(n)]=min(dist); % Eleccidén de la minima distancia
% No se considerardn las desplazamientos de burbuja superiores a un
cierto valor umbral (distancia euclidea en pixeles) para dt=0.004s.
if min(dist)>10
d(n)=NaN; idx (n)=NaN;
end
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end

[}

% “Matriz” almacena x_centroide, y centroide y area de cada objeto en
cada una de las dos imé&genes (6 columnas), asi como el desplazamiento
del centroide de cada burbuja (col. 7) y un indice (col. 8) que indica
cuadl de las burbujas del segundo fotograma se corresponde con la del
primero.

Matriz=[Matl Mat2 d' idx'];

Resultado=Matriz;

Resultado (isnan (Resultado(:,8)),5:8)=1; % Se descartan las
burbujas sin correspondencia.

Resultado(:,1:3)=Resultado (Resultado(:,8),1:3); % Reorganizacidn
de filas.

Resultado (find (Resultado(:,8)==1),:)=[]; % Se eliminan las filas
que almacenan burbujas sin correspondencia.

Q

$ Calculo de velocidad de Dburbuja, didmetro de burbja y posicidn
vertical del centroide para burbujas correspondientes entre si en
fotogramas consecutivos. Se convierten medidas de pixels a centimetros
ub= (Resultado(:,5)-Resultado(:,2)).*(30/435)*250; %$30cm->435px vy
250fps
dB=sqgrt ( (Resultado(:,3)+Resultado(:,6))./2*4/pi*3072/435"2);
z=30- (Resultado(:,2)+Resultado(:,5))./2*30/435;
% “resul” almacena todos los resultados correspondientes a burbujas en
los fotogramas 2*a-1 e 2*a. “res” adiciona ceros para luego concatenar
vectores del mismo tamafio en cada iteracidn.
resul=[ub,dB,z]; %ub (cm/s) // dB (cm) // z (cm)
resaux=zeros (maxburb-numel (ub), 3);
res=[resul;resaux];

o

% Vectores auxiliaries para almacenar ub, db y z.
Bubbleubaux=res(:,1);
Bubbledbaux=res(:,2);
Bubblezaux=res (:,3);

% Los datos de burbuja para los distintos fotogramas se concatenan
sobre los vectores predefinidos Bubbleub, Bubbledb y Bubblez.
Bubbleub=cat (1, Bubbleub, Bubbleubaux) ;
Bubbledb=cat (1, Bubbledb, Bubbledbaux) ;
Bubblez=cat (1,Bubblez, Bubblezaux) ;
end
%$Fin del BUCLE
% Resultados almacena una matriz m x 3, siendo m = maxburb x numpics.
Las filas que contengan ceros se eliminan.
Resultados=[Bubbleub Bubbledb Bubblez];
Resultados (find (Resultados (:,3)==0),:)=[1;
% C&lculo de valores promedio para db y ub en funcidén de la rodaja de
lecho considerada (db(z) vy ub(z)). Las rodajas consideradas son de 1
cm de altura.
for i=1:24
Resultadosaux=Resultados;
Resultadosaux (find (Resultadosaux (:,3)<(i-1)),:)=[1;
Resultadosaux (find (Resultadosaux (:,3)>(1)),:)=[1:

ubpositivo=Resultadosaux(:,1);
ubpositivo (ubpositivo<0)=[];

Mdb (i) =sum (Resultadosaux(:,2) .”2)/sum(Resultadosaux(:,2));
Mub (1) =sum (ubpositivo) /numel (ubpositivo) ;
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end
% Célculo de valores promedio para ub en funcidén del tamafio de burbuja
(ub(db)). Los rangos de db considerados son cada db = 0.2 cm.

for §j=0.4:0.2:2
Resultadosaux2=Resultados;
Resultadosaux2 (find (Resultadosaux2 (:,2)<(3-0.1)),:)=[1;
Resultadosaux?2 (find (Resultadosaux2 (:,2)>(j+0.1)),:)=[1;
k=uint8(j/0.2-1);
ubpositivo2=Resultadosaux2(:,1);
ubpositivo2 (ubpositivo2<=0)=[];
Mub?2 (k) =sum (ubpositivo2) /numel (ubpositivo?2) ;
end

Q

% Matdb almacena los valores promedio de db(z) en funcidén de z. Matub
hace lo mismo con ub(z).

Matdb=[Mdb' (1:24)'];

Matub=[Mub' (1:24)'];

% Representacidén grafica de ub frente a db”0.5.
figure,

scatter (Bubbledb.”0.5,Bubbleub, 5, 'filled', "blue');
hold on, % Escribe en la misma figura.
scatter(0.4:0.2:2,Mub2,50,"'filled', "red");

axis([0.3 2 0 807)

legend('ur , abajo=ur, arriba=2.0"); % En caso de ur=2
xlabel ('Raiz cuadrada del didmetro de burbuja (cm”0".75)");

ylabel ('Velocidad de burbuja (cm/s)');

hold off

saveas (gcf, [fpat, filesep, "ubdb ur3al sim'],'fig');
con el nombre indicado: ubdb => ub(db), ur2al
abajo), cambio de seccidén, alpha = 0°.

Guarda la figura
> ur=2 (arriba vy

Il oe

o

% Representacidédn grafica de ub frente a z.
figure,

scatter (Bubblez, Bubbleub, 5, 'filled', "blue');

hold on,

scatter (Matub(:,2),Matub(:,1),50, 'filled', "red");
axis ([0 20 0 80])

legend('u r , abajo=ur, arriba=2.0");
xlabel ('Posicidn vertical (cm)');

ylabel ('Velocidad de burbuja (cm/s)"');

hold off

saveas (gcf, [fpat, filesep, "ubz ur2al0 sim'], 'fig');

)

% Representacién gréfica de db frente a z.

figure,

scatter (Bubblez,Bubbledb,5, 'filled', '"blue');
legend('ur , abajo=ur, arriba=2.0");
axis ([0 20 0 471);

hold on,

scatter (Matdb (:,2),Matdb(:,1),50, 'filled"', 'red");
xlabel ('Posicidén vertical (cm) ') ;

ylabel ('Didmetro de burbuja (cm)');

hold off

saveas (gcf, [fpat, filesep, 'dbz ur2al0 sim'], 'fig');

o)

profile off % Fin de la computacidn.
profile viewer % Se reportan los tiempos de computacidén para cada
orden ejecutada.

end
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Como se puede comprobar, las mayores modificaciones del algoritmo burbsim respecto a
burbexp residen en el cambio del valor umbral de binarizacién, el nimero de fotogramas a
analizar, el intervalo temporal entre fotogramas y la diferente resolucién de la imagen
(pixels/cm). Ademas, el tratamiento de imagenes de simulacion es mas simple que para
grabaciones experimentales ya que en las primeras no es necesario identificar el contorno del
reactor ni filtrar las imagenes para evitar efectos de iluminacidn deficiente, reflejos o lluvia de
particulas en el interior de burbujas. Lo que se representa en las imdgenes de burbujeo
simuladas es la fraccion volumétrica de sélido en cada nodo de la malla superficial del lecho. El
degradado de colores muestra regiones de lecho con un mismo rango de fraccidn volumétrica
de solido (gecho) 0, andlogamente, con una misma porosidad.

La Figura D.3 muestra el tratamiento de un fotograma transitorio de simulacién
fluidodindmica para obtener propiedades de burbujeo. Segun diversos autores [2, 36], la
porosidad de lecho minima para considerar la formacién de una burbuja es 0.85, es decir, €echo
= 0.85. Este es el valor elegido en el presente estudio para llevar a cabo la comparativa entre
los tamafios de burbuja experimentales y simulados.

Otro aspecto a destacar es el hecho de no considerar los primeros fotogramas de
burbujeo simulado en el cdlculo de las propiedades hidrodinamicas. Al partir de un lecho
empaguetado, el tamano de burbuja en la fluidizacién incipiente es mayor que en el régimen
pseudo-estacionario alcanzado una vez se afloja el lecho. Este fendmeno se detalla en la
seccion D.3 de este Anexo.

Fluid 2.Volume Fraction Fluid 2.Volume Fraction
Contour 1 Contour 1
1.0 0.30

0.9
0.8
0.7
0.6
0.5

0.4
0.3

0.2
0.1
0.0

Imagen original Imagen original Elechoyim = 0.85  Eiechoim = 0.80  Elecho,im = 0.75
RGB Escala de grises

Figura D.3 Deteccidn de burbujas mediante transformacion de imagenes de simulacion transitoria de
burbujeo a imagenes binarias. a) Imagen original RGB, b) Imagen en escala de grises, ¢) €echo,jim = 0.85,
d) Elecho,lim = 0.80, e) Elecho,lim = 0.75

D.3 Estacionalidad en el régimen de burbujeo simulado

Al llevar a cabo el post-procesado de los datos de burbujeo extraidos de las simulaciones
fluidodinamicas, se comprobd que los primeros instantes de mezcla dan lugar a propiedades
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de burbuja promedio diferentes a las obtenidas a tiempos de fluidizacidn mayores. Las
diferencias encontradas se han asociado al hecho de partir de un lecho totalmente
empaqguetado. En estas condiciones, la pérdida de carga del gas a través del lecho es
inicialmente muy grande, lo que produce la “retencién” del gas en el interior del lecho dando
lugar a burbujas anormalmente grandes. Una vez aflojado el lecho (t = 0.6 s), el régimen de
burbujeo se normaliza y los perfiles axiales de tamafio de burbuja resultan reproducibles en las
distintas fracciones de tiempo de simulacién. La Figura D.4 muestra fotogramas transitorios de
fluidizacién para particulas fosforescentes en RLFDZ-CS con angulo de transicién a = 45° para

velocidades relativas u, = 3.0 en ambas zonas del lecho.

t=0s 0.05s 0.1s 0.15s 0.2s 0.3s 0.4s 0.5s 0.6s 0.8s 1.0s

1.5s 2.0s 2.5s 3.0s 3.5s 4.0s 4.5s 5.0s 5.5s 6.0s 10.0s

Figura D.4 Régimen de fluidizacion simulada para distintos tiempos de mezcla. Resultados obtenidos en
Ansys CFX para RLFDZ-CS pseudo bidimensional (ot = 45°, U apajo = Ur arriba = 3.0, particulas fosforescentes)

Atendiendo a los perfiles axiales de diametro de burbuja obtenidos para distintos tiempos
de simulacion (Figura D.5), es razonable descartar los primeros fotogramas de mezcla para
conseguir unos perfiles promedio mas representativos del comportamiento del lecho

77



Anexo D Analisis digital de imagenes

fluidizado. De ahi que el cddigo descrito en la seccidn D.2 para estudiar la hidrodinamica del
lecho simulado analice Unicamente los fotogramas que van del 151 en adelante o, lo que es lo
mismo, para tiempos de fluidizacidn t > 0.6 s (considerando una velocidad de adquisicién de
imdagenes: v = 250 fps). La Figura D.6 muestra la discrepancia entre los valores promedio de
tamafio de burbuja obtenidos en el intervalo de tiempo t = [1s — 6s] frente a los valores
promedio obtenidos en rangos de un segundo de duracién entre t = 1s y t = 6s. Este grafico da
idea del cardcter pseudo-estacionario del régimen de fluidizacidon una vez aflojado el lecho. Se
podria considerar un Unico segundo de mezcla para extraer el perfil axial de didmetros de
burbuja equivalente con un error relativo nunca superior al 30%. Esto es importante a la hora
de economizar recursos computacionales: basta con lanzar una simulacién CFD de unos pocos
segundos (5s — 6s) para obtener resultados de burbujeo representativos.
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Figura D.5 Perfil axial de didmetro de burbuja equivalente simulado en Ansys CFX considerando: a) las
burbujas del régimen transitorio inicial, b) el régimen de burbujeo pseudo-estacionario (t > 0.6s)

3,5

e Valores transitorios: Media y desviacion
O Valores promedio: t = [1s - 65] § )

- t s f
::%%? f %TE

1,0 4

3,0 A

0,5 A

Didmetro de burbuja, d,, g, [cm]

0,0 T T T T T T T —&—T T T T T T T T T
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16 17 18

Posicion vertical, z [cm]
Figura D.6 Comparativa entre los perfiles axiales de tamafio de burbuja obtenidos promediando el

conjunto de datos entre 1s y 6s (cuadros rojos) extrayendo la media de las diferentes fracciones At = 1s
en el rango [1s — 6s] (puntos y lineas negras)
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ANEXO E

MODELADO HIDRODINAMICO PARA UN RLFDZ-CS

Este Anexo versa sobre la obtencién de una correlacién empirica capaz de predecir el
comportamiento hidrodindmico de un reactor de lecho fluidizado de dos zonas con cambio de
seccion en funcién de la geometria de la zona de transicion y de la localizacién del distribuidor
de gas secundario.

E.1 Generacion de perfiles axiales del tamario de burbuja promedio

Dada una distribucion de tamafios de burbuja experimentales en funcién de su posicién
axial en un RLFDZ-CS pseudo-bidimensional (Figura D.1), se define el didametro de burbuja
equivalente (d,) para una rodaja de lecho (Az = 1 cm) como el didmetro de burbuja promedio
en esa rodaja (Figura E.1, marcadores negros). Para realizar el calculo de dy, se tiene en cuenta
que las burbujas mds grandes transportan una mayor cantidad de gas y, por tanto, se utiliza el
tamanio de las burbujas como factor de peso para calcular el promedio, segun se detalla en la
Ecuacién 2 de la Memoria. Como se puede observar en la Figura E.1, la distribucion de
tamanfios de burbuja es muy amplia, lo que implica una elevada variabilidad de d, con el tiempo
y la posicién en el reactor, comun en lechos fluidizados. Sin embargo, entre la nube de puntos
experimentales es posible encontrar una clara tendencia de crecimiento de burbujas en los
tramos de seccidn constante del lecho y una disminucidon de las mismas en la zona de
ensanchamiento. Esta tendencia es, precisamente, la que reproduce el valor de d, promediado
en las diferentes rodajas de lecho. La Figura E.2 muestra como la dispersidn de tamafos de
burbuja es tanto mas grande cuanto mayor es la velocidad del gas y, por tanto, cuanto mas
turbulenta es la fluidizacion.

ur,abajo = unarriba =25
35+ A B

Diametro de burbuja, db (cm)

Posicién vertical, z (cm)

Figura E.1 Distribucion de tamafios de burbuja en funcién de la posicion vertical en un RLFDZ-CS, a = Q°,
con particulas fosforescentes (puntos grises). Puntos negros gruesos: dy, gromedio (r0daja jecho [Az =1 cm])
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Figura E.2 Comparativa de la dispersidn axial de tamafios de burbuja para diferentes velocidades de gas
de fluidizacion en un RLFDZ-CS (a = 45°) con particulas fosforescentes.

E.2 Comparativa de perfiles dy(z) experimentales con correlaciones empiricas

La curva de crecimiento descrita en las zonas de seccion constante del RLFDZ-CS ha sido
observada en lechos fluidizados convencionales, de seccién constante, ya hace algunas
décadas por diversos autores [9, 43, 59, 63,116]. En estos estudios se establecen correlaciones
empiricas para tratar de predecir la tendencia encontrada en el perfil axial del tamafio de
burbuja promedio. Entre las correlaciones mds cominmente aceptadas destacan las de
Darton, Werther, Mori y Wen o Rowe [117]. La Tabla E.1 recopila las correlaciones empiricas
mas comunes entre las reportadas en bibliografia. Todas ellas son correlaciones con validez
limitada en el rango de operaciéon en el que han sido obtenidas y, por tanto, no son
extrapolables a cualquier tipo de lecho fluidizado. La Figura E.3 muestra la calidad del ajuste
de las diferentes correlaciones empiricas con los datos experimentales recogidos en los
experimentos de burbujeo llevados a cabo en RLFDZ-CS (a = 0°) para dos velocidades de gas
diferentes. Como se observa en la Figura E.3 ninguna de las correlaciones clasicas es capaz de
predecir la caida brusca del tamafio de burbuja debido al ensanchamiento del lecho y Ia
adiciéon de burbujas incipientes desde un distribuidor secundario. Sin embargo, algunas de
ellas son capaces de conseguir un buen ajuste para los datos experimentales en la zona recta
inferior del lecho. En concreto, las correlaciones de Darton, Mori y Wen, Whitehead y Kato y
Wen. Entre todas ellas, la que mejores resultados ofrece es la correlacion de Mori y Wen
puesto que es la Unica que tiene en cuenta un crecimiento asintético del tamafio de burbuja,
limitado por el didmetro del reactor. El modelo empirico de Mori y Wen es valido bajo las
condiciones descritas en la ecuacién E.1.

Dreactor <1.3 m 0.5<5un<20 cm/s
60 <d, <450 pm Ugas — Umf <48 cm/s (E.1)
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Las condiciones en las que se llevan a cabo los ensayos experimentales con particulas
fosforescentes (ecuacidn E.2) estdn dentro de los limites del modelo descrito por Mori y Wen
por lo que, en principio, parece una correlacidn aceptable para describir el crecimiento de
burbujas en las zonas de seccidén constante del lecho.

Dreactor =0.04m Umf = 10.1 Cm/S

d, =200 + 100 pm Ugas — U < 25 cm/s (E.2)

Tabla E.1 Recopilacién de correlaciones clasicas para predecir la variacion del didametro de burbuja
equivalente con la posicién vertical en el lecho. Extraido de Farshi y cols. [118]

Autor Correlacién

Yasui y cols. (1958) dp = 0.16 pp dp (Ugas/Upms- 1)°%;

Whitehead y cols. (1967) dp = 9.76 (Ugas/umg) > (0.32 2)°*

Park y cols. (1969) dy=33.3-10° d,"° (Ugas/tms- 1)°7 2

Kato y Wen (1969) dyp=0.14 pp, dy (Uges/Upmg) Z + di g

Rowe y cols. (1972) dy=-A1+ By 2+ Cy (Ugas/Umg) + D1 Z (Ugas/Upg) + E; (ugas/umf)z

Rowe (1976) dp = (Ugas - umf)0'5 (z + 20)0‘75 g'0'25 [Zo,porous = 0; Zo perforated = 0.772 + 0.006 2]

db =2.05 (ugas - Umf)a% zZ + db,o
[do,po = 0.376 (Ugas - Ung)s dope= 0.8716 (Ugas - Unmg)™* (A/ND)*]

Moriy Wen (1976) dp =dpm- (dpm—dpo) exp (-0.3 2 /D)

Geldart (1972)

Werther (1976) dy = 0.00853 [1 +27.2 (Uges - Umg]*>> [1 + 6.84 2]

Darton (1977) dy = 0.54 (Ugqs - Umf)0'4 (2 +4 A%5)P% 502

u
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Figura E.3 Comparativa entre el perfil axial del didmetro de burbuja experimental y las predicciones de
las correlaciones clasicas para dy(z) para distintas velocidades de gas: a) u, = 2.0, b) u, = 3.0.

E.3 Descripcion del comportamiento hidrodindmico en la zona de transicion de un
RLFDZ-CS

Una vez validada la ecuacién de Mori y Wen para describir la evolucion del diametro de
burbuja equivalente en zonas de lecho de seccién constante, es preciso modelar el
comportamiento hidrodinamico en la zona de transicion, caracteristica del RLFDZ-CS. Se
considera que en la zona del ensanchamiento coexisten dos tipos de burbujas: las que
provienen de la zona inferior del lecho y las que se generan en el distribuidor de orificios
localizado en un punto cualquiera del ensanchamiento (Figura E.4). En este trabajo se propone
un modelo en el que las burbujas incipientes del distribuidor secundario se les asigna una tasa
de crecimiento descrita por la ecuacion de Mori y Wen, mientras que las burbujas que
proceden de la zona inferior del lecho intercambian gas con la fase emulsidn para mantener en
el ensanchamiento una velocidad de gas igual a la de minima fluidizacion: Ums = 4-Qgasme-cs /
(-De2).

Region Correlacién
superior Moriy Wen
e
Region de Corr. Moriy Wen +
transicion Corr. Cambio-seccidn
\
e
Region ) Correlacién
inferior Moriy Wen
\

Figura E.4. Esquema de flujos de gas en la regidn de cambio de seccion
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En relacién con estas dltimas burbujas, a la disminucidon inicial de su tamafio en el
ensanchamiento le sigue un crecimiento del didmetro de burbuja de acuerdo con la
correlacién de Moriy Wen. La velocidad de gas introducida en la correlacidn se correspondera,
en este caso, con la expresion: Ug.s = Qgas,abajo / Sarriba- ES decir, para las burbujas que provienen
de la zona inferior del lecho, el modelado en la zona superior tendrd en cuenta el caudal de gas
introducido a través del distribuidor inferior y la seccion de la zona superior.

Estas suposiciones estdn de acuerdo con la evidencia experimental. En la Figura E.5.a se
muestran los resultados experimentales del perfil axial de los tamafios de burbuja para una
alimentacién de gas localizada Unicamente en el distribuidor de orificios situado al comienzo
del ensanchamiento (z = 8 cm). El didmetro de burbuja promedio en funcion de la posicion
vertical muestra la tendencia asintdtica de las predicciones de Mori y Wen. Por otro lado, la
Figura E.5.b ilustra el comportamiento hidrodindmico del RLFDZ-CS con alimentacion
Unicamente inferior. En la zona de transicién, el tamafio de burbuja se reduce bruscamente
para volver a crecer asintéticamente una vez superado el efecto del cambio de seccidn.

a) b)
3.5 T T T
L= . B T T T
_ ur,abajo 0 _ Uy abaio = 3.0
€ € abaj
L 3FUrarriba = 3.0 1L Ur,arriba = 1.5 1
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& 25¢ 1 & |
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— —
> >
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(] (]
© ©
o 1t ] O b
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© 057 1
a a

G r
s . %0 18 2
Posicion vertical, z (cm) Posicion vertical, z (cm)

Figura E.5 Perfil axial de didmetros de burbuja experimentales para una Unica alimentacién de gas al
RLFDZ-CS (a = 0°). a) Alimentacion en la zona superior, b) Alimentacion en la zona inferior.

E.4 Descripcion del modelo matematico para predecir el perfil dy(z) en un RLFDZ-CS

En este trabajo se propone un nuevo modelo matematico para predecir el perfil axial del
tamanfio de burbuja en un RLFDZ-CS, basado en las consideraciones descritas en las secciones
E.2 y E.3 del presente Anexo. Para ello, se divide el reactor en tres regiones (Figura E.4). En la
region inferior se aplica la correlacién de Mori y Wen para describir el crecimiento de burbuja
promedio desde el distribuidor de gas ubicado en la base del lecho. En la regién de transicion
se promedian dos tamafios de burbuja: el de aquellas que ascienden desde la zona inferior
(correlacién de cambio de seccion, Ec. E.3 — E.7) y el de las burbujas de nueva formacion en el
distribuidor secundario (correlacion de Mori y Wen). Por ultimo, en la regidn superior se aplica
el crecimiento de burbuja asintotico (correlacion de Mori y Wen) a ambas contribuciones de
burbujeo (correlaciéon de Mori y Wen) y se obtiene su tamafio promedio.
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La correlacidn tedrica para predecir la disminucién del tamafio de burbuja en funciéon del
ensanchamiento del lecho se desarrolla a continuacién.

En primer lugar se establece un balance de materia para la fase gas entre dos puntos con
diferente seccidn, Sy y S1., (Ec. E.3). Para una seccidén dada (S), la velocidad relativa se define
como: Us = Qgas,s/Qmgs. Por tanto, el caudal de minima fluidizacién en la seccién inferior se
puede describir en funcién del caudal en burbujas y la velocidad relativa segln la ecuacion E.4.
Por su parte, el caudal de minima fluidizacidn en la zona de seccidn ancha se puede relacionar
con el de minima fluidizacién en la seccién estrecha a partir de la ecuacién E.5. Sustituyendo
las expresiones E.4 y E.5 en el balance de materia (E.3), se obtiene la ecuacién (Ec. E.6) que
relaciona el caudal en burbujas entre regiones de diferente seccidn: Qpi. = f(Qyo)
Estableciendo la relacién entre caudales de burbuja (Q,;) y diametros de burbuja (d,,;) entre
zonas con diferente seccion de paso (Qp, 10/ Qs = dbllez/ dbloz), se obtiene la ecuacién E.7. En la
ecuacién E.7, el término S hace referencia al angulo de defluidizacién sobre un cambio de
seccion brusco y el término z, estd referido a la altura a la que comienza el ensanchamiento
del lecho. El ambito de aplicacidon de la ecuacidon E.7 comprende el rango de alturas [z, z;],
siendo z; la altura maxima de la regidn defluidizada (si la hay), es decir: z; = zy + tg () * [Dmax —
Dmin] / 2. En caso de no existir regiones defluidizadas en el lecho (a > /), z; seguira siendo la
altura maxima de la zona defluidizada hipotética que corresponda al caudal de gas introducido
(segun la Figura 11 de la Memoria) pero en la ecuaciodn E.7 se sustituira f por a.

ﬁ ans ans = me,o + Qb,O = me,le + Qb,le (E3)
Qb,le Sle (Z) me,le Q
@—g—b _ Qppo
B ‘ me,o - Uy o — 1 (E-4)
2 1S
Iﬁb,o\l me,O me,le = S_:me,o (ES)
T .
_ Qo [ Qbo \Sie _ 1 _Ste (E.6)
Qb1e = Qoo + Upg—1 (ur,o - 1) So = Qoo (1 + Upg—1 (1 So >)
_ 1 Sle _ Z—Z (E 7)
10 = dpo J 1+ Upp — 1 (1 So> = oo J ! (urp —1tanp

El angulo de defluidizacion del lecho, f, es un concepto introducido por Julidn y cols.
(2012) [60] y que se corresponde con el fenédmeno de defluidizacién observado por Corella y
Bilbao [119]. Describe el dangulo de talud o zona muerta de lecho sobre un cambio de secciéon
brusco que tiene lugar para todo tipo de particulas fluidizables en determinadas condiciones
de fluidizacién. Estos autores estudiaron el efecto de la velocidad relativa de gas sobre el
angulo de defluidizacién para diferentes particulas tipo B (clasificacién de los sdlidos de
Geldart). Las curvas f(ur;) mostradas en la Figura 11 de la Memoria (Seccion IV.1.3) se
obtuvieron a partir de dos técnicas de analisis no invasivas. En el caso de las particulas
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fosforescentes, se llevd a cabo la iluminacion completa del lecho en reposo y se determino el
angulo de talud una vez fluidizado, detectando las regiones en las cuales no se habia producido
mezcla de sdlidos tras un determinado tiempo de fluidizacién (Figuras E.6.a y E.6.b). En el caso
de esferas de vidrio o particulas de alumina, sin propiedades dpticas, el andlisis se llevd a cabo
mediante técnicas avanzadas de deteccién del movimiento de particulas (Particle Image
Velocimetry, PIV), a partir de una camara digital ultra-rapida de alta definicion (LaVision Pro) y
un software especializado en procesado de imagenes para analisis PIV (DaVis 8.0) [60]. Dicho
software obtiene, para una determinada secuencia de fluidizacién, un mapa del lecho que
contiene la desviacién estandar del movimiento de particulas en diferentes regiones
(interrogation areas) del mismo. Cada regién del lecho analizada estd formada por cuadrados
de 16x16 pixels en la imagen (Figura E.6.c). Las regiones de lecho con desviaciones estandar
muy bajas suponen zonas donde no se detecta movimiento de particulas y, por tanto, zonas
donde el lecho esta defluidizado o “muerto”. El angulo de defluidizacion experimental
representado en la Figura 11 (Seccién IV.1.3) se corresponde con el promedio de los angulos
de talud que quedan a ambos lados del cambio de seccidon brusco. Generalmente, dichos
angulo coinciden para unas condiciones de operacién (u,) dadas ya que la circulacién de sélido
en el lecho es simétrica. Sin embargo, ambos angulos pueden diferir si se establecen canales
preferenciales de circulacién de sélido. Esto suele suceder al utilizar bajas velocidades de gas
en la zona superior del lecho, como queda recogido en el estudio de Julidn y cols. [60].

b) h=H4

1080
A0S
10N
L083S
1060
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Figura E.6 Determinacion experimental del angulo de defluidizacién en RLFDZ con cambio de seccién
brusco (a = 0°) a partir de: a) propiedades dpticas, b) seguimiento del movimiento de particulas (PIV)

Dado que la mezcla de sdlidos en un lecho fluidizado viene dada por el movimiento
ascensional de las burbujas de gas, la aparicion de regiones defluidizadas indica que las
burbujas de gas no atraviesan estas zonas del lecho. Por tanto, el area efectiva de circulacion
de gas en la zona de transicién (Si.) no se corresponde con la geometria del reactor (a) sino
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con la geometria de la zona fluidizada del mismo (). De ahi que el angulo B, y no o, aparezca

en la ecuacién E.7.

Por tanto, el modelo matematico propuesto para describir la variacién axial del tamafio

de burbuja en un RLFDZ-CS queda descrito mediante las ecuaciones E.8 a E.15 presentadas a

continuacion.

- Region inferior del lecho:

z < Zg: db(z) = 0-65(7T/4‘ Dabaj02 Umf (ur,o - 1))0'4(1 — exp (_0-3Z/Dabajo)) (E8)
- Regidn de transicion:
- Burbujas provenientes de la zona inferior (distribuidor primario):
1 Sie Z—Zy
. - 1 1—21e) — 1——2- 20 (E.9)
n>z>ap @ =dy J to (1) = oo J oD
- Burbujas incipientes provenientes del distribuidor secundario:
Zy > Z > Zy! db,orif(z) = db,m - (db,m - db,orif(zo)) exXp (_0-3Z/Darriba) (E.].O)
siendo:
db,m = 065(”/4 Darriba2 Umf (ur,l - 1))0'4 (Ell)
- Burbuja promedio en la zona de transicién:
db 1e(Z)Z+ db orif(Z)z
Z1>2Z > Zp: d,(z) = — . E.12
! 0 v(2) Ap1e(2)+ dp orif (2) ( )
- Regidn superior del lecho:
- Burbujas provenientes del distribuidor primario:
zZ> 7 db,l(z) = db,ml - (db,ml - db,l(zl)) exp (_0-3Z/Darriba) (E13)
siendo:
dpm1 = 0.65(/4 Daeriba2 Ums (ur,o - 1))0'4 (E.14)
- Burbujas provenientes del distribuidor secundario:
zZ>z: db,orif(z) = db,m - (db,m - db,orif(zl)) exp (_0-3Z/Darriba) (E.15)
- Burbuja promedio en la zona de transicion:
dp,1(2)*+ dp orif (2)?
z> 7y d,(z) = — : E.16
v O D dyorr @ (E.16)

86




Anexo E Modelado hidrodindmico para un RLFDZ-CS

La Figura E.7 muestra algunos ejemplos del ajuste del modelo matematico propuesto a los
datos experimentales para distintas velocidades de gas y distintas geometrias. La Figura E.7.a
muestra que la calidad del ajuste es independiente del hecho de que la velocidad relativa
coincida o no en ambas zonas del lecho. En el caso de la Figura E.7.a, la velocidad relativa
Uy arriba = 1.8 supone un angulo de defluidizacién experimental, f = 67°. Es por ello que la caida
del didmetro de burbuja por efecto del cambio de seccién se prolonga mas alla de la altura de
transicion del lecho (ziyans = tg (@) * (Darriba — Dabajo)/2 = 1 ¢cm). En el caso de la Figura E.7.b, la
geometria con cambio de seccidn brusco (a = 0° y velocidad u,= 2.5 supone una defluidizacién
similar (5 = 63°) y, por tanto, la caida del diametro de burbuja se da en una distancia andloga a
la anterior. Por ultimo, la Figura D.7.c muestra el ajuste del modelo respecto a un experimento
llevado a cabo en un RLFDZ-CS con cambio de seccién suave (a = 80°) y elevada velocidad de
gas, u, = 2.8, en ambas regiones del lecho. En estas condiciones, el dngulo hipotético de
defluidizacién es f = 58°. Como a > f3, se sustituye /5 por a en la ecuacién E.7 y se utiliza dicha
ecuacion en el rango [zy, z;], siendo z; = zo + tg (B) * (Dariva — Dabajo)/2, Segun se ha descrito
anteriormente. Los resultados de ajuste obtenidos para condiciones de operacidon analizadas
confirman la validez del modelo matematico propuesto.

a 4
R Modelo matematico propuesto
® Experimento (ur,ab =2.1; ur,ar = 1.8)
3 | Burbujas remanentes (Region inferior)

Burbujas incipientes (Regidn Superior)
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N

e
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o
4
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b) 5
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o
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S
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c)
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Figura E.7 Comparativa entre las prediccidnes del modelo propuesto y los datos experimentales
obtenidos en RLFDZ-CS con particulas fosforescentes y diferentes condiciones de operacién: a) u; spajo =
2-11 Ur arriba = 1'81 a= 450; b) LJr,abajc:) = Ur arriba = 2'51 a= 00; C) ur,abajo = Uy arriba = 2-81 a = 80°

E.5 Adaptacion del modelo propuesto para predecir el perfil uy(z) en un RLFDZ-CS

Una vez validado el modelo para predecir el tamafio promedio de burbuja en funcién de
la posicion axial en el lecho se va a realizar lo propio con el perfil axial de velocidad promedio
de burbuja, uy(z). Para ello, se parte de la correlacién empirica de Davidson y Harrison [8],
ampliamente aceptada en la literatura. Esta ecuacién constituye el modelo mas utilizado para
predecir la evolucién de la velocidad de burbuja en funcidn de su tamano y, por tanto, de su
posicion axial en el lecho (segin se ha descrito en la Seccion E.4 del presente Anexo). La
ecuacion genérica propuesta por estos autores (ec. E.17) muestra la dependencia de uy
respecto a un parametro empirico K. En la literatura existen discrepancias sobre el valor de
este parametro. Por ejemplo, Davidson y Harrison (8) obtienen un valor de K = 0.71 para
burbujas formadas en lechos tridimensionales mientras que Clift y cols. [120] sefialan que este
valor puede sobreestimar la velocidad de burbuja siendo mas realista un valor de K en torno a
0.5 — 0.66. Segun Littman y Homolka [121], la velocidad de burbuja (para un mismo diametro
equivalente) es menor en reactores pseudo-bidimensionales debido al efecto de las paredes.
Estos autores encontraron el mismo tipo de relacién entre u, y d,, pero con una constante de
proporcionalidad inferior, K = 0.41. Este estudio esta de acuerdo con los resultados obtenidos
por Lim y cols. [41] y Lim y Agarwal [122]. Los primeros presentan un valor de K = 0.4 mientras
que los segundos obtienen K = 0.5 como valores de ajuste del parametro. Ambas
investigaciones se realizaron mediante anadlisis de imagenes de burbujeo en lechos pseudo-
bidimensionales.

U, = (ugas - umf) + K,[g db (D.17)

Una vez descrita la ecuacion de partida y teniendo en cuenta que la evolucién del
didmetro de burbuja promedio se puede predecir a partir del modelo definido por las
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ecuaciones E.8 — E.16 del presente Anexo, es posible predecir ahora el perfil de velocidades de
burbuja promedio en el lecho uy(z). La Unica incégnita en el modelo es el valor que debe de
tomar la constante K para llevar a cabo una prediccién dptima de los datos experimentales.

Se ha llevado a cabo un estudio paramétrico de la constante de proporcionalidad K para
elegir aquella que mejor se adapta a los resultados experimentales y validar los resultados
presentados por otros autores. La Figura E.8 muestra la calidad del ajuste entre las
predicciones del modelo y los datos experimentales para distintos valores de K. Analizando los
resultados del ajuste para dos condiciones de fluidizacién diferentes (Fig. E.8.a y E.8.b), se
observa que los valores de K que mejor predicen la velocidad de burbuja promedio
experimental estan en el rango [0.4 — 0.5], esto es, el rango propuesto por los autores que
trabajan con reactores de lecho fluidizado pseudo-bidimensionales. El valor K = 0.71 propuesto
por Davidson y Harrison (8) para reactores tridimensionales sobreestima, efectivamente, el
perfil axial de velocidades de burbuja en el lecho. Se validan, por tanto, los resultados
obtenidos por Lim y cols. [41] para lechos bidimensionales y se toma K = 0.4 como valor de
referencia para el modelo matemadtico propuesto en base a las ecuaciones E.8 —E.17.
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Figura E.8 Estudio paramétrico de la constante de proporcionalidad, K, en el célculo de ug(z) a partir de
la correlacién genérica de Davidson y Harrison. @) Uy exp = 2.1; b) Uy ey = 2.8.
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ANEXOF

SIMULACION FLUIDODINAMICA EN ANSYS CFX

CFX es el simulador de flujo de fluidos de Ansys Inc., un potente software de simulacién
en ingenieria basado en la resolucién de problemas complejos mediante algoritmos numéricos
en base al método de los elementos finitos. Ansys — CFX es una herramienta muy potente para
llevar a cabo simulaciones fluidodindmicas y constituye el software de simulacién mas utilizado
por ingenieros y disefiadores a nivel mundial. Por este motivo, éste ha sido el programa
elegido para llevar a cabo la simulacidn de un flujo multifasico (fases gas y lecho particulado)
en un reactor de lecho fluidizado de dos zonas con cambio de seccidn pseudo-bidimensional.

Los cddigos de Ansys-CFX se estructuran a través de tres elementos principales: pre-
procesado (pre-processing) o definicion de los pardmetros de simulacién, fase de resolucion
(solver) o célculo de la solucion numérica por el método de elementos finitos y post-procesado
de resultados de simulacion (post-processing).

F.1 Etapa de pre-procesado

El pre-proceso constituye el primer paso a la hora de disefar y analizar un modelo
fluidodindmico. EI método consiste en introducir en el programa una serie de valores de
entrada necesarios para que éste sea capaz de resolver el problema. Durante la fase de pre-
procesado tienen lugar las siguientes operaciones:

a) Definicidén de la geometria que constituird el dominio computacional.

b) Creacién de la malla (superficial o volumétrica) para la geometria definida. Si es necesario
se crearan en este paso dominios y subdominios.

c) Definicién de las propiedades del fluido o fluidos (flujo multifasico) a simular.

d) Especificacién de las condiciones de contorno, de aplicacion en subdominios de la
geometria.

La definicién y, especialmente, el mallado de la geometria suponen un punto clave en el
éxito o fracaso de una simulacién fluidodindmica. La definiciéon de la geometria del reactor es
bastante sencilla, ya que Unicamente se trata de construir una placa plana con la forma de un
RLFDZ-CS con un angulo de cambio de seccion y espesor de placa deseados. En primer lugar se
dibuja una geometria planar y, posteriormente, se lleva a cabo la extrusion de dicha figura de
acuerdo con el espesor elegido. EI mallado de la figura tridimensional se genera
automaticamente mediante una subrutina de Ansys (Workbench). El usuario puede elegir si
desea un mallado superficial (triangulos) o volumétrico (tetraedros), puede definir la maxima
distancia entre nodos de malla e incluso una resolucién variable en cuanto al numero de
elementos o nodos en zonas criticas de la geometria (vértices, aristas, etc.). Generar una malla
con un gran numero de nodos facilita la convergencia de los calculos numéricos pero aumenta
notablemente el coste computacional. Por este motivo, la calidad del mallado debe moverse
por dos intereses contrapuestos: asegurar la convergencia y la calidad de los resultados de la
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simulacién sin resultar computacionalmente inabordable. La Figura E.1 muestra una imagen
correspondiente a la definicion de la geometria del reactor (F.1.a) y dos imagenes para mostrar
sendos ejemplos de mallado grueso (F.1.b) y mallado apropiado para el objeto disefiado
(F.1.c).
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Figura F.1 Ejemplos de la interfaz grafica de definicién de geometrias (a), de un mallado deficiente (b) y
apropiado para la geometria de un RLFDZ-CS, a = 45° (c).

Una vez se tiene la malla construida en Ansys Workbench, se puede pasar a utilizar el pre-
procesador de Ansys CFX para definir las propiedades del fluido o fluidos a analizar y las
condiciones de contorno basadas en subdominios de la geometria. Se importa la malla y
aparece un cuadro de didlogo donde es posible seleccionar el tipo de simulacién, definir los
tipos de materiales a utilizar (gas y lecho particulado) y sus propiedades fisicas, seleccionar las
opciones de calculo para el dominio computacional, los modelos de flujo multifasico a utilizar,
el método numérico de resolucidn, las condiciones iniciales, las condiciones de contorno o las
variables que se van a calcular a cada instante de tiempo en la simulacion transitoria. A
continuacion se detallan las opciones de simulacién introducidas en el menu del pre-
procesador de Ansys CFX.

1) Tipo de simulacion. Simulacién transitoria, con un paso temporal de iteracién adaptativo
(0.0001 — 0.0002 s) y un nimero maximo de bucles por iteracion, Nmaxbuces = 8. Se detalla el
tiempo total de simulacién, que ha de ser representativo del régimen de burbujeo pseudo-
estacionario que se ha establecido en 6 s (ver estudios de estacionalidad de burbujeo:
Anexo D.3).

2) Definicion del material. Se definen las dos fases presentes en el lecho: fase gas y fase sélido
particulado. La fase gas estd compuesta por aire, gas ideal, en condiciones estandar de

presion y temperatura para simular los ensayos en frio llevados a cabo en el laboratorio.
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3)

4)

5)

Esta sustancia viene incorporada en la biblioteca del programa por lo que no es necesario
definirla. La fase dispersa, por el contrario, la constituye una sustancia “lecho” definida por
el usuario. Entre las propiedades de material a introducir destacan: estado termodinamico
(sélido), densidad (3.6 g/cm?), capacidad calorifica especifica (4200 J/kg:K) y viscosidad
dindmica. Por definicidon, una sustancia sélida no es viscosa. Sin embargo, es necesario
definir un valor de viscosidad en el lecho fluidizado para resolver las ecuaciones de
transporte de fluido. Se ha establecido un valor bajo de viscosidad: Viecho = 1-10° Pa-s.

Dominio de simulacion. Se localiza en el interior de la geometria mallada y se define como
dominio fluido, estableciendo los dos materiales que lo constituyen: aire y “lecho”. Se
asigna una presién de referencia a dicho dominio (P = 1 atm) y se establece la opcién de
flotabilidad o ‘buoyancy’ para tener en cuenta la diferencia de densidades entre los gases y
el material del lecho, lo cual resulta importante a la hora de calcular el flujo de lecho en el
gas. Se define la densidad de referencia de flotabilidad como la densidad del gas y se
establece la direccion vectorial y el valor de la fuerza de gravedad. Se descarta la opcidn de
deformacién de malla, ya que el reactor esta constituido por paredes rigidas y se obvia la
transferencia de calor entre fases, ya que se opera a temperatura constante. Se establece
(o no) un modelo de turbulencia frente al de régimen laminar en funcién de la velocidad de
gas a introducir.

Detalles del dominio fluido. El aire se define como un fluido continuo con un modelo de
flotabilidad basado en la diferencia de densidades con la fase “lecho”. El lecho, por su
parte, se define como fase sélida dispersa con un diametro de particula promedio, d, = 200
pum y una fraccion maxima de empaquetamiento, (1-gewo) = 0.65. Se establece un
coeficiente de restitucién, CR = 0.97. Esto implica choques entre particulas practicamente
eldsticos, es decir, recuperando el 97% de la energia previa al choque. Este valor es
utilizado por varios autores en sus simulaciones [10, 123-125]. La estimacién de las
propiedades reoldgicas de la fase sdlida a partir de la Teoria Cinética de Flujo Granular
(Kinetic Theory of Granular Flow, KTGF) no ha sido posible hasta la fecha por problemas de
convergencia asociados a la imposibilidad de mantener el limite maximo de
empaquetamiento del lecho en regiones con cambio de seccidn brusco donde el sélido
queda depositado. A fin de alcanzar convergencia se utiliza el modelo de flotabilidad,
comentado anteriormente, junto la correlacién de Gidaspow para el intercambio de
momento entre las fases gas y sdlida.

Condiciones iniciales. Se indican las condiciones iniciales con las que comienza la
simulacidn. Se deben especificar valores para las dos fases que componen el dominio
fluido: aire y “lecho”. La presion relativa se toma respecto de la presion absoluta que ha
sido definida en el apartado 3 y en este caso se corresponde con la presidon atmosférica, 1
atm. Puesto que el reactor esta abierto por la parte superior, la presion relativa es igual a 0
atm. La fraccidén volumétrica inicial de gas y fase dispersa se define en este punto. De modo
general, se opta por “cargar” el reactor con un 30% de fase sélida y un 70% de fase gas y se
deja decantar la fase densa por gravedad (estableciendo una velocidad de flujo igual a cero
en ambas fases) antes de fluidizar el lecho.
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6)

7)

Condiciones de contorno. Se establecen condiciones tipo pared, flujo de entrada en la
seccion inferior del reactor, reactor abierto a la atmédsfera en la parte superior y entradas
puntuales de gas en un punto intermedio del lecho, en la regién de transicién.

- La condicién impuesta en las paredes laterales varia para las fases gas y sélido. En caso del
gas se impone una condicién de tipo ‘Free Slip’ que supone las siguientes hipdtesis:
esfuerzo tangencial nulo en la pared (el fluido no se ve frenado por efectos de friccion),
campo de velocidades normales a la pared igual a cero y campo de velocidades paralelo a la
pared calculado en la simulacidn. Para el sélido se utiliza la condicion de tipo ‘No Slip” que
implica que el fluido situado inmediatamente junto a la pared asume la velocidad de ésta,
que es cero por defecto.

- El flujo de entrada de gas alimentado por la parte inferior del lecho (‘inlet’) se define con
la opcion de flujo masico (‘mass flow rate’, kg/s) ya que, de este modo, se erige una pared
artificial en la base del reactor que impide el escape de sdélido por abajo como producto de
la gravedad. De otro modo, especificando condiciones de velocidad de entrada de gas se
permitiria el escape de sélido, como queda recogido en la Figura F.2.

a) finlet’ b) ‘inlet’

— Flujo de entrada —> Flujo de entrada

— —

«—— Flujo de salida (permitido) — Flujo de salida (no permitido)
— —

Figura F.2 Definicion de la condicion de contorno tipo ‘inlet’ especificando:
a) velocidad de gas, b) flujo masico de gas

- La salida de gases del reactor estd definida con una condicién de tipo ‘opening’ para evitar
problemas numéricos. Con esta condicidn se evita que el programa construya una pared
artificial que impida un posible flujo de entrada. Por tanto, si se generase una presién de
vacio en el lecho durante la simulacién, la convergencia no se veria afectada ya que gas
externo podria alimentarse al lecho desde la zona superior. Asimismo, si la fase densa
alcanza la seccién de salida puede suceder la elutriacidn, es decir, el escape de sélido del
lecho.

- Las entradas puntuales o términos fuente constituyen entradas de gas al sistema en
puntos localizados del lecho para simular el efecto del aporte de gas que tiene lugar en el
lecho experimental desde el distribuidor de orificios. Se define el flujo masico inyectado en
cada uno de los términos fuente establecidos en el lecho asi como sus coordenadas y la
presion relativa impuesta en la salida del gas.

Definicion de pardmetros para la resolucion del modelo. En este apartado se define el
método numérico a utilizar en la resolucion del problema (‘Upwind’ de primer orden), asi

como las variables que se van a calcular para cada instante de tiempo y una serie de
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parametros independientes que facilitan la convergencia del modelo. Entre otros, el criterio
de convergencia (residuo RMS = 0.001), el nimero de bucles maximo por paso de tiempo
para obtener dicha convergencia (10) y la frecuencia de escritura o creacion de archivos
transitorios de simulacion (At = 0.004 s).

8) Grabacion del problema. Una vez definido el problema a simular, se graba el archivo con
.def que es la extension que necesita el mdédulo de resolucidon de Ansys-CFX.

F.2 Etapa de resolucion

En el mdédulo ‘solver’ se realizan los calculos sobre el flujo y se desarrollan los resultados.
Como se ha comentado, Ansys-CFX emplea el método de los elementos finitos y lo resuelve
mediante un algoritmo numeérico. Dicho algoritmo funciona iterativamente de la siguiente
manera: se establecen los pardmetros de la simulacidn y se inicializa el problema, después se
va calculando la solucidn y verificando la convergencia. Si no se consigue reducir el error en el
valor asignado se sigue iterando hasta alcanzar el grado de precision marcado. Una vez
concluido el proceso de cdlculo se comprueba si la solucion obtenida es coherente y
satisfactoria. La secuenciacion légica de la etapa de resolucion se muestra en el esquema de la

Figura F.3.

: T : Si ¢Se alcanza la
Parametros de Inicializacién Calculo de C 3

. ., ., clonverger isid ?
la simulacién del problemal  |la solucién precision deseada’

Cambio parametros de la

simulacion o de la malla [

Figura F.3 Secuencia légica para resolver un problema fluidodindmico en Ansys CFX

El médulo ‘solver’ de Ansys CFX permite visualizar la resolucién del problema obteniendo
graficos transitorios de la evolucidn del error en el calculo de diferentes variables del proceso:
presion en el lecho y componentes tridimensionales de la velocidad de gas y de la fase sélida o
fraccion volumétrica de ambas fases. La Figura F.4 representa una captura de pantalla que
muestra la variabilidad de la media cuadratica del error (RMS) para las variables mencionadas
anteriormente. Condiciones de simulacién: RLFDZ-CS con o = 0° Uy apajo = Urarriba = 2.0 y altura
relativa del distribuidor, z = 2.0 cm sobre el comienzo del cambio de seccidon. En el caso
concreto de la resolucion presentada en la Figura F.4, la utilizacion de la “Teoria cinética de
flujo granular” (KTGF) para el célculo del movimiento de la fase sélida presenta un error de
convergencia debido al incumplimiento del limite maximo de empaquetamiento del lecho
(Emaxlecho = 0.65) en las zonas defluidizadas (o “muertas”) sobre el cambio de seccién brusco.
Por este motivo, el error en el célculo de la pérdida de carga en el lecho (“RMS P-vol” en la
Figura F.4) se dispara una vez rebasado el limite de empaquetamiento permitido. Junto al
grafico de la evolucion temporal del error en el calculo de las variables, en la parte derecha de
la Figura F.4, se muestran los valores transitorios de las variables calculadas en cada iteracién.
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Figura F.4 Evolucidn transitoria del error RMS en el calculo de las variables de simulacién

El fallo de convergencia ilustrado por el pico “RMS P-vol” que aparece préximo a los
50000 s de computacion en la Figura F.4 es mucho mads notorio al analizar los RMS
correspondientes a la fraccién volumétrica de gas (&) y de lecho (gecho) €n la simulacién. La
evolucidn de estas dos variables a lo largo del tiempo de computacion se detalla en la Figura
F.5.a. La Figura F.5.b muestra la fraccion volumétrica de lecho en funcidn de la posicion para el
tiempo de simulacion en el cudl el problema diverge.

Fluid 2.Volume Fraction
Contour

1.000

0.875

0.750

0.625

Loe03

v e

Loe 04 e =Y I

Error de convergencia:

€lecho > 8max,lecho

R [
o 10000 40a00

Figura F.5 a) Evolucidn transitoria del error RMS en el célculo de giecho Y €gas- b) Fotograma de divergencia
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F.3 Etapa de post-procesado

El post-procesado constituye el paso final en un analisis CFD y es en este mdédulo donde se
analizan e interpretan los resultados. Ansys-CFX presenta numerosas herramientas que
facilitan el procesado de datos de simulacién. Algunas posibilidades que se nos ofrecen son:
trabajar con toda o una parte de la geometria, dibujar lineas y superficies de corriente (Figuras
F.6.a y F.6.b), analizar trayectorias de particulas discretas (Figuras F.6.d y F.6.f), perfiles de
presion (Figura F.6.f) ademas de diversas opciones de visualizacién (translacion del objeto de
estudio, rotacidn, obtencidon de diferentes perspectivas, etc.). Ademas, es posible exportar los

datos de determinadas variables desde los archivos transitorios de simulacion generados para
poder trabajar con ellos desde otros programas como Matlab. En el caso concreto de este
trabajo, los datos de malla transitorios correspondientes a las fracciones volumétricas de fase
gas y fase “lecho” (Figura F.6.c) han sido exportados a Matlab para llevar a cabo el anélisis
digital de imdgenes de simulacion y obtener los perfiles de tamafio y velocidad de burbuja.

Figura F.6 Ejemplos de post-procesado en la simulacién de flujos multifasicos: a) Velocidad superficial de

la fase gas a distintas alturas de lecho; b) Velocidad superficial de la fase “lecho”; c) Fraccién volumétrica

de sdlido en el lecho; d) Trayectoria de particulas de gas en el lecho; e) Trayectoria de particulas sélidas
en el lecho; f) Perfil de presion en el lecho
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ANEXO G

ANALISIS HIDRODINAMICO. RESULTADOS ADICIONALES

En este Anexo se van a presentar resultados adicionales a los mostrados en la Memoria
del proyecto en referencia a la variacion axial del tamafio de burbuja en el lecho para un
RLFDZ-CS al fluidizar particulas fosforescentes tipo A. En concreto, se analizara la influencia de
la geometria del RLFDZ-CS en el perfil de d, para la zona de transicidon en el lecho y se
comentardn las limitaciones del modelo MW + J al tratar de predecir la evolucién del d
experimental en condiciones extremas de fluidizacién: fluidizacién incipiente (u,pr < 1.5) y
régimen de ‘slugging’ (u,pr 2 3.0).

G.1 Influencia de la geometria del RLFDZ-CS en el perfil de tamafios de burbuja para la
zona de transicion en el lecho.

Como se ha comentado en la Memoria, el perfil axial de d, en la zona de transicion del
lecho difiere entre geometrias de reactor debido esencialmente al angulo de defluidizacién en
el lecho (B) y no tanto debido al angulo de transicién (a) para cambios de seccién bruscos y
velocidades de gas moderadas.

En las Figuras G.1.a y G.1.b se muestran perfiles axiales de d, obtenidos a una misma
velocidad relativa de gas, u,, en distintas geometrias de reactor, a. Se comprueba que cuanto
mayor es la velocidad con la que se fluidiza el lecho, mayor es la diferencia de tamafios de
burbuja en el ensanchamiento entre geometrias de RLFDZ-CS con angulos de cambio de
seccion alejados entre si.

a) 4
=3 u=2.0
©,
o 3 - X
yel X
< X
g S oa=0°
3 2 e o O oq = 45°
g * X : 008 ou-er
o + + 89 oo
g 1 é?o*‘gg +eE
g o (o} o =85°
£ g8 X x
5 §§ XX
X Zona de ensanchamiento
O T T T T
0 5 10 15 20

Posicién vertical, z [cm]
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Figura G.1. Influencia de la geometria del RLFDZ-CS en el perfil de tamafios de burbuja para la zona de
transicion del lecho para velocidades relativas de gas: a) u, = 2.0, b) u, = 3.0

Los resultados mostrados en las Figuras G.1l.a y G.1.b presentan tendencias muy
similares para los perfiles obtenidos en geometrias con cambio de seccién brusco (a = [0° -
60°]), independientemente de la velocidad de gas utilizada. Estos resultados validan la
utilizacion de P para describir la evolucidn axial del tamafo de burbuja en el modelo
matematico propuesto en este trabajo y, ademads, estdn en consonancia con el estudio de Ia
variacién de B con la velocidad de fluidizacidn, u,, presentado en la Figura 11 de la Memoria y
reproducido en la Figura G.2 para el caso de las particulas fosforescentes tipo A.

80
> . @ Particulas fosforescentes (0.2mm)
@« 70 4 @ T
o T
8 604 b,
2 < ¢ ekeo-0. 9
5
3 50 -
[
©
o
S 40 - B (u,=2) = 63° B (u;=3)=58
[
<

30 ' ' |

1 1,5 2 2,5 3 32 :

Velocidad relativa de gas en el lecho, u, (-)
Figura G.2 Variacién del angulo de defluidizacion con la velocidad relativa de gas en el lecho para

particulas fosforescentes tipo A

Segln se muestra en la Figura G.2, para velocidades de gas u, = 2.0 se obtiene un angulo
de defluidizacién experimental, B = 63°. Esto significa que el modelo matematico propuesto
estimaria una misma evolucion del tamafio de burbuja para el ensanchamiento en el rango de
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angulos de transicidn, a = [0° - 60°], ya que B > a en este caso. Esta prediccidn coincide con la
evidencia experimental de la Figura G.1.a para la zona del ensanchamiento del lecho.

A una velocidad de fluidizaciéon mayor, u, = 3.0, se obtiene un B = 58°. Esto implica que el
tamanfio de burbuja predicho por el modelo para una geometria de RLFDZ-CS, a = 60° en la
region de ensanchamiento seria ligeramente superior al estimado utilizando geometrias con
cambios de seccion mas bruscos (a < 58°). Esta tendencia es la mostrada por los resultados
experimentales de la Figura G.1.b.

Por otro lado, las Figuras G.1.a y G.1.b confirman que para geometrias con angulo de
transicion suave, a = 80°, la reduccion del tamafio de burbuja en el ensanchamiento es menor.
El uso de cambios de seccidn suaves minimiza la contraccién de las burbujas de gas por lo que
favorece la circulacién de particulas entre las dos zonas del lecho. Ademds, minimiza el riesgo
de apariciéon de regiones defluidizadas en la zona de transicidn. Sin embargo, en un régimen de
reacciéon catalitica, las grandes burbujas de gas podrian dificultar el contacto gas-sdlido y
favorecer la llegada del agente oxidante a la zona superior del lecho, situacion indeseada.

Por tanto, aunque los angulos de transicion suaves favorecen la fluidodindmica de los
RLFDZ-CS, el elevado tamafio de las burbujas en la zona de transicién podria tener
implicaciones negativas en la actividad catalitica.

G.2 Limitaciones del modelo MW + ] en condiciones de fluidizacién extremas.

En el presente trabajo se denomina “modelo MW + J” al modelo matematico propuesto,
producto de la consideracién conjunta de la correlacion de Mori y Wen para describir la
evolucion de d, en las zonas de seccion constante del lecho y del modelo de flujo propuesto
gue tiene en cuenta el cambio de seccidn y la alimentacion de gas adicional en un RLFDZ-CS.

Este modelo ha sido utilizado para predecir el perfil axial de d, en funcidn de variables
de operacién del sistema: angulo de cambio de seccidn, velocidad relativa de gas en cada zona
del lecho o 4dngulo de defluidizacidn o posicion vertical del distribuidor de gas secundario. En
practicamente todos los casos analizados, la prediccidon del tamafio de burbuja promedio a lo
largo del lecho ha sido satisfactoria. Sin embargo, existen condiciones de fluidizacién en las
que el modelo sobreestima el d, obtenido experimentalmente. Estas condiciones se
corresponden con la fluidizacion incipiente y régimen de ‘slug’.

La fluidizacidn incipiente es aquella a la cual comienzan a aparecer burbujas de gas en el
lecho. Si bien una de las caracteristicas de las particulas tipo B en la clasificacion de Geldart es
que el burbujeo comienza al mismo tiempo que la fluidizacion (Um, = Umg), se ha comprobado
para las particulas fluidizadas en este estudio que, experimentalmente, el burbujeo aparece
una vez rebasada u,.;. Esto implica que el exceso de gas sobre el de minima fluidizacion no se
corresponde necesariamente con el caudal de gas en las burbujas y, por tanto, la correlacidn
de Mori y Wen sobreestima los d, experimentales de la regién inferior del lecho en
condiciones proximas a la minima fluidizacion (Figura G.3.a). Ademas, al ser el d, maximo de la
zona de regeneracion inferior al d, minimo de la zona de reaccidn, no tiene lugar una
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contraccion experimental de burbujas en el ensanchamiento tan brusca como la que predice el
modelo. Por tanto, en Figura G.3.a, el modelo si predice cualitativamente que el perfil axial de
dy, es practicamente idéntico para geometrias con cambio de seccién brusco (o = [0° - 60°]), ya
que B (u, = 1.5) = 70° pero no es capaz de predecir cuantitativamente la evolucién de dichos
perfiles.

Si, por el contrario, el caudal de gas introducido al lecho es muy grande y las burbujas de
gas alcanzan un tamanfo tal que llegan a ocupar la seccion transversal del lecho (régimen de
‘slugging’) el modelo también tiende a sobreestimar los d, experimentales. Este efecto es
debido, probablemente, a que el modelo no considera el efecto de las paredes laterales sobre
el crecimiento de las burbujas como ‘slugs’ (Figura G.3.b).
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Figura G.3 Comparativa entre perfiles axiales de d, promedio experimental y modelado para particulas
fosforescentes tipo A en distintos RLFDZ-CS. a) Fluidizacidn incipiente (u, = 1.5), b) ‘Slugging’ (u, = 3.0)

En cualquier caso, las condiciones a las que se pretende operar en el reactor estan
alejadas de los regimenes de fluidizacion incipiente y ‘slugging’ por lo que el modelo es
suficientemente robusto para describir el comportamiento hidrodinamico de un RLFDZ-CS.
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