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U strateSkom ekonomskom planu svake drzave je-
dan od vaznijih faktora povecanja efikasnosti ukupne
privrede je razvoj procesne industrije 1 na toj osnovi
Siroko rasprostranjeno koris¢enje hemijskih proizvoda i
materijala, bilo da su oni krajnji proizvodi ili samo in-
termedijeri. Pred procesnom industrijom (a narocito he-
mijskom) postavlja se glavni zadatak obezbjedivanja tr-
ziSta neophodnom koli¢inom proizvoda i materijala vi-
sokog kvaliteta. U rjeSavanju ovog zadatka vaznu ulogu
igra kristalizacija iz rastvora kao konacna faza mnogih
tehnoloskih procesa.

Osnovni zahtjevi koji se postavljaju procesu krista-
lizacije iz rastvora svode se na obezbjedivanje minimal-
nog utroska energije i maksimalnog specifi¢nog kapaci-
teta kristalizera u uslovima dobijanja proizvoda potreb-
nog stepena Cistoce i granulacije. Ovim zahtjevima od-
govaraju vakuum kristalizeri sa recikulacijom suspen-
zije, koji predstavljaju najperspektivnije aparate za kris-
talizaciju iz rastvora u mnogotonaznoj proizvodnji.

I pored Siroke rasprostranjenosti, kristalizacija iz
rastvora je nedovoljno izucen proces. To se objasnjava
slozenos¢u procesa obrazovanja kristalnih klica, i nji-
hovog potonjeg rasta u realnim uslovima industrijske
kristalizacije. Zato zadatak istrazivanja kristalizacije iz
rastvora radi dobijanja podataka za matematicko opisi-
vanje procesa i razradu inZenjerskih metoda prorac¢una
kristalizera ostaje 1 dalje aktuelan problem.

Osnovni zadatak ovog rada je analiza procesa kris-
talizacije natrijum hlorida iz njegovih vodenih rastvora
u vakuum kristalizeru sa recirkulacijom suspenzije u ci-
lju razrade inzenjerskih metoda proracuna odgovaraju-
¢eg mehanizma procesa kristalizacije.

VAKUUM KRISTALIZER SA RECIRKUACIJOM
SUSPENZIJE KAO OBJEKAT PROJEKTOVANJA

Razrada novih metoda projektovanja tehnoloskih
aparata i njihovo objedinjavanje u opStu §emu, vezana je
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ANALIZA KRISTALIZACIJE NATRIJUM HLORIDA
IZ RASTVORA U VAKUUM KRISTALIZERU SA
RECIRKULACIJOM SUSPENZIJE

U ovom radu je izvedena analiza kristalizacije NaCl iz vodenih rastvora u vakuum
kristalizerima sa recirkulacijom suspenzije. Vakuum kristalizer kao objekat projekto-
vanja prikazan je kao skup osnovnih aparativno-procesnih jedinica. Aparativno-pro-
cesna jedinica je krupni sastavni dio aparata u kojoj se odvija niz fizicko-hemijskih
pojava koje zajedno cine jedinicni proces kristalizacije. Analizom teorijskih postavki,
literaturnih podataka i rezultata istraZivanja opisana je svaka aparativno-procesna
jedinica odgovarajuéim sistemom matematickih funkcija. Ovaj rad je doprinos stvara-
nju jedinstvene metodologije projektovanja vakuum kristalizera.

sa znatnim usloznjavanjem prorauna i uvecavanjem
obima proracuna. S jedne strane, objektom ispitivanja
sluzi skup svih fizi¢ko-hemijskih pojava koje ¢ine jedi-
ni¢ni proces kristalizacije u radnom dijelu kristalizera
[1]. S druge strane, kristalizer je skup konstrukcionih
elemenata povezanih medu sobom na odreden nacin.
Geometrijski oblik, dimenzije i uzajamni polozaj kons-
trukcionih elemenata imaju sustinski uticaj na procese
koji se u kristalizeru odvijaju, ali u potpunosti ne prika-
zuju efikasnost funkcionisanja kristalizera. U tom slu-
¢aju izvan polja posmatranja ostaju tehnoloski parametri
rada kristalizera [2,3].

Karakteristicna osobina projektovanja hemijskih
aparata u poredenju sa drugim tehnickim objektima sas-
toji se u tome da oni mogu biti opisani u granicama je-
dinstvene hijerarhijske strukture kao sistem konstruk-
cionih elemenata. Za hemijski aparat, pa u tom smislu i
za kristalizer, objekat ispitivanja je takode i skup fizic-
ko-hemijskih pojava koje zajedno Cine jedinic¢ni proces
kristalizacije.

Osnovna hijerarhijska struktura je uvodenje pojma
aparativno-procesne jedinice (APJ), pod kojom se pod-
razumijeva krupni sastavni dio kristalizera u kojoj se
odvija proces posmatran sa svom svojom kompleks-
noscu [3,4]. Ovakva hijerarhijska struktura omogucava
uopsteno prikazivanje razliitih aparata kao skup vise
jedinstvenih aparaturno-procesnih jedinica i izvodenje
strukturne analize prikazanih aparata.

Predlozena metoda analize tehnoloSkih karakteris-
tika rada kristalizera razlicite konstrukcije pokazuje da
se oni sastoje od odredenog broja jedinstvenih aparativ-
no-procesnih jedinica koje imaju isti znacaj ali se razli-
kuju po konstrukciji.

Analiza vakuum kristalizera sa recirkulacijom sus-
penzije u kome se odvija izotermna kristalizacija NaCl
iz vodenog rastvora izvrSena je razmatranjem kontstruk-
cione Seme tog aparata prikazane na slici 1.

Slijedeci teorijske metodoloske postavke o projek-
tovanju tehnoloskih aparata i uredaja, vakuum kristali-
zer se moze strukturno predstaviti kao skup sledecih os-
novnih tipova aparativno-procesnih jedinica:

1. aparativno-procesna jedinica predvidena za sa-
opStavanje suspenziji odgovarajuce brzine kretanja u ci-
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lju intenziviranja hidrodinamike strujanja i prenosa ma-
se 1 toplote;

2. aparativno-procesna jedinica predvidena za raz-
mjenu toplote izmedu dva razlicita toka kroz povrSinu
za razmjenu toplote;

3. cirkulacioni kanal koji obezbjeduje usmjerenu
cirkulaciju suspenzije u kristalizeru i razmjenu mase i
toplote izmedu tecne i ¢vrste faze;

4. zona isparavanja kao aparativno-procesna jedi-
nica u kojoj dolazi do adijabatskog isparavanja dijela
rastvaraca iz mati¢nog rastvora pracenog nastajanjem
kristalnih klica;

5. prostor iznad zone isparavanja u kome se odvija
separacija sekundarne pare od kapljica tec¢ne faze;

6. mjesac tokova u kome se odvija prenos mase i
toplote pri mijeSanju pocetnog rastvora sa suspenzijom
koja se nalazi u recirkulacionom krugu.

Slika 1. Konstrukciona Sema vakuum kristalizera sa recirku-
lacijom suspenzije za kristalizaciju NaCl iz vodenih rastvora.
Figure 1. Construction scheme of vacuum crystallizer with re-
circulation of suspension for the crystallization of NaCl from
water solutions.

Na taj nacin, analizirajuc¢i konstrukcionu Semu va-
kuum kristalizera sa recirkulacijom suspenzije u kome
se obavlja kristalizacija NaCl iz vodenih rastvora, moze
se prikazati strukturna Sema vakuum kristalizera sa defi-
nisanim aparativno-procesnim jedinicama (sl. 2).

Rjesavanje zadataka razrade inZenjerskih metoda
proracuna vakuum kristalizera sa recirkulacijom suspen-
zije izvodi se na osnovu analize i prikazivanja procesa,
koji se odvijaju u svakoj aparativno-procesnoj jedinici,
sistemom jednacina ¢iji se koeficijenti mogu odrediti
matematickom obradom eksperimentalnih rezultata do-
bivenih na modelima ispitivanih kristalizera. Provjera
rezultata dobivenih rjeSavanjem matematickog modela
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vrsi se njihovim uporedivanjem sa rezultatima dobive-
nim na industrijskim kristalizerima.
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Slika 2. Strukturna Sema vakuum kristalizera sa recirkula-
cijom suspenzije za kristalizaciju NaCl iz vodenih rastvora.
Figure 2. Structural scheme of vacuum crystallizer with re-
circulation of suspension for the crystallization of NaCl from
water solutions.

ANALIZA KRISTALIZACIJE NaCl IZ RASTVORA
U VAKUUM KRISTALIZERU SA RECIRKULA-
CIJOM SUSPENZIJE

U skladu sa prethodno iznesenim postavkama izve-
dena je analiza ranije publikovanih radova u cilju mak-
simalnog koriS¢enja poznatih zakonomjernosti koje ka-
rakterisu hidrodinamiku strujanja i prenos mase i toplote
pri kristalizaciji NaCl iz rastvora, kao i proces ispara-
vanja pregrijane te¢ne faze u vakuumu i odnosenje kap-
ljica tecne faze sa sekundarnom parom. Pored toga, iz-
vrsena je teorijska analiza hidrodinamike strujanja dvo-
faznog sistema Cvrste Cestice—tecnost i prenosa mase i
toplote pri kristalizaciji NaCl iz rastvora, koji se odvi-
jaju u osnovnim aparativno-procesnim jedinicama na
koje je vakuum kristalizer podijeljen. Proces kristaliza-
cije prikazan je kao skup potpuno odredenih uzajamno
povezanih fizickih procesa koji se odvijaju u pojedinim
aparativno-procesnim jedinicama, a koji obrazuju zatvo-
renu cirkulacionu konturu vakuum kristalizera. Pri tome
se podrazumijeva da uslovi procesa, koji se odvija u od-
redenoj aparativno-procesnoj jedinici, zavise od uslova
procesa u prethodnom a uticu na uslove procesa u na-
rednom elementu.

Zona mijesanja

Aparativno-procesna jedinica 1(6) prikazana na sli-
ci 2 konstrukciono predstavlja ugradenu pumpu za cir-
kulaciju u donji dio aparata, (sl. 1). Uloga joj je dvoja-
ka; prvo — da izvr$i mijeSanje pocetnog rastvora i sus-
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penzije u recirkulaciji i drugo — da saop$ti tom mijesa-
nom rastvoru odgovarajuc¢u brzinu kretanja. Zato se
zona mijeS$anja moze posmatrati kao kotlasti mjesac pa
se za njenu analizu mogu koristiti poznate jednacine i
zakonitosti.

Pri mijesanju dva rastvora, kada je kriterijum Re >
> 6850, kotlasti mjesa¢ se moze posmatrati kao objekat
idealnog mijeSanja [4]. Isto tako, za dvofazni sistem
Cvrsta Cestica—teCnost zona mijeSanja se moze posma-
trati kao objekat idealnog mijeSanja samo u slucaju ako
kristali za vrijeme zadrzavanja u toj zoni uspiju postici
temperaturu sredine.

Tada se svaki zadatak svodi na rjesavanje prilago-
dene Furijeove diferencijalne jednacine provodljivosti
toplote [5]:

2
ot(r,7) 4 o*(r,7) N 2 ot(r,7) 0
or or? r or
Granicni uslovi za ovu jednacinu su:
ot(r,7) ot(0,7)
ﬂa—za(tc _t(R,r)); (0) ZIO;TZO (2)

Rjesavanje jednacine (1), koje je uradio A.V. Li-
kov [6] daje sledecu zavisnost:

t(O,r) -1

0= % =2Biexp[(Bi —1)*Fo +(Bi—1)lerf.

1

2JFo

Ako se korelacija (3) primijeni za izraCunavanje
vremena zagrijavanja kristala NaNOj ¢iji je radijus R =
0,25 mm, dobiva se 7=0,13 s [6]. Vidljivo je da je vri-
jeme zadrzavanja kristala u zoni mijeSanja 2-3 puta
vece od vremena zagrijavanja tih kristala. Zato se zona
mijesanja moze smatrati objektom sa ujednacenim para-
metrima 1 za stacioniran reZim moze opisati jednaci-

nama materijalnog i toplotnog bilansa:

Gy + Gue = Gu

Goco + Gueeme = Guem

Greme = Grrm

Gocoto + Gueemctve + GremeCelkeme =
= Gumemtm + GreMCelkrm

c 0

“)

Cirkulacioni kanal

Izvodenje jednacina koje opisuju razmjenu mase i
toplote izmedu prezasi¢enog rastvora i kristala u cen-
tralnoj cijevi kristalizera i cirkulacionom kanalu (apara-
tivno-procesnoj jedinici 3) vrseno je pri slede¢im usvo-
jenim pretpostavkama: cirkulacioni kanal je zamijenjen
ekvivalentnim cjevovodom, uzduzno mijesanje sredine
ne postoji, neravnomjernost koncentracije tecne i ¢vrste
faze po poprecnom presjeku kanala ne postoji, gustoca,
specifi¢ni toplotni kapacitet i poroznost suspenzije su
jednaki srednjim vrijednostima i konstantni, intenzitet
razmjene toplote izmedu faza u svim tackama poprec-

+(B

1

nog presjeka je takav da su u njima temperature jedna-
ke, u malom intervalu temperatura promjena ravnotezne
koncentracije u zavisnosti od temperature je linearna.

Uzimajuci u obzir predvidene pretpostavke, stacio-
narna razmjena mase i toplote izmedu tecne i ¢vrste faze
u vertikalnom kanalu moze se opisati sistemom obi¢nih
diferencijalnih jednacina sa odgovarajuéim grani¢nim
uslovima [7]:

dc dG

e—+—=0
dz dz
w§+K(C—cZ)=0 (5)
4de g
dz dz
ey :at+b;K:ﬂfSp
Clo) = €05 o) = t0; G(o) = Go
gdje je:
_ q¢
cye+cy (1-¢)
—1 Fo} (3)

koeficijent koji karakteriSe toplotne i fizicke osobine
rastvora.

RjesSenje sistema jednacina (5) daje slede¢e funk-
cionalne zavisnosti [8]:

¢y =aty+b+ lf(()zA {0&4+exp{—wz}} (6)
t(z) =1, 1 ﬂf”(l +ad) }} (7
w
ex { B, 1+ aA)}
G(z)=eS, 41~ (3

l+a-A4

Iz njih se moze odrediti koncentracija rastvora,
temperatura suspenzije i masa nastalih kristala u odre-
denom presjeku kanala.

U jednadinama (6)—(8) figuriSe koeficijent prelaza
mase f, veli¢ina koja zavisi od brzine cirkulacije. Za
bilo koji rezim kretanja Cestica u tecnoj fazi (zakoni
Stoksa, Njutna) moZe se zanemariti nestacionarnost kre-
tanja i u proraunima razmjene toplote i mase operisati
sa konstantnom vrijedno$c¢u brzine cirkulacije.
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Zona isparavanja

U aparativno-procesnoj jedinici 4, zoni isparavanja,
pri adijabatskom isparavanju dijela rastvaraca dolazi do
hladenja cirkulacione suspenzije. Pri tome u mati¢nom
rastvoru naglo raste prezasic¢enje koje uslovljava rast
kristala u narednoj aparativnoj-procesnoj jedinici. Vri-
jeme zadrZavanja elementa cirkulirajuée suspenzije u
zoni isparavanja je oko 0,2-0,3 s, sasvim dovoljno za
dostizanje iste temperature obiju faza. Razmjena mase,
kao vremenski duzi proces u zoni isparavanja se ne us-
pijeva realizovati. Zato se ovaj proces zavrSava u nared-
nim aparativno-procesnim jedinicama kristalizera. Ovaj
zakljucak neposredno proizilazi iz ve¢ videnih diferen-
cijalnih jednacina provodljivosti toplote i difuzije:

2
ﬁ:a ﬁ_f_%g (9)
or or* ror

2
or or* ror

7>0;R<r<R+9

gdje je & — debljina grani¢nog sloja, R — radijus ekvi-
valentnog kristala.

Podaci za koeficijent toplotne provodljivosti i koe-
ficijent molekulske difuzije za odredene konkretne sis-
teme dati su u tabeli 1 [8].

Tabela 1. Koeficijent toplotne provodljivosti i molekulske difuzije
Table 1. Heat conductivity and molecular diffusion coefficients

Sistem a/107 m?s! D/10° m*s?!
KCI-H,O 1,50 1,5
NaNO;-H,0 1,55 1,1
(NH,),S0,~H,0 1,62 0,50

Kao $to podaci iz tabele 1 pokazuju, koeficijent
toplotne provodljivosti, a, je za dva reda veli¢ine veci
od koeficijenta molekulske difuzije, D, pa je zato sas-
vim jasno zasto se razmjena toplote odvija brze od raz-
mjene mase. Ovi podaci za sistem NaCl-H,O identi¢ni
su podacima za sistem KCI-H,O.

Stepen turbulencije u zoni isparavanja je veoma ve-
liki. Sve to omogucava da se zona isparavanja posmatra
kao objekat sa srednjim vrijednostima parametara, i za
stacioniran rezim on se moze opisati jedna¢inama mate-
rijalnog i energetskog bilansa:

G1 = G2 + W
G101 = GzCz

11
Gkr1 = G2 (in

Gicity + Gyricety = Gacyty + Ggeacety T W

Analiza literaturnih podataka pokazuje da u, za in-
dustrijsku vakuum kristalizaciju, vaznoj oblasti pritisaka
od 0,02-0,12 bar prakti¢no ne postoje dobro definisane
zavisnosti za proracun osnovnih parametara zone ispara-
vanja i dimenzija prostora iznad rastvora. Zato su na va-
kuum kristalizeru vrSena ispitivanja mehanizma ispara-
vanja u vakuumu pregrijane te¢ne faze i odnosenja kap-
ljica sa sekundarnom parom. Ogledi su izvodeni sa vo-
denim rastvorima NaCl.

Dubina kljucanja pregrijanog rastvora, A;, visina
zone kljucanja, (A, + h,), napon «ogledalay rastvora, S, i
koeficijent separacije sekundarne pare, K,, zavise od
pregrijavanja rastvora, At, pritiska u prostoru iznad ras-
tvora, p, brzine rastvora u cirkulacionom kanalu, w, fi-
zicko-hemijskih i termodinamickih osobina rastvora i
sekundarne pare. Ipak, najveci uticaj na ukupnu sliku
procesa ima veli¢ina A¢. Pri konstatnom toplotnom fluk-
su uvecéanje Az do 4 °C i vise (slika 3) dovodi do fonta-
niranja parno—tecne faze i znatnog odnoSenja kapljica
tecnosti sa sekundarnom parom.

ihh

- and da

Slika 3. Promjena zone kljucanja rastvora sa porastom At.

Figure 3. The change of the area of boiling of the solution with the increase in At.
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Rezultat matemati¢ke obrade eksperimentalnih po-
dataka daje korelacione jednacine koje mogu posluziti
za odredivanje iy, (it hy), S1K,:

—-0,596
wrd—p At

—0,882
dt rJo(y =7,)

h
M _0,565%10°
w? cyvt, cAtp

-0,325
wrd—p At

M=O,665x103 dt
w? e, cAtp

h 0,916
K, :17,6x106g—;‘[L} (14)
wy (b +hy)p

Ove jednacine su primjenljive za Ar 0,84 °C; w
0,35-1,2 m/s i p 0,02-0,12 bar.

Zona zagrijavanja suspenzije

Aparativno-procesna jedinica (izmjenjivac toplote)
u kojoj se cirkulaciona suspenzija zagrijava, primajuci
odredenu koli¢inu toplote preko povrSine za razmjenu
toplote sa ogrevnog fluida, opisuje se jednacinama top-
lotnog bilansa:

Guevtv + Gacaoyta) — Guemmtmy — Gacat, = 0 (16)

Za odredivanje povrsine razmjene toplote kao os-
novnog parametra za konstruisanje izmjenjivaca toplote,
kao i za sveukupno konstruisanje izmjenjivaca toplote
koriste se, pored jednacine (16), i druge opste poznate
zavisnosti koje u ovom radu ne¢emo detaljnije navoditi.

ZAKLJUCAK

Kristalizacija neorganskih soli iz vodenih rastvora
u vakuum kristalizerima sa recirkulacijom suspenzije je
proces znacajno zastupljen u mnogotonaznoj procesnoj
industriji. Analiza kristalizacije natrijum hlorida u kris-
talizerima istog tipa izvrSena je na osnovu teorijskih
postavki, rezultata objavljenih istrazivanjem sli¢nih sis-
tema u literaturi i nasih prakti¢nih istrazivanja. Vakuum
kristalizer sa recirkulacijom suspenzije podijeljen je na
Sest aparativno-procesnih jedinica prikazanih na slici 2.
Analiza svake aparativno-procesne jedinice daje osnove
mehanizma koji se u njoj odvija. Uglavnom se tu radi o
razmjeni toplote i mase u dvofaznom sistemu cvrste Ces-
tice—te¢nost. Naravno da ukupni proces u aparativno-pro-
cesnoj jedinici, pa i u cijelom kristalizeru, odreduje naj-
sporiji mehanizam odnosno ili razmjena toplote ili raz-
mjena mase.

Oznake

a,b — parametri u jedna¢inama
¢ — koncentracija rastvora, maseni udio, kg/m’

0,486
oy =7,)

C — specificni toplotni kapacitet, kJ/(kg K)
G — maseni protok, kg/s
g — konstanta gravitacije, m/s’

(12)

(13)

q — specificna toplota kristalizacije, kJ/kg

r — toplota isparavanja, kJ/kg

s — prezasi¢enost, kg/m’

t — temperatura, K

W — protok sekundarne pare, kg/h

w — brzina, m/s

z —koordinata, m

Bi = aR/ /A — kriterij Bio

Fo = A:7/Cs)R* — kriterij Furije

a — koeficijent prelaza toplote, W/(m® K)

A —koeficijent provodljivosti toplote, W/(m K)
£— poroznost suspenzije

1, D — dinamicki i kinematicki viskozitet, kg-s/m*; m*/s
y— specifi¢na masa, kg/m’

p— gustoéa, kg/m’

o — povrsinski napon, N/m

T—vrijeme, s
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ABSTRACT

THE ANALYSIS OF CRYSTALLIZATION OF SODIUM CHLORIDE FROM THE SOLUTION IN VACUUM
CRYSTALLIZER WITH THE RECIRCULATION OF THE SUSPENSION

Milovan B. Jotanovi¢', Midhat Suljkanovi¢?

'University of East Sarajevo, Faculty of Technology
University of Tuzla, Faculty of Technology

(Professional paper)

Crystallization from a solution most often is the final stage of many Klju¢ne reci: Sistem NaCl-H,O e
technological processes, and has a major role in bulk chemical industry. Kristalizacija NaCl e Vakuum kris-
Basic requirements which stand before the process of crystallization are as talizeri ® Projektovanje kristalizera
follows: providing a minimum energy use-up together with a maximum Key words: NaCl-H,O system e Crys-
specific capacity of the crystallizer, as well as with obtaining a product tallization of NaCl e Vacuum crystal-
with the necessary degree of purity. These demands are successfully lizer o Crystallizer designing

fulfilled by vacuum crystallizers with recirculation of suspension, which
are the most promising apparatus for the crystallization of inorganic salts
from solutions in bulk production. Vacuum crystallizers, like other
chemical apparatuses, are described as a sum of physical and chemical
phenomena which together create a unit process of crystallization of NaCl
from water solutions. The term apparatus process unit (APU) was
introduced and a vacuum crystallizer is described as the sum of APU and
shown in a structural scheme. The analysis of the vacuum crystallizer was
performed based on its APU component, using theoretical assumptions,
the results published as well as the results of researches on models. A
particular focus was given to the description of the mass and heat transfer,
as well as to the hydrodynamics of fluids in the area where the starting
solution and the recircular suspension are mixed, in the circulation channel
and the central pipe, as well as in the area of vaporization. This study gives
the conclusions made based on the investigation of vacuum crystallizers.
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