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FYSISCHE PROCESTECHNIEK

Experimentele resultaten

Stofoverdracht in een
sproeicycloon

= De toepassing van een cycloon voor het afscheiden van stof uit gasstromen is bekend. Als in een cycloon
vioeistof verneveld wordt, is er sprake van een ’’cyclone spray scrubber’’ ofwel sproeicycloon. Daarin
- kunnen hoge partiéle stofoverdrachtscoéfficiénten aan de gaszijde van het gas-vloeistof contactopperviak
- bereikt worden. Experimenteel onderzoek betreffende de eigenschappen van de sproeicycloon ten aanzien
' van stofoverdracht wijst dit uit. Een sproeicycloon biedt dan ook mogelijkheden voor bepaalde gas-
vloeistofprocessen, zoals selectieve gasabsorptie. Een mogelijke toepassing, de selectieve absorptie van
H,S uit CO,-houdend gas, komt in een tweede artikel aan de orde.

grote variéteit aan apparatuur ge-
bruikt voor het uitvoeren van pro-
_ cessen waarbij een gas en een vloeistof
" met elkaar in contact worden gebracht.
Inveel conventionele apparatuur, zoals
¢ de schotelkolom, de gepakte kolom en
“de sproeikolom, bewegen gas en
vloeistof zich ten opzichte van elkaar
“onder invloed van de zwaartekracht.
~De snelheid van de stofoverdracht
~wordt in belangrijke mate bepaald door
- de relatieve stroomsnelheid, en kan dus
.beperkt worden door de gegeven
rvaarde van de zwaartekrachtversnel-
ing
~In een cycloon kunnen grote centrifu-
. gaalkrachten gegenereerd worden door
~'de roterende stroming van de continue
: fase, Hiervan kan men gebruik maken
: bij het afscheiden van bijvoorbeeld stof
. Uit een gasstroom. Wanneer men een
< disperse fase door een continue fase
laat bewegen in een centrifugaalveld,
~zijn veel hogere waarden voor de par-
- tiéle' stofoverdrachtscoéfficiént in de
—continue fase mogelijk. Dit is aange-
"‘toond door Beenackers [1] voor een hy-
drocycloon, waarin kleine gasbellet]es
~via een poreuze wand worden geinjec-
“teerd en in radiale richting door de
“vloeistof bewegen.

In de procestechnologie wordt een

In een sproeicycloon (cyclone spray
scrubber) wordt de vloeistof in de vorm
van kleine druppeltjes centraal, langs
de as van de cycloon, geintroduceerd
(zie figuur 1). Het gas is hierbij de conti-
nue fase; experimenteel werden dan
. ook zeer hoge stofoverdrachtscoéffi-
ciénten aan de gaszijde gevonden [1].
Door de hoge partiéle overdrachtscoéf-
ficiénten zijn voor bepaalde processen
hoge selectiviteiten haalbaar. Voor de
hydrocycloon met gasinjectie werd dit
door Beenackers aangetoond voor de
sulfonering van benzeen. In de sproei-
cycloon blijken zeer hoge selectiviteiten
haalbaar bij de absorptie van H,S uit
een COs-houdend gas in waterig
alkanolamine-oplossingen.
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hoge partiéle stofoverdrachtscoéffi-
ciént aan de gaszijde van het fasen-
grensvlak. Door de goede fasenschei-
ding na het contact kunnen Kkleine
vloeistofdruppeltjes met een groot spe-
cifiek oppervlak toegepast worden. De
vloeistofdruppeltjes worden meege-
sleurd door de roterende gasfase en hun
beweging krijgt een tangentiale snel-
heidscomponent. Door de geindu-
ceerde centrifugaalkrachten bewegen
de druppeltjes met toenemende snel-
heid naar de wand van de cycloon, vor-
men een vloeistoffilm en worden ver-
volgens afgevoerd.

Een sproeicycloon is interessant voor
gas-vloeistofprocessen waarbij een
hoge partiéle overdrachtscoéfficiént
aan de gaszijde, korte contacttijden,
een lage vloeistoffase hold-up en een
goede fasénscheiding na het contact
van belang zijn. Eenmaal op de wand
verzameld, wordt de vloeistof niet meer
meegesleurd door de gasstroom. De
van stofafscheidende cyclonen bekende
conische onderzijde is derhalve overbo-
dig. Bij commerciéle toepassingen

wordt de vloeistof op de bodem van de

Fig. 1. Sproeicycloon

De sproeicycloon

De beweging van beide fasen in een
sproeicycloon kenmerkt zich door zeer
hoge slipsnelheden tussen de gas- en
vloeistoffase, zich manifesterend in een

cycloon verzameld.

Modelberekeningen

Ter verkrijging van een indruk varl de
grootte van de overdrachtscoéfficién-
ten aan de gaszijde van het fasengrens-
vlak zijn berekeningen uitgevoerd, ge-
baseerd op de bewegingsvergelijkingen
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voor een vloeistofdruppeltje in een
sproeicycloon.

Uit metingen blijkt, dat de tangentiale
component van het gasstromingspa-
troon in een cycloon globaal is opge-
bouwd uit een met constante hoeksnel-
heid roterende gaskern met een vortex
aan de buitenzijde [3]. De meesleur-
kracht die het gas uitoefent op de
vloeistofdruppeltjes zorgt voor een tan-
gentiale versnelling. De baan van een
druppeltje wordt verder bepaald door
de centrifugaalkracht, de Coriolis-
kracht en de zwaartekracht. _
Op basis van verschillende criteria uit
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de literatuur kon geconcludeerd wor-
den dat druppeltjes van voldoende
kleine afmetingen zich in de cycloon ge-
dragen als starre bollen (onder andere
[4]). Het is mogelijk op basis van de ver-
gelijking van Ranz & Marshall de ge-
middelde uitwendige stofoverdrachts-
coéfficiént te berekenen uit de slipsnel-
heid van een druppeltje ten opzichte
van de gasfase tijdens de vlucht naar de
cycloonwand.

Uit de modelberekeningen kon gecon-
cludeerd worden dat zeer hoge partiéle
stofoverdrachtscoéfficiénten en korte
contacttijden verwachten mochten wor-

den.

Experimentele opzet

Het experimentele deel van het hier be-
schreven onderzoek was gericht op de
karakteristicken met betrekking tot de
stofoverdracht tussen gas- en vloeistof-
fase in een sproeicycloon. Hiertoe zijn
methoden ontwikkeld ter bepaling van
zowel beide partiéle volumetrische stof-
overdrachtscoéfficiénten (k;A en k;A)
als de waarde van het fasencontactop-
pervlak afzonderlijk (A). De metingen
werden uitgevoerd aan een experimen-
tele sproeicycloon met een diameter van
0,1 m, zie figuur 2. De relatieve afme-
tingen zijn gebaseerd op richtlijnen van
Stairmand [6] voor high-efficiency stof-
afscheidende cyclonen en van Nonhe-
bel [7] voor nevelafscheiders. In deze
uniflow cycloon wordt aan de boven-
zijde tangentiaal de (continue) gasfase
ingevoerd, die roterend zijn weg vindt
door het apparaat en aan de onderzijde
axiaal wordt afgevoerd (figuur 3). De
vloeistof wordt geinjecteerd via een ge-
perforeerd buisje of verneveld tot 50
pum druppeltjes door een piézo-
electrische ultrasone sproeier. De
vloeistoffilm die zich op de wand vormt
wordt afgevoerd via een langs de om-
trek lopende verstelbare spleet. Dit om
overdrachtsprocessen te beperken tot
de vloeistofnevel en -film. De bijdrage
van de vloeistoffilm aan de wand kon
afzonderlijk bepaald worden door de
vloeistof rechtstreeks op de wand in te
voeren. De experimentele sproeicy-
cloon werkte met gasdebieten tot
40-10-3 m3/s (gas invoersnelheid tot 40
m/s) en vloeistofdebieten tot 20-10-6
m3/s. Westerterp en Yoshida {8, 9] be-
dachten begin jaren zestig een methode
om Kk, te bepalen uit twee verschillende
experimenten. Bij het eerste experiment
wordt gebruik gemaakt van een che-
misch versnelde gasabsorptie om het
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Fig. 2. Experimentele o 0,1 m sproeicycloon

contactoppervlak A afzonderlijk te be-
palen. Bij het tweede experiment wordt
een gas fysisch geabsorbeerd in de
vloeistoffase, waaruit het produkt van
k; en het fasencontactoppervlak A be-
paald kan worden. De weerstand voor
stofoverdracht bevindt zich hierbij uit-
sluitend in de vloeistoffase.

Het produkt k;A is op soortgelijke
wijze toegankehjk via een volledig door
de stofoverdrachtsweerstand in de gas-
fase gecontroleerd proces. In de sproei-
cycloon werd de gasfase-stofoverdracht
bepaald uit metingen van de verdam-
pingssnelheid van 1,2-ethaandiol en n-
butanol. Deze vloeistoffen worden ge-
kenmerkt door een lage dampspanning
zodat thermische effecten kunnen wor-
den verwaarloosd. Lage concentraties
van deze componenten in lucht werden
gaschromatografisch bepaald. De stof-
overdrachtscoéfficiénten aan de vloei-
stofzijde van het contactoppervlak zijn
bepaald door fysische absorptie van
(lucht-) zuurstof in water. Het
zuurstofgehalte van de in- en uitgaande
waterstromen werd gemeten met mem-
braan-amperometrische (MEAM) cel-
len [5].

Een veel toegepast reactiesysteem voor
de bepaling van gas-vloeistof contact-
oppervlakken is de door cobalt gekata-
lyseerde chemisch versnelde absorptie
van zuurstof in waterige sulfietoplos-
singen. Dit systeem bleek voor metin-
gen in de sproeicycloon echter onge-
schikt. Onder de condities, noodzake-
lijk om een meetbare sulfietconversie te
realiseren in de experimentele cycloon,
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Fig. 4. Stofoverdracht aan de gaszijde als functie van
de gas inlaatsnelheid (vloeistofdebiet als parameter)

trad uitvlokking van de cobaltkatalysa-
tor op.

Een efficiénte methode bleek de che-
misch versnelde absorptie van CO, in,
een waterige oplossing van mono-etha-
nolamine (MEA). In waterige oplossing
is de reactie eerste orde in zowel COz_
als MEA. De kinetiek werd met behulp:
van een laminaire straal reactor nau
keurig bepaald als functie van amin
concentratie, temperatuur en carbonas
tiegraad. De kooldioxide opname door
de vloeistof kan continue worden g
volgd via de electrische gelexdbaarheldr
van de amineoplossing, aﬂlankeh]@
van de temperatuur en de ammeconcens«f
tratie,
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Fig. 5. Stofoverdracht aan de vioeistofzijde als functie
van de gas inlaatsnelheid (vloeistofdebiet als parame-
ter)

De CO, concentratie in de gasfase (CO,

+ Nj) werd gemeten met een monitor

lgleb(;.seerd op de thermische geleidbaar-
ei

Experimentele resultaten

Een deel van de resultaten van de stof-
overdrachtsmetingen is in grafiekvorm
opgenomen in de figuren 4 t/m 6. Fi-
guur 4 geeft de gasfasestofoverdracht
ksA bij toepassing van de ultrasone
plezo-electrlsche vloeistofverdeler. In
figuur 6 zijn de onder vergelijkbare om-
standigheden gemeten gas-vloeistof
contactoppervlakken A uitgezet. Hier-
uit volgen zeer hoge waarden voor de
partiéle stofoverdrachtscoéfficiént k,

van 0,15 tot 0,30 m/s.

Volgens de modelberekeningen daalt de
waarde van k,A met toenemende gasin-
laatsnelheid. De afname van het con-
tactoppervlak A door de kortere viucht-
tijd van de vloeistofdruppeltjes is gro-
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Fig. 6. Gas-vloeistof contactopperviak als functie van
de gas inlaatsnelheid (vioeistofdebiet als parameter)

ter dan de toename van k; door de ho-
gere slipsnelheid. Door het verder op-
breken van vloeistofdruppeltjes en
door de toename van het oppervlak van
de vloeistoffilm aan de cycloonwand
bij hogere gassnelheden wordt experi-
menteel evenwel een toename gevon-
den. Vergelijking met metingen waarbij
alleen de wand van de cycloon bevoch-
tigd wordt leerde dat de vloeistofdrup-
peltjes, ondanks de experimenteel nau-
welijks significante bijdrage aan het to-
tale contactopperviak, de grootste bij-
drage leveren aan de gasfase-over-
dracht kgA. De hoogte van de
nevelzone was tijdens deze experimen-
ten slechts circa 2 cm.

De gas-vloeistof contactoppervliakken
zoals gemeten in de experimentele
sproeicycloon zijn in absolute zin be-
trekkelijk klein, zie figuur 6. In een gro-
tere sproeicycloon kan ook het relatieve
aandeel van de vloeistofdruppeltjes in

het totale gas-vloeistof contactopper-
vlak aanmerkelijk groter zijn. De
vloeistoffase overdracht k; A is weerge-
geven in figuur 5. Via de corresponde-
rende metingen ter bepaling van het fa-
sengrensvlak volgen hieruit voor de
partiéle stofoverdrachtscoéfficiént aan
de vloeistofzijde waarden in de orde
van 5-10-4 m/s. Deze waarden liggen
daarmee tegen de bovengrens van wat
in conventionele gas-vloeistof-contact-
apparatuur bereikbaar is.

Door de combinatie van kruisstroom
(sprayzone) en gelijkstroom (vloeistof-
film aan de wand) correspondeert de
maximaal bereikbare overdracht met
ongeveer één theoretische trap. Door
het opstellen van meerdere cyclonen in
een cascade kan een tegenstroomproces
gerealiseerd worden met een groter aan-
tal trappen.

Conclusies

Een sproeicycloon biedt perspectief
voor gas-vloeistofprocessen waarbij
hoge partiéle overdrachtscoéfficiénten
aan de gaszijde van het contactopf)er-
vlak, Kkorte-contacttijden, een lage
vloeistoffase hold-up en een goede fa-
senscheiding na het contact van belang
zijn. Tijdens het onderzoek is een alge-
meen bruikbare methode ontwikkeld
voor de bepaling van gas-vloeistof con-
tactoppervlakken, gebaseerd op de che-
misch versnelde absorptie van CQOz in
waterige mono-ethanolamine oplossin-
gen. De eigenschappen van de sproeicy-
cloon ten aanzien van stofoverdracht
zijn experimenteel en theoretisch on-
derzocht. Een demonstratie van een
mogelijke toepassing, de selective ab-
sorptie van H,S uit een COs-houdend
gas, zal in een tweede artikel in dit tijd-
schrift worden besproken.
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