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RESUMEN

Los reactores de lecho fijo son el tipo de reactor més utilizado en la industria de
procesos, principalmente como reactores cataliticos, con catalizadores solidos
granulares convencionales. Cuando el reactor requiere transferencia de calor simultanea
al proceso de reaccion, es frecuente utilizar reactores multitubulares con baja relacion
de aspecto (N=D,/D,), siendo 5 < N < 10 un rango tipico de valores de N en unidades
industriales. Los reactores multitubulares permiten cumplir, simultineamente, con
condiciones operativas de baja pérdida de carga y apropiadas velocidades de
transferencia de calor al fluido de intercambio térmico.

En esta tesis doctoral, se estudia el modelado y simulacién de este tipo de
unidades, mediante la formulacién de un modelo heterogéneo de dos zonas (2R2D) que
enfatiza el rol de la capa de particulas adyacente a la pared de tubo y su interaccion con
el resto del lecho, a nivel de la componente convectiva del fluido. El modelo formulado
involucra diferentes parametros térmicos y fluidodindmicos que se determinan mediante
la utilizaciéon de la fluidodindmica computacional (CFD) como herramienta de
experimentacion virtual.

En el desarrollo de la tesis se proponen correlaciones, obtenidas a partir del
analisis de los campos de variables generados por CFD, para la prediccion de los
parametros: hy, ¢, hy, der oy G1/Ge.

Se discute la conveniencia de utilizacion del modelo 2R2D frente al modelo
clasico bidimensional pseudohomogéneo (S2D), en funcion de la relacion de aspecto.
Asimismo, se estudia la influencia de la geometria (recinto de paredes planas o tubo
cilindrico) y del arreglo de particulas (regular o aleatorio), mediante los
correspondientes esquemas estructurales que conforman el lecho y la celda de célculo.

Se utiliza el caso de la sintesis de amoniaco para la construccion de un estudio
comparativo del comportamiento del modelo 2R2D frente al modelo S2D y finalmente

se formulan recomendaciones y perspectivas para la consideracion del comportamiento

del so6lido.
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CAPITULO 1

INTRODUCCION GENERAL

1.1.- Presentacion de la tematica

Los lechos rellenos son dispositivos de permanente aplicacion en la industria de
procesos, particularmente como reactores de lecho fijo, con catalizadores so6lidos
granulares convencionales.

La mayoria de los procesos quimicos actuales se llevan a cabo, o incluyen en su
tren de produccion, la utilizacion de reactores de lecho fijo (RLF) en sus diferentes
variantes operacionales: reactores multifasicos, de recipiente unico, multitubulares,
adiabaticos, con intercambio de calor simultaneo, lechos multiples con intercambio de
calor entre etapas, entre otros.

Algunos de estos procesos, ocurrentes en presencia de un catalizador sélido, se
listan en la tabla 1.1, incluyendo la naturaleza del catalizador y las condiciones de

operacion (presion y temperatura).

Hidrogenacion de benceno

T<300°C

P —» 20 — 30 atm
T— 200 — 280°C
P — 10 — 20 atm

Oxidacion parcial de etileno

2C2H4 + 02 s 2C2H40 Ag/A1203

Reformado de gas natural

CH, + H,0 S CO + 3H, Ni/AL, O, UL
P =30 atm
Sintesis de amoniaco o
N, + 3H, S 2NH; Fe — K,0/Al,0, T=450-550°C
P > 200 atm
Oxidacion de didxido de azufre o
250, + 0, S 2S04 V,05 IS LR Z7RE
P=2—-15atm

Tabla 1.1: Algunos procesos quimicos llevados a cabo en reactores de lecho fijo.

Cuando el reactor requiere transferencia de calor simultanea al proceso de
reaccion, es frecuente utilizar reactores multitubulares con baja relacion de aspecto
(N =D;/D,, siendo 5<N <10 un rango tipico de valores de N en unidades

industriales). Los reactores multitubulares permiten cumplir, simultdneamente, con
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condiciones operativas de baja pérdida de carga y apropiadas velocidades de
transferencia de calor al fluido de intercambio térmico para reacciones que presentan
elevada exotermicidad (Froment y Bischoff, 1990). Estos reactores estan formados por
un elevado nimero de tubos ubicados en posicion vertical, rellenos con particulas

cataliticas que pueden variar en tamafio y forma (cilindricas, esféricas, etc.).

Cuando se lleva a cabo la modelizaciéon de reactores de lecho fijo, es
fundamental el conocimiento profundo de la conformacién estructural del lecho, del
flujo del (o de los) fluido (s) y la transferencia de calor en el reactor. En tal sentido, el
modelado preciso del lecho fijo reviste considerable dificultad, particularmente para
relaciones de aspecto pequefias, en el rango 5-10. En tal sentido, una concepcioén
deseable es la de presentar un modelo accesible, que no requiera una excesiva cantidad
de parametros, a fin de permitir la evaluacion rapida del comportamiento o respuesta del
reactor ante diferentes perturbaciones o condiciones operativas diferentes, en el caso de
chequeo de la performance del reactor. Del mismo modo, para el caso de disefio del
mismo, también es conveniente utilizar modelos de complejidad moderada.

Si bien existen diferentes estudios reportados en la bibliografia, que se
mencionaran en el Capitulo 2 es claro el interés existente en el desarrollo de modelos
matematicos aplicables al fin enunciado para reactores de baja relacion de aspecto.

La fluidodindmica computacional (CFD por sus iniciales en inglés
Computational Fluid Dynamics) es una técnica de gran utilidad en el estudio de
reactores quimicos y, sobre esta problematica, existen diferentes antecedentes en la
bibliografia especifica, referidos a la utilizacion de la CFD con la finalidad de elaborar
herramientas predictivas que permitan determinar los campos de velocidad,
composicion y temperatura en lechos fijos (Ranade, 2002; Nijemeisland y Dixon, 2004;
Guardo y col.,, 2005; Eppinger y col.,, 2011; Dixon, 2017). Si se reconoce la
heterogeneidad del medio de particulas, se debe sefialar que su representacion
geométrica y la generacion del dominio de célculo, constituyen aspectos de considerable
dificultad en la implementacion de modelos en este marco. Su resolucion numérica
posterior conduce a requerimientos de tiempo computacional considerable, lo que en
conjunto permite concluir que la utilizacién de la CFD en la simulacion microscopica de
este tipo de reactores es de dificil implementacion préctica.

A pesar de lo expuesto en el parrafo precedente, la CFD constituye una valiosa

herramienta para la obtencion de informacidon confiable sobre diversos aspectos del
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comportamiento del RLF, esencialmente en la influencia de la estructura del mismo
sobre los procesos de transporte y reaccion quimica (Nijemeisland y Dixon, 2004;
Guardo et al., 2005, Romkers et al., 2003, Dixon, 2017). Se la utiliza, en este tipo de
aplicaciones, como una metodologia de experimentacion virtual, de gran versatilidad y
bajo costo, que reemplaza, en el debido contexto, a las determinaciones experimentales
y de rapida respuesta (Joshi y Ranade, 2003).

Las plataformas de CFD contribuyen en gran medida al conocimiento de los
campos de las variables en la operacion de reactores de lecho fijo, definiendo sus
valores en todo el dominio de la unidad.

En sintesis, la ampliacion permanente del espectro de utilizacion de los reactores
de lecho fijo conduce al requerimiento creciente de conocimiento de potencialidades
tecnologicas de su aplicacion, necesidades de mejoras en la instalacion, operacion y
controlabilidad de unidades existentes y de nuevos reactores para procesos innovadores
en etapa de disefio. En tal contexto, las herramientas de modelado revisten un interés
central y se realizan permanentes esfuerzos en tal sentido, fundamentalmente en el

marco de la fluidodinamica computacional Dixon, 2017; Dudukovic y col., 2002.

1.2.- Objetivos del trabajo

La motivacion fundamental de este trabajo reside en formular un modelo para la
representacion del comportamiento de reactores de lecho fijo de baja relacion de
aspecto, constituyendo una herramienta de utilidad en el disefio y verificacion de
unidades existentes. Se ha puesto especial énfasis en la cantidad de parametros
involucrados (el minimo posible) y en la obtencion de correlaciones para la
determinacion de los mismos, basados en un amplio conjunto de experiencias numéricas
en la plataforma de ANSYS FLUENT 14.5.

Si bien existen numerosos trabajos reportados en la literatura especifica sobre el
modelado y simulacion de reactores de lecho fijo, se observa aun una importante
dispersion entre las expresiones predictivas propuestas para los parametros
involucrados. Sin embargo, en los casos de lechos de baja relacion de aspecto (N <10)
la existencia de los llamados “efectos de pared” provoca perturbaciones que se
extienden sobre toda la seccion transversal del LF y requieren de consideraciones
particulares.

La finalidad principal de esta tesis es el planteo de un modelo matematico que

permita representar el comportamiento de un lecho fijo de baja relacion de aspecto con
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consideracion de la geometria cilindrica del tubo, incluyendo la formulacion de
expresiones predictivas para sus parametros.

El modelo que constituye el interés central de esta tesis y que se desarrollard en
detalle en los sucesivos capitulos de la misma, se denomina “Modelo Heterogéneo de
Dos Zonas” (2R2D). En €I, un lecho se representa como una zona anular adyacente a la
pared cuyo espesor es de un radio de particula, seguida de una segunda zona,
denominada central, que constituye el seno del lecho. En ambas zonas, la porosidad sera
esencialmente diferente, con un elevado valor en la region periférica.

Se propondra como metodologia para la obtencidon de las correlaciones para la
determinacion de los pardmetros térmicos y fluidodindmicos del modelo, la utilizacion
de la Fluidodindmica Computacional (CFD) en caracter de experimentacion virtual, que

permite la obtencion de informacién de alta calidad.

1.3.-Descripcion del contenido del trabajo

En esta seccion se presenta una descripcion breve de los contenidos del trabajo
de tesis, con referencia a cada capitulo del mismo.

Con el fin de contextualizar los sistemas estudiados, el Capitulo 2 contiene una
descripcion somera de los reactores de lecho fijo e incluye una revision de los diferentes
modelos y enfoques reportados en la bibliografia. El trabajo se centra en la
modelizacion de reactores cataliticos multitubulares de lecho fijo que operan en régimen
estacionario. Los modelos que se describen se hallan clasificados en dos grandes
grupos: modelos Pseudohomogéneos y modelos Heterogéneos. Se analiza la potencial
evaluacion de los pardmetros de transferencia de calor, y particularmente se discute el
uso habitual del modelo estdndar bidimensional pseudo-homogéneo (S2D) para dicha
evaluacion. El Capitulo 2 incluye, ademas, la descripcion de los llamados “modelos
bidimensionales de dos zonas”, que constituyen antecedentes relevantes para el objetivo
de la tesis.

El Capitulo 3 se destina a la presentacion de la formulacion completa del modelo
heterogéneo de dos zonas (2R2D) para lechos cilindricos rellenos de particulas esféricas
cataliticas de tamafio uniforme. El modelo ha sido concebido a fin de permitir la
correccion de las deficiencias mas significativas del modelo S2D en lechos de baja
relacion de aspecto.

Los conceptos basicos que rigen la aplicacion de la técnica de fluidodinamica

computacional (CFD) se describen someramente en la Parte I del Capitulo 4. Se explica
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el tratamiento del flujo de fluidos, a través de la resolucion de las ecuaciones de
conservacion y los modelos especificos utilizados por la CFD. Dicho capitulo, en su
Parte II, describe la aplicacion de la CFD a la simulacion de lechos de baja relacion de
aspecto con arreglos regulares y arreglos al azar de particulas en el tubo que las
contiene. Se desarrollan los aspectos esenciales del mallado y la validacion de la
estructura de malla, a fin de constituir las bases de la aplicacion de la técnica al sistema
en estudio.

En el Capitulo 5 se describe el modelado de un lecho relleno utilizando el
enfoque de particulas discretas mediante la simulacion por CFD, en base a rellenos
descriptos geométricamente por arreglos regulares de particulas esféricas contenidos
entre paredes planas. A partir de las simulaciones se genera la informacion necesaria
para la obtencion de expresiones predictivas para los parametros k., hyy la relacion
G,/G. del modelo 2R2D. Se realiza una comparacion de los coeficiente de transferencia
de calor del modelo 2R2D aplicados a lechos rellenos al azar, con correlaciones de
literatura.

El Capitulo 6 contiene los resultados que permiten apreciar la diferencia de
comportamiento del modelo pseudo-homogéneo bidimensional clasico (S2D) descripto
en el Capitulo 2 y el modelo 2R2D presentado en el Capitulo 3. Como sistema de
referencia para la comparacion, se utiliza el proceso de sintesis de amoniaco.

En el Capitulo 7 se aplica la CFD al caso de lechos rellenos al azar, se describe
la metodologia y adaptaciéon del dominio de calculo a lechos de baja relacion de
aspecto, pero con rellenos al azar. Se utilizan métodos previamente desarrollados en el
grupo de trabajo para la generaciéon de los rellenos aleatorios. Los resultados y
correlaciones obtenidas para los parametros del modelo 2R2D a partir de estos lechos se
presentan y discuten en el Capitulo 8.

Finalmente, el Capitulo 9 resume las conclusiones y observaciones generales,
como asi también las perspectivas y sugerencias para la realizacion de futuros trabajos

vinculados al tema de la presente tesis doctoral.

Parte de los desarrollos y resultados presentados en esta Tesis han sido
publicados, en los siguientes articulos:

e D. A Asensio, M. T. Zambon, G. D. Mazza y G. F. Barreto. “Heterogeneous Two-
Region Model for Low-Aspect-Ratio Fixed-Bed Catalytic Reactors. Analysis of
Fluid-Convective Contributions”. Ind. Eng. Chem. Res., 53(9), 3587 (2014).
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CAPITULO 2

REACTORES DE LECHO FI1JO - DESCRIPCION Y MODELOS

2.1.- Introduccion

El reactor de lecho fijo es, en general, el tipo de reactor mas utilizado en la
industria de procesos. En los casos en que la corriente de fluido corresponde a un gas y
en el proceso no se genera una desactivacion rapida del catalizador, el lecho fijo es la
opcidn primaria como reactor. Si bien el RLF puede incluir mas de una fase fluida en su
concepcidn y operacion, en esta tesis doctoral se circunscribe el tratamiento al caso en
que se emplee una unica fase fluida.

Un lecho fijo, como se ha mencionado, estd constituido por un relleno compacto
e inmovil de pastillas de sélido (catalizador en el caso de reactores cataliticos) ubicado
en el interior de un recipiente, generalmente vertical. Las pastillas de catalizador poseen
un didmetro equivalente generalmente comprendido entre 1 y 5 mm. Los RLF poseen
sencillez en relacion a la construccion, particularmente en cuanto a sus caracteristicas
mecanicas por la ausencia de elementos moviles.

La transferencia de calor con el medio externo constituye un aspecto
fundamental en el modelado de RLF. En tal contexto, se pueden diferenciar,
esencialmente, dos formas de operacion: operacion adiabatica y operacion no-
adiabatica. En la tabla 2.1 se resumen operaciones tipicas en RLF, las situaciones en las

que las mismas deben ser aplicadas y algunos ejemplos pertinentes.

La alternativa que mas se aplica en la industria de procesos, cuando ello es
factible, es la del lecho fijo adiabéatico (figura 2.1a) debido a su mayor simplicidad. En
el uso de lechos adiabaticos, se instalan, generalmente, disposiciones multilecho con
intercambio de calor entre etapas (con fluido independiente) o inyeccién de
alimentacion fria entre etapas (queenching). Este intercambio de calor entre etapas es
particularmente imprescindible a fin de alejar la operacion de la curva de equilibrio
quimico, limitante de los niveles de conversion alcanzables. Cuando se realiza el
intercambio de calor mencionado, la mezcla de corrientes debe realizarse en recintos de
mezcla que presenten adecuada turbulencia, a fin de reingresar al sistema con
temperatura uniforme en la corriente. Especial atencion merece la temperatura de

alimentacion de la corriente de reactivos, en acuerdo a la diferencia de temperatura
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esperable en todo el lecho: el nivel térmico impuesto a la alimentacion deberd ser

adecuado para que la reaccién comience a producirse.

Identificacion Situaciones para su utilizacion Aplicaciones tipicas

Reacciones quimicas con efecto

Lecho fijo adiabatico tinico

B : ¢ Hidrogenaciones
térmico asociado moderado (exo o g

endotérmicas) y no limitadas por el moderadas

equilibrio quimico.

Reacciones quimicas limitadas por

Lechos adiabaticos en serie e Oxidacion de SO,

la posicion del equilibrio quimico en

con enfriamiento o e Reformado de naftas

las que se requiera una conversion

calentamiento intermedio
elevada.

Reacciones quimicas de elevado

efecto  térmico (preferentemente ¢ Hidrogenaciones

Reactor multitubular no- e Oxidaciones parciales

exotérmicas). Se requiere un control
IR apropiado de temperatura para

asegurar alta selectividad

Reactor no-adiabatico con REEESHIES de considerable

e G yee i o endotermicidad, elevada temperatura ® Reformado de  gas

., . n 1
zona de horno de reaccion requerida )

Tabla 2.1: Reactores de lecho fijo y aplicaciones tipicas.

Reactores con intercambio de calor por la pared

Cuando es necesario transferir calor simultineamente a la ocurrencia de la
reaccion quimica, la tecnologia mas frecuente es la del denominado reactor multitubular
(figura 2.1b). En este caso, el catalizador se ubica en un conjunto de tubos, colocados en
paralelo y en contacto con un fluido que permite la transferencia de calor. Este fluido
puede ser el mismo que contiene la mezcla de reactivos e ingresard luego a la zona de
reaccion del lecho catalitico. En este caso se utilizara el calor generado por el sistema
reactivo (exotérmico) para precalentar la corriente de reactivos y se estd en presencia
del denominado reactor multitubular autotérmico.

Los reactores tubulares con intercambio de calor por la pared del tipo

multitubular constan de tubos que, en la practica, no superan un diametro de 50 mm. Su

Capitulo 2 Pagina | 2.4



Modelado de reactores de lecho fijo de baja relacién de aspecto asistido por Fluidodinamica Computacional (CFD)

construccion mecanica es compleja, fundamentalmente cuando los tubos se instalan en
un horno, como en el caso de reactores de reformado de gas natural. Con respecto a la
fluidodinamica, los reactores multitubulares presentan un problema particular,
consistente en la carga de catalizador de cada tubo, que debe ser idéntica, a fin de

garantizar el mismo caudal en cada uno de ellos.

Fiuido

a) H b) Gas
!
7N,

AL B Solido burss s e LD NNNAN NN T

|
Catalinzador L4 i |

Cateiizader |
: L
I | 1L | 11
Fiuido paral | | ElEL | |
intercambio | | bl | | | |
Satido Tnerte termics —M ) LI B L) B LD L b

¢

\Lﬂﬁ

Figura 2.1: a) Esquema de un reactor catalitico adiabdtico monofasico b) Esquema de un reactor
multitubular de lecho fijo monofasico (Trambouze y col., 1984).

El planteo y resolucion de modelos es un aspecto de vital importancia en el
disefio de reactores multitubulares, como también el chequeo del funcionamiento de
unidades existentes. En tal sentido, a fin de contextualizar el objetivo general de la
presente tesis doctoral, en la seccion 2.2 se describiran diferentes modelos para
representar el comportamiento de los reactores cataliticos de lecho fijo de flujo axial (la

corriente de fluido se desplaza en el sentido del eje principal del tubo).

En la seccion 2.3 se analiza la relevancia de los parametros de transferencia de
calor del modelo estandar bi dimensional (S2D). Con el propdsito de una mejor
descripcion conceptual del mecanismo de transferencia de calor, en la seccion 2.4 se
introducira una primera descripcion de modelos denominados modelos bidimensionales

de dos zonas, incluyendo ejemplos representativos.
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2.2.- Modelado de reactores cataliticos de lecho fijo

En esta seccion se describiran los aspectos principales de la formulacion de
modelos para reactores cataliticos de lecho fijo con intercambio de calor. En el
modelado de reactores cataliticos de lecho fijo es necesario considerar una compleja
interaccion de fendmenos fisicos y quimicos. Con el fin de comprender los diferentes
aspectos que, integrados, dan lugar al modelo, es conveniente separar y estudiar en
forma aislada cada uno de los mecanismos. Es posible establecer una division en tres
niveles o escalas de modelizacion, que se corresponden con la realidad fisica del
sistema: escala del sitio catalitico, escala de la pastilla del catalizador y escala del lecho
relleno (Barreto y Martinez, 1992).

Este trabajo apunta al desarrollo de un modelo a escala de lecho relleno de
particular geometria y relacion de aspecto (). Esta escala del modelado es la que puede
ser mas extensamente desarrollada sin recurrir a estudios experimentales sobre el
reactor y la reaccion en estudio. Existe abundante informacion bibliogréafica sobre los
parametros de transferencia de calor y materia que surgen en los diversos modelos que
se pueden plantear para el analisis de esta escala. Teniendo en cuenta la posibilidad de
establecer previamente un modelo para la escala del lecho actuando como reactor, se
han planteado diversos modelos del mismo y se ha analizado profusamente el tema en
bibliografia. En cualquier caso de analisis las otras escalas mencionadas deben ser
incorporadas, dado que en este punto se pretende analizar exclusivamente la escala del
lecho relleno, se considerara que las otras escalas estan adecuadamente modeladas.

Cuando se desarrolla un modelo a escala del lecho fijo, se debe atender a ciertas
metas esenciales que pueden sintetizarse en los objetivos reportados por Shinnar, 1978:

v un mejor conocimiento del sistema, lo cual puede conducir a lograr mejoras en
el disefio del reactor.

v' prediccion de la dinamica del sistema para propdsitos de control.

<

optimizacion de las condiciones operativas de estado estacionario.

v andlisis de la influencia de diferentes alimentaciones, catalizadores vy
condiciones de reaccion sobre la distribucion de productos.

v’ cambio de escala desde reactores en escala piloto a reactores industriales.

Se analizara particularmente el caso de reactores en estado estacionario, por lo

tanto el analisis no sera automaticamente valido para establecer la dindmica del sistema
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y su aplicacién a control; no obstante puede servir de base para el desarrollo de un
modelo que contemple la dindmica del reactor.

A fin de satisfacer las metas planteadas por Shinnar, Hoffman, 1979 puntualizé
algunos criterios a seguir:

- el modelo no debe ser més detallado que lo absolutamente necesario para el
proposito particular para el cual se desarrolla. Si bien es previsible que un modelo mas
detallado describa en forma mas realista el comportamiento del reactor, también
requerird mayor informacion a ingresar.

- el modelo debe contener el menor nimero de pardmetros posible, lo que
minimizard la informacidn necesaria para su resolucion.

- deben existir (o desarrollarse) correlaciones confiables para estimar los
parametros del modelo seleccionado.

- la resolucién matematica de las ecuaciones del modelo debe requerir el menor
esfuerzo computacional compatible con la calidad y precision de los resultados que se
busque.

En funcion de estas pautas, se puede afirmar que un modelo no es a priori bueno
o malo en si mismo. Debe considerarse en relacion al objetivo que se persigue. En
consecuencia, las pautas mencionadas son de caracter general. La seleccion final con

relacion al modelo y su complejidad se deben contextualizar en una situacion concreta.

Los modelos pueden clasificarse, en primera instancia, en deterministicos o
estocasticos. Estos ltimos han sido descriptos de manera escasa en la bibliografia y no
han sido muy utilizados para los propdsitos practicos mencionados anteriormente. Una
breve revision de los mismos fue presentada por Schnitzlein y Hoffman, 1987.

Los modelos deterministicos, a su vez, pueden agruparse en dos categorias:
modelos discretos y modelos continuos. Los modelos discretos identifican una celda
elemental que debe representar el comportamiento del lecho en una escala del orden del
tamafio de las pastillas. Se asume que el lecho se compone ensamblando las celdas
elementales. En cada una de ellas se reconoce la existencia discreta de una o mas
pastillas y se modela el comportamiento de las mismas y la forma de interaccion con las
celdas vecinas. La resolucion de los balances de conservacion en todas las celdas
permite determinar las variables de estado en el lecho, las que debido a la naturaleza del

modelo no presentan distribuciones continuas. Los modelos de celda propuestos por
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Deans y Lapidus, 1960 y estudiados posteriormente por Hlavecek y Votruba, 1977
pertenecen a esta categoria.

Los modelos deterministicos continuos, han sido ampliamente estudiados y

utilizados en las aplicaciones mencionadas anteriormente como objetivo del desarrollo
de un modelo. Se supone que existe una distribucion continua de velocidades de fluido
de acuerdo a lineas paralelas al eje del tubo. Esta suposicion permite que se obtenga una
variacion continua de las variables temperatura y composicion y que el transporte de
materia y energia pueda representarse mediante expresiones tipo Fick y Fourier,
respectivamente. El efecto de mezclado causado por las deflexiones laterales del flujo
de fluido se considera mediante la evaluacion de difusividades y conductividades
térmicas efectivas del lecho (a veces denominados coeficientes de dispersion).
En este trabajo, se restringird el andlisis a modelos deterministicos. Los modelos
continuos mas simples se basan en considerar valores de temperatura y concentracion
promediados en cada seccion transversal del lecho. En ellos, la transferencia de calor
hacia (o desde) la pared del tubo se cuantifica mediante coeficientes globales de
transferencia de calor que pueden agrupar los efectos de los mecanismos de transporte
que operan a través del lecho, mientras que la velocidad de reaccidon se evalua en los
valores promedio de temperatura y concentracion. Los balances de materia y energia se
formulan mediante ecuaciones de variacion axial de concentracion y temperatura,
arrojando los perfiles de dichas variables a lo largo de la coordenada longitudinal del
reactor. Estos modelos se denominan modelos unidimensionales (1D), en los cuales se
considera un perfil de velocidad radialmente plano (uniforme), ignorando el efecto de
no uniformidad en la fraccion de huecos. Ello arroja un mezclado total radial, para dar
lugar a los perfiles exclusivamente axiales de las variables principales.

Alternativamente, los modelos continuos que predicen los perfiles axiales y
radiales de composicion y temperatura, se conocen como modelos bidimensionales
(2D). En los modelos bidimensionales cldsicos se supone que el perfil de velocidad y
los coeficientes de dispersion térmica y de materia son radialmente constantes, pero se
introducen parametros de resistencia térmica en la pared del tubo que tienden a
compensar dicha suposicion.

Este trabajo se orienta a la modelizacion de reactores cataliticos multitubulares
industriales con fuertes efectos exotérmicos, en la condicion de estado estacionario,
concentrando la atencion en el caso en que el fluido que contiene la mezcla reactiva es

un gas. Para este tipo de unidades, los valores del numero de Reynolds son

Capitulo 2 Pagina | 2.8



Modelado de reactores de lecho fijo de baja relacién de aspecto asistido por Fluidodinamica Computacional (CFD)

relativamente elevados y un rango razonable es 100<Re<1000. Es necesario también
mantener una caida de presion relativamente baja, asi como una buena transferencia de
calor, por lo cual surgen limitaciones en las relaciones geométricas y condiciones
operativas del reactor.

Los modelos bidimensionales (2D) tienen en cuenta la mayoria de los efectos
significativos que se esperan en los mencionados reactores, pero no es posible
garantizar que los parametros efectivos sean estimados adecuadamente. En particular el
efecto de no uniformidad del lecho en el rango de condiciones mencionadas
anteriormente y en particular para bajas relaciones de aspecto.

A partir de las restricciones mencionadas, se discutiran algunos aspectos
relativos en el uso de los modelos. A las descripciones que anteceden, debe sumarse la
potencial discriminacién de los campos de composicion y/o temperatura entre fases.
Esta opcion llevara a una nueva distincion entre categorias de cada modelo 1D o 2D: la
mencion a modelos pseudohomogéneo o heterogéneo. Finalmente, es necesario discutir,
junto a la aplicabilidad del modelo elegido, la potencial estimacion de los parametros
que el mismo requiera, asi como la incertidumbre en el uso de correlaciones existentes.

A lo largo de esta tesis se considerard que existe una unica reaccion catalitica y
que la composicion del sistema puede establecerse en funcion de la concentraciéon molar
C de una especie clave y de relaciones estequiométricas. Ademads, sin pérdida de
generalidades se tomara un coeficiente estequiométrico (-1) para la especie clave. Este
enfoque se adopta a fin de simplificar la formulacion de los modelos de reactores
cataliticos multitubulares. Sin embargo, los modelos que se describirdn no estan
restringidos a esta suposicion y pueden extenderse sin dificultad incluyendo las
ecuaciones de conservacion para un naumero mayor de especies, como resulta necesario

en el caso de reacciones multiples.

2.2.1.- Modelos unidimensionales y bidimensionales - Formulacion

El modelo bidimensional cldsico mas detallado tiene en cuenta los perfiles
radiales de temperatura y concentracion, y diferencia los campos de las variables de
estado en las fases solida y fluida, que se supone se comportan como medios continuos.
El intercambio de calor y masa entre las fases s6lida y fluida se representa a través de

los coeficientes de transferencia de calor y masa (hys, afs) que se basan en la fuerza

impulsora definida por la diferencia entre los valores locales de la temperatura en el gas

y concentracion molar de la especie clave en el gas (7, C) y sobre la superficie de la
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particula (7°, C*) . Los efectos de dispersion radial son evaluados por separado en ambas
fases (A¢f, Aes, De) con excepcion de la masa en la fase solida que se desprecia debido a
que el mecanismo de transferencia de materia dentro de los poros de las particulas es
lento. Se introduce una resistencia a la transferencia de calor en la pared para ambas
fases que se cuantifica a través de los coeficientes de transferencia de calor hy,r y hyys.

En esta tesis el modelo mencionado se referira como modelo bidimensional
heterogéneo (2H) (Olbrich, 1970 ; de Wash y Froment, 1971). En la forma general de
este modelo, se introducen también, los términos de dispersion en la direccion axial. No
obstante, en este trabajo no seran incluidos debido a que estos efectos tienen alcance
despreciable en las condiciones de operacion para los reactores industriales
considerados (Young y Finlayson, 1973; Mears, 1976 ; Hofmann, 1979 , Odendaal y
col., 1987). Se debe notar que los términos de dispersion axial modifican la estructura
de las ecuaciones de conservacion, generando la necesidad de un esfuerzo significativo
en la resolucidbn numérica. Las ecuaciones de conservacion para el modelo 2H se
resumen en la tabla 2.2, junto a las correspondientes condiciones iniciales y de
contorno.

En la tabla 2.2 r. es la velocidad de reaccion efectiva, ecuacion 2.1

ro=nr (2.1
donde r° es la velocidad de reaccion por unidad de volumen de catalizador en las
condiciones de concentracion y temperatura (C' y T°) de la superficie externa de las
pastillas y n es el factor de efectividad interno. El mismo podra contemplar eventuales
variaciones de temperatura en el interior de las pastillas. Se desprende que 7, =
1,(C%,T*). Las ecuaciones de la tabla 2.2 se completan con arsa,(C —C®) =
(1—¢&)7,(C5 T*) para la evaluacion de C°.

Se puede obtener una simplificacion del modelo 2H al despreciar la diferencia de
temperatura entre la fase solida y fluida (T° =T). En este caso asa,(C —C°) =
(1—¢€)7,(C5T) proporciona el valor de C°. Surge, en este contexto, el usualmente
llamado modelo bidimensional pseudohomogéneo (2P). Las ecuaciones de
conservacion se obtienen a partir de las ecuaciones del modelo 2H considerando que el
coeficiente hgg — o y adicionando los parametros térmicos, hy, = hyr + hyg, 4, =
Aes + Aes . En muchas situaciones practicas no puede asegurarse que el modelo 2H

proporcione mejor acercamiento a la realidad que el modelo 2P, razon por la cual este

ultimo ha sido el modelo mas utilizado en la bibliografia toda vez que sea necesario
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considerar perfiles radiales de temperatura. Por esta razon, nos referiremos al modelo 2P

como modelo estandar bi-dimensional (S2D).

Balances de materia y energia MODELO 2H

9(C/3,) D,a(pdC/dp)

G 1— Cs’Ts 22
0z pdp ( a)re( )
of _M,9(pdT/dp) ,
Ge,y == 5 —hga, (T-T°) 2.3
A Od(pdT®/0d
hﬁav(Ts_T): es (p p)+(—AH)(1—8)I"e(CS,TS) 24
‘ pop
Condiciones de borde
c=cC, T=T, en z=0 Yp 25
B_CZB_T:aT‘ =0 en p=0 Vz 2.6
dp dp dp
a_C:o’ _}\’ef‘a_T:hwf(T_T:v)’
op 7 dp vz
N 2.7
TS s
A, 5 =h,(T"-T,) en p=R

Tabla 2.2.: Balances de materia y energia del modelo 2H (reaccion tnica).

En la tabla 2.3 se presentan los balances de materia y energia, junto a las condiciones de
contorno necesarias para cada ecuacion diferencial, una en la direccion axial y dos en
direccion radial (ecuaciones 2.10, 2.11, 2.12).

Los modelos unidimensionales (1D) se desarrollan bajo la hipotesis de la no
existencia de gradientes radiales de temperatura y concentracion, es decir, aunque
varian en la direccion axial, para cada posicion axial del reactor se considera un unico
valor de temperatura y concentracion. Las versiones unidimensionales de los modelos
2H y 2P se denominan modelo unidimensional heterogéneo (1H) y pseudohomgéneo

(1P), respectivamente.
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Balances de materia y energia MODELO 2P (S2D)

Ga(C/a,.)_De (poC/dp)

—(1—¢ c'.T 2.8
0z pap ( )re( )
dr xa(par/ap) .
Ge,— == +(-AH)(1-¢)r,(C*,T) 2.9
Condiciones de borde
C=C, T=T, en z=0 Vp 2.10
oC BT =0 =T, en p=0 Vz 211
I
oC =0 xaT h (T-T,) en p=R Vz 2.12
p “dp

Tabla 2.3.: Balances de materia y energia del modelo 2P (reaccion tinica).

Las ecuaciones del modelo 1H (Pereira Duarte y col., 1984) se presentan en la
tabla 2.4. Se puede observar que en este modelo se deben estimar los coeficientes de
transferencia de calor (hacia la pared) del solido y del fluido y los coeficientes de
transferencia de calor y materia sélido-fluido. Si bien el modelo esta representado por
ecuaciones diferenciales ordinarias, al considerar la diferencia de temperatura y
concentracion entre las fases es necesario resolver, en adicion, ecuaciones algebraicas

no lineales en cada altura del lecho. Ademas, afsav(C_' —C=0-98)r1,(C5TY,
mientras que h wf'Y h&, son coeficientes de transferencia globales entre el fluido y la

pared y entre el s6lido y la pared.

Balances de materia y energia MODELO 1H

a(C/s,)

G—a : :_(1—3)4(5“,?) 2.13
Z
T 2k - S
chf%—jz—TM(T—ﬂv)—hﬁav(T—T ) 2.14
—s = ths —s —=s
o, (T =T )==22(T" -1, )+ (-t (=81, (C".T") 2.15

Condiciones de borde

C=Co T=To en z=0 216

Tabla 2.4.: Balances de materia y energia del modelo 1H (reaccion nica).
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Finalmente, se puede mencionar el modelo pseudo-homgenéo unidimensional
(1P), el cuél describe una Unica temperatura T para ambas fases, solida y fluida. Este
modelo resulta del 1H suponiendo que hgg — oo, adicionando los coeficientes de
transferencia con la pared, h{ = hj+hls vy, ademis ap5a,(C—C%) = (1-
crels,7 . El modelo 1P es el mas sencillo de las alternativas analizadas. En la tabla 2.5
se presentan las ecuaciones de balance de materia y energia, asi como las condiciones

de borde necesarias.

Balances de materia y energia MODELO 1P

a(C/s, .
Ao
chfci;—j:_z}lg (f—Tw)+(—AH)(1—8)re(Esf) 2.18

[4

Condiciones de borde

E:Eo T=T, en z=0 2.19

Tabla 2.5.: Balances de materia y energia del modelo 1P (reaccion tnica).

De los cuatro modelos descriptos precedentemente, es evidente que el modelo
2H proporciona la descripcion mas detallada de los fendmenos ocurrentes en un reactor
catalitico de lecho fijo. Desde el punto de vista de la resolucion matematica de las
ecuaciones de cada modelo, es también el modelo 2H el que requiere mayor tiempo y
esfuerzo de computo; Pereira Duarte y col., 1984 indicaron que el tiempo de calculo
para resolver las ecuaciones de los cuatro modelos varia de la progresion siguiente:
2H> 2P>>1H>1P. Esta relacién sugiere la conveniencia de utilizar los modelos
unidimensionales en la medida que los resultados cumplan con la precision requerida

para el proposito de la simulacion.

2.3. Discusion acerca del modelo S2D y sus parametros de transferencia de calor

Los parametros de transferencia de calor en lechos rellenos fueron obtenidos
generalmente en sistemas sin reaccion quimica. Para estos casos, se puede recurrir a
numerosos trabajos tedricos donde se busca establecer la relacion més adecuada entre

los parametros basicos, (denomindndose de esta manera a los pardmetros
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correspondientes al modelo 2H) y los parametros propios de los restantes modelos
(Dixon y Cresswell, 1979; Olbrich, 1970; Martinez y col.,1987; Lemcoff y col., 1990).
En consecuencia, considerando exclusivamente la transferencia de calor, es factible a
partir de la disponibilidad de correlaciones para los parametros basicos y, a través de las
relaciones apropiadamente deducidas, calcular los parametros de los restantes modelos.
Sin embargo, dado que el modelo S2D es el mas empleado, en lo que sigue de esta
seccion se analizardn la relevancia de los pardmetros térmicos empleados por el mismo,
es decir, la conductividad efectiva radial 4, y el coeficiente de transferencia de calor
sobre la pared h,,. Cabe enfatizar en este punto que la necesidad de introducir una
resistencia localizada sobre la pared (la inversa del coeficiente h,,) resulta del hecho que
los mecanismos de transferencia de calor se encuentran limitados en la cercanias de la
pared, y por lo tanto se alcanza una mejor descripcion de los perfiles radiales de

temperatura al incluir tal resistencia térmica adicional.

Las primeras investigaciones reportadas con el fin de evaluar h,, fueron
realizadas por Coverly y Marshall, 1951 y Brotz, 1951. Desde entonces, se han llevado
a cabo numerosos esfuerzos para medir y correlacionar ambos parametros, 1, y h,,
(debe notarse que estos parametros térmicos encierran la contribucion de las particulas y
del fluido o, equivalentemente, las contribuciones estanca y convectiva). Algunas
referencias relevantes en la estimacion de 4, y h,, han sido recientemente discutidas por
Dixon, 2012. Aunque la necesidad de introducir h,, puede justificarse, en principio, por
la existencia de una pelicula de fluido en contacto con la pared, se ha reconocido que
surgen efectos adicionales resultantes del arreglo de las particulas cerca de la pared. De
esta manera, se puede identificar un estrato de particulas considerablemente ordenadas,
(en particular para particulas esféricas de un unico tamafio), posicionado sobre la
superficie de la pared.

El efecto de ordenamiento de la pared se ve atenuado cuando se desplaza el
observador desde la pared del tubo hacia el interior del lecho, hasta alcanzar un
empaquetamiento virtualmente al azar, como puede apreciarse en la figura 2.2 en
términos del perfil de porosidad £(y*) siendo y* la distancia desde la pared, medida en
unidades de D, a partir de datos experimentales de Mueller, 1993 y también a partir de
las simulaciones de la estructura de un lecho fijo (linea continua) llevada a cabo por
Salvat y col., 2005a. En la figura 2.3 se pueden observar perfiles de velocidades

superficiales axiales u(y*) que acompafan la variacion de porosidad. Estos perfiles de
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velocidad se obtuvieron, en este caso, a partir de los datos experimentales de Giese y
col., 1998. La velocidad superficial axial u(y*) sigue aproximadamente una onda

atenuada que define £(y*), con la existencia de un maximo absoluto en la adyacencia de

la pared.
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Figura 2.2: Perfiles de porosidad experimental (simbolos, Mueller, 1993) y predichos (curva continua,
Salvat y col., 2005a) para relacion de aspecto N = 7.99.

Figura 2.3: Perfil de velocidad superficial axial local medido por Giese y col., 1998 para Re,=532 y
N=9.3. La linea continua es una curva de tendencia.

El ordenamiento de las particulas adyacentes a la pared, asi como las variaciones
inducidas en el campo de velocidad, dificultan la accién de los mecanismos de
transferencia de calor radial, dando origen a resistencias localizadas a lo largo de una
distancia finita desde la superficie de la pared del tubo hacia el interior, que se adicionan

a la impuesta por la pelicula de fluido individualizada contra la superficie de la pared.

En el modelo S2D, todos estos efectos estan considerados en el valor del

coeficiente h,, y, en consecuencia, su evaluacion se torna fuertemente dependiente de
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las técnicas especificas de medidas y de las condiciones experimentales, que de hecho
provocan la dispersion general de resultados. Solamente para valores altos del nimeros
de Reynolds Re, los efectos del film de fluido son dominantes y Nu, (el
correspondiente nimero de Nusselt para h,,) puede ser correlacionado razonablemente
con Re, (vease, por ejemplo el trabajo de Tsostas y Schliinder, 1990), pero los datos
poseen una fuerte dispersion para valores de Re, moderados o bajos (menor que 500,

aproximadamente), como por ejemplo se pone de manifiesto en el trabajo de Li y

Finlayson, 1977, cuando los diferentes efectos actian simultdneamente sobre Nu,,, .

La mencionada dispersion en los datos de Nu,, ha causado controversia acerca
de la utilidad del modelo S2D. De acuerdo a lo reportado por algunos autores,
(principalmente la opinidon de Tsotsas y Schliinder, 1990), el modelo S2D y el uso de h,,
debe ser abandonado y sustituido por modelos basados en conductividad térmica
efectiva variable en sentido radial. Por otro lado, otros investigadores consideran que los
esfuerzos que conducen a obtener resultados experimentales rigurosamente medidos y
adecuada evaluacion de los mecanismos que agrupa y cuantifica el valor del coeficiente
h,,, harian posible el desarrollo de correlaciones apropiadas para Nu,, como afirmé

recientemente Dixon en su trabajo de revision (Dixon, 2012).

Sobre la base de partir de valores de A, y h, correctamente evaluados, el
modelo S2D podré predecir correctamente el flujo de calor hacia (o desde) la pared,
cuando el lecho fijo opera estrictamente como un intercambiador de calor (sin efectos
de calor asociados a la reaccion quimica), aun cuando el perfil de temperatura en la zona
adyacente a la pared no pueda ser evaluado con precision. Sin embargo, cuando se desea
simular un reactor catalitico, el perfil de temperatura ve incrementada su significacion,
por cuanto el intercambio de calor que debe tener lugar es la consecuencia de los
requerimientos de eliminar o aportar calor impuestos por la reaccion quimica, mas que

un proceso de calentamiento o enfriamiento de la corriente fluida.

Siguiendo el propdsito de conseguir una mejor descripcion conceptual del
mecanismo de transferencia de calor o motivados por las limitaciones del modelo S2D
en relaciéon a la simulaciéon de reactores cataliticos de lecho fijo, surgieron varios
modelos en la literatura, intentando desacoplar los efectos agrupados en el parametro h,,

del modelo S2D. Estos modelos seran denominados modelos bidimensionales de dos
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zonas. En la siguiente seccion de este capitulo se incluyen ejemplos representativos y

breves descripciones de los mismos.

2.4.- Modelos bidimensionales de dos zonas

Los modelos bidimensionales de dos zonas intentan desacoplar los efectos
agrupados en el pardmetro h,, del modelo S2D. Con este fin, se distribuyen los efectos
sobre una pequena porcidon de la seccion transversal del mismo, que se denominara
region de pared. El resto del lecho, hasta el eje del lecho, se define como region central,
cuyo comportamiento térmico se modela apelando a propiedades uniformes, en forma
analoga a la que se estipula en la formulacién del modelo S2D. En tal sentido, se puede
mencionar una excepcion a esta descripcion general, dada por la formulaciéon de dos
zonas propuesta por Ahmed y Fahien, 1980 que considera un valor de conductividad
efectiva térmica variable radialmente en la region central.

A continuacion se mencionan y comentan brevemente las principales
caracteristicas de algunos modelos de dos zonas reportados en la literatura, en adicion al
modelo mencionado de Ahmed y Fahien, 1980. La tabla 2.6 sintetiza las principales
caracteristicas de diferentes modelos bidimensionales de dos zonas presentados en la
literatura. El subindice "c" empleado en la tabla 2.6 para la conductividades efectivas
indica el valor correspondiente a la zona central.

El modelo de Legawiec y Ziolkowski, 1995 diferencia los campos de
temperatura de particulas y fluido, constituyendo un modelo heterogéneo. Si bien este
modelo emplea una diversidad de parametros que lo hacen de dificil aplicacion, la
distincion de temperatura entre las fases es una caracteristica deseable, ya que se pueden
esperar diferencias significativas de temperaturas en la region adyacente a la pared (aun
sin reacciones cataliticas), como una consecuencia de la presencia de una
fuente/sumidero de calor representada por la pared y también de las diferencias en las
capacidades de transferencia de calor de ambas fases. Los calculos reportados por
Magnico, 2009, realizados con CFD muestran claramente estas diferencias.

En los restantes modelos de dos zonas que se muestran en la tabla 2.6, la
conductividad efectiva se evalua como A, = 1,5 + A.p, donde A,y es la contribucion
estatica (sin flujo de fluido) y A,.p es la contribucion por dispersion, debido a la mezcla

lateral de fluido.
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La mayor parte de los modelos estd formulada sobre la base de particulas de
geometria esférica de tamafio Unico. Aun asi, Winterberg y col., 2000 proponen una
formulacion especifica para cilindros y los enfoques de Gunn y col.,1987 y Smirnov y
col., 2003 fueron reportados por los autores para simular experiencias con cilindros.

Los diferentes modelos resefiados en la tabla 2.6 difieren ampliamente en la
descripcion de las propiedades en la region de la pared, como se puede apreciar en la
tabla 2.6 para los parametros térmicos. Por otro lado, algunos modelos eliminan el uso
de h,, sustituyendo y compensando su efecto mediante el empleo en la region de la

pared, de una variacion decreciente de A, hasta un valor cercano a A¢ sobre la pared. En

los modelos restantes h,, se tiene en cuenta bajo la concepcion de que basicamente
representa el efecto de una capa delgada de fluido no mezclado en contacto con la
pared. Como se puede apreciar en la tabla 2.6, la modificacion al modelo S2D propuesta
por Gunn y col., 1987 y Smirnov y col., 2003 solo consiste en asignar una region finita
a la resistencia térmica 1/h,,.

Entre los distintos modelos no resulta factible indicar un criterio comln para la

definicion de la region de la pared y, (distancia desde la pared, en unidades de Dy,
donde termina la region de pared). Para los modelos de Gunn y col., 1987 y Smirnov y
col., 2003, y,, puede ser asignada a la extension cubierta por 1/h,, definida por ajuste
de datos experimentales. Para los modelos restantes y,, puede definirse como el espesor
de las regiones en donde se admite la variacion de la conductividad efectiva radial. En
este sentido, surge un rango para y,, resultando: 0.25 < y,, < 3.5 (tabla 2.6)
Por otro lado, los modelos bidimensionales de dos zonas listados en la tabla 2.6 adoptan
diferentes valores de porosidad y velocidad superficial en la region de la pared
(variando continuamente o manteniéndose constante por tramos), con excepciones
correspondientes a los enfoques ya sefialados de Gunn y col., 1987 y Smirnov y col.,
2003.

A pesar de las diferencias entre si, los modelos en la tabla 2.6 describen los
perfiles de temperatura en forma mas apropiada que el modelo S2D- como puede
constatarse en las publicaciones originales- para experiencias de transferencia de calor
sin reaccidon quimica. Por lo tanto, la tendencia induce a pensar que las predicciones de
perfiles de temperatura en las cercanias de la pared del tubo se pueden mejorar si se
establece una razonable distribucion espacial de la resistencia térmica. Unicamente los

modelos de Ahmed y Fahien, 1980 y Winterberg y col., 2000 fueron utilizados por los
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autores para simular un nimero limitado de pruebas experimentales bajo condiciones de

reaccion catalitica.

Referencia Parametros de transferencia de Extension de la region de pared
calor radial en la region de pared
g(ét;t;r)ﬂl y Denloye 1/h,, (concentrado), A uniforme y; —1/2 (espesor para alcanzar

/Ie,c)
Ahmed y Fahien (1980)  perfil lineal 4,(y") entre ~4 y A.. V' =2 [A0") alcanza 4]

Gunn y col. (1987) 1/h,, (cubriendo una distancia finita y* -03

y:; desde la pared).

Borkink y Westerterp 1/h,, (concentrada), A, uniforme 3/4< y* (N) <5/4 (espesor para
1994 W
( ) alcanzar A, )

Legawiec y Ziotkowski Fluido: 1/h,, (concentrado), y* = 3.5 (para usar A.)
w . ef,c

(1995)
ﬂef constante por tramos en 4 sub- .
regiones. ¥,,= 3.0 (comienza usando A,)
Solido: conduccion en tres capas de
particulas de espesor D, y resistencia
de filetes gaseosos entre ellas .
Winterberg y col. (2000) A, )= do()+Aen(v)), ij =2 (Re,~66)
perfil cuadratico A.p(y"), entre 0 y .
b »,,=0.44 (Re,>500)
[Aep(v") dada por Aep,]
Vo=l e &) dada por Aeo,]
Smirnov y col. (2003) 1/h,, (cubriendo una distancia finita y* —0.25

y:; desde la pared).

Tabla 2.6: Principales caracteristicas de modelos bidimensionales de dos zonas propuestos en la literatura.

2.5.- Conclusiones del capitulo

En este capitulo se presentd un panorama descriptivo de las principales
caracteristicas de los reactores de lecho fijo, particularmente de los reactores gas-solido
cataliticos. Posteriormente, con el fin de contextualizar el trabajo de modelado que
constituye el eje de la presente tesis, se incluyd una sintesis de los principales enfoques
y modelos que se pueden utilizar en el modelado de reactores cataliticos de lecho fijo.
Se analizaron criterios y metas a considerar en el momento de seleccionar un modelo

apropiado, junto con la clasificacion de los mismos.
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Se describieron las bases que conducen a las diferentes categorias de la
clasificacion de modelos unidimensionales, bidimensionales, heterogéneos,
pseudohomgéneos, asi como las formulaciones de los modelos bidimensionales y
unidimensionales. Se consideraron las caracteristicas heterogéneas y homogéneas de
cada modelo a partir de las cuales se resumieron las ecuaciones de conservacion (tablas

2.2-2.5), junto con las condiciones iniciales y de contorno para cada caso.

Luego se analizaron ciertas limitaciones de los modelos clasicos,
particularmente del modelo S2D, que condujeron a proponer modelos que modifican al
S2D mediante la identificacion de dos zonas para describir el comportamiento del lecho.
De esta manera, tales modelos evitan localizar la resistencia térmica adicional sobre la
pared, permitiendo que la misma se manifieste en una zona de espesor finito, del orden
del tamafio de la pastilla, mientras que el resto del lecho (zona central) se describe con

un valor apropiado de la conductividad efectiva.
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CAPITULO 3

MODELO DE DOS ZONAS PROPUESTO (2R2D)

3.1.- Introduccion

El principal objetivo de este capitulo es presentar un nuevo modelo heterogéneo
de dos zonas, que serd identificado como modelo 2R2D para lechos rellenos de
particulas esféricas cataliticas de tamafio uniforme. El modelo ha sido concebido a fin
de permitir la correccion de las deficiencias mas significativas del modelo S2D (capitulo
2) provocadas por la presencia de resistencias térmicas considerables localizadas en la
zona adyacente a la pared y por el elevado ordenamiento de la capa de particulas sobre
la misma (primera capa de particulas). Como se ilustra en la figura 3.1, la pared del
recipiente ejerce un efecto ordenador, por lo que las pastillas esféricas se acomodan
formando una capa adyacente a la pared con sus centros muy aproximadamente
ubicados a una distancia D), /2. Es decir, practicamente todas las esferas tocan la pared.
Este estrato altamente ordenado induce que se forme un segundo estrato, aunque mas
imperfecto. La identificacion de estratos mas internos es cada vez mas dificil y a

distancias superiores a 4-5 D, puede considerarse que se alcanza un lecho "al azar".

Pared

Figura 3.1: Representacion esquematica del ordenamiento de las pastillas en diferentes estratos con
respecto a la pared.
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Sobre esta base, se identifican dos canales de flujo del fluido, con una frontera
establecida en una distancia D, /2 de la pared, es decir y* = 1/2 posicion donde calor y
materia experimentan ostensibles resistencias para su transporte radial.

El modelo 2R2D reconoce campos diferenciados de temperatura en la fase sélida
y en la fase fluida (caracteristica heterogénea). Su formulacion ha sido realizada
considerando pastillas cataliticas de geometria esférica de didmetro uniforme D,, en un
recipiente de didmetro D;.

Considerando que la conduccion de calor a través de las particulas sélidas es
relativamente rapida, las principales resistencias para la transferencia de calor a través
de la primera capa de particulas son causadas por filetes delgados de fluido que rodean
el punto de contacto de cada particula con la pared y los puntos de contacto con
particulas interiores. Luego, resulta razonable considerar solamente dos niveles de
temperatura dentro de la capa de particulas.

La dispersion radial del fluido que contribuye al transporte de calor se anula en
la pared y se restringe fuertemente alrededor de y* = 1/2 , donde el fluido esta
esencialmente confinado por particulas circundantes y consecuentemente muestra poco
movimiento, como lo revelan las velocidades superficiales axiales muy bajas (acorde a
lo descripto en el capitulo 2 y representado en la figura 2.3). Luego, se identifica un
canal de pared para el flujo de fluido, desde la pared hasta una distancia y* = 1/2,
donde la temperatura promedio de mezclado de taza representard el nivel térmico del
fluido, y se consideran dos resistencias térmicas concentradas: una en la pared (pelicula
de fluido no mezclado en la pared) cuantificada por 1/h, y la otra en y* =1/2

cuantificada por 1/hs donde hy es el coeficiente de transferencia de calor entre el fluido

en el canal de la pared y la region central adyacente.

El resto del lecho, que abarca el fluido en y* > 1/2 y las particulas que no estan
en la primera capa, constituyen la region central, la cual se trata basicamente como en el
modelo S2D. Sin embargo, se retiene una descripcion heterogénea, discriminando los
campos de temperatura de fluido y so6lido, para guardar consistencia con la region de la
pared, suponiendo que ambas, fases solida y fluida, se compartan como un medio
pseudo-continuo. En las regiones 0 < y* < 1/2 y y* > 1/2, se adoptan diferentes
valores representativos de velocidad superficial y porosidad. EI modelo se formula

detalladamente en la seccién 3.2.
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Es importante sefialar las principales diferencias entre el enfoque del modelo

2R2D y la mayoria de los modelos previos de dos zonas (capitulo 2).

Ellos son:

Considerar una descripcion térmica heterogénea para las fases solida y fluido (esta
caracteristica se comparte con el modelo de Legawiec y Zidlkowski, 1995 tabla 2.6)
Reconocer que la contribucion de la dispersion radial de fluido para la transferencia
de calor presenta dos minimos (localizados en y* = 0 y en y* = 1/2), sobre una
distancia de 1D,, de la pared. En los modelos de dos zonas descriptos en el capitulo
2 que discriminan esta contribucion en la region de la pared se considera una
tendencia decreciente hacia la pared.

No se introducen parametros espaciales ajustables para definir la region de la pared,
porque los mecanismos de calor transferido estan directamente relacionados con la
estructura del lecho cerca de la pared. Se espera que esta caracteristica facilite el

desarrollo de correlaciones confiables para los parametros de transferencia de calor.

El concepto de una resistencia térmica significativa localizada en D, /2 entre el canal de

la pared y el fluido en la region central ha sido empleado en algunas contribuciones

previas (Mariani y col., 2003; Martin, 1978; Yagi y Kunii, 1960).

3.2.- Formulacion del modelo 2R2D propuesto

El esquema que se presenta en la figura 3.2 permite describir el modelo 2R2D

propuesto, en el cual, como se mencion6 previamente, se adopta la geometria definida

por particulas esféricas de didmetro uniforme D,, en un recipiente cilindrico de diametro

D;. Algunos aspectos de la formulacion seran restringidos a valores de N > 5.
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Figura 3.2: Representacion esquematica de los elementos que definen el modelo 2R2D. El contorno de la
particula tocando la pared representa la primera capa de particulas. Los perfiles
esquematizados de temperatura para el fluido y las particulas se grafican en diferentes
niveles.

3.2.1.- Distribucion de particulas y flujo de fluido en la seccion transversal del

lecho

La distribucion de las pastillas esquematizadas en la figura 3.1 se ha confirmado
cuantitativamente en estudios experimentales y de simulacion de empaquetamiento que
describen la distribucion de los centros de particulas. En la figura 3.3 se presentan los
resultados por simulacion de Salvat y col., 2005 para N = 5.04. El anillo exterior de
centros de particulas perfectamente definido se ubica en y* = 1/2; esencialmente todas
las particulas estdn en contacto con la pared. Se considera que estas particulas

pertenecen a la primera capa de particulas.

Cabe sefialar que se observa una dispersion significativa en los centros de la
segunda capa, asi como algunos centros de particulas alrededor de y* = 1 entre ambas
capas, mientras que no se observa practicamente ningin centro en la zona media, es
decir 1/2 < y* < 0.9. Estos resultados concuerdan con las observaciones de Legawiec
y Ziolkowski, 1995, quienes ademas reportaron que los centros alrededor de y* =1

equivalen a aproximadamente el = 10% de los correspondientes a la primera capa. Estas
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particulas constituyen la causa principal de ciertos defectos en la disposicion espacial de

la primera capa de particulas, como puede visualizarse en la figura 3.4.

En lo que resta del presente capitulo, por razones de practicidad y conveniencia,
la posicidon radial sera descripta ya sea por la distancia adimensional y* desde la pared o

por la coordenada radial p , considerando que p = p; — Dp,y~, siendo p, = D;/2.

12 I 1 I I
-12 08 04 0 04 08 12

Figura 3.3: Distribucion de los centros de particulas a partir de la simulacion de carga del lecho mediante
la utilizacion del algoritmo de Salvat y col., 2005 con N=5.04. Las coordenadas cartesianas
fueron normalizadas con el radio del tubo.

Figura 3.4: Proyeccion de las esferas con centros comprendidos en el intervalo 1/2<y’<1 sobre el plano x-
z, a partir de la simulacion de lecho relleno desarrollada mediante el algoritmo de Salvat y
col., 2005 para N=5.04 y altura de lecho de aproximadamente 6 D,. Los circulos oscuros
corresponden a las esferas que tocan la pared y los circulos claros, a las esferas cuyos centros
estan cercanos a y =1.
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El ntimero de centros de particulas en la primera capa (y* = 1/2) por unidad de
area de la superficie cilindrica de radio p, = p; — D, /2 (ver figura 3.2) se define como
densidad superficial n,. De acuerdo con el andlisis desarrollado por Mariani y col.,
2002, la densidad normalizada n, = nng es relativamente insensible a los valores de

la relacion de aspecto N cuando N = 5 y es muy cercana a la unidad.

La figura 3.4 es también util para visualizar el confinamiento del fluido
alrededor de la posicion radial donde y* = 1/2 en las aberturas que dejan las particulas
de la primera capa, con movimiento de fluido muy restringido (como se detalld en el
capitulo 2, seccion 2.3 y se observo en la figura 2.3). El canal de la pared puede ser
definido por la region entre la pared y la posicion de la porosidad local minima y,,;,,.
Para particulas que tocan la pared, y,,;, es ligeramente mayor que 1/2 para pequeios
N, debido a los efectos de curvatura. Por la misma razon, la fraccion w de volumen de
particula interceptadas entre la pared e y,;, es algo mayor que V,,/2 . Restringiendo la
condicion de andlisis a valores N > 5, se aproximara y,,;, = 1/2 y la fraccion w en

esta posicion puede ser evaluada aproximadamente como
w=0.5(1+0.3/N) (3.1)

La porosidad promedio &; en la region del canal 0 < y* < 1/2 (p. < p < p;)

puede ser evaluada entonces a partir de
(1-&)(p -p2)=wn,(2D})2p, (3.22)
En términos adimensionales,
(1-&)(N-1/2)=wZn, (N-1) (3.2b)

El promedio de velocidad masica superficial axial del fluido en el canal de la
pared serd denotada por G;. Por lo tanto, el flujo de fluido en el canal de pared sera
Gim(p? — p2) = G1(m/4)D,*(2N —1). En cuanto al flujo de fluido, de la parte
restante del lecho (y* > 1/2) se define como el canal central, donde el promedio de la
velocidad masica superficial es G, y la porosidad promedio .. La relacion G, /G, es un

parametro del modelo, cuya evaluacion es uno de los objetivos de la presente tesis. En
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los trabajos de Bey y Eigenberger, 1997 y de Giese y col., 1998 se informan resultados

experimentales para la relacion G, /G, que indican valores de por 1o menos 1.5.

Por otro lado, €, se puede calcular restando el volumen de solidos en el canal de

pared del volumen total de sélidos en el lecho:
(1-¢,)p’ =(1-&)p —wn,(£D;) 2p, (3.3a)

donde ¢ es la porosidad promedio del lecho. Usando la ecuacion 3.2a para reemplazar

n, se obtiene la siguiente relacion entre las porosidades de los canales y global:
(1-e)N-1)*=(1-&)N*-(1-¢)(2N-1) (3.3b)

Para valores de N y de un par de propiedades relacionadas con la distribucion de
particulas (por ejemplo, € y ny), las dos propiedades restantes (por ejemplo, &, y €;) se

determinaran utilizando las ecuaciones 3.2b y 3.3b.

Como se ha indicado en las hipdtesis del modelo, las particulas que no
corresponden a la primera capa seran consideradas como una fase pseudo-continua con
propiedades uniformes (region central de solidos). Para determinar la distancia y; en la
que comienza la region central (ver figura 3.2), se considera que las particulas de la
region central (todas, menos las de la primera capa) deben empacarse en la region

0 <p <py,=p:—Dpy," conuna fraccion volumétrica (1 — &.):

(1-¢,)p; =(1-&)p —n,(£D} ) 2p, (3-42)

Alternativamente, usando la ecuacion 3.2a para remplazar n, y expresando la

ecuacion en términos adimensionales
(1-e)N-2y,) =(1-&)N*—(1-¢)(2N-1)/ @ (3.4b)

Los valores usuales de y; obtenidos de la ecuacion 3.4b estan comprendidos en el

intervalo 0.85 — 0.95.

Una interpretacion geométrica util de y; surge considerando un lecho de valor

muy alto de N(— o) construido a partir de capas de particulas idénticas a la primera,
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que mantienen una separacion uniforme L. Luego, eliminando el termino en 1 — ¢ entre
las ecuaciones 3.3a) y 3.4a) y adoptando N = D;/D,, - © y w — 1/2 en el resultado,
se obtiene finalmente (1 —e¢.)L/D, = (n/6)n,, con L/D, = (2y; —1). Ademis,
suponiendo que la separacion entre las capas se determina por el contacto entre
particulas de capas vecinas, L es también la distancia entre planos consecutivos que
contienen puntos de contacto. De esta manera, se concluye que, para el caso descripto
que y; corresponde a la distancia desde la pared a la que las particulas de la primera
capa mantienen contacto con las particulas internas. Aunque aproximada para lechos
cilindricos de N finito, esta interpretacion para y; es significativa, ya que la temperatura
de particulas adyacentes sufre un salto alrededor del punto de contacto (debido a la
presencia del filete de fluido) y por lo tanto parece ser la frontera natural entre la

primera capa de particulas y la region central de so6lidos.

En la figura 3.2, a ambos lados de y;, se puede apreciar que pequeiios casquetes
esféricos de particula de la primera capa penetran en la region central de sélidos y
viceversa. Ello implica que en la region central de solidos definida por 0 < p < p;
existira una pequefia fraccion volumétrica de particulas de la primera capa y en la region
de lecho asignada a la primera capa, p; < p < p;, existird la misma fraccion de pastillas
del interior del lecho. Este detalle no es contemplado por el modelo, y puede razonarse
que solo tendra un efecto sobre el intercambio de energia y materia con el fluido. Sin
embargo, el efecto sera a lo sumo secundario y no generard ninguna consecuencia

practica, debido al pequefio volumen de los casquetes interpenetrados.

Es conveniente destacar que en ambos intervalos, 0 < p < p; (region central de
solidos) y 0 < p < p. (canal central), los valores de porosidad se han supuesto iguales a
&.. Por lo tanto, en la zona intermedia p; < p < p. la porosidad tendrd también el valor

-
3.2.2.-Ecuaciones de conservacion de calor y masa

El comportamiento térmico en el canal de pared se describe mediante un enfoque

agrupado (lumped) (temperatura media de mezclado de taza T;; ver figura 3.2).

Se supone que la fraccion de la superficie externa de las particulas en la primera
capa que intercambia calor con el fluido en el canal de la pared es w (ecuacion 3.1), es

decir, igual valor que la fraccion de volumen de particulas intersectado por en el canal
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de pared, y la temperatura promedio de la superficie con fraccion w es T;>. La fraccion
restante (1 — w) intercambia calor con el fluido en el canal central dentro de 1/2 <

y* < y;, vy la temperatura promedio en la superficie de la fraccion (1 — w) es T,°

(figura 3.2).

Se utilizan perfiles de temperatura distribuidos para el canal central T.(p), y la
region central de solidos T.°(p) (temperatura en la superficie de particula), ver figura

3.2.

Los mecanismos de intercambio de calor propuestos entre las regiones de solido

y fluido asi como sus parametros, se ilustran en el esquema de la figura 3.2.

Las areas de las superficies sobre la que se definen los coeficientes de calor

transferido/intercambiado son las siguientes:

hyg, hws : superficie de la pared en p = p,(y* = 0)
h¢, hg : superficie cilindricaen p = p.(y* = 1/2)
hg;, : superficie cilindrica en p = p, (y* = y})
hts 1, hgs o - superficie externa de las particulas

Se considera que se lleva a cabo una unica reaccion catalitica con especie clave
definida por el reactivo limitante (coeficiente estequiométrico -1), para el cual se
plantearan los balances de conservacion en términos de su concentracion molar C,
suponiendo que la concentracion de las restantes especies pueden establecerse via
relaciones estequiométricas. Vale la misma observacion realizada en el capitulo 2 para
los distintos modelos de literatura: el modelo 2R2D no queda restringido a esta
suposicion y pueden, en caso general, incorporarse tantos balances por componentes

COMO sean necesarios.

Se supone que 7, (T*, C%) es la velocidad de reaccion efectiva evaluada sobre una
particula esférica de didmetro D,,, con temperatura y concentracion uniformes (T° y C*)
sobre su superficie externa. Se asume que la evaluacion de 1,(T%,C%) incluye la
resistencias internas en las pastillas para el transporte de materia y calor, por lo que
podré contemplar cualquier desviacion de la temperatura en el interior de la particula

con respecto al valor T5.
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Siguiendo argumentos similares a los empleados para el intercambio de calor, se
adopta una resistencia concentrada a la trasferencia de masa (1 / af) en y* =1/2 para
contemplar diferencias entre las concentraciones en ambos canales (C; y C. ). A su vez,
debido a la distincion de temperaturas T; y T; sobre las fracciones w y (1 — w) de las
particulas de la primera capa, surgen diferentes valores de concentracion sobre la
superficie, C; y C5, respectivamente. Puede utilizarse la analogia entre transferencia de
calor y materia para evaluar a; a partir de un valor conocido de hy (ver seccion 6.3 del
capitulo 6). Los coeficientes de transferencia de masa fluido/particula en el canal de
pared y en el canal central, ass; y s se relacionan también con los coeficientes de

transferencia de calor andlogos hyg 1 y hys o (ver figura 3.2).

En acuerdo con las consideraciones previas y sobre la base del esquema de la
figura 3.2, se escriben los balances de conservacion de masa y calor para condiciones de

estado estacionario e ignorando los efectos de dispersion / conduccion axial:

En el canal de pared:

dT, 6h

oL 20 (T, =T)+2ph, (T, = T))
¢y G —L=(1-g) L1 -1 )+ e (3.5)
dz Dp P —Pe
d(C, /o 6 ‘ 2p.a.(C.,-C
G —( L10) :(1_81) - (Cf _C1)+ P fz( ’12 ) (3.50)
dZ Dp pl‘ _pc
En la primera capa de particulas, sobre los lados w y 1 — w:
1 t c e\l > ™1 Dp 1 1 (363)

=2p, h,, (T} =T,)+2p.h, (T -T5)

D, } (3.6b)
2 (112, ) <200 (1 1)

6h
(1—80)(/03 —pLz)|:(—AH)re(T2S’C§)—ﬂ(T; ~T,)

En la ecuacion 3.6b T, es el valor promedio de T, en la zona de seccion

transversal definida por 1/2 < y* < y; (figura 3.2), esto es, p; < p < p,
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En el canal central (y* > 1/2,p < p.):

6h
2, 2POLI9P) G e (1) e (o) )
< pop Pt oz )
aC. 1o 6, .
_Deca(paCC/ap)+Gc ( - f):(l_gc’) L (CS_CC) (37b)
’ pop oz D,
en p=p,
oT
T=Ta  —Aness=h(T-T)
P (3.7¢)
CC:CLI’ _DecaCC:a'f(CCI Cl)
> ap
En las ecuaciones 3.7a 'y 3.7b
I7,C.) st p<p
(7°,¢?) (7:.c) ! (3.7d)

(7.¢3) si p<p<p.

En la region central de sélidos (y* > y;,p < pL):

N 6h, .
mwz(l_gc) —Be (T.-T)+(-AH)r,(T’,CS) (3.8a)
’ pop D,
s § a]’; s s
Tc = TaL _ﬂes,c a_ = (TC,L _T2 ) cn p:pL (38b)

Para evaluar la concentracion en la superficie de la particula C*

6aﬁ

n(T°,C5) =L (C~C") (3.9)

p

donde C = C; en el canal de la pared o C = C, en el canal central.
El flujo de calor en la pared se evaliia mediante la siguiente expresion:
g, =hy (h=T,)+h, (5 -T,) (3.10)

A partir de sus definiciones, la extension espacial del canal de la pared y de la
region central de solidos difieren (y* = 1/2 e y* = y;, respectivamente), y por lo tanto

las correspondientes ecuaciones diferenciales de balance, ecuaciones 3.7a, 3.7b, y 3.8a,
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también cubren diferentes dominios. Tal desfasaje puede generar complicaciones en la
soluciéon numérica del problema. Una alternativa para equiparar los dominios de las
ecuaciones diferenciales es dividir el canal central en dos: un canal central exterior en
el rango 1/2 < y* < y; y un canal central interior en la parte restante, y* > y;. La
extension del canal central exterior es pequefia y se consideran variables agrupadas T, y
C, para su descripcion. De esta manera, desde el punto de vista resolutivo, la seccion
transversal del tubo queda dividida en tres zonas: p. < p < p; con el canal de pared y la
fraccion w de particulas de la primera capa; p;, < p < p. con el canal central exterior y
la fraccion (1 — w) de particulas de la primera capa; 0 < p < p,con el canal central
interior y la zona central de sélidos (ambos con variables distribuidas). La formulacion

modificada, que no agrega ningiin parametro adicional, se presenta en el Apéndice 3.1.

3.2.3.- Discusion sobre las principales suposiciones y parametros térmicos

introducidos en el modelo propuesto

El modelo propuesto se basa en identificar la primera capa de particulas y los
efectos que la misma provoca sobre la distribucion del flujo de fluido, sobre la
dispersion radial, y, consecuentemente, sobre los mecanismos de transferencia de calor

(y masa).

Es razonable pensar que un tratamiento similar podria haberse dado a la segunda
capa de particulas. Un primer punto a sefialar sobre este aspecto, es el hecho de que la
segunda capa es considerablemente mas dispersa que la primera, como se evidencia al
analizar la distribucion de centros de particulas (ver figura 3.2). De acuerdo con Mariani
y col., 2002, los centros pueden asumirse distribuidos mas o menos uniformemente
entre 1/2 < y* < 1.5. Por lo tanto, la dispersion de centros en tal zona facilitara el
pasaje de fluido a través de la misma. En realidad, los valores minimos de las
velocidades superficiales axiales casi duplican los valores correspondientes al extremo
interno del canal de pared (y* = 1/2, ver figura 2.3 del capitulo 2). La dispersion radial
ocurrira también en forma mas significativa que en la zona alrededor de y* =1/2 ,
debido a las deflexiones de las lineas de flujo, y puede esperarse que la dispersion radial
de calor sea mas efectiva que la evaluada por el coeficiente de transferencia de calor hy.
La conduccion de calor a través de las particulas de la segunda capa serd también mas

efectiva que a través de las particulas de la primera capa de particulas, si se considera
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que entre particulas de la primera y segunda existe mayor numero de puntos de contacto
que entre particulas de la primera capa y la pared (un Unico punto por particula). Si, en
adicion a los mecanismos mejorados, se considera que el gradiente de temperatura se
incrementa desde el centro del lecho hacia la pared, las variaciones de temperatura en el
nivel de la segunda capa de particulas seran menores que en la zona de la primera capa.
Se puede concluir que la discriminacion para describir el comportamiento de la segunda
capa proporcionaria una significativa complejidad sin que simultdneamente aporte
mayor precision en los resultados predichos. También deben considerarse las
dificultades practicas para la evaluacion de los nuevos parametros que la discriminacion

de la segunda capa requerira.

Como ha sido indicado claramente por Borkink y Westerterp, 1994 los modelos
como el aqui considerado que emplean "propiedades efectivas" seran, en ultima
instancia, inapropiados en condiciones en la que los reactores cataliticos muestren
elevada sensibilidad paramétrica, lo que vuelve injustificado la introduccion de detalles
dificiles de evaluar y de dudosa significacion. La aplicacion de CFD sera la alternativa

apropiada para tratar satisfactoriamente tales situaciones.

En la primera capa de particulas se consideraron dos niveles de temperatura, T;
y T . Esta discriminacion se realiz6 debido a la posibilidad que se presenten variaciones
de temperatura significativas a través de las particulas de la primera capa, en especial a
velocidades altas de transferencia de calor hacia la pared. Como consecuencia, se debe
incorporar un coeficiente de transferencia de calor hy entre la fraccion frontal w y la
fraccion posterior (1 — w) de las particulas de la primera capa. En el Apéndice 3.2 se

desarrolla para hy una expresion simple: hg =gn;Ap/Dp (ecuacion A3.2.5), que

resultara suficientemente precisa a condicion que la diferencia (T —T,) no sea

demasiado elevada.

El uso de valores promedio para las temperaturas de las particulas a nivel de su
superficie (T{ y T; para las particulas de la primera capa y T7 en la region central) en
lugar de valores promedio de temperatura en el volumen de particulas amerita una
explicacion adicional. Esta eleccion permite evaluar la transferencia de calor entre el
fluido y la particula solida sobre la base de los coeficientes hyg; (en el canal de pared) y
hss ¢ (en el canal central), considerando estrictamente la resistencia térmica en el lado

del fluido. De lo contrario, el uso de la temperatura promedio en el volumen de
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particulas requerird obligatoriamente utilizar coeficientes de transferencia de calor que
incluyan la influencia de la resistencia térmica en el interior de las particulas. Debe
notarse, ademas, la diferenciacion realizada para hsg en ambos canales del fluido (hyg;
Yy hss,c) se adopto sobre la base de las diferentes velocidades superficiales, porosidades,
y configuraciones geométricas. Expresiones como las de Gunn (1978) , Martin (1978)

introduciendo el efecto de la fraccion de huecos sobre hsg pueden ser utiles a tal efecto.

Las ecuaciones de conservacion de energia en los sélidos (ecuaciones 3.6a, 3.6b,
3.8a y 3.8b) se escriben bajo la suposicion que el calor intercambiado entre la pared y la
particula y entre particulas entre si, puede ser expresado con los mismos parametros de
transferencia de calor (hy,s, hs, ¥ Aes,c) como en el caso de calor transferido en un lecho
estanco sin reacciéon quimica. Esto constituye una aproximacion, debido a que los
valores de los pardmetros estan asociados con una cierta distribucion de temperatura en
el interior de las particulas, que se verd modificada como consecuencia de la
simultaneidad de los efectos de reaccion quimica y transferencia de calor con la
corriente de fluido. No obstante, para elevados valores de Re,, el mecanismo convectivo
del fluido dominard y esta aproximacién sera de menor importancia. Por el contrario,
condiciones con bajos valores de Re, implican bajos valores de velocidad de
transferencia de calor con el fluido y, en la practica, bajas velocidades de generacion de
calor por reaccion quimica. De esta forma, el calor intercambiado pared/ particula/
particula dominara y la velocidad de transferencia de calor serd bien estimada mediante
el uso de correlaciones estandar para h,s hg, y A5 En cualquier caso, las
incertidumbres seran menores para particulas con alta conductividad térmica, situacion

donde se llegara a diferencias de temperatura mas atenuadas a través de las particulas.

La expresion analizada por Bauer y Scliinder, 1978 se considera apropiada para
estimar A5 .. Ademas, hg;, puede escribirse en términos de 4.5, como se explica en el
Apéndice 3.2 (ver ecuaciones A3.2.8b y A3.2.9), donde también se discute la

evaluacion de h,,¢ (ver ecuacion A3.2.8a).

Los restantes parametros térmicos del modelo son los que se cuantifican el
transporte de calor radial a traves de la fase fluida, hy, s hy y Agf . Con excepcion de
condiciones de muy bajos valores de Re,, donde la conduccion es el mecanismo de

transferencia de calor dominante, es fundamental contar con un conjunto coherente de
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expresiones para hy, s hr y Agr . que describan apropiadamente el aporte convectivo, a

fin de llevar a cabo predicciones precisas.

Las correlaciones disponibles para el coeficiente de pared son aquellas
empleadas en el modelos S2D, denotadas h,, en el capitulo 2, donde se sefialo que
incluyen una variedad de efectos, tanto conductivos como convectivos. A partir de las
mismas (ver, por ejemplo, Dixon, 2012), facilmente se puede diferenciar la contribucion
conductiva, pero la convectiva incluye el efecto de la pelicula térmica en contacto con la
pared (hy, s de acuerdo al modelo 2R2D), el efecto asociado con la disminucion de la
dispersion radial en las cercanias de la pared (hs, de acuerdo al modelo 2R2D) y, en
adicion, la falta de discriminacidn entre las velocidades superficiales en la zona de pared
y en el interior del lecho (relacion G, /G, de acuerdo al modelo 2R2D). Por lo tanto, la
informacion disponible para h,, no resulta apropiada en forma directa para el modelo

propuesto.

Respecto al aporte convectivo de la conductividad térmica efectiva Aqf . existe
abundante informacion en la bibliografia. AUn asi, se deberd comprobar consistencias

con los restantes parametros hy, s y hy.

3.3.- Conclusiones del capitulo

En este capitulo, se formula un modelo bidimensional con el objetivo de
proponer una alternativa para la representacion apropiada de la transferencia de calor en
lechos rellenos cataliticos en disposicion multitubular. El modelo, que en su estado
actual se limita a particulas esféricas en el relleno, es un modelo bidimensional de dos
zonas y es identificado como modelo 2R2D. Este modelo discrimina los diferentes
efectos concentrados en la resistencia térmica sobre la pared (1/h,) del llamado
modelo estandar 2D (S2D) y los localiza de acuerdo a la distribucion real del relleno,
considerablemente ordenada en las cercanias de la pared del recipiente/tubo. En este
sentido, se identifican claramente un canal de fluido desde la pared hasta una
profundidad (distancia radial) D,,/2 y una capa de particulas en contacto con la pared.
La formulacién del modelo se presenta en la seccion 3.2.2, aunque la alternativa
desarrollada en el Apéndice 3.1 es fuertemente recomendada para su implementacion

numérica.
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El modelo 2R2D introduce pardmetros térmicos efectivos de transporte cuya
significacion y posibilidad de evaluacion fue discutida en la seccion 3.2.3. Se puede
concluir que la mayoria de tales parametros han sido estudiados en bibliografia y que a
partir de diversas fuentes se dispone de la posibilidad de predecirlos en forma directa, o
bien a través de relaciones desarrolladas especificamente, como se detalla en el
Apéndice 3.2. Las excepciones de mayor significacion las constituyen los coeficientes
hyws y hy. Esfuerzos preliminares para la estimacion de estos dos parametros en arreglos
regulares de particulas se presentan en el capitulo 5, empleando la técnica de CFD,
mientras que por la misma via en el capitulo 8 se realiza su estimacion en lechos
rellenos al azar. Las evaluaciones descritas en el capitulo 8 también aportan datos
respecto a la relacion de velocidades superficiales G;/G, y sobre la conductividad

efectiva A c.
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Apéndice 3.1: Reformulacion del modelo propuesto 2R2D introduciendo canales

centrales interiores y exteriores

Con el fin de igualar el tamano de las regiones centrales para fluido y sélido, es
posible adoptar una descripcion agrupada (lumped) para el fluido en la zona 1/2 <
y* < y;, que sera identificado como el canal central exterior. En términos de la variable
radial, esta zona se extiende sobre p, < p < p. con espesor es p. — p, = D, (y[ —
12, y sus niveles de temperatura y concentracion se denotan como 72 y (2
respectivamente. El canal central interior se extiende sobre 0 < p < p;, ajustandose al

tamafio de la region central de solidos.

El esquema original de la figura 3.2 se modifica, conforme se muestra en la

figura A3.1.1.

central de
solidos

a2 \\\\\\I\\\\ N

Al
J;,  Canal Central
Canal de Interior

Pared |
1

G 1
1T :

1

Tt
lef,c

T.
—

Figura A3.1.1: Esquema modificado para el modelo 2R2D (ver figura 3.2) introduciendo un canal central
exterior (0, <p<p.) y un canal central interior (0<p<py).

La resistencia térmica radial del canal central exterior se divide en dos y cada
mitad se concentra en las fronteras con el canal de pared y con el canal central interior.
Por lo tanto, en la frontera con el canal de pared el coeficiente de intercambio de calor

hys se corrige de acuerdo a
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-1
. :{Lﬂ, In(p, /PL)} (A3.1.1a)

hf ‘ 22’3{ N

y el coeficiente de transferencia de calor h; entre los canales central interior y exterior
se puede expresar como
1 2K (A3.1.1b)
P, In(p. /p;)

Los coeficientes analogos de transferencia de materia ay, y @, se obtienen a

=

partir de las ecuaciones A3.1.1a y A3.1.1b utilizando af en lugar de h; y D, . en lugar
de Aef,c-

Las ecuaciones de conservacion para la primera capa de particulas y los s6lidos
de la regiones centrales permanecen igual que en texto principal del presente capitulo

(ecuaciones 3.6a, 3.6b, 3.8a y 3.8b), mientras que para el fluido en los canales de pared

y central, la formulacion se transforma para las ecuaciones 3.5a, 3.5b, y 3.7a -3.7d en:

En el canal de la pared (p. < p < p.):

6h, 2p.h (T —T)+2p h (T, —T
Cprl§:(1_€1) Dﬁ’1 (TIS_Y;)-F i Wf( - 12) I2OC f2( 2~ h) (A3.1.2a)
l Z p Py —P.
d(C, /0, 6a, 2p.0,.,(C,—C
Gl ( 1 _f):(l_gl) "‘S’I(Cf—Cl)+ pc f22( 22 1) (A312b)
dz Dp P =P,
En el canal central exterior (o, < p < p.)
6h, 20,h, (T., -T,)+2p. h (T -T.
cpr ﬂ:(l_gc) s (T;—T2)+ P L( c.L 22) :20c f2( 1 2) (A3.1.3a)
dZ Dp pc _pL

60, 2p,a,(C.,-C)H+2p. o ,,(C,-C
Gci(Cz/5f):(1—€c,)¢(C§—C2)+ P12 (Ce 22) P 2(GG) (A313b)
dz Dp P~ P
En el canal central interior (p < p;)
6h, .
- efca(paTC/ap)-i_chc aT; :(l_gc) e (TY_TC) (A314a)
" pop e oz D,
aC, /6 6h,
_p, HPICIP) G NETOD) (e ) (A3.1.4b)
’ pap 0z D,
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enp =py:
oT
T,=T,, ~ Ay === (T,,-T,)
| aa/’ (A3.1.40)
CC
Cc:Cc,L’ _De,c ap = L(CC,L_CZ)

Debe remarcarse que las modificaciones presentadas en este apéndice no
introducen ninglin nuevo parametro de transferencia de calor ni de materia, ya que los

coeficientes hs, y h; en las ecuaciones A3.1.1a y A3.1.1b Unicamente dependen de

parametros ya definidos. La misma observacion es pertinente para s, y @y,
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Apéndice 3.2: Transferencia de calor en la primera capa de particulas, evaluacion

de los coeficientes hg, h,, sy hy;

Con el fin de evaluar el coeficiente hg se considerara para la primera capa de
particulas, un caso de referencia definido por N — oo (w = 1/2), efectos térmicos
asociados a la reaccion quimica despreciables, asi como también se supondra
despreciable el intercambio de calor con la superficie de la pared y con las particulas
adyacentes de la region central. Esta situacion puede interpretarse como la ocurrente a
altos valores del nuimeros de Reynolds, Re,, donde el intercambio de calor por
mecanismo convectivo con el fluido determinard el comportamiento térmico de la

primera capa de particulas. Se supone, ademas, que hsg1 = hpg o = hys.

Teniendo en cuenta las ecuaciones 3.2a-3.4b en el texto principal de este
capitulo, bajo las condiciones definidas previamente, las ecuaciones 3.6a y 3.6b se

reducen de la siguiente manera:

S s s s
S =T+ h, (77 -17)=0 (A3.2.1a)

Y/ s s s
S ~T))+h (T -T;')=0 (A3.2.1a)

Se supone que la temperatura del fluido presenta una variacion lineal con la

coordenada y* (normal a la superficie de la pared):

T=(L+T,)/2+(y" ~1/2)(T,~1,) (A322)
0<y <1

donde Ty y T, son las temperaturas promedio en el canal de la pared (0 < y* < 1/2)y

en la parte de la zona del canal central definido por 1/2 < y* < 1, respectivamente. El

balance de energia dentro de una particula esférica determinada se expresa como

V6=0 en V, (A3.2.3a)

—;vanezhﬁ(e—T) en S (A3.2.3b)

)4
donde V,, es la proyeccion del gradiente sobre la normal a la superficie externa, 6 es la

temperatura local de la particula y A4, es la conductividad térmica de la particula.

La solucién del problema (ecuaciones A3.2.2, A3.2.3a y A3.2.3b) para 8 puede

escribirse como
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Bi,
0=(T +T,)/2+——L—(y" =12)(T, -T A3.2.4
( 1 2)/ 1+Bify/2(y / )( 2 1) ( )

donde Biss = hgsD,, /A, es el nimero de Biot.

Debe sefialarse que la dependencia de 8 exclusivamente con la coordenada y™* no
es una simplificacion, sino una caracteristica que surge del tipo de condicion de borde

en este problema (como se define mediante las ecuaciones A3.2.2 y A3.2.3b).
A partir de la ecuacion A3.2.4, se obtienen las siguientes formulaciones para la
temperatura promedio de la superficie sobre los hemisferios a cada lado de y* = 1/2:

Bi
T =(T+T,)/2———2—(T,-T) /4
R e G

Bi,
T =(T+T,))2+—L—(T,-T)/4
= () 2 (T

Mediante la sustitucion de T7 y T, en alguna de las ecuaciones A3.2.1a o

A3.2.1b, resulta la siguiente expresion para h:
) :%np/lp/pp (A3.2.5a)
El coeficiente hl para una particula individual basado en el 4rea nDS /4 (area de

interseccion entre una particula y un plano a y* = 1/2) se relaciona con hy mediante

h.=Zn h' (A3.2.5b)

s~ 4 "'p'ts

Por consiguiente
! = /lp/(Dp/2) (A3.2.5¢)

La ecuacion A3.2.5¢ expresa claramente que la resistencia térmica en el interior

de la particula es equivalente a la de un cilindro de didmetro de D,, y longitud D,, /2.

Como se expreso en el texto principal del presente capitulo, es esperable que el
modelo propuesto sea adecuado cuando la diferencia (T} — T5) no resulte demasiado
elevada. En este caso, los resultados no seran sensibles a los valores de hg ,y por lo
tanto, probablemente no seria necesario llevar a cabo un mayor refinamiento para las

ecuaciones A3.2.5a-A3.2.5c.

Respecto a los coeficientes de la primera capa h,g y hg, en los balances
expresados por las ecuaciones 3.6a y 3.6b del capitulo 3, es necesario recordar que las

fuerzas impulsoras para los mismos se basan en las temperaturas promedio en la
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superficie a cada lado de la particula, Ty y T, respectivamente. Existen referencias en
la literatura (por ejemplo, Legawiec y Zidlkowski, 1995) donde se definen coeficientes
similares, aqui denotados h,, y h,, respectivamente, pero con fuerzas impulsoras
basadas en la temperatura promedio sobre toda la superficie externa de la particula, que
se denota T*. Por lo tanto, los coeficientes h,s deben ser mas pequefios que h,,, en
virtud de sus respectivas fuerzas impulsora: T — T, y T® — T, respectivamente. Un
comentario similar se aplica para el par hg;, y hy,,, definido con las fuerzas impulsoras

(T; = T2y (T° —T;.), respectivamente.

Para establecer las relaciones entre cada par de coeficientes, se considera que la
primera capa de particula intercambia calor solo con la pared y particulas adyacentes,
sin efectos térmicos asociados a la reaccion quimica (calor de reaccion), y sin
intercambio de calor con el fluido (una situacidon que corresponderia a bajos valores del
numero de Reynolds, Re,). De esta forma, las ecuaciones 3.6a y 3.6b del texto principal

resultan:

0:2pthws(]1ls _Tw)+2pchs (Tis _]—'23) (A326a)

0= 210thL (]125 _];S,L)+2pchs (TZS _Tis) (A326b)
A su vez, el flujo de calor sobre la pared se expresa como q,, = h,,s(T{ — T,,).

Alternativamente, en base a la descripcion empleando T* y los coeficientes Ay,

y hpy, un balance sobre toda la primera capa, en las condiciones antedichas

(despreciando los términos correspondientes al calor de reaccidon y intercambio
particula/fluido) resulta:

0=2p,h,,(T" =T,)+2p,h,, (T° -T;,) (A3.2.6¢c)

Los términos en la ecuacion A3.2.6¢ cuantifican la velocidad de intercambio con

la pared (p = p¢), quw = hyp(T° —T,,), y con las particulas adyacentes de la zona

central en p = p, . Para establecer la relacion entre los pares de coeficientes hy,p, y hyys y

entre hy,; y hg,, se impone que ambos enfoques provean la misma temperatura y el

mismo flujo sobre la pared:

ol +(1-)T, =T* (A3.2.7a)
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hy (T =T,)=h,,(T"-T,) (A3.2.7b)

ws w
Las ecuaciones A3.2.6a,b,c y A3.2.7a,b pueden considerarse un sistema de 5
ecuaciones con 5 incognitas, hy,, hyp, T, T;, T®, para valores dados de las

restantes variables. La solucion, en particular, permite establecer las relaciones entre los

pardmetros térmicos:

1 _1 (l-o)p (A3.2.82)
wp hws pchs

11 op (A3.2.8b)

hpL hsL pchs

Debe enfatizarse que ambos enfoques resultan exactamente equivalentes solo

cuando la generacion de calor y el intercambio de calor con el fluido son despreciados.

En Ia bibliografia se han reportado expresiones para estimar el coeficiente de
transferencia de calor h,,,, , como por ejemplo, la propuesta por Legawiec y Ziolkowski,
1994. Los autores desarrollaron la expresion para h,,, teniendo en cuenta la curvatura
de la superficie de la pared del tubo y suponiendo lineas de flujo en la direccion de la
coordenada radial. Aunque, la suposicion sobre lineas de flujo puede no resultar
adecuada para solidos de alta conductividad, constituye una simplificacion razonable

para su aplicacion a gran parte de los materiales cataliticos.

Debido a que cada particula que pertenece a la primera capa comparte mas de un
punto de contacto las particulas adyacentes, es esperable que hy, esté vinculado a la
conductividad térmica efectiva particula - particula A5 que, a su vez, puede estimarse
a partir de, la correlacion analizada por Bauer y Schliimder, 1978 entre otras.
Suponiendo que el lecho pueda considerarse como un conjunto de capas sucesivas de
particulas separadas por una distancia L = D,(2y; — 1), como fue expresado en la

seccion 3.2.1, la relacion entre hy,;, y A5 puede ser escrita como

24 JL =2 )| D, (257 -1)] (A3.2.9)

Para valores finitos de N, los efectos de curvatura pueden introducir cierta
incertidumbres con respecto a la superficie de referencia adecuada para hy,;, dada por la

ecuacion A3.2.8. El siguiente razonamiento conduce a la conclusion de que la superficie
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adecuada es la que corresponde a la posicion p = p;, (en y* = y; ,ver figura 3.2), lo que
significa adoptar, la superficie definida como referencia para h,;, en el texto principal
del presente capitulo. Debido a que el valor de la conductividad A.s. se supone
constante en la region central de solidos en la formulacion del modelo 2R2D propuesto,
y considerando que la principal resistencia térmica cuantificada por 1/4,5. es la que se
localiza alrededor de los puntos de contacto, el balance de conservacion de energia para
la regién central de sélidos (ecuacion 3.8a) implicitamente supone que en cualquier
posicion radial, el nimero de puntos de contacto es proporcional al perimetro 2mp. Si
esta descripcion se aplica a la frontera entre la primera capa de particulas y la region
central de solidos, donde pueden identificarse los puntos de contacto en y* = y;, la
relacion entre Agg . y hyy, tal como expresa la ecuacion A3.2.8, se determina que resulta

apropiado mantenerla en y* = y; (en lugar de hacerlo, por ejemplo, en y* = 1/2).

Las ecuaciones A3.2.5a-A.3.2.5¢, A3.2.8a, A3.2.8b, y A3.2.9 son los principales

resultados de este apéndice.
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CAPITULO 4

FLUIDODINAMICA COMPUTACIONAL (CFD)

4.1.- Introduccion

La fluidodindmica computacional (CFD) es una rama de la mecénica de fluidos
que tiene su origen en la combinacion complementaria de dos disciplinas: la mecénica
de los fluidos en si misma y el calculo numérico. En tal sentido, constituye una potente
herramienta para la resolucion de sistemas de ecuaciones que conforman la simulacion
numérica del comportamiento de sistemas de flujo de fluido, transferencia de calor,
reaccion quimica y otros fendmenos fisicos relacionados. Por esta técnica, se resuelven
las ecuaciones de flujo de fluido y fenomenos simultaneos en la region o dominio de
interés, sujetas a condiciones especificadas en los contornos del dominio.

En este capitulo, se sintetizan las principales caracteristicas y elementos que
enmarcan la técnica de CFD, que posee un rol preponderante en los esquemas de
modelado y obtencion de informacion sobre el sistema estudiado en esta tesis doctoral.
Por otra parte, se describen modelos, enfoques y experiencias numéricas llevadas a cabo
en el marco de la plataforma ANSYS-FLUENT, a fin de cumplimentar los objetivos
especificos relacionados a CFD en el trabajo.

Con el fin de describir cada aspecto en un contexto propicio para su clara
apreciacion, el presente capitulo consta de dos Partes.

La Parte I incluye la presentacion de conceptos basicos de la CFD, algunas de
sus aplicaciones en la Ingenieria Quimica y otras ramas del conocimiento. Ademas,
sintetiza las principales ventajas y desventajas que trae aparejadas la utilizacion de
CFD, finalizando la descripcion de las diferentes etapas y secuencias involucradas en el
proceso de simulacion.

La Parte II, que se focaliza en el marco tedrico y de aplicacion al caso de interés
en la presente tesis doctoral, abarca la descripcion de diferentes modelos y enfoques
disponibles en el software ANSYS-FLUENT 14.5 de implicancia directa en los objetivos

planteados en la misma.
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PARTE 1

4.2.- Conceptos basicos de la CFD

4.2.1.- Definicion general

Una definicion precisa de la técnica de fluidodinamica computacional, CFD
(Computational Fluid Dynamics), permite establecer que constituye una disciplina cuya
finalidad radica en predecir, mediante esquemas numéricos, el flujo de fluidos, los
fenomenos conexos de transferencia de calor, transferencia de masa, cambios de fase,
reacciones quimicas y aspectos relacionados. Para dicha finalidad, recurre a la
resolucion numérica del conjunto de ecuaciones matemdaticas que gobiernan esos
procesos, en base al método de volumenes finitos. La region o dominio de interés se
divide en pequenas subregiones llamadas volumenes de control. Las ecuaciones son
discretizadas y resueltas iterativamente para cada volumen de control. De esta forma se
obtienen valores para cada una de las variables en el dominio. La resolucion numérica
se lleva a cabo computacionalmente, a fin de simular la interaccion de los fluidos con
las estructuras complejas usadas en la ingenieria. Las ecuaciones de gobierno utilizadas,
en un marco general, son:

e ccuacion de continuidad (conservacion de masa).
¢ balance de materia por componentes.
¢ balance de cantidad de movimiento.
¢ balance de energia.
Los resultados numéricos de CFD, son aplicables al:
e E] estudio de nuevos disefios.
e Desarrollo de productos particulares.
e Resolucion de problemas.
e Redisefio.

El andlisis por CFD es complementario de la experimentacion, pudiendo
reducirse el esfuerzo y el costo total requeridos para llevar adelante proyectos piloto y el
posterior escalado. El método de resolucion rigurosa de las ecuaciones que conforman
los esquemas de modelado en la plataforma de CFD conduce, frecuentemente, a

calificar a ésta como un sistema de experimentacion virtual.
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4.2.2.- Caracteristicas principales y aplicabilidad de la CFD

La fluidodindmica computacional (CFD) presenta un amplio espectro de
aplicaciones. Comenzando por su utilizacidon en la industria aeroespacial en los afios
60’, pueden mencionarse, a modo de ejemplo, diversas aplicaciones vinculadas a la
aerodinamica de vehiculos, refrigeracion de dispositivos electronicos, piezas mecanicas,
reactores quimicos, biomecanica, medicina, biotecnologia, etc.

La Ingenieria Quimica en sus diferentes campos de aplicacion, debe analizar,
disefiar y optimizar procesos industriales en los que tienen lugar simultineamente
fenomenos de transferencia de calor, reacciones quimicas, flujos bifasicos, cambios de
fase, transferencia de masa, interacciones fluido-solido, entre otros aspectos. A nivel de
modelado y simulacion, ello requiere contar con técnicas de elevada precision y
eficiencia para la resolucion de los esquemas numéricos implicados. Con el desarrollo
de equipos informaticos de alta performance y los avances en técnicas numéricas y
desarrollos de nuevos algoritmos, los Ingenieros Quimicos comenzaron a explotar el
potencial de las herramientas contenidas en las plataformas de CFD.

De forma general, la CFD permite el disefio detallado, la optimizacion y el
diagnostico de:

e Reactores multifasicos (cataliticos o no) de lecho fijo, lecho movil y lecho
fluidizado: gas-liquido, gas-s6lido, liquido-sélido. Reactores tipo tanque
homogéneos y heterogéneos.

e Equipos de transferencia de calor y/o transferencia de materia: intercambiadores,
hornos, calderas, secadores, entre otros.

¢ Tanques agitados (mezcladores).

e Separadores (decantadores, filtros, ciclones, membranas, etc.).

e Magquinas rotativas (extrusoras, bombas, compresores, turbinas, etc.).

e Mezcladores estaticos, distribuidores gas-liquido, tuberias, valvulas, etc.

¢ Sistemas de calefaccion, ventilacion, climatizacion y refrigeracion.

En el campo del disefio de equipos, es particularmente util a la Ingenieria
Quimica, la posibilidad de desarrollar modelos que permitan predecir la performance de
nuevos disefios a partir del conocimiento de la geometria y los pardmetros de operacion.
Esta capacidad permite el andlisis de equipos potenciales disefiados que, de no
realizarse por via de la CFD, hubiesen quedado relegados por falta de recursos para los

ensayos experimentales requeridos. La incorporacion de paquetes con potencial de
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tratamiento de sistemas con reacciones quimicas en sus programas, favorecid la

adopcion de la técnica en el campo de la Ingenieria de las Reacciones Quimicas

(Ranade 2002).

4.2.3.- Ventajas y Desventajas

El uso de la CFD permite a los cientificos, tecndlogos y profesionales de la

ingenieria, obtener soluciones para problemas con geometrias y condiciones de borde

complejas, obteniendo como resultado los campos de presion, velocidad de fluido,

temperatura, concentracion de especies y distribucion de fases.

Las principales ventajas de la CFD pueden sintetizarse de la siguiente forma:

Se basa en esquemas computacionales de resolucion rigurosa de
conjuntos de ecuaciones diferenciales, que permiten obtener las
respuestas de los sistemas frente a modificaciones en los parametros de
disefio, sin implicar costos adicionales. Ello otorga a la CFD ventajas
ostensibles en sustitucion de experimentacion de laboratorio o campo,
permitiendo a profesionales de la ingenieria (entre otros) ensayar
alternativas de disefio con costo infimo.

La ejecucion de simulaciones en la plataforma CFD requiere tiempos
menores que la realizacion de experimentos en laboratorio o planta
piloto, para fines semejantes. Ello no significa que la experimentacion
real pueda suprimirse.

Presenta la factibilidad relativa de resolver un mismo problema con
diferentes condiciones de contorno. Ello permite la realizacion de analisis
de sensibilidad casi inmediato, haciendo factible contar con una cantidad
considerable de escenarios posibles y consecuencias potenciales de la
ocurrencia de diferentes fendmenos.

Brinda la posibilidad de analizar sistemas bajo condiciones inestables, de
riesgo potencial o sobrepasando condiciones limite de funcionamiento, lo
cual permite predecir o evitar accidentes, sin requerir la exposicion
directa a su ocurrencia real.

Provee informacion detallada del campo de flujo y variables asociadas,
especialmente en regiones donde las mediciones son dificiles o

imposibles de obtener.
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Los inconvenientes de mayor significacion en la utilizacion de la CFD se deben

¢ El requerimiento de alta performance de las computadoras utilizadas.
Recientemente, la tendencia a la aplicacion de clusters y el costo que
implica tal equipamiento. No obstante, es un costo que debe relativizarse
con respecto al beneficio del resultado.

e Limitaciones en los modelos existentes en el software. Puede salvarse
mediante la inclusion de rutinas programadas (User Defined Funtions)
por el usuario.

e Requiere usuarios con amplia experiencia y formacion especializada y
los consumos de recursos de hardware y software en algunas ocasiones

pueden ser elevados.

4.2.4.- Estructura de software CFD
Los paquetes de software de CFD estan estructurados alrededor de algoritmos

numéricos que pueden abordar problemas de fendomenos de transporte. Todos los
paquetes de software de CFD comerciales requieren, en su utilizacion, llevar a cabo,
secuencialmente tres etapas principales, que permiten introducir los parametros del
problema, resolver los esquemas de ecuaciones formuladas y visualizar los resultados:

1. Pre-Procesamiento

2. Resolucion

3. Post-Procesamiento

4.2.4.1.- Pre-procesamiento
Esta es la primera etapa e incluye las siguientes actividades:

e Desarrollo de la geometria, lo cual da forma y delimita el dominio del
problema.

¢ Generacion del mallado: la subdivision del dominio en pequeios
voliimenes de control, no superpuestos.

e Especificacion de las propiedades del fluido y/o solidos.

¢ Definicion de las condiciones de frontera apropiadas en los volumenes de

control que coinciden o tocan los bordes del dominio.
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En el presente trabajo todas las actividades antes mencionadas se desarrollaron
utilizando el software ANSYS FLUENT partiendo desde el ambiente de trabajo
Workbench e iniciando un Sistema de Analisis con la opcion Fluid Flow (FLUENT). De
esta manera, se habilitan las opciones sucesivas para desarrollar la geometria y luego el
mallado.

Una vez construida la geometria, del dominio del problema a estudiar, se
procede al mallado. Se presentan diferentes alternativas en la seleccion del tipo de
celdas que constituirdn luego la malla, dependiendo de la adopcion de enfoque bi o
tridimensional (2D o 3D) y de la complejidad de la geometria. Asimismo, las celdas
pueden ser uniformes o irregulares a lo largo del mallado e incluso pueden combinarse.

Debido a que el proceso de resolucion implica la evaluacion de la solucion de las
ecuaciones de gobierno en cada uno de los volumenes de control, los resultados
obtenidos son altamente dependientes del tamafio y cantidad de volumenes de control.
Si el tamafio de los volumenes de control es grande se requerird una pequefia cantidad
de ellos para cubrir la geometria, en este caso la cantidad total de ecuaciones a resolver
serd pequeia y por lo tanto requerird de pocos recursos computacionales y el tiempo de
computo serd pequeiio. No obstante, los resultados no seran precisos debido a que se
cuenta con pocos puntos de calculo para conformar la solucion final. Por otro lado si el
tamafio de los volimenes de control es pequefo, se requerird una gran cantidad de ellos
para cubrir la geometria, en este caso la cantidad total de ecuaciones a resolver sera muy
alta y por lo tanto requerira de una gran cantidad de recursos computacionales y tiempo
de computo. En este caso, sin embargo, los resultados obtenidos tendran una alta
precision debido a que se cuenta con una gran cantidad de puntos de calculo para
construir la solucion final. Por este motivo se debe buscar un equilibrio entre la cantidad
de volumenes de control, recursos computacionales, tiempo de computo y grado de
precision requerido en los resultados, para lo cual se lleva a cabo el proceso de
validacion de la malla a utilizar.

Proceso de validacion de la malla

El proceso de validacion de la malla consiste en realizar una serie de
simulaciones, todas ellas con los mismos parametros y modelos, pero cambiando la
malla utilizada en cada una de las simulaciones. Durante las mismas, se realiza el
seguimiento de algunos pardmetros de interés (presion, temperatura, velocidad, entre
otros.), para analizar comparativamente los valores de estos parametros obtenidos con

las distintas mallas utilizadas. Finalmente, se selecciona y adopta aquella malla que
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posea la menor cantidad de volimenes de control y que sea capaz de conducir a la
reproduccion de los resultados con una precision similar a la de la malla constituida con
la mayor cantidad de volumenes de control que se haya simulado. Para la aceptacion de

la malla se establece una tolerancia o error maximo sobre los pardmetros de testeo.

4.2.4.2.- Resolucion

Luego de cumplida la etapa de generacion y validacion de la malla, se da
comienzo a la fase de resolucion propiamente dicha. Para ello se deben establecer las
condiciones de contorno, condiciones iniciales, propiedades de los materiales fluido y
solido que intervienen en la simulacion, modelos de turbulencia, métodos de resolucion
y parametros de convergencia.

Como se ha sefialado, en este trabajo se utiliz6 la version académica del software
ANSYS FLUENT 14.5. Este programa cuenta con dos algoritmos de resolucion,
Pressure-Based Solver y Density-Based Solver, de los cuales se escogid el esquema
Pressure-Based Solver, ya que es el mas adecuado para el caso particular en estudio
(Theory Guide ANSYS FLUENT 14.5).

Para todos los tipos de flujo, el codigo ANSYS FLUENT resuelve las ecuaciones
de conservacion de masa y cantidad de movimiento. En los casos en que el flujo
involucre transferencia de calor o compresibilidad, se adiciona una ecuacién a resolver,
para cuantificar la conservacion de energia. Las ecuaciones basicas de conservacion,
derivadas para sistemas de flujo que involucran una tnica fase, se presentan en la tabla

4.1.

Ecuaciones de conservacion a resolver por CFD

a3,
a—;w.(sfu):sm 4.1
%(Sf.u) = —[V.Sfuu] ~Vp+[Va]+8,g+F 4.2
%(SfE)+V.(u(8fE+p)) = V.[XQVT—Zthj +(re.u)]+ S, 43
J

Tabla 4.1: Ecuaciones de conservacion de materia, cantidad de movimiento y energia que resuelve el
programa ANSYS FLUENT en la plataforma CFD.

La ecuacion de conservacion de materia (ecuacion 4.1), es valida tanto para

flujos compresibles como incompresibles. El término S,, representa la masa
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incorporada a la fase continua proveniente de una segunda fase dispersa (ej.
vaporizacion de gotas de liquido) o alguna otra fuente definida por el usuario. En las
simulaciones que se presentan en este trabajo este término sera considerado nulo.

La ecuacion 4.2 establece el balance de conservacion de cantidad de movimiento
donde, p es la presion estatica, T es el tensor de esfuerzo de corte y los términos (6¢g) y
F representan la fuerza gravitatoria que actua sobre el cuerpo y las fuerzas externas
aplicadas al mismo, respectivamente.

El tensor esfuerzo de corte, T, puede escribirse de la siguiente forma:

=4y Kvu V' —%V.u zﬂ (44)

donde s es la viscosidad molecular del fluido, I es el tensor unitario y el segundo

término del lado derecho de la ecuaciéon representa los efectos de dilatacion
volumétrica.

Para un fluido newtoniano con densidad y viscosidad constantes la ecuacion 4.2 puede
simplificarse incorporando la ecuacion de continuidad, (V.u) = 0, para obtener la
ecuacion 4.5, conocida como ecuacion de Navier-Stokes.

S, % ==, [Vuu]-Vp +,us2u +0,8 (4.5)

La ecuacion 4.3 representa la expresion general del balance de energia que
emplea el programa, donde A, es la conductividad térmica efectiva ( A+ 4,, expresion en
la cual A es la conductividad térmica turbulenta definida segin el modelo de
turbulencia adoptado) y J; es el flujo difusivo de las especies j. Los tres primeros

términos del lado derecho de la ecuacion 4.3 representan la energia transferida por
conduccion, difusion de especies y disipacion viscosa, respectivamente. El término S,

incluye el calor de reaccion y cualquier otra fuente de calor volumétrica existente.

En la ecuacion 4.3,

2

E=h-L+2L (4.6)
5 2
h=) xh, +— (4.7)

J

En la ecuacion 4.7 x; es la fraccion masica de las especies j, y h;j = f;t o Cp,;dT, donde

Tyes €5 298.15 K.
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Discretizacion en la técnica CFD

La resolucion de las ecuaciones de gobierno se puede realizar de diferentes
formas, de acuerdo al esquema de discretizacion utilizado. Se entiende por
discretizacion a la accion de reemplazar las ecuaciones diferenciales que gobiernan el
flujo del fluido por un conjunto de ecuaciones algebraicas que son resueltas en distintos
puntos del dominio del problema

El método de discretizacion utilizado por ANSYS FLUENT es el de volumenes
finitos (MVF), basados en la forma integral de las ecuaciones diferenciales de
conservacion de cada volumen elemental, también denominado volumen de control o
celda. Cada celda introduce como incégnita el valor de las variables en el centroide de
la misma. Los flujos en los contorno de la celda se expresan por interpolacion con los
valores de las celdas contiguas o bien conforme a las condiciones de borde estipuladas,
cuando algin contorno de la celda pertenece a los limites del sistema. Un proceso
iterativo permite finalmente evaluar las variables en cada celda. Por lo tanto, la solucién
alcanzada es de naturaleza discreta.

Resumiendo. el método de volumenes finitos consiste en:

e Division del dominio en volimenes de control, usando una malla
computacional.

e Integracion de las ecuaciones de gobierno en los volumenes de control
individuales para construir ecuaciones algebraicas para las variables
dependientes discretas (“incognitas”) tales como velocidades, presion
temperatura, etc.

e Linealizacion de las ecuaciones discretizadas y solucidon del sistema de
ecuaciones lineales resultante para dar valores actualizados de las

variables dependientes.

Algoritmo de calculo

El algoritmo de resolucion, Pressure-Based Solver se utiliza para efectuar las
simulaciones. Este algoritmo, resuelve secuencialmente las ecuaciones de transporte.
Dado que las ecuaciones son no lineales y estan acopladas, el proceso de resolucion es
iterativo, resolviéndose el conjunto completo de ecuaciones de gobierno en forma
reiterada hasta que la solucion alcanza la condicion de convergencia.

Cada iteracion, en el proceso de resolucion, incluye los siguientes pasos:
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1. Se actualizan las propiedades del fluido (tales como, densidad, viscosidad, calor
especifico) en base a la ultima solucién hallada. En caso que el proceso de
calculo recién comience, las propiedades seran actualizadas en base a los valores
de inicializacion.

2. Se resuelven las ecuaciones de momento, en forma secuencial, usando los
valores recientemente actualizados de presion y flujos de masa en las caras de
las celdas, para obtener el campo de velocidades.

3. Se resuelve la ecuacion de correccion de presion usando el campo de
velocidades y flujos de masa recientemente obtenidos.

4. Se corrigen los flujos de masa en las caras de las celdas, presion y campo de
velocidades usando la correccion de presion obtenida en el paso 3.

5. Se resuelven ecuaciones adicionales para escalares, si se incluye alguno, tales
como, turbulencia, energia y especies usando los valores actualizados de las
variables del paso anterior.

6. Se actualizan los términos fuente originados de las interacciones entre las
diferentes fases.

7. Se verifica la convergencia de las ecuaciones.

Estos pasos se realizan hasta que se alcanza el criterio de convergencia escogido.

Condiciones de Borde

Establecer las condiciones de borde consiste en fijar los valores de ciertas
variables en los limites del dominio. Adicionalmente deben establecerse las condiciones
iniciales de las variables, a partir de cuyos valores comenzard el proceso iterativo.

Existen diversos tipos de condiciones de fronteras disponibles en el programa FLUENT.

A continuacién se describen las principales caracteristicas las que se utilizan con mayor

frecuencia.

v’ Fronteras de entrada y salida de flujo: FLUENT permite definir diez tipos diferentes
de fronteras para la especificacion de flujos que ingresan o salen del sistema. Las
utilizadas con mayor frecuencia son:

Velocidad en la entrada: se utiliza para definir la velocidad y las propiedades
del flujo en la frontera de entrada al sistema.
Presion en la entrada: se utiliza para definir la presion absoluta y propiedades

del flujo de fluido en la frontera de entrada del sistema.
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Presion de salida: se utiliza para definir la presion en la frontera de salida del
sistema.

v' Paredes y fronteras repetitivas
Paredes: estas fronteras se utilizan para limitar regiones so6lidas y fluidas. A este

tipo de fronteras se les puede ingresar informacion sobre los siguientes aspectos:

. Condiciones térmicas.

. Condiciones de cizallamiento (para deslizamientos de pared).
. Rugosidad de pared (para flujos turbulentos).

. Presencia de reacciones quimicas.

Fronteras simétricas: son utilizadas cuando tanto la geometria del sistema de

interés como los patrones de flujo y térmico esperados para la solucidn,

presentan simetria especular.

Fronteras periddicas: son utilizadas cuando tanto la geometria del sistema de

interés como los patrones de flujo y térmico esperados para la solucion,

presentan una naturaleza repetitiva de tipo periodico.
v’ Fronteras internas

Este tipo de fronteras se definen sobre las caras de los volimenes de control, lo
que significa que no poseen un espesor finito. Permiten introducir un cambio abrupto en
las propiedades del fluido. Se las utiliza generalmente para implementar modelos para la
simulacion de ventiladores y membranas porosas delgadas.

Una vez establecidas las condiciones de borde, se debe formular la condicién
inicial. Para lograr una convergencia rapida, es deseable que el valor inicial esté
proximo al valor de la solucion final. Determinadas las condiciones de contorno, el

modelo fisico esta definido y se puede alcanzar la solucion numérica.

Caracterizacion de las celdas

Las celdas que conforman el dominio pueden definirse como zonas: fluido,
solida, o porosa. Dichas zonas caracterizan el dominio de célculo y se definen en el
modulo de resolucion de FLUENT. Es posible distinguir una o mas zonas con
comportamientos diferentes dentro de una unico dominio de célculo.

Fluido: una zona definida como fluido es un grupo de volimenes de control
para los cuales todas las ecuaciones previamente activadas son resueltas. El tnico

requisito de entrada para una zona fluida es que se debe indicar el tipo de fluido.
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Sélido: una zona soélida es un grupo de volumen de control para los cuales so6lo
se resuelve la ecuacion de transferencia de calor por conduccidn, sin incluir
componentes de flujo. Se deben precisar las propiedades del material que lo constituye.

Medio poroso: es posible definir una zona sobre la cual se aplicard el modelo de
medio poroso. Este puede ser utilizado para simular una gran variedad de problemas
incluyendo flujos a través de lechos fijos, platos perforados, distribuidores de flujo,

papeles filtrantes y bancos de tubos.

Modelos de turbulencia

Un aspecto especifico de la CFD es el tratamiento de la turbulencia, dado que el
régimen turbulento aparece en una gran cantidad de los casos practicos. El régimen
turbulento se establece debido a que el flujo se inestabiliza y se generan componentes
aleatorios de velocidad, los que deben ser evaluados para la obtencion de buenos
resultados en una simulacion por CFD. En principio con las ecuaciones de Navier-
Stokes se podria resolver cualquier campo de velocidad. Sin embargo, en el caso que el
flujo sea turbulento, el tamafio de la malla deberia ser inferior al tamafio de los
torbellinos mas pequenos. Ello provocaria, que el nimero de nodos planteados fuese
enorme e inaplicable a problemas de escala industrial. Por esta razén se utilizan los
denominados modelos de turbulencia, que por medio de aproximaciones (ecuaciones de
transporte adicionales, correlaciones, funciones de filtro) permiten resolver los flujos
turbulentos en forma practica. Sin embargo, el comportamiento de estos modelos es
dependiente del problema que se quiere resolver, y se requiere cierta experiencia para la
seleccion del modelo adecuado para cada aplicacion, asi como para llevar a cabo el
ajuste de los coeficientes implicados.

La opcion practica en el analisis del problema de fluidos es plantear un niimero
de celdas razonables o abordables en funcién de los recursos computacionales
disponibles. Sin embargo, la consecuencia probable es que las celdas tengan un tamafio
excesivo para capturar la pequena escala de la turbulencia, de manera tal que requieren
modelos especificos que capturen sus efectos. Existen dos grandes grupos de modelos
de turbulencia, aunque también existen combinaciones de ambos.

e Modelos RANS (Reynolds-Averaged-Navier Stokes): las variables se
consideran como resultado de la suma de un valor promediado mas un
término que supone una fluctuacion temporal. Esta descomposicion se

introduce en la ecuacion de Navier Stokes y el nuevo término fluctuante
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da lugar a ecuaciones diferenciales adicionales de nuevas variables
relacionadas con la turbulencia (parte fluctuante). Ademas, las
herramientas se simplifican al despreciar los términos con productos
cruzados de velocidad. Dentro de esta gama de modelos se encuentran
los clasicos modelos RANS de una ecuacion Spalart-Allmaras y dos
ecuaciones como el k-épsilon o k-omega.

e Modelos LES (Large Eddy Simulation): se realiza un filtrado de las
contribuciones a la ecuacion de Navier Stokes que la malla no puede
captar, es decir, las contribuciones de los torbellinos mas pequefios. La
ecuacion que queda planteada captura los torbellinos de gran escala. Sin
embargo, los de pequefia escala también afectan el resultado, de manera
que sus efectos se tienen en cuenta afiadiendo un nuevo término en la
ecuacion.

La eleccion del modelo de turbulencia dependera de las condiciones especificas
del flujo de fluido, de la capacidad de calculo computacional y del tiempo disponible

del recurso informatico para realizar la simulacion.

Tratamiento de la region cercana a la pared en flujos turbulentos

Para flujos turbulentos, la presencia de paredes afecta en gran medida el
comportamiento del fluido. Los perfiles de velocidad son afectados por la condicion de
no-deslizamiento que debe cumplirse sobre la pared. Sin embargo, la presencia de la
pared también modifica de forma no trivial la turbulencia. En la zona muy cerca a la
pared el amortiguamiento viscoso reduce las fluctuaciones de la velocidad tangencial,
mientras el bloque cinematico reduce las fluctuaciones normales. Hacia la parte externa
de la region cercana a la pared, sin embargo, la turbulencia se incrementa rapidamente
por la produccion de energia cinética turbulenta debida a los elevados gradientes de la
velocidad media ( 7heory Guide ANSYS FLUENT 14.5).

El modelado de la region cercana a la pared impacta significativamente en la
exactitud de las soluciones numéricas, ya que las paredes son la fuente principal de la
generacion de vortices y de turbulencia. Es necesario por lo tanto, efectuar una
representacion de la capa limite de manera precisa para obtener una buena prediccion de
los flujos turbulentos delimitados por dichas superficies.

Numerosos experimentos han demostrado que la region cercana a la pared puede

ser subdivida en tres capas:
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e Capa interna, denominada "subcapa viscosa", el flujo es practicamente
laminar y la viscosidad molecular juega un rol dominante en la transferencia
de momento, calor o materia.

e (Capa externa, denominada '"subcapa completamente turbulenta", la
turbulencia juega el rol principal.

e (Capa de transicioén, denominada "subcapa intermedia”, es una region entre la
subcapa viscosa y la capa completamente turbulenta, donde los efectos de la

viscosidad molecular y la turbulencia poseen una relevancia semejante.
La figura 4.1 esquematiza las subdivisiones de la region cercana a la pared, en
un grafico semi-logaritmico, donde u, es la velocidad caracteristica sobre la pared,
definida como u; = /7, /8 ¢ y* = u, y/v es la distancia adimensional normal a la

pared, donde y es la distancia normal a la pared.

A

wfu, = 2.5l ¥/v)+ 545
akt

g 2 Ld
- capalimite Fuerng ———————— - *

i/,

ufue = v/v

capa inite externg

T 28
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sudcapd aurbulenia
subcapa de fransicion ] el [imite superior es funcitn
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¥y =5 ¥ =60 Inu, yfv

Figura 4.1: Esquema de la capa turbulenta, subdivisiones de la region cercana a la pared (7heory Guide-
ANSYS FLUENT 14.5).

El parametro y* se utiliza para determinar el refinamiento necesario que debe
tener la malla en la zona cercana a la pared, de manera de cumplir las condiciones
necesarias para un correcto tratamiento de la region cercana a la pared seleccionado en
la herramienta ANSYS FLUENT. Independientemente de las condiciones del flujo o del
espesor de la capa limite, el mismo valor de y* siempre se encontrara en la misma zona

proporcional de la capa limite. Como se menciona anteriormente, la capa limite
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turbulenta se puede dividir en tres subcapas bien diferenciadas. De esta manera, cada
subcapa se encuentra en un rango de y* determinado, los valores se muestran en la

figura 4.1 de manera aproximada.

Parametros de iteracion

Existen dos parametros de iteracion principales cuyos valores deben establecerse
antes de comenzar la simulacion: los factores de sub-relajacion (que determinan el
ajuste de la solucion luego de cada iteracion) y los valores de corte del residuo (que
indican cuando finalizar el proceso de iteracion).

Debido a la no linealidad del sistema de ecuaciones que conforman el esquema
de la CFD, es necesario controlar el cambio de cada una de las variables (masa, cantidad
de movimiento, densidad). Esto se logra mediante el factor de sub-relajacion, el cual
reduce el cambio de la variable producido durante cada iteracion. Un valor alto de este
factor resultard en una rapida convergencia, siempre y cuando el procedimiento iterativo
sea estable. Para sistemas fuertemente no lineales un valor alto de sub-relajacion puede
provocar la divergencia de la solucion. Al disminuir este factor se reduce la magnitud de
los cambios entre iteraciones, necesitandose un mayor numero de iteraciones, pero se
alcanza la convergencia.

El segundo pardmetro, el valor residual, determina cuando la soluciéon ha
convergido. Este, de modo general, representa la diferencia entre los valores de las
variables a resolver entre dos iteraciones. Si la solucion converge, estas diferencias
tiende a reducirse hasta alcanzar un valor muy pequefio en el que se estabilizan. En un
caso ideal, deberia hacerse cero, pero los ordenadores tienen precision finita, por lo que
se puede conseguir que los residuos se estabilicen en torno a seis 6rdenes de magnitud

respecto a los valores iniciales (calculos de simple precision).

4.2.4.3- Post-procesamiento

Esta es la etapa final de un trabajo de modelado por CFD, y permite la
visualizacion de los resultados obtenidos. La CFD proporciona informacion referida a
presion, velocidad, densidad, temperatura y otras variables o propiedades en todos los
puntos del dominio de flujo simulado. En consecuencia, al finalizar la simulacion se
debe realizar el tratamiento de estos datos, con el fin de obtener s6lo aquellos
pertinentes al trabajo en curso. ANSYS-FLUENT cuenta con una serie de herramientas

muy utiles para la visualizacion de los resultados, entre las que se incluyen:
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¢ Diagramas vectoriales del campo de velocidades.
¢ Diagramas de contorno, de presion, fraccion de solido, etc.
e Trazado de superficies en 2D y 3D.

e Trazado de lineas de corriente.

El programa también brinda la posibilidad de exportar los resultados para poder

ser analizados con otro software para diferentes finalidades.

PARTE 11

4.3. - Simulacion de lechos fijos

En los tultimos quince afios, la utilizacion de la CFD para el estudio del
comportamiento de lechos fijos se ha incrementado significativamente. Ello incluye la
prediccion de las variables intersticiales e, incluso, intraparticulares.

Los trabajos reportados incluyen diversos aspectos, tales como técnicas de
implementacién y procedimientos seguidos para la validacién de predicciones con
informacion experimental. Las variables predichas involucran campos de velocidad de
fases en movimiento, caida de presion, velocidades de transferencia de calor y materia y
comportamiento de catalizadores (en los sistemas que implican trabajar con
catalizadores solidos) Dixon y col., 2006 discutieron las diferentes contribuciones
realizadas hasta el afio 2005, mientras que, recientemente Dixon, 2012, en su trabajo de
revision, sobre la transferencia de calor radial actualizo los aportes de CFD en ese
aspecto. Actualmente, con los recursos computacionales estandar, no es posible llevar a
cabo la simulacion de reactores de lecho relleno catalitico con intercambio de calor
radial en gran escala.

Behnam y col., 2013 propusieron un modelo que evita el uso de los parametros
de transporte efectivo debido al flujo convectivo. Este enfoque emplea directamente la
informacion de CFD, haciendo uso de las velocidades radiales y axiales promediadas a
partir de las simulaciones de CFD. Por otro lado, un niimero considerable de trabajos
donde se aplica la CFD se dedicaron al estudio de aspectos especificos del transporte de
calor radial (por ejemplo Romkers y col., 2003; Nijemeisland y Dixon, 2004; Guardo y
col., 2005; Magnico, 2009; Dixon y col., 2012), pero la informacion provista no es

adecuada para estimar los parametros tales como h,,ry hy del modelo 2R2D propuesto

en esta tesis, como se explicara en el capitulo 3.
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Para el modelado de un lecho fijo existen dos enfoques en las plataformas de
CFD. En el primero de ellos el lecho se representa mediante un medio poroso efectivo,
con parametros efectivos de dispersion y transporte de calor y campos de velocidad
promediados en una escala que involucra un nimero de particulas suficiente como para
representar el comportamiento de todo el lecho. Este enfoque permite predecir el campo
de velocidad en la escala del lecho, y sus consecuencias sobre los distintos procesos que
tienen lugar en el mismo, sin apelar de antemano a suposiciones tales como la de flujo
piston.

El segundo enfoque es aquel sobre el cual se describio la técnica de CFD en el
presente capitulo, es decir aquel que identifica la posicién de todas las particulas del
lecho, la geometria de las espacios inter-particulares y se aborda el planteo y la
resolucion de las ecuaciones de conservacion microscopicas en los intersticios y, de ser
necesario en cada pieza de relleno. Frecuentemente esta modalidad se denomina de
particulas discretas. Consecuentemente, la generacion de la malla se convierte en un
paso considerablemente mas complejo y delicado, debido a un significativo incremento
de la demanda computacional. Frecuentemente, y con el fin de reducir la geometria del
sistema a simular, se puede emplear la opcidon de fronteras periddicas como condiciones
de borde para un conjunto acotado de pastillas, con la expectativa que el mismo sea
representativo del lecho en su totalidad. A partir de estas simulaciones, es posible
estudiar patrones de flujo a través de la estructura de un lecho y comprender su
influencia sobre el transporte de materia y energia. Los resultados de estas simulaciones
"rigurosas" pueden ser luego utilizados para ajustar adecuadamente parametros
efectivos para los modelos de medio poroso efectivo comentados mds arriba en esta

seccion.

4.3.1.- Procedimiento de resolucion

En este trabajo se utilizo la técnica de CDF de particulas discretas, referida en la
seccion anterior. Si bien, en general, el volumen de cada particula puede dividirse en
volimenes de control para evaluar, por ejemplo, el campo de temperatura en su interior,
para el presente trabajo solo se discretizan las superficies externas de las particulas a fin
de establecer la condicion de contorno de no deslizamiento requerida para describir el
campo de la velocidad de fluido intersticial. Esta simplificacion se ha podido adoptar

porque el objetivo de la investigacion planteada es evaluar las contribuciones
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convectivas del fluido a la transferencia de calor radial, para lo cual se adoptan

particulas s6lidas no conductoras de calor.

A partir de las consideraciones descriptas, se concluyé que no resultaba factible
llevar a cabo la simulacion del lecho completo. En este contexto, se debid acotar la
geometria a tratar. Se decidio, en primer lugar, llevar a cabo las simulaciones sobre
lechos estructurados conformados por particulas esféricas y dispuestas segun arreglos
geométricos regulares, los cuales seran descriptos en el capitulo 5. En segundo lugar, se
analiz6 un lecho relleno al azar con relacion de aspecto N=5, conformado por particulas
esféricas de un unico tamafo, contenidas en un tubo circular, como se presentara en
detalle en el capitulo 7. Para el mismo se emple6 el maximo nimero de pastillas que

permiti6 la capacidad computacional disponible.

4.3.1.1.- Arreglos regulares

En esta seccion, se describirdn los aspectos de mayor significacion en el marco
del programa ANSYS-FLUENT 14.5, relevantes para llevar a cabo las simulaciones de
lechos fijos con arreglos regulares.

La modalidad utilizada para la construccion de la celda de calculo requiere,

secuencialmente, adoptar un esquema estructural (geométrico) para el lecho y definir
una alternativa metodologica especifica, que incluye la determinacion de las
condiciones de borde, para su resolucién por CFD.
Una vez definido el esquema estructural (capitulo 5), se construyeron celdas de calculo
utilizando la condicién de borde de fronteras repetitivas, en la modalidad periddica y
simétrica. A modo de ejemplo, en la figura 4.2, se ilustra la geometria adoptada y las
condiciones de contorno para un segmento de lecho fijo conformado por dos paredes
planas a temperatura constante con siete estratos de particulas so6lidas en su interior,
dispuestas de acuerdo a un arreglo espacial romboédrico.

Los campos de flujo de las variables a lo largo de una cara de una frontera
periodica se vinculan numéricamente con una segunda cara de manera idéntica. Por lo
tanto, el flujo que "sale" a través de la primera frontera periédica puede considerarse
que "ingresa" a través de la segunda con propiedades idénticas (velocidad) o
dependientes solo de la variable axial (presion, temperatura). Estas fronteras permiten
trabajar con un dominio computacional mucho menor que el campo de flujo completo y,

por lo tanto, se ahorren recursos.
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La condicion de frontera de simetria se utiliza cuando la geometria fisica de
interés y los patrones de flujo/térmico esperados para la solucién tienen simetria
especular. ANSYS FLUENT asume un flujo nulo de todas las cantidades en la frontera
de simetria, considerando que no existen flujos convectivos ni difusivos a través del
plano de simetria. Por lo tanto la componente normal de velocidad al plano de simetria,
y los gradientes en todas las variables de flujo en la direccion normal al plano de
simetria son cero en ambos casos. Para flujos fisicos con uno o mas planos de simetria,
esta condicion de frontera permite modelar solamente parte del dominio de flujo fisico,

reduciendo de esta manera los requerimientos computacionales.

Frontera
de Pared

Frontera
Periodica

<

Flujo de Gas x “;\\
Y Condicién de

X 9 Simetria

Figura 4.2: Condiciones de borde en la celda de célculo seleccionada.

Como se mencion6 en la seccidon 4.2.4, la generacion de la malla que define las
celdas en las que se calculan las variables de flujo en todo el dominio computacional es
probablemente el paso mas importante. Las mallas que se emplean en este estudio se
originaron con el paquete de generacion de malla Meshing, provisto por el sofiware
ANSYS FLUENT.

Las mallas pueden ser estructuradas o no estructuradas. Una malla no
estructurada consta de celdas de varias formas, tetraedros o hexaedros (3D). Se debe
enfatizar la calidad de la malla requerida, compatible con soluciones confiables de la
CFD. En particular, debe verificarse que ninguna celda se encuentre "sesgada" porque
ello podria crear dificultades en convergencia de la solucion numérica.

Para la generacion de la malla se emplearon volumenes de control tetraédricos, y
se observd que, en las zonas que rodean los puntos de contacto entre las particulas y
entre las particulas y la superficie de pared, se generan elementos extremadamente
sesgados. Ello conduce a mallas con muy baja calidad. Para evitar este inconveniente es

necesario, introducir alguna modificacion geométrica sobre las particulas esféricas. De
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esta manera, se realizd una disminucién del 1 % del didmetro de las esferas, pero
manteniendo su posicion en la celda. En estas regiones resultd necesario el refinamiento
de la malla.

A tal fin, en las zonas identificadas como criticas se utilizdé el método definido
como "funciones de tamafio", las cuales administran el tamafio de los elementos en que
se divide el volumen para su tratamiento numérico. La funcién de tamafio varia de
acuerdo a tres parametros:

e Tamafo inicial (start size), determina el tamano de partida para el mallado en los
puntos de la geometria que requieren de una malla mas refinada.

¢ Velocidad de crecimiento (growth rate), determina la modalidad de incremento
de tamafio de los elementos a partir de la célula inicial.

e Tamaio limite (size /imit), impide la generacion de elementos de volumen de

mayor tamafo al especificado.

Las funciones de tamafio se aplican a todos los puntos criticos. A partir de ellos,
se construye la malla en tres dimensiones con el refinamiento centrado en dichos puntos
y una malla con volumenes de control de mayor tamafio en las zonas menos criticas
(Theory Guide ANSYS FLUENT 14.5).

Para la simulaciéon numérica, es imprescindible contar con una malla de alta
calidad. En el proceso de su definicién, se debe comprobar la independencia de la
misma. El método estandar para probar la independencia de la malla es incrementar la
resolucion (en un factor de 2 en todas las direcciones si es posible) y repetir la
simulacion. Si los resultados no cambian de manera considerable, es probable que la
malla original sea la adecuada. Si, por otro lado, surgen diferencias importantes entre las
dos soluciones, la malla original es quiza de resolucion inadecuada. En este caso, debe
probarse inclusive una malla mas fina hasta que se resuelva de manera satisfactoria. El
monitoreo del comportamiento de los resultados se lleva a cabo en funciéon de los
valores obtenidos para variables fundamentales, consideradas como criterio de
aceptacion de la malla. Debe senalarse que para flujos tridimensionales, duplicar el
nimero de intervalos en cada direccion incrementa la cantidad de celdas en un factor de
8. Es posible ver como estudios de independencia de malla superan facilmente los
limites de capacidad de memoria de sistemas informaticos convencionales. Si no es

posible duplicar el numero de intervalos debido a las limitaciones del equipo
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computacional, una buena regla empirica consiste en incrementar el numero de
intervalos en al menos 20% en todas las direcciones (Cengel y Cimbala, 2006).

En el caso de estudio, se llevo a cabo el proceso de validacion del mallado,
ensayando mallas de diferentes grado de refinamiento, para la condicion fija definida
por Re,, = 1000. Los parametros de aceptacion de malla seleccionados fueron la caida
de presion y el flujo de calor transferido en la pared del tubo. De esta manera, se
emplearon mallas con un numero de volimenes de control de alrededor de 2 10° en las
celdas de calculo de los arreglos de la figura 5.2 (capitulo 5). En la figura 4.3 se muestra

el aspecto final de la malla para el arreglo hexagonal compacto (Hcp).

Figura 4.3: Apariencia de la malla para el arreglo Hep , conformada por 2.331.396 voliimenes de control.

Para la seleccion del modelo de turbulencia se optd por el modelo Spalart-
Allmaras, ya que se pudo observar que se logra una convergencia aceptable para el
balance de energia, que no se obtuvo con los modelos de dos ecuaciones (k-epsilon o k-
omega) y considerando las conclusiones reportadas por Guardo y col., 2005. Los
autores analizan los modelos de turbulencia y concluyen que el modelo Spalart-
Allmaras conduce a una mejor concordancia (con respecto a correlaciones empiricas de
uso habitual) que el resto de los modelos ensayados, tanto en la evaluacion de la pérdida
de carga como en la estimacion de los parametros de transferencia de calor. Otra ventaja
de este modelo reside en que selecciona automdaticamente el tipo de tratamiento a
aplicar para la consideracion de la turbulencia en las zonas cercanas a las paredes.

A continuacion se describe la metodologia seguida en la implementacion de las
simulaciones en el programa FLUENT utilizadas en el caso de lecho con relleno en
arreglo estructurado:

e Se utilizé el método Pressure based de resolucion, que resuelve las ecuaciones
de gobierno discretizadas en forma secuencial en cada ciclo de iteracién. En

todos los casos las iteraciones se realizaron inicialmente con esquemas de
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discretizacion de primer orden, para luego pasar a esquemas de segundo orden
que arrojan resultados con mayor precision.

Las simulaciones se realizaron en el modo de simple precision. Mediante
ensayos de prueba, se comprobd la inconveniencia de utilizacion de doble
precision, porque conduce a un incremento significativo del tiempo de calculo
sin proporcionar una mejora acorde en la calidad de los resultados.

Se emplearon las dos modalidades de flujo: laminar y turbulento. Como se
menciond previamente, para las simulaciones bajo flujo turbulento se utilizo6 el
modelo de turbulencia Spalart-Almaras. El valor promedio y' en la superficie de
las esferas, en todos los casos, fue menor que 5, lo que constituye un
requerimiento del software para asegurar resultados confiables. Los resultados a
Re, = 100 fueron obtenidos utilizando célculos laminares, mientras que para
valores superiores del numero de Reynolds se utilizo el modelo turbulento.

Los factores de sub-relajacion se modificaron gradualmente durante las
simulaciones. Los valores finales obtenidos fueron de 0.7 para presion, 0.3 para
momento y 0.95 para energia. En el caso de las simulaciones de flujo turbulento,
los factores de sub-relajacion de las variables que controlan la turbulencia
alcanzaron el valor de 0.88.

Las iteraciones se interrumpieron y consideraron en su estado final cuando los
residuos para las ecuaciones de momento y turbulencia alcanzaron valores del
orden de 107 y se verificd que, simultaneamente, el gradiente de presion se
mantuviera constante. El procedimiento de iteracion para resolver la ecuacion de
conservacion de energia se considerod finalizado cuando los valores de los
residuos fueron del orden de 10™® y también se exigieron valores practicamente
constantes de flujo de calor en la pared.

El tiempo de simulacion varid entre 24 y 36 horas, dependiendo de la malla
utilizada para los arreglos regulares estudiados. En contraposicion, para el
arreglo al azar (se referird en la seccidon siguiente) el tiempo de simulacion
requerido vari6 entre 7 y 10 dias. En ambos casos, para alcanzar la condicion de
convergencia, se requirié un numero de iteraciones comprendido entre 11000 y

150000.
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Finalmente, debe mencionarse que todas las simulaciones se realizaron en estado
estacionario y que para los diferentes caudales de gas en el rango de las

simulaciones100 < Re, < 2000, las propiedades del aire se consideraron uniformes.

4.3.1.2.- Arreglos al azar

Para la geometria del lecho relleno al azar se empled la metodologia descripta
anteriormente para las distintas etapas del procedimiento de resolucion. Las
consideraciones especificas de los aspectos geométricos, asi como la descripcion de

particularidades necesarias para la generacion de la malla se detallaran en el capitulo 7.

4.4.- Conclusiones del capitulo

En este capitulo se describié una metodologia de resolucion para la simulacion
de lechos fijos en base a la utilizacion de CFD. Particularmente se realizé una sintesis
breve de las etapas y modalidades necesarias para construccion de la celda de calculo,
generacion de la malla e implementacion de la simulacion por CFD.

En particular, sobre el caso de interés en la tesis doctoral representado por lechos
de baja relacion de aspecto, se analizaron diferentes arreglos regulares, y se
establecieron las condiciones de contorno de la celda de calculo, utilizando fronteras
repetitivas, en la modalidad periddica y simétrica. Se detallaron las consideraciones
indispensables para la generacion de la malla de célculo y la independencia del mallado
(condiciones de validacion y pardmetros de aceptacion de la densidad de la malla).

Finalmente se discuti6 la seleccion del modelo de turbulencia més apropiado y

se informaron los valores de diferentes parametros que rigen la resolucion numérica.
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CAPITULO S5

ESTIMACION DE PARAMETROS DEL MODELO 2R2D-CORRELACIONES
FORMULADAS EN BASE A ARREGLOS REGULARES

5.1.-Introduccion

En el capitulo 3 se present6 la formulacion de un nuevo modelo de dos zonas
para reactores de lecho fijo cilindricos con pastillas cataliticas de geometria esférica,
identificado como modelo bidimensional de dos zonas (2R2D) y se discutieron sus
potenciales ventajas sobre modelos previos. El modelo 2R2D propuesto se formuld
considerando los efectos causados por la presencia de la primera capa de particulas, lo
que resulta en una correcciéon del modelo S2D. La primera capa de particulas se
describe en forma discreta en la conformacion del modelo, mientras que se supone que
el resto de las particulas que conforman el lecho (particulas interiores) se comportan
como un medio pseudo-continuo.

Las ecuaciones de balance de masa y energia térmica del modelo 2R2D para un
lecho relleno cilindrico considerando que se lleva a cabo una reaccion catalitica sobre
particulas de catalizador esférico, se describid en la seccion 3.2.2 del capitulo 3.

En este capitulo se describe el modelado de un lecho relleno utilizando el
enfoque de particulas discretas mediante la simulacion por CFD. Esta modalidad de
aplicaciéon de la CFD implica la identificacion de la ubicacion de cada una de las
particulas en el lecho relleno o en una parte representativa del mismo, y la
discretizacion del volumen del fluido intersticial en elementos 3D, lo que permite
resolver las ecuaciones de conservacion subyacentes. Generalmente, cada volumen de
particula puede ser discretizado para tener en cuenta la masa de fluido-sélido y el calor
intercambiado. En este trabajo, se realiza el mallado de la superficie externa de las
particulas, exclusivamente. Ello permite establecer la condicién de contorno de no
deslizamiento, necesaria para describir el campo de velocidad del fluido. Esta
simplificacion se realizd debido a que el objetivo de los célculos es evaluar la
contribucion convectiva del fluido a la transferencia de calor radial, para lo cual las
particulas sélidas se consideran no conductoras.

La simulacion de lechos fijos en base a modelos de particulas discretas implica
un gran esfuerzo computacional. Particularmente, la aplicacion de la técnica de CFD a

este problema, fue descripta detalladamente, en el capitulo 4, haciendo mencion
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especifica de la necesidad de refinar la malla de calculo, con el fin de evaluar
apropiadamente los perfiles de velocidad y temperatura. En tal contexto se considero, en
primer término, la representacion del lecho fijo en base a rellenos descriptos
geométricamente por arreglos regulares de particulas esféricas contenidos entre paredes
planas actuando como fuente de calor. Teniendo en cuenta que los efectos de extremos
no influirian sobre los resultados (no deberian hacerlo en tubos de instalaciones
industriales con valores considerables de la relacion entre la altura del tubo y el
diametro de particula), la eleccion de arreglos regulares permite utilizar celdas de
calculo conteniendo un numero de particulas relativamente bajo, con fronteras
periddicas a lo largo de la direcciéon de movimiento principal del fluido (axial).

En la seccion 5.2 se presenta la formulacion del balance de calor en la corriente
de fluido, adecuado para una geometria simplificada, consistente en un lecho relleno
contenido entre paredes planas, las que actian como fuentes de calor a temperatura
constante T, y sin ocurrencia de reaccion catalitica, con la suposicion de particulas no
conductoras de calor, tal como se utiliz6 en las simulaciones CFD que se describiran
luego. Ello constituye un intento preliminar para llevar a cabo la estimacion de los
parametros h,, ¢y hy del modelo 2R2D. A tal fin, en la seccion 5.3, se llevaron a cabo
simulaciones por fluidodindmica computacional (CFD), utilizando diferentes arreglos
regulares de particulas esféricas en lechos rellenos entre paredes planas.

En la secciébn 5.4 se presentan las regresiones que permiten obtener los
parametros hy,r, hf y Gi/Gc, junto con las correlaciones propuestas en funcion de
parametros estructurales (¢; y &), y nameros de Reynolds y Prandtl (Re, , Pr ).

Finalmente en la seccion 5.5 se analizan correlaciones existentes en la
bibliografia, que permiten evaluar el coeficiente de transferencia de calor en la pared h,,
utilizando el modelo S2D, para comparar luego los valores obtenidos de este pardmetro

con los correspondientes valores de h,, s y hy del modelo 2R2D.

5.2.-Adecuacion del modelo 2R2D para geometria plana

En el capitulo 3 se remarco la necesidad de estimar los parametros convectivos
del fluido hy, ¢ y hs del modelo propuesto. Para tal fin, en una primera etapa, se propone
una simplificacion en la geometria, utilizando lechos rellenos con arreglos regulares y

paredes planas.
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El esquema de la figura 5.1 permite describir el modelo 2R2D propuesto, para
particulas esféricas de diametro uniforme D, contenidas en un dominio limitado por
paredes planas. La figura permite visualizar la division de la corriente de fluido en una
zona denominada "canal de pared" (definida entre la pared y una distancia perpendicular
a la misma de longitud igual a 0.5D,), diferenciada de la zona o canal "central", en la
cual no se discrimina la identidad de las particulas, utilizando un concepto de medio
pseudo-homogéneo para la fase solida. Bajo estas condiciones se muestra el
comportamiento térmico de la corriente de fluido en el canal de pared adoptandose una
descripcion agrupada (/lumped) para la temperatura (temperatura promedio de mezclado
de taza T;), donde la corriente de fluido intercambia calor con la superficie de la pared a
una velocidad dada por el producto [h,,(T,, — T;)] y con la corriente del canal central a

una velocidad hf (T1 — Tc,l)- Para el canal central se propone un perfil de temperatura

distribuido del fluido T, (), con una conductividad efectiva uniforme A ..

e SJ
’ A
’ Y
Vo~ -
1
N /
\ 7
\
Tof Sse_ o2
hwf
Canal
hf Central

Canal de,
Pared |
1

Gt 6.t

Figura 5.1: Representacion esquematica del modelo 2R2D para geometria de paredes planas del
recipiente.

En este desarrollo el énfasis serd puesto sobre la contribucion del fluido al
transporte de energia térmica y se considerara que los mecanismos correspondientes son
dominantes frente a la contribucion de la fase solida. Esta situacion en la practica,
corresponde al caso de elevados valores de numero de Reynolds, tipicos de una

importante variedad de procesos industriales. Debido que para la fase so6lida se plantea

Capitulo 5 Pagina | 5.5



Modelado de reactores de lecho fijo de baja relacién de aspecto asistido por Fluidodinamica Computacional (CFD)

el concepto de medio pseudo-homogéneo, solo debera ser considerada desde el punto de
vista geométrico, cuando se realicen los calculos de CFD.

Las siguientes ecuaciones de conservacion de energia permiten evaluar los
perfiles de temperatura T, ;) ¥ T¢(y,z), Suponiendo que se analiza un lecho muy largo (en
la coordenada x) para evitar la influencia de efectos externos en esa direccion.

En el canal de pared (0 <y< Dp/2):

dr,

G—
dz

2
¢y Gt =m (T, =T+ h (T, = T)] (5.1a)
p

En el canal central (y > D,/ 2):

oT. o'T
G—<=4, < 5.1b
Cpf c aZ ef ¢ ayz ( )

En la frontera entre los canales de pared y central (y =D,/ 2):

o _

e gy = h(,-T,,) (5.2a)

Por simetria, en el centro del lecho (y = W /2)

oT, _
dy

0 (5.2b)

La resolucion de las ecuaciones 5.1 y 5.2 para propiedades constantes del fluido
y adoptando un perfil de temperatura arbitrario en un plano de referencia posicionado en
z = 0 fueron reportadas por Zambon, 2010 en forma de una serie infinita obtenida
mediante el empleo de un enfoque de separacion de variables. En este trabajo, se estudia
el comportamiento para valores de z suficientemente grandes cuando el perfil de
temperatura se desarrolla completamente. En este contexto, sélo se considera el término

principal en la serie que constituye la solucién:

_ _plz _Bsing
Tl(z)—Tw+Cexp[ B PeH}{COSﬁ 5, J (5.3a)

_ p Lz W2y
z;<y,z>—Tw+Cexp[ y PeH}cos{ﬁW_DJ (5.3b)
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donde H es una altura determinada en el lecho (en el presente caso, la altura de la celda
de célculo empleada en los céalculos en CFD, véase capitulo 4, seccion II), W es el
ancho de la celda de de calculo, C es una constante de integracion y  es el autovalor

positivo mas pequeio de la solucion, que se calcula mediante la resolucion de:

G, D

P

2 . . Gc (W_DP) . 2 . c
Ptanf| p~ —(Bi,, + Bi,)—————|=Bi, | f~ - Bi, —

En las ecuaciones 5.3b y 5.4 se incluyeron los grupos adimensionales siguientes:

2
Bz‘f=i—(W_D‘”); Bi,, = by —(W_D”); Pe:(W_Dp) WO (53
A 2 A e 2 AH e

Para el propdsito de llevar a cabo la evaluacion de los parametros hy s hf y
G,/G, del modelo 2R2D a partir de céalculos instrumentados en la plataforma CFD, se
utilizan valores promediados en la altura de la celda de calculo H (que se denotan como
[‘]). El valor promedio de flujo de calor [Q,, ] sobre la superficie de la pared de la celda
de célculo y el valor promedio de la temperatura de mezclado de taza [T;] en la region
(0 <y < Dp/2) (esto es, en el canal de pared del modelo 2R2D) se evaltan a partir de
los resultados de las simulaciones CFD. A partir de dichos valores, se calcula luego el
coeficiente de transferencia de calor en la pared, del modelo 2R2D.

Partiendo del flujo de calor local en la pared, Q,, = hy,¢(T,, — Ty),

[0,]1=,,(T,~[T]) (5.6)

Promediando las ecuaciones 5.3a y 5.3b sobre la altura H y usando la ecuacion

5.6, se obtiene:

cos -2y
[0,] {ﬂ W—Dp] 5
h,, (cosﬁ—ﬂsenﬁ/Bif)

La ecuacion 5.7 permite obtener el perfil de temperatura [T,.(y)] en la region

[Z.W]=T, -

central del lecho, de acuerdo al modelo 2R2D. A partir de las simulaciones llevadas a

cabo por CFD, se obtienen los campos de temperatura y velocidad del fluido en todo el
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dominio de la celda de célculo, siguiendo la metodologia descripta en el capitulo 4 de la
presente tesis. Con los perfiles asi obtenidos (correspondientes a valores de
experimentacion "virtual") se puede llevar a cabo una regresion, por minimos
cuadrados. De esta forma, los perfiles obtenidos por CFD permiten ajustar los
parametros h¢ y A.r . contenidos en la expresion 5.7 del modelo 2R2D, en el nimero de
Big.
5.3.- Geometrias utilizadas para los arreglos regulares

Para las simulaciones por CFD se utilizaron cuatro arreglos regulares de esferas,
los cuales se ilustran en la figura 5.2, junto con las denominaciones (siglas) y
porosidades de acuerdo al modelo 2R2D. En la figura mencionada, el plano de "vista
frontal" es paralelo a las superficies que contienen el relleno. La direccion del flujo de
fluido en los esquemas de la figura 5.2 coincide con la coordenada z. Si la posicioén de
los arreglos se mantiene y la direccion de flujo del fluido se rota alrededor de un eje
perpendicular a los planos que representan a las paredes, el flujo principal de fluido
enfrentara diferentes configuraciones de particulas. Por consiguiente, las simulaciones
se llevaron a cabo con las direcciones de flujo representadas en la figura 5.2 y,
adicionalmente, en situaciones rotadas 30 grados para Hcp y Orp y 45 grados para Ccp
y Scp (noétese que un giro adicional con el mismo angulo restablece la misma
configuracion representada en la figura 5.2). Los valores empleados para correlacionar

hws, hf y G1/G. son los promedios de ambas orientaciones del flujo de fluido.

Arreglo Hexagonal Compacto (Eep)
a=0.395, £=0.259

Vizta frontal Vizta lateral

Arreglo Cibico Compacto {Cop)
z=0.476, £=0259

Wista frontal  Vista lateral

Arreglo Ortorrombice (Orp)
£=0.395, £=0.395

Vista lateral

Vistz frontsl

Arreglo Cibico Smple (Scp)
£ =0476, £=0.476

Figura 5.2: Arreglos regulares de particulas. La direccion del flujo de fluido es en la coordenada z.
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Las secciones de los arreglos que conforman las celdas de calculo en las
simulaciones CFD se marcan con rectangulos de borde oscuro en la figura 5.2 para la
orientacion del flujo de fluido vertical.

Los valores resultantes de porosidad en la region de la pared y central para los
cuatro arreglos de particulas considerados, se resumen en la tabla 5.1, junto con los
valores promedio de la relacion G,/G, calculados a partir de las simulaciones en el
rango 100 < Re, < 2000, que seran utilizados como valores de referencia. Los
arreglos esquematizados en la figura 5.2 proporcionan dos niveles de porosidad &, tres

niveles de porosidad €, y tres niveles de la diferencia (&, — €,).

Arreglo £, £ G, /G,
Hcp 0.282 0.412 2.41
Orp 0.415 0.414 0.84
Scp 0.491 0.492 0.96
Cecp 0.282 0.492 3.07

Tabla 5.1: Valores de porosidades y de la relacion G, / G, (promedio en 100<Re,<2000) para los

arreglos espaciales representados en la figura 5.2.

Todas las simulaciones se realizaron bajo condiciones de estado estacionario.
Para los diferentes caudales de gas en el rango de las simulaciones, las propiedades del
aire se consideraron uniformes. En las simulaciones, se adoptaron diferentes valores de
conductividad térmica del fluido, con el fin de analizar el comportamiento del sistema

en el rango del namero de Prandtl 0.4 < Pr < 3.5.

5.4.- Resultados y correlaciones formuladas para arreglos regulares

Los campos de temperatura y velocidad correspondientes a diferentes
condiciones de flujo para los cuatro arreglos regulares considerados se obtuvieron a
partir de las simulaciones por CFD. Utilizando dichos resultados mediante la
metodologia descripta en las secciones precedentes de este capitulo, se obtuvieron las
expresiones predictivas para los pardmetros hy, ¢, h¢ y la relacion G, /G, en términos de
parametros estructurales del lecho (porosidad), parametros fluidodinamicos (nimero de
Reynolds) y de transporte (por ejemplo, nimero de Prandt). En las siguientes secciones

se presentan y discuten dichas correlaciones.

Capitulo 5 Pagina | 5.9



Modelado de reactores de lecho fijo de baja relacién de aspecto asistido por Fluidodinamica Computacional (CFD)

5.4.1.-Coeficiente de transferencia de calor h,, s

Para los arreglos representados en la figura 5.2, se presentan en la figura 5.3 los
resultados en términos del nimero de Nusselt (Nu,, ) para todo el rango de numero de
Reynolds y Pr = 0.814 (figura 5.3).

El tipo de arreglo espacial ejerce un efecto considerable sobre el valor de Nu,,f.
Con el fin de discriminar las razones bdasicas de este comportamiento, se considera en
primer lugar, la porosidad en el canal de pared (&;). Los arreglos denominados Hep y
Orp arrojan valores mas pequefios de porosidad &; que los obtenidos para los casos de
los arreglos Scp y Ccp (tabla 5.1), y los valores de Nu,, s son, en promedio, mas grandes
para el primer par. Esta tendencia puede atribuirse al hecho de que una baja porosidad
implica que las particulas en la primera capa obstruirian con mayor intensidad el flujo
de fluido en el canal de pared, evitando de esta manera, la formacion de una capa limite
de espesor elevado sobre la superficie de la pared. Por otra parte, el valor de Nu,,f
depende de la velocidad superficial mésica en el canal de pared G; (figura 5.1) en lugar
de hacerlo la velocidad superficial masica global G, en el que se basa el Re, global. A
partir de los valores de referencia de la relacion G, /G, que se muestran en la tabla 5.1,
se puede inferir que para los arreglos Hcp y Orp, el valor de G; es sustancialmente
mayor para el arreglo Hep evaluados en el mismo valor de G, explicando de esta manera
los valores mas elevados de Nu,, del arreglo Hcp. Se puede aplicar el mismo
razonamiento para explicar las diferencias entre los arreglos Scp y Ccp y arribar a una

conclusion similar.

J| o Hep CFD
Ml ]| o Orp, CFD .
i & St‘p CFD DD
120 || w Cep, CFD
1] HQP ac 5 8 s o o
s, 100][----Om, ec38 .
o {l=5cp, ec3d o
= 80 || —Cep.eci8 )
& &
Er:l_- - .-
4]
0 W T
1 o
.:|-
00 REP 000

Figura 5.3: Nu,,vs. Re, para diferentes arreglos de particulas, Pr = 0.814.
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Sobre la base de la discusion que antecede, se correlacionaron los resultados

correspondientes con el valor del namero de Nusselt Nu,,f.

Nu,,= Aef Rel, Pr” (5.8)

donde Re,; = G1D,/us es el nimero de Reynolds basado en la velocidad masica

superficial G, y 4, a, f son pardmetros de ajuste. En la practica, los valores de G,
pueden obtenerse a partir de los valores correspondientes de G, mediante la ecuacion
5.10 (seccién 5.4.3).

Debe remarcarse que se generaron conjuntos de resultados similares a los
presentados en la figura 5.3 para cuatro valores adicionales del niumero de Prandtl,
cubriendo el rango 0.4 < Pr < 3.5. A partir de un andlisis de regresion de los
resultados obtenidos por CFD, se obtienen los valores modales de los pardmetros

incluidos en la ecuacion 5.8 y sus respectivos intervalos de confianza
A=0.285%0.008, a=-2.410.4, f=0.5£0.05, y=0.510.02

Se puede observar que con estos valores modales la ecuacion 5.8 predice una

proporcionalidad expresada por Nu,, s o (ReplPr)O'S, coincidiendo con la forma en que
resulta la relacion entre los tres nimeros adimensionales involucrados por aplicacion del
Modelo de Penetracion para transferencia de calor y/o masa. Asimismo, se constata un
considerable efecto de &; en la correlacion. Los valores de Nu,, s calculados a partir de
la ecuacion 5.8 muestran buena concordancia con los resultados originados en las
simulaciones CFD para todo el rango de Re), (figura 5.3).

Si se considera el efecto de la orientacion del flujo de fluido, discutido en la
seccion 5.3 se puede observar en la figura 5.3, que existen diferencias significativas en
los valores de Nu,, s para los arreglos Ccp y Scp. En la representacion de la orientacion
de flujo convectivo de gas representado en la figura 5.2, se desarrollan lineas de
corriente aproximadamente rectas y paralelas a las cadenas de particulas, con capa
limite de mayor espesor. Contrariamente, cuando el flujo de fluido se rota 45 grados con
respecto al caso de la figura 5.2, las particulas interponen una obstruccion frontal para el
flujo de fluido, aumentando la velocidad de transferencia de calor y, en consecuencia,

incrementando el nimero de Nusselt alrededor de 100%.
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5.4.2.-Coeficiente de transferencia de calor hf

Como se describio en la seccidn 5.1, el modelo 2R2D introduce una resistencia
térmica 1/hf a fin de representar la restriccion a la movilidad del fluido que tiene lugar
en posiciones ubicadas a distancias desde la pared de alrededor de D,/2. Para los
arreglos analizados en este capitulo, la "vista frontal" de Orp y Scp (figura 5.2) se puede
interpretar como un corte de la primera capa de particula por un plano z, x a una
distancia y = D, /2. Los huecos pequefios y encerrados entre la superficie de las
pastillas dificultan el movimiento del fluido. La magnitud pequefia de la componente y
de la velocidad del fluido, responsable del transporte de calor por convecciéon en la
direccion radial, asi como la pequeia area disponible para el pasaje de fluido (bajo valor
del 4rea transversal disponible), permiten definir la resistencia térmica 1/h;.

El efecto sefialado se pude apreciar en las figuras 5.4 y 5.5 en las que se
representan los campos de velocidad obtenidos a partir de las simulaciones en CFD. En
la figura 5.4a se presenta un grafico de vectores de velocidad sobre el plano y, z
tangente a las superficies de las particulas del arreglo Scp para Re, = 1000. El
rectdngulo en la base del diagrama corresponde a la superficie de la pared y los vectores
se han coloreado de acuerdo a la magnitud de la velocidad. Pueden observarse
claramente velocidades bajas en posiciones cercanas a y = D, /2. El efecto también se
evidencia si se comparan la representacion de vectores sobre los planos x,z en las

posiciones: y = D, /10,D,/2 y D,, de la figura 5.4b.

ey Wedocaty I
iﬁ? g r,,_}: D o
;.| 14t N
” i ‘(,._].': D2
'm o .'m.“-‘? '
: L 1=D,/10
@ T - b

Figura 5.4: Vectores de velocidad correspondientes al arreglo Scp en Re, =1000. (a): en un plano zy
tangente a las superficies de particula . (b) en los planos x,z en y =D,/10, D,/2 y D,,.
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Es posible arribar a una conclusion similar a partir del grafico presentado en la

figura 5.5 para el arreglo Hep a distancias y = D,,/4,D,/2 y D,,.

Waily
Arapgrlade
' 583
gl
4.3
W 2oz
146 {’ y= DF'E
' an¥ b
.. o |
a_q ¥
I &*-1] ol ‘{/J’.z DP.'4

Figura 5.5: Vectores de velocidad para Hep en los planos x,z en y=D,/4, D,/2 y D,. Re,=1000.

Con el fin de obtener los valores de hy, se compara el perfil radial de

temperatura en la region central (y > D,/ 2) promediada en la altura de la celda de
calculo a partir de las simulaciones CFD, [T,.(y)], con el perfil que arroja el modelo
2R2D, a partir de la ecuacion 5.7, para cada arreglo y cada par de valores de Re,, y Pr.
Los valores de la temperatura en zona distribuida [T.(y)] obtenidos de los calculos por
CFD correspondieron a promedios "mezclado de taza" en la celda de célculo.

El coeficiente de transferencia de calor hs y la conductividad efectiva en el
canal central A.f . se ajustaron como parametros, mediante la aplicacion del método de
minimos cuadrados.

Antes de presentar los valores de hy que se obtuvieron en base al procedimiento
descripto previamente, resulta til discutir los valores resultantes de Af .. Los cuatro
arreglos regulares esquematizados en la figura 5.2 corresponden a series de esferas
perfectamente ordenadas en capas paralelas a la superficie de pared. De esta manera, la
restriccion al flujo de fluido, y por lo tanto, al calor transferido radialmente, que se
analiz6 anteriormente para la primera capa de particulas en posiciones distantes
alrededor de D,,/2 de la pared, también se puede encontrar para la segunda capa de
particulas, a una distancia del plano que contiene los centros de las particulas,

correspondiendo 1.5D,, en el caso del arreglos Scp y 1.32D,, para el arreglo Hcp. Esta
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situacion se repetira exactamente para la tercera y sucesivas capas de particulas. Gran
parte del fluido fluye a lo largo de canales paralelos entre cada par de capas con poca
desviacion lateral y, como consecuencia, la contribucion del fluido convectivo para la
transferencia de calor radial serd pobre en toda la seccion transversal. Contrariamente,
en un lecho con relleno al azar una segunda capa identificable ya muestra una dispersion
significativa de los centros de particulas (capitulo 3) alrededor del promedio en la
coordenada y, una tendencia que se refuerza mas intensamente en el interior del lecho.
De esta manera, las particulas actian efectivamente como obstaculos para el flujo del
fluido, que se desviard generando componentes laterales de velocidad y, por lo tanto,
aumentando la transferencia de calor radial.

Un ejemplo de perfil de temperatura obtenido a partir de simulaciones en CFD
para el arreglo Hep se representa con simbolos en la figura 5.6. La curva de linea gruesa
(negra) corresponde al ajuste con el modelo 2R2D. Se muestra claramente que el perfil-
CFD se mueve en fase con la sucesion de capas de particulas, cuya localizacion de
centros de particula se indican mediante lineas verticales.

El comportamiento térmico descripto de los arreglos regulares estudiados en este
capitulo da lugar a valores muy pequefios para la conductividad efectiva radial A.f . en
el ajuste, en comparacion con los que arroja cualquiera de las correlaciones reportadas

en la literatura para lechos con relleno al azar. Por esta razon, los valores de Agf

obtenidos en este capitulo no seran discutidos posteriormente.

1000

950

900

850
N
800

750 —
.\’\0—0—0—0—._«»
700 T T )
0 0.01 0.02 0.03
y [m]

Temperatura [K]

Figura 5.6: Perfiles de temperatura radial para el arreglo Hep en Re,= 1500.

En la figura 5.7 se muestran los resultados de los valores de hy, expresados en

términos del correspondiente namero de Nuy, para Pr = 0.814, junto con los
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correspondientes valores de Nu,,r. Sin hacer una discriminacion entre los diferentes
arreglos, la primera conclusion que surge a partir de la figura 5.7 consiste en observar
que los valores de Nu,, s son considerablemente mayores que aquellos de Nug, lo que
demuestra la significacion de la resistencia térmica 1/h¢. Los valores de Nuy para los
arreglos Orp y Hcp se ubican en la parte inferior del grafico, una caracteristica que
puede atribuirse al menor tamafio de las aberturas en y = D, /2 respecto al de los
arreglos Ccp y Scp, que en promedio arrojan valores mayores de Nuy. En particular, los
valores de Nuy para el arreglo Ccp alcanzan ain a ser mayores que Nu,, s a elevados
Re,. La diferencia entre los valores de Nuy para los arreglos Ccp y Scp revela que, en

adicion al tamafio de las aberturas en la primer capa de particulas, se debe considerar
otro efecto. Para el arreglo Ccp, las particulas de la segunda capa encajan
profundamente entre las particulas de la primera capa, como se puede apreciar con
claridad en la "vista lateral" presentada en la figura 5.2. Esta caracteristica promueve
que las principales lineas de corriente entre ambas capas de particulas pasen mas cerca

de las aberturas en D, /2, incrementando de esta manera el calor intercambiado entre

los canales de pared y central.

140

120 oy
L+ -
100 5 ® % o Nu, Hep
- o o " 8 o N, Owp
= 80 i
- o oy & Nu, Scp
o y
= & o 4 a s % Nu , Cecp
. + Nu, Hep
40 4 :
A * A = Nu, O
g . +* t i P
o " *
20 * Q ~ N : - A _Vu_, Sep
i ]
0 : * - * Nu, Cep
100 1000
Re

Figura 5.7: Nu,,y Nuy vs. Re,, Pr=0.814.

Un efecto similar explica las diferencias entre los valores de Nu,,r para los
arreglos Hep y Ocp.
Con la intencion de relacionar cuantitativamente los valores calculados de Nuy

con la estructura del lecho, el efecto del tamano de las aberturas fue tenido en cuenta a

través de la porosidad &; del canal de pared y el efecto que se acaba de mencionar de la
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insercion de las particulas de la segunda capa en el interior de la primera capa, se evalua
a través de la diferencia (g; — &.). De esta manera, se emplea la ecuacidén 5.9 para

correlacionar los resultados.

Nu,=Aée! [1+B (¢ -¢.)] Re, Pr (5.9)

En un primer andlisis Re, y Pr se consideraron elevados a exponentes
considerados como parametros de ajuste. Sin embargo, una vez finalizado el
procedimiento, ambos exponentes no se apartaron significativamente de la unidad.
Considerando que el mecanismo de transporte de calor entre la pared y los canales
centrales deberia ser de naturaleza convectiva, al menos a valores relativamente
elevados del numero de Reynolds como los aqui empleados, se decidio utilizar la
correlacion de la forma presentada en la ecuacion 5.9.

Los mejores valores de los pardmetros de ajuste correspondientes a la ecuacion

5.9 o, 4, By sus intervalos de confianza son:
a=410.7, A=0.34120.05, B=11.4+2.4
En la figura 5.8 se presentan los valores de Nuy, los cuales se calcularon a partir

de ecuacion 5.9. Esta correlacion ajusta correctamente los datos disponibles de Nuy,

obtenidos de las simulaciones CFD.

o Ho, CFD
o Q. CFD
H 5ap, CFD
v Do CFD v

— Hep,ec3590 o

100 -=--{fp,ec5 9 -

My
&

SR - e . S = RELL L

Figura 5.8: Nusvs Re,, para diferentes arreglos de particulas.
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5.4.3.-Relacion de velocidades superficiales masicas G;/G. entre las regiones de
pared y central

A partir de un valor determinado de velocidad superficial masica global G, es
posible calcular, a través de las simulaciones CFD, la relacion de velocidades
superficiales masicas en los canales de la pared y central, G, /G.. Notese que si S; es la
seccion transversal de la fraccion de lecho comprendida entre la pared y una
distancia D, /2, se debe cumplir la relacion: SG = S;G; + S.G, donde S es la seccion
transversal total de lecho y S, = § — S; es la correspondiente seccion transversal de la
zona central.

En la figura 5.9 se muestran los valores de la relacion G;/G. evaluados por
CFD, junto con los calculados a partir de la ecuacion 5.10, que se describe a
continuacion. Para los arreglos simulados en los que &, = ¢, (Orp y Scp, en la tabla
5.1), se obtienen valores de G;/G. < 1 como consecuencia de una friccion adicional
ejercida por la pared. Debe sefialarse, que en los resultados generados por CFD, si bien
un par de resultados de la relacion de caudales entre zonas superaron el valor unitario
para el arreglo Scp, esta situacion se atribuyd a cierta imprecision en los céalculos del
campo de velocidad y al procedimiento utilizado para promediar los valores.

Los arreglos Hep y Cep facilitan el flujo en la region de pared, debido a que &;
es significativamente mayor que &, y por lo tanto resultara G; /G, > 1. Los resultados
obtenidos por CFD representados en la figura 5.9, fueron correlacionados por medio de

la ecuacion 5.10.
G, /G =4 & ¢ Re (5.10)

Los mejores valores de los parametros de ajuste @, 4, B y sus intervalos de

confianza son:
A=0.55£0.01, a=1.5£0.3, y=24+£0.2, f=-0.04 £ 0.03

La expectativa que acompaia los resultados precedentes, sintetizados en la
ecuacion 5.10 y sus parametros de ajuste, es de potencial aplicacion a lechos rellenos al
azar contenidos en recipientes cilindricos (capitulo 8). De acuerdo con el analisis
realizado sobre datos de lechos de particulas esféricas de un solo tamafio
razonablemente bien compactados, con N > 5, los rangos de porosidades son 0.38 <

& <041 y 048 <& <0.55. A partir de la ecuacion 5.10, adoptando el valor
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Re, = 500 se obtiene el rango 1.2 < G;/G, < 1.8. Los valores resultantes para los
arreglos regulares estan por encima o por debajo de ese rango (figura 5.9), por lo tanto
resulta necesario verificar si la ecuacion 5.10 permite interpolar correctamente los
resultados de los arreglos regulares en el rango propio de lechos al azar. Esta
comparacion se realiza en detalle en el capitulo 8, anticipandose no obstante que el

comportamiento de la ecuacion 5.10 es muy aceptable.

35
W
3 e e— —_
. IR * Hep, CFD
25 b——————
— . . . . O Orp, CFD
= 2 A
€ Sep, CFD
~ 13 < Cep. CFD
1 _a i e s = S " | — Hep, ec.5.10
05 —Orp, ec.3.10
0 T T T T 1 —SCP ec.5.10
0 500 1000 1500 2000 2500 __ Cep ecil0
Re,

Figura 5.9: G\/G, vs. Re, para diferentes arreglos de particulas (figura 5.2).

5.5.- Comparacion de los coeficientes h,,;y hy con correlaciones de literatura

En la gran mayoria de los trabajos que reportan experiencias de transferencia de
calor desde el interior de un lecho fijo hacia la pared, para el caso de lechos rellenos al
azar, los datos se reducen aplicando el modelo S2D, y de esta manera, se genera un
numero importante de correlaciones para el coeficiente de transferencias de calor sobre
la pared h,,. Como se discuti6 en el capitulo 2, h,, engloba un conjunto de efectos, lo
cual conduce a que no se pueda llevar a cabo su comparacién con valores de los
parametros del modelo 2R2D en forma directa.

Un aspecto que debe tenerse presente es la dispersion que exhiben los datos y las
correlaciones disponibles para h,,, tal como lo han remarcado Li y Finlayson, 1977 y
Tsotsas y Schliinder, 1990. Estos autores sefialan diferencias de mas de un orden de
magnitud en los coeficientes, para valores practicos de Re,. Las razones de estas
discrepancias han sido ampliamente discutidas en una contribucion reciente por Dixon,
2012. El autor enfatizé que el enfoque adoptado originalmente por Yagi y Kunii, 1960

para expresar h,, proporciona un marco adecuado para llevar a cabo la racionalizacion
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de la informacién disponible. Ademas, como se discutird a continuacion, este enfoque
es también muy util para relacionar h,, con los coeficientes de transferencia de
calor hy,r y hy evaluados en este capitulo. La formulacion de Yagi y Kunii, 1960 (en

términos de los diferentes numeros de Nusselt involucrados) es:

1
1/ Nu,, +1/ Nu,,

Nu, = Nuyo + (5.11)

La ecuacion 5.11 adiciona contribuciones a la transferencia de calor generadas
por mecanismos de conduccion (Nuw,o) y conveccion (el segundo término en el lado
derecho de la ecuacion). Esta discriminacion resulta razonable ya que la contribucion
conductiva tiene lugar a través de pequenios puentes de fluido posicionados entre las
particulas y la superficie de pared, con movimiento de fluido casi despreciable que, por
lo tanto, actlan en paralelo con respecto a la zona restante involucrada en la
contribucion convectiva. Con referencia a la contribucion convectiva, Yagi y Kunii,
1960 identificaron las dos resistencias térmicas concebidas para el modelo 2R2D, la de
una pelicula térmica "verdadera" en la pared (1/Nuy, en la ecuacion 5.11) y aquella
causada por la dispersion de fluido restringida alrededor de D,/2 (1/Nu., en la
ecuacion 5.11). Como estas resistencias se encuentran actuando en serie en la direccion
radial de transferencia de calor, es también razonable adicionarlas, tal como se ha
formulado en la ecuacion 5.11, suponiendo el mismo valor del flujo de calor a través de
cada una de ellas.

Sin embargo, el esquema descripto constituye una aproximacion, ya que el
efecto del cambio de entalpia del fluido que se desplaza entre la pared y la distancia
D, /2 (en el canal de pared del modelo 2R2D), asi como el asociado al calor liberado
por reaccidon quimica en esa zona, no son tenidos en cuenta en su formulacién. En
cambio, esta situacion se tiene en cuenta claramente en el modelo 2R2D. En lechos de
alta relacion de aspecto N, tales efectos pierden importancia, pero en lechos implicados
en reactores multi-tubulares (por ejemplo, N < 10 — 15), esa zona transporta una
fraccion relevante del flujo total, y pueden surgir diferencias significativas en el
comportamiento predicho por los modelos S2D y 2R2D, como se discutirda en el
capitulo 6. A pesar de estas observaciones, los resultados de Nu,, expresados en

términos de la ecuacion 5.11 pueden ser utilizados, en una primera aproximacion, para
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comparar valores de hy, con hy, s y de hy, con hg. Es pertinente mencionar que Dixon,
2012 realizo la discusion de los esfuerzos subsiguientes empleando la ecuacién 5.11,
para la reduccion de datos experimentales, y recomendando finalmente utilizar esta
expresion para estimar el parametro Nu,, del modelo S2D. A tal fin, Dixon, 2012

sugiere emplear:

Nu,=03Re)* Pr'” (5.12 a)

Nu,,= 0.054 Re, Pr (5.12b)

La ecuacion 5.12b es la misma propuesta originalmente por Yagi y Kunii, 1960.
Existen en la bibliografia numerosa alternativas para estimar Nu,,, muchas de

las cuales responden a la forma empirica siguiente

Nu, =aRe) Pr’ (5.13)

Este tipo de ecuaciones se ha empleado usualmente para ajustar datos de
transferencia de calor, principalmente con flujo de gas, y también para reducir
experimentos en los que se midi6 la velocidad de transferencia de masa entre la pared y
las corrientes de liquido en movimiento, en términos de los numeros adimensionales
analogos, nimero de Sherwood en vez de Nu,, y de Schmidt, Sc, en vez de Pr. A tal fin
se empled una sustancia parcialmente soluble depositada sobre la pared o usando
técnicas electroquimicas (véase, por ejemplo, el trabajo de Dixon 2012). Los parametros
de algunas de estas expresiones se listan en la tabla 5.2. También se incluye en dicha
tabla la correlacion de Olbrich y Potter, 1972 que estd basada en experiencias de
transferencia de masa, pero con flujo de gas.

Si se intenta interpretar expresiones de la forma de la ecuacion 5.13 en términos
de las contribuciones discriminadas en la ecuacion 5.11, todas las correlaciones basadas
en experiencias de transferencia de calor deberian incluir, de alguna manera, el efecto
de los tres coeficientes hy, o hy, y hy,,. Sin embargo, para experiencias de transferencia
de masa, la contribucion de h,, o esta ausente. Ademas, debido a que los numeros de
Schmidt para liquidos son del orden de 10°, h,, resulta mucho mayor que h, para

valores usuales del numero de Reynolds. Por ejemplo, para Re,, = 100, Pr = 1000 (en
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la practica, Sc), los resultados de las ecuaciones 5.12 son h;, = 95, h,, = 5400 vy,
consecuentemente, se puede concluir que Nu, = Nu* para experiencias de
transferencia de masa con flujo de liquido. Por ultimo, en la correlacion de Olbrich y
Potter, 1972 unicamente h,, o puede despreciarse. Estas observaciones se resumen en la

tabla 5.2.

Referencias a yij y |Tipos de experiencias |Relacion con
laec.5.11
Yagi y Wakao (1959) 0.2 0.80 | 1/3 | Transferencia de calor hovos 1,y B
Li y Finlayson (1977) 0.17 079 | 0 Transferencia de calor Bovos B s B
Peters y col. (1988) 4.9 (1/]\/')0»26 0.5 1/3 | Transferencia de calor Hyos By By
Olbrich y Potter (1972) 8.9 0.34 | 1/3 | Transferencia de masa / nh,
flujo de gas "
Dixon y Labua (1985) 1-1/N 0.61 | 1/3 | Transferencia de masa / n
) flujo de liquido "
Kunii y col. (1968) 0.06 /&2 0.75 | 1/3 | Transferencia de masa / n
’ w flujo de liquido "

Tabla 5.2: Valores de los parametros de la ecuacion 5.13 y caracteristicas de las diferentes
correlaciones para Nu,,.

Se deduce que Nuy,r, a partir de la ecuacion 5.8, se puede comparar
directamente con los valores arrojados por las correlaciones de Kunni y col., 1968;
Dixon y Labua, 1985 y con los valores de la ecuacion 5.12a. La ecuacion 5.8 requiere
que se adopten valores de &; y & (a través de Re,, y G1/G, , ecuacién 5.10). A su vez,
&1 v & dependen de la relacion de aspecto N. Para llevar a cabo la comparacion, se
consideraron valores de N = 5y N = 15. A partir de las relaciones desarrolladas en el
capitulo 3 (ecuaciones 3.2b y 3.3b), se obtienen los valores presentados en la tabla 5.3.
Para la correlacion de Kunii y col., 1968, se adopt6 el valor coincidente de porosidad en
ambas zonas, £; = &,. Ademads, debe sefialarse que la comparacion se llevo a cabo para

el valor de Pr = 0.814.

N &1 & e
5 0.507 0.397 0.436
15 0.484 0.380 0.393

Tabla 5.3: Valores numéricos de las variables correspondientes a las figuras 5.10-5.14.
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Los valores de los numeros de Nusselt en las figuras 5.10 y 5.11 muestran
diferencias moderadas. Los valores de Nu,, ;s de la ecuacion 5.8 quedan comprendidos
claramente en el intervalo definido por los limites inferior y superior que surgen de las
expresiones de Nu,, y Nu,, en todo el rango 100 < Re, < 2000, por lo que se puede
concluir que la ecuacion 5.8 es consistente con la informacioén experimental.

Se discutio en parrafos anteriores que el coeficiente h,,, en la ecuacion 5.11 es
conceptualmente comparable con el coeficiente de transferencia de calor hy evaluado en
la seccion 5.4.2. En la figura 5.12, se presentan valores de Nu,, obtenidos a partir de la
ecuacion 5.12 y de Nuy calculados mediante la ecuacion 5.9 con Pr = 0.814 y con dos
valores de la relacion de aspecto (N =5 y N = 15, véase tabla 5.3). La concordancia
entre los valores de Nu,, y Nuy es muy buena, con valores practicamente coincidentes

para N = 5.

100 .
N=5
=10

20

70

&0

- = Nu,, (ec.5.8)

Nu,, (Dixon y Labua,1985)

v Nu,, (Kunii y col.,1968)

30 .
0 / Nu (ee.5.12a)

10

Nu

40

0 500 1000 1500 2000
Re

P

Figura 5.10: Comparacion de valores de Nu,, (transferencia de masa/fluido liquido, ver tabla 5.2), Nu,,
(ec.5.12a) y Nu,,s(ec. 5.8) para Pr=0.814, N=5.
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100 N=15

a0

70
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50 = Nu, (ec.5.8)

wr
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an ~ Nu,, (Dixon y Labua,1985)
30 Nu,, (Kunii y col.,1968)
20 Nu,, (ec.5.12a)
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Re

2

Figura 5.11: Comparacién de valores de Nu,, (transferencia de masa/ fluido liquido, ver tabla 5.2),
Nuy, (ec.5.12a) y Nu,,(ec.5.8) para Pr=0.814, N=15.

Es de interés senalar que para el flujo de gas y valores tipicos de, &; y €. en
lechos rellenos al azar, (tal como se usa en esta seccion), los valores del coeficiente de
transferencia de calor entre los canales hy (figura 5.12) resultan menores que hy s
(figuras 5.10 y 5.11) al menos hasta valores de Re, = 1000, un hecho que enfatiza la

importancia de los efectos de la resistencia térmica 1/h -

100

a0

B0

70

B0

50 — Nuy (ec5.9),N =5

a0 | -
30
20 | " Nu,, (ec.512b)
10

i

A

_Nuf (ec5.9),N =15

0 500 1000 1500 2000
Re,

Figura 5.12: Comparacion de valores de Nu,, (ec.5.12b) y Nu,(ec.5.9) para Pr=0.814.
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A fin de llevar a cabo una comparacion adicional entre los resultados obtenidos
por CFD que se presentan en este trabajo y la informacion recopilada de la bibliografia,
se apela a determinar una relacion de equivalencia entre los modelos S2D y 2R2D. A tal
efecto, se parte de considerar un lecho que solo intercambia calor con la pared (es decir,
suprimiendo la reaccion quimica) y suponiendo dominante la contribucidon convectiva
en ambos modelos (esto significa ignorar los mecanismos de conduccién particula-
particula y particula-pared). Para evaluar la componente convectiva de la conductividad
efectiva en ambos modelos se emplea la relacion que surge del trabajo de Bey y
Eigemberger, 2001, en la forma A.f. = 0.1D,¢psG,. para el modelo 2R2D y A, =
0.1D, ¢, G para el modelo S2D. De esta forma se intenta equiparar en ambos modelos
la capacidad de transporte en el interior del lecho. Para el modelo 2R2D se emplean
para Nuy, s y Nus y las ecuaciones 5.8 y 5.9 y la ecuacion 5.10 para la relacion G, /G.

Finalmente, se exige que lejos del inicio del lecho (cuando los efectos de entrada
se han extinguido), la temperatura promedio y el flujo de calor predichos por el modelo
S2D sean iguales a los resultantes para el modelo 2R2D, para lo cual se considera como
valor de ajuste al coeficiente h,, del modelo S2D, que en particular se denota h9,. El
valor resultante hd, representara la descripcioén y cuantificacion que el modelo 2R2D
propone para el canal de pared, es decir, la combinacion de efectos impuestos por Nu,, ¢
y Nus acoplados con el aporte convectivo del canal de pared. Puesto que las

correlaciones de bibliografia para h, se generan interpretando resultados
experimentales por medio del modelo S2D, el mismo rol le cabe a hl respecto al
modelo 2R2D. En consecuencia, la comparacion de hQ, con las correlaciones de
bibliografia para h,, conducen a una comparacion valida (aunque indirecta) del modelo
2R2D y sus parametros propuestos con los resultados experimentales. La formulacion

completa para calcular hl, se detalla en el Apéndice 6.1 del capitulo 6.

Recordando las condiciones de generacion de Nul, el mismo puede ser
comparado con la ecuacion 5.11, omitiendo Nu,, o, y usando las ecuaciones 5.12a y

5.12b para Nuy, y Nuy,:

Nu, = * !
1/Nu,+1/Nu,,

(5.14)
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Ademas, se incluyen en la comparacion los valores de Nu,, de la ecuacion 5.13
con parametros a partir de las primeras cuatro referencias en la tabla 5.2. En el caso de
los resultados de Orbrich y Potter, 1972, y recordando los mecanismos que esta
contribucién representa (tabla 5.2), la comparacion entre Nul, y Nu, incluye los
mismos efectos. En cambio, se hace notar que las tres referencias restantes en la tabla
5.2, incluyen implicitamente a la contribucion de Nu,, .

Los resultados se presentan en las figuras 5.13 y 5.14 (para N =5y N = 15), en

donde también se incluyen los valores de Nu,, s definidos por

1

Nu .=
YT U Nuy, +1/ Nu, (5.13)

donde Nu,,r y Nuy se evaluaron a partir de las ecuaciones 5.8 y 5.9 respectivamente.
Nu,,y se formula a partir de Nu,,s y Nuy siguiendo el mismo razonamiento que se
describi6 para la ecuacion 5.11, pero con las resistencias térmicas individuales
evaluadas a partir de los resultados de este capitulo. Recordando las observaciones

realizadas al comienzo de esta seccidn, las diferencias entre Nul, y Nu,, y deberian

atribuirse al efecto del flujo de fluido en el canal de la pared del modelo 2R2D. El

proposito de incluir Nu,, y en las figuras 5.13 y 5.14 reside en evaluar dichas

diferencias.
140
120
100
_ Yagi vWalamo, 1835
£0 —  Olbrich v Botter, 1872
= Liy Finlzson 1977
-~ &0 ﬂ
= Poters v caol, 1983
. — Nu (e 515
— 514
20 o0
gre— .-"-\t.r.“.
0
8] 500 1000 1500 2000
R.'ﬁ,

Figura 5.13: Comparacion de resultados a partir de diferentes expresiones para la estimacion de Nu,,,
Pr=0.814, N=5.
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La dispersion de datos de la literatura para Nu,, puede apreciarse claramente al
observar las figuras 5.13 y 5.14. Los valores obtenidos a partir de las cuatro
correlaciones (tabla 5.2) expresados por la ecuacion 5.13 resultan definitivamente
mayores que Nud, y que los correspondientes a la ecuacién 5.14. Sin embargo, si las
correlaciones de Yagi y Wakao, 1959 y Li y Finlayson, 1977 se les sustrac Nu,, o, en el
rango 8 < Nu,, o < 25 (como sugieren Tobis y Ziolkowski, 1998) las diferencia con
Nu$, disminuyen sensiblemente. En cambio, los valores elevados de las correlaciones
de Olbrich y Potter, 1972 y Peters y col., 1988 no se pueden aproximar de esta manera.

Enfocdndose ahora en los valores de Nul, y Nu,, de la ecuacion 5.14, las
diferencias son razonablemente pequefias para N = 5 y casi desaparecen para N = 15.
La concordancia entre Nud, y Nu,, a partir de la ecuacién 5.14 es més relevante en la
validacion del procedimiento llevado a cabo en este trabajo para la evaluacion de los
pardmetros del modelo 2R2D, si se recuerda que la ecuacion 5.11 y por lo tanto la
ecuacion 5.14 fueron recomendadas a partir de una revision critica de la informacion

existente en la literatura (Dixon, 2012).

140
N=15
120
150 Yo yWiilon 1959
80 — Ofbrich y Potter, 1072
3 s e T F LA I07]
—— Peters v ool 1988
40 = _"-'r.nh._E {=c.5.15)
T
20 -
— N,
0
0 500 1000 1500 2000 2500
R:‘II-.

Figura 5.14: Comparacion de los resultados a partir de diferentes expresiones para la evaluacion de
Nu,,, Pr=0.814, N=15.

La comparacion entre Nud, y Nu,, s merece un comentario final. Para N =5

(figura 5.14) las diferencias entre estos numeros de Nusselt revelan que, efectivamente,

el flujo de fluido en el canal de pared ejerce un efecto significativo, aumentando la

velocidad de transferencia de calor (Nuf,’v > Nuw,z) , mientras que el efecto se debilita
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claramente para N = 15. El efecto del flujo de fluido en la region de la pared para
N =5 permite explicar por qué las relaciones Nuy, > Nuyr y Nuy, > Nup se
manifiestan en las figuras 5.10 y 5.12, mientras que la tendencia se invierte entre el
coeficiente global representativo del modelo 2R2D, Nul, y el valor Nu, de la

correlacion 5.14, como resulta de la figura 5.13.

5.6.- Conclusiones del capitulo

En el capitulo 3 se propuso un modelo que considera explicitamente la presencia
de la primera capa de particulas contra la pared, con el objetivo de simular el
comportamiento de los reactores cataliticos de lecho fijo multitubulares, con
intercambio de calor a través de la pared. La caracteristica basica del llamado Modelo
Bidimensional de Dos Zonas (2R2D) es la identificacion espacial de las resistencias
térmicas relacionadas con la primera capa de particulas, en contraste con el extendido y
frecuentemente utilizado modelo Bidimensional generalizado (identificado como
Modelo Estandar de Dos Dimensiones, S2D), que incluye estas resistencias en una
resistencia térmica aparente (1/h,,) localizada justo en la superficie de la pared.

En este trabajo de tesis, se focaliz6 el interés en las resistencias térmicas en la
fase fluida, cuando la conveccion es dominante.

El modelo 2R2D identifica un canal en la pared, a una distancia desde la pared
de Dp/2 en donde la corriente de fluido intercambia calor con la pared a través de una
pelicula térmica real (coeficiente de transferencia de calor h,,r), mientras que el calor
intercambiado con el canal central (que se extiende desde D, /2 hasta el centro del
lecho) estd limitado por una movilidad de fluido altamente restringida a distancias
alrededor de Dp/2. La velocidad de transferencia de calor entre ambos canales se basa
en un coeficiente de transferencia de calor efectivo hy.

Se realizaron simulaciones por CFD con el principal objetivo de llevar a cabo la
evaluacion de los parametros h,r y hy del modelo 2R2D y la relacion entre las
velocidades masicas superficiales en ambos canales, G;/G.. Se analizd el caso de
particulas no conductoras para aislar los mecanismos de transferencia de calor por
conveccion. Para este fin, se emplearon cuatro arreglos regulares de esferas entre
paredes planas, que proveen diferentes combinaciones de porosidades en los canales de
pared y central, (¢; y €.), que constituyen los parametros estructurales basicos, de los

que dependen luego los pardmetros h,, ¢, hf y la relacion de velocidades mésicas Gy /G..
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Los arreglos regulares aportan, en las simulaciones CFD, la ventaja de requerir un
nimero moderado de esferas, empleando condiciones de fronteras periddicas, para
obtener resultados no afectados por los efectos asociados a la entrada y salida del lecho.
De esta manera, las simulaciones pudieron llevarse a cabo cubriendo un rango
considerable para el numero de Reynolds de 100 < Re, < 2000 y también del nimero
de Prandtl tipico de gases 0.4 < Pr < 3.5 con recursos computacionales estandar. Los
resultados de h, s y hy fueron bien correlacionados con & , &, Re,;, Re, y Pr
(ecuaciones 5.8 y 5..9) y los de G; /G, con & , & y Re, (ecuacion 5.10). Se constatd un
efecto considerable de las propiedades estructurales €, y &..

La seccion 5.5 del presente capitulo presenta un primer intento para evaluar la
aplicabilidad de los resultados de h,,s y hf a lechos rellenos al azar. A tal fin, se
utilizaron valores tipicos de &; , €, de lechos rellenos al azar en el rango (5 < N < 15)
en las correlaciones desarrolladas para h,, s y hy. En la literatura, existen trabajos que
reportan experiencias de transferencia de calor radial o del proceso andlogo de
transferencia de materia en lechos rellenos al azar y reducen los resultados
experimentales en base al modelo S2D. De esta manera, existe un considerable numero
de correlaciones para el coeficiente de transferencia de calor en la pared h,,, pero no se
cuenta con datos individuales disponibles de h,,r y hr. Sin embargo, la correlacion
recomendada por Dixon, 2012 en su revision (basada en el trabajo original de Yagi y
Kunii, 1960) desagrega las contribuciones de transferencia de calor en h,, y
particularmente, la contribucion de la conveccion del fluido se expresa en términos de
una suma de resistencias, cada una de las cuales se identifica mecanisticamente como
correspondiente a 1/hy, ¢ y 1/h¢.

Aunque para el modelo 2R2D tales resistencias térmicas no operan estrictamente
en serie, podria esperarse que los valores de cada una de ellas para ambos modelos estén
estrechamente relacionados. La comparacion entre los actuales valores calculados de hf
y los correspondientes valores recomendados por Dixon, 2012, arroja que los mismos
son practicamente coincidentes.

Considerando el coeficiente h,,r, la comparacion realizada puedo incluir datos
de experimentos de transferencia de masa en fase liquida sobre la pared. En este caso, la

Ginica resistencia relevante, por analogia, corresponde a 1/h,¢. Los valores de hyf
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estimados en este trabajo resultaron comprendidos en el intervalo definido por los
valores experimentales de las diferentes fuentes.

Pudo llevarse a cabo una ultima comparacion entre la presente modalidad de
evaluacion de hy, s y hy con los resultados experimentales, planteando que coincidan las
velocidades de transferencia de calor de los modelos S2D y 2R2D lejos de la entrada del
lecho. Esto se realizd omitiendo la presencia eventual de la reaccion quimica y la
conduccion térmica en las particulas. De esta manera, los valores de ajuste de h,, del
modelo S2D pudieron calcularse en términos de los pardmetros del modelo 2R2D y
compararse con diferentes correlaciones reportadas en bibliografia. Estas correlaciones
(excepto la recomendada por Dixon, 2012) incluyen implicitamente la contribucion de
la conduccion de la particula y muestran grandes diferencias entre ellas. A pesar de este
aspecto, se obtuvo una concordancia razonable con algunas de tales correlaciones,
mientras que en particular la concordancia con la expresion recomendada por Dixon,

2012 fue muy satisfactoria.
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CAPITULO 6

ANALISIS COMPARATIVO DEL COMPORTAMIENTO DE LOS MODELOS
S2D Y 2R2D: REACTOR DE SINTESIS DE AMONIACO

6.1.- Introduccion
En este capitulo se lleva a cabo la comparacion de las capacidades predictivas
del modelo pseudo-homogéneo bidimensional clasico (S2D) descripto en el capitulo 2

de este trabajo de tesis y del modelo 2R2D presentado en el capitulo 3.

A fin de analizar el comportamiento de ambos modelos frente a una situacion de
alta exigencia en lo referente a la generacion y transferencia de calor, se selecciond un
caso tipico consistente en la sintesis de amoniaco. Es importante sefialar aqui, que el
objeto de este capitulo no es presentar la simulacion de una determinada unidad de
sintesis de amoniaco, sino que se ha empleado este proceso en el marco de referencia
para visualizar caracteristicas del modelo 2R2D y su comparacion con el modelo S2D,
bajo condiciones reales y de interés industrial. Por lo tanto, algunos aspectos han sido

simplificados o modificados para obtener una interpretacion mas clara de los resultados.
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6.2.- Contextualizacion de la comparacion entre el modelo 2R2D y el modelo S2D
6.2.1.- Modelo 2R2D

Con el fin de evaluar, para el modelo 2R2D la relevancia de discriminar las
resistencias térmicas en la pared (1 /hy, f) y en la frontera entre los canales de la pared y
central (1 / hf), se supuso que los mecanismos asociados al intercambio radial de fluido
predominan sobre la conduccién en el interior de las particulas y entre superficies
solidas, una situacion que, en la practica, puede considerarse valida para valores de Re,,
suficientemente elevados. Esta suposicion lleva implicito aceptar que se alcanza el
equilibrio térmico local entre particula y fluido. Para mantener la consistencia, también
se ignoran las diferencias entre las concentracién C en la corriente del fluido y sobre la
superficie del catalizador, C®. De esta manera, en la formulacién del modelo deberan
considerarse exclusivamente las ecuaciones de conservacion correspondientes a la fase
fluida. Bajo esta situacion, la formulacion resultante, a partir de las ecuaciones 3.5-4-3.9

(descriptas en el capitulo 3) es la siguiente:

En el canal de pared:

h (T —-T)+p.h (T  —T
cpf(;lﬁ:(l_gl)(_A]{)re(711 ,Cl)+2pl wf( w 12) p; f( c,l 1) (613)
dz Pr =P
d(C,/9, (C.,-C
G “ f):(l_gl)’”e(Tl 3C1)+2pcafg 6’12 ) (6.16)
dz P =P
En el canal central (p < p.)
d(pdT, /dp) J7,
- ef’cT'i‘Cprc aZ =(1—Sc)(—AH)re(71,,Cc) (61C)
o(C, /o
_D”MJ,GC(C—J‘):(I_Q)Q(TC,Q) (6.1d)
’ pop oz
en p = Pc;
aT,
T.=T., Ao =hy (T.,=T))
ap (6.1¢)
C.
CC:CLI -De,c apc :af(cc] CI)
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6.2.2.- Modelo S2D

Bajo las suposiciones descriptas precedentemente, la correspondiente

formulacion del modelo S2D resulta:

—ﬂe,.—a(p 1P o 9T _(1—g)(=at)r(C.,T) (6.2a)
T pop
AC/ S
p,dPoC1p)  NCIO) (4, ) (6.25)
pOp 0z
T aC
A, —=h (T, -T —=0 =p,/2 (6.2¢)
efap w( w ) ap en p pt/

A fin de alcanzar la maxima compatibilidad entre los parametros de ambos
modelos, la velocidad masica superficial global G y la porosidad ¢ para el modelo S2D

se evaluan a partir de los correspondientes pardmetros discriminados del modelo 2R2D:

G=[pG.+(p-£2)G ]/
e=ple+(p-p")a /0]

Con el mismo proposito, el valor del coeficiente de transferencia de calor en la
pared h,, del modelo 2SD se evaltio considerando el comportamiento del modelo 2R2D
bajo dos condiciones de referencia alternativas. La primera de ellas, que conduce a un
valor de h9, del coeficiente, se establece igualando el valor asintético del coeficiente
global de transferencia de calor de ambos modelos a temperatura T,, constante y sin
presencia de la reaccion quimica (esto significa adoptar un valor nulo de la velocidad de
generacion de calor Q = (—AH)r, = 0). Esta alternativa es la misma empleada en la
seccion 5.5 del capitulo 5 para comparar los parametros del modelo 2R2D con

correlaciones existentes para Nu,,. La segunda alternativa conducente al wvalor

identificado como h‘?l, del coeficiente, se define de una manera similar, pero con un
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valor uniforme de Q. Ambas formulaciones se resumen en el Apéndice 6.1 del presente

capitulo.

En la seccion siguiente resultard apropiado contar con valores promedio para
discutir las diferencias en el comportamiento de los modelos S2D y 2R2D. La
temperatura de mezclado de taza en el canal central y en toda la seccion transversal del

lecho se expresan como

Pe _
Modclo2rzp 2, Tpdp __PGT+(p-p2)GiT,
‘ p: piG
Py
Modelo S2D 2I Tpdp
i
P

Para las concentraciones de mezclado de taza, es valido realizar definiciones
similares.

Para resolver las formulaciones de los modelos 2R2D y S2D, se utilizé el
Método de Colocaciones Ortogonales (Villadsen y col., 1978), para llevar a cabo la
discretizaciéon de la coordenada radial, y el conjunto resultante de ecuaciones
algebraicas y diferenciales ordinarias se integré a lo largo de la direccion axial usando el
algoritmo STIFF3 modificado por Barreto y Mazza, 1989. Debe sefialarse que, para
todos los casos que se discutirdan en la seccion 6.4 de este capitulo, los resultados
obtenidos utilizando tres 0 mas puntos de colocacion fueron virtualmente coincidentes.
La programacion computacional para la resolucion numérica del problema se

implementd en la plataforma Compact Visual Fortran 6.0.

6.3.- Expresion cinética del sistema de reaccion seleccionado, condiciones

operativas y estimacion de los parametros para el analisis comparativo de modelos

La reaccion de sintesis de amoniaco
N, +3H, = 2NH, (6.3)
es moderadamente exotérmica (se utilizé un valor de (—AH) = 111.370]/mol en los

calculos), pero la velocidad de generacion de calor es elevada, debido a que los

reactivos N, y H, se alimentan casi estequiométricamente al lecho catalitico, incluyendo
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adicionalmente solo cantidades menores de otras especies, por ejemplo, una pequefia
fraccion de NH; existente en el reciclo de reactivos no reaccionados empleados en el
proceso industrial. En consecuencia, la elevacion adiabética de temperatura para la
conversion completa es de alrededor de 1000 K. Por ello, en algunas tecnologias, el
proceso se lleva a cabo en reactores cataliticos multitubulares, caso considerado para el

presente trabajo.

La expresion cinética empleada es la clasica expresion propuesta por Temkin y

Pyzhev, 1939 para catalizadores a base de Fe

1.5
r,[mol/ (m’s)|= f j Loz Prz e P (6.4)
Pnus P>
0.5
k{—nll(;l 3 }:8280 exp 10475 ;K mol atm ~ a:m =11.9x10" exp _ 23871
atm'~m’s T[K] m’s T[K]

En la ecuacion 6.4 f es el factor de actividad del catalizador, para el cual se
empled frecuentemente el valor f = 1, aunque otros valores fueron también usados y

seran informados en la ocasion.

A pesar de que los efectos térmicos asociados a la reaccion quimica pueden ser
considerables, los reactores de sintesis de amoniaco no son propensos a evolucionar
hacia condiciones operativas no controlables, debido a que la velocidad de la reaccion
inversa se incrementa fuertemente con el aumento de la temperatura. Ademas, como la
relaciéon molar N, / H, es casi estequiométrica en la alimentacion, la velocidad de la
reaccion directa disminuye rapidamente cuando la conversion aumenta. El orden
efectivo de la reaccion directa es superior a 2.5, si se tiene en cuenta el efecto de

-1 ., ., P . ., ., . y .
Pyy, ~. También se realiz6 un andlisis de la situacion de reaccion hipotéticamente

irreversible (a partir de la expresion de la ecuacion 6.4, considerando k' = 0).

La tabla 6.1 resume los valores de variables operativas, caracteristicas
geométricas y propiedades utilizados en las simulaciones. Las propiedades
termodinamicas se evaluaron en las condiciones de entrada del tubo y se consideraron
constantes a lo largo del mismo. Se analizaron también las resultados obtenidos con
valores de temperatura de entrada y de pared diferentes de 650 K, para lo cual los

valores de las propiedades termofisicas de la tabla 6.1 se mantuvieron invariables.
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Condiciones Operativas Propiedades Termo-fisicas ~ Dimensiones de tubo y pastilla
P [atm] = 300 s, [kg rn_3:| — 49.05 H [m] =3.00
T, [K] = 650 C, [J kg 'K ] — 3356 D, [m]=0.04
Glkgm?s™ [=0786  p [kem's!|= 2225107 D, [m]=0.008
(Re,= 283) A, [Wm K" ]=0.1858 (N =5)
(Pr=0.401)

Condiciones de entrada: Ty [K] = 650; N, [mol%] = 0.228; H, [mol%] = 0 .677; NH; [mol%] = 0.054

Tabla 6.1: Condiciones y propiedades empleadas para la simulacion del caso base.

La relacion de didmetro tubo a didmetro de particula en la tabla 6.1 (caso base)
es N = 5. Considerando que N es un pardmetro clave para comparar el comportamiento
de ambos modelos, las simulaciones se llevaron a cabo para dos valores adicionales de
la relacion de aspecto, N = 10,20. A tal fin, el didmetro de particula D, se redujo
mientras que D; se mantuvo en el valor reportado en la tabla 6.1. Sin embargo, al
realizar este cambio en el tamafio de particula, el nimero de Reynolds disminuiria a
Re, =70, un valor demasiado bajo para las condiciones de comparacion indicadas en
el comienzo de la seccion 6.2.1 y fuera del rango de las correlaciones presentadas en el
capitulo 5. Por lo tanto, las variaciones de N fueron también acompafiadas por dos
modificaciones adicionales en variables fundamentales. En primer lugar, se incrementd
el valor de la velocidad de flujo maésico, a fin de mantener el nivel del nimero de
Reynolds en Re, = 283. Resulto entonces, G[kg m™* s™'] = 0.786 (N/5). De esta
forma, el tiempo de residencia disminuye, causando que la temperatura y la conversion
resulten mucho menores que los valores correspondientes a N =5. Como ello
constituye una condicién inapropiada para evaluar los efectos de N, el factor de
actividad f en la ecuacion 6.4 también se incremento6 con el fin de mantener niveles de
temperatura similares. Para N = 5 el factor de actividad se fijo en el valor f = 1 y los

valores para N > 5 seran informados en la seccion 6.4.

Para evaluar los pardmetros estructurales del modelo 2R2D, se utilizé ny, = 1 de
acuerdo con Mariani y col., 2002, &, = 0.371 4+ 0.13/N (Mariani y col., 1998), y la
fraccion w se estim6 mediante la ecuacion 3.1 presentada en el capitulo 3. Para estimar

el valor de 4.5 se utilizo la correlacion de Bey y Eigemberger, 2001 y se empleé el
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mecanismo de "recorrido aleatorio" de Baron, 1952 para calcular el valor del coeficiente

D,:

ﬂef :E(cpr)Dp (6.52)
D.=(6/3)D, (6.5b)

Al usar las ecuaciones 6.5a y 6.5b para estimar los parametros del modelo 2R2D (4.

y D¢ c), se reemplazd G por el valor de G..

Se utilizaron las expresiones del capitulo 5 (ecuaciones 5.8, 5.9 y 5.10) para
calcular los coeficientes hs, hy,¢ y G;/G.. La analogia entre la transferencia de calor y
masa (ecuacion 6.6), se utilizé para calcular ay, mientras que h,, fue evaluado a partir

del procedimiento de ajuste que se explica en el Apéndice 6.1

ay=h[6;c, (6.6)

6.4.- Resultados numéricos y analisis comparativo

Los valores de los parametros térmicos de los modelos 2R2D y S2D para el caso
base y los dos valores adicionales de N se muestran en la tabla 6.2. Resulta conveniente
realizar una breve discusion sobre aspectos relevantes de los valores numéricos
resumidos en la tabla 6.2 antes de presentar y discutir los resultados de las simulaciones

de cada caso.

Modelo 2R2D Modelo S2D

N & £ G/G:  Aye hy By £ A hg he

5 0.507 0.401 1.43 1.83 133 401 0436 2.11 173 213
10 0.489 0388  1.47 1.94 225 897 0407 2.11 252 292
20 0.482 0.381 1.50 2.01 424 1942 0.391 2.11 420 484

Tabla 6.2: Parametros del modelo, [A,d=Wm™ K™%, [h]=Wm 2K~

La relacién h,,r/hg para los valores del modelo 2R2D en la tabla 6.2 varia en el
rango 3 < hy,s/hs < 4.5 debido a los diferentes valores de &; y & como consecuencia

de la modificacion del valor de N. Ese rango claramente revela que la resistencia
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térmica entre los canales es varias veces mayor que en la pared. La relacion h,,r/hf
decrece a altos Rey, pero puede comprobarse a partir de las correlaciones del capitulo 5
que, atn para Re, = 2000 , la relacion h,,¢/hf sigue siendo mayor que 1. Luego, es de
prever para los reactores de lecho fijo a escala comercial que la resistencia térmica entre
los canales sea por lo menos del orden, y frecuentemente mayor, que en la pared.

Los valores de los coeficientes ajustados del modelo S2D hY, y hg, son mas
cercanos a hy que a hy,r. Esta situacion es esperable de antemano, ya que las

resistencias térmicas 1/hs y 1/h,,¢ del modelo 2R2D operan en serie (canal de pared

mediante) y la primera es mucho mayor. Sin embargo, 1/h9, y (especialmente) 1/ h‘?v
son significativamente menores que 1/hf en el caso base de N = 5, a pesar que podria
haberse esperado cierta contribucion de la resistencia 1/h,,r. La extension finita (y
significativa para valores pequefios N) del canal de pared promueve los relativamente

importantes valores ajustados de hd, y h‘?v resulten mayores que los esperables en base al
concepto de suma de resistencias en serie. Este efecto es mas débil para N = 20 y hd, se
torna muy cercano a hy (tabla 6.2). Los correspondientes valores del nimero de Nusselt
muestran un efecto significativo de N, por ejemplo, Nul, = 7.5 para N =5 y Nul, =
4.5 para N = 20, aun cuando para las evaluaciones Re, y Pr se mantuvieron constantes.
Este efecto contrasta con las correlaciones de bibliografia analizadas en el capitulo 5, las
que o bien no presentan efecto alguno de N o bien solo un efecto marginal (Peters y col.,
1988 y Dixon y Labua, 1985). Por otro lado, las diferencias entre hd, y h‘?, son evidentes
en la tabla 6.2. En conjunto, estas observaciones enfatizan que la falta de significado
fisico preciso del parametro h,, del modelo S2D ocasiona que el valor "apropiado" del
mismo varie significativamente de acuerdo a la condicion operativa especifica para la

cual es evaluado.

Es relevante visualizar los perfiles radiales de temperatura de ambos modelos en
la condicion de ajuste del parametro h,,. En la figura 6.1 se representan los perfiles
estacionarios resultantes para el caso de generacion uniforme de calor Q =
1700 kW m™3 y T,, = 650 K para los modelos 2R2D y S2D, este ultimo con hg, =
213 W m~2 K~1 (tabla 6.2). De acuerdo con el criterio de ajuste, ambos perfiles en la
figura 6.1 presentan el mismo valor de T = 717.7 K y el mismo flujo sobre la pared

(qw = 2Q/p¢). A pesar de presentar el mismo valor de T, la variacion de la temperatura
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del fluido desde el eje a la pared es significativamente mayor para el modelo 2R2D que

para el modelo S2D.

Esto se debe principalmente a que el ajuste del modelo S2D traslada el efecto del
valor elevado de la resistencia térmica (1 / hf) entre los canales hacia la pared, y en
consecuencia genera un perfil radial mas suavizado de temperatura. La misma

conclusion cualitativa se alcanza cuando hY, se utiliza para el modelo S2D.

Si se considera que ocurre una reaccion catalitica exotérmica bajo los perfiles de
temperatura de la figura 6.1, la velocidad de reaccion promedio dependera de la forma
en que 7, depende de T. Si 027, /dT? > 0, como ocurre normalmente para una reaccion
irreversible, la mayor variacion de T alrededor de T causard que la velocidad de
reaccion promedio a partir del modelo 2R2D sea mayor que la resultante a partir del
modelo S2D. Puede esperarse, entonces, un maximo mas elevado de T a lo largo del
tubo (punto caliente). En cambio, las reacciones fuertemente reversibles, tales como la
reaccién de sintesis de amoniaco, pueden presentar 9%r,/dT? <0 en los rangos
practicos de temperatura y la temperatura en el punto caliente puede ser mayor para el

modelo S2D.

En relacién a las diferencias esperables entre los valores de T predichos por
ambos modelos en condiciones de reaccion quimica, pueden mencionarse otros efectos.
Por ejemplo, la mayor fraccion de solidos en la region central [(1 —¢g.) > (1 — &)]

tenderd a aumentar la diferencia discutida anteriormente.

Por otro lado, la concentracion de reactivos en el canal central del modelo 2R2D
serd menor que en la zona correspondiente del modelo S2D. Esto es debido a que el
tiempo de residencia a una distancia z en el canal central, z/(G_€.), resulta mayor que
en el canal de pared, z/(G,¢&,), y el intercambio de materia entre ambas zonas (que
promueve uniformidad de composicidon) se ve restringido por la resistencia localizada
en la frontera de los mismos (1 / af). Si bien este efecto juega un rol cualitativamente
opuesto a los descriptos anteriormente, es de esperar que no sea determinante para
establecer diferencias entre ambos modelos, ya que la resistencia (1 / af) resulta en la
practica suficientemente rapida para evitar perfiles de concentraciéon radiales

significativos.
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Figura 6.1 : Perfiles radiales estacionarios de temperatura a partir del modelo 2R2D (2R) y del modelo
S2D utilizando hS, (SQ), para O =1700 kWm™ y T, =650 K.

Los perfiles axiales de temperatura y de conversion de N, resultante del modelo
2R2D, correspondientes a valores promedios en el canal central (T, y X.), a valores
promedios de mezclado de taza en toda la seccion transversal (T y X), y en el canal de
pared (T; y x7), se presentan en la figura 6.2 para el caso base definido en la tabla 6.1.
Las posiciones axiales (puntos calientes) donde T, y T muestran valores maximos,
siempre son virtualmente coincidentes; por lo tanto no se hard ninguna distincion a
partir de ahora en este sentido. En el punto caliente, también surgen las diferencias
méximas entre las temperaturas (T, y T;) y las conversiones de N, (¥, y x;) en ambos
canales. Las diferencias (T, — T;) y en menor grado (X, — x;) alrededor del punto
caliente son muy significativas. La diferencia (X, — x;) responde a dos causas: los
diferentes valores de velocidad de fluido en los canales de pared y central, como se
discutiera previamente, y a la diferencia T, — T, . Esta tltima es mucho maés relevante

para la mayoria de las condiciones en este estudio.

La influencia de las variables del canal de pared T; y x; sobre los promedios T y
X son muy marcados para el caso de N = 5 en la figura 6.2. Esto no debe sorprender, si
se recuerda que la relacion entre el area de seccidn transversal del canal de pared y el
area total de seccion transversal es del 36% vy, teniendo en cuenta la relacion G,/G,

(tabla 6.2), las contribuciones de mezclado de taza del canal de pared aumentan hasta
casi 45%.
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Figura 6.2: Temperaturas axiales (a) y conversiones de N, (b) a partir del modelo 2R2D. 7,=T,,=650 K,
N=5, r, (ecuacion 6.4) con f=1.

También para el caso base (tabla 6.1), los perfiles de temperatura de T y x de

ambos modelos, 2R2D y S2D, se comparan en la figura 6.3. Los resultados del modelo

2R2D se identifican con el subindice "2R", los del modelo S2D con hY, (sin fuente de

generacion de calor, Q = 0) se identifican con "S0" y aquellos con h‘?v (Q, uniforme) se

identifican con "SQ".

En la figura 6.3a se puede apreciar que los valores del punto caliente de T
obtenidos a partir de ambos modelos, difieren significativamente. Las diferencias entre
los valores de los puntos calientes T, — Tsp y Top — Tso alcanzan, respectivamente,
alrededor de 20 y 35% , del aumento de la temperatura del modelo 2R2D AT,z = Top —
T,,. Por otra parte, las diferencias en la conversion de N, (figura 6.3b) comienzan a ser
significativas alrededor del punto caliente y mantienen niveles relevantes aun en la

salida del reactor (z* = 1).
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Figura 6.3: Perfiles de (a) T y (b) X predichos por los modelos 2R2D y S2D. T,=T,,=650 K, N=5, 7,
(ecuacion 6.4) con f=1.

Los perfiles radiales de temperatura en el punto caliente predicho para cada
modelo en la figura 6.3a se representan en la figura 6.4a. Los perfiles radiales de
conversion correspondientes se presentan en la figura 6.4b.

En la figura 6.4b se observan cambios moderados en la conversion obtenida a
partir del modelo 2R2D, debido principalmente a la resistencia a la transferencia de
masa entre los canales (1/ay), mientras que el modelo S2D arroja variaciones
despreciables. Estas observaciones son validas para todos los casos que se discuten en
esta seccion.

Los perfiles radiales de temperatura en la figura 6.4a muestran que las
temperaturas maximas en el eje (T%) predichas por los modelos resultan muy

diferentes. Esta caracteristica es importante, ya que T%* define el nivel térmico mas alto
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en el lecho y, por lo tanto, su prediccion acertada es fundamental para comprobar los
limites de temperatura admisibles. Por ejemplo, la diferencia T, — Tgy = 71.7K en la
figura 6.4a es muy significativa ya que representa el 50% de la elevacion de temperatura
en el eje predicha por el modelo 2R2D (Ty¢ — T,, = 142.5K).

Ya se ha discutido previamente en esta seccion, que puede esperarse que el signo
de 9%r,/0T? pueda determinar cual de los modelos generara la prediccion de mayor
valor de T a lo largo del tubo. En el caso ilustrado en las figuras 6.3 y 6.4, los campos
de temperatura y concentracion involucrados en el modelo S2D desde la entrada del
lecho hasta el punto caliente son tales que siempre se verifica 027,/0T? > 0. Casi
idéntica situacion se produce a partir de los resultados del modelo 2R2D, aunque al
aproximarse al punto caliente, el signo de d27,/dT? cambia a lo largo de la variable
radial (en la figura 6.4a 021, /0T? > 0 en el canal de la pared, pero 9%r,/9T? < 0 en
casi todo el canal central). Como resultado, el valor maximo de T es predicho por el
modelo 2R2D.

Este analisis sugiere que, si Ty = T, se eleva hasta un cierto valor, el maximo
valor de T se encontraré a partir del modelo S2D, ya que la aceleracion de la reaccion
inversa (véase la ecuacion 6.4) hara que el signo de 9%r,/0T? se torne negativo en una
etapa anterior durante la elevacion de temperatura a lo largo del lecho. En la figura 6.5,
se representan los perfiles axiales de temperatura y conversion para las mismas
condiciones que en la figura 6.3, pero con Ty, =T, = 700K. De acuerdo con las

expectativas, los valores mas altos de T en el punto caliente se obtienen a partir del

modelo S2D (ya sea, usando hd, o h‘?v). Incrementos adicionales de T, = T,, hasta
alrededor de 800K no modifican significativamente la magnitud ni el signo de las
diferencias entre modelos. Finalmente (T, = T,, > 850K), se alcanza rapidamente una
conversion de equilibrio muy baja cerca de la entrada del lecho. Se puede concluir que
una reaccion fuertemente reversible, como la que se trata aqui, modera el efecto de la
temperatura, y los fendmenos descriptos como "reactor fuera de control" o "reactor
encendido" apenas se pueden identificar. Como consecuencia, las diferencias entre los

modelos son también moderadas.
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Figura 6.4: Perfiles de temperatura radial (a) y conversion de N, (b) predichos por los modelos 2R2D y
S2D en el punto caliente. Ty =T7,,=650 K, N=5, r, (ecuacion. 6.4) con f=1.

Por lo tanto, es importante explorar diferencias entre modelos para el caso de
reacciones exotérmicas irreversibles, como son muy comunes en muchos otros reactores
multitubulares industriales (por ejemplo, oxidaciones parciales de hidrocarburos u oxi-
deshidrogenaciones). Para evitar el cambio en toda la plataforma de calculo, se
considerd, simplemente el mismo caso presentado en la seccion 6.3, pero despreciando
la velocidad de reaccion inversa en la ecuacion 6.4. Se mantuvieron los valores
utilizados de las propiedades (tabla 6.1) y de los parametros (tabla 6.2). Ademas, la
diferencia adiabatica de la temperatura usando (—AH) = 111.370]/mol y la energia
de activacion de la reaccion directa en la ecuacion 6.4 se ubican claramente en el rango

de las que corresponden, por ejemplo, para reacciones de oxidacion parcial.
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Figura 6.5: Perfiles de T (a) y X (b) predichos por los modelos 2R2D y S2D. T,=T7,,=700 K, N=5, r,
(ecuacion 6.4) con f=1.

Como el comportamiento de la restriccion 027, /0T? > 0 estd garantizado por la
irreversibilidad de la reaccion, la primera evaluacién con la reaccion irreversible es
verificar si a Ty =T,, = 700K el signo de las diferencias entre los valores de
temperatura en los puntos calientes Tog — T y T — Tso cambian con respecto al caso
reversible en la figura 6.5a. Para llevar a cabo este analisis, sin embargo, resulto
necesario disminuir el valor del factor de actividad f (véase la ecuacion 6.4); de lo
contrario, la reaccion irreversible hipotética se enciende (incluso por debajo del nivel
T, =T, = 700K) y la temperatura se eleva, consecuentemente, a niveles muy altos
(~1500K). El valor f = 0.4 conduce a valores maximos de T similares a los del caso
reversible en la figura 6.5a (alrededor de 800K). Los perfiles de T y X asi obtenidos se
muestran en las figuras 6.6. El modelo 2R2D predice efectivamente temperaturas mas
altas, y la magnitud de las diferencias con las predicciones del modelo S2D es

considerable. Los valores en los puntos calientes Tgp — Ty Yy ’I_‘SQ — T, Unicamente
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alcanzan el 50% del valor de T,z — T,, del modelo 2R2D. Las conversiones predichas
mediante ambos modelos también son significativamente diferentes: los valores del
modelo S2D son alrededor de 25% inferiores a los del modelo 2R2D en la salida del

lecho.
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Figura 6.6: Perfiles de (a) T y (b) X predichas por los modelos 2R2D y S2D . T,=T,,=700 K, N=5, r,
(ecuacion 6.4) con k=0 (caso irreversible) y /=0.4.

En la practica, la diferencia entre modelos parece ser gobernada por la capacidad
de predecir velocidades de reaccion promedio, que a su vez se han relacionado con
0%r,/0T?. La magnitud del efecto sera cuantificada con mayor propiedad, por el
producto adimensional (d%r,/dT?)(T —T,,)?/r,, con T —T,, evaluada en el punto
caliente y (021,/0T?)/r, en alguna posicién apropiada entre la entrada del lecho y el
punto caliente. Si T —T,, es lo suficientemente bajo, los modelos deberian predecir
elevaciones de temperaturas muy similares, si h,, se ha evaluado correctamente. Como

ejemplo, el mismo caso (irreversible) de la figura 6.6, pero con T, = T,, = 650K, da
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lugar a un maximo aumento de temperatura Tor —T,, =~ 18K y los valores

correspondientes del modelo S2D (ya sea con h, o h‘?l,) solo se diferencian en alrededor
de +1K. Otras condiciones que implican valores suficientemente bajos de T — T,,, estan
siempre acompafiadas por diferencias despreciables entre los modelos, evidenciando
que los valores de hd, o h‘?, elegidos para la comparacion son, en efecto, adecuados.

En este punto se discutira el efecto de modificar la relacion de aspecto N para el
caso base (figuras 6.2-6.4) y para el caso irreversible a Ty, = T, = 700K (figura 6.6).
Debe tenerse presente que los valores de los pardmetros corresponden a los incluidos en
la tabla 6.2. El factor de actividad catalitica f se modific6 para cada N a fin de mantener
el mismo valor de punto caliente T, que se produjo para N = 5. Los resultados de las
temperaturas promedio T y las temperaturas en el eje T en la posicion del punto
caliente y la conversion promedio X a la salida del lecho, se presentan en las tablas 6.3
(caso base, reversible) y 6.4 (caso irreversible). Para apreciar mejor la significacion de
las diferencias entre los modelos, las temperaturas promedio para los modelos S2D se

expresan mediante las relaciones siguientes:

_ T —T. — T, T,
R, % :100(Mj Ry, %= 100| =—% (6.62)
2R~ 1w T2R _Tw
y para las temperaturas del eje
ax _ ax Tax _TLIX
Rg;;%:loo(Tzi—TSOj RE% = 100] 2250 (6.6b)
TY2R _Tw 2R~ tw

Para el caso base (tabla 6.3), las diferencias significativas entre las temperaturas

predichas por los modelos se encuentran hasta N = 10, con valores del eje R{Z% y

Rg3 % siendo siempre mas importantes.

N f  Tp-T, Ry% Ry% T%-T, R&% Re%  xar%  (xar -X50)% (Xar - X50)%

5 1.0 76.4 18.6 33.6 1425 409 499 384 2.10 3.80
10 125 76.6 133 239 1328 259 33.1 354 2.06 3.49
20 1.68 765 3.1 11.9 137.8 10.7 16.0 326 0.75 1.86

Tabla 6.3: Temperaturas promedio y en el eje en la posicion del punto caliente y conversion media a la
salida. Relaciones Rgyy Rso definidas en las ecuaciones (6.6 a, 6.6 b). 7y=T,,=650 K, r,
(ecuacion 6.4).

Capitulo 6 Pagina | 6.19



Modelado de reactores de lecho fijo de baja relacién de aspecto asistido por Fluidodinamica Computacional (CFD)

Para N = 20, valor que constituye ya una relacién de aspecto elevada para los
reactores multitubulares industriales, las diferencias pueden considerarse casi
despreciables para fines practicos. Por otro lado, los valores de conversion de salida,
muestran bajas diferencias, ain para N = 5.

Cuando se suprime la reaccion inversa (tabla 6.4), los niveles térmicos predichos
por los modelos siguen siendo significativamente diferentes, incluso para N = 20. El
comportamiento de las conversiones de salida es marcadamente diferente del caso
reversible, con diferencias notables también para N = 20.

Los resultados presentados en esta seccion sugieren que las diferencias
intrinsecas en las descripciones térmicas de los modelos 2R2D y S2D se reflejaran en la

precision de sus predicciones para una variedad de casos practicos.

N A TZR_TW Eso% Eso% Tz -T, R % R, % Y28 % ()_czR-)_CSO)% (EZR-)_CSQ)%

w

5 040 1283 430 539 2532 612 671 532 12.6 14.6
10 0535 1282 317 409 2378 444 507 507 10.3 12.6
20 0.714 1285 188 28.8 2561 281 359 49.1 6.92 9.80

Tabla 6.4: Promedios y temperaturas de eje en el punto caliente y conversion media a la salida. Relacion
Rgy Rsp definida en las ecuaciones 6.6. T,=7,,=700 K, . (ecuacion 6.4) con k’=0 (caso
irreversible).

6.5.- Conclusiones del capitulo

Con el objetivo de evaluar las diferencias entre las descripciones proporcionadas
por el modelo 2R2D propuesto y el modelo 2SD, se analiz6 el comportamiento de un
reactor multitubular de lecho relleno catalitico destinado a la sintesis de amoniaco,
como caso base para las simulaciones. A fin de enfatizar la discriminacion entre las
resistencias térmicas 1/h,,r y 1/hf se supuso que los mecanismos de intercambio
radial de fluido predominan sobre la conduccion en el interior de las particulas y entre
las superficies solidas, situacion que en la practica puede asegurarse a valores
suficientemente altos de Re,,.

La capacidad de intercambio de calor global de ambos modelos se fija ajustando
el parametro h,, del modelo 2SD, utilizando dos criterios alternativos (Apéndice 6.1).

Los valores de h,, resultan relacionados con h¢ y h,, s pero no se les puede asignar un

significado fisico claro.
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La comparacion entre los modelos 2R2D y S2D se realizo bajo dos esquemas
cinéticos: la velocidad real de reaccion reversible para la sintesis de amoniaco (caso
reversible) y la velocidad de reaccion irreversible que resulta de ignorar la reaccion
inversa (caso irreversible). El ultimo se realizd para simular aplicaciones importantes
que implican reacciones irreversibles, tales como oxidaciones parciales de
hidrocarburos, y también para visualizar determinadas caracteristicas exhibidas por
reacciones quimicas limitadas severamente por el equilibrio quimico, tal como el caso
de la sintesis de amoniaco.

Las diferencias entre ambos modelos se han discutido principalmente en
términos de diferentes valores de temperaturas predichos en el punto caliente. El
analisis de las caracteristicas de ambos modelos y de los resultados numéricos permitio
concluir que la principal causa de las diferencias de temperatura es la elevada
resistencia térmica 1/hf entre los canales del modelo 2R2D. A un valor determinado de
la relacion de aspecto N, la magnitud de las diferencias esta determinada por el producto
(02%r,/0T*)(T — T,))?/r, donde T —T,, se evalia en la posicion del punto caliente
mediante, por ejemplo, el modelo 2R2D, y (327, /dT?)/r, se evalia en alguna posicion
apropiada entre la entrada del lecho y el punto caliente. Si el modelo 2R2D arrojard un
valor mas alto o mas bajo de la temperatura del punto caliente, ello estd definido por el
signo de 92%r,/dT?. La derivada segunda es siempre positiva para una reaccion
irreversible, y las temperaturas obtenidas a partir del modelo 2R2D son siempre mas
elevadas. Ademas, la elevada sensibilidad paramétrica y el fendmeno de "encendido"
que se manifiestan para reacciones irreversibles estdn asociados con valores
estrictamente positivos de 927, /dT?2. La comparacion numérica de los modelos 2R2D y
S2D para el caso irreversible mostro que las temperaturas promedios y en el eje en el
punto caliente, resultan significativas bajo condiciones operativas razonables (lejos del
"encendido" del reactor) y se incrementa mondtonamente a medida que se elevan las
temperaturas de referencia Ty, = T,,, hasta alcanzar el encendido del reactor. Las
conversiones finales también difieren significativamente. Las diferencias entre los
modelos siguen siendo considerables en el rango de relacion de aspecto 5 < N < 10,y
decrecen significativamente so6lo cuando N = 20.

El comportamiento del caso reversible (analizado con la velocidad de reaccion
para la sintesis de amoniaco original) es bastante diferente. El signo de las diferencias

entre las temperaturas predichas en el punto caliente por ambos modelos cambia cuando
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las temperaturas de referencia T, = T,, alcanzan algin valor especifico, como
consecuencia del cambio en el signo d%7,/dT?. Incrementos posteriores en Ty = T,, no
modifican demasiado la magnitud de las diferencias entre los modelos. Aunque en el
caso reversible la elevacion de la temperatura por encima de T, = T,,, es moderada, para
N =5 aln se encuentran diferencias significativas entre ambos modelos en los valores
de temperatura promedio y en el eje, en la posicion del punto caliente. Sin embargo, el
efecto de N es mas fuerte que en el caso irreversible : para N = 10, las diferencias entre

los modelos decrecen significativamente y casi desaparecen para el valor de N = 20.
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Apéndice 6.1: Evaluacion del coeficiente de transferencia de calor en la pared para
el modelo S2D

Bajo las condiciones de comparacion entre los modelos 2R2D y S2D en la
seccion 6.2 del capitulo 6, se recuerda que para el primer modelo su formulacion esté
dada por las ecuaciones 6.1a-6.1e para y por las ecuaciones 6.2a-6.2¢ para el segundo.

Si se ignora la ocurrencia de una reaccién quimica (Q = (—AH)r, = 0) en las
ecuaciones 6.la, 6.1c y en la ecuacion 6.2a, la corriente de fluido en el lecho
intercambia calor, simplemente, con la pared que se supone que se encuentra a una
temperatura uniforme T,,. En tales condiciones, la solucion de las ecuaciones 6.2a y
6.2c para el modelo S2D puede expresarse mediante una conocida serie, que para un
perfil de entrada de temperatura radial uniforme (T = T, en z = 0) se puede escribir en

términos de la temperatura promedio en la seccidn transversal T como

T(Z)‘Tw_:43izi exP[_Mef b Z/(chf D’z)] (A6.1)
T, -T, B;(Bii+5])

donde Bi,, = D;h,,/ (ZAe f) es el nimero de Biot y f5,, es el enésimo autovalor positivo

definido por la raiz de la expresion
Biw‘]()(ﬁn):ﬁn Jl(ﬁn) (A62)
Jo ¥ J1 son las funciones de Bessel de orden cero y de primer orden, respectivamente.

Para posiciones axiales suficientemente alejadas de la entrada del reactor,
unicamente el término correspondiente al menor autovalor f; en la ecuacion A6.1

resulta significativo.

T(z)-T, 57 eXP[—Mef B, Z/(chf th)} (A6.3)
T, -T, Y B: (Bi+B;)

Para describir la evolucién de la temperatura media T puede aplicarse la

ecuaciéon de conservacion de calor global en una longitud diferencial nD,q, dz =
(1/4)(=D3)G Cp fd'I_". Por definicion, el coeficiente global de transferencia de calor hy

se define a partir de q,, = hy(T,, — T). Reemplazando q,, resulta:

p D GCy dT (A6.4)
T
4 TT ds
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Si la expresion A6.3 se utiliza para evaluar T y dT/dz, se obtiene la siguiente
expresion para hp
2
=y B (A6.5)
g Dt

El criterio empleado para definir el coeficiente de transferencia de calor de pared
h,, del modelo S2D puede expresarse ahora exigiendo que el modelo S2D exhiba la
misma velocidad de transferencia de calor que el modelo 2R2D a valores elevados de z.
De manera equivalente, se requiere el mismo valor de hr (ecuacion A6.5) para ambos
modelos. Para completar la formulacion de este criterio, resulta necesario la expresion
de hy para el modelo 2R2D. La solucién en serie de las ecuaciones 6.1a, 6.1c y 6.1e ha
sido dada por Mariani y col., 2003. La expresion- equivalente a A6.3- para elevados

valores de z puede escribirse como

T _Tw
% =T, exp[—4/1€ﬁc s z/(Gccprf)] (A6.6)

donde I'; es una constante, irrelevante para el presente proposito, D, = Dy — Dy, y iy €s
el menor autovalor, que satisface la relacion:

) Dh,, G,(N-1)° D, +Dh, , G (N-1)
BlfJo(ﬂl)(ﬂf- 2 5l )J=ﬂz~]1(ﬂ1)[ﬂf- 2 s O )J(A“)

A, G(@2N-1) A. GQN-1)

donde Bif = D hs/ (ZAef,C). Evaluando h; de la ecuacion A6.4 y utilizando la ecuacion
A6.6 para evaluar T y dT /dz

2 2
_, M GNT (A6.8)
7D, G.(N-1)’

T

Finalmente, igualando las ecuaciones A6.5 y A6.8

N-DB Y A G (A6.9)
Nll'll /,i’ef Gc

La ecuacion A6.9 debe satisfacerse ajustando el valor del pardmetro h,, del

modelo S2D, valor que se denota hY,.

El segundo criterio mencionado en la seccion 6.2 considera una velocidad de
generacion de calor uniforme Q (por unidad de volumen de catalizador). En las

ecuaciones de conservacion de calor de los modelos, las ecuaciones 6.1a, 6.1c y 6.2a,
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Q = (—AH)r,. A T,, constante y valores suficientemente elevados de z, se desarrolla un
perfil estacionario de temperatura, que permite transferir toda la cantidad de calor
generado hacia la pared. La ecuacion 6.1c (con dT./0z = 0) se puede integrar
facilmente y la cantidad de calor transferido en la frontera p = p, se evalud, entonces,

como
22p.h (Te=T,,) = 72 0(1-¢,) (A6.10)
donde h. = 44./p. La condicién de contorno térmica en la ecuacion 6.1e se expresa
como
27p.h, (T, ~T) = w020 (1-¢,) (A6.11)

La ecuacion de conservacion de energia en el canal de la pared (ecuacion 6.1a),

con dT;/dz = 0, se convierte en
27p.h, (T,-T,) = 270,k (T, ~T,)+7(p; —p2)0(1-¢,)  (A6.12)
El coeficiente global de transferencia de calor hy se define a partir de
27p,h, (T—Tw) =70} Q(1-¢) (A6.13)

De las ecuaciones A6.10-A6.13 y con las definiciones de G, € y T dadas en la

3
P w2 (ch(l‘gc]h ([, (A6.14)
Ty p, )G\ 1-e )™ h

Siguiendo, ahora, para el modelo S2D (formulado en las ecuaciones 6.2a-6.2c)

seccion 6.2

consideraciones similares a las del modelo 2R2D y usando la definiciéon A6.13, se

desprende que

h
ho=—w h=84,/D (A6.15)
" 4 h, /h v /D

Igualando h; a partir de las ecuaciones A6.14 y A6.15, puede evaluarse h,,

(denotado h‘?, ) mediante

po— My (A6.16)
"1+ —h, h

De la ecuacion A6.13 se concluye que, por la igualacion de hr , el valor

estacionario T también resulta el mismo en ambos modelos.
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CAPITULO 7

APLICACION DE CFD AL ANALISIS DE LECHOS RELLENOS AL AZAR

7.1.- Introduccion

Cuando un recipiente cilindrico se carga con particulas solidas conformando un
lecho fijo, la posicion relativa de las mismas genera diferentes empaquetamientos en los
cuales se observa un orden apreciable en las cercanias de la pared del recipiente que va

disminuyendo al avanzar radialmente hacia el centro.

El auge actual de la simulacién rigurosa mediante una herramienta de gran
potencial como la CFD, trae aparejada la necesidad de definir precisamente la posicion
espacial de todas las particulas. En un caso general, un conjunto de sélidos se dispone

en el recipiente en forma aleatoria, conformando un "arreglo espacial de relleno al azar".

La distribucion de las particulas en empaquetamientos al azar es irregular en las
tres coordenadas espaciales, por lo que resulta necesario llevar a cabo experiencias y
desarrollar algoritmos (herramientas computacionales) que permitan generar
sistematicamente empaques aleatorios de particulas y predecir las posiciones de las

mismas. En la seccion 7.2 se realiza una descripcion de estos procedimientos.

Para las simulaciones por CFD, un analisis del esquema geométrico a utilizar es
fundamental. La geometria del caso en estudio se define en la seccion 7.3
conjuntamente con las propiedades geométricas necesarias para representar un lecho fijo

con baja relacion de aspecto y relleno al azar.

Otro etapa importante que tiene un gran impacto en la estabilidad y precision de
la solucion en las simulaciones por CFD, es la calidad y densidad de la malla. En la
seccion 7.4 se describen las consideraciones indispensables para la generacion de la

malla de calculo, y el proceso de validacion de las mismas.

El capitulo finaliza con la enumeracion de los aspectos mas relevantes para el
modelado por CFD, que permiten obtener resultados precisos y adecuados para la celda

de célculo de lechos rellenos de baja relacion de aspecto.
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7.2.- Procedimientos para generar empaques aleatorios

En la literatura especifica se han reportado diferentes alternativas de base
analitica, numérica y/o experimental, que permiten generar empaques aleatorios,

algunas de las cuales se describen a continuacion.
Enfoque Teorico

Los enfoques teoricos utilizan ecuaciones analiticas y métodos estadisticos para
obtener informacion sobre la estructura del empaquetamiento. Debido a la complejidad
de la geometria de un arreglo aleatorio, los datos que se obtienen a partir de

procedimientos puramente tedricos es limitada (Mueller, 1997).
Técnicas Experimentales

Existen diferentes técnicas experimentales, que han sido utilizadas durante las
ultimas décadas, que pueden dividirse en dos grandes grupos: destructivas y no
destructivas. La mayor parte de los primeros esfuerzos reportados en la bibliografia,
tuvo como finalidad realizar la evaluacion de la porosidad, derivando en expresiones
empiricas para la prediccion del valor global de porosidad del lecho y la determinacion
de perfiles radiales de porosidad (Mariani y col., 1998; Klerk, 2003). Las propiedades
del lecho, tales como porosidad global, perfiles radiales y axiales de porosidad,
distribucion de los puntos de contacto, distribucion de centros de particulas y perfiles de
superficie expuesta, poseen valores que dependen de las posicion de las particulas,
definida a partir de las coordenadas de los centros de las particulas (Mariani y col.,

2002), que constituyen una informacion bésica sobre el lecho.

Para obtener la informacion referida en el parrafo precedente, se pueden aplicar
diferentes técnicas, de las denominadas no-destructivas. Ellas permiten la generacion de
imagenes o esquemas digitalizados 3D del empaquetamiento, de las cuales se obtiene la
informacion que permite reproducir el posicionamiento de las particulas que conforman

el relleno del lecho fijo.

En primer lugar, puede mencionarse la técnica de rayos X. Uno de los primeros
reportes de aplicacion de esta técnica al estudio de lechos de particulas correspondi6 al
trabajo de Mueller, 1992. Esta técnica permite identificar la posicion de cada particula

en el relleno, a partir de una micro esfera de acero colocada en el centro de cada esfera
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de la empaquetadura, las cuales deben ser transparentes a los rayos X, para poder

detectar lo posicion de la micro esfera por irradiacion.

Otras técnicas que se pueden mencionar son: Tomografia Computada de Rayos
X (Toye y col., 1998; Irazoqui y col., 2004; Suzuki y col., 2008), Tomografia
Computada de Rayos Gamma (Wang y col., 2001), Imégenes por resonancia magnética,

entre otros.

Las técnicas basadas en tomografias computadas (CT) permiten, por ejemplo,
analizar estructuras densas dentro de arreglos conformados por particulas
monodispersas suministrando una serie de imagenes que representan las secciones
transversales de la estructura analizada. Cada elemento (pixel) en las imagenes puede
ser considerado como un prisma rectangular tridimensional con dimensiones dadas por
la resolucion del escaneo en cada una de las direcciones de coordenadas. La intensidad
del elemento (pixel) se relaciona con la densidad del material en el punto tridimensional
de analisis, lo que permite obtener las coordenadas tridimensionales del centro de cada

particula (Wensrich, 2012).
Técnicas Numéricas

En lo que respecta a los métodos numéricos se describiran someramente las
técnicas utilizadas para construir y reproducir configuraciones de relleno irregular de

esferas en un lecho fijo para cualquier relacion de aspecto.

Un aspecto de gran importancia a tener en cuenta, consiste en definir si la
técnica que se emplea en los algoritmos 3D se considera el eventual solapamiento entre
esferas. Sobre esta base el procedimiento se denominara Soft Spheres Algorithm
(algoritmos de esferas blandas, considerando el solapamiento entre esferas) o Hard
Spheres Algorithm (algoritmos de esferas duras, donde no se admite el solapamiento

entre esferas).

Uno de los métodos numéricos mas utilizados es el algoritmo conocido como
Deposicion Balistica (Atmakidis y Keing, 2009), el cual se basa en una técnica que
consta de dos etapas: la primera es el llenado del lecho, que consiste en colocar
aleatoriamente particulas en forma de lluvia, generando un arreglo aleatorio y luego una

etapa de compresion.
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Otras alternativas que merecen ser mencionadas, son los métodos de Monte-

Carlo y de Elementos Discretos (DEM).

El método de Monte-Carlo se basa en el algoritmo de Deposicion Balistica con
modificaciones en la formulacion de las técnicas que se emplean en la generacion de las
etapas necesarias para obtener arreglos aleatorios. Una gran ventaja al aplicar esta
aproximacion reside en que requiere un tiempo de calculo significativamente inferior y

posee mayor simplicidad para generar un arreglo al azar con esferas que no se solapan.

A diferencia del método de Monte-Carlo , el DEM utiliza un esquema numérico
explicito que simula el comportamiento dindmico y estatico de conjuntos de particulas
basado en la mecénica de contacto, considerando el solapamiento de las esferas

(Cundall y Strack, 1979; Bai y col., 2009).

Los métodos basados en simulacion computacional son preferibles a los métodos
experimentales debido a los elevados tiempos y recursos que estos ultimos demandan.
Se observa también que, luego de aplicar algoritmos numéricos, los arreglos espaciales
aleatorios de particulas se reproducen de manera satisfactoria, lo que demuestra la
conveniencia de esta metodologia. Esto puede verificarse confrontando valores de
propiedades relevantes de lecho, tales como la porosidad global o su distribucion radial,

con los correspondientes valores experimentales.

Los resultados de algunos procedimientos numéricos revelan diferencias no
despreciables en los valores de porosidad global, debido a que los lechos resultan menos
compactos como consecuencia de la metodologia aplicada en la formulacion de las

etapas que constituyen los modelos numéricos.

Para determinar la informacion estructural del lecho que luego sera simulado
aplicando la técnica de CFD, en este trabajo se utiliza una metodologia basada en el
algoritmo numérico propuesto por Salvat y col., 2005. Este algoritmo fue desarrollado
para proporcionar valores de porosidad muy similares a los de los lechos reales con un

importante grado de compactacion.

7.2.1.- Algoritmo propuesto por Salvaty col., 2005

Salvat y col., 2005 desarrollaron un algoritmo para simular en forma realista la

estructura de un reactor de lecho fijo relleno con particulas esféricas de un inico tamafo
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contenidas en un recipiente cilindrico. Los autores propusieron un esquema de
caracterizacion cuyas consideraciones fundamentales se describen en los parrafos

siguientes.

El algoritmo se basa en el enfoque de esferas blandas, y establece un equilibrio

de fuerzas en cada esfera. Para su formulacion, se consideran las siguientes hipotesis:

esferas de un tnico tamafio (mono-esferas)

e se considera el campo gravitatorio

e seignoran las fuerzas de friccion

¢ Jas esferas como asi también la pared lateral se suponen deformables

¢ la base del recipiente es rigido

e las fuerzas de contacto entre esferas y entre las esferas y la pared se

calculan a partir de la teoria de la elasticidad

Luego de determinar la relacion de aspecto del lecho a simular, como asi
también el numero de particulas N,, el algoritmo conduce a definir un conjunto de
posiciones para todas las particulas que conforman el arreglo aleatorio , para lo cual se
verifica que la sumatoria de las fuerzas que actuan sobre cada una de las esferas sea

aproximadamente igual a cero.

Continuando con el esquema propuesto, se describe la estructura del algoritmo
que comprende una secuencia de cuatro etapas; generacion, etapa inicial, intermedia y
final. En la etapa de generacion se necesita definir una distribucion inicial aleatoria de
las particulas, mientras que las otras tres etapas se caracterizan por un efecto especifico
sobre la estructura del relleno (expansion, compactacion, equilibrio de fuerzas). Esta
divisién en etapas, en cierta manera arbitraria, tiene como objetivo asegurar que el
algoritmo sea lo suficientemente robusto y que la convergencia sea rapida. En la figura
7.1 se puede observar la estructura que adopta el empaquetamiento en cada una de las
etapas, para (Dt/ Dp) = 5, 500 particulas y porosidades 0.47 y 0.433 (inicial y final

respectivamente).
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(a) (b) (c) (d)

Figura 7.1: Secuencia de la estructura del lecho relleno N=35. (a) Generacion, (b) Etapa inicial, (c) Etapa
intermedia, (d) Etapa Final (Salvat y col., 2005).

Finalmente se genera un lecho compacto que permite obtener la ubicacion exacta
de cada particula que conforma el arreglo irregular. Mediante la evaluacion de
propiedades globales y locales (por ejemplo, la porosidad) y su confrontacion con
resultados experimentales se puede apreciar la calidad de los resultados obtenidos al

aplicar el algoritmo.

7.3.-Definicion de la geometria en estudio

En esta seccion se describe la geometria adoptada para representar un lecho
relleno al azar con relacion de aspecto N = 5, conformado por particulas esféricas de un
unico tamafio, contenidas en un tubo de seccion circular. Sabiendo que el esquema
geométrico es una de las etapas criticas para la utilizacion de la CFD como herramienta
de simulacion, la construccion del mismo requiere la mayor aproximacion posible a la

realidad.

La aplicacion del algoritmo requiere la definicion de ciertos criterios. En primer
lugar solo una pequena fraccion del lecho relleno puede incluirse en el estudio, de

manera tal de resultar compatible con los recursos computacionales disponibles para la
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resolucion del problema por CFD. Simultaneamente, dicha fraccion debe representar las
propiedades promedio del lecho completo. El pardmetro utilizado para elegir dicha
seccion de lecho es el valor de la porosidad el cual serd lo mas cercano al valor de
porosidad que corresponde a todo el lecho (Bai y col., 2009). Una préctica recomendada
consiste en seleccionar la posicion del segmento que tenga una desviaciéon minima con

respecto a la porosidad de todo el lecho relleno.

En funcién de lo descripto, y teniendo en cuenta que el lecho simulado que se
estudiara esta conformado por 1500 esferas, la porcion seleccionada del mismo contiene
204 esferas, que alcanzan a cubrir, aproximadamente, 10 veces el didmetro de las
esferas. En la seccion seleccionada, el valor de la porosidad es representativo de la

porosidad real del lecho, con una desviacion menor al 1 %.

Por ultimo, aunque no menos importante, se debe consignar la necesidad de
modificar las regiones de contacto entre s6lidos, ya sea entre las particulas mismas o las
particulas y la pared del tubo. Debido a la geometria de los filetes de fluido alrededor de
los puntos de contacto, su discretizacion en elementos no resulta eficiente y con
frecuencia causan problemas de convergencia en las simulaciones. En los ultimos afios
se han estudiado diferentes alternativas para tratar dichas areas de contacto,
comunmente denominadas puntos de contacto, basandose en distintas metodologias que

cuentan con ventajas y desventajas, que deben ser ponderadas en cada caso particular.

Todas las alternativas para modificar geométricamente las regiones de contacto
que se discutiran en los siguientes parrafos, ocasionan una severa dificultad para evaluar
la transferencia de calor por conduccion pastilla-pastilla o pastilla - pared, puesto que la
misma estd fuertemente condicionada por la resistencia térmica que ejerce el gas
alrededor de los puntos de contacto y en consecuencia por la geometria real. De esta
forma, cualquier distorsion introducida modificard seriamente la magnitud de los
intercambios térmicos mencionados. En el presente trabajo se ignoran estas
contribuciones, por lo que no sera necesario contemplar esa deficiencia o las

correcciones necesarias para evitarla.
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7.3.1.-Tratamiento de los puntos de contacto

En esta seccion se detallan las cuatro técnicas reportadas en la bibliografia para
resolver el problema de los puntos de contacto, requerimiento previo a la discretizacion
de la geometria en elementos. Cuando se genera la malla de célculo, los elementos en la
region de contacto entre superficies solidas resultan extremadamente asimétricos,
conduciendo a la obtencion de mallas de muy baja calidad y, consecuentemente, a
problemas de convergencia durante las simulaciones. Para evitar estos inconvenientes,
es necesario introducir modificaciones de caracter geométrico sobre las particulas
esféricas, lo cual puede llevarse a cabo con un enfoque global o local. A tal efecto se
consideraron cuatro enfoques: dos globales y dos locales analizados por Dixon y col.,

2013 en su trabajo de revision.

Enfoque global

a) Reducir ligeramente el tamaiio de las particulas (Gaps)

Calis y col., 2001 y Nijemesland y Dixon, 2001 demostraron la necesidad de
introducir una brecha (gap) en el punto de contacto entre las particulas y entre las
particulas y la pared del tubo (figura 7.2a), asegurando de esta manera la convergencia
de las simulaciones. A tal efecto, los autores disminuyeron al 99 % el tamafio original
de las particulas, sin modificar las posiciones espaciales de las mismas, dado que el gap
generado entre los sélidos es tan pequefio que no afecta el patréon de flujo.

Teniendo en cuenta que el volumen de la particula es proporcional a su didmetro
al cubo, una reduccion en el tamano de particula, da lugar a cambios significativos en la
fraccion soélida, lo que influye directamente en la porosidad del lecho. La desviacion de
la porosidad es linealmente proporcional a la reduccion del didmetro de la particula: por
ejemplo, una reduccion del 1% implicard que la porosidad del empaquetamiento
aumente aproximadamente un 4.4% para valores usuales de porosidad (alrededor de
0.4), afectando notablemente la caida de presion a través del lecho (debido a la fuerte
dependencia de la misma con la porosidad), cuyo estimacion sera inferior a alrededor de
15% del valor real (dependiendo del régimen fluido-dindmico). Tal nivel de error no es
justificable para evaluaciones rigurosas como las que se esperan al aplicar la técnica

CFD. Seria necesario entonces, una reduccion del tamafio de particula
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considerablemente inferior al 1%, pero de esta manera se produciria un aumento

significativo, del tiempo y recursos requeridos para el procesamiento computacional.
b) Aumentar ligeramente el tamafo de las particulas

Guardo y col., 2006 propusieron incluir los puntos de contacto reales en la
geometria, generando la superposicion de las esferas (overlap) (figura 7.2b), para lo
cual es necesario incrementar en un 0.5% el didmetro de las mismas y producir un
solapamiento en los lugares donde se encuentran las regiones de contacto esfera-esfera y
esfera-pared. Este enfoque conduce a disminuir la porosidad del lecho, por lo que
introduce variaciones de signo contrario al método anterior cuando se evalua la caida de

presion.
Enfoque Local
¢) Generar pequeiios puentes cilindricos entre particulas

Ookawara y col., 2007 y Kuroki y col., 2007 consideraron modificaciones
locales al modelo geométrico, insertando un pequeno puente cilindrico alrededor de los
puntos de contacto (figura 7.2c¢), entre las particulas que se encuentren en contacto o a
una distancia por debajo de un valor predefinido, eliminando los puntos de contacto y

aumentan localmente el tamafio de las particulas.

En la bibliografia se reporta que, en estudios numéricos pertinentes se pudo
demostrar que las propiedades de flujo macroscopico, tales como la caida de presion, no
fueron influenciadas por la adicion de los pequefios cilindros mencionados. Por ejemplo
Dixon y col., 2013 reportaron un error menor que 0.3% en la porosidad al aplicar este

enfoque, lo que corresponde a un error en la caida de presion inferior al 1 % .

d) Aplanar las esferas localmente en la proximidad de los puntos de contacto
(Caps)

El método de aplanamiento de las particulas fue formulado por Eppinger y col.,

2011 (figura 7.2d), en contraposicion a la metodologia que se describid en el apartado

precedente. El mismo consiste en aplanar las particulas en los puntos de contacto

particula-particula y particula-pared, resultando en una disminucion local en el tamaio

de la particula. Si la distancia entre dos superficies solidas cae por debajo de un valor

predeterminado o estan en contacto, se produce un aplanamiento (rebanado) local en la

proximidad de los puntos de contacto, lo que genera un pequeiio espacio entre las
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superficies. Con este enfoque los caps removidos de las esferas no influyen
significativamente sobre la porosidad y consecuentemente sobre la caida de presion del
lecho, por lo que no sera necesario una correccion posterior (Eppinger y col., 2011). Se
han reportado desviaciones inferiores al 0.05% en la porosidad global del lecho lo que

conlleva a un error insignificante de la caida de presion.

a) J— e— b)

Figura 7.2: Esquematizacion del tratamiento de los puntos de contacto. a) disminucién b) aumento c)
puentes d) rebanado.

7.3.2.-Metodologia para aplicar el procedimiento de Eppinger y col., 2011 y
evaluacion de resultados

El procedimiento de Eppinger y col., 2011 resulta especialmente interesante,
debido a las pequefias desviaciones que causa sobre la porosidad. Los autores
emplearon diferentes programas computacionales para la creacion de caps. En este
trabajo, al no disponer de dichas herramientas computacionales, se desarrollo
especificamente una modalidad aniloga, mediante la opcién de pre-procesamiento
DesignModeler, que permite obtener las esferas localmente aplanadas. No obstante, la
metodologia debe aplicarse individualmente sobre cada uno de los puntos de contacto.
Ello implica, para el caso de la porcion de lecho con N=5 y 204 esferas que se desea
simular, el tratamiento de alrededor de 600 puntos de contacto, situacion que demanda
un extenso tiempo de trabajo. Frente a esta circunstancia, para comprobar las ventajas

del procedimiento de Eppinger y col., 2011, se opto por llevar a cabo un andlisis sobre
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un lecho test con cantidad de particulas y relacion de aspecto menores que las del caso
en estudio. Particularmente, se selecciond un lecho con relacion de aspecto N=2 con un
arreglo regular de pastillas (figura 7.3a). Cabe mencionar que tal configuracion se
alcanza en la practica si el lecho se carga lentamente y acompafiado con ligeras
vibraciones. De esta forma, solo 2 pastillas enteras y 4 mitades bastaron para realizar las
evaluaciones. Debe destacarse, que la aplicacién de un esquema particular del concepto
de fronteras periddicas (seccion 4.2.4.2 del capitulo 4 ), permitié reducir sensiblemente

el tamafio de la geometria (véase figura 7.3b).

En primer lugar, se realizd la construccion de la geometria empleando como
herramienta la interfase de pre-procesamiento DesignModeler disponible en el sofware
ANSYS 14.5, a partir de la cual es posible la definicion de la geometria en la regién de

interés (dominio computacional) que permite dibujar la celda de céalculo utilizando el

disefio asistido por computadora.

b)

N
b

o X

Figura 7.3: a) Configuracion para un lecho fijo con relacién de aspecto N=2 , b) Porcion del arreglo
periddico utilizado el estudio de la geometria.

Posteriormente se determind la cantidad de puntos de contacto entre particula-
particula y particula-pared, resultando 11 y 6 respectivamente. Para el tratamiento de
dichos puntos, se utilizaron dos enfoques: enfoque global gaps, reduciendo 1% el
tamafio de las particulas (figura 7.4a) y enfoque local caps, aplanando las esferas con
contacto con un espesor establecido (figura 7.4b). Con respecto al ultimo enfoque, en
bibliografia se recomienda que la distancia minima entre dos superficies se ajuste a

valores comprendidos en el intervalo (0.004D, - 0.012D,) (Eppinger y col., 2011),
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mientras que Dixon y col., 2013 sugieren el intervalo (0.005D, - 0.012D,) . En este

trabajo se adopto el valor 0.02D,,.
Metodologia para la construccion de caps

Desde el punto de vista geométrico, los caps consisten en espacios volumétricos
cilindricos de so6lido que posteriormente seran removidos del dominio, como
consecuencia de la aplicacion de la metodologia basada en el enfoque local para el
tratamiento de puntos de contacto.

Para la construccion de un cap el primer paso consiste en determinar los puntos
de contacto donde las particulas se encuentran en contacto entre si, para lo cual se
calcula la distancia entre los centros de las esferas correspondientes. Luego se determina
si resulta necesario realizar el aplanamiento local: si la distancia calculada es menor que
la cota establecida por el intervalo definido (0.02D,), existiran caps que deben ser
removidos. En lo que respecta a las particulas que se encuentran en contacto con la
pared, se establece un canal de fluido libre de superficies de un espesor equivalente a
0.02D,, desde la pared hacia el centro del arreglo. De esta manera, todos los puntos de
contacto que se encuentran en ese espacio deben ser localmente aplanados.

El segundo paso consiste en efectivizar la construccion de un cap. A tal fin, una
vez que se ha identificado el punto de contacto entre las superficies analizadas, se
construye un plano vertical que debe contener a dicho punto. Posteriormente, en ese
plano se grafica un circulo cuyo centro coincida con el punto real de contacto. A partir

de la posicion mencionada, se representa un cilindro de altura total 0.02D,,, simétrico
desde el punto de contacto (contemplando una distancia de 0.01D,, hacia cada lado del

punto). Finalmente, se remueve el cilindro, generando asi el espesor de la brecha (cap).

Figura 7.4: a) Enfoque global reduccion 1% tamafio de particula , b) Enfoque local aplanamiento local de
las particulas espesor de la brecha 0.02D,,.
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El efecto de las modificaciones realizadas en las regiones de puntos de contacto
debe ser evaluado a partir del célculo de la porosidad global en cada uno de los
dominios generados, utilizando los enfoques global y local, respectivamente y
compararlo con los valores originales, antes de introducir las modificaciones. En la tabla
7.1 se puede observar que los cambios en la fraccion de huecos causados por el
procedimiento local (caps) son significativamente menores que los obtenidos por el
enfoque global, resultando, en este caso, una desviacion total de la porosidad del 0.47 %

el error correspondiente al enfoque global fue del 2.6 %).
( p que g )

N N, P € geométrica € gap € cap

2 6 0.528 0.542 0.531

Tabla 7.1: Comparacion de valores de porosidad del lecho N=2.

El analisis precedente, permite seleccionar el método local (caps) como el mas
adecuado para el tratamiento de las superficies de contacto en la porcion de la geometria

con relleno al azar a simular.

7.3.3.-Construccion de la geometria en el dominio de calculo para el caso de

estudio con N=5

En la figura 7.5a se puede observar el segmento de lecho empleado para el caso
simulado con N=5, consistente en 204 pastillas esféricas de D,= 0.02 m empacadas en
un lecho con D,= 0.1 m. La altura correspondiente del lecho fue de 0.204 m

(aproximadamente 10D,).

Analogamente a lo explicado en la seccion 7.3.2, en este caso, el procedimiento
de Eppinger y col., 2011 para el tratamiento de los puntos de contacto fue aplicado
también generando brechas con un espesor igual a 0.02D,, en las proximidades de los
superficies de contacto entre esferas y entre esfera-pared. En la figura 7.5b se puede
observar la forma que finalmente tendra la celda de calculo creada, permitiendo concluir
el disefio asistido por computadora para la definicion de la geometria en la region de

interés.
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Figura 7.5:Representacion geometria del lecho relleno al azar, N=5 : a) fraccion de la altura conformada
por 204 particulas en su configuracion original manteniendo los puntos de contacto entre ellas
y con la pared del tubo, b) celda de calculo con aplanamiento local en las superficies de
contacto.

Finalmente se evalu6 la porosidad global en el dominio generado para la celda
de célculo representada y se comparé con el valor original de porosidad definido antes
de la remocion de los caps y, adicionalmente, con valores de correlaciones. En
bibliografia existen diferentes correlaciones que permiten determinar la porosidad
global de lechos fijos con relleno aleatorios en funcion de la relacion de aspecto. En este
trabajo, se utilizaron especificamente las correlaciones propuestas por Dixon, 1998, y
Jeschar, 1993, para esferas y aplicables a bajas relaciones de aspecto. Los valores de
porosidad obtenidos guardan una buena concordancia respecto del valor original, con
una desviacion de + 0.02 . Los resultados se presentan en la tabla 7.2 , donde también se
incluye como referencia el valor de la porosidad resultante al aplicar el procedimiento
de reduccion del tamano (gaps). El valor obtenido con el método caps solo difiere en
0.4 % del valor original, mientras que la reduccion de tamafio gaps arroja una
desviacion de aproximadamente 3 %. De esta manera se confirma que el procedimiento
de Eppinger y col., 2011 es adecuado para la modificacion de los puntos de contacto

(caso N=5).

N N, ¥4 € experimental € correlaciones € gap € cap
0.443

5 204 0.433 (Jeschar, 1993) 0.445 0.435
(Salvat y col,. 2005) 0.426

(Dixon y col., 1998)

Tabla 7.2: Comparacion valores de porosidad del lecho con N=5.
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7.4.- Generacion del mallado de la geometria

Para la utilizacion de la CFD como herramienta de simulacion es necesario un
minucioso estudio de la malla de céalculo, que consiste en la discretizacion del dominio
computacional, en un numero de pequefos elementos no superpuestos. Para
cumplimentar los requerimientos de eficiencia, precision y calidad que se desean
imponer a la malla construida o a construir, resulta indispensable analizar, entre otros
aspectos, la densidad 6ptima (cantidad y tamafio de los elementos), la topologia de la
malla (estructurada o no estructurada) y los elementos que conforman la misma

(tetraedros, hexaedros).

Un aspecto critico de la formulacion del dominio y su mallado, consiste en la
determinacion del numero de elementos de volumen en que quedard dividido el
primero. Ello es fundamental en la cuantificacion del esfuerzo y tiempo computacional
implicado. Por lo tanto, la malla deberia contener el minimo niimero imprescindible de
elementos que garantice la precision requerida sin sobrevalorar la cantidad de celdas. El
numero de elementos definitivo se determina mediante el procedimiento de validacion
de la malla. Este se basa en encontrar la condicion de independencia de la solucion con
la variacion del nimero de elementos de la malla. Con el objeto de verificar dicha
independencia, se construyeron mallas de diferentes densidades hasta lograr identificar
la de menor tamafio que lograse reproducir adecuadamente una variable que actie como

indicador, por ejemplo, la caida de presion.

A fin de disminuir el esfuerzo de computo durante la validacion de la malla, se
recurrio nuevamente al dominio de la geometria de lecho con relacion de aspecto N =2
(geometria test), que presenta una solucion agil y rapida. La geometria introducida por
el tubo cilindrico implica un tratamiento con un mallado no estructurado, opcion

especificamente apta a las superficies curvas.

Las zonas de los puntos de contacto fueron evaluadas y tratadas por el método
de aplanamiento local de las esferas (caps). A pesar de eliminar los puntos de contacto,
las zonas donde éstos se encontraban se consideraron criticas en la realizacion del
mallado, ya que en esas regiones, la seccion disminuye, dificultando el pasaje de fluido.
En estas regiones se realizd un refinamiento de la malla. En posiciones alejadas de estas

zonas, se decidio utilizar elementos de mayor tamafio en el mallado.
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Se utilizo la funcidén de tamano avanzada (advance size functions), que permite
controlar el crecimiento y la distribucion de la malla en regiones criticas. Para refinar la
malla en las zonas identificadas como criticas, se seleccion6 la opcion proximity and
curvature, que permite especificar el nimero minimo de capas de elementos creados en
las regiones que constituyen las brechas del modelo y examinar la curvatura en los
bordes y las caras, calculando los tamafios de los elementos para respetar el tamaiio

maximo o el angulo de curvatura normal permitido.

Otro aspecto a tener en cuenta es la correcta resolucion de la capa limite, para
simulaciones en régimen turbulento, determinando la altura de dicha capa a partir de la
funcion llamada inflation . Esta opcion permite contemplar los gradientes de flujo de la
capa limite adyacente a la pared, generando celdas de pequefio espesor y permite lograr
una velocidad de cambio suave en el tamafio de los voliimenes que conforman la misma

y el resto de la geometria.
Parametros de la Malla (independencia de mallado)

Se generaron tres mallas de diferente densidad, mediante diferentes
modificaciones en los valores predeterminados de los pardmetros constructivos de la

malla, segin se sintetiza en la tabla 7.3. La misma incluye los valores de caida de

presion que se obtuvieron a partir de la simulacion (R,, =1000).

Proximity | Num cell Inflation Cantidad de AP/L
Accuracy | Across gap | (maximun layers) elemento [Pa/m]
Malla 1
(Parametros predeterminados: 0.5 3 5 1.453.836 987.78
malla de referencia)
Malla 2 0.5 2 5 694.613 1025.18
Malla 3 0.3 2 3 467.653 1027.24

Tabla 7.3: Parametros de las distintas mallas para validacion (N=2).

Como surge de la tabla 7.3, la malla 1 fue generada a partir de los valores de
referencia -que provee el software cuando se utilizan funciones avanzadas de tamafio-
obteniéndose una malla de referencia. Se puede observar que la disminucion de las

opciones de precision por proximidad (proximity accuracy) y namero de celdas en el
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gap (num cell across gap) generan mallas menos refinadas que arrojan, en las
simulaciones, valores sensiblemente distintos de pérdida de carga (malla 2 y 3).

La variable caida de presion como parametro indicador de referencia para la
validacion de la malla, permiti6é concluir que la malla 3 verifica la independencia de la
solucion, ya que conduce a un valor de AP /L que presenta una desviacion menor de 4%
respecto de la malla de referencia. La figura 7.6a muestra el aspecto final de la malla 3,
conformada por 464.653 volumenes de control. En la figura 7.6b se puede visualizar la
calidad de los elementos en las zonas criticas (brecha artificial esfera-esfera y esfera

pared) y la cantidad de capas maximas que conforma la capa limite.

Figura 7.6: a) Malla tetraédrica (malla 3, N = 2). b) Representacion detallada de elementos en zonas
criticas y capa limite.

El procedimiento de validacion llevado a cabo con N=2 debe considerarse con
suma precaucion en su extrapolacion a N=5.

La malla de céalculo necesaria para el caso N=5 cuya geometria esta conformada
por 204 esferas, implicara un incremento considerable en la cantidad de elementos de la
malla y un alto requerimiento computacional. Es necesario, en ese contexto, optimizar
la malla disponible, para lo cual se propone utilizar mallas con elementos poliédricos,
que reduciran notablemente el tamafio de malla y el tiempo de calculo entre otros
aspectos, con posterioridad al proceso de validacion (puede incluirse una verificacion a
posteriori sobre el indicador validacion de malla utilizado, en esta caso, la pérdida de
presion).

La generacion de mallas poliédricas se obtiene partiendo de mallas tetraédricas.

El método consiste en discretizar el dominio de la malla generando elementos formados
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por multiples caras (poliedros) a partir de fusionar tetraedros. Se utiliza una herramienta
especifica provista por ANSYS-FLUENT en el menu de opciones de programacion, la
cual permite convertir todo el dominio de célculo en forma automatica.

Para verificar las ventajas que conlleva la conversion de elementos tetraédricos
en poliédricos de una malla, se realizd6 un estudio de sensibilidad sobre la calidad
(deformacion) y el tamafio (cantidad) de una malla con elementos poliédricos. Este
analisis se llevo a cabo utilizando particularmente la malla 3. Se observo una
considerable reduccion del nimero de elementos como consecuencia de la formacion de
poliedros a partir de la unidon de varios tetraedros entre si. La disminucion del tamafio de
la malla implica la légica reduccion del tiempo de computo, obteniéndose los mismos
resultados y propiciando la convergencia en la mayoria de los casos. También se
verifica una mejora evidente de la calidad de la malla en las zonas estrechas, debido a
que el efecto de deformacion (skewness) de los elementos tetraédricos disminuye
considerablemente al ser reemplazados por un elemento poliédrico. El valor del
parametro indicador de skewness proximo a la unidad indica menor calidad de los
elementos (mayor deformacion). En la tabla 7.4 se resumen los parametros cualitativos

y cuantitativos caracteristicos de ambas mallas.

Tipo de malla
Parametro
Tetraédrica (Malla 3) Poliédrica
Cantidad de Elementos 467.653 281.613
Skewness (sesgado) 0.7 0.2

Tabla 7.4: Pardmetros cualitativos y cuantitativos de mallas en el caso fest (N=2), elementos tetraédricos
vs. elementos poliédricos.

En la figura 7.7a se puede observar el cambio en la densidad de la malla
generada con elementos poliédricos, particularmente en las cercanias de las zonas
consideradas criticas (rectangulo rojo de borde discontinuo en la figura). En estas
regiones se logra mejorar considerablemente la deformacion de los elementos
tetraédricos, resultando una malla abierta pero con mejor calidad. Se obtiene una malla
mas fina en las zonas estrechas entre las superficies solidas y en la capa limite, como se
ilustra en la figura 7.7b, donde también se evidencia la disminucion del sesgado al

remplazar los elementos tetraédricos, como asi también una transicion suave y ordenada
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entre los elementos que conforma la capa limite y los elementos poliédricos del resto de

la seccidn estrecha (rectangulo azul de borde discontinuo en la figura).

b)

Figura 7.7: a) Malla poliédrica (N=2). b) Representacion detallada de elementos en zonas criticas y capa
limite.

La metodologia descripta en esta seccidn permite establecer los valores mas
apropiados de los parametros de la malla de acuerdo a los requerimientos y criterios de
simulacion y/o disefio. En la tabla 7.5 se listan los valores correspondientes para el caso

N=5.

Malla Poliédrica
Pardmetro Valor
Proximity Accuracy 0.3
Num cell Across gap 2
Inflation (maximun layers) 3
Sesgado (Skwness) 0.2

Tabla 7.5: Valores relativos de parametros para la generacion de la malla.

7.4.1.-Conformacion y aspecto de la malla resultante para el caso N=5

La aplicacion de los procedimientos ampliamente descriptos en las secciones
precedentes dio lugar a la conformacion de una malla definitiva que permitira realizar,

apropiadamente, las simulaciones CFD planteadas como objetivo.
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La figura 7.8a muestra la estructura final de la malla conformada por 11.311.162
elementos poliédricos y la figura 8.8b permite apreciar puntualmente el aspecto de la

malla en las zonas criticas y la capa limite.

Figura 7.8: a) Malla poliédrica (celda de calculo, N=5). b) Cap entre dos esferas, representacion detallada
de elementos en zonas criticas y capa limite.

7.5.- Conclusiones del capitulo

En este capitulo se presentan los procedimientos necesarios para la utilizacion de
CFD en las simulaciones de lechos fijos de baja relaciéon de aspecto, desde la
construccion de la geometria hasta la generacion de la malla, conforme a indicadores de
precision y aceptabilidad de resultados que dependen de cada condicion.

Se seleccion6 una pequeiia fraccion de un lecho relleno aleatorio de baja relacion
de aspecto N=3, conformada por esferas de un unico tamafio contenidas en un tubo
circular. Para la construccion de la estructura del lecho se utilizo el algoritmo numérico
propuesto por Salvat y col., 2005.

Se analizaron diferentes técnicas para el tratamiento de los puntos de contacto en
la geometria, se utiliz6 una geometria fest (N=2). Particularmente, se contrastaron las
diferencias obtenidas en las propiedades estructurales del lecho, como resultado de la
modificacion en las areas de contacto aplicando dos metodologias; global y local. Se
decidi6 definir el aplanamiento local de los puntos de contacto como la alternativa mas
conveniente para la remocion de las superficies de contacto.

Se generaron distintas mallas, utilizando las herramientas disponibles del
sofware ANSYS FLUENT, lo que permitid6 determinar valores satisfactorios de los

pardmetros para alcanzar la independencia del mallado (tabla 7.3) con un nimero
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suficientemente bajo de elementos, compatible con las facilidades computacionales
disponibles.
Finalmente se genero6 la malla de calculo para el caso de estudio, que se utilizara

como parte integral de las simulaciones por CFD.
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CAPITULO 8

EVALUACION DE LOS PARAMETROS DEL MODELO 2R2D A PARTIR DE
LOS DATOS OBTENIDOS POR CFD

8.1 Introduccion

8.2  Posibilidad y significado del empleo del modelo 2R2D para relaciones
N <5

8.3  Reduccion de los datos de simulaciones por CFD para calcular los

parametros del modelo 2R2D

8.4 Simulacion y analisis para lecho relleno con relacion de aspecto N = 5
8.4.1 Resultados para G, /G,
8.4.2 Resultados para h,, ¢
8.4.3 Coeficiente de transferencia de calor hf
8.4.4 Conductividad efectiva radial A5
8.4.4.1 Discusion de los resultados obtenidos para A¢f
8.4.4.2 El efecto de G./G y propuesta tentativa para predecir

(Aef'C/Af)conv y (De,c/Dm)

conv

8.5  Conclusiones del capitulo

Apéndice 8.1

Efecto de la curvatura de la pared sobre G;
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CAPITULO 8

EVALUACION DE LOS PARAMETROS DEL MODELO 2R2D A PARTIR DE
LOS DATOS OBTENIDOS POR CFD

8.1.- Introduccion

En el capitulo 3 se ha presentado la formulaciéon completa del modelo 2R2D,
junto con la identificacion de los parametros fluidodindmicos y de transporte
introducidos por el mismo. En la seccidon 3.2.3, se realiz6 el analisis de la bibliografia,
donde se ha reportado suficiente informaciéon para la estimacion de varios de tales
parametros. La carencia més relevante corresponde a aquellos pardmetros que
caracterizan el comportamiento del canal sobre la pared, es decir el coeficiente de
transferencia de calor sobre la pared 4, la relacion de velocidades superficiales masicas
G//G. y, principalmente, el coeficiente de intercambio térmico /s (en adicion al
coeficiente analogo de intercambio de materia) entre los canales sobre la pared y el resto
del lecho.

Una elevada proporcion de la labor informada en el presente trabajo fue
dedicada a desarrollar expresiones que permitan predecir los mencionados pardmetros,
principalmente sobre la base de las evaluaciones de CFD. En tal sentido, la primera
etapa fue llevada a cabo empleando arreglos regulares, que tal como se describid en el
capitulo 5 permitieron con un moderado esfuerzo, computacional y analitico, alcanzar
expresiones predictivas para h,y, G;/G. 'y hy en términos de los pardmetros estructurales
del lecho (porosidades), pardmetros fluidodindmicos (nimeros de Reynolds) y de
transporte (x ej: numero de Prandtl).

Puesto que casi la totalidad de las aplicaciones practicas de los lechos rellenos
implican recipientes cilindricos rellenos al azar, en el capitulo 5 se enfatizé la necesidad
de validar las expresiones desarrolladas con datos obtenidos en lechos rellenos al azar,
ya sean experimentales o simulados por la aplicacion de CFD. La informacion
disponible en la literatura especifica, principalmente de fuentes experimentales, fue
analizada en el capitulo 5. Tal informacion, aunque limitada, arrojo una satisfactoria
concordancia con las expresiones desarrolladas sobre rellenos estructurales. Este
resultado permiti6 concluir, en primer término, que tales expresiones proporcionan una
solida base para alcanzar herramientas predictivas confiables en el empleo del modelo

2R2D. Por otra parte, la realizacién de simulaciones mediante CFD en lechos rellenos al
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azar permitira completar la validacion de las expresiones desarrolladas o bien
modificarlas convenientemente.

Sujeto a la extension prevista para el presente trabajo, se decidié llevar a cabo la
simulacion por CFD de un lecho relleno al azar con una relacion N=5, conforme a la
modalidad explicada en el capitulo 7, y comparar los parametros h,, G;/G. y hy
extraidos de los resultados con las expresiones desarrolladas en el capitulo 5. La
descripcion y conclusiones de esta labor constituyen la finalidad principal del presente
capitulo. La relaciéon N=5 fue elegida por corresponder al limite inferior del rango de
valores de N para el cual el modelo 2R2D ha sido sugerido y para la cual los efectos de
pared (cuantificados por A,.; G;/G. y hy) resultaran mas significativos para definir el
comportamiento de reactores de lecho fijo con intercambio de calor (capitulo 6).

En la seccion 8.2 se ha considerado importante discutir las restricciones para el
empleo del modelo 2R2D con relaciones N<5. En la seccion 8.3 se describe la
reduccion de los datos resultantes de la aplicacion de CFD para el presente caso con
lechos en recipientes cilindricos, a fin de obtener los valores de h,;, G,/G.y hy.
Asimismo se informan las condiciones operativas estudiadas. En la seccion 8.4 se
discuten los resultados para N=5. Las conclusiones del capitulo se exponen en la
seccion 8.5.

Finalmente, cabe destacar que como resultado del procedimiento para obtener el
coeficiente h;, también resulta estimada la contribucion convectiva Agr. a la
conductividad efectiva radial. Se discutié en el capitulo 5 que tales valores obtenidos
para los arreglos regulares no presentan significacion para lechos rellenos al azar. Sin

embargo, para las simulaciones que se discutiran, los valores A.f. si presentan

significacion, razéon por la cual seran discutidos y comparados con resultados de

bibliografia (seccion 8.4).

8.2.- Posibilidad y significado del empleo del modelo 2R2D para relaciones N<5

En el capitulo 3 se discutid que el modelo 2R2D fue concebido para relaciones
N=5. Desde el punto de vista practico, se tuvo en cuenta el desconocimiento de
aplicaciones a escala comercial con relaciones de aspecto N menores. Sin embargo, no
resulta descartable la posibilidad de empleo de lechos con N<5 para fines
experimentales o para aplicaciones de simulacion CFD, debido al hecho de requerir un

bajo nimero de pastillas y la consecuente realizacién con moderados esfuerzos de
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implementacién y en tiempos de cOmputo accesibles. De esta manera, resulta
conveniente analizar la posibilidad del uso del modelo 2R2D para lechos con N<5.

Si en particular se considera el rango 1< N <2, debe tenerse presente que todas
las pastillas estaran en contacto con la pared, lo cual elimina la existencia de so6lidos
fuera del primer estrato. El minimo de porosidad resulta cercano al eje, por lo que sélo
deberia considerarse el canal de pared y eliminarse la diferenciacion de las regiones 'y
(1-w) de las pastillas del primer estrato. El modelo 2R2D resultaria practicamente
reducido a una descripcion 1D, con un tnico nivel térmico para las pastillas y otro para
el canal de la pared. Claramente tal situacion desvirtia el propdsito y concepcion del
modelo 2R2D.

Por otra parte, cuando se considera el rango 2< N <5, resultan de utilidad los
resultados de Salvat y col., 2005b. Empleando el algoritmo de simulacion de
acomodamiento de pastillas desarrollados por Salvat y col, 2005a y datos
experimentales (de bibliografia y propios), se evalud la porosidad global € en dicho
rango. Los resultados se presentan en la figura 8.1, donde los simbolos son medidas
experimentales, la curva a trazos una correlacion de literatura, la curva llena
corresponde a los resultados del algoritmo y las barras indican la dispersion de estos
ultimos. Existe una gran variacion de los valores de €, entre aproximadamente 0.42-
0.53, con la aparicion de una sucesion de minimos y maximos locales. Para explicar tal
comportamiento Salvat y col., 2005b evaluaron, mediante el algoritmo de simulacion, la
cantidad de pastillas en “capas”, figura 8.2. La primera capa corresponde al primer
estrato (con particulas virtualmente en contacto con la pared), la segunda capa incluye la
pastillas con centros en el rango 0.5< y < 1.5 (muy fuertemente concentradas en 1.25<
y < 1.5) y una tercera capa con centros a distancias superiores a y = 1.5. La aparicion
de las segunda capa sera posible para N>2 y la tercera para N>4. La segunda capa es
relevante en el rango analizado, y se puede apreciar que recién se inicia a partir de

N>2.5.
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Figura 8.1: Resultados de porosidad global para relaciones 2< N <5 ( Salvat y col., 2005b).

Los valores de € resultan fuertemente condicionados a que los espacios
correspondientes a cada valor de N permitan acomodar compactamente las pastillas en
cada capa. Valores cercanos a N=3 son Optimos en tal sentido, dado que las pastillas
pueden acomodarse compactamente tanto en la primera como en la segunda capa (esta
ultima resulta una hilera de pastillas centradas en el eje); consecuentemente, se presenta
un fuerte minimo local.

En relacion al modelo 2R2D, debe recordarse que la restriccion N=5 permitid
simplificar la estimacion de las propiedades estructurales introducidas por el modelo

(y¢, @, ny, yr). Frente a la gran variacion que experimenta el acomodamiento de

pastillas en el rango 2< N <5, como lo reflejan los valores de €, tales propiedades deben
ser re-evaluadas para cada N y es muy probable que su correlacion con N resulte
altamente compleja. Similar consideracién es valida para todos los parametros de
transporte del modelo, con el agravante de requerir un extenso programa de
simulaciones de CFD para su evaluacion y, para su correlacion, la dependencia
adicional con la velocidad del fluido y con las propiedades de transporte de fluido y
solido.

Por otro lado, la existencia de una zona central para los solidos queda en la
practica reducida para valores N>2.5, cuando aparecen pastillas en la segunda capa. En

el rango remanente, y particularmente en 2.5 < N < 4 la fraccion de pastillas
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correspondientes a la zona central del modelo 2R2D es muy reducida, como asi también
la extension del canal central. El modelo adopta una descripcion continua para las
variables temperatura y composicion en tales regiones. La posibilidad de que tal
descripcion resulte adecuada cuando ocurran reacciones cataliticas resulta incierta y

deberia evaluarse con especial atencion.
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Figura 8.2: Porosidad global y nimero de particulas N, en cada capa para relaciones 2< N <5 (Salvat y

col., 2005b).

Puede concluirse que la aplicacion del modelo 2R2D para relaciones N<S5
implicaria significativos esfuerzos adicionales para la caracterizacion de sus parametros,
como asi también para la comprobacion de su potencialidad a los fines de simular el

comportamiento de lechos cataliticos.

8.3.- Reduccion de los datos de simulacion por CFD para calcular los parametros
del modelo 2R2D

En el capitulo 5 se formul6 el modelo 2R2D para geometria plana en donde se
plantearon las ecuaciones 5.1a, 5.1b, 5.2a y 5.2b de conservacion de energia que
permiten describir T;(z) y T.(y,z) para la situacion simulada por CFD que involucra
ausencia de reacciones quimicas y relleno adiabatico. Considerando tales restricciones
en el caso de lechos en recipientes cilindricos, las ecuaciones de conservacion de

energia en la fase fluida, de acuerdo al modelo 2R2D, resultan ignorando los términos
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de intercambio con las pastillas solidas en las expresiones mas generales planteadas en

el capitulo 3 (ecuaciones 3.5a, 3.7a, 3.7¢c:):

En el canal de la pared

dan _9 p (T, —T)+ph (T, —T))

G 8.1

R pi=p 1
En el canal central (p <o)
d(pdT./dp) oT

Ay, ———+¢,G —<=0

of 3p A (8.1b)

aT,

T.=T,, —l@c,ca—fh,v(TC,I—Tl); enp=p, (8.1¢)

Un sistema equivalente al expresado por las ecuaciones 8.1 fue resuelto por
Mariani y col., 2003 en la forma de una serie infinita de términos, en la cual cada uno de
ellos corresponde a un autovalor 4 del sistema y a la autofuncion J,(u, p)
correspondiente, dependiente de la variable radial p. Cuando el perfil de temperatura se
desarrolla completamente, solo el primer término de la serie, correspondiente al menor

autovalor, resulta relevante. En tales condiciones

A
I(z2)-T,=C, exp |:_ﬂ’ef,c :ulz Z/(Gccpfpj ):I l:JO(IUl )~ L uJ (1, ):l (8.2a)
' f

T.(z.p)~T,=C, exp| =4, i 2[(G.e,rp?) | 1oty P) (8.2b)

donde C; es una constante que depende del nivel de temperatura en el origen de

coordenada axial z=0 y u; es el autovalor mas pequefio, que satisface la ecuacion:

Py 1)( > 2Phy GL.(N—I)ZJ s (ﬂ])( s 2Py +PAp) GL.(N—I)Z] ©3)
leﬁc /Lﬁc G, (2N -1) /145 G, (2N -1)

La comparacién de las ecuaciones 8.2 con los resultados de las simulaciones de
CFD debe permitir el ajuste de los parametros Gi/Ge, h.y, hry Aesc del modelo 2R2D. El
procedimiento es similar al empleado en el capitulo 5, pero aqui se presentara en forma

explicita.
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En primer lugar, debe tenerse en cuenta que el modelo 2R2D considera que
todos sus parametros son independientes de la variable axial z y de la radial p, lo cual
trae como consecuencia que las autofunciones que definen el campo de temperatura sélo
dependan de la variable p. En cambio, las evaluaciones de CFD se realizan en el interior
de una celda periodica, dentro de la cual la distribucion de las particulas y en
consecuencia la de los huecos interparticulares dependen de la posicion axial { en el
interior de la celda y también de la variable radial (p). Si bien la solucion para el campo
de temperatura resultara aun expresable en términos de autovalores y autofunciones, los
autovalores son diferentes a los del modelo 2R2D y las autofunciones dependeran de
ambas variables { y p. Estas funciones no se encuentran disponibles analiticamente,
pero los resultados de CFD proporcionan la solucion para el campo de temperatura en
forma numérica. A fin de compatibilizar el comportamiento del modelo 2R2D con los
resultados de CFD, resulta satisfactorio comparar resultados promediados en un cierto
segmento axial en el interior de la celda de calculo. En principio, puede asimilarse tal
segmento con la celda de célculo entera. No obstante se supondra, en general, que el
segmento se inicia en una posicion zy en el interior de la celda de célculo y tiene una
longitud H, de manera tal que la posicion zy + H se encuentre en el interior de la celda
de calculo. Integrando las ecuaciones 8.2 del modelo 2R2D sobre la longitud H en el

interior de la celda de calculo, resulta

— ﬂ’e'c

T\(zy,H)-T, =C(zy,H) Jo(ﬂl)_p'/;l Iy (1) (8.42)
cf

T.(20,H,p)~T, =C(zy, H) Jo(t4 P) (8.4b)

donde Y (z,, H) expresa un promedio de la variable Y sobre valores ze [z, zg+H]. Para

las ecuaciones 8.4 el promedio es aritmético,

— 1 zg+H
V(zp, H)=— j Y dz (8.5)
Ademas resulta,

2
C(z,,H) :%%{ exp[_ﬂef,c 75 ZO/(GcCpfpf)]_exp [_/?'ef,c l[llz(H—i_ZO)/(GccprOf)]}
ef,c 171
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El promedio q(z,y, H), de acuerdo a (8.5), del flujo de calor sobre la pared para el

modelo 2R2D se expresa

_ hwf zg+H
7(z0, H) === [ (1, T,)dz,
que puede, a su vez, escribirse como:
q(z0, ) =~h,, | T(z), 1)~ T, | (8.6)

Resultara conveniente eliminar la constante C(zy, H) en la ecuacion 8.4b, lo cual

conduce a expresar, a partir de las ecuaciones 8.4ay 8.6:

= q(z,,H
Tz, H,p) T, =— 7. 1) Joltt )
ﬂ’efc (8.7)
g | Sty ) =——— a4 J, (a4,
pchf

Las ecuaciones 8.6 y 8.7 serdn relevantes para el ajuste de los parametros.

A partir de los datos numéricos de CFD se evaluan los siguientes promedios:

Flujo de calor en la pared, promedio sobre z€ [z, zo+H|

[q_(zo,H )] o - Promedio aritmético del flujo de calor g sobre la pared.

En el canal de la pared, promedios sobre z€ [z, zotH] y pe[pc, ox |-

[T (zg, H )] : promedio de “mezclado en taza” de la temperatura en el fluido.
1320 CFD

|:(_;1(ZO,H )]CFD : promedio aritmético de la velocidad masica G; en el fluido.

En el canal central

T.(zy,H,p;) : promedio de la temperatura en el fluido de “mezclado en taza” sobre
c\“0 i’ {cED

z€ [z9, zotH] y sobre el anillo de espesor Ap centrado en p;.
G .(zy,H) : promedio aritmético de la velocidad méasica G, en el fluido sobre
AN CFD

z€ (20, zotH] y p€]O0, pc ].

Teniendo en cuenta la disponibilidad de los valores numéricos de los promedios
arriba listados, la estimacion de los parametros del modelo 2R2D se lleva a cabo en la
siguiente secuencia.

Para G,/G,,
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G,/G, =[Gz, 1)), /[ G2 1], (8.9)

Para h,,ra partir de (8.6), con[Tl(zO,H)}CFD =T\(z.H) yq (20, H)=[q(20, H)] ,, :

L laeuml, .
. [Tl(ZO’H):ICFD_T” *10

m

Para estimar /i,y A se aplica un procedimiento de regresion basado en el ajuste
de los perfiles radiales de temperatura en la zona central. Se identifica en la zona central
un conjunto de M = 20 anillos delgados de espesor Ap=D,/10. Definida la funcién de

desviacion S,

M (F— — 2 2 2
S:Zizl{[j—;(zo’H’p"):ICFD_TC(ZO’H"O")} [(pt-‘_%Ap) _(pi_%Ap) i|
se determinan los valores 4,y A, que minimizan el valor de S. En el proceso de

regresion, los valores de T,(zo, H, p;) se calculan de la ecuacién 8.7, evaluando i

mediante la ecuacion 8.3, para valores de prueba %,y A, y con los valores ya estimados

de Gi/G.y h,ys (ecuaciones 8.9 y 8.10).

Condiciones operativas estudiadas y modalidad empleada para la simulacion por

CFD

Las simulaciones por CFD para lechos en recipientes cilindricos se llevaron a
cabo con D,= 0.02m, D,= 0.1m y para las condiciones operativas y las propiedades

termofisicas que se informan en la tabla 8.1.

Condiciones operativas Propiedades termofisicas

P[MPa]=2.5 5, [ kg m™ =102

T,[K]=965 u[kgm’s"|=4.16 10

Ty o [K]=845 ¢, [ Jkg" K™ |=1108

100<Re, < 2000 b [WmT KT ]=5.63x107
Pr =0.819

Tabla 8.1: Condiciones operativas y propiedades termofisicas utilizadas en las simulaciones CFD.
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Como se desprende de la tabla 8.1, el parametro analizado en el curso de las
evaluaciones es el nimero de Reynolds Re,. Los valores para el resto de las variables
son los mismos considerados en el capitulo 5 para los arreglos regulares. Asimismo, las
simulaciones fueron realizadas con los mismos valores de los parametros de control y el
mismo modelo de turbulencia que fueran mencionados en el capitulo 4 para arreglos

regulares.

8.4.- Simulacion y analisis para lecho relleno con relacion de aspecto N=5

Como se ha descripto en el capitulo 7, la celda de calculo para la simulacion por
CFD contiene 204 esferas que cubren un longitud de aproximadamente 10D,. Esta celda
incluye la base del lecho para el ingreso de la corriente, que impone una restriccion para
el acomodamiento de las pastillas, y el plano superior adoptado introduce una pequefia
region libre de pastillas (véase figura 7.5). Por lo tanto, ambas regiones a la entrada y a
la salida presentan un acomodamiento de pastillas diferenciado y se considerd
conveniente eliminarlas a fin de que el comportamiento térmico del lecho no incluya
efectos de contorno. Por lo tanto, se debiod elegir un segmento de trabajo apropiado, para
cuantificar las propiedades detalladas en la seccion 8.3. En principio, se consideraron
tres alturas H para el segmento, 8.2 D,, 6.2 D, y 3.5 D,. La posicion de cada segmento
dentro de la celda de calculo fue variada de manera que la porosidad global en su
interior resulte muy proxima al valor en el lecho original con 1500 esferas, € = 0.435
(capitulo 7). Los valores de la coordenada z, (a partir de la seccion de ingreso del
fluido) que satisfacen aproximadamente tal requerimiento fueron, zo= (1, 1.5, 0.5) D,

para H = (8.2, 6.2, 3.5) D, respectivamente. Tales segmentos se ilustran en la figura 8.3

Figura 8.3: Alternativas consideradas para el segmento de trabajo, /7/=(8.2, 6.2, 3.5) D, para los
esquemas a), b) y ¢), respectivamente.
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El comportamiento de cada segmento fue evaluado teniendo en cuenta valores
de los coeficientes h,s y hy resultantes de la simulacion CFD, de acuerdo al
procedimiento de la seccion 8.3 para Re,~1000. En la tabla 8.2 se muestran los
resultados correspondientes junto a los valores de porosidad. Puede apreciarse que los

valores de eresultan muy proximos a 0.435.

H 82D, 62D, 3.5D,
€ 0.435 0.434 0.438
& 0.538 0.532 0.541
& 0.377 0.373 0.380
h,, [Wm*K"] 107.7 109.3 107.9
hy [Wm*K™] 206.3 2043 239.2

Tabla 8.2: Valores de porosidad y coeficientes h,r y &, para los distintos segmentos analizados,
Re,=1000.

Los valores de A,, son muy proximos entre si, mientras que los valores de Ay
guardan una concordancia satisfactoria, aun cuando para el menor H se presenta cierta
sobrevaloracion. La consistencia de los valores estimados aporta una importante
evidencia para suponer que las irregularidades del relleno generan un bajo nivel de
incertidumbre en la estimacion de los pardmetros.

En lo que resta del capitulo se empleara especificamente el conjunto de
resultados para el segmento mas extenso, es decir para /1 =8.2 D), que implica obtener
los promedios sobre el mayor nimero de pastillas, evitando simultaneamente las
regiones extremas.

Para el segmento elegido se determind el perfil de porosidad radial promediado
sobre toda la altura H = 8.2 D,, (figura 8.4). El mismo resulta similar a los resultados
reportados en la bibliografia (ver por ejemplo, Mariani y col., 2009). Se observa que la
primera capa de pastillas genera un minimo de porosidad local de valor 0.23 a una
distancia adimensional de la pared de y*= 0.55. Como es esperable, las pastillas
contiguas a la primera capa ain conservan un significativo grado de alineamiento axial,
con la consecuente aparicion de un segundo minimo de porosidad local de valor
ligeramente superior a 0.3, ubicado aproximadamente en y = 1.4. La particular relacion

de aspecto N=5 promueve también que una importante fraccion de pastillas se acomode
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en una hilera con centros cercanos al eje del tubo, razon por la cual se presenta un tercer

minimo de porosidad sobre el eje, de alrededor de 0.3.
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Figura 8.4: Perfil radial de porosidad, para N=5 en el segmento //=8.2 D,

Los valores de porosidad en el canal de la pared (p.<p<p:), €1, y en el canal
central (0<p<p.), €, son los informados en la tabla 8.2 £=0.538 y £=0.377. En el
capitulo 3 se plante6 una expresion para & (ec.3.2b) en términos de la densidad

adimensional de pastillas n;, donde también se especifico que el valor de ny, es del

orden de la unidad. Una estimacién mas precisa para n,, fue realizada en base al trabajo
de Mariani y col., 2002 resultando adecuado el valor n,=0.955 para lechos bien
compactados con N=>5, tal como fuera informado por Suarez y col., 2017. Utilizando
&£=0.538 en la ecuacidén 3.2b se obtiene n;‘,ZO.94. Por otro lado, en el capitulo 6 se
sugirid estimar &. = 0.371 + 0.13/N, que, para este caso, arroja .~0.40. Puede concluirse
que los valores resultantes para el segmento de trabajo, €,=0.538 y €.=0.377, guardan
una satisfactoria consistencia con las predicciones de bibliografia, indicando que el
arreglo de pastillas adoptado para la simulaciones es representativo del acomodamiento

de pastillas esperado para N=5.
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8.4.1.- Resultados para G,/G,

En la figura 8.5a se presentan los perfiles radiales de la velocidad axial
superficial u, a distintas alturas, para Re,=1000. Cada valor fue promediado
circunferencialmente, mientras que en la figura 8.5b se grafican los valores
adicionalmente promediados entre 2D, <z-z0<8.2D,,, que aproximadamente corresponde
al segmento de trabajo H. Se puede apreciar, por comparacion con la figura 8.4, la
correspondencia de los extremos locales con los del perfil de porosidad, excepto por la
posicion de los maximos muy cercanos a la pared, cuya posicion resulta por efecto de la
friccion ejercida por la condicion de no-deslizamiento sobre la misma. Es también
importante notar (figura 8.5a) la importante dispersion a distintas alturas, debido

principalmente a la aleatoriedad del relleno.
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Figura 8.5: (a) Perfiles radiales de velocidad axial a distintas alturas y (b) perfil radial promediado entre
2D,<z-zy< 8.2D, . Re,=1000.

Los valores (G1/Go)simutacion= [G1(Zo, H)lcrp/ [Ge (20, H)]crp obtenidos por CFD
para estimar la relacion G/G,. del modelo 2R2D (ecuacion 8. 9) se listan en la tabla 8.3
en funcion de Re,, como asi también los valores (identificados como (G1/Gc)correlacién)

obtenidos mediante la correlacion (5.10) del capitulo 5 para los arreglos regulares:

G,/G,=055¢" & Re "™ (5.10)

empleando los valores medidos £=0.538 y £=0.377 para el segmento de trabajo.
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Re, (G/G.) muacon | (Gi/ G corvtacion
100 1.734 1.876
250 1.729 1.809
500 1.724 1.759
750 1.741 1.731
1000 1.720 1.711
1250 1.711 1.696
1500 1.710 1.684
1750 1.715 1.673
2000 1.713 1.664

Tabla 8.3: Relacion G, / G, para lecho rellenos al azar, N =35.
En la figura 8.6 se grafican los valores de la tabla 8.3, en donde se aprecia que la
ecuacion 5.10 estima, en promedio, de manera muy precisa los valores simulados. Por

otro lado, es evidente que estos Gltimos no exhiben dependencia alguna con Re,,.

2.00
1.75 f
3
:“; 1.50
O
1.25 o
—— G1/Ge correl
G1/Ge simul
1.00
0 250 500 750 1000 1250 1500 1750 2000
Rep

Figura 8.6: Comparacion de la relacion G,/G. vs Re,.

La friccion ejercida por la pared afecta de manera casi exclusiva a la
permeabilidad del canal de pared, y por lo tanto a G;. Puesto que la ecuacion 5.10 fue
desarrollada en base a arreglos regulares contenidos entre paredes planas y en este punto
se la compara con un lecho de baja relacion de aspecto N, es posible prever que la pared

ejerza una mayor resistencia de friccion, debido al efecto de curvatura, para un mismo
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valor de porosidad €;,. Para evaluar si este efecto puede resultar significativo, en el
Apéndice 8.1 se comparan los valores del radio hidraulico R, en el canal de la pared
para ambos casos, y teniendo en cuenta su efecto sobre el flujo para un mismo valor de
la caida de presion, resulta que la velocidad maésica para paredes planas sera de s6lo un
2% mayor que para el caso N=5 con el valor de porosidad medido £=0.538. Por lo
tanto, tal efecto es s6lo marginal y permite emplear la ecuacion 5.10 sin necesidad de
correccion.

Respecto al efecto de Re,, se debe enfatizar que de acuerdo a la ecuacion 5.10 su
exponente es pequeio y se recuerda que el mismo fue determinado con significativa
incertidumbre (0.04+0.03). Por lo tanto, no deberia sorprender que los resultados para
N=5 indiquen independencia con respecto a los valores de Re,,.

A fin de incorporar mayor informacion acerca de la relacion G,/G., se debe
consignar que existen algunos trabajos en bibliografia que reportan perfiles de velocidad
axial, similares a los graficados en la figura 8.5. Si bien no son muy numerosos, pueden
dividirse en trabajos de caracter experimental y trabajos que utilizan CFD. Los
resultados experimentales que merecen mayor confiabilidad son aquellos obtenidos por
anemometria Laser-Doppler con flujo liquido. Los mismos son escasos y para el rango
de niimero de Reynolds considerado en este trabajo, se pueden mencionar los resultados
consignados por Giese y col., 1998, para N=9.3, Re,=77, 103, 532 y los mencionados
por Freund y col., 2003 para N=6.15 y Re,=50. Estos resultados se informan para una
seccion transversal dada, en forma de valores locales, con elevada dispersion.
Asimismo, como se ilustra en la figura 8.5a, los resultados en una determinada seccioén
oscilan considerablemente alrededor de la media. Por lo tanto, resulta dificil recuperar
de manera precisa las relaciones G;/G.. No obstante, se puede estimar que las mismas se
ubican en un rango 1.4<G,/G.<1.8, por lo que los valores de la tabla 8.3 resultan
compatibles.

Con relacion a resultados obtenidos a través de CFD, se han considerado dos
grupos de resultados. Por un lado, los presentados por Behman y col., 2013 y Dixon,
2017 se obtuvieron en la plataforma ANSYS FLUENT, empleando la formulacién
RANS/k-m para modelar la turbulencia, mientras que se usé el mismo algoritmo de
Salvat y col.,, 2005a para generar la distribucion del relleno, si bien con una
modificacion aplicable al acomodamiento de las pastillas cerca de la base del lecho. La

misma, por lo tanto, no deberia afectar los resultados de interés para el resto del lecho.
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Por otro lado, Eppinger y col., 2011 emplean una plataforma de CFD diferente, STAR-
CCM+, y el relleno es acomodado de acuerdo al simulador DEM. En ambos casos los
perfiles de velocidad radial fueron integrados para evaluar la relacion G,/G.. Los
resultados se muestran en la tabla 8.4, incluyendo los aqui presentados para Re, =100,
1000, como referencia. También se incluyen resultados obtenidos mediante la ecuacion
5.10, para los cuales se usaron valores de & y & evaluados, a partir de los perfiles de
porosidad cuando estuvieran informados en las referencias, y en caso contrario se
estimaron como se indica en la tabla 8.4.

Por un lado, puede observarse que los datos de Behman y col., 2013 y Dixon,
2017 resultan enteramente compatibles con los aqui obtenidos, todos ellos en el rango,

1.56-1.73 y muy precisamente estimados por la correlacion 5.10.

Fuente N | Rep & & € G/G. | Gi/G.(ec.5.10)
Este trabajo 5 100 0.538,0.377, 0.435 L.73 1.88
1000 1.72 1.71
Eppinger y col. (2011) s | 0.538, 0.377, 0.435" 210 1.88
1000 2.01 1.71
Behman y col. (2013) 596 | 240 | 0.554,0.405,0.451 1.69 1.59
Eppingerycol. 2011 | 6 | 0| 0.569,0395, 0448 | 2
1000 1.94 1.66
Fppingery ol 2011 | 7 | "0 | 0.527,0389, 04260 | L
1000 1.68 1.54
Behman y col. (2013) | 7.99 | 240 | 0.538,0.401,0.433 1.56 1.56
Eppinger y col. (2011) 8 109 0.508, 0.392, 0.419 190 1.57
1000 1.81 1.43
Dixon (2017) 9.3 | 532 | 0.531,0.372, 0.404% 1.70 1.78

Tabla 8.4. Resultados de CFD propios y de bibliografia para la relacion G,/G...
(1): valores de porosidad de este trabajo
(2): valores de porosidad con correlacion de Mariani y col., 2002
(3): valores de porosidad con algoritmo de Mariani y col., 2009
Por otro lado, los resultados de Eppinger y col., 2011 resultan en general mas
elevados, con un nivel promedio de alrededor de 2 (con excepcion de los datos para
N=T). Resulta probable que la diferente plataforma de CFD empleada por estos autores

cause la diferencia, aunque no se dispone de elementos para realizar una afirmacion en

este sentido. Cabe recordar que los valores experimentales comentados previamente
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sugieren valores de G /G, consistentemente inferiores a 2. También cabe resaltar que las
diferencias de valores de G,/G. entre Re,=100 y Re,=1000, de acuerdo a estos autores,
es escasa e inferior a la predicha por la ecuacion 5.10.

Como conclusion global de la comparacion realizada, puede afirmarse que la
correlacion 5.10 proporciona valores razonablemente precisos y aporta evidencia para
sostener la hipotesis que el comportamiento de arreglos regulares se aproxima
cercanamente al de lechos rellenos al azar, si se identifican correctamente las variables
que representan ambos tipos de sistemas. Sin embargo, se puede intentar un proceso
evolutivo para ajustar las correlaciones a medida que se incorporan datos en lechos
rellenos al azar, teniendo en cuenta el objetivo final de aplicacion de las mismas en este
tipo de sistemas. De esta manera, si se privilegian los datos aqui presentados, se
propone la siguiente modificacion de la ecuacion 5.10 para predecir valores G,/G. en el

rango 5<N<10 y 100<Re,<2000:

G, /G, =0.464 £~ £ Re,""" (8.11)

c

La ecuacion 8.11 conserva la dependencia con & y &, se modificé el exponente
de Re,, promediando la tendencia de los datos de Eppinger y los aqui obtenidos, y se
ajustd el coeficiente numérico con los datos de la tabla 8.3. Para los mismos, la

diferencia maxima es de 2.4% para Re,=100.

8.4.2.- Resultados para h,,f

Los valores obtenidos a partir de las simulaciones de CFD conforme a la
ecuacion 8.10 en funcion de Re, se identifican como A,y simuiacion €0 la tabla 8.5 y en la
figura 8.7, donde también se presentan los resultados predichos por la ecuacion 5.8 del

capitulo 5 (como Ay corretacion), que fue desarrollada para arreglos regulares,

Nu,,=0.285 ¢ Re) Pr™’ (5.8)

Para el uso de la ecuacion 5.8 se emplearon los valores (G1/G.)simulacion discutidos
en la seccion previa, a fin de evaluar Re,;, junto con &=0.538 para el segmento de

trabajo.
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Re, Re,, P cometacion B imutacion e%
100 137 37.6 24.8 51.6
250 342 59.5 44.6 334
500 684 84.2 69.4 21.3
750 1031 103.3 90.8 13.7
1000 1366 118.9 107.7 10.4
1250 1703 132.8 123.7 7.3
1500 2043 145.5 135.7 7.2
1750 2387 157.3 149.6 5.1
2000 2726 168.1 163.3 2.9

Tabla 8.5: Coeficiente de transferencia de calor sobre la pared [h,,s| = W m™2K ™.

Se puede observar, tanto en la tabla 8.5 como en la figura 8.7, que el nivel de
diferencias entre valores simulados y predichos resulta globalmente aceptable (el error
promedio es de alrededor de 17%). Sin embargo, los valores de h,,; predichos por la
ecuacion 5.8 son significativamente mas elevados para bajos valores de Re,, mientras
que las diferencias consistentemente se reducen a medida que se alcanza el maximo
valor estudiado Re, =2000. No ha sido factible explicar, en forma contundente, las
desviaciones observadas a bajos valores de Re,. Cabe recordar, no obstante, que el
ajuste proporcionado por la ecuacion 5.8 presenta las mayores diferencias relativas para
los diferentes arreglos regulares a bajos valores de Re,, como se puede observar en la
figura 5.3, hecho que indica la dificultad de cuantificar adecuadamente 4, a bajos
valores de Re,, aproximadamente en el rango 100<Re,<500. Debe notarse que en este
rango se produce la transicion entre régimen estrictamente laminar y turbulento (ver,
por ejemplo, Magnico, 2009), lo cual es previsible que introduzca para h,, una
dependencia con Re, mas compleja que la dependencia potencial usada en la ecuacion

5.8.
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Figura 8.7: Comparacion de Nu,, s vs Rey,.

También debe considerarse el importante efecto, sefialado en el capitulo 5 que
ocasiona la orientacion de los arreglos regulares respecto a la direccion del flujo
principal. La ecuacion 5.8 estd basada en un promedio de las direcciones, mientras que
el arreglo de las pastillas en el primer estrato del lecho simulado puede responder a una
cierta direccion preferencial. Finalmente, debe senalarse que la ecuacion 5.8 predijo
valores relativamente altos de Nu,, a bajos valores de Re, cuando se la compar6é con
correlaciones adecuadas de bibliografia (ver figura 5.10).

Aln con las diferencias apuntadas, los resultados para A,, de los arreglos
regulares y del lecho simulado con relleno al azar con N=5 sugieren un comportamiento
muy similar para ambos sistemas, proveyendo evidencia que las correlaciones
propuestas en base a los arreglos regulares constituyen una satisfactoria base para
predecir el comportamiento de lechos rellenos al azar. Si el enfoque del proceso
evolutivo para ajustar las correlaciones, sefialado en la seccion anterior para G/G,., se
aplica también a Nu,,, se puede mantener el factor (e;>*Pr%®) de la ecuaciéon 5.8 y
ajustar el factor de proporcionalidad y el exponente de Re,; en base a los resultados de

la tabla 8.5 para A, simuiacion- Resulta la expresion:

Nu,,=0.124 ¢ Re) Pr"* (8.12)

La expresion 8.12 ajusta los valores A, simuiacion de 1a tabla 8.5 en forma muy

' u Axi 0 e,=100.
recisa, con un error maximo de 8% para Re,=100
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8.4.3.- Coeficiente de transferencia de calor hy

Como se explicara en la seccion 8.3, para estimar los valores de /iy y A del
modelo 2R2D a partir de los resultados de simulacion CFD se aplica un procedimiento
de regresion basado en el ajuste de los perfiles radiales de temperatura en la zona central
del segmento de trabajo. Los valores asi obtenidos para /, , identificados como
hy; simulacion, S€ TEportan en la tabla 8.6 y se grafican en la figura 8.8, donde también se
presentan los resultados predichos por la ecuacion 5.9 del capitulo 5 (como %y correracion)

desarrollada para arreglos regulares,

Nu,=0.346 [ 1+11.4(¢,—€,) | Re, Pr (5.9)
Re, By oretacion Dy imatacion e%
100 18.2 16.1 15.9
250 46.8 51.7 9.5
500 93.5 101.6 -7.9
750 140.3 159.9 -12.3
1000 187.1 206.3 9.3
1250 233.9 276.2 -15.3
1500 280.6 283.5 -1.00
1750 327.4 356.4 -8.1
2000 374.2 363.7 2.1

Tabla 8.6: Coeficiente de transferencia de calor entre canales [hf] =Wm 32K

Puede apreciarse una buena concordancia entre ambas series de resultados, como
lo refleja el promedio de los errores relativos (tabla 8.6), (-5%). La pequena
subestimacion introducida por la ecuacion 5.9 puede juzgarse como totalmente

tolerable.
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Figura 8.8: Comparacion de Nuy vs Re,,.

Un ejemplo del ajuste alcanzado para los perfiles de temperatura se ilustra en la

figura 8.9 para el valor Re,=1000.
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Figura 8.9: Perfil de temperatura radial, Re,, = 1000.

La diferencia de temperatura entre el valor promedio en el canal de la pared
[T1(zo, H)]crp = T1(2zo, H) = 890.3 K y el valor la temperatura T,; en el extremo de la
zona central (p =p.) resulta de alrededor de 35 K, tanto para el modelo 2R2D como para
los resultados de simulacion. Este salto térmico es introducido por la resistencia (1/4))
ejercida, principalmente, por las pequefias aberturas que las pastillas del primer estrato

originan alrededor de p =p,, i.e. a una distancia D,/2 de la pared. Debe recordarse que,
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con proximidad a esta posicion se produce el minimo de porosidad local, €nin,;1 =0.23,
cuya posicion se indica en la figura 8.4. Para el valor Re,=1000 considerado en la figura
8.9, la resistencia sobre la pared 1/h,, resulta superior a (1/4y), ocasionando un salto de

temperatura [T, -T; (zo, H)] de alrededor de 75 K.

8.4.4.- Conductividad Efectiva Radial 4.5
Los valores de A.f . que surgen del procedimiento de regresion de los perfiles de

temperatura obtenidos por CFD se detallan en la tabla 8.7 como A¢f ¢ simutacién-

Re, Re,, of . simulacién Pe,
100 79.1 0.345 133
250 198.0 0.727 15.7
500 398.6 1.448 15.8
750 592.0 2.111 16.3
1000 | 794.1 2.582 17.7
1250 | 995.2 3.154 18.1
1500 | 1195 3.689 18.6
1750 | 1392 4.348 18.4
2000 | 1591.5 5.214 17.6

Tabla 8.7: Conductividad efectiva radial a partir de los datos de CFD [A,7 .| = Wm ™K.

Debe tenerse presente que las pastillas fueron consideradas adiabaticas en la
simulacion por CFD, por lo que si bien las mismas determinan el campo de velocidad,
no participan de ninguna forma en el proceso de transporte de calor. Los valores A,
por simulacién, no obstante, incluyen un cierto aporte de la conduccion molecular del
fluido a través de los huecos del relleno. Tal aporte, de acuerdo a Bauer y Schliinder,
1978 puede estimarse como 4,/4 = 0.014 Wm™ K™ (el factor 1/4 contempla la fraccion
de huecos y la tortuosidad), el cual es de alrededor del 4% del minimo valor de A, . en
la tabla 8.7, por lo que para la discusion que sigue se lo ignorard, considerando que los
valores obtenidos responden al efecto de la conveccion del fluido.

Las expresiones de bibliografia responden a experiencias de transporte de calor o
transporte de materia radial. La diferencias entre ambas, muy especialmente en el caso

de gases, reside en que la conductividad de las pastillas es relativamente muy elevada,
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mientras que puede despreciarse la capacidad para transportar materia, alin para rellenos
porosos. Sin embargo, se considera casi universalmente que la contribucion térmica de
las pastillas opera en forma aditiva con los efectos convectivos, a través del término
Aesc en la terminologia del modelo 2R2D. Se recuerda que A, . cuantifica el transporte
entre pastilla y pastilla, limitado por la conduccion en los filetes de gas interpuestos, por
lo que resulta estrictamente de naturaleza conductiva. Como resultado, surge que el
efecto de la conveccion deberia ser equivalente para transferencia de materia y calor, lo
cual puede establecerse diciendo que el aporte convectivo (Agf,c/Af)conv debe depender
de Re, y Pr de la misma forma que (D.,o/Dy)conv (Dn: difusividad molecular), lo hara de
Re, y Sc (ntimero de Schmidt), para un dado lecho.

Puesto que en la simulacion por CFD se excluyo la participacion de las pastillas
en el transporte, los resultados de la tabla 8.7 cuantifican, estrictamente, (D.../Dy )convs
para un valor Sc = Pr =0.813. Como se discutira en la seccion 8.4.4.1, se presentan
razones para cuestionar la estricta validez de la equivalencia entre ambos procesos de
transporte. Por lo tanto, para la comparacion con correlaciones experimentales que se
expone a continuacioén se distinguira si las mismas provienen de experimentos con
transporte de materia o calor. A fin de mantener uniformidad con la presentacion en este
trabajo, los resultados experimentales y correlaciones resultantes de transporte de
materia se continuardn expresando en términos equivalentes de (A¢f ¢/ Af)com, Re, y Pr.

Los resultados para el aporte convectivo, sea de materia o calor, se expresan

frecuentemente en la forma

(/1 ) _ Re Pr _ Pe
om  Pe . Pe.

vl A

.

(8.13)

donde el numero de Peclet térmico es Pe = c,; G D,/As [para materia, el pardametro
equivalente Pe,, = G D,/(& Dy)].

La Teoria de Dispersion Transversal al Azar (TDLA) originalmente propuesta
por Baron, 1952 y Ranz, 1952 predice para esferas un valor Pe, ,,=8. Considerando el
caso de lechos tri-dimensionales, el valor mas realista es Pe, o, = 11. La TDLA se aplica
tanto para gases como para liquidos, para transporte de calor o materia, para rellenos
estrictamente al azar (es decir, en ausencia de efectos de pared y por lo tanto para
elevados N) y a valores suficientemente elevados de Re, de manera tal que los efectos

viscosos estén ausentes (observar que si Pe, o, €s constante, la ecuacion 8.13 excluye
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todo efecto de p). De acuerdo a resultados experimentales, los valores necesarios de Re,
para ignorar los efectos viscosos indican una fuerte dependencia con el tipo de fluido,
gas o liquido (diferenciados por el rango de Pr, o de Sc para dispersion de materia). En
el caso de liquidos (Pr, Sc del orden del 10%) existe un rango muy elevado de valores de
Re, para el cual Pe,. ., no se comporta como una constante, sino que resulta una funcion
compleja de Re, y de Pr o Sc (ver e.g. Delgado, 2007, para transporte de materia). En el
caso de gases, particularmente de interés en este trabajo (con valores de Pr, Sc del orden
de la unidad) el comportamiento es mas sencillo y los valores experimentales indican
que a partir de Re, de alrededor de 100, Pe, . alcanza valores aproximadamente
constantes.

En base a resultados experimentales de transporte de materia con gases, de siete
fuentes diferentes, y para relaciones de aspecto N elevadas, Delgado, 2007 concluye que
el valor Pe, ,=12 es satisfactorio. Los datos presentados por el autor en el rango 100<
Re, <1000, no obstante, muestran una significativa dispersion con valores de Pe,
entre aproximadamente 8 y 15, mientras que para Re,>1000 la dispersion disminuye y
claramente se aproximan al valor Pe,,=12. La pequefia diferencia con el valor
Pe, =11 de la TDLA podria deberse al hecho que los datos empleados por Delgado,
2007, si bien corresponden a elevados N, fueron obtenidos para relaciones de aspecto
finitas.

El efecto de la relacion de aspecto N sobre Pe,. o, es muy relevante para los datos
aqui presentados, dada la baja relacion de aspecto N=5. La gran mayoria de los datos
experimentales (para materia y calor) seflalan que Pe, . aumenta (es decir A.f.
disminuye) conforme N decrece. El trabajo de Fahien y Smith, 1955 para transporte de
materia es una referencia estandar en este sentido. En base a datos experimentales
propios de transporte de materia en rellenos esféricos o cercanamente esféricos los

autores proponen el factor (1+19.4/N?) y su expresion resulta

(Fahien y Smith, 1955):  Pe,..=8.65 (1+19.4/N%);  Pe, =153 (N=5)  (8.14a)

La ecuacion 8.14a implica que Pe,. ,,— 8.65 para N—oo, un valor sensiblemente
inferior a Pe, =12 inferido por Delgado, 2007 y al valor Pe, ,,=11 de la TDLA. Por lo
tanto, a fin de comparar con los resultados aqui simulados para N=5, resulta razonable
utilizar como alternativa el valor Pe, =11 de la TDLA junto con el factor ( 1+19.4/N2)

de Fahien y Smith, 1955:
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(TDLA corregida):  Pe,..= 11 (1+19.4/N%) ; Pe, .=19.5(N=5)  (8.14b)

En la tabla 8.7 se consignan los valores puntuales de Pe,. o, para las simulaciones
de CFD con N=5. En la figura 8.10 se los compara con los valores de las ecuaciones
8.14, que resultan para N=5: Pe, . 15.3 para (8.14a) y Pe, ,=19.5 para (8.14b).
Claramente, todos los resultados de simulacion, con excepcion del valor para Re,=100,
resultan acotados por el par de valores de referencia, por lo que se puede concluir que
los mismos son compatibles con resultados de bibliografia de dispersion de materia.

Se puede ahora intentar una comparacion con resultados experimentales de
transporte de calor. A tal efecto se consideran cuatro expresiones analizadas por Dixon,
2012 en su trabajo de revision. Por un lado, la expresion propuesta por Specchia y col.,
1980 para Pe,. o, coincide con la ecuacion 8.14a de Fahien y Smith, 1955 para transporte
de materia. Specchia y col., 1980 incluyeron datos experimentales con rellenos de
distinta forma, aunque de acuerdo a su analisis los mismos ofrecen un comportamiento
similar al de esferas cuando su tamafio es evaluado como el didmetro de la esfera
equivalente de igual superficie. Dixon, 1988 concluye que la dispersion de los datos
experimentales no permite identificar claramente el efecto de N, y propone para esferas

un valor constante. Las expresiones propuestas, especificamente para esferas, son:
(Dixon, 1988): Pe, =12 (8.15a)

(Bauer y Schliinder, 1978a): Pe, =7 (1+4/N- 4/N°) ; Pe, ,=11.5(N=5) (8.15b)

(Freiwald y Paterson, 1992):  Pe, .= 8 (1+2/N) ; Pe, .= 11.2 (N=5) (8.15¢)
20
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* *
18 .
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Figura 8.10: Comparacion de valores Pe,,,vs. Re, obtenidos a partir de CFD y correlaciones.
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Merece destacarse la importante diferencia entre las ecuaciones 8.15 para N—oo,
desde Pe, =7 (ec. 8.15b) a Pe, =12 (ec. 8.15a), aunque para N=5 los valores son
similares entre si (quizas fortuitamente) y se apartan de manera notoria de la prediccion
de (8.14a).

Los valores de las ecuaciones 8.15 para N=5 también se incluyen en la figura
8.10. Los resultados aqui obtenidos por simulaciéon son consistentemente superiores
(menores A.r) que los valores de las 4 correlaciones discutidas para datos de transporte

de calor, contrastando con la conclusion obtenida para transporte de materia.

8.4.4.1.- Discusion de los resultados obtenidos para A.f

Sobre la base de suponer que la simulacion aqui realizada, junto con la
reduccion de los datos, efectivamente refleja la realidad para dispersion de materia, y las
expresiones 8.14b, 8.15a, 8.15b, 8.15¢c lo hagan para dispersion de calor, cabe plantear
la posible razén para las diferencias, que contradicen la expectativa - al menos para la
relacion N=5 - de que ambos procesos de transporte sean equivalentes.

A tal efecto, en primer lugar, debe recordarse que en el capitulo 5 se discutio que
los arreglos regulares conducen a predecir valores de A,r. muchos menores que los
resultados experimentales en lechos cargados al azar. Las diferencias cuantitativas
fueron presentadas por Zambon, 2010 y resultan de hasta un orden de magnitud. Como
se analiza en la seccion 5.4.2 del capitulo 5, el efecto es introducido por el hecho que los
arreglos regulares alli considerados presentan capas de pastillas paralelas al flujo de
fluido, perfectamente ordenadas, generando canales longitudinales entre cada par de
capas por donde el fluido circula preferencialmente y con muy escasa conexion entre
canales contiguos. La figura 5.6 ilustra esta situacion con el perfil radial de temperatura
con sucesivos tramos de baja y elevada pendiente, estando los primeros claramente
asociados con las zonas de alta porosidad, correspondientes a los canales, y los
segundos con las de baja porosidad, alrededor del plano que une los centros de pastillas
de cada estrato.

Si se hubiera considerado la posibilidad de que las pastillas condujeran el calor y
teniendo en cuenta que aun para materiales ceramicos la relacion de conductividad con
respecto a un gas podra alcanzar valores de hasta alrededor de 100, la temperatura en el
interior de las mismas sera aproximadamente uniforme en un valor intermedio entre la

temperatura de ambos canales contiguos. Entonces, las pastillas pueden recibir calor del

Capitulo 8 Pagina | 8.28



Modelado de reactores de lecho fijo de baja relacién de aspecto asistido por Fluidodinamica Computacional (CFD)

fluido en el canal contiguo mas caliente (por medio del coeficiente Az, capitulo 3),
conducirlo con relativa facilidad a través del cuerpo de las mismas y “devolverlo” al
otro canal contiguo a menor temperatura. De esta manera, las pastillas podran actuar
como un puente térmico entre canales pobremente interconectados, incrementando el
valor de A.f .. Tal efecto introducido por la conduccion de las pastillas debe distinguirse
del aporte de transporte entre pastilla y pastilla (tenido en cuenta por el parametro A, .
en el modelo 2R2D), y puede afirmarse que estara presente en el caso de los arreglos
regulares considerados en el capitulo 5.

En contraposicion, cuando las pastillas se ordenan estrictamente al azar, como en
regiones bien apartadas de la pared en lechos con elevados valores de N, la sucesion
hueco-pastilla en la direccion del flujo sera la configuracion dominante. Asi, un filete de
fluido emergente de un hueco enfrentara una pastilla y debera desviarse para poder
sortearla. Esto origina, la lateralizacion del flujo, la consecuente mezcla de filetes
provenientes de distintas posiciones transversales y el incremento de A.f.. Ademas,
cada pastilla estara irrigada, principalmente, por la dispersion del filete que la enfrenta y
en consecuencia a temperatura esencialmente uniforme. El efecto del puente térmico

sefialado para los arreglos regulares estara ausente o al menos minimizado.

Resta ahora considerar la situacion en el caso simulado con N=5. Esta baja
relacion de aspecto permite que en toda la region central del lecho se presente una
sucesion de minimos y maximos de porosidad local (figura 8.4), causando que una
importante cantidad de pastillas se agrupen formando un segundo estrato (adyacente al
estrato sobre la pared), por un lado, y una hilera de pastillas con centros cercanos al eje
del tubo, aun cuando tales disposiciones resulten con cierta irregularidad, debido a una
imperfecta alineacion de los centros de las pastillas, que se refleja en la atenuacion de
los maximos y minimos. La posicion de los maximos y minimos locales de porosidad se
indica en la figura 8.9 para el perfil de temperatura de la simulacién de CFD. Tal perfil
revela una secuencia de regiones de baja y elevada pendiente de la temperatura, en
forma similar, cualitativamente, al caso de arreglos regulares. Sin embargo, los mismos
no se encuentran estrictamente en fase con el perfil de porosidad. En este sentido, la
situacion mas evidente es para la posicion del maximo &4y cercano al eje, mientras
que para la posicion de &1, determinado por el primer estrato casi perfectamente
alineado, se aprecia una maxima pendiente, de acuerdo a lo esperado. Puede concluirse

que el comportamiento de un lecho al azar de N=5 presentard un comportamiento
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intermedio entre el caso de los arreglos regulares, con la presencia y efectos de un cierto
grado de canalizacién promovido por el perfil de porosidad, pero con la aparicion de un
significativo grado de lateralizacion del fluido, promovido por la imperfecta alineacion
de los centros de pastillas. Esta condicion se refleja por los valores simulados de A, .
Los mismos son al menos entre 2 y 3 veces mayores que los valores equivalentes para
arreglos regulares (Zambon, 2010), debido al significativo efecto de la lateralizacion. Al
mismo tiempo, la permanencia de cierto grado de canalizacion, permite, al menos
parcialmente, justificar el efecto de la relacion de aspecto N reconocido en la mayoria
de los trabajos especificos en la bibliografia. Finalmente, dado que las simulaciones no
contemplan la participacion de las pastillas, el efecto puente térmico esta ausente y
permitiria justificar las diferencias apuntadas en la seccion anterior entre los resultados

experimentales de transporte de materia y calor.

8.4.4.2.- El efecto de G./G y propuesta tentativa para predecir (Aef,c//lf) y

conv
(Dec/Dim)

La gran mayoria de las expresiones para predecir (A¢y ./ Af)conv 0 (De,c/Dim)

conv
conv’
en particular aquellas discutidas en la seccion 8.4.4, introducen la velocidad superficial
G, promedio en el lecho, como variable para cuantificar el efecto de la conveccion. Sin
embargo, para el canal central la medida del efecto de la conveccién debe estar
cuantificado por su velocidad superficial G, . Esta magnitud que se ha considerado a lo
largo del presente trabajo es significativamente inferior para bajos valores de N
(comparese, por ejemplo, los valores de Re, vs. Re,. en la tabla 8.7). Ello no elimina la
validez de las expresiones dadas en la seccion 8.4.4, puesto que puede asumirse que el
factor corrector dependiente de N (e.g. (1+19.4/N*) en la ecuacion 8.14a incluye
implicitamente la relacion G./G.

Varios autores (e.g. Tsotsas y Schliinder, 1988; Winterberg y colab., 2000)

sefialan la preferencia de expresar (Agf./Ar) 0 (De,c/Dm)wm, explicitamente en

conv

términos de G., o equivalentemente de Re,.. Aqui se considera que ello es relevante
para separar el efecto de N sobre la relacion (G./G) del efecto que N ejerce a través del
empaquetamiento del relleno, que se discutiera en la seccion anterior. La relacion
(G./G) puede expresarse convenientemente en funcion de la relacion fluidodindmica

(G1/G.):
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G 1

G T1+[(G,/ G)—1]2N=1)/ N? (8.16)

La expresion (8.13) quedaria re-formulada de la siguiente manera:

_ Re, Pr

cony
Perc,oo

(4

el )

(8.17)

donde Pe,.. ., deberia coincidir con Pe, o, para elevados valores de N, dado que G./G
—1, pero diferira para bajos valores N.

Como resultado de la revision bibliografica realizada, de los resultados de la
simulacion por CFD vy el andlisis realizado con respecto al transporte convectivo en el
canal central, se proponen, en esta instancia las siguientes expresiones para estimar

(Aef.c Mf)conv Y (Dec/Dm),,,,, cuando Re,>100 y para flujo de gases en lechos rellenos

por esferas de igual tamafio:

Re Sc
(Dec /Dm) = - (818a)
TS
Re Pr
(Aol A;) =—to— (8.18b)
v X conv 9(1+ﬁ)

Los valores de (De,C/Dm)me a partir de la ecuacion 8.18a responden a los
valores (Aef //‘lf)wnv aqui obtenidos por simulacion con N=5. Usando la ecuacion 8.17
con (G/G.)=1.72 (valor promedio de los valores de simulacidn, tabla 8.3) para evaluar
(G/G), las equivalencias entre (A, Mf)conv Y (De,c/Dm),,,, ¥ entre Pry Sc, surge a
partir de las ecuaciones 8.18a y 8.13, el valor Pe,. ,,=17.6. Este valor es muy proximo al
valor promedio de 16.8, consignado en la tabla 8.7.

Realizando un tratamiento similar entre las ecuaciones 8.18b y 8.13, para
transporte de calor resulta para N=5 el valor Pe, o, =12.4, que es totalmente compatible
con los valores de las correlaciones discutidas en la seccion 8.4.4.

Los valores resultantes de las ecuaciones 8.18 para Pe,, cuando N—o
(Pey,o=10y Pe, ,, =9 para 8.18a y 8.18b, respectivamente) también guardan estrecha

relacidn con los valores de correlaciones discutidos en la seccion 8.4.4.
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El factor (1+2/N) en la ecuacion 8.18a es la correccion que responde
estrictamente al efecto del empaquetamiento del relleno discutido en la seccion anterior,
resultando 1.4 para N=5. Para transporte de calor, el factor anidlogo propuesto en la
ecuacion 8.18b resulta de 1.1 para N=5. La diferencia puede explicarse conceptualmente
aceptando el efecto del puente térmico discutido en la seccion 8.4.4.1, ausente para

transporte de materia.

8.5.- Conclusiones del Capitulo

En base a resultados de bibliografia para la distribucion del relleno en lechos con
relaciones de aspecto N<5, se evalud la posibilidad de aplicacion del modelo 2R2D en
tal rango de valores de NV. Se pudo concluir que tal posibilidad implicaria significativos
esfuerzos adicionales para la caracterizacion de los parametros estructurales y de
transporte del modelo, como asi también para la comprobacion de su potencialidad a los
fines de simular el comportamiento de lechos cataliticos.

En el resto del capitulo se presentaron y analizaron las simulaciones realizadas
por CFD para un lecho cilindrico relleno al azar con relacion N = 5 descripto en el
capitulo 7.

La reduccion de los datos de simulacion por CFD para estimar los parametros
G1/Ge, hyyp hy 'y Ao fue detallada en la seccion 8.3. El objetivo primario fue evaluar si
tales estimaciones resultan comparables con los valores obtenidos a partir de las
correlaciones desarrolladas para arreglos regulares en el capitulo 5. Debido a que estas
correlaciones no incluyeron al pardmetro A.., los resultados de CFD fueron analizados
tomando como referencia las correlaciones de bibliografia.

La porosidad global, las porosidades en el canal de pared y central, y asi como el
perfil de porosidad se encuentran dentro de los valores esperados para una relacion N=5.
El perfil de porosidad indica un primer estrato de pastillas sobre la pared altamente
ordenado, un segundo estrato bien identificable, pero con una apreciable dispersion en
la posicion de los centros y una hilera de pastilla centrada aproximadamente en el eje.
Los valores de Gi/G., h.; hy obtenidos por simulaciéon resultaron, en general,
aceptablemente predichos por las correlaciones del capitulo 5, lo cual aporta evidencia
para emplearlas como una sdlida referencia para predecir los pardmetros del modelo
2R2D en el caso de lechos rellenos al azar. Sin embargo, se ha propuesto llevar a cabo
un proceso evolutivo para ajustar las correlaciones a medida que se incorporan datos en

lechos rellenos al azar. De esta forma, con la informacion disponible al presente, para
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lechos rellenos al azar se propone aplicar la ecuacion 8.11 para estimar Gi/G. y la
ecuacion 8.12 para h,,. En cambio, para la estimacion de 4, resulta apropiado conservar
la ecuacion 5.9 obtenida para los arreglos regulares en el capitulo 5.

A fin de analizar los valores de A obtenidos a partir de la simulacion para N=>5,
se considerd en primer lugar que la conduccion a través de los huecos resulta
despreciable frente a los valores medidos, por lo que los mismos corresponden
estrictamente al aporte convectivo. Por otro lado, dado que en las simulaciones se
considerdé comportamiento adiabatico para las pastillas, las mismas no participan en el
proceso de transporte. Por lo tanto, considerando la similitud entre los procesos de
transporte de materia y energia, los resultados de las simulaciones para A.f./Af
cuantifican la relacion D, /D, respecto del coeficiente de dispersion de materia D, .. La
comparacion con datos experimentales fue llevada a cabo mediante las correlaciones
propuestas en base a dichos datos. Para el coeficiente de dispersion de materia se
identificd una sola correlacion que tiene en cuenta la relacion de aspecto N. Con
respecto a la misma, los resultados de simulacion mostraron una buena concordancia,
con desviaciones de alrededor del 10%. Para transporte de calor, se dispone de mayor
variedad de correlaciones y la comparacion arrojo valores significativamente menores
de los resultados de simulacion. Se postula que la diferencia de comportamiento entre
ambos procesos de transporte se debe a la interaccion entre la conduccion térmica de las
pastillas y el transporte convectivo en el fluido. Tal mecanismo solo resultaria de
significacion a bajas relaciones de aspecto N, cuando el acomodamiento de las pastillas
en la region central del lecho guarda un significativo grado de estratificacion. Para el
caso simulado con N=5, dicho mecanismo podria ser aplicable, teniendo en cuenta que
las pastillas en el interior de lecho se agrupan en una corona bien identificable, aunque
imperfecta, y en una hilera aproximadamente centrada en el eje.

Finalmente, como producto del anélisis de la informacién de bibliografia, de los
resultados de simulacion y en consideracion a las diferencias encontradas para el
transporte radial de materia y energia, se proponen en primera aproximacion las
expresiones 8.18 para estimar la dispersion radial convectiva de energia A.f /A y de

materia (D, /D), con inclusion del efecto de la relacion de aspecto N.
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Apéndice 8.1: Efecto de la curvatura de la pared sobre G;

En la seccién 8.4.1 se compararon los valores de la relacion G,/G. a partir de las
simulaciones de CFD para un lecho relleno al azar con N=5 y las predicciones a partir
de la correlacién obtenida con arreglos regulares entre paredes planas, esto es N—oo.
Esta ultima caracteriza al canal de la pared sélo por su porosidad &; y por lo tanto la
comparacion se realizo para el valor £,=0.538 observado en el segmento de trabajo del
lecho con N=35. Sin embargo, para un mismo valor de &; los lechos con valores finitos
de N presentan una superficie de friccion superior al caso de paredes planas, debido a la
curvatura de la pared. Para evaluar si este efecto puede resultar significativo, aqui se
comparard el valor de radio hidraulico R, en ambos casos, teniendo en cuenta que es
frecuente expresar la caida de presion en términos de esta magnitud. Para los valores
relativamente altos de Re,, empleados, se puede suponer que los efectos inerciales o

turbulentos son controlantes, y entonces resultara
AP <G’ /R, (A8.1)

El radio hidraulico R), es la relacion entre el volumen de huecos y la superficie
total de solidos. Se expresard R;, para el canal de la pared, comprendido entre la pared y
un radio de pastilla desde la misma, en el caso de paredes planas y paredes curvas.
Paredes planas

El volumen de huecos por unidad de superficie de pared es (&g * %Dp). La
superficie de solidos, incluyendo la de la propia pared, por unidad de superficie de pared

es (1+% annp). Realizando el cociente y expresando ny, = %(1 — &),

f D
! = Lr (A8.2)

R=— 7
) "o6(l-g)+2

Figura A8.1.1: Esquema primer estrato frente a paredes planas.
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Paredes curvas

El volumen de huecos por unidad de superficie de pared es:

&P -p2/(2p)=4D,E2N-1)/N
La superficie de soélidos, incluyendo la de la propia pared, por unidad de

superficie de pared es:
l+wzD; n,(p,-p.) p,=1+wxn,(N-1)/N

Realizando el cociente y expresando wnp = % (1—-¢)@N—-1)/(N—1) se

obtiene

D,

Rh=
6(1—&)+4N /(2N -1)

(A8.3)

Figura A8.1.2: Esquema primer estrato frente a paredes curvas.

Para el caso estudiado, £;,=0.538, N=35, el radio hidraulico para paredes planas
(ec. A8.2) resulta 1.047 veces el valor para paredes curvas (ec. A8.3). A partir de la
ecuacion AS8.1, la velocidad masica G; en el canal con paredes planas resultard
(1.047)"=1.023 veces el valor para una pared curva con N=5, suponiendo el mismo

valor de AP.
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CAPITULO 9

CONCLUSIONES Y PERSPECTIVAS

9.1 Relevancia de los objetivos alcanzados

9.2 Tareas realizadas

9.3  Sugerencias para la continuacion de los trabajos de investigacion en la

tematica
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CAPITULO 9

CONCLUSIONES Y PERSPECTIVAS

9.1.- Relevancia de los objetivos alcanzados

En este trabajo de tesis se formulé un modelo bidimensional con el objetivo de
proponer una alternativa para la representacion apropiada de la transferencia de calor en
reactores cataliticos multitubulares. El modelo, que en su estado actual se formul6 para
relleno constituido por particulas esféricas, es un modelo bidimensional de dos zonas,
identificado como modelo 2R2D. La caracteristica basica del modelo, es la
identificacion espacial de las resistencias térmicas relacionadas con la primera capa de
particulas.

La fluidodindmica computacional se utiliz6 como herramienta para la obtencién
de informacion confiable sobre diversos aspectos del comportamiento de lechos
rellenos. Esta técnica constituyd una metodologia de experimentacion virtual, que
proporciond los campos de velocidad y temperatura para su posterior tratamiento y
desarrollo de correlaciones predictivas para los parametros fluidodinamicos y térmicos
del modelo 2R2D.

Con el fin de contextualizar el trabajo de modelado de lechos fijos de baja
relacion de aspecto que constituyo el eje de la presente tesis, se incluyo una sintesis de
los principales enfoques y modelos que se pueden utilizar en el modelado de reactores
cataliticos de lecho fijo. Debido a ciertas limitaciones de los modelos clasicos,
particularmente del modelo S2D, se considero la alternativa de modelos de dos zonas
para describir el comportamiento del lecho (capitulo 2). Sobre esta base, el modelo
2R2D formulado discrimina los diferentes efectos concentrados de las resistencias
térmicas sobre la pared (1/h,,) del modelo S2D y los localiza de acuerdo a la
distribucion de solidos en el lecho, considerablemente ordenada en las cercanias de la
pared del recipiente/tubo. En este sentido, se identificd claramente un canal de fluido
desde la pared hasta una profundidad (distancia radial) D, /2 y una capa de particulas en
contacto con la pared.

Se discutid la significacion y posibilidad de evaluar los parametros térmicos

efectivos de transporte que introduce el modelo 2R2D. Se concluyd que la prediccion de
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la mayoria de dichos parametros ha sido reportada en bibliografia, pudiendo predecirse
en forma directa o bien a través de relaciones desarrolladas especificamente. Las
excepciones mas significativas fueron los coeficientes hy, s y hy.

A partir de simulaciones CFD se llevd a cabo una estimacion preliminar de los

coeficientes hyr, hf y la relacion entre las velocidades masicas superficiales entre

ambos canales G;/G., utilizando lechos rellenos con arreglos regulares de esferas
contenidas entre paredes planas. Se analizo el caso de particulas no conductoras para
aislar los mecanismos de transferencia de calor por conveccién. Se obtuvieron
correlaciones para los tres parametros en funcion de las propiedades estructurales
basicas y nimeros adimensionales pertinentes.

Se evaluaron las diferencias entre las predicciones obtenidas mediante el modelo
2R2D propuesto y el modelo 2SD, contextualizando dicha evaluacion en el
comportamiento de un reactor multitubular de lecho relleno catalitico en el cual se
procesa la reaccion de sintesis de amoniaco. Las diferencias entre ambos modelos se
han discutido principalmente en términos de diferentes valores de temperaturas
predichos en el punto caliente. El andlisis de las caracteristicas de ambos modelos y de
los resultados numéricos permitié concluir que la principal causa de las diferencias de
temperatura es la gran resistencia térmica 1/hs entre los canales del modelo 2R2D. La
comparacion numérica de los modelos 2R2D y S2D para el esquema cinético
irreversible mostré que las temperaturas promedios y en el eje en el punto caliente,
probablemente seran muy diferentes bajo condiciones operativas razonables y se
incrementan monotonamente a medida que se elevan las temperaturas de referencia
T, =T,,, hasta el punto de reaccion encendida. Las conversiones finales también
difieren significativamente. Las diferencias entre los modelos siguen siendo
considerables en el rango de relacion de aspecto 5 < N <10, y decrecen
significativamente s6lo cuando N = 20. La consideracién de la reversibilidad de la
reaccion puso en evidencia diferencias significativas entre ambos modelos a nivel de los
valores de temperatura promedio y en el eje, en la posicion del punto caliente atin para
N=5.

Con el fin de comparar el comportamiento de lechos rellenos al azar con el
predicho a partir de las correlaciones obtenidas para arreglos regulares entre paredes
planas, se analizaron las simulaciones realizadas por CFD para un lecho cilindrico

relleno al azar con relacion N=35. Se propuso llevar a cabo un proceso evolutivo para
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ajustar las correlaciones a medida que se incorporen datos en lechos rellenos al azar. De
esta forma, con la informacion disponible para N=5 en lechos rellenos al azar, se

ajustaron nuevas correlaciones para estimar la relacion G;/G. y el pardmetro h,¢. En
cambio para el parametro hs resulto apropiado conservar la correlacion obtenida para
arreglos regulares.

Los valores del parametro A, ., que se obtuvieron de los resultados de CFD
fueron analizados tomando como referencia las correlaciones preexistentes en
bibliografia. A partir de dicho analisis y de las diferencias encontradas para el transporte
radial de materia y energia se propuso una expresion para estimar la dispersion radial
convectiva de energia (/13 fel lf) y de materia (D, /D,,), con inclusion del efecto de la
relacion de aspecto V.

De lo expuesto, puede concluirse que el modelo propuesto representa una mejora
significativa en la calidad de los resultados de las simulaciones de lechos fijos con baja
relacion de aspecto, con relacion a la realizada por modelos clasicos S2D. El enfoque
propuesto en esta tesis permite evaluar adecuadamente la magnitud de los diferentes
mecanismos presentes que determinan la velocidad de transferencia de calor entre zonas
y entre el lecho y la pared. De esta manera, se puede construir un esquema mas realista
que el preexistente, con respecto a la cuantificacion de los diferentes fenomenos locales

ocurrentes y su influencia en el comportamiento global del reactor.

9.2.- Tareas realizadas

La labor realizada puede resumirse puntualizando las distintas etapas cumplidas:

» Descripcion y clasificacion de los modelos que se pueden utilizar en el
modelado de reactores cataliticos de lecho fijo. Analisis de las limitaciones de
los modelos clasicos, particularmente S2D. Revision, discriminacion y
definicion de las principales caracteristicas de los modelos bidimensionales de

dos zonas propuestos en la literatura.
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» Formulacion de un nuevo modelo heterogéneo de dos zonas (2R2D), para lechos
rellenos de particulas esféricas cataliticas de tamafo uniforme con flujo de

fluido. La descripcion e hipotesis del modelo se presentan en el capitulo 3.

» Descripcion de una metodologia de resolucion para la simulacion de lechos fijos
en base a la utilizacion de CFD. Sintesis de etapas y modalidades para:
construccion de la celda de célculo, generacion de la malla e implementacion de

la simulacion (capitulo 4).

» Andlisis y definicion del esquema estructural (geometria) de lechos
estructurados conformado por particulas esféricas y dispuestas segin arreglos
geométricos regulares. Construccion de celdas de cdalculo (utilizacion de
fronteras repetitivas). Descripcion de la generacion de la malla y la
independencia del mallado (condicion de validacion y parametros de aceptacion
de la densidad de la malla). Seleccion del modelo de turbulencia y de los

diferentes parametros que rigen la simulacion numérica (capitulo 4).

» Desarrollo de correlaciones para el calculo de los parametros del modelo 2R2D a
partir de los valores obtenidos de las simulaciones por CFD para arreglos
regulares. Evaluacion de la aplicabilidad de los resultados de los coeficientes

hws y hf a lechos rellenos al azar. Comparacion de los coeficientes de

transferencia de calor del modelo 2R2D aplicados a lechos rellenos al azar , con

correlaciones de literatura (capitulo 5).

» Comparacion entre el modelo 2R2D propuesto y el modelo S2D frente a una
situacion de alta exigencia en lo referente a la generacion y transferencia de
calor. Analisis del comportamiento de un reactor multitubular de lecho relleno
catalitico destinado a la sintesis de amoniaco. Los resultados numéricos se

vuelcan en el capitulo 6.

» Construccion de una fraccion de un lecho relleno aleatorio de baja relacion de
aspecto N=5, conformada por esferas de un tnico tamafo contenidas en un tubo

circular. Aplicacion de un algoritmo numérico para la construccion de la
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estructura del lecho (geometria). Analisis de diferentes técnicas para el
tratamiento de los puntos de contacto en la geometria. Aplicacion de la
metodologia denominada enfoque local (construccion de caps) para la
modificacion en las areas de contacto. Generacion de la malla de célculo para el

caso de estudio (capitulo 7).

> Estimacion de los parametros G1/G., hyy, ey Aesc a partir de los datos obtenidos
de las simulaciones por CFD para el lecho relleno aleatorio de relacion de
aspecto N=5. Evaluaciéon y comparacion de los valores calculados a partir de las
correlaciones  desarrolladas para arreglos regulares. Desarrollo de
modificaciones de ajuste en las expresiones para estimar la relacion G, /G, y el

parametro h,,r. Analisis de la informacion bibliografica y de los resultados

generados por CFD para los valores A/, .

9.3.- Sugerencias para la continuacion de los trabajos de investigacion en la

tematica

En base al analisis y las conclusiones obtenidas en este trabajo, pueden sefialarse
algunos aspectos que podrian constituir el eje de la continuaciéon de actividades en el

tema:

Un aspecto que deberia abordarse es el analisis de lechos rellenos aleatorios con
valores de relacion de aspecto diferentes a N=5 a fin de extraer conclusiones con lechos
de diferentes porosidades. En tal sentido, se prevé llevar a cabo la simulacion del
comportamiento de lechos rellenos al azar con distintas relaciones de aspecto (6 < N <
15) para la determinacién de informacion de parametros estructurales y aplicar los
resultados en la evaluacion de los pardmetros del modelo 2R2D. Esto permitiria ajustar

las correlaciones desarrolladas para el calculo de dichos parametros.

Por otra parte, si bien el modelo 2R2D propuesto incluye en su concepcion la
contribucion del solido, en este estudio (capitulos 5 y 9) se determinaron los parametros
del modelo considerando particulas no conductoras (para aislar los mecanismos de

transferencia de calor por conveccion). Un proximo estudio destinado al efecto del
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aporte del solido al transporte de calor para diferentes valores de la relacion de aspecto,
enriqueceria el resultado del modelado. Ello requerira realizar el correspondiente

mallado de las particulas solidas.

Un topico importante que podria abordarse es la comparacion de los resultados
del modelo 2R2D con valores experimentales de transferencia de calor, con y sin
reaccion quimica. Un interés particular revestiria ampliar la comparacion del modelo
2R2D con otros modelos presentados en bibliografia considerando la contribucion del

relleno al transporte de calor y la reaccion catalitica apropiadamente evaluada.

Adicionalmente, es de interés llevar a cabo el andlisis de la potencial influencia
de la geometria del catalizador, desarrollando las simulaciones para diferentes pastillas
de geometrias diversas tales como: cilindros, cilindros con agujeros internos, cilindro

con lobulos, entre otras alternativas empleadas comercialmente.
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Bi

Al

C;
CS‘

Cc, 1

NOMENCLATURA

=(1—-¢)6/ D, area interfacial fluido-sélido por unidad de volumen de lecho,

-1
m

= h D,/ Aes, nimero de Biot
concentracién molar de la especie clave en el fluido, mol m™

concentracion molar media radial de la especie clave, mol m™

concentracion molar de la especie clave en el canal de pared, mol m™
concentracion molar de la especie clave en la superficie de la particula, mol m™
concentracion molar de la especie clave del canal central en p = p,, mol m™
calor especifico para el fluido, J kg™ K!

coeficiente de dispersion radial de materia, m*s™

difusividad molecular, m’s’!

diametro de tubo, m

diametro de particula, m

factor de actividad del catalizador

velocidad masica superficial axial (promedio en la seccion transversal del lecho),

kgm™ s
longitud del tubo, m / altura de la celda de simulacioén por CFD, m

coeficiente de transferencia de calor del fluido entre los canales de pared y

central para el modelo 2R2D, W m* K!
coeficiente de transferencia de calor fluido-particula, W m* K™!
coeficiente de transferencia de calor entre hemisferios de particula, W m?* K

coeficiente de transferencia de calor entre el s6lido de la region central y las

particulas de la primera capa, W m* K

coeficiente de transferencia de calor en la pared para el modelo S2D, W m* K™
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kl

Pe
Pe,,

Pr

valor de h,, calculado sin velocidad de generacion de calor, W m” K

valor de h,, calculado con velocidad uniforme de generacién de calor, W m* K™!

coeficiente pelicular de transferencia de calor en la pared en las ecuaciones 5.11

y5.12a, Wm* K

coeficiente de transferencia de calor a través de las restricciones impuestas por el

lecho en D,, /2 en las ecuaciones 5.11 y 5.12a, W m? K

coeficiente de transferencia de calor en la pared debido a las contribuciones

conductivas, W m? K!
coeficiente de transferencia de calor pared-fluido, W m* K™
coeficiente de transferencia de calor pared-particula, W m* K™!

coeficiente especifico de velocidad de reaccion directa en la sintesis de

, 15 3 -
amoniaco, mol atm™ ”" m™ s

coeficiente especifico de velocidad de reaccion inversa en la sintesis de

amoniaco, mol atm 05 m3 gt

distancia entre planos consecutivos que contienen puntos de contacto, m
= D;/D, , relacién de aspecto

numero de particulas

= hD,/A¢, nimero de Nusselt

numero de Nusselt calculado a partir de ecuacion 5.15

numero de centros de particulas en la primera capa por unidad de area de la

. w1, . . 2
superficie cilindrica de radio p., m

= npDS , densidad normalizada de centros de particulas
presion, Pa

= ¢prG D,/ A, nimero de Peclet térmico

= G Dy, /8¢ Dy, nimero de Peclet de materia

= Cprlir/As, nimero de Prandtl
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Q velocidad de generacion de calor, W m>
q flujo de calor, W m™
= GD,/us, nimero de Reynolds de particula

Ry radio hidraulico, m

R; radio del tubo, m

S seccion transversal total del lecho, m’

Sc = Us/8¢Dp,, nimero de Schmidt

T, velocidad de reaccion efectiva (por unidad de volumen de catalizador), mol m™
g!

rs velocidad de reaccion en condiciones de la superficie externa de la particula (por

unidad de volumen de catalizador), mol m™ s™
T temperatura en el fluido, K
T temperatura media radial evaluada en los modelos unidimensionales, K
T.; temperatura en la region central en p = p., K
¢, temperatura en la region central del s6lido en p = p;, K
r temperatura de la superficie de particula, K
T; temperatura media de mezclado de taza en el canal de pared, K

Ty temperatura de la pared del tubo, K

. L -1
U = /Tw/0¢, velocidad caracteristica sobre la pared, m s
u velocidad axial, m s!

V volumen de particula, m’

w ancho del lecho, m

X = 1 — C/C; conversion de N, / coordenada transversal paralela a la pared, m
y coordenada transversal normal a la pared, m
y* = y/D,, distancia adimensional desde la pared
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Zy

valor de y* donde comienza la region central de solidos en el modelo 2R2D

(ecuacion 3.4a)

extension de la region de pared para modelos bidimensionales de dos zonas

(tabla 2.6)

= p u; y/u, donde y es la distancia adimensional normal a la pared
coordenada axial, m

= z/H coordenada axial adimensional

posicidn de ingreso al interior de la celda de simulacion CFD, m

Simbolos Griegos

ar

(st

AH

coeficiente de transferencia de masa del fluido entre los canales de pared y

central, m s

coeficiente de transferencia de masa fluido-particula, m s™
autovalor positivo

calor de reaccion, J mol™!

densidad del fluido, kg m™

porosidad (genérica o promedio en la seccion transversal del lecho)
perfil radial de porosidad

posicion axial en el interior de la celda periddica

factor de efectividad interno

conductividad térmica efectiva radial en el lecho, W m'K!

aporte estatico (sin flujo de fluido) a la conductividad efectiva A,, W m'K!
aporte del fluido a la conductividad efectiva A,, W m'K!

aporte de las particulas a la conductividad efectiva A,, W m'K!

conductividad térmica del fluido, W m'K!
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Ap conductividad térmica de las particulas, W m"'K™!

Us viscosidad del fluido, kg m™ s™

U1 autovalor resultante de la resolucion de la ecuacion 8.3

p = pr — Dpy~, coordenada radial, m

Pt =D,/2

p* = p/R;, coordenada radial adimensional

Pe coordenada radial en y* = 1/2, m

T tensor esfuerzo de corte, Pa

% viscosidad cinematica, m? s’

w fraccion de volumen de particula intersectada en 0 < y* < 1/2

Subindices y Supraindices
1 cantidad promedio evaluadaen 1 < y* < 1/2
2 cantidad promedio evaluadaen 1/2 < y* < y;

2R evaluado por el modelo 2R2D

ax cantidad evaluada en el eje del tubo

c relativo al canal central o a la region central de sélidos
G cantidad evaluada globalmente

I cantidad evaluada a la entrada del reactor

L cantidad evaluada en y;

SO  evaluado por el modelo S2D usando el coeficiente hY,

SQ  evaluado por el modelo S2D usando el coeficiente h‘?v
t cantidad evaluada en la pared del tubo
- cantidad promedio de mezclado de taza

w cantidad evaluada en la pared del tubo
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(o)

cantidad evaluada en las condiciones de entrada empleadas para las simulaciones

CFD

Simbolos especiales

[]

valores promediados en z € [z,,z, + H] y/o p € [p., p¢]

Acronimos

ID  modelo unidimensional

2D modelo bidimensional

2H  modelo bidimensional heterogéneo

1P modelo unidimensional pseudo-homogéneo
2P modelo bidimensional pseudo-homogéneo
2R2D modelo heterogéneo de dos zonas

Ccp  arreglo cubico compacto

CFD fluidodindmica computacional

DEM método de elementos discretos

Hcp  arreglo hexagonal compacto

LES simulacion de remolinos grandes

LF lecho fijo

MFV  método de volimenes finitos

Orp  arreglo ortorrombico

RANS Reynolds-Averaged Navier Stokes

RCLF reactor catalitico de lecho fijo

Scp

S2D

arreglo cubico simple

modelo estandar bi-dimensional pseudo-homogéneo

TDLA teoria de dispersion transversal al azar

Nomenclatura
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