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RESUM

En aquest treball es fa una descripcié dels metodes més utilitzats per a I’analisi de les fluctua-
cions de la perdua de carrega en els llits fluiditzats gas-solid. L atractiu d’aquesta tecnica,
molt emprada per a I’estudi dels llits fluiditzats, és la facilitat en 1’obtenci6 de les dades i el
seu tractament, ja que es poden analitzar amb metodes establerts per a les séries temporals.
De I’analisi de les fluctuacions (desviaci6 estandard, funcié d’autocorrelacié i espectre de
poteéncia), es constata la valuosa informacié que es pot extreure per interpretar el comporta-
ment hidrodinamic dels llits fluiditzats. Aquesta informacié permet determinar la velocitat
minima de fluiditzacid, identificar els régims de flux i tenir informacié de ’estructura del 1lit.

RESUMEN

En el presente trabajo se hace una descripcion de los métodos mds utilizados para el andlisis
de las fluctuaciones de la pérdida de carga en un lecho fluidizado gas-sélido. El atractivo de
su utilizacién radica en la facilidad de la adquisicion de los datos y en que las técnicas usadas
son las establecidas para el estudio de las series temporales. Del andlisis de las fluctuaciones
(desviacion estandar, funcion de autocorrelacion y espectro de potencia) se constata la valio-
sa informacién que se puede extraer para interpretar el comportamiento hidrodindmico de los
lechos fluidizados. Se puede determinar la velocidad minima de fluidizacién, identificar el
régimen de flujo y obtener informacion de la estructura del lecho.

ABSTRACT

In this paper the more popular methods for the analysis of pressure fluctuations in gas-solid
fluidized beds are described. The interest in using pressure fluctuations is due to the simplici-
ty of data acquisition and to the fact that they use standard techniques for the time series
analysis. The methods used were temporal domain analysis (standard deviation of pressure
fluctuations and autocorrelation function) and frequency domain analysis (power spectral
function). From the time series analysis, valuable information can be extracted to interpret
the hydrodynamical behaviour of fluidized beds, giving information about the structure of the
beds.
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INTRODUCCIO

La fluiditzacié gas-solid és una tecnologia molt utilitzada en la inddstria quimica tant
com a reactor quimic (sintesi, craqueig, combustid, gasificacid...) com en operacions
fisiques (assecament, encapsulament, granulacié...). La primera aplicacié industrial
data del 1921, deguda a F. Winkler per a la gasificacié de lignit, perd no va ser fins
als anys quaranta, amb la tecnologia del craqueig catalitic, que va adquirir I’fmpetu
suficient per esdevenir una peca important en la moderna inddstria quimica. L’exit
d’aquesta tecnologia radica en el bon contacte entre les dues fases que hi intervenen,
el solid i el gas. Aix0 ddna lloc a uns coeficients de transferéncia de materia i trans-
missi6 de calor elevats que els fa molt atractius per a les aplicacions esmentades. Tot i
el gran desenvolupament d’aquesta tecnologia, I’estudi dels llits fluiditzats continua
tenint un gran interes, tant per millorar les aplicacions existents com per desenvolu-
par-ne de noves. La dinamica de la fluiditzacié és complexa, ja que es produeixen
inhomogeneitats que generen pertorbacions en el llit en forma de bombolles de gas.
Es produeix la interaccié no lineal entre les particules i el fluid, dos medis indepen-
dents, amb les seves propies dinamiques de moviment, i és molt dificil obtenir un
model que unifiqui ambdds comportaments. Aquesta dinamica confereix al 1lit fluidit-
zat un comportament amb caracteristiques caotiques (Llaur6 i Llop, 2006).

Existeix una gran varietat de tecniques per a 1’estudi del comportament dels 1lits. N’hi
ha que es basen en una simple observacié visual. D’altres, en 1’analisi de les fluctua-
cions de pressio (Johnsson et al., 2000; Llop i Arnaldos, 1999; Llop i Jand, 2003). Pero
també s’utilitzen sofisticades tecniques com 1’analisi dels senyals amb sondes Optiques,
raigs laser, cameres de filmacid, analisi d’imatges, analisi de raigs X i tomografia.

La mesura i analisi de les fluctuacions de pressi6 és una tecnica facil d’utilitzar i és
relativament senzilla d’implementar en instal-lacions industrials que poden treballar
en condicions extremes de pressio i temperatura. Nogensmenys, té les seves limita-
cions, ja que la informacié que es pot extreure €s limitada. Tot i aix0, és molt
emprada i se n’obté una informacié molt ttil (Llop i Arnaldos, 1999; Johnson et al.
2000; Llop i Jand, 2003).

L’objectiu d’aquest treball és fer una descripcié de les técniques utilitzades per a
I’analisi de les fluctuacions de pressi6 en un llit fluiditzat i posar en relleu la infor-
macié que se’n pot extreure. Es descriuen diferents metodes utilitzats per a aquesta
analisi, que permeten determinar parametres com la velocitat de fluiditzacié inci-
pient, I’estructura del 1lit o el regim de fluiditzaci6.

FONAMENTS

Si a través d’un llit de particules (catalitzador, carbd per cremar...) es fa circular un
flux de gas en sentit ascendent, experimenta una perdua de carrega directament pro-
porcional a la seva velocitat, comportament que es pot justificar per 1’equacié
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d’Ergun (Ergun, 1952). Quan la velocitat del gas és suficient perque la forga de fre-
gament sobre les particules sigui igual al pes d’aquestes en el llit, tendeixen a ser
arrossegades i se separen per deixar passar el gas. Si les particules estan compacta-
des, és necessaria una energia addicional per separar-les. Passat aquest punt, la per-
dua de carrega disminueix i a continuacié es manté constant. En aquest moment es
produeix la fluiditzacié de les particules i es produeix un moviment aleatori i desor-
denat del solid. El conjunt es comporta com un fluid i té propietats similars a les
d’un liquid. La velocitat del gas a la qual es produeix la fluiditzacié es denomina de
fluiditzacid incipient (u, ).

A partir d’aqui la perdua de carrega es manté constant i independent de la velocitat i
es pot expressar mitjangant I’expressié segiient:

AP=(1-¢)p, - p, )Hg (1

On AP és la perdua de carrega, € la porositat, p, la densitat de les particules, p_la
densitat del gas, H I’algada del 1lit i g ’acceleracié de la gravetat. Si a partir de la
fluiditzaci6 completa es fa disminuir la velocitat del gas, la perdua de carrega es
manté constant fins a arribar a la velocitat de minima fluiditzacid, a partir d’on el
1lit esdevé fix. Aquesta perdua de carrega disminueix, perd pren valors inferiors als
que tenia per a la mateixa velocitat en sentit creixent. Aquest procés de fluiditzacio
i desfluiditzacio es pot apreciar a la figura 1.

Les caracteristiques de fluiditzacié depenen basicament del tipus de particula i de la
velocitat del gas, pero també hi té influéncia la relacié entre 1’alcada del 1lit i el dia-
metre de la columna de fluiditzacié. Geldart (1973) va classificar les particules en
quatre categories segons el seu comportament, que va denominar A, B, C'i D. Les
del tipus A sén de petita grandaria i densitat inferior a 1.400 kg/m*. Fluiditzen bé a
velocitats properes a la minima de fluiditzacid, i a velocitats elevades es produeixen
bombolles de gas que van creixent fins a una grandaria limitada. La primera fase
sense bombolles es denomina fluiditzacio homogénia, 1 la segona, de bombolleig.
Les particules del tipus B tenen una grandaria superior que pot oscil-lar entre 40
mm i 1 mm, depenent de la seva densitat, que pot variar des de 1.400 kg/m’ fins a
4.000 kg/m*. En aquest cas les bombolles apareixen des del primer instant de la flui-
ditzaci6 incipient. Com en el cas anterior, aquestes creixen, es produeix la seva coa-
lescencia i finalment esclaten a la superficie i escapen del llit. Les particules del
tipus D son grans o bé d’elevada densitat; si I’altura del llit és elevada, sén dificils
de fluiditzar, formen canalitzacions. Les bombolles creixen rapidament i poden
ocupar el diametre del 1lit; llavors apareix el réegim de flux de pist6. Les del tipus C
son molt petites; les particules es cohesionen facilment i sén molt dificils de fluidit-
zar.

En funci6 de la velocitat del gas de fluiditzacidé s’esdevenen els diversos regims de
fluiditzaci6. Per a les particules del tipus A, augmentant la velocitat del gas es passa
de fluiditzacié homogenia a bombolleig, a continuacié al flux turbulent i finalment
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al transport pneumatic. Com ja s’ha dit, per a les particules del tipus B les bombo-
lles apareixen en I’instant de la fluiditzaci6 incipient. A partir d’aquesta situacio,
augmentant la velocitat del gas, aquestes bombolles creixen de mida i, quan el seu
diametre s’aproxima al diametre de la columna de fluiditzacid, apareix el flux de
pisté (slugging). Continuant augmentant la velocitat del gas desapareixen les bom-
bolles, les particules sén arrossegades a diverses alcades per sobre del 1lit i només
hi ha una fase molt diluida en solids. Correspon al flux turbulent. Si les particules
son petites o el diametre de la columna és gran, es passa directament de flux de
bombolleig a turbulent. Si augmenta més la velocitat, es produeix el transport
pneumatic. A Kunii i Levenspiel (1991) es troben més detalls sobre la influéncia de
les condicions d’operacid i del tipus de particula en el mapa de fluiditzacid.

Les bombolles generades en el llit tenen associats uns camps de pressié que provo-
quen unes pertorbacions en el gradient de pressions existent en el 1lit. Aquest efecte
es tradueix en unes fluctuacions en la mesura de la pérdua de carrega que sén més
grans a mesura que augmenta la velocitat de fluiditzacié. Aquestes fluctuacions
tenen I’origen en la formacié de les bombolles en el distribuidor, el seu pas i creixe-
ment, la coalescencia i el seu esclat a la superficie del 1lit. També hi intervenen,
encara que menys, els xocs entre les particules i el seu retorn al 1lit després de ser
impulsades en sentit ascendent, en esclatar les bombolles a la seva superficie. A la
figura 2 es poden apreciar les fluctuacions de la perdua de carrega en un llit de 7,6
cm de diametre per a particules de sorra silicia del tipus B.

Aixi doncs, en les fluctuacions de pressié hi ha una apreciable informaci6 referent a
les propietats del 1lit, fins al punt que s’ha dit que representa una empremta digital
del seu comportament. Per aquest motiu nombrosos investigadors han intentat infe-
rir amb més o menys exit propietats de les bombolles a partir de I’estudi d’aquestes
fluctuacions (Fan et al. 1983; Clark et al. 1991). També s’han utilitzat amb exit per
determinar la velocitat minima de fluiditzacié (Puncochar et al. 1985), I’estructura
del llit (Llop i Arnaldos, 1999), les velocitats de transicid dels régims de fluiditza-
cio (Perales et al. 1991; Chehbouni et al., 1994) i les caracteristiques dels diferents
regims de fluiditzacié (Zijerveld, 1998; Johnsson et al., 2000).

La localitzacié de les sondes de pressié tenen importancia, perd una sonda que
mesuri la perdua de carrega diferencial en tot el 1lit reflecteix el seu comportament
global.

EXPERIMENTACIO

Les dades experimentals s’han obtingut en diverses instal-lacions experimentals per
aconseguir les diferents condicions i fluxos de fluiditzacié. Les caracteristiques
d’aquestes instal-lacions es mostren a la taula I. Les dades a elevades pressions i
temperatures procedeixen d’un gasificador de carbé en llit fluiditzat. S’ha operat
des de la temperatura ambient fins a 600 °C i des de la pressi6 atmosferica fins a 12
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bar. En aquest cas s’ha fluiditzat sorra silicia de diametres 213, 450, 728, 1.085 i
1.460 pm. Per a pressions inferiors a 1’atmosferica s’ha utilitzat una instal-laci6 dis-
senyada expressament per a aquestes condicions per a I’assecatge de solids termola-
bils. Les pressions absolutes de treball s’han variat des de 4 kPa fins a 101,3 kPa a
temperatura ambient. El solid fluiditzat ha estat sorra silicia de diametres 225, 300 i
475 pm. Per poder operar en flux turbulent s’han emprat dues instal-lacions en que
s’ha treballat a pressié atmosferica i temperatura ambient. En la primera, de 9,5 cm
de diametre, només s’han utilitzat les dades obtingudes amb sorra silicia d’un dia-
metre d’entre 250 1 400 pwm, i en la segona, de 5 cm de diametre, han estat les de
sorra silicia de 100 wm i catalitzador de craqueig catalitic (FCC) de 60 pm.

La mesura de les fluctuacions de pressid es realitza mitjangant un transductor de
pressi6 diferencial, que mesura la diferéncia de pressié entre dues posicions del llit.
El transductor genera un senyal de voltatge proporcional al valor de la pressié dife-
rencial en el tram del llit. Aquest senyal es digitalitza en un convertidor analogic-
digital (A/D) de 16 bits, i les dades, en forma de serie temporal, sén adquirides i
emmagatzemades per ser posteriorment tractades i analitzades amb MATLAB ver-
si6 5.3. Les freqiiencies significatives en llits fluiditzats estan per sota dels 10 Hz i
una freqiiencia de mostreig de 100 Hz és suficient. En tots els casos s’han utilitzat
com a minim 4.096 dades.

ANALISI DE LES FLUCTUACIONS

L’analisi de les fluctuacions es pot fer en tres dominis diferents: el temporal, el de
freqiiencies i el de I’espai d’estat (analisi no lineal). En aquest treball es tractaran
els dos primers metodes utilitzant conegudes eines estadistiques i procediments
tipics per a 1’analisi lineal de senyals temporals.

A nalisi en el domini temporal

L’analisi més senzilla consisteix a representar la seqiiencia de les dades temporals
de pressio respecte del temps, que dona una idea de la complexitat del flux (figura
2). L’amplitud del senyal déna més informacid, ja que esta relacionada amb la
grandaria de les bombolles. Aquesta pot ser definida per la desviaci6 estandard, o ,
(moment estadistic de segon ordre):

2

G ™ \/ﬁi(AP! _AI_J)

i1 (2)

on N és el nombre de dades, AP, el valor de la perdua de carrega i AP la seva mitja-
na aritmetica. La desviaci6 estandard de la perdua de carrega depen linealment de la
velocitat * ™ < oo Y
o,=4,+Bu
3)
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En I'instant de la fluiditzacié incipient la desviacio estandard és nul'la (o = 0), ja
que no es produeixen bombolles, origen de les fluctuacions. La regressio lineal de
o, de les dades experimentals respecte de la velocitat de fluiditzaci6 talla I’abscissa
en la velocitat minima de fluiditzacié (figura 3). Aquest és un metode per a la
determinacio de la velocitat minima de fluiditzacid.

La desviaci6 estandard de les fluctuacions s’ha considerat com un indicador de la qua-
litat de fluiditzacié. Valors elevats de la desviaci6 estandard sén conseqiiencia de bom-
bolles més grans, cosa que implica un major bypass del gas que no contacta amb el
solid, i t€ una qualitat de fluiditzacié baixa. En canvi, per a valors més baixos de o, la
qualitat de fluiditzacié seria més alta. Per0 en realitat la qualitat de fluiditzacié és un
concepte erratic, ja que, per contra, una major desviacié estandard implica una major
barreja de solids, que afavoreix la transferéncia de materia i la transmissié de calor.

S’ha observat, mitjancant aquesta analisi, que no hi ha un canvi significatiu en la
qualitat de fluiditzaci6 en augmentar la temperatura per a particules del tipus A i B
(Rapagnd et al., 1994). En canvi, si que s’observa un augment de la qualitat en aug-
mentar la pressié de treball per a particules del tipus B i D (Llop i Arnaldos, 1999),
ja que, com s’observa a la figura 4, la desviacié estandard disminueix en augmentar
la pressié. Aquest comportament s’explicaria pel fet que, en operar a pressions ele-
vades, disminueix la grandaria de les bombolles, perdo augmenten en nombre (Cai et
al., 1994), i disminueix la quantitat de gas que escapa al contacte amb el solid. Tot i
la relaci6 entre o i qualitat de fluiditzacio, s’ha d’anar amb compte en la seva inter-
pretacid, ja que es pot donar el cas que, disminuint la desviacid, també disminueixi
la qualitat de fluiditzacié, com van observar Llop i Jand (2003) en treballar a pres-
sions reduides a causa de I’evoluci6 a flux de pisto.

La desviaci6 estandard augmenta amb la velocitat de fluiditzacid, perd per a veloci-
tats elevades I’amplitud de les fluctuacions experimenta un maxim, després dismi-
nueix i a continuacié es manté constant. Aquest maxim correspon a la velocitat a la
qual el flux passa de regim de bombolleig al de transici6 al turbulent (). Quan les
fluctuacions arriben a un valor constant s’inicia el flux turbulent (u,). A la figura 5
es pot apreciar aquesta evolucio per a particules de sorra silicia. Aquesta disminucid
de o en la transici6 es pot explicar pel fet que, en passar a flux turbulent, desapa-
reix la fase de bombolles i apareix una fase diluida en solids molt més homogenia
que I’anterior. Aquest metode ha estat utilitzat per molts investigadors per determi-
nar la velocitat a la qual es produeix aquesta transicio, ja que les aplicacions en llit
circulant tenen un notable interes (Perales et al.; 1991; Chehbouni et al., 1994).

La funcié d’autocorrelacié permet estimar el temps de retard entre successos simi-
lars en el 1lit. En el cas del flux de pistd, correspon al pas del front de gas (pisto) i
per un [1it da hamhallgio narmat datarminar al narinda d’ncnil-lanid de] [ljt:
C.(7)= FZ(AP(I) —AP)(AP(t + k)—AP),k =0,.....N
= 4
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La caracteristica periodica dels llits fluiditzats és prou evident, com s’aprecia a la
figura 2. La causa és el pas periodic de les bombolles en travessar el 1lit. Aquesta
periodicitat queda reflectida en la funcié d’autocorrelacié. El maxim d’aquesta fun-
cié correspon al retard de temps o periode del fenomen. A la figura 6 s’observa
I’evolucié de les funcions d’autocorrelacié per a una mateixa velocitat relativa del
gas en passar de flux de bombolleig a flux de pisté (slugging).

Com es pot observar per al cas de flux de bombolleig, la funcié té un component
periodic molt feble i un periode petit. En canvi, per al flux de pist6 el component
periodic €s molt més acusat i t€ un periode més llarg (menor freqiiencia). Aquesta
diferéncia es pot explicar pel fet que en el flux de bombolleig hi ha moltes bombo-
lles i es produeix una barreja molt intensa en el llit; en canvi, en el flux de pisté es
produeix el pas alternatiu de la fase gas i la d’emulsi6 o densa. Aquesta alternanca
déna lloc a un component fortament periodic tipic d’aquest régim de flux (Clarck et
al., 1991; Llop i Jand, 2003).

A nalisi en el domini de freqiiéncies
La densitat espectral de poténcia (P_) déna informacié de com es distribueix I’ener-
gia de fluiditzaci6 en el llit. Es calcula mitjancant la transformada de Fourier (FFT)

N

de la serie e 1A whedin da ndeenso.

P.(N)= \ S APel- j2xfn)

2

(5)

En regim de bombolleig, la freqiiencia dominant en I’espectre de poténcia correspon a
la freqiiencia amb que passen les bombolles a través del 1lit. En el cas del régim de
flux de pistd, correspon a la freqiiencia amb que passa el pisto a través del 1lit.

L’evoluci6 dels espectres de potencia en passar de flux de bombolleig a flux de
pisté es pot observar a la figura 7. Les dades s’han obtingut en un lit de 76 cm de
diametre, una altura de 13 cm i a pressions d’entre 4 kPa (flux de pistd) (Llop i
Jand, 2003) i 101,3 kPa (flux de bombolleig). Per al flux de bombolleig s’observa
una banda ampla sense una freqiiencia clarament dominant perque I’energia de flu-
iditzacid es distribueix en una amplia banda de freqiiencies. Aquest fet és degut a
I’existéncia de moltes bombolles que travessen el 1lit amb un moviment intens i una
bona barreja entre les fases d’emulsié i de bombolles. Els valors de les freqiiéncies
oscil'len entre 4 Hz i 6 Hz. Quan el 1lit evoluciona al flux de pistd, les bombolles
disminueixen en nombre, perd augmenten en grandaria. Com es pot apreciar a la
figura 7, la banda és molt estreta, amb un pic d’un valor molt alt de I’espectre de
poteéncia, cosa que indica que 1’energia de fluiditzaci6 es concentra en una Unica
freqiiencia. La freqiiencia dominant és molt més baixa, cosa que indica un major
periode de pas de la fase gas (pistd).

En passar de régim de bombolleig a régim turbulent hi ha un canvi en la distribucid
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de les freqiiencies en ’espectre, i la distribucié pel régim turbulent és molt més
ampla (Svensson et al., 1996). La diferéncia entre els espectres de potencia pel flux
de bombolleig i el flux turbulent es pot apreciar a la figura 8 (a) i (b), respectiva-
ment. Pel flux de bombolleig, com ja s’ha vist anteriorment, apareix una amplia
banda amb freqiiencies dominants. En aquest cas apareix un maxim del voltant de 7
Hz. Les fluctuacions de pressié estan influenciades per un gran nombre de bombo-
lles en el 1lit. Per les condicions de flux turbulent no hi ha cap freqiiencia dominant
i la major energia esta localitzada al voltant de 6 Hz. En aquest regim de flux no hi
ha bombolles i la distribucié del solid és uniforme en temps i espai en el 1lit. Aques-
ta caracteristica es reflecteix en ’espectre de la figura 8 (b).

CONCLUSIONS

Les fluctuacions de pressio en els llits fluiditzats contenen una informacié valuosa
que, convenientment tractada i interpretada, es pot utilitzar per a I’estudi hidrodina-
mic dels llits fluiditzats gas-solid. La desviacié estandard de les fluctuacions de
pressié pot ser una mesura indirecta de la qualitat de la fluiditzacid. La representa-
ci6 de la desviacié estandard de les fluctuacions respecte de la velocitat permet
determinar la velocitat minima de fluiditzaci6 (u, /). El maxim de la desviacio estan-
dard, a velocitats més altes, correspon a la velocitat d’inici del pas del régim de
bombolleig a la transici6 al flux turbulent (), i quan aquest valor esdevé constant,
correspon a la velocitat de pas a flux turbulent (u,). La funcié d’autocorrelacié déna
informacio de la periodicitat del sistema i permet determinar la freqiiencia de pas de
les bombolles.

L’analisi en el domini de freqiiencies déna informacié de la distribucié de I’energia
de fluiditzaci6 en el llit. Pel flux de pisté aquesta es concentra en una tnica fre-
qiiencia, mentre que pel flux de bombolleig es distribueix en diverses freqiiencies a
causa de les nombroses bombolles existents en el 1lit. En canvi, en el cas del flux
turbulent, com que la distribucié de les dues fases és uniforme en tot el llit, no
s’aprecia cap freqiiencia dominant. Tot i les limitacions dels metodes, ja que no per-
meten quantificar parametres com la grandaria de les bombolles, per exemple,
I’analisi de les fluctuacions de pressid fa possible extreure una considerable infor-
macié en I’estudi del comportament dels llits fluiditzats.
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Figura 1. Representacio de la perdua de carrega en funcio de la velocitat del gas per a
particules de sorra silicia del tipus B.
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Figura 2. Fluctuacions de la perdua de carrega en dos trams d’un llit de particules de sorra
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Figura 3. Representacio de la desviacio estandard de les fluctuacions de la perdua de carrega respecte
de lavelocitat del gas per determinar la velocitat minima de fluiditzacio (particules de sorra silicia).
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Figura 4. Variacio de la desviacio estandard de les fluctuacions de pressio per diverses pres-
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Figura 5. Fluctuacions de la pérdua de carrega respecte de la velocitat del gas en la transicio
de flux de bombolleig a flux turbulent.
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Figura 6. Funcio d’autocorrelacio de les fluctuacions de pressio de flux de bombolleig a flux
de pisto per a particules de sorra silicia de 225 pm diametre.
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Figura 7. Espectres de potencia per als regims de bombolleig i de flux de pisto per a
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particules de sorra silicia de 225 pm diametre (diametre de la columna de 7,6 cm).
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Figura 8. Espectre de potencia per als regims (a) de bombolleig, (b) de turbulent per a parti-
cules de sorra silicia (diametre de la columna de 5 cm).

Equip Dc (cm)® L (m)® P T (°C)
Gasificador 10 04 1-12 bar 20-600
Assecador al buit 7.6 0,6 4-101,3 kPa 20
Llit circulant I 9,5 3 atm 20
Llit circulant II 5 1,5 atm 20

M Dc, diametre del 1lit
@ L, altura de la columna

Taula I. Caracteristiques de les instal-lacions experimentals



