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Izvod

Ekonomski i ekoloski pritisci, kao Sto su globalna konkurencija, povecanje energetskih i
drugih troskova proizvodnje, zahtevi za visokim kvalitetom proizvoda i smanjenje otpada,
primoravaju farmaceutsku, finu hemijsku i biohemijsku industriju na radikalne promene u
proizvodnji. Jedan od efikasnih nacina za sveobuhvatno poboljSanje proizvodnje (sma-
njenje troskova i bolju kontrolu reakcije) je prelazak sa tradicionalno 3arznih procesa na
kontinualne. Medutim, reakcije od interesa za pomenute industrijske sektore su cesto
spore, pa bi kontinualni cevni reaktori trebalo da budu neprakti¢no velikih duZina za rezime
strujanja koji obezbeduju zadovoljavajuc¢e prenose toplote i mase i uske raspodele vre-
mena zadrZavanja. Reaktori sa osciliraju¢im tokom fluida (ROT) nude reSenje jer obez-
beduju kontinualni rad, strujanje blisko klipnom, visoke prenose mase i toplote, a pri tom
se mogu koristiti male brzine strujanja, te su reaktori prihvatljivih duZina za spore reakcije.
Ove pozitivne karakteristike se ostvaruju zbog jako dobrog mesanja u reaktoru, usled stva-
ranja vrtloga pri sudaru generisanog talasa fluida sa internim pregradama. Osim navedenih
prednosti u ROT se obezbeduju i niZi smicajni naponi (za isti unos energije) u odnosu na
reaktore sa mehanickim mesalicama, Sto je znacdajno za aplikacije u biohemijskom i biome-
dicinskom inZenjerstvu. U ovom preglednom radu je predstavljen princip rada ovih reak-
tora, razlic¢ite konstrukcije i osnovni kriterijumi za projektovanje. Prikazani su reprezenta-
tivni rezultati istrazivanja, koji jasno potvrduju prednosti ovih uredaja u odnosu na konven-
cionalne i navedeni su primeri intenzifikacije procesa primenom ROT u razli¢itim indus-
trijskim sektorima, kao Sto su farmaceutski, polimerni, biogoriva, prerada otpadnih voda i dr.
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procesima, mesanje pomocu oscilacija fluida.

Dostupno na Internetu sa adrese Easopisa: http://www.ache.org.rs/HI/

OSNOVNE KARAKTERISTIKE REAKTORA SA
OSCILIRAJUCIM TOKOM FLUIDA

Procesna industrija se suocava sa razli¢itim izazo-
vima. Pre svega, drustvo zahteva odrZivi razvoj indus-
trije koja ne zagaduje Zivotnu sredinu, viSe Kkoristi
obnovljive izvore energije i odlikuje se visokom ener-
getskom efikasno$¢u. Ovi zahtevi ogledaju se u stro-
Zijim propisima o proizvodnji i upravljanju otpadom,
emisiji CO,, zagadenju vode i vazduha, itd. Sa druge
strane, ekonomski zahtevi kao Sto su globalna kon-
kurencija, brzi izlazak proizvoda na trziste, Ceste fluktu-
acije cena i dugotrajna ekonomska kriza, povecavaju
pritiske na procesnu industriju. Drustvo i ekonomija
zahtevaju radikalno nova, ekoloski efikasna i brza teh-
ni¢ka resenja za trenutne izazove [1].

Razmatrajudi razlicite pristupe u okviru hemijskog
inZenjerstva moze se zakljuciti da koncepti intenzifi-
kacije procesa najvise obecavaju, pogotovo kada su
povezani sa zelenom hemijom i procesnim sistemskim
inZenjerstvom [2]. Jedan od uspes$nih primera intenzi-
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fikacije procesa su reaktori sa osciliraju¢im tokom fluida
koji se mogu primeniti za razli¢ite aplikacije u hemij-
skoj, biohemijskoj i farmaceutskoj industiji i zastiti
Zivotne sredine. Ovaj tip reaktora omogucava da se
spore reakcije, koje se uobicajno odigravaju u Sarznim
sistemima, odvijaju kontinualno, $to vodi do znacajnih
investicionih i operativnih usteda i bolje kontrole toka
reakcije. U ovom radu su predstavljeni osnovni principi
funkcionisanja reaktora sa osiliraju¢im tokom i prika-
zani reprezentativni rezultati istraZivanja koji potvrduju
prednosti ovog tipa reaktora u odnosu na klasicne. Na
kraju rada su navedeni primeri upotrebe, kako oni
realizovani u industriji, tako i potencijalni koji su u fazi
istrazivanja i razvoja.

Jedan od najbitnijih fenomena u hemijskom inZe-
njerstvu je mesanje fluida koje klju¢no utice na prenos
mase i toplote, performanse reakcije i uniformnost
proizvoda. Kontinualni procesi ¢esto zahtevaju uredaje
u kojima se ostvaruje dobro mesanje fluida, kod kojih je
vreme zadrZavanja precizno definisano, odnosno u
kojima se ostvaruje strujanje fluida priblizno idealno
klipnom strujanju [3]. Efikasan prenos mase i/ili toplote
u toku kontinualnih procesa moZe se ostvariti pri
turbulentnom strujanju fluida. PoboljSanje mesanja u
nekim procesima je ostvareno na taj nacin Sto se u
uredaj postavlja pakovani ili struktuirani sloj ili su u
njega ugradene pregrade. U Sarinim reaktorima se i
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danas mesanje najcesée obavlja preko dodatnih meha-
nickih mesalica, a u pojedinim slucajevima se intenzi-
vira ugradnjom pregrada. MeSanje pomocu osciliraju-
¢eg toka nudi visoko efikasnu alternativu za klasicno me-
Sanje kako za Sarzne, tako i za kontinualne procese [4].

Mesanje pomocu oscilacija se istrazuje poslednjih
trideset godina, a naj¢eséa primena je u cevnim reak-
torima [5]. Ideja o nacinu poboljSanja mesanja oscila-
cijama zasniva se na stvaranju kontrolisanih cikli¢nih
vrtloga u zapremini fluida [6,7]. Takvo meSanje se naj-
cesce ostvaruje u dugim cevima u kojima su ugradene
pregrade (rasporedene duz cevi), a tecnost ili visefazni
fluid aksijalno osciluje delovanjem dijafragme, mehova
ili klipova, koji se nalaze na jednom ili na oba kraja cevi.
U drugom tipu uredaja iz ove klase, oscilacije se
generiSu mehanickim pomeranjem pregrada u reak-
toru, Sto je redi slucaj primene [8]. Oscilatorno proti-
canje fluida kroz set pregrada podsti¢e formiranje vrt-
loga, samim tim i efikasno radijalno mesanje. Za male
vrednosti amplitude i niske vrednosti frekvencije oscila-
cija, strujanje fluida je dobro definisano, a za velike
vrednosti amplitude i visoke vrednosti frekvencije stru-
janje fluida postaje turbulentno [8]. Treba napomenuti
da se pri oscilovanju fluida u cevi bez pregrada, ne
javljaju vrtlozi, te se ne obezbeduje Zeljeni intenzitet
mesanja. Nasuprot ovde obradenih reaktora sa oscili-
raju¢im tokom, treba razlikovati i reaktore sa perio-
di¢nim radom koji su takode dosta iztrazivani i prime-
njeni. Ovo su klasi¢ni cevni reaktori ili reaktori sa pako-
vanim slojem, koji rade periodi¢no, tj. uvode se osci-
lacije u protoku, koncentraciji ili temperaturi u cilju
poboljsanja same hemijske reakcije, prenosa mase ili
iskoris¢enja toplote i slicno.

Reaktori sa osciliraju¢im tokom (ROT) mogu raditi i
kao Sarzni i kao kontinualni uredaji, postavljeni bilo u
horizontalni ili vertikalni polozaj. Ispitivane su brojne
razlicite konfiguracije pregrada, ali najées¢e su koris-
¢ene one koje imaju jedan otvor na sredini (izgledaju
kao prsten) postavljene na medusobnom rastojanju od
oko 1,5 precnika cevi. Upotreba ovakvih pregrada omo-
gucava da strujanje bude aksisimetricno za relativno
male vrednosti amplitude i niske vrednosti frekvencije
oscilacija [8]. Na slici 1 je prikazana uobicajna konstruk-
cija reaktora sa osciliraju¢im tokom.

Na slici 2 je prikazana skica reaktora kod kojeg se
oscilatorno kretanje fluida postize delovanjem meha na
jedan kraj reaktora, koji je povezan sa obrtnim cilin-
drom.

Postoje tri slicna tipa reaktora sa pregradama u
kojima se ostvaruje odlicno mesanje [10]:

1. Oscilirajuci reaktor sa pregradama (eng. Oscil-
latory Baffled Reactor). Reaktor u kojem se najcesée
odvijaju Sarzni i polusarzni procesi i uglavhom je pos-
tavljen vertikalno. U ovom uredaju oscilovanje fluida se
postize delovanjem klipa ili mehova koji su postavljeni
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sa donje strane reaktora ili pomeranjem seta pregrada
delovanjem mehanicke sile Ciji se izvor nalazi sa gornje
strane.

2. Kontinualni reaktor sa osciliraju¢im tokom — ROT
(eng. Continuous Oscillatory Baffled Reactor). Cevni
reaktor koji se koristi za kontinualne procese i moze biti
postavljen horizontalno, vertikalno ili pod uglom. Ovaj
tip reaktora sa pregradama je najcesSce koriséen, te ce
njegove osnovne karakteristike i prednosti biti opisane
u daljem tekstu.

3. Cevni reaktor sa pregradama (eng. Tube Baffled
Reactor). Po efektima, ovaj tip reaktora je slican kon-
tinualnom reaktoru sa osciliraju¢im tokom, osim $to se
u ovom slucaju ne koriste oscilacije. Uniformno me-
Sanje se ostvaruje strujanjem fluida kroz set perforira-
nih pregrada postavljenih u unutrasnjost reaktora, sto
dovodi do stvaranja vrtloga u prostorima izmedu pre-
grada, slicno kao kod tzv. statickog miksera. Ovaj reak-
tor takode omogucava dobar prenos mase i toplote kao
i ROT.

Reaktor sa osciliraju¢im tokom
unutradnjeg precnika D

Pregrade:
Rastojanje: 1.5D
Preénik otvora: 0.5D

Slika 1. Reaktor sa oscilirajuc¢im tokom. Unutrasnji izgled sa
konstrukcijom pregrada. Adaptirano iz ref. [5] uz odobrenje
izdavaca Elsevier.

Figure 1. Oscillatory flow reactor. The reactor interior with
baffles construction. Adopted from ref. [5] with the approval
of publisher Elsevier.

Slika 2. Primer generisanja oscilacija u reaktoru sa osciliraju-
¢im tokom. Pruzeto iz ref. [9] uz odobrenje izdavaca Elsevier.
Figure 2. lllustration of oscillations generation in oscillatory
flow reactor. Adopted from ref. [9] with the approval of
publisher Elsevier.



D.S. SLAVNIC i sar.: HEMIJSKI REAKTORI SA OSCILIRAJUCIM TOKOM FLUIDA

Hem. ind. 68 (3) 363—-379 (2014)

U ROT celokupna zapremina fluida osciluje, a pov-
ratni tok fluida se periodi¢no sudara sa pregradama
formirajuci vrtloge sa obe strane pregrada. Ovi vrtlozi
obezbeduju aksijalno i radijalno mesanje u prostoru
izmedu dve uzastopne pregrade duz celog reaktora, pri
¢emu intenzitet mesanja zavisi samo od uslova oscilo-
vanja (amplituda i frekvencija oscilacija) [4,11,12].
Prednost osciliraju¢eg toka je u tome S$to se moze
kontrolisati s dobrom preciznos¢u dajuéi pritom Sirok
opseg rezima strujanja fluida — od laminarnog do pot-
puno turbulentnog strujanja [4,6,13]. Na slici 3 prikazan
je mehanizam mesanja pomodu oscilirajuceg toka.
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Slika 3. Mehanizam mesanja pomocu oscilirajuceg toka. She-
matski prikaz vrtloga u trenutku: a) pocetka udarnog talasa,
b) maksimalne brzine udarnog talasa, c) pocetka povratnog
talasa i d) maksimalne brzine povratnog talasa. Preuzeto iz
ref. [7] uz odobrenje izdavaca Elsevier.

Figure 3. Mixing mechanism in an oscillatory flow reactor.
Schematic view of vortices in moment of: a) start of up stroke,
b) maximum velocity in up stroke, c) start of down stroke and
d) maximum velocity in down stroke. Adopted from ref. [7]
with the approval of publisher Elsevier.

Zbog pojave vrtloZenja, ukupno strujanje u ROT je
blisko klipnom, Sto je poZzeljna slika proticanja za kon-
tinualne reaktore. Kontrolisanje oscilatornih uslova
omogucava da aksijalna disperzija bude minimizirana, a
da raspodela vremena zadrzavanja ne zavisi od brzine
fluida na ulazu [6,11,14]. To znaci da se i pri malim
brzinama fluida, koje bi nominalno dale laminarni tok
fluida, postize veoma efikasno radijalno mesanje, kao
pri turbulentnom toku u cevi (za Sta su potrebne
mnogo vece brzine strujanja). Zbog ovoga reaktor sa
oscilirajuéim tokom omogucdava da se $arzni procesi sa
dugim reakcionim vremenom (vece od 10 min) odvijaju
kontinualno (eng. Batch-to-continuous) [4,15]. Nasu-
prot tome, standardni cevni reaktori su neprakti¢ni za
spore reakcije jer je potrebna veoma velika duzina
reaktora pri radu sa brzinama koje daju priblizno klipno
strujanje i dobar prenos mase i toplote (turbulentni
rezim).

U reaktoru sa osciliraju¢im tokom postize se inten-
zivnije i uniformnije mesSanje pri manjim smicajnim

naponima u odnosu na standardne reaktore sa meha-
nickim mesanjem (mesalicama), za iste vrednosti ulo-
Zene energije [16—-18]. Takode, zbog dobrog mesanja
koje se ostvaruje u ovom tipu reaktora, odnosno
dobrog kontakta izmedu faza, prenos mase i toplote je
intenzivniji, tj. koeficijenti prenosa su znatno vedi
[6,15,19-21]. Mali smicajni naponi u ROT daju veliku
prednost ovim reaktorima u odnosu na klasiéne mesace
za reakcije sa osetljivim i nestabilnim komponentama,
kao Sto su mikroorganizmi, celije i drugi biohemijski
elementi. Karakteristike mesanja fliuda u ROT ostaju
nepromenjene prilikom uvecéanja razmera uredaja, od-
nosno nema gubitka efikasnosti mesanja [22]. Sa druge
strane, karakteristike mesanja u reaktorima sa mesali-
cama veoma zavise od dimenzija sistema, te prilikom
uvecanja razmera reaktora dolazi do stvaranja zona sa
smanjenom efikasno$éu mesanja [22].

ROT se moze efikasno primeniti za intenzifikaciju
razlicitih procesa u hemijskoj, biohemijskoj i farmaceut-
skoj industriji, Sto ¢e biti prikazano u poglavlju 8. Teh-
nicke i ekonomske prednosti su mnogobrojne i zna-
¢ajne, a dobar primer su dali Harvey i saradnici za reak-
ciju saponifikacije sterilestra [4,23]. Oni su pokazali da
je neophodna zapremina kontinualnog reaktora sa osci-
liraju¢im tokom deset puta manja u poredenju sa za-
preminom konvencionalnog Sarznog reaktora, za istu
koli¢éinu proizvedenog sterola (slika 4). Takode su
pokazali da bi se ova reakcija mogla odvijati i na nizoj
temperaturi i za znatno krace vreme (12 min) nego u
Sarznom reaktoru gde ova reakcija traje 2 h, a proizvod-
nja jedne Sarze 24 h [4,23]. Potencijalne ekonomske
pogodnosti koje nudi primena kontinualnog reaktora sa
oscilirajué¢im tokom date su u tabeli 1 [10].

ISTORIJSKI RAZVOJ REAKTORA SA OSCILIRAJUCIM
TOKOM

Oscilatorno kretanje fluida kroz niz periodi¢no pos-
tavljenih suzenja pokazalo se kao dobar nacin ostva-
rivanja efikasanog kontakta izmedu faza i povecanja
brzine prenosa mase u visefaznim sistemima jos kada je
Van Dijick (1935) predloZio kolonu sa vibracionim plo-
¢ama (eng. Reciproting plate column — RPC) kao uredaj
za ekstrakciju te¢no—te¢no [24,19,25]. Plo¢e u ovom
tipu uredaja su pri¢vrS¢ene za centralni nosac koji se
pomera gore—dole, periodi¢no, delovanjem zglobnog
uredaja koji je postavljen na vrh kolone [25].

Cetrdesetih i pedesetih godina dvadesetog veka za
ekstrakciju urana iz fosforne kiseline primenjivale su se
kolone sa plo¢ama i kolone sa pakovanim slojem (eng.
Pulsed packed colum — PPC) radi poboljsanja selektivne
ekstrakcije. Sadrzaj kolone je pulsirao ili direktnim delo-
vanjem klipa ili pneumatski, naizmeni¢nim uduvava-
njem i izduvavanjem vazduha [4]. U operacijama eks-
trakcije urana, teéno—tecno, i danas se koriste pulsne
kolone sa velikim protocima (60 m3/h); paralelno sa
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Slika 4. Intenzifikacija procesa proizvodnje sterola u reaktoru sa oscilirajuéim tokom. a) Konvencionalni SarZni proces;

b) intenzifikovani proces u ROT. Preuzeto iz ref. [4] uz odobrenje izdavaca elsevier.

Figure 4. Intensifacion of sterol production utilizing oscillatory flow reactor. a) Conventional batch process; b) Intensified process in
osscilatory flow reactor. Adopted from ref. [4] with the approval of publisher Elsevier.

Tabela 1. Prednosti reaktora sa osciliraju¢im tokom u odnosu na konvencionalne sarzne i kontinualne reaktore [10]
Table 1. The advantages of oscillatory baffled reactors over conventional batch and continuous reactors [10]

Pogodnost Obim Napomena

Reakciono vreme do 90% Uniformno mesanje, poboljsani prenos mase i toplote omogucavaju
znacajno smanjenje reakcionog vremena u ROT

Manje sporednih proizvoda do 90% Zbog bolje kontrole hemijske reakcije i rada reaktora, u ROT nastaje
manja koli¢ina otpada

Vedi prinos do 20% Vedi prinos u ROT se ostvaruje usled manje koli¢ine nepoZzeljnih
proizvoda, i smanjenja drugih gubitaka

Energetska usteda do 75% Znacajno manja uloZena energija za mesanje u poredenju sa klasi¢nim
me3salicama; bolje kontrolisana razmena toplote

Kapitalni troskovi do 50% Klipno strujanje u ROT se postize pri malim brzinama (mali nominalni Re)

Sto vodi ka znacajno krac¢im reaktorima, time i manjim neophodnim
prostorom -nizi kapitalni troskovi

Usteda katalizatora do 100%

U nekim reakcijama kao $to je oksidacija aromaticnih jedinjenja,

katalizator se moZe potpuno eliminisati iz procesa

pulsnim kolonama za ekstrkciju urana koriste se i eks-
traktori razli¢itih konstrukcija, tipa mesac—odvajac (eng.
Mixer—settler), sa znatno ve¢im protocima (250 m>/h).

Andrew Karr je razvio kolonu sa vibracionim plo-
¢ama i koristio za ekstrakciju intermedijera penicilina,
tzv. Karova kolona (1959. godine). U koloni su se na-
lazile ploce pricvri¢ene na jednoj ili vise vertikalnih oso-
vina koje su se pomerale delovanjem elektro-mehanic-
kog oscilatora postavljenog na vrh kolone. Ploce su
sadrzale veliki broj gusto rasporedenih otvora [4]. Ova-
kav nacin rada kolone uticao je na povecanje dodirne
povrsine izmedu faza, a samim tim i na povecanje ko-
eficijenta prenosa mase [15].

Kolone sa vibrirajuéim plo¢ama (RPC) i kolone sa
pulsiraju¢im pakovanim slojem (PPC), koje su koristile
prednosti mesSanja pomocu oscilacija, bili su uredaji koji
su imali znacajnu ulogu u industriji sve do ranih osam-
desetih godina proslog veka kada su brojne istraZivacke
grupe postale zainteresovane za primenu oscilirajuceg
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toka fluida u ve¢em broju procesa [4]. Karova kolona se
i danas koristi za ekstrakciju te¢no - tec¢no [15].

Reaktori sa osciliraju¢im tokom predstavljaju noviji
tip reaktora Ciji se rad zasniva na oscilovanju samog
toka fluida. Nasuprot kolonama sa vibracionim plo-
¢ama, ovaj tip reaktora se dosta razlikuje jer oscilovanje
fluida u vecoj meri poboljSava mesanje nego sto utice
na povecanje kontaktne povrsine. Za razliku od kolona
sa vibracionim plo¢ama kod kojih su perforirane ploce
(pregrade) postavljene na veoma malom rastojanju,
pregrade (prstenovi) u reaktorima sa oscilirajuéim
tokom se nalaze na rastojanju =1,5D, a primarni meha-
nizam mesanja je, gore objasnjeno, generisanje vrtloga
u zapremini te¢nosti [15].

OSNOVNI KRITERIJUMI ZA PROJEKTOVANJE
REAKTORA SA OSCILIRAJUCIM TOKOM

PredlozZeni pristup projektovanju reaktora sa osci-
liraju¢éim tokom je zasnovan na odrZavanju geomet-
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rijske i dinamicke sli¢nosti, pri c¢emu se koriste razlicite
bezdimenzione grupe i druge empirijske korelacije spe-
cificne za oscilirajuée tokove [15,26].

Geometrijska i dinamicka slicnost

Geometrijska slicnost projektovanog reaktora sa
osciliraju¢éim tokom se obezbeduje odrzavanjem dve
geometrijske vrednosti konstantnim: 1) rastojanja
izmedu pregrada, L, i 2) povrsine otvorenog dela pre-
grade (prstena), S:

L=1,5D (1)
d2
5=D—§ (2)

gde je d, precnik otvora, D unutrasnji prec¢nik reaktora.
Povrsina otvorenog dela pregrada ima vrednost u opse-
gu 0,2-0,4, najcescée vrednost 0,25 kada precnik otvora
ima vrednost jedne polovine unutrasnjeg precnika, D
[15].

Rastojanje izmedu pregrada utic¢e na oblik i duZinu
vrtloga, dok dgy kontrolise Sirinu vrtloga koji se formiraju
u Celiji reaktora sa osciliraju¢im tokom. Ukoliko je rasto-
janje premalo, suzbija se formiranje vrtloga Sto ogra-
ni¢ava njihov rast i redukuje preporuceno radijalno me-
Sanje u svakoj celiji. Ukoliko je rastojanje veliko, javlja
se suprotan efekat, vrtlozi formirani iza pregrade ne
mogu efektivno uci u sledecu ¢eliju, dolazi do stagnacije
klipnog strujanja, vrtlozi bivaju rasuti i umanjeni
[27,28]. Brunold i sardanici su predlozZili odnos dat
jednacinom (1) [12,27].

Dinamika mesanja fluida osciliraju¢im tokom defi-
nise se pomocu nekoliko osnovnih bezdimenzionih bro-
jeva: klasicni Rejnoldsov broj, Re,, oscilatorni Rej-
noldsov broj, Re,, i Strouhalov (Strouhal) broj, St.
[6,271].

Rejnoldsov broj je definisan na sledeéi nacin:
pubD

Re, = —— 3)
u

pri ¢emu D predstavlja unutrasnji precnik reaktora, p
gustinu fluida, u# dinamicku viskoznost i u srednju povr-
Sinsku brzina fluida. Brunold i saradnici [11] su definisali
jedan od dva bezdimenziona broja koji kontrolisu
mehaniku fluida u reaktoru sa osciliraju¢im tokom, osci-
latorni Rejnoldsov broj:

Re, =X0“PP. (a)

Y7,

w=271f (4a)

gde je x, amplituda oscilacija, @ ugaona brzina osci-
lacija, a f frekvencija oscilacija [15,27].

Amplituda (xo) i frekvencija (f) oscilacija predstav-
ljaju dva najznacajnija operativha parametra u reak-

torima sa osciliraju¢im tokom. Povecéanje frekvencije i
amplitude uti¢e da se i koeficijent prenosa mase kg,
poveca [29]. S obzirom na to da su oscilacije obi¢no
oblika sinusoide, pomeraj, x, brzina, v, i ubrzanje, g,
imaju sledece vremenske zavisnosti [28,30]:

x=x,sin(ot) (5)
v =xqacos(at) (6)
a=—x,@’sin(at) (7)

a maksimalna brzina u toku jednog ciklusa oscilacija je
Xo .

Za Re, vrednosti u opsegu 100-300 vrtloZni prs-
tenovi se aksisimetricho formiraju u svim celijama
izmedu pregrada, strujanje pokazuje karakteristike blis-
ke klipnom strujanju. Sa povecanjem vrednosti Re,
broja, simetrija se narusava, mesSanje postaje inten-
zivnije i haoticnije i postaje slicno mesanju u reaktorima
sa mehani¢nim mesanjem [27,28,30-32].

Drugi bezdimenzioni broj koji opisuje mehaniku
fluida u reaktoru sa osciliraju¢im tokom je Strouhalov
broj, St,, i predstavlja meru efektivnog Sirenja vrtloga.
Definisan je kao odnos unutrasnjeg precnika reaktora i
duZine klipa za formiranje oscilacija [11,27,28]:

D
47x

St. =

r

(8)

Sa povecanjem vrednosti ovog broja, povecava se i
bezdimenziona srednja duZina vrtloga koji nastaju pri-
likom oscilovanja fluida [6,28].

Odnos Re brojeva toka sa oscilacijama i bez njih,
odnosno, odnos njihovih brzina dat je slede¢om jedna-
¢inom [23]:

_Re,

y= (9)

n

Da bi se kvantifikovala aksijalna disperzija koriste se
Pekletov broj:

uz

Pe=— 10
e (10)
i Smitov broj:
. (11)
pDe

gde je z duzina reaktora, a De koeficijent aksijalne dis-
perzije [11].

Radni uslovi

Kod reaktora sa osciliraju¢im tokom, oscilirajuci tok
je superponiran na postojeéi srednji tok. To znaci da je
nominalni Rejnoldsov broj toka fluida na ulazu vezan za
srednju povrsinsku brzinu fluida, tj. odreden je zapre-

367



D.S. SLAVNIC i sar.: HEMIJSKI REAKTORI SA OSCILIRAJUCIM TOKOM FLUIDA

Hem. ind. 68 (2014)

minskim protokom, a oscilatorni Rejnoldsov broj je
odreden intenzitetom oscilacija. Uobicajno je da se
povrsinska brzina podeSava da bi se dobio Zeljeni pro-
tok, ¢ime se podesava vreme zadrzavanja i na taj nacin
se odreduje kapacitet i duZina reaktora. Potom se
biraju oscilatorni uslovi tako da bude veci od Re, ¢ime
se obezbeduje da superponirane oscilacije diktiraju
rezim mesanja [15]. Vazino je napomenuti da postoje
minimalne vrednosti Rejnoldsovog broja potrebne za
postizanje strujanja: za ulazni tok Re, > 50, i za osci-
latorni tok [15,32,33]. Skorija istraZivanja su pokazala
da je odnos brzina, ¥, veoma bitan prilikom definisanja
raspodele vremena zadrzavanja u reaktoru sa oscili-
raju¢im tokom. Preporucuje se da ovaj odnos brzina
bude u opsegu 2 < < 6, da bi se u reaktoru ostvarilo
strujanje priblizno klipnom strujanju [12,34]. Istraziva-
nja su pokazala da se kod reaktora sa osciliraju¢im
tokom raspodela vremena zadrzavanja dobro opisuje
kaskadnim modelom strujanja, a da je za klipno stru-
janje, broj idealno izmesanih sudova u nizu manji od
broja ¢elija izmedu pregrada. Broj teorijskih sudova u
nizu N > 10 se smatra dovoljnim za postizanje strujanja
koje se priblizava klipnom strujanju [15,34]. Srednje
vreme zadrzavanja se izraCunava na osnovu povrsinske
brzine (zapreminskog protoka), kao i kod klasi¢nih cev-
nih reaktora.

Izracunavanje gustine energije

U kontinualnim reaktorima sa osciliraju¢im tokom,
gubitak snage potice i od osnovnog i od oscilirajuéeg
toka. Pad pritiska usled proticanja fluida kroz reaktor u
kojem se nalaze pregrade se mozZe izraCunati primenom
standardne jednacine za protok kroz otvore koja je
proSirena ¢lanom koji predstavlja ukupan broj iden-
ticnih pregrada, Ng:

2
ap=N, 20 (L4 (12)
2C, \s?

gde je C, standardni koeficijent otvora i njacesce ima
vrednost 0,6, a S predstavlja povrSinu otvorenog dela
pregrade (prstena) definisanu jednacinom (2) [15].

Zbog uticaja oscilirajuéeg toka, pad pritiska osnov-
nog toka ima vecu vrednost u odnosu na pad pritiska
kada je tok stacionaran, odnosno kada nema uticaja
oscilacija. Odnos povecanja pritiska osnovnog toka se
definiSe na slededi nacin [20]:

3
4
‘= [1+ (_vfj
T
Snaga po jedinici zapremine, odnosno gustina snage
£, osnovnog toka je data jednacinom (14):

1/3
(13)

e :AP‘:/—Cug“:AP%g“ (14)
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pri ¢emu a. predstavlja povrSinu popreénog preseka
reaktora, V ukupnu zapreminu, a u povrsinsku brzinu
[20]. Da bi se izracunao gubitak snage oscilatorne kom-
ponente toka, moZe se iskoristiti jednacina kvazi-sta-
cionarnog toka [2,23,25], gde je proseCna snaga po
jedinici zapremine, &, definisana na sledeci nacin:

6 = 2NBp(xoa))3 ( 1 )

> —-1 (15)
37C, z

52
Skorija istrazivanja pokazuju da se, ukoliko je Strou-

halov broj, St,, veéi od 0,2, gubitak snage moze pre-
ciznije odrediti po modelu [15]:

_3Ngp@ix; |

S (16)

&y
gde je sa / oznacena duZina na kojoj se odvija mesanje
usled vrtloZznog strujanja i empirijski je utvrdeno da ima
vrednost od 0,009.

Suma gubitka snage za osnovni tok (jednacina (14)) i
gubitka snage oscilirajuceg toka (jednacine (15) ili (16))
predstavlja ukupan gubitak snage u ROT [15]:

&E=E+& (17)
POBOLJSANJE PRENOSA MASE U ROT

Zapreminski koeficijent prenosa mase, ka, zavisi od
uslova strujanja, odnosno mesanja u reaktoru i fizickih
karakteristika fluida. U reaktoru sa osciliraju¢im tokom,
usled pojave vrtloga, koeficijent prenosa mase je zna-
¢ajno vedi nego u klasi¢nim cevnim reaktorima, pri istim
nominalnim protocima. U ROT rastojanje izmedu pre-
grada je kljucni projektni parametar koji utice na duzinu
vrtloga u celijama duz reaktora, pa time i na koeficijent
prenosa mase. Ukoliko su pregrade previse blizu jedna
drugoj, generisanje vrtloga moze biti priguseno Sto
ogranicava rast vrtloga i time Stetno uti¢e na najbitniji
mehanizam cirkulisanja fluida od zida reaktora do
centra. Kao posledica ovoga javlja se mali koeficijent
prenosa mase u sistemu. Ako su pregrade isuviSe uda-
liene jedna od druge, vrtlozi koji se formiraju iza pre-
grade, ne mogu efektivno da pokriju zapreminu izmedu
dve predgrade. U ovom slucaju se stvaraju ,slobodne”
zone u kojima se vrtlozi mogu rasformirati ili smanijiti,
Sto takode vodi ka slabijem ukupnom mesanju u ure-
daju. Jasno je da je optimalno rastojanje izmedu pre-
grada u reaktoru sa osciliraju¢im tokom ono pri kojem
se postize maksimalna duzina vrtloZznog kretanja u
¢elijama reaktora, bez njihovog prigusenja [35].

Ni i Gao [35] su eksperimentalno pokazali da koefi-
cijent prenosa kiseonika izmedu vazduha i vode raste sa
povecavanjem rastojanja izmedu pregrada u vertikal-
nim reaktorima sa osciliraju¢im tokom precnika 50 i
100 mm i visina 525 i 1050 mm, do vrednosti 1,8D, a da
sa daljim povecanjem rastojanja vrednost koeficijenta
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prenosa mase opada. Autori su predloZili da se reaktor
sa osciliraju¢im tokom projektuje tako da rastojanje
izmedu pregrada bude 1,5D [35].

Takode, autori su utvrdili [35] da vrednost kg, raste
sa povecavanjem frekvencije i amplitude oscilacija. Pri
tom su uocili da za veée vrednosti amplitude, pove-
¢anje frekvencije rezultira znatno izraZzenijim rastom
vrednosti ka, nego pri istoj promeni frekvencije za
manje amplitude. Ovo ukazuje da promene amplitude
oscilacija imaju vedi uticaj na kia nego promene frek-
vencije jer amplituda oscilacija kontroliSe duZinu vrt-
loga duz kolone [20,35].

Oliviera i Ni [36] su pokazali da je vrednost zapre-
minskog koeficijenta prenosa mase u dvofaznom sis-
temu voda—-vazduh u ROT Ccetiri puta vec¢a od vrednosti
koja se ostvaruje u barbotaznoj koloni i da, ukoliko
raspodeljiva¢ gasa ima jedan otvor, ka ima 13 puta
vecu vrednost. Ni i saradnici, kao alternativno objas-
njenje za poboljSani prenos mase u reaktorima sa osci-
liraju¢im tokom, iznose tvrdnju da ravnomerna raspo-
dela brzine smicanja vodi ka stvaranju tanjih filmova
teCnosti u reaktoru, pa otuda i povecanje vrednosti
koeficijenta prenosa mase, k, [23,37].

Na slici 5 je prikazana zavisnost zapreminskog koe-
ficijenta prenosa mase od gustine energije u reaktoru
sa mehanic¢kim mesanjem (RMM) zapremine 2 | i reak-
toru sa osciliraju¢im tokom (ROT) precnika D =50 mm u
toku reakcije fermentacije Celija kvasca Saccharromyces
cerevisiae. Sa slike 5 se moze uociti da je koeficijent
prenosa mase u reaktoru sa osciliraju¢im tokom 75%
veci nego u reaktoru sa mehanickim mesanjem [38].

POBOLJSANJE PRENOSA TOPLOTE U ROT

Prenos toplote prinudnom konvekcijom u cevnim
sistemima takode zavisi od uslova strujanja. Kada je
strujanje fluida kroz cev potpuno turbulentno, brzina

U7 RMM = 400 rpm
4517 ROT =5000 Re,

prenosa toplote je relativno velika zahvaljujuci radijal-
nom mesanju koje se javlja pri ovakvom proticanju.
Ukoliko su brzine strujanja fluida male ili srednje, od-
nosno strujanje je laminarno, nema dobrog radijalnog
mesanja, te je brzina prenosa toplote smanjena [21].
Oscilatorno kretanje fluida kroz cevni reaktor sa pre-
gradama daje mogucénost poboljSanja prenosa toplote,
sli¢cno kao kod prenosa mase.

Mackley i Stonestreet [21] su predlozili model kojim
se za Re, u opsegu od 100 do 1200 i Re, u opsegu od 0
do 800 moze predvideti vrednost Nuseltovog broja:

Re>?
Nu=0,35Re>*Pr'/® +0,3| ——>—— (18)

(Re, +800)"**

Prvi ¢lan zbira u jednacini (18) odgovara stacio-
narnom strujanju koje doprinosi prenosu toplote i sli-
¢an je jednacini koju predlazZe Dittus Boelter koja odgo-
vara turbulentnom strujanju, s tim Sto eksponent od
Re, ima vecu vrednost jer ukljuCuje i uticaj prisustva
pregrada. Drugi ¢lan se odnosi na povecanje Nu broja
usled osciliraju¢eg toka. Vrednosti Pr i Nu autori su
odredivali u svakom eksperimentu i njihova medu-
sobna zavisnost nije potpuno utvrdena.

Glavna prednost uredaja sa osciliraju¢im tokom je u
tome Sto dobar prenos toplote moze da se ostvari pri
malim vrednostima Re,. Autori su pokazali da je vred-
nost Nu broja u reaktorima sa osciliraju¢im tokom 30
puta veca u odnosu na konvencionalne reaktore. Na
slici 6a je prikazan uticaj prisustva pregrada na pove-
¢anje Nu broja pri oscilacijama u glatkoj cevi i u cevi sa
pregradama za Re, = 130. Na slici 6b je data zavisnost
Nu od Re, u glatkim i cevima sa pregradama bez osci-
lacija fluida [21]. Sa slike 6b se moZe uociti i da samo
prisustvo pregrada u uredaju utie na povecanje Nu
broja.

0 100 200

300 400 300 H00

Gustina snage ( W m~)

Slika 5. Zapreminski koeficijent prenosa mase u reaktoru sa mehanickim mesanjem (RMM — isprekidana linija) i u reaktoru sa
osciliraju¢im tokom (ROT — puna linija) u zavisnosti od gustine energije. Adaptirano iz ref. [38] uz odobrenje izdavaca Royal Society

Publishing.

Figure 5. Volumetric mass transfer coefficient in STR (dashed line) and in OFR (solid line) depending on power density. Adopted from

ref. [38] with the approval of publisher Royal Society Publishing.
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Slika 6. Uporedivanje prenosa toplote u glatkim i cevima sa pregradama. a) Zavisnost Nu broja od Re, za Re,, = 130; b) zavisnost Nu
od Re,, za Re, = 0. Adaptirano iz ref. [21] uz odobrenje izdavaca Elsevier.

Figure 6. Comparison of heat transfer efficiency for a smooth and a baffled tube. a) Nu number dependence on Re,, for Re, = 130;
b) Nu number dependence on Re,, for Re, = 0. Adopted from ref. [21] with the approval of publisher Elsevier.

SMANIJENJE BRZINE SMICANJA U ROT

Smicajni naponi predstavljaju veoma bitan faktor za
bioprocese koji ukljucuju Celije ili velike molekule kao
$to su enzimi, jer pri velikim naponima moze do¢i do
njihovog ostecenja ili deaktivacije. Brzina smicanja se
definise kao stepen promene brzine kojom jedan sloj
fluida struji preko drugog, paralelnog sloja [38].

Ni i saradnici [18] su dali korelacije koje povezuju
brzinu smicanja (7 ) i gubitak energije (¢ sa oscila-
tornim Rejnoldsovim brojem, Re,, u ROT:

370

7=6x10""Rel? , 251<Re, <4021 (19)

gde je koeficijent korelacije 98%. Gubitak energije se
moze odrediti pomocu jednacine:

£=7,54x10""Re (20)

Kombinovanjem jednacina (19) i (20) dobija se izraz
koji povezuje brzinu smicanja i gubitak energije:

7=62,6>" (21)
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Srednja vrednost brzine smicanja u sudu sa meha-
nickim me3anjem, 7, je direktno proporcionalna
brzini mesanja. Metzner i Otto (1957. god) su predlozili
jednacdinu za njeno izraCunavanje koja vaZzi za male

vrednosti Rejnoldsovog broja [18]:

7ST :kNo

(22)

gde je sa N, oznacena rotaciona brzina mesalice u rpm,
a sa k konstanta koja zavisi od dizajna mesalice i tipa
fluida. Calderbank i Moo-Young (1961) su predlozili
slededu korelaciju kojom se k definiSe kao:

_n
k=B 4n 1-n
3n+1

(23)

pri cemu je n indeks Cija vrednost zavisi od reoloskih
karakteristika fluida, a B konstanta cija je vrednost 11.
U tabeli 2 su date srednje vrednosti brzine smicanja
pseudo-plasti¢nog fluida u posudi sa mehanickim mesa-
njem i koloni sa osciliraju¢éim tokom pri maksimalnoj
vrednosti amplitude od 8 mm [18]. Pri tome vrednosti
broja obrtaja mesalice odgovaraju frekvenciji oscilova-

nja, u cilju adekvatnog poredenja.

Tabela 2. Vrednost srednjih brzina smicanja u posudi sa
mehanickim mesanjem i u koloni sa oscilirajuéim tokom [18]
Table 2. A comparison of the mean strain rate in a stirred tank

and an oscillatory flow reactor [18]

f/Hz; Ny / rpm

Parametar

0,4; 24 0,8; 48

1,2;72

1,6; 96

4,2
3,5

8,4
7,1

12,6
10,1

Vst /s
7 /s

16,8
13,3

80 -

T0

60 1

50 -

40 -

Brzina smicanja (s'))

Evidentno je da je za istu pobudu po minuti vred-
nost srednje brzine smicanja niza u koloni sa oscilira-
jucim tokom precnika 50 mm nego u posudi sa meha-
nickim mesanjem precnika 457 mm, s tim $to ovakve
brzine rotacije u posudi izazivaju mesanje malog inten-
ziteta. Slika 7 pokazuje da je za isti unos energije od 40
W m>, srednja brzina smicanja u reaktoru sa oscilira-
ju¢im tokom 5 puta manja nego u reaktoru sa meha-
nickim mesanjem [38].

Pored toga Sto su dimenzije uredaja sa mehanickim
mesanjem vece, srednja brzina smicanja fluida je veca.
Uzevsi u obzir ovu cinjenicu i dimenzije posmatranih
uredaja, zakljuCuje se da je kolona sa osciliraju¢im
tokom znatno bolji uredaj u pogledu smicajnih napona
od reaktora sa mehanickim mesanjem [18]. Prikazani
rezultati ukazuju da su brzine smicanja u ROT, manje i
od zabelezenih u pneumatskim reaktorima sa spo-
ljaSnjom recirkulacijom. Ovi uredaji su alternativa
reakorima sa konvencionalnim mesanjem, za biohemij-
ske procese, upravo zbog nizih smicajnih napona i vecih
brzina prenosa toplote i mase [39,40].

RASPODELA VREMENA ZADRZAVANJA U ROT

U kontinualnim cevnim sistemima zahteva se uska
raspodela vremena zadrZavanja (RVZ), odnosno pri-
blizno klipno strujanje, pa zbog toga RVZ predstavlja
vazan parametar koji uti¢e na rad reaktora [34]. Uslovi
oscilatornog mesanja (frekvencija i amplituda) definisu i
kvantifikuju raspodelu vremena zadrzavanja u ROT [34].

Direktnim reSavanjem jednacdina Navie—Stouksa
(Navier—Stokes) moZe se dobiti tacna slika strujanja
oscilirajuéeg toka koja vaZi samo za aksisimetricni rezim
strujanja fluida (za Re, < 250). S obzirom da se Cesto

RMM = 300 rpm
ROT = 4000 Ee,

15

-
-
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Gustina snage [f“"ﬂ:l'S}

Slika 7. Srednja vrednost brzine smicanja u reaktoru sa oscilirajucim tokom, D = 50 mm (ROT — puna linija) i reaktoru sa mehanickim
mesanjem zapremine 2 | (RMM — isprekidana linija). Adaptirano iz ref. [38] uz odobrenje izdavaca Royal Society Publishing.
Figure 7. Average shear rates for a 50 mm OFR (solid line) and 2 | STR (dashed line). Adopted from ref. [38] with the approval of

publisher Royal Socity Publishing.
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zahtevaju vrednosti Re, veée od 250, raspodela vre-
mena zadrZavanja u ROT se najce$¢e opisuje pomocu
slededih pribliznih modela [34]:

1) disperzioni model, gde se reaktor posmatra
kao kontinualni sistemi

2) kaskadni model, gde je reaktor podeljen na
jednake, diskretne delove.

U vecini radova koji se odnose na mesanje fluida
pomocu oscilirajuceg toka koristi se disperzioni model
sa jednim parametrom — koeficijentom aksijalne disper-
zije. Kvantifikovanje aksijalne disperzije je od prakt-
icnog znacaja za reaktore sa osciliraju¢im tokom jer se
dobijene vrednosti mogu iskoristiti za predvidanje ras-
podele vremena zadrzavanja i za velike i za male reak-
tore [41]. Ispitivanja aksijalne disperzije u uredajima sa
oscilirajué¢im tokom razli¢itih dimenzija su pokazala tri
zajednicke karakteristike:

1) vrednost koeficijenta aksijalne disperzije je
mala, bliska onoj koja se javlja u uredajima sa priblizno
klipnim strujanjem;

2) vrednosti koeficijenta aksijalne disperzije dobi-
jene primenom razli¢itih modela su priblizne;

3) ne postoji znacajna razlika u aksijalnoj disper-
ziji izmedu Sarznih i kontinualnih operacija kada je Re,
vece ili jednako Re,. U ovim uslovima uticaj oscilacija
prevazilazi uticaj osnovnog toka na koeficijent aksijalne
disperzije, De, osim u sluc¢aju veoma niskih frekvencija
[41].

Pretpostavlja se da se za dovoljno velike vrednosti
Re, moZe primeniti teorija Kolmogorova (Kolmogoroff,
1941) [42], pa se koeficijent aksijalne disperzije moze
izraziti kao:

41
De=13 &3 (24)

gde [ predstavlja karakteristicnu dimenziju sistema, a €
gubitak energije za datu geometriju.
Ako se uzme da je gubitak energije priblizno jednak:

(1—52) 05)

£= X0’ —
S°L

gde je L bezdimenziono rastojanje izmedu pregrada:

1
= 26
m (26)

smenom jednacine (25) u jednacinu (24) dobija se sle-
deciizraz:
1/3
-]
Dé’zl4/3(XOf) . (27)
S°L

Bezdimenzioni disperzni broj moze se izraCunati iz
sledece relacije [5]:
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Pe ul Pu 2 (28)
gde je sa Toznaceno srednje vreme zadrZavanja.

Zavisnost koeficijenta aksijalne disperzije od uslova
oscilovanja u mezo-reaktoru (manje dimenzije) sa osci-
liraju¢éim tokom prikazana je na slici 8. Sa slike 8 se
moze zakljuciti da koeficijent aksijalne disperzije blago
raste sa porastom Re,, za niske vrednosti Re,. Medu-
tim, za vecu vrednost Re,, De je znacajno veci, zatim
naglo opada sa porastom Re, da bi potom imao isti
trend blagog porasta (ima minimalnu vrednost). Ovaj
efekat je narocito izraZzen za vise frekvencije oscilovanja
(slika 8cii d).

Primena disperzionog modela se zasniva na odre-
divanju srednjeg vremena zadrZavanja statistickom ana-
lizom podataka, pod pretpostavkom da imaju Gausovu
raspodelu. Koeficijent aksijalne disperzije se odreduje
na osnovu izmerenih vrednosti koncentracije obelezene
supstance na izlazu iz reaktora, s pretpostavkom o savr-
Senom impulsu na ulazu. Ukoliko impuls na ulazu nije
savrsen, koriste se vrednosti merenja u dve tacke [34].

Kaskadni model predstavlja drugi jednoparametar-
ski model i pretpostavlja da fluid protice kroz niz
sudova sa idealnim mesanjem. Da bi se eksperimen-
talno odredio, ovaj model takode zahteva primenu
metode obeleZene supstance za koju se pretpostavlja
da u sistem ulazi kao idelna impulsna ili stepenasta pro-
mena [34].

Na slici 9 se moze videti da raspodela vremena zadr-
Zavanja zavisi i od amplitude i od frekvencije oscilacija.
Na slici 9 se moZe zapaziti da postoji optimalna oblast
amplituda i frekvencija za koje je broj sudova u nizu (ili
celija u reaktoru), N, najveci, odnosno aksijalna dis-
perzija najmanja. Sa slike 9 se moze zakljuciti da je N
ve¢i u oblasti nizih frenkvencija i visih ili srednjih
amplituda. Interesantno je uociti i to da se N povecava
sa povecavanjem Re,, kao i da u tom slucaju dolazi do
smanjenja uticaja frekvencije i amplitude (manje izra-
Zen maksimum). Treba napomenuti da je ovaj rezultat u
suprotnosti sa rezultatima prikazanim na slici 8, gde se
za vece vrednosti Re, dobijala veéa disperzija, a ne
manja. To pokazuje da se raspodela vremena zadrza-
vanja u ROT treba dodatno i detaljnije ispitati i da ona
moze da zavisi i od dodatnih faktora, kao Sto su geo-
metrija sistema i sl.

Stonestreet i van der Veeken [34] su izveli kaskadni
model za ROT koji se u osnovi zasniva na modelu koji je
predlozZio Levenspiel [43], a na osnovu analize eksperi-
menata sa obelezenom supstancom i impulsnom pobu-
dom. Oni su na osnovu kaskadnog modela i eksperi-
mentalnih rezulatata dobili optimalan broj sudova sa
idealnim mesanjem u nizu — N. Ako se sa N oznaci teo-
rijski broj sudova sa idealnim meSanjem dobijen iz kas-
kadnog modela, a sa M broj realnih celija u reaktoru,
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Slika 8. Koeficijent aksijalne disperzije u zavisnosti od vrednosti Re, za Re, = 10, 19 | 58 pri frekvencijama, f, od: a) 2, b) 6, c) 10 i

d) 12 Hz. Adaptirano iz ref. [5] uz odobrenje izdavaca Elsevier.

Figure 8. Axial dispersion coefficient as a function of Re,, for Re, = 10, 19 and 58 at different oscillation frequencies, f: a) 2, b) 6,
c) 10 and d) 12 Hz. Adopted from ref. [5] with the approval of publisher Elsevier.

onda se koeficijent efikasnosti meSanja u ROT moze
predstaviti slede¢om jednacinom:

=4 (29)

Koeficijent efikasnosti mesanja uvek ima vrednost
manju od 1, odnosno teorijski broj sudova sa idealnim
mesanjem dobijen primenom kaskadnog modela, N, je
maniji od realnog broja celija u ROT, M [34].

U reaktorima sa osciliraju¢im tokom fluida u kojima
je prisutna i ¢vrsta faza (reaktant, katalizator ili proiz-
vod reakcije) slika strujanja je komplikovanija, jer pored
vrtloZenja fluida dolazi i do sloZzenog kretanja Cestica.
Za ove sisteme jednoparametarski modeli raspodele
vremena zadrzavanja (disperzioni ili kaskadni) nisu
dovoljno precizni u opisu slike strujanja cestica. U ovom
slucaju adekvatniji su viSeparametarski modeli struja-
nja, koji pored aksijalnog mesanja predvidaju posto-
janje stagnantnih zona Cestica i njihovo ponasanje, koje
se realno mogu ocekivati u ROT [44,45].

PRIMERI INTENZIFIKACIJE PROCESA PRIMENOM
REAKTORA SA OSCILIRAJUCIM TOKOM

Zbog svojih performansi i uslova rada, reaktor sa
oscilirajuéim tokom nasao je Siroku primenu u inten-
zifikaciji procesa. Pogodan je za reakcije sa dugim reak-
cionim vremenom (duze od 10 min) koje se u drugim,
klasi¢nim uredajima odvijaju $arzno. Mehanizam mesa-

nja i efikasni prenos toplote i mase u ovom tipu uredaja
omogucava njihovu primenu u procesima u kojima se
javljaju celije kultura mikroorganizama, kristalizaciji
farmaceutskih i drugih proizvoda, dobijanju biogoriva,
polimerizaciji, separacionim procesima, procesima pre-
¢iS¢avanja otpadnih voda i dr. [29].

Reaktor sa osciliraju¢éim tokom nudi poboljsano i
uniformnije mesanje pri niskim vrednostima smicajnih
napona u odnosu na konvencionalne uredaje. Ova
prednost omogucava upotrebu u biohemijskim i biome-
dicinskim procesima koji ukljucuju ¢elije kultura mikro-
organizama koje su veoma osetljive na smicanje i za Ciji
rast je neophodan dobar prenos mase [16,29,38].
Vrednost koeficijenta prenosa mase kiseonika potreb-
nog za rast Celija kvasca iz roda Saccharemyces cere-
visiae, ka, je u fermentatoru sa oscilirajuéim tokom
75% veca nego u klasicnom reaktoru sa mehanickim
mesanjem [20]. IstraZivanja su pokazala da i proizvod-
nja pululana iz obnovljivih, prirodnih izvora moze da se
ubrza upotrebom fermentatora sa osciliraju¢im tokom.
Uporedujuéi vrednosti koncentracije pululana dostig-
nute za iste operativne uslove, zakljuuje se da se u
fermentatoru sa osciliraju¢im tokom, u odnosu na fer-
mentator sa mehanickim mesanjem, postigne ista kon-
centracija pululana, ali za znatno krace vreme (96 h u
fermentatoru sa mehanickim mesanjem, a 37 h u fer-
mentatoru sa osciliraju¢im tokom) [16].

U farmaceutskoj industriji jedna od klju¢nih ope-
racija je vra¢anje proteina u prvobitno konformacijsko
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Slika 9. Uticaj amplitude i frekvencije na raspodelu vremena zadrZavanja za Re,, vrednosti: a) 95; b) 127; c) 190; d) 252. Adaptirano iz

ref. [34] uz odobrenje izdavaca Elsevier.

Figure 9. Effect of amplitude and frequency on residence time distribution for the following Re, values: a) 95; b) 127; c) 190; d) 252.

Adopted from ref. [34] with the approval of publisher Elsevier.

stanje na kraju procesa [38], Sto se uglavnom odvija u
rektorima sa mehanickim mesanjem. Pri uvecanju raz-
mera reaktora sa mehanickim mesanjem dolazi do stva-
ranja zona ,slabijeg” mesanja, tj. smanjuje se efikas-
nost mesanja, Sto negativno uti¢e na vracanje proteina
u prvobitno konformacijsko stanje [22,38]. Lee i sa-
radnici [46,47] su eksperimentalno pokazali da se vra-
¢anje proteina u prvobitno konformacijsko stanje moze
vrsiti efikasno u reaktoru sa osciliraju¢éim tokom. U
ovom primeru, prednost reaktora sa oscilirajuéim
tokom u odnosu na konvencionalne reaktore ogleda se
u tome Sto uvedanje razmera ovog reaktora nema uti-
caja na efikasnost mesanja, a samim tim i na stepen
regeneracije proteina [22,38,47].

Efikasnost mesanja je jedan od najbitnijih faktora
koji utiCu na strukturu i kvalitet kristala nastalih kris-
talizacijom. Uporedivanjem morfologije kristala para-
cetamola dobijenih kristalizacijom u reaktoru sa meha-
nickim mesanjem i Sarznog reaktora sa pulzacijama,
dolazi se do zakljucka da se u reaktoru kod kojeg se
mesanje ostvaruje oscilovanjem fluida proizvode kris-
tali pravilnijeg oblika sa manje gresaka u strukturi [48].
Ispitivanja kristalizacije a-glutaminske kiseline u reak-
toru sa osciliraju¢éim tokom pokazuju da Sirina meta-
stabilne zone opada sa povecanjem intenziteta mesanja
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i da je znac¢ajno manja u odnosu na zonu formiranu u
reaktoru sa mehanickim mesanjem [49].

Reaktor sa osciliraju¢éim tokom se pokazao i kao
efikasan uredaj za proizvodnju biogoriva. U toku pro-
izvodnje bioetanola iz celuloznih sirovina, enzimska
saharifikacija celuloze do glukoze i fermentacija glukoze
do etanola se u ROT odigravaju istovremeno, $to pred-
stavlja prednost. Stepen konverzije sirovine je priblizan
stepenu konverzije ostvarenom u laboratorijskom Sarz-
nom reaktoru, ali se postiZze za 25 sati kra¢e [50].
Reakcija transesterifikacije biljnog ulja, kojom nastaje
biodizel, se u rektoru sa osciliraju¢im tokom odvija kon-
tinualno 30 min na temperaturi od 50 °C. U SarZznom
reaktoru se navedena reakcija deSava na viSoj tempe-
raturi i traje 60 min [51]. Biobutanol kao biogorivo
potencijalno je bolje od etanola i moze se dobiti aerob-
nom fermentacijom sirovina. Masnguta i Harvey su
pokazali da proizvodnja biobutanola mozZe biti unapre-
dena ukoliko se aerobna fermentacija odvija u reaktoru
sa osciliraju¢im tokom. Najveéa produktivnost postig-
nuta u ovakvom bioreaktoru (0,22 g I h™) je 38% veca
od maksimalne vrednosti ostvarene u bioreaktoru sa
mehanickim mesanjem [52].

Reaktori sa osciliraju¢im tokom su pogodni za inten-
zifikovanu proizvodnju polimera i postoji vise aplikacija
koje su komercijalizovane. Reaktor u kojem se pome-
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raju pregrade i time ostvaruje mesanje fluida, koriséen
je za proizvodnju Cestica reakcijom polimerizacije.
Dimenzije i morfologiju Cestica mogude je kontrolisati
bez obzira da li reaktor radi Sarzno ili kontinualno
zahvaljuju¢i dominaciji superponiranih oscilacija koje
mesaju fluid u radijalnom pravcu, i obezbeduju klipno
ili priblizno klipno strujanje u kontinualnim sistemima.
Ovakav vid mesanja u kombinaciji sa priblizno kons-
tantnim intenzitetom turbulencija u reaktoru vodi ka
ravnomernoj raspodeli veli¢ina Cestica sa velikim ste-
penom ponovljivosti [53].

Rezultati radova [2,4,54] pokazuju da proizvodnja
polimetilmetakrilata i poliakrilamida u reaktoru sa osci-
liraju¢im tokom ima visok stepen ponovljivosti kvaliteta
proizvoda (~90%) sa priblizno Gausovom raspodelom
veli¢éine Cestica, pri ¢emu je broj finih Cestica kons-
tantan i manji od 5%, za razliku od reaktora sa meha-
nickim mesanjem gde je udeo finih Cestica 8 do 10%.
Velic¢ina Cestica, kao i raspodela veli¢ine Cestica se jed-
nostavno moZe kontrolisati odabirom uslova oscilova-
nja, pri ¢emu hemijska reakcija ostaje nepromenjena
[52]. Eksperimentalna istraZivanja su pokazala da je
lakse suspendovati Cestice oscilacijama visokih frekven-
cija i malih amplituda, nego oscilacijama nizih frek-
vencija i velikih amplituda. U reaktoru sa osciliraju¢im
tokom ne samo da Cestice ostaju suspendovane, vec je
moguce suspendovati ih za nekoliko sekundi ukoliko su
istaloZzene [55].

Jos jedan primer poboljSanja je reakcija izmedu
n-butilbromida i natrijum fenoftalata u prisustvu katali-
zatora koji prelazi iz jedne u drugu fazu u reaktoru kod
kojeg se pomeraju pregrade i ostvaruje oscilovanje
fluida. Ova reakcija pocinje da se odvija pri manjem
unosu energije (nakon jednog minuta) u odnosu na
reaktor sa mehanickim mesanjem, a pri tom se i postize
vedi stepen konverzije [56,57].

Pored navedenih primena u reaktorskom inZenjer-
stvu, ROT se mogu primeniti u procesima preci$¢avanja
otpadnih voda, kao i za druge separacione procese. U
procesu precis¢avanja vode, flokulacija je operacija u
kojoj se male Cestice, u prisustvu polimera, spajaju gra-
deci flokule dovoljno velike da bi se mogle ukloniti fil-
tracijom ili stabilizovati. Procenat flokulacije bentonita
je u Sarznom flokulatoru sa pregradama, kod kojeg se
mesanje fluida postize delovanjem meha postavljenog
sa donje strane uredaja (oscilatorno mesanje), priblizno
isti kao i u flokulatoru sa mehanickim mesanjem, s tim
Sto se taj nivo u flokulatoru sa pregradama postize pri
znatno manjim vrednostima brzine smicanja [58].

Oslanjajuci se na istrazivanja Mackley i saradnika
[59], u Univerzitetu u KembridZzu istrazivaci Fabiyi i
Skelton [60] su 1999. godine ispitivali reakciju oksi-
dacije koja se moze primeniti u tretmanu otpadnih
voda u fotokatalitickom reaktoru sa pulsiraju¢im flui-
dom. Cestice, nosaci katalizatora TiO, bile su suspen-

dovane u tecnoj fazi pomocu pulzacija fluida izazvanih
delovanjem dijafragme postavljene u dno reaktora,
odakle je je uvodena i gasovita faza. Kataliza je inicirana
ultraljubicastim zracenjem ciji se izvor nalazio van reak-
tora [60], a utvrdeno je da je efikasnost iskoriséenja
fotona veéa u odnosu na konvencionalne fotohemijske
reaktore [5,23,32].

Separacioni procesi pomocu adsorpcije zastupljeni
su u hemijskoj, petrohemijskoj i biohemijskoj industriji.
Separacija adsorpcijom se zasniva na prenosu mase
kroz jednu ili viSe kolona sa pakovanim slojem cestica ili
granula od odgovarajuéeg materijala — adsorbenta. Lau
i saradnici su pokazali prednost primene oscilirajuc¢eg
toka u koloni sa pakovanim slojem sfernih Cestica zeo-
lita, u kojoj se susi etanol koji sadrzi 3,2 mas.% vode. Za
dati protok na ulazu, koncentraciju i temperaturu, pri-
sustvo oscilirajuc¢eg toka u procesu adsorpcionog suse-
nja etanola uti¢e na odlaganje vremena proboja, i sma-
njenje duzine neiskoriS¢enog pakovanog sloja. Primena
oscilirajuéeg toka poboljSava navedene parametre za
20% [61]. U tabeli 3 je dat pregled procesa u kojima su
koris¢eni uredaji sa oscilatornim mesanjem i nacin na
koji se oscilacije generisu.

ZAKLJUCAK

Reaktori sa oscilirajuéim tokom predstavljaju noviji
tip uredaja u kojima se postize vrlo dobro mesanje
fluida koje ne zavisi od vrednosti Rejnoldsovog broja na
ulazu, veé samo od uslova, parametara oscilacija — fre-
kvencije i amplitude. Ova karakteristika omoguéava da
se za male vrednosti brzine strujanja u ROT, koje bi u
klasichom cevnom reaktoru dale laminarno strujanje,
dobije priblizno klipno strujanje fluida. Iz tog razloga su
reaktori sa oscilirajué¢im tokom pogodni za reakcije koje
dugo traju, te se veliki broj Sarznih procesa moze pre-
vesti u kontinualne, uz smanjenje unosa energije i
dimenzija uredaja. Osim navedenog, mehanizam mesa-
nja se kod ovog reaktora ne menja prilikom povecava-
nja razmera procesa, sa laboratorijskog na industrijski
nivo, $to nije slucaj kod reaktora sa mehanickim mesa-
njem.

Kombinacija pregrada i oscilatornog kretanja stvara
vrtlozno proticanje fluida koje povecava efikasnost
prenosa mase i toplote, a daje relativho male smicajne
napone. Navedene pozitivne karakteristike omogudéa-
vaju intenzifikaciju procesa i komercijalizaciju reaktora
sa osciliraju¢im tokom u razli¢itim industrijskim gra-
nama: prehrambenoj, farmaceutskoj i hemijskoj indus-
triji, tretmanu otpadnih voda, itd.

Pored svih prednosti koje nudi, tehnologija reaktora
sa osciliraju¢im tokom ima svojih nedostataka. Posto
gasovita faza prigusuje oscilacije fluida, zapreminski
udeo gasa u sistemu je ogranicen do 15%, Sto znadi da
ovaj tip reaktora nije primenljiv u procesima u kojima
se kao proizvod dobija gas ili je jedan od reaktanata u
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gasovitoj fazi. Prisustvo Cvrste faze takode utiCe na
Sirenje oscilacija fluida i intenzitet meSanja u ovim reak-
torima. Istrazivanja su pokazala da se ovaj tip reaktora
moze primeniti ukoliko udeo ¢vrste faze nije veéi od
30% (Sto varira u zavisnosti od raspodele veliine Ces-
tica, gustine, itd.). Viskoznost fluida ili smese fluida je
jo$ jedan faktor koji utiCe na prostiranje oscilacija
fluida. Ukoliko je viskoznost te¢ne faze ve¢a od 0,5 Pa's,
ovi reaktori se ne mogu primeniti. Osim ovih radnih
ogranicenja, ROT su sloZenije konstrukcije od obicnih
cevnih reaktora (prisustvo pregrada), a neophodno je i
obezbediti dodatne uredaje za generisanje oscilacija,
kao i za njihovu kontrolu. Ovo povecava cenu investicije
za ROT, koja moze biti opravdana u slu¢aju znacajnih
ostalih usteda, navedenih u tekstu rada (Tabela 1).

Aktuelna istrazivanja reaktora sa osciliraju¢im
tokom obuhvataju kompleksne viSefazne procese sa
Cesticama Cvrste faze (kristalizacija, polimerizacija, imo-
bilisani enzimi, katalizatori), procese koji ukljucuju tec¢-
nosti veoma velikih gustina i viskoznosti, i reakcije u
kojima nastaje znacajna kolic¢ina gasa.

Spisak upotrebljenih oznaka

a - ubrzanje (m/s’)

a. — povrsina poprecnog preseka reaktora (m?)
D — unutrasnji precnik reaktora (m)

do — precnik otvorenog dela pregrada (m)

D, - koeficijent aksijalne disperzije (m?/s)

f— frekvencija oscilacija (Hz)

kia — zapreminski koeficijent prenosa mase (mol/m?)
| — duZina na kojoj se odvija meSanje usled vrtloZenja
(m)

L —rastojanje izmedu pregrada (m)

M —broj aktuelnih ¢elija u reaktoru

N — broj teorijskih sudova sa idealnim meSanjem
Ng — broj pregrada u ROT

N, — broj obrtaja mesalice (rpm)

Nu — Nuseltov broj

AP — pad pritiska (Pa)

Pe — Pekletov broj

Pr— Prantlov broj

Re, — Rejnoldsov broj toka bez oscilacija

Re, — oscilatorni Rejnoldsov broj

S — povriina otvorenog dela pregrada (m®)

St, — Strouhalov broj

Sc - Smitov broj

t—vreme (h)

u — povrsinska brzina fluida (m/s)

X — pomeraj (m)

Xo — amplituda oscilacija (mm)

z —duZina reaktora (m)

V —zapremina (m’)

v—brzina (m/s)

Grcka slova

p— gustina fluida (m*/kg)
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M — dinamicka viskoznost fluida (Pas)

@— ugaona brzina oscilacija (rad)

w — odnos brzine toka sa osilacijama i brzine toka bez
oscilacija

7— srednje vreme zadrzavanja (h)

¢'— odnos povecanja pritiska

€ — gubitak energije (W/m’)

&, — gubitak energije osnovnog toka (W/m3)

g, — gubitak energije oscilatorne komponente toka
(W/m’)

& — ukupni gubitak energije u ROT (W/m3)

7 — brzina deformacije u reaktoru sa osciliraju¢im
tokom (1/s)

% — srednja brzina deformacije u reaktoru sa meha-
nickim mesanjem (1/s)

n — efikasnost mesanja

Konstante

C, — koeficijent u jednacini (12)
k —konstanta u jednacini (22)
B — konstanta u jednacini (23)
n — konstanta u jednacini (23)
| — konstanta u jednacini (24)
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SUMMARY
OSCILLATORY FLOW CHEMICAL REACTORS

Danijela S. Slavni¢, Branko M. Bugarski, Nikola M. Nikacevi¢

University of Belgrade, Faculty of Technology and Metallurgy, Belgrade, Serbia

(Review paper)

Global market competition, increase in energy and other production costs,
demands for high quality products and reduction of waste are forcing pharma-
ceutical, fine chemicals and biochemical industries, to search for radical solutions.
One of the most effective ways to improve the overall production (cost reduction
and better control of reactions) is a transition from batch to continuous pro-
cesses. However, the reactions of interests for the mentioned industry sectors are
often slow, thus continuous tubular reactors would be impractically long for flow
regimes which provide sufficient heat and mass transfer and narrow residence
time distribution. The oscillatory flow reactors (OFR) are newer type of tube reac-
tors which can offer solution by providing continuous operation with approxi-
mately plug flow pattern, low shear stress rates and enhanced mass and heat
transfer. These benefits are the result of very good mixing in OFR achieved by
vortex generation. OFR consists of cylindrical tube containing equally spaced ori-
fice baffles. Fluid oscillations are superimposed on a net (laminar) flow. Eddies are
generated when oscillating fluid collides with baffles and passes through orifices.
Generation and propagation of vortices create uniform mixing in each reactor
cavity (between baffles), providing an overall flow pattern which is close to plug
flow. Oscillations can be created by direct action of a piston or a diaphragm on
fluid (or alternatively on baffles). This article provides an overview of oscillatory
flow reactor technology, its operating principles and basic design and scale-up
characteristics. Further, the article reviews the key research findings in heat and
mass transfer, shear stress, residence time distribution in OFR, presenting their
advantages over the conventional reactors. Finally, relevant process intensifica-
tion examples from pharmaceutical, polymer and biofuels industries are pre-
sented.

Keywords: Process intensification e Oscil-
latory flow reactors e Batch to conti-
nuous processes ® Oscillatory flow mix-
ing
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