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En este trabajo se calculan los coeficientes de difusion binarios de ThCl; en Ary N, y se deduce el coeficiente de
transferencia de masa para un sistema crisol-reactor vertical en el rango de temperaturas entre 600 y 950°C, para
velocidades lineales de entrada de gas de 4,40.10” m.s. Con los datos hallados, se modela y se simula la
vaporizacion de ThCl; utilizando grado de vaporizacion (orsci3) Y temperatura como parametros.
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In this work, the binary diffusion coefficient of TbCl; in both Ar and N, is calculated in the 600 to 950 °C
temperature range and the corresponding mass transfer coefficient is deduced for a vertical reactor containing a
hanging crucible. The calculation is performed for gas linear velocity inlet of 4,40.10 m.s* . The data found are
used to model and simulate the vaporization kinetics of ThCl;. Vaporization degree (otnciz) and temperature are

used as operation parameters.
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I. INTRODUCCION

Los datos de transporte correspondientes a la
evaporacién de TbCl; no han sido citados en la
biblografia. Esto es debido a dos factores:

1) No se conocen sus parametros criticos, por lo
gue no se pueden estimar los coeficientes de difusion a
partir de ecuaciones tedricas 0 de correlaciones
semiempiricas.t

2) La determinacion experimental de los mismos
no es sencilla, este cloruro es higroscpico > y en
presencia de atmosferas con Oxigeno forma el
correspondiente  oxicloruro. Estas  caracteristicas
demandan el tratamiento de muestras en caja de guantes
y limitan las técnicas posibles de uso para la
determinacion de pardmetros de transporte. Sin
embargo, es posible determinar estos parametros a nivel
tedrico. >* Para ello puede utilizarse una sustancia de
referencia para calcular el coeficiente de difusion.* y
simular la fluidodinamica en el sistema experimental
seleccionado. A partir de la simulacion de la
fluidodindmica y de los valores del coeficiente de
difusion, es posible calcular el coeficiente de
transferencia de masa. A partir de éste, es posible
simular la cinética de la vaporizacién, siempre que la
misma esté controlada por transferencia de masa en la
fase gaseosa. La posibilidad de utilizar este enfoque,
que difiere de aquel clasico donde la velocidad de
transferencia de masa se supone inversamente
proporcional a las de la capa limite promedio ° tiene

* Autor a quién debe dirigirse la correspondencia.
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posibles aplicaciones en el campo tecnoldgico, ya que
puede ser usado en la separacion de los cloruros de
lantanidos obtenidos como subproducto del tratamiento
por via himeda o seca de los minerales
correspondientes ® ha motivado la elaboracion de este
trabajo.

Il. SISTEMA SELECCIONADO Y CONDICIONES
DE SIMULACION

El sistema simulado consiste en un reactor
cilindrico vertical conteniendo un porta-muestra
prismatico hueco. Las dimensiones y caracteristicas del
dispositivo se muestran en la Figura 1.
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Figura 1. Esquema del dispositivo donde se realiza la
simulacién. Las dimensiones estan dadas en cm.
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Los fluidos seleccionados fueron Ar y N, para una
velocidad lineal de entrada de 4.42.10% m.s™. Las
simulaciones fueron realizadas para un sistema gas ideal
compresible en  condiciones  isotérmicas  para
temperaturas entre 600 y 900 °C, utilizdndose una
solucién laminar sobre una malla de 29767 celdas y
14500 nodos. La masa de la muestra de TbCl; es de
2 mg.

111 RESULTADOS Y DISCUSION
Calculo de los coeficientes de difusion.

Los coeficientes binarios de difusion de ThCl; en
Ar y N, fueron calculados utilizando el formalismo de
la ecuacion de Slattery y Bird para gases no polares .
La metodologia de calculo y las especies establecidas
como referencia fueron presentados previamente.* Un
resumen de los resultados hallados se muestra en la
tabla 1.

Tabla 1. Coeficientes binarios de difusion.

T D Tociz-Ar Dbcis-n2
(°C) (cm?s™) (cm?s™)
600 1,33 1,21
900 1,87 1,69

Expresiéon del coeficiente de transferencia de
masa

En las Figuras 2 y 3 se muestran los contornos
de velocidad para Argon obtenidos por simulacién del
sistema para velocidades lineales de entrada
correspondiente a 4.42.10* m.s™ y 600 °C.

En la primera, se observa que los valores de
velocidad lineal disminuyen a medida que se aproximan
a las paredes del reactor, con una zona estanca en las
cercanias del crisol (Figura 2).
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Figura 2. Contornos de velocidad para Ar obtenidos por

simulacién para velocidades lineales de entrada de 4.42.10™
-1

m.s

En el crisol, la distribucién es simétrica. La capa de
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fluido es estanca en las paredes del crisol y alcanza
hasta dos 6rdenes de magnitud menor en el borde del
crisol que la velocidad lineal de entrada.
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Figura 3. Detalles del crisol de la Figura anterior. Contornos

de velocidad obtenidos para Ar para una velocidad lineal de
entrada de 4.42.10% m.s™.

Un comportamiento similar se observa para la
fluidodinamica a 900 °C (Figura 4). .
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Figura 4. Contornos de velocidad obtenidos por simulacion
para velocidades lineales de entrada de 4.42.102m.s* a 900
°oC

No existen mayores diferencias entre los resultados
obtenidos para Ar y aquellos para N, (las simulaciones
no se muestran aqui.). Considerando las simulaciones
de las Figuras 2, 3 y 4, podemos observar que, a los
efectos de transferencia de masa, se definen tres zonas,
esquematizadas en la figura 5. La primera zona esta
definida por una capa estanca adyacente a la muestra, de
espesor lo. Inmediatamente adyacente a esta, se muestra
una capa de espesor l,, definida por la maxima altura del
crisol y el borde de la capa limite de espesor Io.
Finalmente se define una tercera etapa de transferencia
de masa de espesor equivalente I, definida dentro del
seno del gas.

Considerando la Figura 5, es posible suponer que el
coeficiente de transferencia de masa global (k,) para la
vaporizacion de una muestra de ThCl; ubicada en el
fondo del crisol que se evapora hacia el seno del fluido
estd constituida por tres coeficientes de transferencia
individuales en serie ** de acuerdo a la siguiente
expresion:
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Figura 5. Esquema de las zonas de transferencia de masa.

Donde cada coeficiente tiene las siguientes
caracteristicas:
1) ko definido como ko, = D/lg, donde Iy es el

espesor de la capa limite estanca ubicada sobre la
muestra y D representa el coeficiente de difusion
binario de ThCl; en Ar 6 N,. Los valores de |, pueden
ser obtenidos a partir de simulaciones. Como ejemplo,
podemos mencionar ly es igual a 1 mm a 600 °C y de 4
mm a 900 °C.

2) k; definido como k;=D/l;, donde D tiene el
mismo significado anterior y I; es una longitud definida
por la diferencia entre el borde superior del crisol y el
borde superior de la muestra.

I, y por ende k;, dependen del volumen (masa) de la
muestra.ya que a mayor volumen de muestra, menor es
esta longitud. El grado de vaporizacion (oitucis)
depende a su vez de la masa por la siguiente relacion:
OiTheI3 = (mo —M(y / Mo)

O]

donde mq es la masa inicial de cloruro y my es la masa
de clouro a un tiempo t. Si suponemos que la muestra
de ThCl; puede ser distribuida idealmente en el crisol,
la misma adoptara la geometria de aquél. Por lo tanto, la
altura de la muestra dentro del crisol puede ser
representada por la siguiente expresion;

N = Nmo(1-0trbcis) (3)

donde h, representa la altura de la muestra a un tiempo
ty hmo €s la altura inicial de la muestra. El valor de hm
cambia con el grado de vaporizacién. Este cambio se ve
reflejado en el valor de h; de acuerdo a la siguiente
expresion:

h1 = hig —Nmo(1-ctrucis) (4)
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donde h; es la altura libre entre la superficie de la
muestra y el borde del crisol y hy representa el valor
inicial de esta variable.

3) k; definido como el coeficiente de transferencia de
masa en el seno del gas, y que representa la
transferencia de masa que ocurre entre la superficie
superior del crisol y el seno del gas. Este coeficiente
puede ser representado por alguna correlacién
semiempirica. La siguiente expresion fue desarrollada
para fluidos cuya direccion de flujo es paralela a la
superficie de transferencia °:

Ae -2/3
ke = 0-93(7) u“?Sc ®)
En esta expresion, Ae es el area de transferencia, v es la

viscosidad cinematica, U la velocidad lineal y Sc es el
namero de Schmidt.

Modelado y simulacién de la vaporizacién de
ThCl,

La vaporizacion de TbCl; puede ser representada
por la siguiente ecuacion:

d Mrocis -k
9

Ps~ Py (6)
dt ' Ae

Ry.T

donde kg esta representado por la ecuacion (1), n, Rg, T,
Ps y Psg representan los moles de ThCls, la constante de
los gases, la temperatura absoluta, la presion de TbCls
en equilibrio en la superficie y la presion de vapor de
ThCl; en el seno del gas, respectivamente.

Reemplazando n, tocis Y Kq en funcion de airycis
se obtiene la siguiente expresion:

m da _
P.F dt

( D Ps_Psg
hio = hmo (L= &) + ho+ Rg-T

A Y]

Donde mq y P.F. representan la masa inicial de ThCl; y
el peso formula de este compuesto, respectivamente

Si se integra la ecuacién (7), se obtiene la
siguiente expresion:

hio+ho+ hz—hmo) _

mO

az + 20{(

2.P.F.D. Ps—P
(A () (8)
hmO Mo R g T
La ecuacion (8) puede utilizarse para simular la
cinética de wvaporizacion de TbCl; a distintas
temperaturas y a todos los grados de vaporizacion.
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En las Figuras 6 y 7, se muestra la simulacién de
la vaporizacién de ThCl; utilizando la ecuacién (8) para
atmosferas de Ar y Ny, respectivamente. La masa inicial
de TbCl; es 2 mg.
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Figura 6. Simulacion de la Vaporizacion de TbCl; en Ar..
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Figura 7. Simulacién de la Vaporizacion de ThCl; en
N3

IV CONCLUSIONES

En este trabajo se calculan los coeficientes de
difusiéon de ThCl; en Ar y en N, para 600 y 900 °C
sobre los cuales no se tienen referencias en la
bibliografia.

A partir de las simulaciones realizadas en un
sistema reactor-crisol vertical, se deduce la expresién
del coeficiente de transferencia de masa. Utilizando
estos resultados y considerando que la muestra es un
prisma ideal, se obtiene la expresion de la cinética de la
vaporizacion (Ecuacion 8) usando temperatura y grado
de vaporizacion (ciryci3) COMO parametros.
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