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Schnitzlein [6]. (®) 25 °C — 2.5 kg/cm?, (#) 200 °C — 2.5 kg/cm>, (0) 300 °C — 2.5 kg/cm?, (A ) 400 °C —
2.5 kg/em®y (M) 400 °C — 3.0 KG/CIM™. .. ouiitii et

Figura 4.13. Graficos de paridad comparativos de datos de caida de presion experimental vs calculada para
el CAT-E a diferentes correlaciones reajustadas. (a) Ergun [7], (b) Harrison y col. [5] y (c) Eisfeld-
Schnitzlein [6]. (®) 25 °C — 2.5 kg/cm?, (#) 200 °C — 2.5 kg/cm>, (0) 300 °C — 2.5 kg/cm?, (A ) 400 °C —
2.5kg/em®y (M) 400 OC — 3.0 K@/CIM2 ... ouiniein e
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Figura A.1. Mediciones experimentales de propiedades fisicas de particula correspondientes al (a) didmetro
de particula y (b) longitud de particula. Informacion mostrada parael CAT-B. ............ocooiiiiiiiiiiiinnnnn..

Figura A.2. Mediciones experimentales de propiedades fisicas de particula correspondientes al (a) didmetro
de particula, (b) longitud de particula y (c) didmetro de orificio. Informacién mostrada para el CAT-C. .......

Figura A.3. Mediciones experimentales de propiedades fisicas de particula correspondientes al (a) didmetro

de particula. Informacion mostrada para €l CAT-D. .......oooiiiriiiiii e

Figura A.4. Mediciones experimentales de propiedades fisicas de particula correspondientes al (a) didmetro
de particula, (b) longitud de particula y (c) diametro de orificio. Informacion mostrada para el CAT-E. ......

Figura C.1. Comparativo de datos experimentales (linea de tendencia) y valores calculados a partir de
correlaciones a diferentes Rep. (X) Experimental, (M) Brauer [1], (+) Carman [2], (O) Cheng [3] , (®)
Foumeny et al [4], (A ) Gibilaro et al [5], (#) Handley-Heggs [6], (©) Hicks [7], (A) Jones-Krier [8], (0)
KTA [9], (O0) Kuerten[10], (#) Kuo-Nydegger [11], (A\) Lee-Ogawa[12], (©) Mac Donald et al [13], (0)
Montillet et al [14], (+) Morcom [15], (A ) Ozahi et al [16], (©) Rose [17], (®) Rose-Rizk [18], (®) Wentz-

Thodos [19], (A) Yu et al [20]. (a) 25°C-2.5 kg/cm?, (b) 400°C-2.5 kg/em? y (c) 400°C-3.0 kg/cm?.
Informacion Para €1 CAT-A. ... et et e et

Figura C.2. Comparativo de datos experimentales (linea de tendencia) y valores calculados a partir de
correlaciones a diferentes Rep. (X) Experimental, (M) Brauer [1], (+) Carman [2], (O) Cheng [3] , (®)
Foumeny et al [4], (A ) Gibilaro et al [5], (#) Handley-Heggs [6], (©) Hicks [7], (A) Jones-Krier [8], (0)
KTA [9], (O0) Kuerten[10], (#) Kuo-Nydegger [11], (A) Lee-Ogawa[12], (©) Mac Donald et al [13], (0)
Montillet et al [14], (+) Morcom [15], (A ) Ozahi et al [16], () Rose [17], (W) Rose-Rizk [18], (®) Wentz-

Thodos [19], (A) Yu et al [20]. (a) 25°C-2.5 kg/cm?, (b) 400°C-2.5 kg/cm? y (c) 400°C-3.0 kg/cm>.
Informacion para €l CAT-B. ... e e e

Figura C.3. Comparativo de datos experimentales (linea de tendencia) y valores calculados a partir de
correlaciones a diferentes Rep. (%) Experimental, (M) Brauer [1], (+) Carman [2], (O) Cheng [3] , (®)
Foumeny et al [4], (A ) Gibilaro et al [5], (#) Handley-Heggs [6], (©) Hicks [7], (A) Jones-Krier [8], (0)
KTA [9], (O) Kuerten[10], (#) Kuo-Nydegger [11], (A\) Lee-Ogawa[12], (©) Mac Donald et al [13], (0)
Montillet et al [14], (+) Morcom [15], (A ) Ozahi et al [16], (©) Rose [17], (®) Rose-Rizk [18], (®) Wentz-

Thodos [19], (A) Yu et al [20]. (a) 25°C-2.5 kg/cm?, (b) 400°C-2.5 kg/cm? y (c) 400°C-3.0 kg/cm?.
Informacion para el CAT-C. ...t

Figura C.4. Comparativo de datos experimentales (linea de tendencia) y valores calculados a partir de

correlaciones a diferentes Rep. (X) Experimental, (M) Brauer [1], () Carman [2], (O) Cheng [3] , (®)
Foumeny et al [4], (A ) Gibilaro et al [5], (#) Handley-Heggs [6], (©) Hicks [7], (A) Jones-Krier [8], (0)
KTA [9], (O) Kuerten[10], (#) Kuo-Nydegger [11], (A\) Lee-Ogawa[12], (©) Mac Donald et al [13], (0)
Montillet et al [14], (+) Morcom [15], (A ) Ozahi et al [16], (¢ ) Rose [17], (@) Rose-Rizk [18], (®) Wentz-
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Thodos [19], (A) Yu et al [20]. (a) 25°C-2.5 kg/cm?, (b) 400°C-2.5 kg/cm? y (c) 400°C-3.0 kg/cm?.
Informacion para €l CAT-D. ......oiniiii i e e e e e e
Figura C.5. Comparativo de datos experimentales (linea de tendencia) y valores calculados a partir de
correlaciones a diferentes Rep. (x) Experimental, (M) Brauer [1], (+) Carman [2], (O) Cheng [3], (®)
Foumeny et al [4], (A ) Gibilaro et al [5], (#) Handley-Heggs [6], (©) Hicks [7], (A) Jones-Krier [8], (0)
KTA [9], (O) Kuerten[10], (#) Kuo-Nydegger [11], (/) Lee-Ogawa[12], (©) Mac Donald et al [13], (0)
Montillet et al [14], (+) Morcom [15], (A ) Ozahi et al [16], (¢ ) Rose [17], () Rose-Rizk [18], (®) Wentz-

Thodos [19], (A) Yu et al [20]. (a) 25°C-2.5 kg/cm?, (b) 400°C-2.5 kg/cm? y (c) 400°C-3.0 kg/cm?.
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HIPOTESIS

. Las particulas de mayor tamafio y/o forma irregular representan la mejor opcidon para controlar la caida de
presion en lechos empacados al conformar un lecho empacado en el que existe una menor friccion entre el fluido
circulante y las particulas del so6lido.

. Al causar una expansion en el volumen de un fluido gaseoso generando una mayor friccion con las particulas

del lecho empacado, el incremento en la temperatura tiene un efecto positivo en la caida de presion.

. Las correlaciones de caida de presion reportadas en la literatura que no consideran explicitamente los efectos
de pared no deberan ser utilizadas en su forma original para simular lechos empacados en la regién d/d, . < 10,
al exhibir desviaciones superiores al 15%.

. Las correlaciones de caida de presion reportadas en la literatura que consideran explicitamente los efectos de
pared podran utilizarse con reservas en la region de d/d, . < 10, reportando mayores desviaciones en tanto dicha
relacion disminuya y la morfologia de particula sea mas irregular.

- Las correlaciones de caida de presion en su forma reajustada tienen niveles de precision por encima del 95%,
representando una opcion elegible para fines de simulacion.




RESUMEN

Los lechos empacados son sistemas compactos de contacto sélido-fluido (liquido o gas), de amplio uso debido
a la simplicidad de su configuracion, con gran diversidad de aplicaciones en el &mbito industrial. Al ser aplicados para
llevar a cabo reacciones quimicas de naturaleza exotérmica, los reactores de lecho fijo son ofrecidos en una
configuracion de multi-tubos, usualmente embebidos en una coraza, a través de la cual se hace fluir un fluido de control
térmico. Estos equipos se componen de un gran nimero de tubos largos, con una alta relacion longitud a diametro
interno del tubo (L/d,), con el fin de disminuir los gradientes radiales de temperatura y optimizar la relacion entre el
area de intercambio de calor y el volumen del reactor. El uso de tubos de diametro pequefio puede resultar en
velocidades superficiales del fluido relativamente altas, lo que podria incrementar de manera notable la caida de presion
(AP). Para mantener el AP en el lecho en niveles aceptables sin afectar la productividad del proceso, el tamaifio de las
particulas para empacar los tubos debe definirse cuidadosamente, siendo recomendable el uso de particulas
relativamente grandes lo que resulta en una relacion de didmetro interno de tubo a didmetro de particula (d/d,) bajo.
Desde un punto de vista técnico y econdmico, una prediccion adecuada de la caida de presion es relevante para
dimensionar adecuadamente el reactor y para establecer condiciones de proceso adecuadas que permitan alcanzar los
niveles de productividad deseados. Con este proposito, diversos autores han propuesto ecuaciones semi-empiricas con
las que se pretende extender la flexibilidad de las limitaciones en cuanto a la morfologia de las particulas, el Re, y la
relacion d/d,.. Sin embargo, tales correlaciones deben ser verificadas y calificadas antes de su aplicacion en la
simulacion de reactores cataliticos.

Tomando en consideracion lo anterior, el enfoque del presente trabajo se divide en dos partes. La primera parte
incluye actividades para cuantificar experimentalmente la caida de presion en un tubo empacado con una baja relacion
d/d, . Para lo cual fue necesario generar informacion experimental propia de caida de presion dentro de la region de
alto efecto de pared (d/d,. <6) y, con la finalidad de generar informacion experimental en una region amplia de
condiciones de proceso y configuracion de particula. Pretendiendo aplicar los datos resultantes en el contexto
comercial, se varid la temperatura, la presion y el flujo de alimentacion de gas, empacando el tubo de proceso con cinco

soportes comerciales de catalizador diferentes, con morfologias y tamafios diversos.
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La segunda parte es realizada desde un punto de vista teorico, la cual consiste en evaluar a detalle un selecto
grupo de correlaciones de AP de la literatura que involucran o no el efecto de pared en sus términos utilizando los datos
experimentales de caida de presion obtenidos en la primera parte. Con el propésito de valorar la precision con la que
dichas correlaciones reproducen la informacion experimental disponible, se utilizan herramientas graficas (cualitativas)
y analiticas (cuantitativas). Debido a que las correlaciones seleccionadas exhibieron, en casi todos los casos, una pobre
capacidad para reproducir la informacion experimental, dicha informacion es utilizada para realizar el reajuste de los
parametros correspondientes. En correspondencia a todo lo referido previamente, este trabajo de tesis ha sido
estructurado de la siguiente manera:

El Capitulo 1 se encuentra enfocado en ubicar al lector en los aspectos teoricos clave para el estudio de la caida
de presion que experimentan los lechos empacados en general al hacer pasar un fluido a través de ellos. El trabajo luego
se direcciona al estudio del tipo de lechos empacados, aplicados a reacciones quimicas exotérmicas, que se caracterizan
por su baja relacion d/d,. De manera particular, dentro de los fundamentos tedricos de caida de presion, se hace
referencia a las investigaciones de diversos autores que han realizado estudios relevantes aplicados a correlaciones de
caida de presion con fines predictivos. Asimismo, en este capitulo se analizan a detalle las principales variables que
afectan el estudio de caida de presion, asi como una breve descripcion de los modelos hidrodindmicos aplicados a tubos
empacados de baja relacion d/d, ..

En el Capitulo 2 se concentran los procedimientos experimentales seguidos para caracterizar, en términos de
tamafio de particula, a los soportes de catalizador utilizados para empacar el tubo de proceso y, posteriormente, los
ensayos formales para cuantificar la caida de presion. En la parte de la caracterizacion de los materiales, se describen
los aspectos del muestreo y se detallan el tipo de mediciones particula a particula para determinar longitudes, didmetros,
etc. También se ofrecen ecuaciones para calcular algunas propiedades promedio de interés de los sélidos tales como
densidades, esfericidad, fraccion hueca, etc. Al final del capitulo se presenta informacion relativa al sistema
experimental utilizado para generar los datos de caida de presion, ademds de ofrecer detalles de la metodologia y el
protocolo de operacion de dicho sistema a diferentes condiciones de proceso.

En el Capitulo 3 se presentan y discuten los resultados experimentales derivados de la caracterizacion de las
particulas que componen a los diferentes soportes de catalizador, y posteriormente aquellos asociados a los ensayos
formales de caida de presion. A partir de la informacion relativa a las propiedades de particula promedio, se hace una
jerarquizacion de los materiales investigados en funcién a su didmetro (equivalente) de particula (la relacion d/d, ),

fraccion hueca. Los resultados de caida de presion son presentados en forma grafica, mediante una serie de figuras en
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las cuales se puede valorar la forma en la que el AP esta influenciado por la configuracién de la particula y las
condiciones de proceso (flujo de alimentacion de aire, temperatura y presion).

En el Capitulo 4 se presenta y analiza a detalle la capacidad de cinco correlaciones tomadas de la literatura
(Ergun, Tallmadge, Liu-Ergun, Harrison y col. y Eisfeld-Schnitzlein) para reproducir la informacioén experimental de
caida de presion ofrecida en el Capitulo 3. La capacidad predictiva de las correlaciones es analizada utilizando
herramientas tanto graficas (cualitativas) como analiticas (cuantitativas). En este taltimo rubro, se calcularon errores
relativos porcentuales de tres tipos, %RPE, % MRPE y % ORPE, a través de los cuales se pudo determinar si las
desviaciones en las predicciones dependen de las condiciones de proceso particulares o no. Debido a que las
predicciones de caida de presion de la mayoria de las correlaciones seleccionadas no presentan resultados satisfactorios
en cuanto a su capacidad para reproducir los datos experimentales disponibles, los parametros asociados a dichas
correlaciones se reestimaron mediante algoritmos de regresion. Un juego de parametros por combinacioén correlacion-
catalizador, fue a final de cuentas estimado. En la segunda parte de este Capitulo 4 se describe la metodologia utilizada
para la estimacion de tales parametros y se reportan los resultados correspondientes incluyendo informacion estadistica
para la regresion y para los parametros individuales. La capacidad de prediccion de las correlaciones en su forma
reajustada es valorada graficamente, mediante graficos de paridad, y analiticamente mediante el calculo de errores
porcentuales relativos, %RPE, % MRPE y % ORPE. En las correlaciones ajustadas, el mayor ORPE fue de 4 %
mientras que en las correlaciones originales el méximo valor fue superior a 80 %.

Para finalizar, en el Capitulo 5, se ofrecen las conclusiones correspondientes a este trabajo de tesis, en donde se
analizan los principales resultados obtenidos y se comparan con la hipotesis planteada. Es importante hacer mencion
que esta tesis tiene el objetivo de ser un fundamento para proximas investigaciones relacionadas al estudio detallado

de la hidrodinamica de lechos empacados de baja relacion d/d, ., a partir de simulaciones y modelamiento del

pes
comportamiento del fluido a través del lecho empacado.

Este trabajo de tesis incluye, al final, cinco Apéndices que incluye informacién de soporte a los diferentes
capitulos. En particular, el Apéndice A presenta a detalle la medicion experimental de las dimensiones de cada particula,
las cuales fueron muestreadas para determinar algunas propiedades promedio de las mismas para cada soporte de
catalizador. El Apéndice B retine el estudio de diversas correlaciones para el calculo de la fraccion hueca aplicadas a
diferentes morfologias de soportes de catalizador, que son producto de estudios previos referidos en la literatura, tales
ecuaciones se evaluaron y compararon con respecto a la fraccion hueca obtenida experimentalmente. E1 Apéndice C

representa un compendio de 20 correlaciones adicionales tomadas de la literatura, con las que se pretende demostrar

de manera grafica el comportamiento simultdneo de la caida de presion utilizando los resultados experimentales
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correspondientes a cada soporte de catalizador asi como la desviacion con respecto a la obtenida de manera
experimental. En el Apéndice D se refieren un par de trabajos que fueron presentados en congresos, y que sirvieron
para difundir parte de la informacion que se incluye en esta tesis. En Octubre del 2016 se ofreci6 una presentacion oral
en la LVI Convenciéon Nacional IMIQ (Instituto Mexicano de Ingenieros Quimicos), mientras que en Junio de 2017 se
presentd un poster en el congreso internacional ISAHOF (International Symposium of Advances in the
Hydroprocessing of Oil Fuels) - 2017. En el Apéndice E, finalmente, se presenta una copia de la autorizacion de un
Derecho de Autor otorgado al IMP en octubre del 2016 por el Registro Publico de Derechos de Autor, en el cual se
reportd sobre la metodologia novedosa e implementada en los laboratorios del IMP, desarrollada para medir

experimentalmente caidas de presion en tubos largos, de diametro pequeiio.
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OBJETIVOS

General

Investigar de manera experimental y tedrica la caida de presion (AP) en un tubo empacado con soportes de
catalizador comerciales de diferentes morfologias y tamanos, de baja relacion diametro de tubo-diametro de particula

(dv/d,.), variando condiciones de temperatura, presion de entrada y nimero de Reynolds de particula (Re,).

Especificos

® Generar datos experimentales propios de caida de presion dentro de la region de efecto de pared, d/d, . menor
a 10, empacando el tubo de proceso con soportes de catalizador comerciales con diferentes morfologias y tamafios,
variando condiciones proceso en términos de temperatura (25 a 400 °C), presion de entrada (2.5 — 3.0 kg/cm? y flujo
de aire de entrada (1,000 a 6,000 slph).

® Verificar la precision de al menos 10 correlaciones tomadas de la literatura, para reproducir los datos

experimentales de caida de presion.

® Obtener correlaciones reajustadas recalculando los coeficientes respectivos asociados al término viscoso e
inercial mediante un proceso de regresion, utilizando los datos experimentales de caida de presion.
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NOMENCLATURA

Simbolos romanos

A factor de frecuencia

a primer parametro utilizado en la ecuacion de Peng Robinson

ABD densidad aparente en el lecho

Angio area del flujo

A area externa de cada particula i

A, primer término de efecto de pared aplicado en la correlacion de AP de Eisfeld-Schnitzlein
A, area lateral asociada a la forma geométrica de los l6bulos

A, area entre cada cilindro y cada uno de los lados de los 16bulos

b segundo parametro utilizado en la ecuacion de Peng Robinson

B, segundo término de efecto de pared aplicado en la correlacion de AP de Eisfeld-Schnitzlein
C, serie de variables dependientes de la funcion objetivo

DEN,,, densidad promedio de particula

d; diametro de perforacion para cada particula i.

d,; diametro de la particula i

DPIC indicador de celda de presion diferencial

d,, diametro promedio de particula

d, didmetro de particula de una morfologia esférica

d,. didmetro de particula equivalente

d, diametro de tubo interno

DRP dense random packing- empacado aleatorio denso

E energia de activacion

FIC indicador y controlador de flujo

fi factor de friccion

Fu valor tabulado

F valor calculado de regresion mediante la prueba estadistica de Fisher

0

v.aire flujo volumétrico de aire a la entrada del tubo empacado medido a condiciones estandar

componente axial de la gravedad

gas hourly space velocity - velocidad espacial hora para fluidos en fase gaseosa
flujo mésico o molar

caudal del fluido alimentado

primer parametro de permeabilidad del modelo hidrodindmico

AN O0QrR
< 8 o

2}

<

N

segundo parametro de permeabilidad del modelo hidrodinamico

k vector de parametros

Kim término inercial

Kt término viscoso

K, coeficiente correspondiente al término viscoso en la correlacién de AP de Eisfeld-Schnitzlein
k, primer coeficiente del término inercial en la correlacion de AP de Eisfeld-Schnitzlein
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segundo coeficiente del término inercial en la correlacion de AP de Eisfeld-Schnitzlein
longitud del tubo

longitud promedio de particula

longitud de la particula i

loose random packing- empacado aleatorio libre

controlador de flujo masico térmico

mean relative percent error-media de error relativo porcentual
peso molecular del gas

numero de particulas muestreadas

outside diameter-diametro nominal

overall relative percent error-porcentaje de error relativo global
numero de parametros por correlacion

presion critica

indicador de presion

presion a la entrada del tubo empacado del i-€simo experimento
pour random packing-empacado aleatorio vertiendo particulas
componente axial de presion

velocidad de reaccion 6 posicion radial

constante de los gases ideales

radio del 16bulo

numero de Reynolds de particula

numero de Reynolds de Ergun

relative percent error — error relativo porcentual para cada experimento a una condicion especifica

standard litters per hour - litros estandar por hora
temperatura

temperatura critica

indicador y controlador de temperatura
suma de cuadrados de la regresion
temperatura reducida

presion total

presion critica

presion parcial del componente i

suma de cuadrados residuales

tiempo

temperatura critica

velocidad en el bulto

velocidad en la pared

volumen molar

velocidad superficial promedio del fluido
volumen critico

volumen ocupado por cada particula i
velocidad radial

volumen ocupado de las particulas i muestreadas
velocidad en la coordenada axial

factor acéntrico
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Simbolos griegos

o

Om

=l

Ok

weight hourly space velocity - velocidad espacial hora base peso
masa de las particulas i muestreadas

composicion del componente i

posicion axial

parametro correspondiente al término viscoso 6 valor asintético de la fraccion hueca 6 nivel de
significancia estadistica

parametro correspondiente al término inercial 6 parametro utilizado en el calculo de fraccion hueca.
parametro estimado a partir de la funcion objetivo

parametro de la ecuacion de Benyahia para el calculo de fraccion hueca.

vector de las respuestas experimentales

caida de presion

o
v,aire

caida de presion del experimento i medida en la condicion j.ésima de F
caida de presion calculada para el experimento i a la condicion de flujo j
caida de presion relativa

vector que incluye a los dos coeficientes de caida de presion

fraccion hueca del lecho

fraccion hueca promedio del lecho

vector de errores

esfericidad

esfericidad promedio

vector de respuestas calculadas

viscosidad del fluido

densidad del fluido

desviacion estandar
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CAPITULO 1

CAPITULO 1.
ASPECTOS TEORICOS DE CAIDA DE
PRESION

Sumario del Capitulo:

En este Capitulo se ofrecen aspectos generales sobre la caida de presion que experimenta un fluido al atravesar
un lecho empacado. Se presenta informacion relativa a lechos empacados, sistemas relativamente simples ampliamente
utilizados en la industria para llevar a cabo operaciones unitarias y como parte central en procesos en los cuales existe
reaccion quimica catalizada por un material s6lido. Particularmente, la atencion se enfoca sobre lechos empacados en
los cuales las reacciones quimicas son exotérmicas, caracterizados por tener una baja relacion de diametro de tubo a

diametro (equivalente) de particula, d/d ., y cuya hidrodinamica no puede ser descrita mediante los aproximaciones

pes
convencionales debido a influencia de efectos de pared cuando la d/d, . es inferior a 10. Desde la perspectiva del disefio
de reactores es sabido que la hidrodinamica del lecho tiene influencia sobre el transporte de masa y calor y que, por lo
tanto, deben ser abordados de manera concertada. A nivel macro, una prediccion adecuada de la caida de presion es
relevante para dimensionar adecuadamente el reactor y para establecer condiciones de proceso adecuadas que permitan
alcanzar los niveles de productividad deseados. Se ofrecen en el Capitulo algunos de los fundamentos tedricos de la
caida de presion, haciendo referencia a diversos estudios relevantes reportados en la literatura los cuales incluyen tanto
aspectos experimentales como teoricos, dentro de estos tltimos poniendo atencion a correlaciones de caida de presion
con fines predictivos. Se analizan posteriormente, las principales variables que tienen incidencia sobre la caida de
presion, separando aquellas asociadas al proceso (e.g., velocidad superficial promedio del fluido y nimero de Reynolds

de particula Re,), de las relacionadas con la particula/lecho (e.g., fraccion hueca promedio, didmetro equivalente de

particula, etc.).
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CAPITULO 1

1.1 Lechos empacados

Los lechos empacados son sistemas compactos de contacto sélido-fluido (liquido y/o gas) que han tenido mucho
éxito debido a que son configuraciones relativamente simples, a los cuales se les ha encontrado una gran diversidad de
aplicaciones en el contexto industrial. De manera particular, estos sistemas han sido ampliamente utilizados para
efectuar operaciones unitarias que involucran transferencia de masa y/o calor (e.g., absorcion, secado, etc.), asi como
reacciones quimicas catalizadas por materiales solidos. En la industria de la refinacion del crudo y la petroquimica, son
innumerables los ejemplos de aplicaciones de lechos fijos para llevar a cabo reacciones quimicas heterogéneas y
recientemente, el uso de estos sistemas se ha extendido a reacciones bioquimicas de tipo enzimatico [1]. Una de las
principales bondades que ofrecen los lechos empacados es que exhiben una alta superficie de contacto entre el so6lido
y el fluido circulante, lo cual promueve de manera adecuada los procesos de trasferencia de masa y/o calor [2]. Dichos
fenomenos, sin embargo, se encuentran usualmente influenciados por las propiedades hidrodinamicas del lecho, dentro
de las cuales la caida de presion que experimenta el fluido al circular a lo largo del lecho empacado merece una especial

atencion.

L1.1  Lechos empacados de baja d/d,

En el caso particular de configuraciones de lecho empacado con una relacion de diametro de tubo a diametro
de particula (d/d,) relativamente baja, los efectos de pared empiezan a incidir de manera determinante en la
hidrodinamica, requiriendo ser tratados de una manera adecuada para una descripcion correcta del movimiento del
fluido en los intersticios del lecho empacado, como sera referido mas adelante [3].

En algunos procesos cataliticos heterogéneos solido-gas en los que las reacciones quimicas involucradas son
mediana o altamente exotérmicas, por ejemplo, la oxidacion (parcial) de hidrocarburos, el uso de reactores de lecho
fijo sigue siendo preferida en comparacion con otras configuraciones de reactor como por ejemplo los reactores de
lecho fluidizado confinado. Los reactores empacados suelen ser, en general, configuraciones mas simples que han sido
estudiadas de manera mas extensiva, ademas de que su operacion representa menores costos de operacion y
mantenimiento debido a que, a diferencia de los lechos fluidizados, no se genera erosion en las paredes del reactor por
la circulacion del catalizador, ademads de que no se experimentan mermas en el inventario catalitico debido a la atricion
de las particulas solidas debida al movimiento [4]. En la actualidad existen, de hecho, diversos procesos cataliticos a
escala industrial en operacion que emplean lechos fijos para llevar a cabo reacciones exotérmicas, como por ejemplo
la oxidacion parcial de etileno para producir 6xido de etileno [5] o la conversion de o-xileno hacia anhidrido ftalico

[6].
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Cuando son aplicados en procesos que involucran reacciones de naturaleza exotérmica, los reactores de lecho
fijo son ofrecidos en una configuracion de multi-tubos, usualmente embebidos en una coraza, a través de la cual se
hace fluir un fluido de control térmico, es decir, un medio de enfriamiento externo que remueve el calor generado por
la transformacion de los reactivos hacia productos. Los reactores de lecho fijo multi-tubulares con enfriamiento externo
estan compuestos de un gran niimero (cientos o incluso miles) de tubos largos con una alta relacion longitud a diametro
interno del tubo (L/d,), ver Figura 1.1. En la literatura se encuentra que este tipo de tubos tienen diametros entre 1y 1.5
pulgadas, lo que permite disminuir los gradientes radiales de temperatura a nivel intra-reactor asi como optimizar la
relacion entre el area de intercambio de calor y el volumen del reactor [7]. Sin embargo, el uso de tubos de didmetros
pequefios incrementa la velocidad superficial del fluido, lo que usualmente se traduce en una mayor caida de presion a
través de cada tubo empacado. Para mantener la caida de presion en el lecho en niveles aceptables sin afectar la
productividad del proceso, el tamafio de las particulas empacadas en los tubos debe definirse cuidadosamente, de hecho,
se recomienda el uso de particulas relativamente grandes, lo que se traduce en una relacion de didmetro interno de tubo
a didmetro de particula, d/d, relativamente bajo, tipicamente menor a 5 [2], [8]. Con la finalidad de mantener la
eficiencia del catalizador a nivel de particula, considerando que se requiere de particulas relativamente voluminosas,
es evidente que el tamafio de la particula debe equilibrarse correctamente con la superficie externa de la particula y su
morfologia, tanto como sea posible, con la finalidad de mantener los valores del factor de efectividad tan alto como sea
posible [9]. Tomando en cuenta lo anterior, el uso de soportes cataliticos con alta conductividad térmica impregnados
con fase activa en la superficie exterior, suele ser una practica recomendable y conveniente para catalizar reacciones
exotérmicas.

Un lecho empacado es un conjunto de particulas que constituyen la resistencia al paso de un fluido. El gas
penetra el lecho y fluye a través de los intersticios entre las particulas. A la fraccion del lecho que no se encuentra
ocupada por particulas se le llama fraccion hueca o porosidad del lecho, la cual aumenta de manera no lineal en relacion
al d/d, del lecho empacado en la region en la que los efectos de pared son dominantes, convencionalmente cuando
d/d,< 10. Desde un punto de vista técnico y econémico, es obvio que la cuantificacion precisa de la pérdida de presion
en los lechos empacados es de gran importancia para definir la inversion inicial y los costos relativos de operacion y
dimensionamiento del equipo de bombeo y compresion, asi como detectar el malfuncionamiento del reactor durante su

operacion y tomar acciones correctivas [10].
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ﬁ Tubos de diametro pequenos (d,)
Tubos largos (L)

AL

Fluido
enfriante
€<——>
d,
Mezcla de
reaccion

Figura 1.1. Representacion de un reactor multi-tubular de lecho fijo con enfriamiento externo aplicado a reacciones

quimicas altamente exotérmicas. Adaptado de la referencia [11].

1.1.2  Efecto de la caida de presion en la eficiencia del reactor

La disminucion en la energia del fluido mientras pasa a través del lecho empacado resulta en una pérdida gradual
de presion a lo largo del tubo. Los cambios de presion a lo largo del reactor pueden tener también un efecto notable en
las velocidades de reaccion las cuales, en el caso particular de las reacciones quimicas que involucran especies en fase
gas, dependen de la presion parcial de los reactantes. La disminucion en la velocidad de reaccion en la direccion axial
como consecuencia del consumo de los reactantes en los sitios activos del catalizador, puede verse magnificada como
consecuencia de la caida de presion asociada al lecho catalitico. Para ejemplificar lo anterior apoyados de un caso
practico, se analiza brevemente el proceso de sintesis de metanol a partir de la reaccion entre el CO, y el H,, un proceso
exotérmico que tiene una entalpia de reaccion estandar de aprox. 91 kJ/mol, que se reporta en la ref. [12]. La sintesis
de metanol tiene lugar sobre un catalizador de cobre y 6xido de zinc soportados en alimina (CuO-ZnO-Al,0;) la cual,
a escala industrial, se lleva a cabo en reactores multi-tubulares de lechos fijos provistos con enfriamiento externo, que
son operados a “alta presion”, entre 50 y 80 bar, y temperatura moderada, entre 200 y 300 °C. La Figura 1.2 muestra
un grafico de la produccion masica de metanol como una funcién de la longitud del tubo para diferentes didmetros de
particula de catalizador. Se observa, primeramente que, para una longitud de tubo de 8 metros, la produccion de metanol

disminuye a medida que el didmetro de particula también lo hace. Por ejemplo, cuando el diametro de particula es de
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1.3 mm, la productividad de metanol medida a la salida del reactor es de 510 kg/h, mientras que la operacion con una
particula de 3 mm de didmetro dicho valor se incrementa a 530 kg/h, lo que representa un aumento relativo de casi 4
%. Se nota también que la reduccidn en el didmetro de particula empieza a tener un efecto negativo sobre la produccion
de metanol a partir de los 4 m de longitud de tubo, condicion a la cual la caida de presion del lecho comienza a ser mas
importante en el proceso. Esta disminucion en la produccion de metanol puede ser explicada en términos de una
reduccion en la presion parcial de los reactivos lo cual, desde la perspectiva cinética y tomando en consideracion que
se trata de una reaccion en fase gas, tiene un impacto negativo en la velocidad de reaccion, ver ec. 1.1ay 1.1b. Notar
que la ec. 1.1c muestra que la velocidad de reaccion depende de la presion total del sistema elevada a la suma de los
ordenes parciales correspondientes los cuales se denotan por alfa y beta; un incremento en la caida de presion tendra,
consecuentemente, un efecto negativo en el rendimiento del producto principal. Este efecto seria mas evidente en tanto

los 6rdenes de reaccion sean mayores [13].

540

| Diametro de particula (mm) ‘

53() ......... ...... ....... ......

3
: : : : : : 2.5
52()_ ......... ...... ....... .......... 2
: : AP aumenta
: : ‘ : : ‘ 1.5
S510F-- ......... ...... ....... ........ ........... 13

500 i i i i i i
| 2 3 4 5 6 7 8

Longitud del tubo (m)

Produccion de metanol (kg. h™')

Figura 1.2. Produccion de metanol en un reactor de lecho empacado como una funcién de la longitud de tubo para

diferentes diametros de particula [12].

E
= — P 1
€Oy Hay—MeOHgy ~A CXP [ RT] Pco,Pr, e
P;=Py, ec. 1.1b
=A E P@Pyo B
TCoy gt Hagy—MeOHy — XP |~ Brr Yco,Yn, ec. 1.1c

Por otro lado, la Figura 1.3 muestra un grafico en el que se puede visualizar las variaciones de la caida de presion
del reactor de lecho empacado con respecto a la variacion simultanea de la longitud de tubo y el didmetro de particula

de catalizador. Se observa que la caida de presién aumenta de manera notable al incrementar la longitud de tubo y a
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menor diametro de particula. Esto permite demostrar la importancia de tener una buena definicion de la relacién d/d,
con el fin de modular la caida de presion en el sistema y minimizar su efecto sobre la eficiencia del proceso. Tomando
como referencia la informacion presentada en la Figura 1.3, un diametro de particula de 1.5 mm, y una longitud de tubo
de 4 m, la caida de presion corresponde a 0.7 bar, sin embargo, si la longitud del tubo se incrementa al doble, la caida

de presion se incrementa hasta 7 veces.
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1 2 3

Longitud del tubo (m)
Figura 1.3. Caida de presion a la salida del reactor de lecho empacado como una funcién de la longitud del tubo y el

diametro de particula. Grafico tomado de la ref. [12].

1.2 Factores que impactan la caida de presion en lechos empacados

La caida de presion global representa al gradiente de presion (AP) medido entre la entrada y la salida del tubo
empacado, es decir, a lo largo de la longitud del tubo cuya longitud estaria definida por L. E1 AP, de manera particular,
estd influenciado por factores asociados con el proceso (longitud y didmetro interno de tubo, caudal alimentado,
propiedades fisicas del fluido, etc.), la naturaleza de las particulas en el tubo (tamafio, forma y tipo de superficie y
orientacion), y la combinaciéon de ambos como es el caso de las variables didmetro interno de tubo a didmetro de la
particula asi como la porosidad del lecho. Diversos autores han aportado valiosa informacion al respecto, tanto
experimental como tedrica, siendo algunos ejemplos de publicaciones recomendables las ofrecidas por Nemec y Levec
[14], Lindholm [15], Liu y col. [16], Macdonald y col. [17], Dullien [18] y Liy Ma [19].

La caida de presion que experimenta un fluido al atravesar un lecho empacado se origina por la friccion que
existe entre el fluido circulante y las particulas que constituyen al lecho, y generalmente se evaltia utilizando la ec. 1.2.
Dicha ecuacion debe incorporar una expresion semi-empirica apropiada para el calculo del factor de friccion denotado

por f, [20]. Es importante hacer mencion de que para extender la aplicacion del calculo de caida de presion a particulas
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de morfologia no esférica, el didmetro de particula (d,) es reemplazado por el didmetro de particula equivalente
denotado por d, .

AP_(1-e)v’p

— 3 k ec. 1.2
L d,¢

1.2.1 Velocidad superficial promedio del fluido

La velocidad superficial promedio, v, depende del caudal de fluido alimentado (G,) y del area de la seccion
transversal del tubo que corresponde al 4rea de flujo (Ay,,), tal y como lo representa la ec. 1.3. El fluido de proceso,

correspondiendo a un gas o vapor, se alimenta al tubo a un flujo masico (G,,) o molar constante, mientras que el G, es

una funcion de la densidad del fluido (p), la cual a su vez depende de las condiciones de presion y temperatura de la
alimentacion. En particular, la densidad disminuye con la temperatura teniendo un efecto positivo en el valor del caudal

volumétrico y, en consecuencia, en la velocidad superficial promedio v.

G, Gplp
Aﬂujo Aflujo

ec. 1.3

v=

D-d |

K

U

w

Figura 1.4. Modelo simple que muestra la distribucion del fluido a través del lecho empacado, tomado de la ref. [21].

Las propiedades hidrodinamicas del lecho empacado, es decir la distribucion de velocidades, se encuentran
fuertemente influenciadas por la fraccion hueca promedio del lecho empacado (em) la cual, a su vez tiene relacion con

las propiedades de la particula utilizada como empaque, de manera particular, su tamafio y morfologia. Notar que la

ec. 1.3 denota una dependencia cubica del AP con la fraccion hueca del lecho empacado. Con relacion a lo anterior,
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un parametro de alta importancia en la operacion de lecho empacados por su efecto en el valor de la fraccion hueca y
por consiguiente en la caida de presion, es la relacion d/d, .. El uso de particulas grandes incrementa la fraccion hueca
en el lecho, generando perfiles de velocidad no uniformes con respecto a la coordenada radial [8]. Dichos perfiles
también estan influenciados por los efectos de pared, fendmeno que ocurre en las paredes del tubo en donde las
particulas sélidas se encuentran acomodadas de manera diferente a como se encuentran en el bulto del lecho, lo que
significa un aumento en la fraccion hueca que se traduce en un incremento “local” de la velocidad superficial promedio
(“velocidad local”). Eisfeld y Schnitzlein [22] mencionan que la region en donde se presenta la mayor fraccion hueca
equivale aproximadamente a medio didmetro de particula de la pared al lecho [23], ver Figura 1.4, en donde la velocidad
en la pared se expresa como U,, y la velocidad en el bulto como U,. Conforme la posicion radial se aproxima al centro
del lecho la velocidad superficial promedio disminuye de manera apreciable [24] como puede ser visto en el grafico de

la Figura 1.5.

(b)
Velocidad Velocidad
0.148 H 0.08
0.110 0.06
0.072 0.04
- 0.035 ' 0.02
0.003 0.00
[ms”-1] [m s"-1]

Figura 1.5. Perfiles de velocidades a lo largo de un lecho empacado al azar. (a) Distribucion de velocidades visto desde la

parte superior del tubo, y (b) Distribucion de velocidades a lo largo del lecho empacado, tomado de la ref. [24].

Para propositos de simulacion del reactor, es sumamente importante una descripcion correcta de los perfiles de
velocidad donde algunos parametros utilizados en la transferencia de masa y de calor son, por naturaleza, sensibles a
los cambios en la magnitud de la velocidad superficial promedio del fluido. Vale la pena mencionar que la confiabilidad
de los modelos pseudo-homogéneos de hidrodindmica compleja suelen exhibir una alta dependencia del nivel de

precision de la correlacion implementada para la caida de presion [22]. Es por tanto de suma importancia, contar con
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una expresion de caida de presion adecuada, al menos con un buen nivel de precision en la region de operacion de

interés.

1.2.2  Fraccion hueca del lecho empacado (€)

Los reactores de lecho empacado son extensamente utilizados, como ya se menciond anteriormente, en
operaciones unitarias de transferencia de calor y masa asi como en reacciones cataliticas. Sin embargo, las ventajas
ofrecidas por la gran area superficial disponible para la transferencia de calor y de masa a menudo puede verse
disminuidas al pretender mantener la caida de presion a lo largo del lecho empacado mediante el uso de particulas
relativamente grandes, lo que traducen en valores de d/d, . pequefios y una fraccion hueca promedio de lecho mayor.
El uso de este tipo de configuracion de tubos tiene un impacto inevitable en la hidrodinamica el lecho, produciendo
perfiles de caida de velocidad atipicos, i.e., no uniformes en la coordenada radial, que inciden de manera indirecta sobre
los parametros de transporte de calor y masa [25]. En la literatura, son diversos los estudios que se han enfocado a
estudiar la conexion entre la fraccion hueca y la relacion d/d, . en lechos empacados, como es el caso de Benyahia [25]
y Arno de Klerk [26] . En ambos reportes se han realizado experimentos en donde comparan datos de fraccion hueca
promedio experimental y su contraparte calculada con correlaciones empiricas, pudiéndose cuantificar de manera
aproximada la relacion entre el d/d, . del tubo empacado y su fraccion hueca promedio correspondiente para diferentes
tipos de particulas.

Las Figuras 1.6 y 1.7 muestran informacion experimental y tedrica de la fraccion hueca como funcién de la
relacion d/d,, para lechos empacados con particulas esféricas y cilindricas, respectivamente. En ambos casos, €s
evidente que la fraccion hueca es extremadamente sensible a la relacion d/d, . cuando esta lltima se ubica por debajo
de 10. Bajo tales condiciones los llamados “efectos de pared” incrementan su importancia relativa a los “efectos de
bulto” notandose que la fraccion hueca promedio aumenta exponencialmente conforme d/d,. decrece [25]. Mientras
que a d/d,, mayor a 10, la fraccion hueca puede considerarse como practicamente como un valor constante [27]. En
términos de la caida de presion asociada a un lecho empacado, considerando su dependencia con la fraccion hueca, es
evidente que la cantidad de sdlido en contacto con el fluido circulante en el lecho empacado, tiene un impacto
determinante. La cuantificacion de esta interaccion solido — fluido, que tiene una componente asociada a las resistencias
viscosas y otra a las inerciales, es uno de los aspectos importantes en el desarrollo de los modelos hidrodindmicos de
lechos empacados [8]. Dicha interaccion es basicamente funcion del nimero de Reynolds de particula y de la superficie
del solido en el lecho empacado; cuando el niimero de Reynolds es relativamente grande ( > 10) los esfuerzos de corte

inercial comienzan a tener mas relevancia.
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Figura 1.6. Fraccion hueca promedio en lechos empacados para particulas con morfologia esférica como funcion de la

relacion d/d, .. Grafico tomado de la ref. [25].
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Figura 1.7. Fraccion hueca promedio en lechos empacados para particulas de morfologia cilindricas como funcién de la

relacion d/d, .. Grifico tomado de la ref. [25].

De acuerdo con lo reportado por Leva [28] y A. Ribeiro et al [23] quienes realizaron estudios experimentales
en lechos empacados al azar, utilizando particulas diferentes esféricas y no esféricas, existen otros factores que afectan
los cantidad de espacios vacios en el lecho, destacando la morfologia del material y el tipo de superficie, la distribucion
de la particula debido al tamafio ademas de la gravedad especifica de las particulas empacadas, asi como el método de
cargado de las particulas al tubo. Con respecto a este ultimo punto, es importante hacer mencion que a nivel industrial

se reconocen tres métodos de cargado de particulas en lechos empacados importantes que permiten predecir la fraccién
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hueca al momento de empacar el tubo. El método conocido como LRP (por sus siglas en inglés Loose Random Packing
— empacado aleatorio libre) consiste en apilar de forma individual los elementos a empacar, sin embargo, ésta técnica
suele utilizarse cuando se dispone de particulas relativamente grandes (d/d,. < 3) y de morfologia homogénea debido
a que el numero de particulas empacadas suele ser cuantificada de manera individual, situacion que resulta impractica
para el caso de reactores empacados. Este método, ademas, conduce a una mediciéon muy precisa del porcentaje de
espacios vacios en el lecho debido a que el numero de piezas se conoce con exactitud, con un valor de fraccion hueca
asociada tipicamente entre 0.40 y 0.41. El segundo método se denota como PRP (Poured Random Packing — empacado
aleatorio vertiendo particulas), el cual consiste en verter el contenido de sélidos a empacar directamente al contenedor
sin asentar el recipiente, exhibiendo una fraccion hueca de aproximadamente 0.375-0.391. Finalmente, el método
conocido como DRP (Dense Random Packing — empacado aleatorio denso) es una tercera opcion, muy similar al PRP,
con la tnica diferencia de que el recipiente que contiene el material empacado se agita o asienta con el fin reducir los
espacios vacios del lecho, reportando valores de fraccion hueca de lecho promedio entre 0.359-0.375.

A pesar de los estudios realizados, actualmente no existe una correlacion unica capaz de predecir con suficiente
precision los valores de fraccion hueca promedio para diferentes morfologias de particula, en un intervalo amplio de
relaciones de d/d, . Las correlaciones mas confiables son, de hecho, aquellas que han sido desarrolladas para particulas
esféricas y, en menor grado, cilindricas, con tamafios relativamente homogéneos. Ante tal incertidumbre es
recomendable determinar experimentalmente la fraccion hueca promedio del lecho. Méas recomendable aun es recurrir
a la experimentacion, en el caso de lechos empacados con particulas de tamafio no homogéneo y en escenarios en los
cuales los tubos son empacados con mas de un tipo de particula (lechos hibridos),

Existen algunas correlaciones para morfologias de particula relativamente complejas como cilindros huecos las
cuales han sido desarrolladas incorporando aspectos tedricos y geométricos y, de estar disponibles, informacion
experimental [25]. Algunas correlaciones, con formas distintas en parametros y variables independientes, reportadas
en la literatura para el computo de la fraccion hueca se incluyen en trabajos de las refs. [29] a [32]. La mayoria de estas
correlaciones tienen dos o tres parametros e incluyen una relacion d/d, . [27] como variable independiente, tal como lo

muestra la ec. 1.4.

e=a+ L ec. 1.4

(d/dpety)

Los parametros a, B, y Y mostrados en la ec. 1.4, que son obtenidos a partir de una regresion no lineal utilizando
mediciones experimentales realizadas en un laboratorio [25], varian dependiendo del tipo de la morfologia de las

particulas utilizadas para empacar el tubo. De manera particular, el parametro o representa el valor asintdtico de la
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fraccion hueca cuando la relacion d/d, . tiende a ser muy grande, es decir, cuando los efectos de pared son despreciables
y los de bulto dominan la caida de presion. Se ha notado que el valor de a se incrementa con el uso de “morfologias de
particulas mas complejas” como ha sido observado en el caso particular de cilindros huecos o sélidos con morfologias
provistas de tri- o tetra- lobulos. Es una desventaja que las ecuaciones empiricas utilizadas para calcular la fraccion
hueca promedio, ademas de depender de la configuracion de la particula, suelen tener validez para cierto intervalo de
d/d,.. En la literatura, se han identificado ecuaciones que aplican para morfologias esféricas con d/d, de 1.5 hasta 50,
y 1.9 a 14.5 para cilindros perforados [25].

Con el fin de obtener una ecuacion aplicable para cualquier tipo de morfologia de particula, Benyahia [25]
agrego el término de esfericidad de particula al calculo del parametro oo como se muestra en la ec. 1.5. La esfericidad
¢ se define como la relacion del area superficial de una esfera de diametro equivalente al area superficial de la particula

a estudiar.

0.2024
0=0.1504+ ec. 1.5

Por lo tanto, la correlacion que predice la fraccion hueca promedio en el lecho empacado sin importar el tipo de morfologia

de particula utilizada (siendo valida para 1.5 d/d,. <50 y 0.42<¢ <1.0) [25] queda de la siguiente manera, ver ec. 1.6.

0.2024 1.0814
)+

2
(i +0.1226)

dp,e

0= (0.1504"" ec. 1.6

1.3 Correlaciones empiricas para predecir AP en lechos empacados

1.3.1  Ecuaciones que no incorporan efectos de pared
La correlacion mas ampliamente utilizada para evaluar el factor de friccion en lechos empacados fue propuesta
en 1952 por Ergun [33] y corresponde a la expresion de la ec. 1.7, presentada abajo. En esta expresion v, €, p,d, . y
Re, denotan la velocidad superficial promedio del fluido, la fraccion hueca promedio del lecho, la densidad del fluido,
el didmetro de particula equivalente y el nimero de Reynolds de particula, respectivamente. Esta expresion aplica, de
manera especifica, para lechos empacados con una relacion d/d, >10 [23] region en donde no se considera el efecto de
pared de acuerdo a las referencias [34],[35],[20]. Noétese que la ec. 1.7 tiene dos sumandos, el primero llamado término

viscoso y el segundo inercial.

- -
A-DH ) 5= 15002

pPVdpe p

f, = 150 +1.75 ec. 1.7
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El factor de friccion, como ya se mencion6 anteriormente, depende del nimero de Reynolds de particula (Re,),
de la densidad del gas que fluye a través del lecho empacado, de la velocidad superficial promedio del gas, de la
viscosidad (que es también funcion de P y T) y del tamafio de particula incluido como el diametro equivalente de

particula d ., como se puede observar en la ec. 1.8.

p.e?

_pVv dpe ec. 1.8
u

Re,

Ziolkowska y Ziolkowsi (1988) [36] sugirieron asociar el régimen de flujo para un fluido que atraviesa el lecho
empacado con el niimero de Reynolds de particula (Re,) clasificandolo en laminar cuando Re, < 10, de transicion para
10 < Re, < 300, y turbulento cuando Re,> 300. En algunas publicaciones, por ejemplo la ref. [11], el nimero de
Reynolds de particula ha sido, de manera alternativa, reemplazado por el llamado numero de Reynolds de Ergun
representado por Reg, 0 Re;), el cual afiade al término 1- € correspondiente a la fraccion de sélido que ocupa el lecho
empacado, resultando finalmente en la ec. 1.9. Apegado a lo anterior, la ecuacion de Ergun es aplicable en el intervalo

de numero de Reynolds de Ergun de 1 a 2400, tanto para particulas esféricas como no esféricas [35].

ec. 1.9

ReErgun = = = Rep

Al combinar la ec. 1.2 ylaec. 1.7 se obtiene una expresion explicita de Ergun para caida de presion, vide ec.
1.10, en la cual el primer término se conoce como término viscoso que es proporcional a la velocidad superficial
promedio del fluido, y el segundo corresponde al término inercial que es proporcional al cuadrado de la velocidad
superficial promedio del fluido [19]. La viscosidad aumenta con la temperatura, contrario a lo que sucede con la
densidad, y tiene un efecto lineal sobre la caida de presion. Los coeficientes 150 y 1.75 son conocidos como constantes

de Ergun y son los que tipicamente se reportan en los libros de ingenieria quimica.

2
AP (1-82) HV+ 1.75(1-8)PV2 ec. 1.10
L d e 83 dp,e83

Estando conscientes de que la ecuacion de Ergun tiene limitaciones en cuanto a la morfologia de las particulas,

el Re, y la relacion d/d, ., diversos grupos de investigacion en el mundo han enfocado parte de sus esfuerzos en

p.e>
modificarla o bien desarrollar correlaciones nuevas para predecir la caida de presion. La idea fue, basicamente, ofrecer
expresiones que aplicaran para intervalos mas amplios de Re, y una relacion de d/d, . pequefia (menor a 10), en la cual

los efectos de pared tienen influencia en la caida de presion [20]. Por ejemplo, Tallmadge [37] extendio el rango de
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Reg, g, de 0.1 a 100,000 modificando el término turbulento de la ecuaciéon de Ergun original y hacerla una funcion de

Re, y de ¢, obteniendo una correlacion modificada que tiene la forma de la ec. 1.11.

150(1- 4.2
fi= (8)+

“" Re, (%)1/6 ec. 111
I-¢

Recientemente, E. Erdim y colaboradores [38] publicaron un articulo sumamente 1til en el que proporcionan
informacioén acerca de 37 correlaciones disponibles en la literatura para predecir la caida de presion en lechos
empacados en donde incluyen el factor de friccion (f,), incluyendo alrededor de 8 correlaciones que incorporan el
régimen de los efectos de pared, algunas de ellas mediante la incorporacion explicita del término d./d, . <10. Dentro de
esta publicacion, los autores proponen una nueva ecuacion que predice la caida de presion basada en experimentos
usando agua y esferas de 9 diferentes tamafios, ec. 1.12. Dicha ecuacion no considera los efectos de pared a pesar de
tener un intervalo de aplicacion de 0.37< €<0.47, 4<d/d <34 y 2<Rey,,,,<3600. En su trabajo, su ecuacién presenta la
menor desviacion de los datos experimentales en comparacion con las otras correlaciones mencionadas, es importante

notar que la ecuacion no se evaluo para condiciones e intervalos diferentes a los usados durante la experimentacion.

1-¢
f, =% (160+2.81 Repgyn ™) ec. 1.12
p

1.3.2  Ecuaciones que incorporan efecto de pared

Como ya fue referido anteriormente, aparte del Re,, otra de las limitaciones de la correlacion de Ergun se asocia
con las predicciones a relaciones d/d, , bajas, inferiores a 20, y mas particularmente por debajo de 10, region en la cual
los efectos de pared tienen una influencia relevante en la caida de presion en tubos empacados. De acuerdo a Nield [39]
existen dos efectos esenciales asociados a las paredes del sistema, uno de ellos es el incremento en el rango de flujo
local debido al aumento de fraccion hueca en los alrededores [40] y el otro corresponde a cuando se reduce la velocidad
local a cero debido a la friccion [22].

Se observo que un niimero considerable de correlaciones citadas por Erdim [38] se derivan de experimentos a
partir de particulas esféricas, liquidos (comunmente agua) como fluido de proceso y temperatura constante. Por lo que
es dificil encontrar una correlacion que incluya escenarios de operacion drasticos que consideren una relacion d/d,
muy pequefia, particulas empacadas no esféricas, alta temperatura y un rango relativamente amplio de nimero de
Reynolds de particula. Montillet y colaboradores [41] mencionan las dificultades de generar una correlacion para caida

de presion que sea convincente, a pesar de los diversos reportes de investigacion tedrica y experimental.
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Liu y col. [16], por ejemplo, realizaron una modificacién a la ecuacion de Ergun en los términos laminar y
turbulento resultando en una expresion (ver ec. 1.13) con predicciones bastante razonables, seglin refieren, para una
relacion d/d,. < 10. Cuando la relacion d/d,. es menor a 10, la interaccion del fluido con la pared del tubo y la
canalizacion inciden de manera mas importante en la hidrodinamica del lecho, aparte de la interaccion del fluido con

la particula, ocasionando desviaciones en la caida de presion.

1- n d) w2 d d
szlso( E)[1+ "*] +1.75[1_——"<1-o.5ﬂ>] ec. 1.13
p

Re 6(1-¢) d, 244, d,

Dando continuidad al trabajo de Tallmadge y Liu, y teniendo en mente obtener una expresion con un amplio

intervalo de aplicacion tanto en Re, como en d/d, ., Harrison y col. [20] propusieron una nueva correlacion aplicable

p.e?
de manera confiable en la region 0.32 <Re, < 7,700; 0.33 <¢ <0.88 y 8.3 <d/d,. < 50. Esta ecuacion, ec. 1.14 para
los fines de este reporte de tesis, tiene como caracteristica notable el incorporar dos términos que estrictamente hablando
son ajustables dependiendo de la morfologia del material del empaque, representados como K., y K,,.,, para denotar

los parametros de los términos inercial y viscoso. Se reporta que valores igual a 119.8 y 4.63 reproducian de manera

razonable un amplio espectro de datos experimentales de caida de presion.

2
(1-¢) T dye Kb 2 dpe dpe
fio = Kpam—— |1+ 2l 4 120,522
ko PlmRe, | 6(1-) d, (Rep 76|24 4, d, ec. 1.14

)

Previo a los trabajos de Tallmadge [37], Liu [16] e incluso Harrison [20], y teniendo como objetivo central el
detectar las mejores correlaciones para predecir caidas de presion en la region conocida como de “efecto de pared”, en
donde d/d, . es menor a 10, Eisfeld y Schnitzlein [22] sugirieron la conveniencia del uso de la correlacion de Reichelt
[42] modificada, una expresion también derivada de la ec. de Ergun aplicable en la region Re, de 0.01 a 17,635, 0.330
<&<0.882y para relaciones d/d, . de 1.624-250. Esta correlacion incluye tres pardmetros denotados como K, k; y k,,
estos dos ultimos incorporados a B, los cuales deben ser ajustados utilizando informacion experimental [22]. El uso
de tres parametros tiene el objetivo de extender la aplicacion de la correlacion para particulas con morfologias
diferentes a una esfera (ver ec. 1.15a). Las constantes K, k; y k, dependen, estrictamente hablando, del tipo de
morfologia del material tal y como se muestra en la informacion vertida en la Tabla 1.1, existiendo un vector de valores
que los autores encontraron apropiados para reproducir caidas de presion experimentales utilizando diversas
morfologias de particula.
AL (18) Ay

Re, B,

fk: Kl ec. 1.15a
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Aw_ 1+ (dt ec. 1.15b

2
(dp e>2 l ec. 1.15¢c
= kl —_— +k2 R

Tabla 1.1. Coeficientes corregidos de la ecuacién de Reichelt reportados por Eisfeld y Schnitzlein en la ref. [22].

K, k, k,
Esferas 154 1.15 0.87
Cilindros 190 2.00 0.77
Todas las morfologias 155 1.42 0.83

Un aspecto adicional relativo a las correlaciones existentes para predecir la caida de presion se refiere al efecto
de la temperatura, en particular, cuando se utilizan gases como fluidos de proceso. De hecho, muchos de los procesos
existentes que involucran reacciones quimicas son llevados a cabo a temperaturas relativamente alejadas de la ambiente,
por lo que el efecto de la temperatura en la caida de presion ha sido escasamente estudiado. Radojica et al referenciado
en [35], por ejemplo, muestra resultados de caida de presion experimental a través de un tubo empacado alimentando
como fluido de proceso y variando la temperatura entre 25°C y 350°C. Sus experimentos, sin embargo, solo aplican
para particulas esféricas con un d/d . de 12 a 108, es decir, una region en la cual lo efectos de pared no son tan
importantes [20]. Después de evaluar la precision de alrededor de 14 correlaciones de la literatura para reproducir la
caida de presion con sus datos experimentales, Radojica y col. encontraron que las ecuaciones de Reichelt [42], Eisfeld-
Schnitzlein [22], e incluso Ergun [33] son las mejores alternativas para reproducir su informacion de caida de presion
experimental con valores de error porcentual global iguales a 10.8, 11.6 y 12.4, respectivamente. Radojica et al. [35]
ademas, puntualizan que las correlaciones evaluadas fueron menos precisas en escenarios de temperatura elevada,
conclusion que no parece estar completamente fundamentada por los resultados correspondientes, tal y como se
demostrara en los capitulos subsecuentes de este trabajo de tesis.

Lo anterior es parte de la justificacion del hecho de que, las correlaciones que predicen la caida de presion en
lechos empacados mostradas en la literatura para escenarios que requieren una combinacion de temperatura alta,
relacion d/d, . pequefia, el uso de particulas no esféricas y un rango amplio de Re,, deben verificarse y validarse para
fines de simulacion de reactores cataliticos. El contar con correlaciones adecuadas es de alta importancia para el balance

de momento y la hidrodinamica del lecho. Esto tltimo sera comentado brevemente en la siguiente seccion.




CAPITULO 1

14 Modelos hidrodiniamicos aplicados a tubos empacados de baja relacién d/d,

En los trabajos teéricos y experimentales de la literatura dedicados a caracterizar los perfiles de velocidad en
lechos empacados con una baja relacion d/d, . se ha detectado un comportamiento peculiar de los perfiles radiales de
velocidad, lo cual esta asociado a la distribucion irregular de la fraccion hueca en la coordenada radial, fraccion que
tipicamente es mayor cerca de las paredes del reactor. Una representacion rigurosa de la distribucion espacial de la
velocidad del fluido que pasa por los espacios vacios es, de hecho, una tarea dificil debido a que, estrictamente
hablando, se requiere la descripcion en tres dimensiones de la distribucion de los espacios vacios en el lecho asociado
a la baja relacion d/d, .. En la literatura abierta, se han propuesto diferentes ecuaciones empiricas para describir los
perfiles de fraccion hueca en lechos empacados. La velocidad del fluido, a su vez, es convenientemente descrita
mediante una serie de ecuaciones modificadas de Navier-Stokes que incorporan las interacciones fluido-s6lido con un
par de términos adicionales como se ilustra, a manera de ejemplo, en las ecuaciones ec. 1.16 para la coordenada radial,

ylaec. 1.17 para la coordenada axial [8].

Velocidad radial:
oV ov ov
pe S—trJrvrS—rrJrvZ S_Zr] =—s%+suV2vr—s%vr-sz Kﬁvr2 ec. 116
Velocidad axial:
dv, dv, dv, 5
pe |5 Ve V2 g] =-¢ % +epV2v,-e % v,-€ Kﬂ v, tepg, ec. 1.17

Notese que el par de términos adicionales mostrados del lado derecho de las ecuaciones 1.17 y 1.18, y que
incluyen a K y K, proviene de la combinacion de los modelos hidrodindmicos y una expresion de caida de presion con

contribuciones viscosa e inercial, por ejemplo, Ergun [33], tal y como se muestra en las expresiones denotadas por ec.

1.18 y ec. 1.19.
312
_&dy cc. 1.18
a(l-g)?
3
K =— dy ec. 1.19
B(1-¢)

Siendo a y B los valores de los pardmetros en la ecuacion de Ergun (150 y 1.75, respectivamente como fue
presentado anteriormente en la ec. 1.10), los cuales se han usado para predecir los perfiles de velocidad en lechos

empacados con bajarelacion d/d, .. La Figura 1.8 permite visualizar un ejemplo de un perfil de velocidad en la direccion
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axial, es decir v,, como funcion del radio del tubo adimensionalizado al aplicar el modelo hidrodindmico mostrado en
laec. 1.17. Es posible utilizar otras ecuaciones empiricas de caida de presion, sin embargo, cuando dichas correlaciones
no representen fielmente los valores de caida de presion obtenidos experimentalmente, los parametros respectivos, es
decir, aquellos asociados a los términos viscoso ¢ inercial tienen, que ser reajustados mediante regresion [8], [22]. La
forma en la cual es posible obtener correlaciones con parametros reajustados utilizando datos de caida de presion

experimental, es abordado con cierto detalle en el Capitulo 4 de este trabajo de tesis.

A e o e o B B B B B AL S B o B e e o B

a)

Velocidad en la coordenada axial, V, (adimensional)

Radio adimensional, r/R,
Figura 1.8. Componente de velocidad axial adimensional en un lecho empacado como funcion del radio adimensional,
calculados aplicando el modelo de la ec. 1.18 para un tubo de 50 mm de didmetro interno, empacado con esferas de 9.8

mm de didametro y una porosidad promedio de 0.36. Tomado de la ref. [8].
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CAPITULO 2.
PROCEDIMIENTOS EXPERIMENTALES

Sumario de Capitulo:

En este Capitulo se ofrece informacion relativa a los materiales utilizados en la experimentacion y los
procedimientos experimentales aplicados durante el desarrollo del presente trabajo de tesis. Primeramente, se detallan
los materiales sobre los cuales se obtuvieron datos propios y novedosos de caida de presion en un tubo empacado
caracterizado por su baja relacion de didmetro de tubo a didmetro de particula (d/d, o d/d, ). Dicha configuracion de
tubo-particula es tipica de reactores multi-tubulares con enfriamiento externo, utilizados para llevar a cabo procesos
cataliticos heterogéneos de naturaleza exotérmica. Con la finalidad de generar informacion experimental en una region
amplia de condiciones de proceso y configuracion de particula, pretendiendo aplicar los datos resultantes en el contexto
comercial, se vario la temperatura, la presion y el flujo de alimentacion de gas, empacando el tubo de proceso con cinco
soportes comerciales de catalizador diferentes, con morfologias y tamafios diversos. Para definir en forma precisa las
condiciones de proceso en la experimentacion relativa a los flujos de entrada de gas de proceso, los sdlidos referidos
fueron muestreados y luego caracterizados en el laboratorio. En este tenor, se realizaron mediciones directas e indirectas
de las propiedades de particula promedio de interés, a saber, longitud, diametro, didmetro equivalente, esfericidad,
densidad del s6lido empacado, densidad de particula, fraccion hueca y area externa de particula, etc. En la parte final
del Capitulo se presenta informacion relativa al sistema experimental utilizado para generar los datos de caida de

presion, ademas de ofrecer detalles de la metodologia y el protocolo de operacion de dicho sistema.
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2.1 Materiales
2.1.1  Soportes de catalizadores

Se investigd, de manera experimental, la caida de presion asociada a 5 materiales correspondiendo a soportes
de catalizadores comerciales, constituidos de particulas con diferentes morfologias y tamafios, y que para los fines de
este trabajo de tesis han sido referidos como CAT-A, CAT-B, CAT-C, CAT-D y CAT-E. En la Figura 2.1 se muestran
fotografias de los materiales cinco referidos ya empacados en el tubo de proceso. Notar que el soporte de catalizador
CAT-A corresponde a una esfera de 1/8” de didmetro nominal, el CAT-B es un extruido cilindrico de 1/8”’ de didmetro
nominal, el CAT-C es un material tetra-lobular de 45 ° perforado en el centro utilizado como abatidor de caida de
presion diferencial en reactores cataliticos, el CAT-D es una esfera de 1/4” de diametro nominal, mientras que el CAT-

E corresponde a un cilindro perforado por el centro de 1/4’” de didmetro nominal.

CAT-A CAT-B

CAT-C

Figura 2.1 Fotografias de los cinco soportes de catalizador utilizados en las pruebas experimentales para medir caida de
presion. Las imagenes corresponden a los materiales empacados en el tubo de proceso, este ultimo con dimensiones 2.0

m, 1 pulg de OD ced 14 y 2.119 cm de didmetro interno.
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2.1.2  Muestreo de particulas

Tratandose de muestras comerciales de soportes de catalizadores, no debe sorprender que las particulas que las
constituyen no sean homogéneas en tamafio. Por esta razén y con la finalidad de tener los materiales deben ser
muestreados de manera cuidadosa y sistematica. En otras palabras, la muestra incorporada al estudio debe ser, tanto
como sea posible, representativa de la poblacion que se desea estudiar con la finalidad de que refleje las caracteristicas
promedio de los elementos que la componen [1]. Cuando la cantidad de muestra por analizar es relativamente grande,
por ejemplo, la manera mas conveniente de realizar el muestreo es mediante una toma de muestra estratificada debido
a que el material puede separarse en grupos o unidades logicas de muestreo, o bien estratificada. En este caso particular
se dispone de dos alternativas para tomar la muestra, a saber (i) elegir totalmente al azar un determinado niimero de
muestras de entre todo el material disponible o, en su defecto, (77) definir las unidades logicas de muestreo y tomar
aleatoriamente la muestra en los distintos estratos, como lo propone Mongay-Fernandez en la ref. [2]. La segunda
estrategia fue aplicada al muestreo de los materiales investigados en este trabajo debido a que éstos, de manera
invariable, se encontraban resguardados en cubetas de plastico de 19 litros. Teniendo una muestra estratificada de
particulas tomada diagonalmente, con un tubo de muestreo, en cuatro puntos diferentes se extrajo una cantidad finita
de material. De “estas cuatro” tomas de material se extrajo, posteriormente, un numero finito de particulas aplicando
el Método de Cuarteos, el cual se representa esquematicamente en la Figura 2.2. A este numero finito de particulas fue

sometido a mediciones de tamafio y peso.

Muestra

Muestra

Figura 2.2. Representacion esquematica de la técnica de muestreo por cuarteos aplicado a las particulas sélidas que

componen a los diferentes soportes de catalizador utilizados en los experimentos de caida de presion.
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Considerando que pudiera ser de interés para algunos de los lectores de este trabajo, el Método de Cuarteos

citado arriba consiste, de manera muy concreta, en las siguientes etapas acotadas especificamente a nuestros materiales:

. Vaciar las particulas de material extraidas del muestreo estratificado en una superficie preferentemente plana

para formar un monton de material.
. Homogenizar el material mediante un mezclado completo y amontonar dandole forma circular.

. Dividir el montén en formando cuatro partes o cuadrantes y escoger dos cuadrantes opuestos para formar una
segundo montdn mas pequeilo, tedricamente la mitad del previo, como el descrito en el punto anterior.

. Volver a mezclar el montén del paso anterior y volver a dividir en cuatro partes o cuadrantes para integrar un
tercer monton mas pequefio (la mitad del previo). Repetir este procedimiento hasta tener un montoén pequefio

que contenga aproximadamente 100 particulas.

2.2 Determinacion experimental de propiedades promedio

Previo al inicio de los ensayos de caida de presion, se determin6 para cada soporte de catalizador, seglin aplique
y dependiendo de su morfologia, la longitud promedio de particula (L,, ), el didgmetro promedio de particula (d,,,), €l
diametro equivalente de particula (d,.), la densidad del material en forma empacada (ABD), la densidad promedio de
particula (DEN,, ) y la fraccion hueca promedio (¢,,). Esta informacion es necesaria para caracterizar cada material y,
de manera muy importante, para definir de manera especifica las condiciones de flujo volumétrico de gas proceso para
los diferentes experimentos de caida de presion.

Para cada material, las 100 particulas obtenidas del muestreo por cuarteos, fueron sometidas a mediciones
particula por particula, utilizando un Vernier Digital modelo Fowe & NSK, de longitud (L,;) para el caso de las
particulas no esféricas, y diametro (d, ;) para particulas esféricas y no esféricas. Notar que las particulas con morfologia

tetralobular, tienen una perforacion circular en el centro cuyo didmetro se denota como d, ;, mientras que d,; corresponde

c.iv
a la distancia entre extremos de 16bulos, siendo el subindice i utilizado para referir la medicién por particula.
Adicionalmente, en el caso de particulas no esféricas, los valores promedio de didmetro equivalente o diametro esférico
efectivo se calcularon usando los valores correspondientes de d,; y L. La informaciéon correspondiente a las
mediciones de particulad, ;, d,; y L, ; es representada de manera grafica en el Apéndice A considerando cuatro materiales
de los cinco utilizados en los experimentos de caida de presion con el proposito de complementar y observar la

desviacion de las mediciones de las particulas muestreadas. Algunos tipos de morfologias de particulas y dimensiones

caracteristicas asociadas pueden ser vistos en la Figura 2.3.
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\/p\
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Figura 2.3 Algunas formas de soportes de catalizadores: esfera, cilindro, tetralébulo y cilindro perforado por el centro,

con dimensiones caracteristicas asociadas. L, corresponde a la longitud del material, d, es el diAmetro del cilindro, esfera

o de extremos entre l6bulos, mientras que d,es el diametro de la perforacion del tetralobular perforado.

Es importante hacer referencia a que los valores de ABD, que corresponden a la relacion de la masa de una
muestra de particulas y su volumen en forma empacada, se obtuvieron empacando con particulas un tramo de 70 cm
de longitud del mismo didmetro y caracteristicas que el tubo donde se realizaron las mediciones experimentales. La
masa necesaria para llenar dicho tramo de tubo fue medida en una balanza analitica resultando en un valor denotado
como W, . El volumen del tramo de tubo de 70 cm (V) es igual a 246.9 cm’. De este modo, el valor del ABD estd
dado por la relacion de la ec. 2.1. Generalizando y para fines practicos, notar que el ABD esta referido al volumen del

reactor.

ABD-— VI0L ec. 2.1
Vaor
Para poder determinar los valores de L, ,, d,,, y DEN,, , las mediciones respectivas fueron realizadas, como ya
fue referido con anterioridad, partiendo de una muestra de 100 particulas tomadas de manera aleatoria. Las mediciones

individuales de longitud y didmetro fueron referidas como L,;, y d,; respectivamente. Las 100 particulas medidas,

p.i2
posteriormente, se pesaron (W) en una balanza analitica. Con los valores individuales de longitud y didmetro se
calcularon los valores de longitud promedio (L,, ) y didmetro promedio de particula (d,, ) utilizando las ecs. 2.2 y 2.3

y correspondiendo a la media aritmética de los valores medidos de manera individual, en donde n, representa el namero

de particulas usadas en la medicion.
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n,
L :% ec. 2.2
m,p

Oy

n,
d :% ec. 2.3
m,p np

Cabe destacar que para particulas diferentes a una esfera, se utiliza un didmetro equivalente de particula
representado como d, ., que reemplaza a d,, y corresponde a un factor de correccion que extiende la aplicacion de las
correlaciones para caida de presion reportadas en la literatura, para morfologias diferentes a la de una esfera como lo
citan Benyahia (2005) y de Klerk en las referencias [3] y [4]. Para una muestra de n, particulas, d, . se calculé como se
muestra en la ec. 2.4, en donde V ; representa el volumen cada particula i:

13
d {Eﬂ) cc. 2.4

p.e
n Ilp

Para calcular la densidad de particula promedio representada por DEN,

m,p>

en tanto, se necesita relacionar la
masa y el volumen de las 100 particulas tomadas al azar, que estan representadas por Wy, ¥ V,, respectivamente.

El volumen ocupado por cada particula i medida, referido como V ;, depende de la morfologia especifica de cada tipo

p.,i*
de material pudiendo ser, para las muestras de soporte de catalizador estudiadas en esta tesis, de tipo esférica, cilindrica
o tetralobular, y se calcula aplicando las ecs. 2.5 — 2.9, respectivamente.

Para morfologia de particula esférica:

3
v :ndp,i Ly i ec. 2.5
p,1 6
Para morfologia de particula cilindrica:
2
V. = mdyi Lp.i ec. 2.6
p,1 4

Para morfologia de particula tetralobular perforada por el centro aplican las ecs. 2.7 a 2.9, debiendo notar que

r,, corresponde al radio del l6bulo. A, es el area lateral asociada a la forma geométrica de los l6bulos.

o 20036—1]2 ec. 2.7
Ul | 142¢0s0
r __hi ec. 2.8
ot 4.8284
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T
Vp, i:4(nrc,t2Lp,i)'(Al Lp,i)' Z dchp,i cc. 2.9

Cuando n, = 100, el volumen de las 100 particulas tomadas al azar corresponde a lo mostrado en la ec. 2.10.

Dp
ec. 2.10
Vioop= Z Voi
pa

El valor de DEN,,, finalmente esta dado por el cociente entre Wy, ¥ V4, como lo considera de manera
explicita la ec. 2.11. Notar que, a diferencia del ABD referido arriba, la DEN,, esta referida al volumen de la particula

y no al volumen del reactor.

DEN _Wioop ec. 2.11

Los valores de fraccion hueca promedio denotado como €, se obtuvieron mediante la ec. 2.12, un expresion
que relaciona los valores de densidad acotados previamente. Tal expresion fue seleccionada de las demas correlaciones
mostradas en la seccion 1.2.2 del Capitulo 1 para la prediccion de la fraccion hueca debido a que los resultados
obtenidos con dichas ecuaciones mostraron resultados inconsistentes entre si como puede comprobarse en el Apéndice

B de esta tesis.

ABD
DEN

m,p

g =1- ec. 2.12

Una propiedad adicional determinada a los soportes comerciales de catalizador utilizados en la experimentacion
correspondio a la esfericidad. Esta propiedad, de manera especifica, toma en consideracion, en términos relativos, la
irregularidad en la morfologia de una particula determinada con respecto a la de una esfera ideal, cuyo valor de
esfericidad es la unidad [5]. La esfericidad de una particula es adimensional y se define como la relacién entre la
superficie de una esfera con un didmetro igual al diametro equivalente (d, ) que la particula a analizar, y con una misma
superficie externa [4]. Los valores de esfericidad experimentales se obtuvieron para una muestra compuesta de n,

particulas de cada material, de acuerdo a la expresion mostrada en la ec. 2.13.

dpe’ 2.13

p.e ec. 2.
¢=n Ny ext

i Ap,i
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ext

El drea externa de cada particula i medida, referida como A7,

al igual que el volumen V_;, depende de la

p.i*
morfologia especifica de cada tipo de material [3], por lo que se calcula utilizando las ecs. 2.14 — 2.17, segun sea el

caso.

Para morfologia esférica:

2nd,;” ec. 2.14

Ae)gt:
p.1 4

Para morfologia de particula cilindrica:

2nd, 2 ec. 2.15
A;)fit:“Lp,idp,iJr 41%1

Para morfologia de particula tetralobular perforada por el centro:

1 ec. 2.16
A2= E T[rc,tLp,i

27tdc2 ec. 2.17

AN=4(2nr, 2)+(2mre Ly )|+ 24, +d L, ;- 4A, -

A, es el area comun entre cada cilindro y cada uno de los lados de las formas lobulares.
Para una morfologia de particula cilindrica perforada por el centro, el calculo del area externa correspondiente

es similar al de la particula tetralobular, debido a que en ambas se considera el area externa de la perforacion.

2.3 Sistema experimental para las mediciones de caida de presion

El sistema experimental empleado para investigar la caida de presion asociada a los cinco materiales referidos
previamente fue armado en el Laboratorio de Plantas Piloto, en la sede del Instituto Mexicano del Petréleo, en la Ciudad
de México. En la Figura 2.4 se muestra un diagrama simplificado de este sistema, en el cual se ha incluido, para mayor
referencia, informacion bésica relativa al control de flujos, presion, y temperatura, que corresponden a variables clave
asociadas a la experimentacion. La parte central de este sistema es un tubo fabricado en acero inoxidable 304, con una
longitud de 2.0 m y un didmetro nominal (OD — Outside Diameter) de 1.0 pulg. Cédula 14, correspondiendo a un
didmetro interno de 2.119 cm lo que resulta en un volumen interno de tubo (y de material empacado) de 705 cm’.

El tubo de proceso fue alimentado por la parte superior con aire comprimido generado en un compresor
industrial, midiendo-controlando los caudales respectivos por medio de controladores de flujo masico térmicos (MFC)
de la marca Brooks. Dos MFCs identificados como FIC-101 y FIC-102 en el diagrama de la Figura 2.4, con capacidad

de 3,000 litros estandar por hora (slph) cada uno, fueron habilitados al sistema experimental permitiendo suministrar
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hasta 6,000 slph de aire. A la salida del tubo empacado se instal6 una valvula de contra-presion o back pressure con la
finalidad de poder ajustar la presion a la entrada del tubo empacado. En la mayoria de los experimentos, la presion de
entrada al tubo empacado se mantuvo en 2.5 kg/cm? man, variando la temperatura entre bloques de ensayos de 25 a
400 °C. Un selecto grupo de experimentos fueron efectuados a 3.0 kg/cm? man y 400 °C, resultados que permitiran
determinar el efecto de la presion de operacion en la caida de presion. Para poder monitorear la presion a la entrada y
la salida del tubo empacado, se instalaron dos transmisores de presion, el PI-101 y PI-102 respectivamente de acuerdo
con la Figura 2.4, lo cual permiti6 determinar la pérdida de presion asociada al paso del aire a través del lecho empacado
mediante la diferencia entre ambas lecturas. De manera adicional, se instald una celda de presion diferencial denotado
como DPIC-101 de “bajo rango de medicion” (hasta 3,000 mm de agua, es decir, 0.3 kg/cm?) para monitorear
diferenciales (caidas) de presion de pequefia magnitud a lo largo de los 2.0 m de tubo empacado.

PRECALENTADOR DE

f;}ﬁ FLUIDO DE PROCESO

102

ean

'0"0'-7‘0‘;7"-'
R
ReeRa - o)
PO
= g

'

'

3 o

' o

. Fululul T
'

Figura 2.4 Diagrama simplificado del sistema experimentan utilizado para evaluar la caida de presion asociada a los

diferentes soportes de catalizador.

Con la finalidad de habilitar el sistema para llevar a cabo ensayos de caida de presion a condiciones de variables
de temperatura desde ambiente hasta 400 °C, el tubo empacado fue provisto de 5 zonas de calentamiento independientes

de 40 cm de longitud cada una, equipadas con cintas de calentamiento. Los controladores-indicadores de temperatura
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asociadas al tubo empacado fueron denotadas como TIC-101A, TIC-102A, TIC-103A, TIC-104A y TIC-105A, en
orden descendiente respecto a la entrada del fluido en el tubo empacado, como puede ser visto en la Figura 2.4. Esta
configuracién permitira asegurar la isotermicidad del lecho empacado mediante el calentamiento y medicion de
temperatura en cinco bloques independientes. Adicionalmente, antes de entrar al tubo empacado, el aire comprimido
puede ser pre-calentado al pasar a través de un serpentin hecho de acero inoxidable, el cual también tiene instalada una
cinta de calentamiento. Este pre-calentador tiene asociado el controlador-indicador de temperatura referido como TIC-
106A, que permite incrementar la temperatura del aire comprimido por encima de los 400 °C.

Los informacién asociada a los diferentes instrumentos de medicion referidos en el parrafo anterior fueron
incorporados a un sistema de control (vide Figura 2.5) a través del cual fue posible monitorear y/o registrar los valores
actuales e historicos de las variables de proceso clave como es el caso del flujo volumétrico de gas, la temperatura, la

presion a la entrada y la salida del tubo, asi como la presion diferencial.

PI-101
2.6082
|}
|
[
-
PI-102 [MAN -]
2.6128 .

Figura 2.5. Imagen del sistema de control para el monitoreo y registro de caidas de presion experimentales.

2.4 Experimento en blanco: tubo vacio
Previo a realizar cualquier medicion formal caida de presion habiendo empacado el tubo de proceso con los
materiales s6lidos ya referidos, se realizé una prueba en blanco utilizando el tubo vacio. Este ensayo permitié verificar
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y cuantificar una posible caida de presion asociada a la rugosidad del tubo, a la malla que soporta al soporte de
catalizador en la parte inferior del tubo y a los instrumentos de medicién. Convenientemente, este ensayo fue realizado
a las condiciones de operacion mas severas en términos de flujo de alimentacion de gas de proceso y temperatura de
acuerdo con las condiciones de los experimentos formales, como sera indicado mas adelante en este Capitulo. Notar
que las condiciones especificas de flujo de alimentacion de gas, temperatura y presion de los diferentes experimentos
se ofrecen en el Capitulo 3, Seccion 3. 2.

Después de verificar la hermeticidad del tubo de proceso, presurizandolo a 5.0 kg/cm? y de conectar los
instrumentos de medicién correspondientes, el sistema fue alimentado con 5,800 slph de aire comprimido. Recordar
que el aire es dosificado al sistema mediante los controladores de flujo masico térmicos FIC-101 y FIC-102.
Inmediatamente después de empezar a alimentar aire, se inicia el calentamiento, en forma gradual, del tubo de proceso
con las resistencias asociadas a los elementos de temperatura TIC-101A, TIC-102A, TIC-103A, TIC-104A y TIC-
105A, con incrementos de temperatura moderados de aproximadamente 10 °C, hasta llegar a la temperatura requerida,
400 °C en este caso. Una vez estabilizada tanto la temperatura de precalentamiento del gas de proceso asi como la
temperatura del tubo, se ajusta la posicion de la valvula de contra-presion o back pressure colocado a la salida del tubo
empacado para garantizar que la presion de entrada (PI-101) al mismo sea de 2.5 kg/cm?. Cuando la presion de entrada
al tubo y la temperatura permanezcan estables durante un lapso de unos 15 minutos, se registra, cada minuto y durante
un periodo de 15 minutos, la lectura de los indicadores de presion PI-101 y PI-102, asi de la celda de presion diferencial
DPIC-101.

Después de procesar los datos correspondientes y evaluando los promedios respectivos, la DPIC reporté una
caida de presion de 2.860 mm de agua equivalente a 0.0003 kg/cm?, un valor despreciable considerando los valores de
caida de presion de los experimentos formales, los cuales seran presentados y discutidos a detalle en el Capitulo 3 de
este trabajo de tesis. Como consecuencia de lo anterior, los valores de caida de presion de los experimentos formales,

es decir, utilizando el tubo empacado, no deberan de ser corregidos.

2.5 Experimentos formales: tubo empacado con soporte de catalizador

Los experimentos de caida de presion comienzan con el pesado, en una balanza analitica, de 1a masa del material
correspondiente para empacar los 2.0 m de tubo. La cantidad de material depende esencialmente del ABD, en otras
palabras, la masa de solido para empacar el tubo se incrementa con el ABD considerando que el volumen del tubo de
proceso es fijo. El material es cargado por la parte superior del tubo con ayuda de un embudo, siendo vertido a lo largo

del contenedor, resultando en un empacado aleatorio o al azar, referido especificamente en la literatura internacional
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como Poured Random Packing (empacado aleatorio por vertido) [6]. Notar que después de incorporar el material al
tubo, éste no fue golpeado ni sujeto a vibracion para asentar el material con la finalidad de evitar una compactacion del
lecho catalitico que puede resultar en una disminucion de la fraccion hueca, y generar una mayor caida de presion. En
la parte inferior del tubo se ha instalado una malla de con una apertura de poro de 50 micrones, tamafio suficiente para
contener cualquiera de los materiales sujetos a estudio sin causar, en principio, una caida de presion que pueda afectar
las mediciones formales de esta respuesta. Posteriormente, el reactor se cierra y se conectan los instrumentos
respectivos. Cerrado el reactor, se realiza una prueba de hermeticidad a temperatura ambiente presurizando el tubo
empacado con aire comprimido a 4.0 — 5.0 kg/cm* man. La presion interna del tubo no debe caer mas de 0.025 kg/cm?
en una hora para poder asegurar la ausencia de fugas en el sistema. Habiendo verificado la hermeticidad del reactor, se
libera la presion y se conectan el resto de los instrumentos de medicion y luego la linea de alimentacion de aire al
reactor.

Como sera detallado posteriormente en el Capitulo 3, a cada condicion de presion (P) y temperatura (T)
experimental, se alimentaron al tubo empacado entre ocho y diez niveles diferentes de flujo de aire. A cada condicion
de flujo volumétrico de entrada, a P y T determinadas, a su vez, se tomaron unas 8 lecturas de presion a la saliday a la
entrada del reactor que luego fueron utilizadas para el computo de la caida de presion a través del tubo empacado, o
bien de presion diferencial. Con esta informacion, habiendo calculado los promedios correspondientes, sera posible
construir de graficos de caida de presion como funcion de variables independientes diversas asociadas al flujo
volumétrico alimentado de aire, como por ejemplo el nimero de Reynolds, la velocidad superficial promedio del gas,
el GHSV, etc. Tomar en cuenta que la velocidad superficial promedio del fluido es proporcional con el flujo
volumétrico para una seccion transversal fija, siendo ésta Glltima una variable independiente de alto impacto en la caida
de presion como puede verse, a manera de ejemplo, en la ec. 1.11, en la Seccion 1.3.1. del Capitulo 1. El nimero de

Reynolds de particula (Re,) es también proporcional con la velocidad superficial promedio.

2.5.1 Operacion a temperatura ambiente

Para los experimentos de caida de presion a temperatura ambiente, las resistencias asociadas al TIC-106A (pre-
calentador) asi como los TIC-101A, TIC-102A, TIC-103A, TIC-104A y TIC-105A (5 zonas de calentamiento del lecho
catalitico) permanecieron apagadas. La alimentacion de aire al reactor se inici6 de forma gradual con los controladores
de flujo masico referidos como FIC-101 y FIC-102, dosificando el caudal especifico asignado a cada experimento. En
el arranque y para facilitar el ajuste de la presion a la entrada del reactor, la experiencia indica que hay que iniciar la

experimentacion con el primer (menor) nivel de flujo, de manera que los experimentos comenzaron con el nivel mas
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bajo del bloque experimental respectivo. Para garantizar que la presion de entrada al reactor (lectura del PI-101)
corresponde al valor indicado en el programa experimental (2.5 o 3.0 kg/cm?, como sera referido en el Capitulo 3), la
posicion de la valvula de contra-presion o back pressure colocada a la salida del reactor fue ajustada. Cuando la presion
de entrada permanezca estable durante 10 min, se tomaron unas 8 lecturas, una cada minuto, de los valores desplegados
por los instrumentos DPIC-101, PI-101 y P1-102 hasta alcanzar condiciones estables.

Concluido el experimento al menor flujo volumétrico de aire, el caudal de gas de proceso fue incrementado al
siguiente nivel ajustando, de ser necesario la posicion de la valvula de contra-presion o back pressure que se encuentra
colocado a la salida del reactor, para garantizar que la presion de entrada al tubo de empacado sea la solicitada (2.5 o
3.0 kg/cm?). Alcanzando condiciones estables, tomar las lecturas asociadas a los instrumentos DPIC-101, PI-101 y P1-
102 con la frecuencia ya referida arriba. Continuar con la experimentacion hasta completar los n niveles de flujo
solicitados en el programa experimental correspondiente. A la entrada del tubo empacado (lectura del PI-101),

nuevamente, se asegurd en todo momento que el valor de presion se mantuviera en 2.5 o 3.0 kg/cm?.

2.5.2 Operacion a temperatura por encima del ambiente

Relativo a los experimentos a temperatura por encima de la ambiente, el lecho tiene que ser calentado en la
presencia de flujo de gas de proceso. En el arranque, el calentamiento del tubo se llevé a cabo ingresando el flujo mas
bajo de aire relativo a los n niveles de flujo utilizados para un material determinado a las condiciones especificas de
presion y temperatura requeridas por el experimento. Antes de su ingreso al reactor, el gas se precalienta en el pre-
calentador que tiene asociado el TIC-106, ver Figura 2.4. De manera simultanea se comienza con el calentamiento del
lecho catalitico con las resistencias asociadas a los instrumentos TIC-101A, TIC-102A, TIC-103A, TIC-104A y TIC-
105A. El incremento de temperatura tanto del precalentador y de las resistencias colocadas a lo largo del tubo se
realizaron de forma gradual hasta alcanzar el valor de la temperatura solicitada en el ensayo. Después de estabilizarse
la temperatura del precalentamiento y del lecho catalitico, la presion de entrada (PI-101) fue ajustada al valor adecuado
manipulando la valvula de contra-presion o back pressure. Una vez que la presion de entrada permanece estable durante
unos 15 min, se tomaron unas 8 lecturas, una cada minuto, de los valores desplegados por los instrumentos DPIC-101,
PI-101 y P1-102 asi como TIC-101A - TIC-105A. Finalizado el ensayo realizado al menor flujo volumétrico de aire,
se incrementa el flujo de aire al tubo empacado al siguiente nivel solicitado en el programa experimental y, en caso de
ser necesario, ajustar la posicion de la valvula de contra-presion o back pressure a la salida del reactor, para asegurar
que la presion de entrada al tubo de empacado sea la adecuada (2.5 o 3.0 kg/cm?). Alcanzando condiciones estables,

registrar los valores desplegados por los DPIC-101, PI-101 y P1-102 asi como TIC-101A - TIC-105A con la frecuencia
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ya mencionada con anterioridad. Seguir con la experimentacion hasta completar los n niveles de flujo asociados al

programa experimental respectivo.

2.6
(1]

(2]
(3]

[4]

(5]
[6]
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CAPITULO 3.
RESULTADOS EXPERIMENTALES

Sumario de Capitulo:

En este capitulo se reportan y discuten los resultados experimentales del presente trabajo de tesis. En una
primera seccion de texto se reportan las propiedades de particula promedio, i.e., longitud, diametro, didmetro
equivalente, esfericidad, densidad del s6lido en forma empacada, densidad de particula y fraccion hueca, asociadas a
los cinco soportes de catalizador utilizados para empacar el tubo de proceso en los experimentos de caida de presion.
Sobre la base de esta informacion se realiza una jerarquizacion de los materiales en términos de dichas propiedades,
poniendo particular atencion en la propiedades que tienen el impacto mas relevante en la caida de presion de lecho
como es el caso del diametro (equivalente) de particula (relacion diametro interno de tubo a didmetro de particula
(d/d,,), la fraccion hueca y la esfericidad. Esta informacion confirma que los materiales referidos exhiben una d/d,
entre 3.2 y 5.8, correspondiendo claramente a una configuracion de tubo empacado con marcados efectos de pared. A
partir de los valores de ABD de los diferentes materiales, se definieron las condiciones especificas de flujo de
alimentacion experimentales, constando de 8 — 10 niveles diferentes para variar la velocidad superficial promedio del
fluido y el numero de Reynolds de particula, como ya fue sefialado en el Capitulo 2, para completar los ensayos de
caida de presion. En la parte medular del Capitulo se expone una seleccion de los resultados experimentales de caida
de presion para los cinco soportes de catalizador, informacioén que es presentada en forma grafica con la finalidad de
poder visualizar el efecto que tiene el flujo de alimentacion de aire, WHSV, GHSV y Re,, la temperatura, y la presion
de entrada en la pérdida de presion que experimenta el lecho catalitico. Los resultados de caida de presion experimental
son también discutidos en relacion a las propiedades de particula promedio, poniendo especial atencion en el tamafio

de particula y la fraccioén porosa asociada.
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3.1 Propiedades de los materiales

En el Capitulo 2 se expuso de manera detallada la metodologia experimental que fue aplicada para caracterizar
las particulas de los cinco soportes de catalizador seleccionados para empacar el tubo de proceso que se utilizo en los
experimentos de caida de presion. En el Apéndice A, en tanto, se ofrecen una serie de graficos de los valores puntuales
de las mediciones individuales diametro y longitud de particula, asi como diametro de orificio, segin aplique, utilizadas
para calcular los promedios respectivos de dichas propiedades. La Tabla 3.1 despliega un resumen de los resultados de

dicha caracterizacion en términos de los valores promedio de didmetro de particula (d,,,) y longitud (L,,,), didmetro

m,p.

equivalente de particula (d,.), ABD, densidad promedio de particula (DEN,, ), area externa y fraccion hueca del lecho

m,p.
(e¢m). De manera adicional, se ofrece informacion de la relacion entre el didmetro interno de tubo empacado (d,) y el
didmetro de particula equivalente referido (d,.) acotado en la Tabla 3.1 como d/d,..

De acuerdo con la informacion mostrada en la Tabla 3.1, se observa que los valores de la densidad promedio

de particula (DEN,, ) se mantuvo entre 1.05 para el material CAT-C, y 2.15 g/cm’ en el caso del soporte de catalizador

mp
codificado como CAT-A. El valor de ABD de los soportes de catalizador investigados, en tanto, vario entre 0.41 y 1.33
g/cm’®. E1 ABD es necesario para poder conocer la masa nominal necesaria a empacar el tubo de 2.0 m y 2.54 ¢cm de
OD asi como el intervalo de flujo de alimentacion de gas de proceso. Es entendible que los dos materiales provistos
con perforaciones, i.e., CAT-C y CAT-E, sean los mas ligeros.

La fraccion hueca promedio asociada a los diferentes materiales, en tanto, vari6é en un amplio intervalo, 0.38 -
0.61, CAT-A (esfera de 1/4” de didmetro nominal) exhibiendo el menor valor, y CAT-C (el tetralobular perforado en
el centro mostrando, que corresponde a una morfologia de particula irregular) reportando el valor mas alto. Por el
contrario, el soporte que genera menos espacios vacios en el lecho es el CAT-A por ser un material esférico regular, de
tamafio relativamente pequefio, como se menciond anteriormente. Con respecto a las dimensiones de los materiales, se
observa que el soporte comercial de catalizador CAT-D corresponde al material con la menor relacion d/d,, , al presentar
un valor de 3.2. Notar que el CAT-D fue el solido de particula mas grande con d, . igual a 6.6 mm. Por el contrario, la
esfera denotada como CAT-A es la que presenta una mayor relacion d/d, . mostrando un valor de 5.8, debido a que
presenta un d, . de 3.6 mm, es decir, 1.8 veces mas pequefio. Los materiales perforados por el centro (CAT-C y CAT-
E) presentan una relacion d/d, . similar, debido a que son materiales de dimensiones (L,,, y d,.) muy parecidas entre
si. El CAT-E presenté un mayor tamafio de d,, con respecto al cilindro (CAT-B), 6.0 mm en comparacion con 5.2 mm,
sin embargo, fue de casi ¢l mismo tamafio que el CAT-C (5.7 mm). Una vez mencionada la relacion d/d, . que existe
en los soportes utilizados y de acuerdo con lo mencionado por Benyahia y O’ Neill en la ref. [1], es importarte resaltar

que los experimentos de caida de presion se realizaron dentro de un alto régimen de efecto de pared.
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Tabla 3.1. Propiedades fisicas de los soportes comerciales de catalizador determinadas experimentalmente para realizar

los ensayos de caida de presion en un tubo empacado de baja relacién d/d, o d/d,.

CAT-A CAT-B CAT-C CAT-D CATE
Morfologia
Esfera Cilindro Tetralobulo perforado ~ Esfera  Cilindro perforado
L, mm - 6.7 8.6 - 7.3
Ay, Mm 3.6 3.7 5.0 6.6 4.8
DEN,,,, g/cm’ 2.15 1.75 1.05 1.50 1.09
d,., mm 3.6 52 5.7 6.6 6.0
ABD, g/cm’ 1.33 0.96 0.41 0.66 0.51
€m 0.38 0.45 0.61 0.56 0.53
d/d,. 5.8 4.1 3.7 32 3.5
O 1.0 0.84 0.45 1.0 0.61
Area externa, cm? 0.21 1.02 2.19 0.68 1.79

Con relacion a la esfericidad promedio (¢,,) de los materiales de morfologia no esférica, este valor se moviod
entre 0.45 y 0.84, siendo el CAT-B (pellet cilindrico no perforado) el que presentd el valor mayor, mientras que el
CAT-C (pellet tetralobular perforado en el centro) el menor. De acuerdo con lo anterior, seria posible relacionar en
términos semi-cuantitativos la esfericidad con la morfologia de la particula utilizada, es decir, conforme la particula se
vuelve mas irregular en su configuracion, la esfericidad disminuye. Por ejemplo, el CAT-C, al cual le corresponde el
valor mas pequefio de esfericidad presenta una morfologia irregular al ser un material conformado por tetralobulos y
perforacion central, como puede constatarse en la Figura 2.1 de la Seccion 2.1.1, en el Capitulo 2.

El area externa promedio de los materiales (Af)i‘f), como fue presentado en la Seccion 2.2, ec. 2.13 del Capitulo
2, esta incorporado en el calculo de la esfericidad, en el denominador, por lo que particulas con didmetros equivalentes
comparables y menores valores de esfericidad reportarian una mayor area externa. El material CAT-C y CAT-E exhiben
una notable mayor area externa comparada con el resto de los materiales, mientras que el s6lido CAT-A, en contraste,
destaca por su baja area externa. Esta caracteristica es de relevancia desde el punto de vista catalitico, de acuerdo con
el concepto de factor de efectividad, siendo deseable tener materiales con dimensiones caracteristicas (relacion volumen

a area externa de particula) menores de acuerdo con la definicion del médulo de Thiele [2].
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3.2 Condiciones experimentales para los ensayos de caida de presion

A partir de los valores de ABD reportados en la Tabla 3.1, se determind la masa nominal de cada material, para
ser empacada en el tubo 2.0 m de longitud y 1.0 pulg de OD ced. 14, es decir, 2.119 cm de diametro interno referido
como d,. Estos valores correspondieron especificamente a los siguientes:

CAT-A (esfera, 1/87): 938 g

CAT-B (cilindro, 1/8”): 678 g

CAT-C (tetralobular perforado): 286 g

CAT-D (esfera, 1/4”): 463 g

CAT E (cilindro perforado, 1/4”): 358 g

Como ya fue referido con anterioridad, en todos los experimentos de caida de presion se empled aire
comprimido como gas de proceso, cuyo flujo volumétrico fue dosificado en forma precisa mediante el uso de
controladores de flujo masico como ya fue comentado previamente en la Seccion 2.3 del Capitulo 2. Es importante
destacar que, para cada material, los valores especificos de flujo volumétrico de aire alimentado al tubo empacado
fueron definidos en términos del WHSYV (weight hourly space velocity - velocidad espacial hora base peso) y el GHSV
(gas hourly space velocity - velocidad espacial hora para fluidos en fase gaseosa). Tanto el WHSV como el GHSV son
parametros operativos de alto significado en el contexto de reactores cataliticos heterogéneos de lecho fijo. El primero
se define, para este caso particular, como la relacion entre el flujo masico total de gas alimentado al tubo empacado y
la masa de soporte de catalizador utilizado para empacar dicho tubo, tal y como lo expresa la ec. 3.1.

Flujo masico de gas alimentado al tubo empacado
WHSV = ec. 3.1
Masa de catalizador empacado

E1 GHSV se concibe como la relacion entre el gas de alimentacion a la entrada, el cual se mide a condiciones
estandar (25 °C y 1 atm), y el volumen del tubo empacado, como lo expresa la ec. 3.2, y se define como como la
relacion entre el gas de alimentacion a la entrada, el cual se mide a condiciones estandar (25 °C y 1 atm), y el volumen
del tubo empacado.

Flujo volumétrico de gas (a condiciones estandar) al tubo empacado
GHSV = ec. 3.2
Volumen del tubo empacado

Con la finalidad de abarcar una regiéon amplia de WHSV y GHSV, especificamente comprendida entre 2.8 —

14.5 h'' y 950 - 8,400 h'', respectivamente, el flujo volumétrico de aire a la entrada del tubo empacado medido a

3-4




CAPITULO 3

condiciones estandar (Fs’aire) aplicado a los experimentos de caida de presion se ubico entre 670 y 5,900 slph (standard

litters per hour — litros estandar por hora). Evidentemente segun lo representado por las ecs. 3.1 y 3.2, tanto WHSV

como GHSV varian proporcionalmente con el Fy ;. que es dirigido al lecho empacado.

Tabla 3.2. Condiciones de flujo volumétrico de alimentacion de aire para los experimentos a 20 °C y 2.5 kg/cm*> man

efectuados para medir caida de presion en un tubo empacado con el material CAT-A.

Variable / Medicion 1 3 5 7 8

GHSV, h'! 3,101 3,797 4,768 6,414 7,752

WHSV, h! 2.8 3.4 43 5.8 7.0
FY yire» SIph 2,185 2,675 3,360 4,520 5,463
Re, @ 25 °C 397 487 620 832 1,005

Re, @ 400 °C 225 275 346 465 561

v (@ 20 °C y 2.5 kg/cm® man), m/s 0.54 0.67 0.82 1.10 1.34
v (@ 400 °C y 2.5 kg/cm? man), m/s 1.22 1.49 1.88 2.53 3.05

Otras dos variables de importancia en la caida de presion que experimenta un lecho empacado, como ya fue

referido con cierto detalle en el Capitulo 1, son la velocidad superficial promedio del fluido (v) y el nimero de Reynolds

de particula (Re,). Estas dos variables también se incrementan proporcionalmente con Fy ; ., aunque también dependen

de las condiciones de presion y temperatura o bien de la configuracion de particula. En particular v es funcion de la
temperatura y la presiéon como puede inferirse de la ec. 1.3, Seccion 1.1.1 del Capitulo 1, toda vez que varia con la
densidad del fluido. El Re,, como puede ser constatado en la ec. 1.8 de la Seccion 1.3.1. del Capitulo 1, depende del
tamafio de la particula incorporado como d, en el caso de esferas y d,. en el caso de particulas no esféricas y de la
viscosidad, esta Ultima es una propiedad que también depende de la temperatura. Considerando lo comentado en el
parrafo anterior y teniendo en cuenta los tamafios de particula referidos en la Tabla 3.1, el intervalo de Re, de los
experimentos se ubico entre 190 — 1900, es decir, abarcando una region de régimen de flujo de transicion (10 a 300) y

turbulento (mayor a 300) de acuerdo con la clasificacion sugerida por Ziokowska en la ref. [3].
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Tabla 3.3. Condiciones de flujo volumétrico de alimentacion de aire para los experimentos a 20 °C y 2.5 kg/cm* man

efectuados para medir caida de presion en un tubo empacado con el material CAT-B.

Variable / Medicion 1 3 5 7 8

GHSV, h'! 2,235 2916 3,945 6,097 8,383

WHSV, h! 2.8 3.6 49 7.6 10.5
F ire Slph 1,576 2,055 2,781 4,298 5,909
Re, @ 25 °C 431 562 761 1,176 1,617

Re, @ 400 °C 255 333 450 696 901

v (@ 20 °C y 2.5 kg/cm® man), m/s 0.39 0.51 0.69 1.06 1.46
v (@400 °C y 2.5 kg/cm® man), m/s 0.88 1.15 1.54 2.39 3.11

Con respecto a la temperatura, los experimentos de caida de presion fueron efectuados a cuatro diferentes
condiciones, a saber, temperatura ambiente, 200 °C, 300 °C y 400 °C. La presion de entrada al tubo empacado fue
ajustada en la mayoria de los ensayos en 2.5 kg/cm? man. S6lo un bloque de experimentos fue efectuado a 3.0 kg/cm?,
en el cual, la temperatura del lecho empacado se mantuvo en 400 °C, el valor mas alto de la serie de “baja presion”.
Por consiguiente y para mayor referencia, las siguientes cinco combinaciones de condiciones experimentales fueron
implementadas: (i) 25 °C — 2.5 kg/cm? man., (ii) 200 °C — 2.5 kg/cm? man., (iii) 300 °C - 2.5 kg/cm? man., (iv) 400 °C
— 2.5 kg/cm? man. y (v) 400 °C — 3.0 kg/cm® man. Es importante recordar que, con el objetivo de poder construir
graficos de AP como funcion de variables independientes de interés como es el caso de WHSV, GHSV, Re,, y velocidad

superficial promedio, cada experimento a condiciones P y T definidas, incluy6 entre ocho y diez diferentes valores de

0
v,aire*

Adicionalmente, ese tipo de graficos permitira valorar de manera semi-cuantitativa el efecto de la temperatura y
la presion en la caida de presion, a condiciones de flujo especificas.

Para visualizar las condiciones de operacion especificas de algunos experimentos efectuados, las Tablas 3.2 a
3.6 incluyen informacion resumida relativa a los valores de WHSV y GHSV de referencia, asi como flujos volumétricos
nominales de aire alimentado medidos a condiciones estandar utilizados en ensayos empacando el tubo de proceso con
los diferentes soportes comerciales de catalizador. Como informacion complementaria, estas tablas incluyen los valores

del Re, y la velocidad superficial promedio del gas, ambos evaluados tanto a temperatura ambiente como a 400 °C. Es

o
v,aire>

importante observar de las Tablas 3.2 — 3.6 que a un valor determinado de F al incrementar la temperatura de 25
a 400 °C, la velocidad superficial promedio del gas aument6 casi 2.3 veces. Los valores de Re,, en tanto, se mueven en

sentido contrario como resultado del efecto positivo que la temperatura tiene en la viscosidad, propiedad que va en el
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denominador de la expresion para el calculo de Re, (ver ec. 1.8, Seccion 1.3.1 del Capitulo 1). Para este mismo
incremento de temperatura, de hecho, el Re, disminuye aproximadamente 1.7 veces, lo cual esta asociado al incremento

en la viscosidad del fluido de proceso.

Tabla 3.4. Condiciones de flujo volumétrico de alimentacion de aire para los experimentos a 20 °C y 2.5 kg/cm*> man

efectuados para medir caida de presiéon en un tubo empacado con el material CAT-C.

Variable / Medicion 1 3 5 7 8
GHSV, h" 954 1,188 1,581 2,839 4,728
WHSV, h! 2.8 3.5 4.7 8.4 14.0
FY ire- slph 672 837 1,114 2,000 3,332

Re, @ 25 °C 196 244 325 579 962
Re, @ 400 °C 109 135 180 324 539

v (@ 20 °C y 2.5 kg/cm® man), m/s 0.16 0.20 0.27 0.49 0.82

v (@ 400 °C y 2.5 kg/cm® man), m/s 0.38 0.47 0.62 1.12 1.86

Tabla 3.5. Condiciones de flujo volumétrico de alimentacion de aire para los experimentos a 20 °C y 2.5 kg/cm* man

efectuados para medir caida de presion en un tubo empacado con el material CAT-D.

Variable / Medicion 1 3 5 7 8

GHSV, h' 1,532 1,915 2,554 4,597 7,661

WHSV, b 29 3.7 49 8.7 14.5

F{ sires sIph 1,121 1,401 1,868 3,363 5,605

Re, @ 25 °C 371 463 618 1,112 2,022

Re, @ 400 °C 208 259 345 622 1,035

v (@ 20 °C y 2.5 kg/cm® man), m/s 0.27 0.34 0.45 0.81 1.36
v (@ 400 °C y 2.5 kg/cm’® man), m/s 0.63 0.78 1.04 1.87 3.13

Notar que, de acuerdo con la informacion incluida en las Tablas 3.2 y 3.6, el intervalo de WHSV y GHSV
asociado a los materiales con mayor valor de ABD (CAT-A y CAT-B), es un poco mas cerrado debido a que se requiere
mas masa de material para empacar el tubo y de este modo mayor flujo de alimentacion de aire, sobrepasando en

algunos casos el limite de flujo de los controladores de flujo masico respectivos.
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Tabla 3.6. Condiciones de flujo volumétrico de alimentacion de aire para los experimentos a 20 °C y 2.5 kg/cm* man

efectuados para medir caida de presion en un tubo empacado con el material CAT-E.

Variable / Medicion 1 3 5 7 8
GHSV, h'! 1,180 1,475 1,968 3,536 5,905
WHSV, h! 2.8 3.5 4.6 8.4 14.0
FY 4ires sIph 831 1,039 1,387 2,492 4,161

Re, @ 20 °C 253 317 421 755 1,259
Re, @ 400 °C 139 173 231 416 693

v (@ 20 °C y 2.5 kg/cm* man), m/s 0.19 0.25 0.33 0.59 0.99

v (@ 400 °C y 2.5 kg/cm? man), m/s 0.40 0.50 0.67 1.21 2.0

33 Resultados experimentales y discusion

Con la finalidad de mostrar un compendio de la informacion experimental obtenida, en esta seccion se incluyen
una serie de graficos que muestran la evolucion de la caida de presion experimentada por los soportes de catalizador
como funcién de variables dependientes como el Re, y GHSV, a diferentes condiciones de temperatura y presion.

Notese que, para fines practicos, el eje “y” de todos los graficos desplegados presenta valores de caida de presion

rel

relativos, denotados como A Pj;, los cuales se define de acuerdo a la ec. 3.1.

AP = APy; ec. 3.1

P.° representa la presion a la entrada del tubo empacado del i-ésimo experimento, ya sea 2.5 o 3.0 kg/cm? man.
para cada uno de los experimentos realizados a diferente temperatura (25 a 400 °C), de acuerdo con el protocolo

experimental mostrado en la Seccion 2.4, mientras que AP; ; corresponde a la caida de presion del experimento i medida

o

en la condicion j-ésima de Fy ...

Considerar que, en caso de ser requeridos, los valores explicitos de A P/L, relacion
que es utilizada en diversas publicaciones sobre el tema, puede ser facilmente calculado tomando en cuenta que la
longitud del tubo empacado es de 2.0 m e incorporando el valor de presiéon a la entrada del tubo en el i-ésimo

experimento.

331 APvsRe,

La Figura 3.1 contiene una serie de graficos construidos a partir de los valores de la caida de presion

experimental relativos como una funcion del Re, para las cinco muestras de soportes de catalizador. De manera
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particular, los tres graficos de la Figura 3.1 consideran datos experimentales a tres condiciones P-T diferentes, a saber,
25°C, 200 °Cy 300 °C, manteniendo en todos los casos la presion del reactor en 2.5 kg/cm® man. El Re, es una variable
independiente proporcional a la velocidad superficial promedio la cual depende del caudal de gas de proceso
alimentado, del tamafio de particula promedio (d, 0 d, ) y la temperatura que tiene incidencia en el valor de la viscosidad
del fluido. Se observa en primera instancia que, independientemente del tipo de material usado para empacar el tubo,
en correspondencia con lo reportado en la literatura [4]-[10], la caida de presion se incrementa de manera no lineal con
el Re, a condiciones definidas de P y T, como resultado del incremento en el flujo de alimentacion de gas al tubo
empacado. También se puede visualizar claramente que la caida de presion aumenta con la temperatura a condiciones
de flujo y presion determinadas. Considerando la pendiente de las curvas de la Figura 3.1, la caida de presion se
incrementa de manera mas pronunciada conforme aumenta la temperatura del lecho empacado. A partir de una
inspeccion visual de estos graficos, resulta dificil cuantificar el efecto de la temperatura sobre la caida de presion, es
por eso que, tal efecto es analizado a detalle en la Seccion 3.3.3.

Comparando la caida de presion asociada a los diferentes materiales investigados, notar que el lecho empacado
con CAT-A reporta los mayores valores de caida de presion mientras que CAT-D exhibe los menores
independientemente de las condiciones de temperatura, presion de entrada y Re, seleccionadas para la comparacion.
Recordar que CAT-A corresponde al soporte de catalizador que reportd la menor fraccion hueca (=0.38) y la mayor
relacion d/d, . (=5.8), lo que ocasiona que la friccion entre el gas que atraviesa el tubo empacado y el material de
empaque sea la mayor. Los materiales perforados en el centro, CAT-C (tetralobular) y CAT-E (cilindro) también
exhiben caidas de presion relativamente bajas, aunque ligeramente por encima que las asociadas al CAT-D.

Generalizando, a un determinado valor de Re, y temperatura, la caida de presion asociada a los cinco soportes
de catalizador investigados evolucioné de acuerdo con al siguiente orden:

CAT A > CAT-B > CAT-C > CAT-E > CAT-D

A manera de ejemplo y pretendiendo comparar el comportamiento de los dos materiales con forma esférica, la
informacion desplegada en la Figura 3.1 indica que, a condiciones de 200 °C, 2.5 kg/cm® de presion de entrada y Re,
de 800, la caida de presion relativa fue del orden de 0.55 empacando el tubo con el soporte de catalizador CAT-A,
mientras que utilizando el material CAT-D fue de 0.044. Esto indica que, a las condiciones referidas, CAT-A genera

once veces mas caida de presion que el CAT-D.

3-9




CAPITULO 3

1.0 1.0
@) (b)
0.8 0.8
5 L0 06 »
o :
<0.4 So4 r
A // e
-~ & '
02 S
e A 0.2 e A
,;w-’ﬁ—i”‘ ,,i';'_’f‘f< e ° E;X:( .—‘-’ )_,ffrj"f- ~* e
0.0 r—-&qﬁm:‘f"’v‘ AT ’,:ﬁ_l" Y Lt

i Ak ]1({)20 1560 2000 0 300 600 900 1200 1500

p Re,
1.0
0 © /.
0.6 ) /,
<10.4 Y /;J
/5/ f,// N
0.2 o ;/.. —
/“ri#l’-/ ,ﬂf(—-rf‘," : .
0.0 s=—cg@sesssse 5 .
0 300 600 900 1200
Rep

Figura 3.1. Comparativo de la evolucién de la caida de presion AP en el lecho empacado en funcién a Re, de los soportes

de catalizador CAT-A (O ), CAT-B (H), CAT-C (A), CAT-D (® ) y CAT-E (#), alas diferentes condiciones Py T: (a) 25

°C- 2.5 kg/cm? man, (b) 200 °C-2.5 kg/cm* man, y (c) 300 °C -2.5 kg/cm* man.

Contrastando ahora el comportamiento del pellet cilindrico no perforado CAT-B, contra el del cilindro
perforado CAT-E, también a 200 °C, 2.5 kg/cm? de presion de entrada y Re, de 1,100, la caida de presion asociada al
lecho empacado con el primer material fue de 0.60 mientras que con el segundo alcanz6 apenas un valor de 0.14. Esto
significa que, a las condiciones de proceso mencionadas, el material CAT-B exhibe 4 veces mas caida de presion
respecto al soporte de catalizador CAT-E. Sobre la base de estos resultados, se puede confirmar que la induccion de
porosidad adicional a la particula mediante la incorporacion de perforaciones, ayudan a abatir la caida de presion en

lecho empacados.
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332 AP"vs GHSV

La Figura 3.2 muestra ahora la evolucion de la caida de presion relativa como funcioén del GSHV para los cinco
soportes de catalizador utilizados para tres series de experimentos a las condiciones 25, 200 y 300 °C, ajustando la
presion de entrada al tubo empacado a 2.5 kg/cm? man. La caida de presion se incrementa de manera no lineal con
respecto al GSHYV, siendo este aumento mas pronunciado conforme la temperatura del experimento es mayor. Para una
condicion especifica de GHSV, temperatura y presion de entrada, la caida de presion se comporta de la siguiente
manera:

CAT-B > CAT-A > CAT-C > CAT-E > CAT-D

Notar que la posicion de CAT-A y CAT-B en la secuencia anterior se invierte respecto a lo presentado arriba
en la Seccion 3.3.2 debido a que la comparacion en base a los valores de GHSV a diferencia de lo que aplica en el caso
del Re,, excluye el didmetro (equivalente) promedio de particula, 3.6 mm vs 5.2 mm respectivamente, de acuerdo con
la informacion incluida en la Tabla 3.1.

De acuerdo a lo referido en el parrafo anterior y lo discutido en la Seccion 3.3.1, es evidente que el uso de
particulas voluminosas (CAT-D) asi como de tetra-1d6bulos y cilindros ambos perforados por el centro (CAT-C y CAT-
E, respectivamente) representan una opcion efectiva para el control de la caida de presion. Desde la perspectiva
catalitica, sin embargo, es preciso mencionar que los tetralébulos y cilindros perforados, a diferencia de las esferas de
gran tamafio, constituyen una mejor opcion debido a su mayor relacion area externa a volumen comparada con las
esferas solidas. A 300 °C y a la condicion mas alta de GHSV, la pérdida de presion fue alrededor del 82 % con respecto
a la presion de entrada al lecho empacado (P°) con CAT-B, mientras que con CAT-D fue menos de 16 %. Por lo que,
en resumen, CAT-D genera alrededor de 6 veces menos caida de presion en comparacion con CAT-B, esto sobre la
base de la comparacion a condiciones definidas de GHSV, temperatura y presion de entrada. Es importante recordar
que respecto a los soportes de catalizador mostrados en la Tabla 1, el CAT-D corresponde a la mas baja relacion d/d,
(3.2) y ala segunda fraccion hueca (0.56) mas grande mientras que el CAT-B representa uno de los materiales con mas

alta relacion d/d, . (solo 1.7 unidades por debajo de CAT-A), y por ende uno de las més bajos valores de fraccion hueca.
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Figura 3.2. Comparativo de la evolucién de la caida de presién AP en el lecho empacado en funcién al GHSYV de los

soportes de catalizador CAT-A (O ), CAT-B (H), CAT-C (A), CAT-D (® ) y CAT-E (#), a tres diferentes condiciones de

presion y temperatura. (a) 25 °C- 2.5 kg/cm® man, (b) 200 °C-2.5 kg/cm* man, y (c) 300 °C -2.5 kg/cm* man.

3.3.3  Efecto de la presion en la caida de presion

Con el proposito de evaluar el efecto que tiene incrementar la presion a la entrada del tubo empacado en la caida
de presion asociada al lecho empacado, se han preparado cuatro graficos que son desplegados en las Figuras 3.3 y 3.4.
La Figura 3.3 muestra dos graficos de la evolucion de la caida de presion relativa como una funcion del Re, y la Figura
3.4 contiene dos graficos de caida de presion relativa versus GHSV, todos ellos considerando dos bloques de
experimentos llevados efectuados a 400 °C - 2.5 kg/cm* man y 400 °C - 3.0 kg/cm? man. Se puede observar que para
un valor de Re, 0 GHSV determinado, el incremento en la presion de entrada al tubo empacado disminuye la caida de
presion relativa resultante, independientemente del soporte de catalizador utilizado para empacar el tubo de proceso.

A manera de ejemplo y con el objetivo de dar una idea cuantitativa del efecto del incremento en la presion de

entrada al tubo en la caida de presion, un lecho empacado con el material CAT-A (el que reporta mayor caida de presion
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entre los soportes de catalizador investigados) mantenido a 400 °C y alimentado con 5,460 slph de aire, que corresponde
aun Re, de 560 y 7,750 h"' de GHSV, reporta una caida de presion relativa de 0.7 para una presion de entrada de 2.5
kg/cm? man., la cual disminuye a 0.46 cuando la presién de entrada se incrementa a 3.0 kg/cm? man. A idénticas
condiciones de presion, temperatura y flujo, el material CAT-D (el de menor caida de presion entre los materiales

investigados), por su parte, report6 una caida de presion relativa de 0.16 y 0.11 operando a 2.5 kg/cm? man y 3.0 kg/cm?

man, respectivamente.
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Figura 3.3. Comparacion de la caida de presion relativa en funcion de Re, para un lecho empacado con diferentes

soportes de catalizador CAT-A (O), CAT-B (m), CAT-C (A), CAT-D (®) y CAT-E (#) a dos condiciones P-T diferentes.

(a) 400 °C- 2.5 kg/cm* man., y (b) 400°C — 3.0 kg/cm” man.
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Figura 3.4. Comparacion de la caida de presion relativa como funcién del GHSV para un lecho empacado con particulas

de soportes de catalizador CAT-A (O ), CAT-B (H), CAT-C (A ), CAT-D (® ) y CAT-E (#), a dos condiciones

diferentes de presion de entrada. (a) 400 °C— 2.5 kg/cm* man. y (b) 400 °C — 3.0 kg/cm” man.
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Analizando el comportamiento de los soportes de catalizador con perforacion en el centro, el tetralobulo CAT-
C y el cilindrico CAT-E, a un GHSV de 8,000 h™', se observa que el lecho empacado con CAT-C exhibe pérdida de
presion de 25 % operando a 2.5 kg/cm? man, valor que disminuye a 18 % al incrementar la presion de operacion a 3
kg/cm? man obteniendo un valor de 0.18. El CAT-E, en tanto, experimenta una pérdida de presion de 16 % y 11 %
trabajando a 2.5 y 3.0 kg/cm’ man, respectivamente, manteniendo el GHSV en 8,000 h"'. Comentando sobre estos
resultados, parece claro que el aumento en la presion de operacion también es una opcion para el control de la caida de

presion a lo largo del lecho empacado, considerando que las caidas de presion relativas disminuyen notablemente.

3.3.4  Efecto de la temperatura en la caida de presion
La Figura 3.5 contiene cinco graficos, uno dedicado para cada soporte de catalizador utilizado en la
experimentacion, los cuales muestran el progreso de la caida de presion como una funcién de la temperatura del lecho
empacado a diversas condiciones de flujo de alimentacion aire. La temperatura esta comprendida entre 25 y 400 °C,

mientras que la presion de entrada al tubo empacado se mantuvo invariablemente en 2.5 kg/cm? man. Notar que cada

0
v,aire

grafico contiene cinco series, cada una asociada a un flujo F diferente. Es posible observar, que independientemente
del caudal de aire alimentado al tubo empacado la caida de presion varia de manera lineal con la temperatura exhibiendo

una pendiente positiva, dada por la relacion (AP — AP@)/(T® — T©), que de hecho aumenta conforme se incrementa

0
v,aire*

el valor de F Se sabe que al ser alimentado a una presion determinada, un gas que fluye a través de un tubo, en
este caso un lecho empacado, sufre una expansion que es proporcional a la temperatura. Esta expansion genera un
incremento en la friccion del gas mientras fluye a través de los intersticios (fraccion hueca) del lecho empacado lo que
origina pérdidas de presion.

Comparando los resultados de caida de presion del tubo empacado de los diferentes soportes de catalizador
incorporados en las Figuras 3.5a-e, se observa primeramente con base en los valores de las pendientes respectivas, que
los valores de caida de presion asociados a los materiales de menor espacio vacio en el lecho, por ejemplo el CAT-A 'y
el CAT B con ¢n = 0.38 y 0.45 respectivamente, son mas sensibles a los cambios en la temperatura. Los materiales
CAT-D y CAT-E, por el contrario, exhiben las menores pendientes indicando que la caida de presion asociada es menos
susceptible a cambios en la temperatura.

Contrastando de manera cuantitativa entre el comportamiento de material que exhibi6 la mayor y la menor caida
de presion, CAT-A vs CAT-D, al aumentar la temperatura de 25 °C a 400 °C, represent6 un incremento de 0.6 a 1.7
kg/cm®en la caida de presion, es decir, un aumento de 0.003 kg/cm?® por grado Celsius, para un lecho empacado con

CAT-A operado a 5,500 slph y 2.5 kg/cm” man. En contraste, al empacar el tubo con CAT-D, la caida de presion se
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incrementa tnicamente de 0.16 a 0.40 kg/cm?, que corresponde a 0.0006 kg/cm? por °C bajo las mismas condiciones

de flujo, temperatura y presion. Estos resultados indican que el CAT A es alrededor de 5 veces mas sensible al cambio

de temperatura comparado con el CAT-D.
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Figura 3.5. Caida de presion experimental en funcion de la temperatura para cuatro diferentes niveles de flujo de

alimentacion de aire al tubo empacado (©) 5,500 slph, () 5,000 slph, (m) 4,000 slph, (A) 3,000 slph y (®) 2,000 slph

para los diferentes soportes de catalizador. (a) CAT-A, (b) CAT-B, (c) CAT-C, (d) CAT-D y (e) CAT-E.
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Considerando ahora solo los soportes de catalizador que exhibieron menor caida de presion y mayor fraccion
hueca, i.e., CAT-C, CAT-D y CAT-E, se observa que para el experimento realizado a 2.5 kg/cm* man de presion y
alimentando el tubo de proceso con 5,500 slph, el incrementar la temperatura de 25 a 400 °C, se tradujo en los siguientes
aumentos en la caida de presion y pendientes respectivas: (i) 0.27 a 0.64 kg/cm? man correspondiendo a 0.001 kg/cm?
por grado Celsius para el material CAT-C, (ii) 0.16 a 0.40 kg/cm? que corresponde a 0.0006 kg/cm? por °C para el
material CAT-D como habia ya sido mostrado arriba vy, (iii) 0.20 a 0.50 kg/cm? man dando una variacion de 0.0014
kg/cm? por grado Celsius para el caso de CAT-E. Asi, entre estos tres materiales y con referencia al efecto de la

temperatura sobre la caida de presion, es evidente que CAT-E es el mas sensible y CAT-D el menos sensible.
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CAPITULO 4

CAPITULO 4.
EVALUACION DE CORRELACIONES PARA
CAIDA DE PRESION

Sumario de Capitulo:

En este Capitulo se valora, con cierto detalle, la capacidad de un grupo de correlaciones para caida de presion
reportadas en la literatura para reproducir la informacion experimental de caida de presion presentada en el Capitulo 3.
De manera particular, este analisis teorico se lleva a cabo para cinco correlaciones, a saber, Ergun, Tallmadge, Ergun-
Liu, Harrison y col. y Eisfeld-Schnitzlein, haciendo notar que las ultimas tres son expresiones que incluyen un término
que incorpora de manera explicita el efecto de pared que existe en lechos empacados con una relaciéon d/d, o d/d,,
menor a 10. Primero, las correlaciones son valoradas de manera cualitativa mediante herramientas graficas y, después,
de manera cuantitativa a través del computo de errores o desviaciones relativas porcentuales por condicion de operacion
(% MRPE) y globales (% ORPE), diferenciando entre valores predichos (o calculados) de caida de presion y
experimentales. Habiendo observado que las predicciones de caida de presion de las correlaciones seleccionadas,
incluso aquellas que incorporan de manera explicita el efecto de pared, se desvian de manera considerable de lo
experimental para practicamente todos los soportes de catalizador investigados y que, por lo tanto, no son elegibles
para fines de simulacion, los parametros asociados a dichas correlaciones fueron reajustados. Un vector de pardmetros
es obtenido por soporte de catalizador. Se presentan finalmente las correlaciones para caida de presion en su forma
reajustada incluyendo informacién estadistica. Para poner en perspectiva la capacidad de prediccion de las
correlaciones ajustadas, se ofrecen una serie de graficos de paridad asi como los valores de los errores % RPE, %
MRPE y % ORPE. Las correlaciones ajustadas son una opcion para simulacion de tubos empacados aunque acotadas

a la configuracion de particula respectiva.
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4.1  Seleccion de correlaciones de la literatura para predecir los datos experimentales de caida de presiéon

Como ya fue comentado con cierto detalle en la Seccion 1.3 del Capitulo 1, en la literatura se reporta una extensa
diversidad de correlaciones para caida de presion en lechos empacados, varias de ellas concentradas en publicaciones
recientes (2005), por ejemplo Erdim y col. [1] y Radojica y col. [2]. Siendo empiricas en su gran mayoria, dichas
correlaciones deben aplicarse, estrictamente hablando, en la region experimental en la que sus parametros respectivos
fueron obtenidos/estimados, lo anterior sin que sea una garantia de éxito para fines predictivos y de simulacion de
equipos de proceso. En otras palabras y de acuerdo con lo referido en los Capitulos 1, 2 y 3 de esta tesis, la seleccion
de una correlacion dependera esencialmente de: (i) la configuracion del lecho utilizar, (ii) la forma y tamafio de las
particulas, (iii) las propiedades del fluido de proceso y, (iv) las condiciones de proceso tales como caudal alimentado,
temperatura y presion.

De todo el universo de correlaciones para caida de presion que se pueden encontrar en la literatura abierta, en
este Capitulo se analiza y discute con detalle la capacidad para reproducir los datos experimentales expuestos en el
Capitulo 3 de esta tesis al utilizar cinco correlaciones tomadas de la literatura, en particular, Tallmadge [3], Liu-Ergun
[4], Harrison y col. [5] y Eisfeld-Schnitzlein [6]. La forma explicita, es decir, AP/L, de estas expresiones corresponde
a las ecs. 4.1 a 4.4. Es importante mencionar que tres de las cinco correlaciones referidas, en particular, las ecs. 4.2 a
4.4 denotan expresiones que incorporan de manera explicita el efecto de pared asociada a lechos empacados con una
relacion d/d, o d/d,. menor a 10. La correlacion de Ergun [7], denotada en su forma explicita por la ec. 1.10 de la
Seccion 1.3.1, en el Capitulo 1, se incluye en este trabajo como referencia dado que sigue siendo ampliamente utilizada
en el campo de la ingenieria quimica. La correlacion reportada por Tallmadge [3] se ha tomado en cuenta debido a que
es una extension de Ergun para un intervalo mas amplio de nimero de Reynolds de particula. Como complemento a lo
anterior, se ha preparado el Apéndice C que incluye unas 20 correlaciones adicionales, cuya capacidad para predecir
los experimentales es valorada s6lo de manera grafica.

Como puede observarse en las ecs. 4.1 a4.4, y laec. 1.10 en el Capitulo 1, las correlaciones de caida de presion
basicamente se componen de dos términos, uno referido como viscoso y otro como inercial, y cada término incluye
usualmente incluye una constante o coeficiente, denotados como o y f, respectivamente. Los valores de estos dos
coeficientes dependen, estrictamente hablando, de la configuracion de la particula, por lo que tienen una naturaleza
empirica. Notar que la excepcion a lo anterior es la correlacion de Eisfeld-Schnitzlein [6], vide ec. 4.4, la cual contiene
tres coeficientes, a saber, K, como parametro del término viscoso, ademas de k, y k, como coeficientes del término
inercial, haciendo notar que el término denotado como A, no incluye parametro alguno como ya fue referido

previamente en el Capitulo 1, Seccion 1.3.2. Como apoyo, la Figura 4.1 contiene un diagrama en el cual se caracterizan
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algunos términos de relevancia en la forma explicita de las correlaciones de caida de presion reportadas por Ergun [7]

y Harrison y col. [5].

AP (1-e,)n B 1 (1-g,) pv?
—=a v
L dp,e2 g Re, 1/6 dp,e8m3 ec. 4.1
I-e,
AP r &\ (I-e)pv?[ n2d d
—=qall+ _pe +B$p3 1-—P(1.05-2= ec. 4.2
L 6(1-¢,) d, dy et 24 d, d,
AP (l-g,) d, \T? 1 1-g, )pv> 2 4 d
—=a( Szm) H[l‘ir( - ﬂ)] +B 1/6( Sm)P;’ [1_ : p,e<l'0'5ﬁ)] ec. 4.3
L dp,e 8m3 6(1'8m) dt (Rep) dp,esm 24 dt dt C
I-g,
AP _ AV (1) 1 (1-g,)pv? A,
L dpe2 Em’ dp e’ d A2 2 ec. 4.4
’ [kl (%)
t

Un aspecto adicional que tiene que ser tomado en consideracion al aplicar correlaciones para caida de presion
se refiere al efecto de la temperatura. Un alto porcentaje de la informacion experimental de caida de presion reportada
en la literatura ha sido, de hecho, obtenido a temperatura ambiente. Es importante incorporar en las predicciones el
efecto que genera la temperatura en la expansion o compresion, es decir, cambios en la densidad del gas de proceso,
efecto que usualmente no se encuentra desplegado de manera explicita en las correlaciones para AP del estado del arte.
Para tal fin se utilizé la ecuacion de Peng-Robinson [8] que corresponde a la ec. 4.5a, de manera general, que
corresponde a una ecuacion de estado que permite calcular el volumen molar (V) a condiciones especificas de presion
y temperatura, y que como propiedades del fluido los valores criticos de temperatura y presion, T, y P, respectivamente,

los parametros a y b, asi como un factor acéntrico designado como w.

=£ — L ec. 4.5a
V-b  VZ42bV-b?
1/2N1%
Bpr=a [14(0.37464+1.54226w - 0.26992w2) (1-T/%)] cc. 4.5b
0.45724R*T2
g=—° ec. 4.5¢
PC
0.07780RT,
b=———mmM— ec. 4.5d
P

C

La variacion en la temperatura también tiene un impacto en la viscosidad del fluido, propiedad que esté incluida

en las ecs. 4.1 a 4.4. Asi, la viscosidad del gas de proceso fue calculada utilizando la correlacion de Bromley-Wilke

4-3




CAPITULO 4

[9], que es una ecuacion que involucra el peso molecular del gas (M,,), la temperatura critica (T,), el volumen critico

(V,) y la temperatura reducida (T,), ver ec. 4.6.

33.3(M, T,)"2

T [£(1.33T,)] ec. 4.6a
Y
0.261

_ 0.645 __
£(1.33T,)=1.058T, 5705 TeE 9Ty ec. 4.6b
: r

Porosidad del lecho Velocidad superficial (caudal
(config. catalizador-tubo) alimentado al reactor)
. Ergm[?}

Coef. término

0 viscoso el po (_Sm# (1- Em)P Coef. termino
I dy.e E ;_w dpesm | " inercial

Harrison et al [3] T

AP (L (1-e)p r )| E (1-%)9\-'2[ dp( dv;)]
T, am=[l+(6(1-em)] -L(ile_lﬁ b |20 4\
| | e |

Efetlc; pared Num. Reynolds ) Re P v dp e Diametro equivalente
1 de particula

S

particula

Figura 4.1. Esquema caracterizando los términos de las correlaciones de Ergun [7] y Harrison y col. [5] para caida de

presion en lechos empacados.

4.2 Caida de presion experimental vs predicciones con correlaciones: valoracion grafica

Las correlaciones representadas por las ecs. 4.1 a 4.4, y la ec. 1.10 del Capitulo 1, fueron aplicadas para
reproducir todo el espectro de resultados de caida de presion, a las diferentes combinaciones presion-temperatura-flujo
presentados y discutidos en el Capitulo 3, para los cinco soportes de catalizador investigados. Es importante comentar
que dichas correlaciones fueron utilizadas en la forma en que se encuentra reportadas en la literatura abierta, en
particular, en términos de los coeficientes asociados a los términos viscoso e inercial, ecs. 1.10, 1.13, 1.14 y 1.15
presentadas en el Capitulo 1.

Para llevara a cabo una valoracion visual y cualitativa de la precision de estas correlaciones para reproducir los
resultados experimentales de caida de presion asociados a cada soporte de catalizador, se han preparado una serie de
graficos que se incluyen en la Figuras 4.2 a 4.6, los cuales comparan los valores experimentales y los calculados de

caida de presion como funcion al nimero de Reynolds de particula. Para evitar sobrecargar estas figuras solamente la
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se ha incorporado informacion a dos condiciones de proceso distintas, a saber, 25 °C- 2.5 kg/cm?, y 400 °C -2.5 kg/cm>.
Al comparar las predicciones de valores de caida de presion entre soportes de catalizadores se nota visualmente que
solo los resultados obtenidos sobre el material CAT-A (la esfera de 1/8” de didmetro nominal) de la Figura 4.2 son
reproducidos de manera razonablemente buena independientemente de las condiciones de proceso seleccionadas.
Centrando la atencion en la Figura 4.2, las correlaciones reportadas por Harrison y col. [5] y Eisfeld —Schnitzlein [6]
aparecen como las mejores opciones para fines predictivos. Notar que a temperatura baja (25 °C — 2.5 kg/cm?) los
valores calculados de caida de presion son, en general, sobreestimados con respecto a lo experimental, mientras que a
temperatura alta (400 °C y 2.5 kg/cm?) Ergun [7] y Tallmadge [3] sobreestiman, en tanto que Liu-Ergun mod. [4],

Harrison y col. [5] y Eisfeld —Schnitzlein [6] subestiman las observaciones experimentales.

0.8 0.8
(@) ®) i
0.6 0.6 P
504 204 .
5 = ]
-]
- !
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,lrl.l—l""-'
00 o 0.0 o
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Figura 4.2. Comparativo de datos experimentales (linea de tendencia) y valores calculados por medio de las
correlaciones a diferentes Rep. (<) Experimentales, (®) Ergun [7], (O) Tallmadge [3], (A) Liu-Ergun mod. [4], (®)

Harrison y col. [5] y (#) Eisfeld —Schnitzlein [6]. Informacién asociada al material CAT-A obtenida/calculada a dos

diferentes condiciones de proceso: (a) 25°C- 2.5 kg/em?, y (b) 400 °C -2.5 kg/cm’.

La informacion contenida en las Figuras 4.3 a 4.6, en tanto, pone de manifiesto que las predicciones con las
cinco correlaciones seleccionadas se alejan notablemente de los resultados experimentales independientemente de la
condicion de presion y temperatura a la que se comparan, para el caso de los soportes de catalizador referidos como
CAT-B (Figura 4.3), CAT-C (Figura 4.4), CAT-D (Figura 4.5) y CAT-E (Figura 4.6). Adicionalmente, es evidente que
en todos estos casos, los valores de caida de presion calculados a partir de las cinco correlaciones investigadas son
subestimados a las condiciones 25 °C — 2.5 kg/em? y 400 °C - 2.5 kg/cm?®. Recordar que estos soportes de catalizador,
mas particularmente los referidos como CAT-C, CAT-D y CAT-E, son los que exhibieron una menor relacion d, en d,,,

y mayor fracciéon porosa asociada a lecho empacado. Claramente, las cinco correlaciones tomadas de la literatura,
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incluso las tres que incorporan de manera explicita los efectos de pared, i.e., ecs. 4.2, 4.3 y 4.4, no son capaces de
reproducir los datos experimentales reportados en este trabajo de tesis los cuales, como ya fue discutido en el Capitulo
3, fueron generados en una configuracion de lecho empacado con marcados efectos de pared. Allen y col. en la ref.
[10] reportaron, por ejemplo, que Ergun [7] no era adecuada para predecir caidas de presion en tubos empacados con
particulas de tipo no esférico, con desviaciones mas notorias a medida que la esfericidad de la particula se alejaba de
la unidad, del orden de 100 % o incluso superiores. Dichas desviaciones eran mas evidentes en tanto el tamafio de la

particula se incrementaba.
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Figura 4.3. Comparativo de datos experimentales (linea de tendencia) y valores calculados por medio de las
correlaciones a diferentes Re,. (x) Experimental, (8) Ergun [7], (O) Tallmadge [3], (A ) Liu-Ergun mod. [4], (®)

Harrison y col. [5] y (#) Eisfeld —Schnitzlein [6]. Informacién asociada al material CAT-B obtenida/calculada a dos

diferentes condiciones de proceso: (a) 25°C- 2.5 kg/cm’ y (b) 400 °C -2.5 kg/cm?.
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Figura 4.4. Comparativo de datos experimentales (linea de tendencia) y valores calculados por medio de las
correlaciones a diferentes Rep. (x) Experimental, (1) Ergun [7], (O) Tallmadge [3], (A) Liu-Ergun mod. [4], (®)

Harrison y col. [5] y (#) Eisfeld —Schnitzlein [6]. Informacién asociada al material CAT-C obtenida/calculada a dos

diferentes condiciones de proceso: (a) 25°C- 2.5 kg/cm’ y (b) 400 °C -2.5 kg/cm?.
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Figura 4.5. Comparativo de datos experimentales (linea de tendencia) y valores calculados por medio de las
correlaciones a diferentes Rep. (x) Experimental, (8) Ergun [7], (O) Tallmadge [3], (A) Liu-Ergun mod. [4], (®)

Harrison y col. [5] y (#) Eisfeld —Schnitzlein [6]. Informacién asociada al material CAT-D obtenida/calculada a dos

diferentes condiciones de proceso: (a) 25°C- 2.5 kg/cm’ y (b) 400 °C -2.5 kg/cm?.
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Figura 4.6. Comparativo de datos experimentales (linea de tendencia) y valores calculados por medio de las

correlaciones a diferentes Rep. (x) Experimental, () Ergun [7], (O) Tallmadge [3], (A) Liu-Ergun mod. [4], (®)
Harrison y col. [5] y (#) Eisfeld —Schnitzlein [6]. Informacién asociada al material CAT-E a dos diferentes condiciones

de proceso: (a) 25°C- 2.5 kg/cm?* y (b) 400 °C -2.5 kg/cm’.

4.3

Caida de presion experimental vs predicciones con correlaciones: valoracion analitica.
4.3.1 Calculo de errores relativos porcentuales

Con la finalidad de realizar una valoraciébn mas detallada, de naturaleza cuantitativa, de la capacidad de

prediccion de las cinco correlaciones seleccionadas relativa a los datos de caida de presion reportados en el Capitulo 3
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de esta tesis, se calcularon error relativos porcentuales a partir de valores calculados y experimentales a las diferentes
condiciones de operacion, para el tubo de proceso empacado con los diferentes soportes de catalizador. Sera posible, a
partir de esta informacion, conocer el nivel de desviacion por correlacion, a diferentes condiciones de proceso vy,
particularmente importante, como funcion de la configuracion de particula.

Primeramente, se calcul6 el error relativo porcentual denotado por % RPE; (Relative Percent Error, por sus
siglas en inglés), que se calcula de manera individual para cada experimento a una condicion especifica de temperatura,
presion de entrada y flujo de alimentacion de aire. Convenientemente los subindices i y j han sido incluidos para
caracterizar al % RPE, j representando el nivel de flujo de alimentacion de aire e i denotando el experimento a
condiciones P y T definidas. Este error permite valorar si las desviaciones en las predicciones estan influenciadas por
el caudal alimentado o el numero de Reynolds de particula para un soporte de catalizador determinado. De este modo,
para cada soporte de catalizador se dispone de n por m valores de % RPE.

cale g p€XP
ij ij

exp.
ij

100 ec. 4.7

% RPE; =

Siendo mas general en el calculo de errores, se calculd una media de error relativo porcentual referido como %
MRPE, (Mean Relative Percent Error, por sus siglas en inglés), el cual aplica para un experimento i (=1, 2,..., n)
efectuado a temperatura y presion determinadas, incorporando las lecturas de caida de presion a los n niveles de flujo
de alimentacion de aire considerados. En la realidad % MRPE; corresponde al promedio aritmético de los errores %
RPE;;, asociados al experimento i efectuado a P y T dadas, considerando que j va de uno hasta m niveles de flujo de
alimentacion de aire, calculandose de acuerdo a lo expresado por la ec. 4.8. Con este error se determina si las
desviaciones en las predicciones de las correlaciones seleccionadas estan influenciadas por la temperatura y/o la presion
de operacion, para un material determinado. Asi, para cada soporte de catalizador se dispone de n valores de % MRPE.

alc o CXP

. Lo AP?;“APij

% MRPE,;= — —APeXp,
ij

m ‘]:1

100 ec. 4.8

Finalmente, el porcentaje de error relativo global referido como % ORPE (Overall Relative Percent Error, por
sus siglas en inglés), es un valor tinico por soporte de catalizador, y cuyo calculo implica el promediar todos los puntos
de caida de presion experimentales y sus contrapartes calculados a partir de correlaciones a los diferentes niveles de
temperatura, presion y flujo de alimentacion de aire que se tienen disponibles. El % ORPE se calculé de acuerdo con
lo mostrado en la ec. 4.9, en donde i (=1, 2, ..., n) representa un experimento efectuado a condiciones de presion y

temperatura especificas, mientras que j (=1, 2, ..., m) corresponde al nivel de flujo de alimentacién de aire en el
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experimento i. Asi, el nimero de valores de caida de presiones considerados en el calculo es el producto n por m. Para
cada soporte de catalizador, se dispone de un valor inica de % ORPE. De este modo, el comparar % ORPE permite

valorar el nivel de desviacion de las diferentes correlaciones por configuracion de particula.

AP APSP

ij ij

exp.
APij

1
% ORPE = EZ;’:I i 100 ec. 4.9

4.3.2  Discusion de resultados

Para las cinco correlaciones de la literatura mencionadas al principio de este Capitulo y los cinco soportes de
catalizador investigados, las Tablas 4.1 y 4.2 muestran los valores de % MRPE a cuatro condiciones temperatura —
presion de entrada diferentes, particularmente, 25 °C— 2.5 kg/cm?, 200 °C-2.5 kg/cm?, 400 °C -2.5 kg/cm?, 400°C — 3.0
kg/cm?, ademas reportar el valor de % ORPE calculado. En primera instancia, es evidente que los valores de errores %
ORPE y % MRPE varian dependiendo del soporte de catalizador, y también exhiben diferencias dependiendo de la
correlacion de caida de presion utilizada. Se observa, adicionalmente, que los valores de % MRPE parecen variar
aleatoriamente con las condiciones de temperatura y presion de entrada, sin detectar que su magnitud esté claramente
condicionados por el con un incremento o disminucion en la temperatura y/o presion de entrada.

De manera mas particular, se observa que con excepcion del soporte de catalizador CAT-A, ninguna de las
cinco correlaciones seleccionadas reproduce satisfactoriamente los datos de caida de presion experimentales.
Enfocando la discusion en los resultados del material CAT-A, se observa que las correlaciones de Harrison y col. [5]y
Tallmadge [3] corresponden a las mejores opciones para reproducir los datos experimentales de caida de presion
respectivos reportando valores de ORPE inferiores a 5y 7 % respectivamente. En contraste, las correlaciones de Ergun
[71 y Liu-Ergun mod. [4] fueron las menos precisas en la prediccion de los datos de caida de presion reportando valores
de ORPE de 21 % y 19 %, respectivamente. Recordar que el soporte de catalizador CAT-A es una esfera de 1/8” de
didmetro nominal, la cual report6 los menores valores de d, en d, y de fraccion hueca promedio entre los materiales
investigados en este trabajo (ver Tabla 3.1 en el Capitulo 3), es decir, el material con “el menor efecto de pared”.

Relativo a lechos empacados con los soportes de catalizadores mas voluminosos, es decir, CAT-B, CAT-C,
CAT-D y CAT-E, los valores de % ORPE (ver Tablas 4.1 y 4.2) fueron considerablemente mayores comparado con lo
observado para el material CAT-A, esto independientemente de la correlacion utilizada para reproducir los datos
experimentales con valores que especificamente se ubicaron entre 61 - 70 %, 75 - 82 %, 52 - 63 % y 47- 58 %,
respectivamente. Se observd, de hecho, que los resultados de caida de presion sobre el material CAT-C son los que se
reproducen con una menor precision, correspondiendo éste al sdlido con la morfologia mas irregular y mayor fraccion

hueca promedio (ver Tabla 3.1 en el Capitulo 3).
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Tabla 4.1. Sumario de porcentaje de errores relativos promedio % MRPE y errores relativos globales % ORPE para

cuatro diferentes combinaciones de temperatura y presion de entrada. Informacion para CAT-A, CAT-B y CAT-C.

% MRPE % ORPE

25°C-2.5 200°C-25  400°C-2.5 400°C-3.0 25-400°C,2.5

kg/cm? kg/cm? kg/cm? kg/cm? - 3.0 kg/em?
CAT-A
Ergun [7] 29 22 18 21 22
Tallmadge [3] 3 4 5 6 7
Liu-Ergun [4] 25 19 16 19 19
Harrison y col. [5] 5 4 5 7 5
Eisfeld—Schnitzlein [6] 14 9 8 10 10
CAT-B
Ergun [7] 60 62 63 62 62
Tallmadge [3] 71 70 70 69 70
Liu-Ergun [4] 62 64 64 63 63
Harrison y col. [5] 70 69 69 68 69
Eisfeld—Schnitzlein [6] 60 61 61 60 60
CAT-C
Ergun [7] 77 78 78 77 78
Tallmadge [3] 82 82 81 82 82
Liu-Ergun [4] 77 78 77 77 77
Harrison y col. [5] 81 81 80 81 81
Eisfeld—Schnitzlein [6] 75 76 75 75 75

Como informacion de adicional referencia para contrastar nuestros resultados, es pertinente referir el trabajo de
Radojica y col. (ver ref. [2]), quienes realizaron un estudio teodrico-experimental de caida de presion en lechos
empacados con particulas esféricas de diferente didmetro resultando en una relacion d, en d, entre 12 y 108, y a
temperatura variable 20 - 350 °C. Ellos detectaron que las correlaciones reportadas por Reichelt [11], Eisfeld-
Schnitzlein [6] e incluso Ergun [7] fueron las mejores opciones para reproducir sus datos experimentales, con valores
de ORPE de 10.8 %, 11.6 % y 12.4 %, respectivamente. Estas desviaciones son claramente menores que las reportadas

en esta tesis, lo que pone en evidencia que la configuracion de particula (tamafio, morfologia y d; en d,) tiene un impacto

4-10




CAPITULO 4

determinante en la capacidad de prediccion de las correlaciones de caida de presion disponibles en la literatura.
Considerar que en la ref. [2] los autores se limitaron al uso de morfologias esféricas y lechos con efectos de pared no
tan marcados.

De acuerdo con los resultados mostrados y apoyado de lo comentado en las referencias [6], [5] y [12], la
configuracion de particula en términos de tamafio y forma es un factor determinante en el nivel de precision de las
correlaciones seleccionadas para reproducir resultados experimentales de la caida de presion. Si bien es referido que
las desviaciones en las predicciones de correlaciones del estado del arte son mas pronunciadas al aplicarse a particulas
menos regulares, en el caso especifico de nuestros datos de caida de presion, dichas desviaciones también fueron
notables en las esferas que componen al material CAT-D, y que tiene el d/d, mas pequefio (=3.2) entre las muestras

consideradas en este trabajo.

Tabla 4.2. Sumario de porcentaje de errores relativos promedio % MRPE y errores relativos globales % ORPE para

cuatro diferentes combinaciones de temperatura y presion de entrada. Informacion para CAT-D y CAT-E.

% MRPE % ORPE

25°C-2.5 200°C-2.5  400°C-2.5 400 °C- 3.0 25-400 °C, 2.5

kg/cm? kg/cm? kg/cm? kg/cm? - 3.0 kg/cm?
CAT-D
Ergun [7] 51 52 52 52 52
Tallmadge [3] 64 64 62 62 63
Liu-Ergun [4] 53 54 53 53 53
Harrison y col. [5] 64 62 60 60 60
Eisfeld —Schnitzlein [6] 53 54 52 52 53
CAT-E
Ergun [7] 45 49 50 49 48
Tallmadge [3] 58 59 58 58 58
Liu-Ergun [4] 47 50 49 49 49
Harrison y col. [5] 57 57 56 55 56
Eisfeld —Schnitzlein [6] 45 47 47 47 47

En la ref. [2] también se concluy6 sobre la menor capacidad de prediccion de correlaciones de caida de presion

tomadas de la literatura, a temperaturas por encima del ambiente, comentario que parece no estar del todo soportado
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por los resultados mostrados y que, en el caso particular de la investigacion reportada en este trabajo de tesis, no fue
detectada. Por otro lado, es también de utilidad comentar que tomando en cuenta los valores especificos de % RPE de
acuerdo a la region de operacion estudiada, las desviaciones que existen entre la caida de presion experimental y la
obtenida a partir de las correlaciones no exhiben alguna tendencia en particular con relacion a los valores de flujo de

alimentacion de aire o Re,, lo cual es consistente con el reporte de Montillet y col. [12].

4.4 Reajuste de correlaciones para caida de presion via regresion utilizando informacion experimental

Después de comparar graficamente los resultados experimentales de caida de presion con sus contrapartes
calculadas a partir de las cinco correlaciones para caida de presion seleccionadas, y de haber cuantificado las
desviaciones respectivas mediante el calculo de errores relativos porcentuales, es evidente que, excepto para el soporte
de catalizador referido como CAT-A, dichas expresiones, en su forma original, no son elegibles para fines predictivos
para actividades de simulacion de reactores. En base a estos resultados, los parametros asociados a los términos viscoso
e inercial de las correlaciones se reajustaron mediante un proceso de regresion numérica, utilizando los datos de caida
de presion experimentales presentados y discutidos con detalle en el Capitulo 3.

Cabe mencionar que debido a que fue imposible (es decir, un pobre nivel de reproduccion de datos
experimentales, sin significado fisico adecuado y con pobre estadistica individual) encontrar un “juego de parametros
unicos por correlacion” y que aplicara para los cinco soportes de catalizador investigados a través del uso de los casi
160 puntos individuales de caida de presion disponibles, lo mas conveniente fue obtener un vector de parametros para
cada correlacion y soporte de catalizador. El procedimiento de reajuste de pardmetros y los resultados respectivos es
ofrecido con detalle en la siguiente seccion. La capacidad de prediccion de las correlaciones en su forma ajustada es
posteriormente valorada analiticamente mediante el calculo del %ORPE, y luego en forma grafica a través de la

construccion de los llamados graficos de paridad.

4.4.1  Funcion objetivo
Los coeficientes o parametros asociados a las correlaciones de caida de presion ya en su forma reajustada se
obtienen a partir de un proceso iterativo de optimizacion. El término optimizacion aplica en este caso debido a que en
el algoritmo de calculo respectivo, se buscan los parametros o coeficientes que optimizan la funcion objetivo sugerida,
y que en el caso particular de este trabajo, minimizan la diferencia entre los valores de caida de presion predichos por
el modelo y sus contrapartes experimentales. Matematicamente lo anterior se representa en forma generalizada

mediante la ec. 4.10, que es una funcion propia de un analisis de regresion en donde vy, representa el vector de las
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respuestas experimentales, mientras que 1] representa el vector de respuestas calculadas las cuales, a su vez, dependen
de una serie de variables dependientes denotadas por C, y de un vector de parametros representado por k. Finalmente,
€, corresponde al vector de errores o diferencias entre las respuestas experimentales y las predichas por el modelo.

v =n(C..k)+E, ec. 4.10

Al aplicar la ec. 4.10 a la estimacion de los coeficientes de las diferentes correlaciones de caida de presion
seleccionadas, la funcion objetivo en su forma explicita queda representada por la ec. 4.11. En esta expresion n
representa el nimero de experimentos independientes de caida de presion considerados en la estimacion de parametros,

m es el nimero de niveles de flujo volumétrico de aire alimentado considerandos en el experimento i, AP;jj corresponde

a la caida de presion observada en el experimento i a la condicién de flujo j, mientras que AP, j ¢s la caida de presion
calculada para el experimento i a la condicion de flujo j, y finalmente O es el vector que incluye a los parametros o

coeficientes de caida de presion de la correlacion evaluada, que minimizan la funcion objetivo.

— 2 81, 52 )
SB)=2%1; X, (AP;-AP;)" —— min ec. 4.11

gFile Edit Format Schve Results Export Plot Window Help

D] & &|w@z =] @[ = 8l
|
X1:(1-F hueca)/Rep X2:(Rep/1-F hueca)*1/6 Y:fk

1 0.0012 3.0827 4.3265
2 0.001 3.1372 4.1964
3 0.0009 3.1989 4.0776
4 0.0005 3.2708 3.9405
5 0.0007 3.3552 3.8043
6 0.0005 3.4979 3.6054
R 0.0004 3.6979 3.3
8 0.0002 4.025 3.1182
9 0.0017 2.9052 47768
10 0.0015 29566 4.6023
11 0.0013 3.0151 4.4188
12 0.0012 3.0829 4.2311
13 0.001 3.1629 4.041
14 0.0008 3.2976 3.7886
15 0.0006 3.487M 3.4299
16 0.0003 3.7966 3.2158
17 0.0019 2.8418 4.9295
18 0.0017 2.892 4.7299
19 0.0015 2.9508 4.4572
20 0.0013 30171 4.2644
21 0.0011 3.0953 4.0645

Figura 4.7. Pantalla del software DataFit version 7.1 mostrando la pantalla en la que se ingresan los datos para la

regresion en el computo de los coeficientes de las correlaciones de caida de presion reajustadas.
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DataFit version 7.1.44

Results from project "e:\datafi~2Wik\harris~1\re7325~1_dft"
Equation ID: HARRISON_fik

Model Definition:

Y = ({1*A1*1.8751396617338)+((A2/X2)*0.89236800)

MNumber of observations = 40

MNumber of missing observations = 0

Solver type: Monlinear

Monlinear iteration limit = 250

Diverging nonlinear iteration limit =10

MNumber of nonlinear iterations performed = 13

Residual tolerance = 0.0000000001

Sum of Residuals = 0.018703105310852

Average Residual = 4 67577632771299E-04

Residual Sum of Squares (Absolute) = 0.619313253116061
Residual Sum of Squares (Relative) = 0.619313253116061
Standard Error of the Estimate = 0.127662512850346
Coefficient of Multiple Determination (R*2) = 0.9479175198
Proportion of Variance Explained = 94 73175198%
Adjusted coefficient of multiple determination (Ra"2) = 0.9465469282
Durbin-Watson statistic = 0.285810908552922

Regression Variable Results

Variable Value Standard Error t-ratio Prob(t)

Al 2153575479 25.01458995 8.609277559 |0.0

A2 12.73480301 | 0.2046187485 62.23673591 |0.0

68% Confidence Intervals

Variable Value 68% (+/-) Lower Limit  Upper Limit
Al 2153575479 2520470084 190.1528471 | 240.5622488
A2 12.73480301 | 0.2061738509 12.52862916 | 12.94097686
90% Confidence Intervals

Variable Value 90% (+/-) Lower Limit  Upper Limit
Al 2153575479 4217459866 173.1829493 | 257.5321466
A2 12.73480301 | 0.3449872099 12.3898158 13.07979022
95% Confidence Intervals

Variable Value 95% (=) Lower Limit  Upper Limit
Al 2153575479 50.6395359 164.718012 2659970838
A2 12.73480301 | 0.4142301944 12.32057282 |13.14903321
Variance Analysis

Source DF Sum of Squares Mean Square F Ratio Prob(F)
Regression 1 11.27169599 11.27169599 | 691.6119513 0
Error 38 0.6193132531 0.01629771719

Total 39 11.89100924

Figura 4.8. Pantalla del software DataFit version 7.1 mostrando resultados y estadistica para la regresion en el computo

de los coeficientes de las correlaciones de caida de presion reajustadas.

Utilizando métodos numéricos tales como el Levenberg-Marquardt es posible calcular los parametros que
componen al vector 0, métodos que pueden ser incorporados en programas de computo personales o que estan incluidos
en software comercial de optimizacion. Esta ultima opcion fue, de hecho, utilizada en nuestro caso, empleando el
Software DataFit version 7.1. Este software ofrece también informacion para valorar la estadistica relativa a la regresion

y a los parametros estimados, ver Figuras 4.7 y 4.8.
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La capacidad de las correlaciones para representar la caida de presion experimental, es decir, la idoneidad del

modelo, fue evaluada mediante la prueba estadistica de Fisher (F-tesf), confrontando el valor calculado F,, (ver ec.

reg
4.12) contra el tabulado (F,,;), para un nivel de probabilidad 1-a, donde alfa representa el nivel de significancia. Notar
que la ec. 4.12 incluye la suma de cuadrados de la regresion (TSS) y la suma de cuadrados residuales (RSS), ademas
del nimero de grados de libertad cuyo calculo involucra n y m referidos arriba, y p que corresponde al numero de
parametros por correlacion. Cuando F ., es mayor que F,, se considera que la regresion es global y estadisticamente

significativa, mientras que entre mayor sea el valor de F,,, el modelo exhibe una mayor capacidad de prediccion debido

reg>
a que la diferencia entre predicciones y valores reales se hace muy pequeia:
o 2
L %R Yy
€ RSS/(n m-p) o0, ) (Yij-?ij)z

ec. 4.12

nm-p

Para cada parametro estimado [3) se calculd su intervalo de confianza correspondiente al 95 % de probabilidad
aplicando la prueba estadistica conocida como ¢-student, ver. ec. 4.13. El valor de la distribucion de #-student con “n
veces m menos p” grados de libertad, t(1-w2),nxm-p, €s de aprox. 1.96, mientras que a cada parametro se le asocia una
desviacion estandar ok. Un parametro es estadisticamente significativo cuando no hay un cero en el intervalo de
confianza respectivo, lo que a final de cuentas indica que dicho pardmetro no tiene efecto, desde la perspectiva

estadistica, en el modelo.

Bt ta-wz),nm-p Ok ec. 4.13

4.4.2 Correlaciones de caida de presion con parametros reajustados

En esta seccion se reportan los resultados del reajuste de los pardmetros asociados a los términos viscoso e
inercial de las cinco correlaciones referidas al inicio de este Capitulo. Considerando la conveniencia de calcular un
vector de parametros para cada combinacion correlacion — catalizador, el procedimiento de reajuste de parametros de
cada una de estas combinaciones incorpor6 unos 40 puntos individuales de caida de presion experimentales a diferentes
condiciones de temperatura, presion y flujo volumétrico de aire alimentado. Las Tablas 4.3, 4.4, 4.5, 4.6 y 4.7 contienen
los coeficientes reajustados de las correlaciones de Ergun [7], Tallmadge [3], Ergun-Liu [4], Harrison y col. [5] y
Eisfeld-Schnitzlein [6], respectivamente. En estas cinco Tablas también se han incluido los errores correspondientes

del tipo % ORPE para cada catalizador mediante regresion por lo que los parametros optimos se reporta informacion
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estadistica de interés, en particular, el valor F, de la prueba estadistica de Fisher definido por la ec. 4.12 (informacion

reg
que serd comentada mas adelante en la seccion 4.4.3.), asi como el intervalo de confianza al 95 % de probabilidad de
cada uno de los parametros estimados calculado a través de la ec. 4.13. Notar que todos los coeficientes reportados en
las Tablas 4.3 a 4.7 fueron estadisticamente significativos al 95 % de probabilidad, con intervalos de confianza
relativamente cerrados, lo que indica que el margen de error en su estimacion fue relativamente bajo.

Es importante comentar que siguiendo la metodologia referida en la Seccion 4.3.1 de este capitulo, la precision
de las correlaciones en su forma reajustada se evaluo a partir del calculo de los relativos correspondientes, % RPE, %
MRPE y % ORPE. Las Tablas 4.3 a 4.7 reportan so6lo los valores del % ORPE. Por simplicidad y considerando que sus

valores son relativamente pequefios y similares en magnitud a los asociados al % ORPE, no se reporta informacion

relativa a los errores % RPE y % MRPE.

Tabla 4.3. Coeficientes reajustados, término viscoso (@) e inercial (), asociados a la correlacion de Ergun [7], para cada

uno de los cinco para cada soporte de catalizador estudiados.

CAT-A CAT-B CAT-C CAT-D CAT-E
o 223 +£18 801 £ 87 1830 + 68 1010+ 81 822 £28
B 14+0.1 4.1+0.1 6.1+0.1 2.9+0.1 2.6+0.1
% ORPE 2.6 34 1.6 2.8 1.8
F 619 349 299 337 3,591

reg

Basados en la informacion contenida en la Tabla 4.3 se observa que los coeficientes reajustados estimados a
partir de los datos experimentales varian de manera notable con respecto a los reportados originalmente por Ergun [7],
recordando que estos Ultimos corresponden a o = 150 (término viscoso), y B = 1.75 (término inercial). Los coeficientes
reestimados para el término viscoso se ubicaron entre 223 y 1830, es decir, todos mayores en comparacion con el valor
original. Los coeficientes recalculados para el términos laminar, a su vez, variaron entre 1.25 —4.07; s6lo el asociado
al soporte de catalizador CAT-A (1.25) es menor que el valor original. Previamente, en la Seccion 4.2, se comentd que
la correlacion de Ergun [7] original subestimaba la caida de presion experimental de casi todos los soportes de

catalizador estudiados, razon por la cual es entendible que para compensar este efecto, los coeficientes reestimados

exhiban, en general, valores mas grandes. Es evidente que los coeficientes reestimados relativos del término viscoso

se desvian mas que los del término inercial, esto presumiblemente debido la experimentacion en términos del nimero
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de Reynolds de particula se ubico esencialmente en las zonas de régimen de transicion (10 < Re, < 300) y turbulento
Re,>300. También se observa que el coeficiente reestimado del término viscoso asociado a CAT-A (esfera de 1/8” de
diametro nominal) es el que mas se aproxima al reportado por Ergun [7] (223 vs 150), contrario a lo que sucede con el
valor respectivo para el material CAT-D (1050 vs 150), y mas particularmente CAT-C (1831 vs 150), es decir, 1.5, 10
y 12 veces mayor, respectivamente. Es importante hacer notar que este tlltimo material corresponde al sélido con la
morfologia mas irregular y mayor fraccion hueca promedio (ver Tabla 3.1 en el Capitulo 3) entre los soportes de
catalizador estudiados. Con respecto a la capacidad de prediccion de las correlaciones de Ergun en su forma reajustada
y basado en la informacion desplegada en la Tabla 4.3, se observa que los valores de % ORPE son sustancialmente
menores que los presentados en la Seccion 4.3.2, en particular decreciendo de 22 a 2.6 %, 62 a 3.4 %, 78 — 1.6 %, 52

—2.8% y 48 — 1.8 % para los materiales CAT-A, CAT-B, CAT-C, CAT-D y CAT-E, respectivamente.

Tabla 4.4. Coeficientes reajustados, término viscoso (@) e inercial (), asociados a la correlacion de Tallmadge y col. [3]

para cada uno de los cinco para cada soporte de catalizador estudiados.

CAT-A CAT-B CAT-C CAT-D CAT-E
o 78 £ 17 221 +£100 1030+ 79 419+21 451 +£26
B 4.4+0.1 15.0+0.5 22.0+0.5 11.3+0.5 9.9+0.2
% ORPE 2.6 4.0 1.8 2.7 1.6
Freq 1,090 438 3,367 739 6,362

La informacion mostrada en la Tabla 4.4 contiene los coeficientes reajustados para la correlacion de Tallmadge
y col. [3] (ver ec. 4.1), obtenidos a partir de los resultados experimentales de caida de presion sobre los cinco soportes
de catalizador investigados. Recordar que, para esta correlacion, los valores originales de los coeficientes de los
términos viscoso (o) y laminar (B) son 150 y 4.2, respectivamente. Los coeficientes reestimados para el término viscoso
variaron de 78 a 1030, es decir, con excepcion del pardmetro asociado al material CAT-A, todos mayores en
comparacion con el valor original y, consistente con lo detectado previamente al aplicar Ergun [7], CAT-C exhibiendo
el valor mas grande, de hecho, siete veces mayor que el valor del coeficiente original. Para el término laminar, en tanto,
los coeficientes recalculados se ubicaron entre 4.4 y 22, de mayor magnitud todos en comparacion con el coeficiente
original. Previamente, en la Seccion 4.2, se comento que la correlacion de Ergun [7] original subestimaba la caida de

presidn experimental de casi todos los soportes de catalizador estudiados, razén por la cual es entendible que para
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compensar este efecto, los coeficientes reestimados exhiban, en general, valores mas grandes. Evidentemente, un

comportamiento similar es observado en los resultados obtenidos para la correlacién de Tallmadge y col. [3]. Con
respecto a la capacidad de prediccion de los datos experimentales utilizando Tallmadge y col. [3] con coeficientes
reestimados, las predicciones son mucho mas precisas notando que los valores del error ORPE decrecen respecto a la
correlacion original de 7 a 2.6 %, 70 a 4.0 %, 82 a 1.8 %, 63 2.7 % y 58 a 1.6 % para el CAT-A, CAT-B, CAT-C,
CAT-D y CAT-E.

La Tabla 4.5 contiene los valores de los coeficientes reajustados relativos a la correlacion de Ergun-Liu [4] para
cada soporte de catalizador. Como puede observarse, los coeficientes reajustados asociados al término viscoso se
ubicaron entre 170 y 990. Similar a lo comentado anteriormente para Ergun [7] y Tallmadge y col. [3], los valores son
sistematicamente mayores que el originales (0=150), CAT-A reportando el menor valor y CAT-C el mayor. Con
respecto a los coeficientes del término inercial, sus valores estimados variaron de 1.4 a 6.7, notandose que CAT-A es
el tinico material que exhibe un valor ligeramente menor comparado con el original (1.75). Relativo a la capacidad de
prediccion de la informacion experimental de caida de presion aplicando Ergun-Liu [4] los valores de ORPE fueron
menores al 4 %, decrecieron sustancialmente en comparacion con los reportados en la Seccion 4.3.2., moviéndose en
particular de 19 a 2.5 %, 63 a 3.6 %, 77 a 1.5 %, 53 a 2.8 % y 49 a 1.8 % para los materiales CAT-A, CAT-B, CAT-C,

CAT-D y CAT-E, respectivamente.

Tabla 4.5. Coeficientes reajustados, término viscoso (@) e inercial (), asociados a la correlacion de Ergun-Liu y col. [4]

para cada uno de los cinco para cada soporte de catalizador estudiados.

CAT-A CAT-B CAT-C CAT-D CAT-E
o 170 + 14 547 + 61 990 + 31 531+39 482 +17
B 1.4+0.1 44+0.2 6.7+0.1 33+0.1 3.0£0.1
% ORPE 2.5 3.6 1.5 2.8 1.8
Freq 618 341 4,099 764 3,381

En la Tabla 4.6 se reportan los coeficientes reestimados para la correlacion de Harrison y col. [5] para los cinco
soportes comerciales de catalizador estudiados. Consistente con lo observado previamente para Ergun [7], Tallmadge
y col. [3] y Ergun-Liu [4], los coeficientes reajustados tanto para el término viscoso (entre 59 y 536) como el inercial

(entre 4.7 y 24.3) son (con excepcion del material CAT-A en el caso del viscoso), mayores comparados con sus
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contrapartes originales, éstos ultimos correspondiendo a 119.8 y 4.63, respectivamente. Nuevamente, como ya fue
detectado para las tres correlaciones referidas anteriormente, el material CAT-C reporta los coeficientes reestimados
de mayor valor tanto para el término viscoso (536) como para el inercial (24.3). El error relativo global porcentual
%ORPE, con respecto a la prediccion de la informacion experimental de caida de presion utilizando las ecuaciones tal
cual se reportan en la literatura y de igual manera como fue detectado con las tres correlaciones discutidas en parrafos
previos, mostrd una disminucion notable de 5 a 2.6 %, 69 a4.0 %, 81 a2.2 %, 60a2.7 %y 56 a 1.6 %, para los soportes

CAT-A, CAT-B, CAT-C, CAT-D y CAT-E, respectivamente.

Tabla 4.6. Coeficientes reajustados, término viscoso (@) e inercial (), asociados a la correlacion de Harrison y col. [5]

para cada uno de los cinco para cada soporte de catalizador estudiados.

CAT-A CAT-B CAT-C CAT-D CAT-E
o 59+13 152+71 536 + 44 215+42 256 £ 19
B 4.7+0.1 16.1+0.5 243+0.5 12.7+0.3 10.8 £ 0.2
% ORPE 2.6 4.0 22 2.7 1.6
F 1,081 377 302 691 3,706

reg

Tabla 4.7. Coeficientes reajustados K;, k; y k, estimados con los respectivos datos experimentales de caida de presion,

para cada soporte de catalizador aplicados a la correlacion de Eisfeld-Schnitzlein [6].

CAT-A CAT-B CAT-C CAT-D CAT-E
K, 182 + 14 478 + 46 848 + 32 468 + 38 420 + 14
k, 32.9+0.4 93+0.2 6.7+0.1 7.4+0.1 9.3+0.1
K, - - - - -

% ORPE 3.7 35 1.6 2.8 1.8
Frp 727 307 2,796 637 3,591

Finalmente, la Tabla 4.7 presenta los resultados de la regresion para reestimar los coeficientes asociados a la
correlacion de Eisfeld-Schnitzlein [6], la tnica de entre las cinco seleccionadas en este trabajo que contiene tres
parametros ajustables, a saber, K, acoplado al término viscoso, ademas de k, y k, contenidas en el término laminar. Es

importante referir que fue imposible obtener los tres parametros con significancia estadistica al 95 % de probabilidad,
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en particular, el coeficiente k, fue sistematicamente no significativo. De esta manera excluyendo a k, de la regresion y
reestimado sdlo K, y k; los resultados de la regresion fueron satisfactorios con parametros con significado fisico
adecuado y estadisticamente consistentes, y con buena capacidad de prediccion. Para los cinco soportes de catalizador,
los valores de los parametros K, y k, reajustados se ubicaron 182 a 848 y 6.7 a 32.9, respectivamente, exhibiendo en
todos los casos valores mayores que los reportados en la correlacion original. CAT-A fue el material que reporté menor
valor de K, y el CAT-C el mayor, mientras que para k, los resultados se invirtieron. La capacidad de reproducir los
datos experimentales aplicando la correlacion Eisfeld-Schnitzlein [6], con pardmetros reajustados fue alta, con valores
de ORPE por debajo de 4 %, este ultimo decreciendo respecto a lo reportado en la seccion 4.3.2 de 10 a 3.7%, 60 a

3.5%, 75 a 1.6%, 53 a2.8% y 47 a 1.8%, para el CAT-A, CAT-B, CAT-C, CAT-D y CAT-E, respectivamente.

4.4.3 Grdficos de paridad

Si bien los valores de F,., derivado de la aplicacion de la prueba estadistica de Fisher y definido por la ec. 4.12,
asi como los valores del % ORPE, y incluidos en las Tablas 4.3, 4.4, 4.5, 4.6 y 4.7 para las cinco diferentes correlaciones
de caida de presion tomadas de la literatura y el mismo numero de soportes de catalizador, ofrecen informacion relativa
a su capacidad de prediccion, los llamados graficos de paridad permiten determinar de manera visual la aleatoriedad
de dichas predicciones con respecto a condiciones de proceso especificas.

Los graficos de paridad son una herramienta estadistica de uso comun para el trabajo de modelamiento en los
cuales, para el caso particular de este trabajo, se confrontan la caida de presion calculada a partir de las correlaciones
reajustadas contra los correspondientes obtenidos mediante experimentacion. Estos graficos permiten no sélo evaluar
de manera visual la capacidad del modelo para representar los datos experimentales, sino también determinar si las

predicciones se desvian de manera aleatoria o presentan algunas tendencias en funcion, por ejemplo, de las condiciones

de proceso en nuestro caso particular, temperatura y presion.
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Figura 4.9. Graficos de paridad comparativos de datos de caida de presion experimental vs calculada para el CAT-A a

diferentes correlaciones reajustadas. (a) Ergun [7], (b) Harrison y col. [5] y (¢) Eisfeld-Schnitzlein [6]. (®) 25 °C - 2.5

kg/cm?, (#) 200 °C — 2.5 kg/em?, (O) 300 °C — 2.5 kg/em?, (A ) 400 °C — 2.5 kg/em? y (W) 400 °C — 3.0 kg/cm?.
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Figura 4.10. Gréficos de paridad comparativas de datos de caida de presion experimental vs calculada para el CAT-B a

diferentes correlaciones reajustadas. (a) Ergun [7], (b) Harrison y col. [5] y (¢) Eisfeld-Schnitzlein [6]. (®) 25 °C - 2.5

kg/cm? ,(4) 200 °C — 2.5 kg/cm?, (0) 300 °C — 2.5 kg/em?, (A) 400 °C — 2.5 kg/cm’® y (M) 400 °C — 3.0 kg/cm>.
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Figura 4.11. Graficos de paridad comparativas de datos de caida de presion experimental vs calculada para el CAT-C a

diferentes correlaciones reajustadas. (a) Ergun [7], (b) Harrison y col. [5] y (¢) Eisfeld-Schnitzlein [6]. (®) 25 °C - 2.5

kg/cm? ,(4) 200 °C — 2.5 kg/cm?, (0) 300 °C — 2.5 kg/em?, (A) 400 °C — 2.5 kg/cm’® y (M) 400 °C — 3.0 kg/cm>.
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Figura 4.12. Grificos de paridad comparativas de datos de caida de presion experimental vs calculada para el CAT-D a
diferentes correlaciones reajustadas. (a)Ergun [7], (b) Harrison y col. [5] y (c) Eisfeld-Schnitzlein [6]. (®) 25 °C — 2.5

kg/em? ,(4) 200 °C — 2.5 kg/em?, (©) 300 °C — 2.5 kg/em?, (A ) 400 °C — 2.5 kg/em? y (M) 400 °C — 3.0 kg/cm?.
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Figura 4.13. Graficos de paridad comparativas de datos de caida de presion experimental vs calculada para el CAT-E a
diferentes correlaciones reajustadas. (a)Ergun [7], (b) Harrison y col. [5] y col. y (¢) Eisfeld-Schnitzlein [6]. (®) 25 °C —

2.5 kg/em? ,(#) 200 °C — 2.5 kg/em?, (O) 300 °C — 2.5 kg/em?, (A ) 400 °C — 2.5 kg/em? y (M) 400 °C — 3.0 kg/cm®.
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Figura 4.13. Continuacién.

Las Figuras 4.9, 4.10, 4.11, 4.12 y 4.13 contienen los graficos de paridad que contrastan caidas de presion
calculadas con las correlaciones reajustadas relativas a los soportes de catalizador CAT-A, CAT-B, CAT-C, CAT-Dy
CAT-E, respectivamente, y sus contrapartes experimentales. Notar que cada Figura contiene tres graficos, para Ergun
[7] (correlacion de referencia), Harrison y col. [5] y Eisfeld-Schnitzlein [6] (estos dos correlaciones incluidas a
incorporar de manera explicita los efectos de pared), mientras que cada grafico contiene cinco series cada una
correspondiendo a una combinacidn temperatura — presion diferente, especificamente, 25 °C — 2.5 kg/cm?, 200 °C —
2.5 kg/em?, 300 °C — 2.5 kg/cm?, 400 °C — 2.5 kg/cm? y 400 °C — 3.0 kg/cm?. En ninguno de los graficos referidos se
observa que las tres correlaciones citadas, al ser aplicadas a ninguno de los soportes de catalizador, predigan con menor
precision la informacion experimental de caida de presion a determinadas condiciones de temperatura y presion. En
todos los casos las predicciones son muy precisas y se situarse sobre la linea 45 ° respecto a los ejes X y Y de los
graficos. Esto significa que independientemente de las condiciones de temperatura y/o presion, los modelos reproducen
de manera confiable y aleatoria los datos experimentales de caida de presion. Notar también que la precision en la
prediccion de los valores de caida de presion experimentales mostradas en los graficos de paridad no se ven afectadas

por la morfologia del soporte de catalizador.
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CAPITULO 5.
CONCLUSIONES

Este trabajo reporta los resultados de un estudio teérico-experimental de caida de presion en lechos empacados
con marcados efectos de pared, caracteristica asociada a la baja relacion de didmetro de tubo a didmetro (equivalente)
de particula (d/d, ), resultado de utilizar tubos de didmetro interno pequefio y particulas relativamente voluminosas.
Esta configuracion de tubo empacado es tipica de reactores multitubulares con enfriamiento externo, utilizados para
llevar a cabo procesos cataliticos heterogéneos de naturaleza exotérmica, en los cuales el calor producido tiene que ser
removido eficientemente del reactor para evitar un descontrol irreversible en la operacion del mismo. Para tener a la
mano informacion experimental robusta respecto a condiciones de proceso y configuracion de particula y pretendiendo
aplicar los datos resultantes en el contexto comercial, la temperatura, la presion de entrada y el flujo volumétrico de
aire alimentado fueron variados en intervalos relativamente amplios, mientras que el tubo de proceso fue empacado
con cinco soportes comerciales de catalizador diferentes, con morfologias tipicas (esferas, cilindros, cilindros

perforados y tetraldbulos perforados) y tamafios adecuados para evidenciar los efectos de pared.

1. La caida de presion se encuentra fuertemente influenciada por la configuraciéon de particula, es decir, su
morfologia y tamafio. Las esferas de mayor tamafio (1/4” nominal), los cilindros y tetralobulos perforados por el centro
mostraron los menores valores de caida de presion. Como una alternativa para controlar la caida de presion en lechos
empacados de baja relacion d/d,, se recomienda el uso de particulas voluminosas, y para compensar parcialmente la
disminucion en el factor de efectividad de la particula, se sugiere el uso de particulas con formas irregulares debido a
que exhiben una mayor relacion de area externa a volumen de particula.

2. El uso de tetralobulos perforados y cilindros perforados, seria en principio la opciéon mas viable para empacar
el tubo de proceso, debido a que exhiben caidas de presion tan bajas como las de la esfera de 1/4” nominal, pero con la
ventaja de ofrecer una mayor area expuesta, lo que tedricamente implicaria tener particulas con mayores factores de
efectividad.

3. Las condiciones que conducen a un aumento en la velocidad superficial del fluido impactan en la caida de

presion , en particular el flujo volumétrico alimentado y la temperatura. Para un area transversal dada, el aumento en
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el flujo de alimentacion (incremento el GHSV y WHSV) resulta en una mayor velocidad superficial y, por ende, mayor
caida de presion al haber mayor friccion con las particulas del s6lido. El incremento en la temperatura también tiene
como resultado una expansion en el volumen del gas, y, por tanto, una mayor caida de presion.

4. Las cinco correlaciones tomadas de la literatura, incluyendo tres de ellas que incorporan de manera explicita los
efectos de pared, no fueron capaces de reproducir los datos experimentales de caida de presion reportados en este
trabajo de tesis, mostrando, en general, una tendencia a subestimarla independientemente de la configuracion de
particula. La desviacion reportada por dichas correlaciones fue mas evidente para las particulas sean mas voluminosas
y de formas mas irregulares. Las correlaciones tomadas del estado del arte, en su forma original, no son elegibles para
fines de simulacion y, por tanto, debieron ser reajustadas en sus parametros inercial y viscoso.

5. Debido a que las correlaciones en su forma original subestimaban los valores de caida de presion
experimentales, los coeficientes reajustados (tanto para el término viscoso como para el inercial) fueron
sistematicamente mayores que los originales. Los coeficientes reestimados relativos del término viscoso se desvian
mas que los del término inercial, debido a la experimentacion que, en términos del nimero de Reynolds de particula,
se ubico en las zonas de régimen de transicion y turbulento.

6. Con respecto a la capacidad de prediccion de las correlaciones en su forma reajustada, se observa que los valores
relativos globales aplicados a cualquier morfologia disminuyeron notablemente, ubicandose en todos los casos por
debajo del 4% de error relativo global. Dichas desviaciones no se vieron influenciadas por las condiciones de proceso
(flujo de alimentacion de aire o Re,, temperatura o presion).

7. Las correlaciones de caida de presion en su forma reajustada son elegibles para la prediccion de la caida de
presion siempre y cuando la experimentacion se encuentre dentro de la region de operacion delimitada en esta tesis.

8. Para fines de simulacion, en particular, balance de momento e hidrodindmica, de reactores multitubulares con
enfriamiento externo utilizados para llevar a cabo procesos cataliticos heterogéneos de naturaleza exotérmica,
caracterizados por su baja relacion (d/d,.), es altamente recomendable caracterizar experimentalmente la caida de
presion correspondiente en ausencia de reaccién, a condiciones tipicas de proceso usando una configuraciéon de
particula que sea similar tanto como sea posible a la configuracion final del catalizador.

9. El trabajo futuro sera enfocado en el estudio detallado de la hidrodinamica de los lechos empacados con las
diferentes particulas, a partir de simulaciones y modelamiento del comportamiento del fluido a través del lecho

empacado.
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APENDICE A.
MEDICION EXPERIMENTAL DE LAS
DIMENSIONES DE LAS PARTICULAS

En el Capitulo 3 se comenta sobre las mediciones que se realizan particula a particula a los diferentes soportes
de catalizador, para determinar de manera directa e indirecta, algunas propiedades promedio de las mismas. En la
practica, a las particulas esféricas se les determina su diametro, a los cilindros no perforados se les mide el diametro y
la longitud, a los cilindros perforados el diametro, la longitud y el didmetro de la perforacion, mientras que a los
tetralobulos perforados se les determina la longitud, el didmetro de la perforacion y la distancia entre extremos de
lobulos. A manera de ejemplo, en este Apéndice, se ofrecen los resultados de las mediciones correspondientes para
cuatro soportes de catalizador CAT-B, CAT-C, CAT-D y CAT-E, todos ellos con morfologias diferentes como ha sido
sentado en el Capitulo 2. De manera particular, la Figura A.1 contiene las mediciones de diametro y longitud del pellet
cilindrico denotado como CAT-B. La Figura A.2 muestra los valores de distancia entre l6bulos, longitud de particula
y didmetro de orificio del tetralobulo perforado en el centro referido como CAT-C. La Figura A.3. despliega los valores
de diametro para la esfera de /4 de diametro nominal designada como CAT-D. Finalmente, la Figura A.4. Presenta los
valores de didmetro de particula, longitud de particula y diametro de orificio para el cilindro perforado asignado como
CAT-E. En todos estos casos, en el eje de las X se incluye en nimero de particulas que fueron medidas, referido en
general como n,. Se observa en todos estos graficos, que la mayor dispersion en las mediciones fue para la longitud de

particula, razon por la cual tomé un mayor niimero de particulas para la medicion, tipicamente 100.
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Figura A.1. Mediciones experimentales de propiedades fisicas de particula correspondientes al (a) diametro de

particula y (b) longitud de particula. Informacién mostrada para el CAT-B.
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Figura A.2. Mediciones experimentales de propiedades fisicas de particula correspondientes al (a) diametro de

particula, (b) longitud de particula y (c) didmetro de orificio. Informacion mostrada para el CAT-C.

A-3




APENDICE A

Diametro de particula, mm

. o 0e® et %

20 30 40
o,

Figura A.3. Mediciones experimentales de propiedades fisicas de particula correspondientes al (a) diametro de
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particula. Informaciéon mostrada para el CAT-D.
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Figura A.4. Mediciones experimentales de propiedades fisicas de particula correspondientes al (a) diametro de

particula, (b) longitud de particula y (c) diAmetro de orificio. Informaciéon mostrada para el CAT-E.
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Figura A.4. Continuacion.
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APENDICE B.
CORRELACIONES PARA EL. CALCULO DE
FRACCION HUECA

Usualmente por simplicidad, cuando se requiere incorporar la fraccion hueca promedio (¢) de un lecho
empacado (un lecho catalitico, por ejemplo) para fines de simulacion, se recurre al uso de correlaciones tomadas de la
literatura. El nimero de correlaciones disponibles es extenso sin embargo, para lechos empacados con una relacion de
diametro de tubo (d,) a diametro de particula (d, ) relativamente medianos y bajos, un alto porcentaje de éstas tiene la
forma de la ec. B-1, abajo, segtn lo reporta Benyahia y col. [1]. Esta ecuacion incorpora tres parametros denotados por
o, B,y v, los cuales se obtienen mediante un ajuste de parametros a partir de la minimizacion de suma de errores al
cuadrado SSE (Sum of Squares Error, por sus siglas en inglés) con respecto a una serie de valores experimentales
referidos por el mismo autor, y cuyo valor depende en esencia de cada morfologia considerada. Como Unica variable

independiente, la ec. B-1 considera la relacion d/d,.

e=0+ B ec. B-1

2
(d/dpety)
Notar que los parametros presentados en la Tabla B.1 aplican para diferente morfologia de particula y un

intervalo de tamafio de particula especifico, dado por la relacion d/d,..

Tabla B.1. Correlaciones teoricas para el calculo de fraccion hueca en el lecho empacado [1]

Morfologia de particula Correlacion Intervalo de d/d,
1.740
Esferas 0.390+ -~ 1.5<d/d, <50
(dy/d,+1.140)
1.703
Cilindros s6lidos 0373+ ———— 1.7< d/d,.<26.3
(dy/d,+0.611)
2.030
Cilindros perforados 0465+ —— 1.9<d/d,<14.5

(d/d,+1.033)"

B-1




APENDICE B

Sin embargo, con el objetivo de obtener una correlacion mas generalizada, que aplique para cualquier
morfologia de particula, Benyahia y col. [1] decidieron incluir en el término a de la ecuaciéon B.1 la esfericidad de la
particula referida como ¢. De este modo, a se calcula de acuerdo con la ec. B-2.

0.2024
a=0.1504+ ec. B.2

Al combinar las ec. B.1 y B.2, el resultado es la ec. B.3, la cual, de acuerdo con Benyahia y col. [1] aplica para
cualquiera de las morfologias de particula referidas en su publicacion (esferas, cilindros soélidos y cilindros perforados).
Es importante mencionar que el intervalo de aplicacion de la ec. B.3 es amplio, situdndose en 1.5<d/d, <50y 0.42< ¢

<1.0

ec. B.3

0.2024 10814
)+

&= (0.1504 + o
¢ (dy/d, .+0.1226)

Como referencia, en este trabajo se utilizaron las ec. B.1 y B.3 para el aproximar la fraccion porosa promedio
de los lechos empacados con los diferentes soportes de catalizador investigados en esta tesis. Los resultados
correspondientes se muestran en la Tabla B.2, en la cual también se incluyen los valores experimentales obtenidos de
acuerdo con la metodologia referida en el Capitulo 2 de esta tesis, y los porcentajes de desviacion correspondientes,
tomando como valores de referencia los reportados en el Capitulo 3 de este trabajo. La correlacion de la ec. B.3 es sin
duda maés precisa comparada con B.1 indicando que la incorporacion de la esfericidad beneficia las predicciones, sin
embargo, los errores fueron relativamente altos para las muestras CAT-C, CAT-D y CAT-E, correspondiendo a las
particulas menos regulares (CAT-C y CAT-E, 11 y 5 %), y mas voluminosas CAT-D (20 %). Notar también que la ec.

B.3 sobrestima casi todos los valores de fraccion hueca, excepto para CAT-D.

Tabla B.2. Resultados comparativos del calculo de fraccion hueca en el lecho empacado

CAT-A CAT-B CAT-C CAT-D CAT-E
Eexp,m 0.380 0.450 0.613 0.561 0.533
Ecale,m(ec. B-1) 0.426 0.451 0.556 0.481 0.562
%error -12 -0.2 9 14 -5
Ecalem(ec. B-3) 0.384 0.505 0.681 0.449 0.562
%error -0.8 -0.5 -11 20 -5
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APENDICE C.
OTRAS CORRELACIONES PARA AP

Este Apéndice contiene 20 correlaciones tomadas de la literatura, adicionales a las cinco ofrecidas y evaluadas
a detalle en el Capitulo 4, para predecir la caida de presion experimental en tubos empacados. La Tabla C.1 despliega
dichas ecuaciones en términos del factor de friccion f,, el cual al ser acoplado con la ec. 1.3 del Capitulo 1, permite
tener expresiones explicitas para calcular la caida de presion. Con la finalidad de valorar de manera grafica la capacidad
de prediccion de dichas correlaciones, en las Figuras C.1-C.5 se grafican de manera simultanea los valores de caida de
presion experimental y los calculados con las correlaciones de la Tabla C.1 como funcién de Re,. Se incluyen, de
manera particular, tres series de datos calculados a las condiciones de proceso, 25°C — 2.5 kg/cm?, 400°C — 2.5 kg/cm?

y 400°C - 3 kg/cm?, respectivamente.

Tabla C.1. Algunas correlaciones para f, tomadas de la literatura, aplicables para predecir la caida de presion en lechos

empacados.
0.9
Brauer [1] fi=[ 160+3.1 (ﬁ) ﬁ
1-¢ Re,
Re %9\ -
Carman [2] fi= 180+2.871<ﬁ> =
1-¢ Re,
f—AwM A
K TReyy B
()
21d
Ay=l+>—-L2
YT 31-e 4,
Cheng [3]
M= 185+17 d 1
l-e\d-d, A

Ay

]-8 1/3
B= 1.3(?) +003<

fo130( 8+
k Rep

)

Foumeny y col. [4]
d/dye

A=
0.355(d/d, . )+2.28
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Tabla C.1. Continuacion.

Gibilaro y col. [5]

Handley and Heggs [6]

Hicks [7]

Jones and Krier [§8]

KTA[9]

Kuerten [10]

Kuo and Nydegger [11]

Lee-Ogawa [12]

Macdonald y col. [13]

Montillet y col. [14]

Morcom [15]

Ozahi [16]

Rose [17]

Rose and Rizk [18]

Wentz and Thodos [19]

Yu,Zhang, Fan [20]

fi,= 18 +0.33 !
k™ Rep . cl8
1-¢

£=368 ( — | +1.24
(5

1-g 0.2

fk=6.8(R—ep)
Re 0.87 1-g
fk=<150+3.89<r§> )R—ep
Re \"*\ 1-¢
fk=(160+3.0 (1—9 )R—ep

21 6
fk:6.25(1-8) g+m+028
P P

i~ (276.23+ 5.05 (R ) L#
- (2r62305.05(2) e

£,=6.25(1 )(29'32+1'56 +01)
k=0. -& o .
Rep Rep

n=0.352+0.1&+0.275¢>

fo180 (15 418
k™ Re, ’

d, \** /1000 60
£,=0.061 Re, [ — + +12

dp’e Rep /Re o

e (7848 L. 0.405°
e Re, ' 1-¢

2160 (2 ) +1.61
k™ Re, )

f_( &3 )<1ooo+ 60 +12)
\(1-¢) Re, [Re,
. &3 1000, 125
“\(-9)/ \ Re, Re,
; ( 0.351 )
=
(Re,/(1-6))""-1.2

£ 2203 (%) 41,95
k= Re, ’
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Figura C.1. Comparativo de datos experimentales (linea de tendencia) y valores calculados a partir de correlaciones a diferentes Re,. () Experimental, (m)
Brauer [1], (+) Carman [2], (O) Cheng [3] , (®) Foumeny et al [4], (A ) Gibilaro et al [5], (#) Handley-Heggs [6], (*) Hicks [7], (A) Jones-Krier [8], (1) KTA
[9], (O) Kuerten[10], (¢) Kuo-Nydegger [11], (/) Lee-Ogawa[12], (O) Mac Donald et al [13], (0) Montillet et al [14], (+) Morcom [15], (A ) Ozahi et al [16],
(¥) Rose [17], (m) Rose-Rizk [18], (®) Wentz-Thodos [19], (A) Yu et al [20]. (a) 25°C-2.5 kg/cm?, (b) 400°C-2.5 kg/cm’ y (c) 400°C-3.0 kg/cm. Informacién

para el CAT-A.
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Figura C.2. Comparativo de datos experimentales (linea de tendencia) y valores calculados a partir de correlaciones a diferentes Re,. (x) Experimental, (m)
Brauer [1], (+) Carman [2], (O) Cheng [3], (®) Foumeny et al [4], (A ) Gibilaro et al [5], (¢) Handley-Heggs [6], (*) Hicks [7], (/) Jones-Krier [8], (0) KTA
[9], (O) Kuerten[10], (¢) Kuo-Nydegger [11], (/) Lee-Ogawa[12], () Mac Donald et al [13], (0) Montillet et al [14], (+) Morcom [15], (A ) Ozahi et al [16],
(¥) Rose[17], (®) Rose-Rizk [18], (®) Wentz-Thodos [19], (A) Yu et al [20]. (a) 25°C-2.5 kg/cm?, (b) 400°C-2.5 kg/cm? y (c) 400°C-3.0 kg/cm? Informacion

para el CAT-B.
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Figura C.3. Comparativo de datos experimentales (linea de tendencia) y valores calculados a partir de correlaciones a diferentes Re. (x) Experimental, (m)

Brauer [1], (+) Carman [2], (O) Cheng [3], (®) Foumeny et al [4], ( A) Gibilaro et al [5], (¢) Handley-Heggs [6], (©) Hicks [7], (\) Jones-Krier [8], (7)) KTA

[9], (O) Kuerten[10], (¢) Kuo-Nydegger [11], (/) Lee-Ogawa[12], (O) Mac Donald et al [13], (0) Montillet et al [14], (+) Morcom [15], (

) Ozahi et al [16],

(¥) Rose [17], (m) Rose-Rizk [18], (®) Wentz-Thodos [19], (A) Yu et al [20]. (a) 25°C-2.5 kg/cm?, (b) 400°C-2.5 kg/cm’ y (c) 400°C-3.0 kg/cm’. Informacién

para el CAT-C.
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Figura C.4. Comparativo de datos experimentales (linea de tendencia) y valores calculados a partir de correlaciones a diferentes Re. (x) Experimental, (m)

Brauer [1], (+) Carman [2], (O) Cheng[3], (®) Foumeny et al [4], (A ) Gibilaro et al [5], (¢) Handley-Heggs [6], (*) Hicks [7], (A) Jones-Krier [8], (7) KTA

[9], (O) Kuerten[10], (¢) Kuo-Nydegger [11], () Lee-Ogawa[12], (O) Mac Donald et al [13], (0) Montillet et al [14], (+) Morcom [15], (A ) Ozahi et al [16],

(¥) Rose [17], (m) Rose-Rizk [18], (®) Wentz-Thodos [19], (A) Yu et al [20]. (a) 25°C-2.5 kg/cm?, (b) 400°C-2.5 kg/cm’ y (c) 400°C-3.0 kg/cm’. Informacién

para el CAT-D.
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Figura C.5. Comparativo de datos experimentales (linea de tendencia) y valores calculados a partir de correlaciones a diferentes Re,. () Experimental, (m)

Brauer [1], (+) Carman [2], (O) Cheng [3], (®) Foumeny et al [4], (A ) Gibilaro et al [5], (¢) Handley-Heggs [6], (') Hicks [7], (A) Jones-Krier [8], (7)) KTA

[9], (0) Kuerten[10], (#) Kuo-Nydegger [11], (/\) Lee-Ogawa[12], (O) Mac Donald et al [13], (0) Montillet et al [14], (+) Morcom [15], (/A ) Ozahi et al [16],

(¥) Rose [17], (m) Rose-Rizk [18], (®) Wentz-Thodos [19], (A) Yu et al [20]. (a) 25°C-2.5 kg/cm?, (b) 400°C-2.5 kg/cm’ y (c) 400°C-3.0 kg/cm?. Informacién

para el CAT-E.
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Caida de Presion en Lechos Empacados con Diaimetro Interno de Tubo a
Diimetro Promedio de Particula bajo a Temperatura por Encima de la
Ambiente
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Instituto Mexicano del Petréleo, Procesos de Transformacion, Ciudad de México, 07730, MEXICO
Tel ++(55) 9175 8530, ‘e-mail: rquintana@imp.mx

Resumen

Se reportan los resultados de ensayos realizados para medir expenimentalmente la caida de
presion (AP) en un tubo empacado con materiales de morfologias, tamafios v densidades variadas. a
temperatura por encima de la ambiente, en el régimen de flujo transicion/turbulento en Rep v en el
régimen de efecto de pared en di/dy. Para tal fin. se hizo pasar. a través del lecho empacado. aire
comprimido a diferentes caudales de alimentacion (1,000 - 6,000 slph), ajustando la temperatura
entre 25 y 400 °C. y la presién de entrada de 2.5 a 3.0 kg/cm>. Las propiedades de las particulas. 1.e..
la densidad empacada. la densidad de particula. el diametro equivalente de particula (dp) v la fraccion
hueca (g), se determinaron experimentalmente a partir de una muestra representativa de cada
material. Se obtuvieron valores de € entre 0.38 v 0.61. con una relacion entre el diametro mnterno del
tubo v el diametro promedio de las particulas (d¢/d,) pequedia. de 3 a 6.

Los resultados experimentales confirman la dependencia de la caida de presion con el flujo
volumeétrico alimentado, la presion v la temperatura, asi como la particula, es decir, la morfologia,
el tamafio v la fraccion hueca. En todos los ensayos. la AP se incrementa con el flujo de volumétrico
de alimentacion v la temperatura. v decrece con la presion. La velocidad superficial del fluido
aumenta con el flyjo volumeétrico alimentado v la temperatura lo cual tiene un efecto positivo en la
AP. A una presion y temperatura defimidas, la AP se incrementa de manera no lineal con el flujo
volumétrico de alimentacidon, mientras que a una presion v flujos determinados, la AP se incrementa
de manera casi lineal con la temperatura. La AP también se incrementa con el niimero de Reynolds
de particula (Rep). Entre los materiales investigados. aquéllos con mayor tamaifio de particula (dp).
menor relacién de diametro de tubo a diametro de particula (d/d,) y mayor porosidad de lecho
asociada, exhiben una menor caida de presion a igualdad de condiciones de flujo volumétrico de
alimentacidon v temperatura. Al contrastar algunos de nuestros resultados experimentales con valores
obtenidos a través de correlaciones reportadas en la literatura, se observd que, en general, dichas
expresiones no son lo suficientemente precisas para ser aplicadas a particulas con morfologias v
tamafios diversos. a las condiciones de Rep v di/dp de los ensayes considerados en este trabajo. Las
predicciones  son  particularments imprecisas para los materiales con menor dydp.
independientemente de las condiciones de temperatura.

Palabras claves: caida de presion, lechos empacados, temperatura, presiom, flujo, diametro
equivalente de particila, numero de Reynolds de particula, velocidad superficial.
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Pressure Drop in a industrial fixed-bed reactor with wall effects: influence of
particle configuration and process conditions
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1. Imntroduction

Due to simplicity, well understanding and operation costs, externally cooled multi-mbular fixed-bed reactors
(ExMTFBR) are yet preferred over other reactor confipurations to perform highly exothermic catalytic flnid—
solid reactions. To reduce the intra-reactor radial heat transfer gradients and to improve the ratio between heat-
exchange surface area as well as the reactor volume, ExXMTFBR comprises long tubes with a low mternal diame-
ter {di) [1]. Aimed to maintain the bed pressure drop (AP) within acceptable levels, the size and morphology of
the particles to be packed have to be carefully defined. relative large particles leading to a low tube diameter to
particle diameter (dv'dy) AP being recommended [2]. Using large particle increases the bed void distribution in
radial and axial directions yielding non-uniform fluid velocity profiles. From a technical and economic point of
view, an accurate quantification of the AP in fixed-bed reactors 1s of a great importance to define investment and
operating costs relatrve to the pumping and compression equipment dimensioning, and to detect reactor malfine-
tiomng durnng the operation. For prediction purposes, Ergnn’s comelation 1s the most used expression for AP,
nonetheless, it strictly holds for the so-called bulk region ie. at d/dy = 20, for a bed void fraction below 0.53
and within the mrbulent Rey flow regime (> 300) [3]. Though improved correlations to predict the AP in packed
beds are found in the literature. their validity at demanding scenarios comprising the combination of high tem-
perature, small di/de.p ratios, non-spherical particles usage and large ranges of Rey, is still to be venified.

This work aims to generate experimental pressure data in the high wall effect region (di/dey < 6), packing the
bed with commercial catalysts with spherical and non-spherical shapes. Temperature was varied from 25 to 400
°C. inlet pressure was adjusted from 2.5 kg/cm® — 3.0 kg/em® and gas inlet flow rate ranged 1.000-6,000 slph.
Such packed bed configuration and process conditions are encountered in the operation of multi-tubular fixed
bed reactors applied to exothermuc beterogeneous chemical reactions. In a second stage. the ability of a selected
set state-of-art correlations to reproduce our experimental data 1s mvestigated.

1. Experimental

For the experiments_ a 2.0 m length. 2.118 cm intemal diameter 304 stainless steel-made tube was used. Fed
arr was dosified with Brooks 58501 senes thermal mass flow controllers. A back-pressure regulator valve was
installed at the outlet of the packed tube allewed to vary the inlet pressure. To monitor the pressure at the inlet
and the exit of the packed tube, two pressure transmitter were correspondingly installed. A low-range differential
pressure cell was also connected to the packed tube for fine AP measurements. The packed tube was provided
with five mdependent axially equudistant heating zones ammed to supply heat to the packed tube for the high tem-
perature experiments. The tube was packed with four different commercial catalysts, to wit. an 1/8 inch diameter
sphere, a cylindrical pellet a hellow tetra-lobule pellet. and an 1/4 inch diameter sphere. denoted respectively as
CAT-A. CAT-B. CAT-C and CAT-D. Particle-by-particle measwements were done to deternune average di-
mensions, densities, sphericity and associated void fraction. Presswre drop experiments were performed at the
following combinations of inlet pressure and temperature: 25 °C 2.5 kg/em?. 200°C -2.5 kglem?®, 300°C — 2.5
kglenr®, 400°C — 2.5 kg/em’, and 400°C —3.0 kg/cm’; at each of these combination varying the inlet flow rate of
air from 186 to 1,639 std cm’/s to adjust the fluid superficial velocity and Re,.

3. Results and discussion

Table 1 displays a sample of the particles charactenization results for catalysts CAT-A to CAT-D. The dJ/d..
vaned from 32 to 5.8, CAT-D bemg composed of the bulkiest particles. The average bed voud fraction () of the
different materials varied between 0.38 and 0.61, CAT-C/CAT-D being the solids with the highest values (0.61.
0.56). The ABD ranged 406 - 1.331 kg/m’, CAT-C exhibiting the lowest value and CAT-A the largest. Figure 1
contains representative experimental values of pressure drop. collected from 25 to 400 °C at 2.5 kefom’, as a
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function of both superficial velocity and temperature for samples CAT-A and CAT-D. The bed packed with
CAT-A displayed the highest AP and CAT-D the lowest, the latter comesponding to the material with the largest
di/d,p (5.8) and the second largest void fraction (0.38). At identical temperature and flow conditions. CAT-A
causes nearly 3.5 more AP compared with CAT-D. AP increased non-linearl with the superficial velocity and
practically linearly with temperature with a positive slope, which angmented as the value of superficial velocity
increased. It is also noted that the catalyst with the lowest bed void fraction. 1, CAT-A with == 0.38, was more
sensitive to temrperature increments. Aside, a higher pressure operation leads to a lower relative pressure drop.

Table 1. Experimentally determined average properties of the catalysts used in the pressure drop tests
CAT-A CATB CATC CATD

F— 36 52 57 66
ABD keim? 1331 960 406 638
K 0.38 045 0.61 0356
d/dag 58 41 37 32

After confronting our expenimental AP data with respective counterparts computed viz a set of state-of-art
comelations (e.g.. Ersun’s, Lin-Ergun’s, Eisfeld-Schmizlem’s, Harmson's) the detected deviations are strongly
dominated by the particle configuration Independently of the correlation. such deviations were particularly high
when di'dap = 5 (64 % of overall relative emmor — ORE). became even more evident for non-sphenical shapes (82
% of ORE) and did not link to process (e.g., temperature} conditions. In order to have smtable correlation for
simulation purposes, some of them were refitted via regression usimg our expenmental data. Since using all the
AP data (catalyst, temperature, pressure and flow rate) in the regression analysis did not lead to satisfactory re-
sults. a set of parameters per comelation and catalyst had to be estimated. In other words, comelation’s prameters
were catalyst dependent. Using the referred cormrelations, ORE values decresed substantially even for the parti-
cles with large dy/d, ; and £, 4.0 % being the largest value comesponding to Hamison’s over CAT-B.
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Fig. 1. 3D AP wersus superf velocity and temperature at 25-400 °C and 2.5 kg/cm”. (2) CAT A and (b) CAT-D.

Conclusions

Operating conditions may be tunned to partially control pressure drop in packed-beds. however, the catalyst’s
configuration has the most important mmpact for pressure drop control. in particular, the usage of particles with a
low d/dsp = 5 with relatively large bed void fractions (g = 0.55). Temperature effect on pressured drop was parti-
cle dependent particularly mfluenced by bed void frachion thus associated to a gas expansion effect. State-of-art
comelation, even those developed for accouting for wall-effect, failed to reproduce our experimental data over
particles with dvdsp = 5 and £ = 0.35. Some of these state-of-the-art comrelations were refitted via regression
using our experimental data leading to parameters that were, clearly. particle dependent.

References

[1] Chem Reactor Anal and Des 3rd Ed G. F. Froment, K B. Bischoff J. De Wilde, John Wiley & Sons Inc. 2011.
[2] Modelmg of Chenmcal Eineties and Reactor Design, A Kayode Coker, Gulf Professional Pubhishmg, U.S. A 2001
[3] EG Allen, TW. von Backstrdm, D G. Erozer, Powder Technology, 246 (2013) 390,

D-4




APENDICE E

APENDICE E.
DERECHO DE AUTOR

Titulo de la Obra:

Metodologia para 1a Medicidn Experimental de 1a caida de Presidn en Lechos Empacados a
Temperaturas por Encima de la Ambiente en Flujo de Aire

Autores:

Roberte Quintana sSoldérzamo'¥, Jaime Sanchez valente'!!, Héctor armendariz Herrera''?,
Lazaro Moisés Garcia Morenoi?!, José Francisco Trejo Reyesi®, 0scar Labrada Montalvoi?l,

Tipo de Obra:

Literaria

Objetivo:

medir en forma experimental la caida de presion en un tubo con una relacidn didmetro
interno & longitud a (din/L) pequefia, del orden de 188, empacado con catalizadores con
morfologias y tamanos diversos con uma relacidon entre el diametro interno del tubo v
el diametro promedio de las particulas (diee/de per:) menor a 6.8, utilizando condiciones
variables de flujo volumétrico de alimentacidén (1@e@ - &ee@ slph de aire comprimido),
temperatura (ambiente - 488 °C) y presiom (2.5 - 3.8 kg/cw®) man.

Datos del (los) contacto(s):

pr. Roberto Quintana Soldrzamo e-mail: rguintana@imp.mx, Tel. 2175 8538

or. Jlaime sanchez valente e-mail: jsanchez@imp.mx, Tel. 9175 8413

Proyecto:
D.61818

Direccidn, Gerencia y/o Equivalente de procedencia:
Instituto Mexicano del Petrdleo

(11 pireccion de Transformacién de Hidrocarburos, Gerencia de Desarrollo de Materiales
¥ Productos Quimicos.

(2] pireccion de Planeacidn de 1a operacidn, Coordinacidn General de Laboratorios

E-1




APENDICE E

INSTITUTO MEXICANO DEL PETROLED

Gerencia de Gestion del Conocimiento

OTRDA-071-2016
3 de noviembre de 2016

DR. JAIME SANCHEZ VALENTE
Gerente de Materiales y Desarrollo de Productos Quimicos

Por este conducto, envio el certificado de Derechos de autor que ha sido OTORGADO por el
Instituto Nacional del Derecho de Autor, y que corresponden a trabajo desarrollado por personal
del drea bajo su digno cargo.

Los datos relevantes del certificado son los siguientes:

/ g d ’ ;
2965 | METODOLOGIA PARA LA MEDICION EXPERIMENTAL DE LA |

CAIDA DE PRESION EN LECHOS EMPACADOS A LITERARIA
TEMPERATURAS POR ENCIMA DE LA AMBIENTE EN FLUJO DE
AIRE.

Sin otro particular, aprovecho esta oportunidad para enviarle un cordial saludo.

Atentamente

Zlud VD
MTRO. SALVADOR VE ARELLANO
Lider de especialidad en Inteligencia Tecnologica y
Proteccidn de la Produccién Intelectual del IMP,

C/Anoxes, Certificado de Registro

Eje Central L4zaro Cardenas Norte 152, San Bartolo Atepehuacan, Gustavo A. Madero,
Distrito Federal, C.P. 07730, México. Tel. 8175 3000 / 9175 6000
WIAWLImp. X




APENDICE E

CERTIFICADO

Registro Pflblilce del Derecho de Autor

Tt | Wl

Para los efectos de los articulos 13, 162, 163 fraccién |, 164 fraccién |, 1688, 169, 208 fraccidn |l y demés relativos de
|a Ley Federal del Deracho de Autor, se nace constar que la OBRA cuyas espedificaciones aparecen a continuacion,
ha quedado inscrita en el Registro Plblico del Derecho de Autor, con los siguientes datos:

AUTORES: ARMENDARIZ HERRERA HECTOR
GARCIA MORENO LAZARO MOISES
LABRADA MONTALYO OSCAR MANUEL
QUINTANA SOLORZANO ROBERTO
SANCHEZ VALENTE JAIME
TREJO REYES JOSE FRANCISCO

TITULO: METODOLOGIA PARA LA MEDICION EXPERIMENTAL DE LA GAIDA DE
PRESION EN LECHOS EMPACADOS A TEMPERATURAS POR ENCIMA DE
LA AMBIENTE EN FLUJO DE AIRE

RAMA: LITERARIA

TITULAR: INSTITUTO MEXICANO DEL PETROLEO (CON FUNDAMENTQO EN EL
ARTICULO 83 DE LA L.F.D.A. EN RELACION CON EL ARTICULO 48 DEL
R.L.FDA)

Con fundamento en lo establecido por el articulo 14 fraccién | de |2 Ley Federal del Derecho de Auler, el presente certificado no

ampara: |as ideas en si mismas, las férmulas, soluclones, conceptos, métodos, sistemas, principios, descubrimientos, procesos e

invenciones de cualguier tipo.

Con fundamento en lo establecido por el anticuio 3° de la Ley Federal del Derecho de Autor, ei presente certificado ampara Unica y
axclusivamente la obra original literaria 3

Con fundamento en o estsblecido por &l articulo 168 dela Ley Federal del Derecho de Autor, las Inscripcicnesen el registro establecen la
presuncion de ser clertos los hechos yados que en ellas consten, saivo prueba en contraro. Teda hscripcion dejaa salva los derechos de
lercerce. S| surge confroversia, los efecios de lainscripeidn quedanin suspendidos en tanto se pronuncie reemiucikn firme por autordad
compatente, F

Con fundamento en ios articulos 2, 208, 208 fraccion Iily 211 de |a Ley Federal del Derecho de Autor; articulos 64, 103 fraceitn IV y 104 dal

Reglamento de la Ley Federal dei Derecho de Auier; articuios 1, 3 fraccién 1, 4, 8 fraccién | v 9 fraccitn | del Reglamento Interior def Instiluto
Nacional del Derecho dig Autor, se expide el presents certificado. j

Nimerc de Registro: 03-2016-100312125600-01

México D.F., a 13 de octub) 2016
DIRECTOR DEL REGISTRO,PU ODEl ?G-IODEAUTOR

JESUS PARETS GOMEZ

CULTURA

- . SFRCAKTARLA BE CULTUAL
et

E-3




	Portada
	Índice General
	Hipótesis
	Resumen
	Objetivos
	Nomenclatura
	Capítulo 1. Aspectos Teóricos de Caída de Presión
	Capítulo 2. Procedimientos Experimentales
	Capítulo 3. Resultados Experimentales
	Capítulo 4. Evaluación de Correlaciones para Caída de Presión
	Capítulo 5. Conclusiones
	Apéndices

