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Procesy chemiczne prowadzone w waskich oknach temperaturowych (np. reakcja PROX
lub Sabatiera) wymagaja stosowania wypetnien katalitycznych, cechujacych si¢ nie tylko
duza liczbg fatwo dostgpnych centrow aktywnych, ale takze dobrymi parametrami
transportu ciepta. W niniejszym artykule dokonano zarowno przegladu nowych typow
wypetnien reaktoré6w o intensywnym wspotczynniku radialnego przewodzenia ciepta jak
i zaproponowano algorytm majacy na celu wyznaczenie tego parametru.

Stowa kluczowe: transport ciepla, reaktory katalityczne, wypetnienia reaktoréw

1. WPROWADZENIE

Nieustanny rozwoj przemystu skutkuje intensywnym poszukiwaniem
coraz bardziej efektywnych i mniej energochlonnych rozwigzan. Dotyczy
to rowniez procesOw chemicznych, w ktorych pozadane sa nowe aktywne
katalizatory 1 no$niki zapewniajace zmniejszenie zuzycia energii przy
jednoczesnie zwiekszonej wydajnosci procesu. Szacuje si¢, ze wigkszos¢
reakcji chemicznych realizowanych na skalg przemystowa to procesy
katalityczne. Rolg wypelnienia reaktora chemicznego jest zapewnienie
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mozliwie duzej powierzchni kontaktu pomiedzy fazg aktywna katalitycznie
I reagentami, przy mozliwie najmniejszej objetosci aparatu i niewielkich
oporach przeptywu.

Procesy katalityczne sg zazwyczaj realizowane z uzyciem katalizatoréw
w postaci ztoza usypanego, przewaznie o wymiarach ziaren od jednego do
dziesieciu milimetréw. Ten rodzaj wypetnienia wykazuje jednak wiele wad.
Ze wzgledu na swoj stochastyczny charakter, moze powodowac
nierownomierny przeptyw plynu, powstawania wiréw, przeplywow
wstecznych, itp. zjawisk, co moze z kolei prowadzi¢ do tworzenia si¢ tzw.
goracych punktéw (ang. hot spots) i miejscowych dezaktywacji warstwy
aktywnej. Czynniki te niekorzystnie wptywaja na konwersje i selektywnos¢
procesu. Dodatkowym problemem sa procesy, ktorych poprawne
prowadzenie wymaga $cisle okreslonych warunkéw temperaturowych, jak
na przyktad proces selektywnego utleniania n-butanu do bezwodnika
maleinowego, proces metanizacji CO, (reakcja Sabatiera) lub reakcja
preferencyjnego utleniania tlenku wegla (PROX). Ich wydajnos¢,
selektywno$¢, oraz czas pracy katalizatora sg czesto limitowane przez
niewystarczajacy transport ciepta i masy. W celu przezwyci¢zenia problemu
nieréwnomiernego rozkladu temperatur w ztozu oraz zbyt stabego
transportu ciepta, proponowanych jest wiele roznych rozwiagzan. Jednym
Z nich jest zastosowanie nosnikéw metalowych, ktore charakteryzujg si¢
znacznie lepszymi wlasciwo$ciami transportu ciepla niz tradycyjnie
stosowane nos$niki ceramiczne (tlenek glinu, zeolity, itp.), jak na przyktad
metalowych ptyt [1], folii [2, 3], filcow [4], monolitow [5, 6] czy pian
statych [7, 8]. Jednak pomimo duzego potencjatu nosnikow metalowych, na
powierzchni ktorych naniesiona zostata warstwa katalityczna, rowniez i te
wypetnienia nie sg pozbawione wad. Przede wszystkim ilos¢ katalizatora
(dostepnych centrow aktywnych) jest znacznie mniejsza w poréwnaniu do
tradycyjnego zloza usypanego. W przypadku procesoOw ograniczonych
wewngtrznym transportem masy, jak np. w procesie parowego reformingu
metanu, konieczne jest zachowanie kompromisu pomiedzy obcigzeniem
katalizatora a wydajno$cia procesu. W reaktorach ze zlozem usypanym
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zwykle stosuje si¢ katalizatory typu egg-shell, w ktérych warstwa aktywna
naniesiona jest na powierzchni¢ zewnetrzng ziarna nosnika ceramicznegow
postaci cienkiego filmu, co pozwala zmaksymalizowa¢ efektywno$¢ przy
stalej ilosci substancji czynnej. Rozwigzanie to umozliwia dostosowanie
grubosci warstwy aktywnej do wymogow procesu. W przypadku no$nikow
metalowych, np. pian statych, grubo$¢ warstwy katalitycznej uzalezniona
jest od geometrii piany, przy czym natozenie warstwy katalitycznej wymaga
opanowania odpowiedniej technologii. Problemy zZwigzane
Z umieszczeniem wypelnienia strukturalnego z warstwa katalityczng
w reaktorze, jego uszczelnienie oraz usunigcie z reaktora takze istotnie
r6znig si¢ od metod stosowanych w reaktorach ze zlozem usypanym [9].
Ponadto uzyskanie odpowiedniej przyczepnosci ceramicznej warstwy
katalitycznej do podtoza metalowego oznacza konieczno$¢ zardwno
optymalizacji metod przygotowania [10, 11], jak i ostroznego obchodzenia
si¢ z otrzymanym wypeklieniem. Krytycznym momentem w procesie
chemicznym jest regeneracja lub wymiana zuzytej fazy aktywnej, jak dotad,
dla tego typu wypeknien brak jest opracowanej technologii umozliwiajace;j
przeprowadzenie tego typu operacji [9].

2. STRUKTURY WYPELNIONE — WYPELNIENIA O
INTENSYWNYM RADIALNYM TRANSPORCIE CIEPLA

Rozwigzaniem laczacym zalety wypetnienia metalowego (duze
wspotczynniki transportu ciepta) oraz wypelienia ceramicznego, s3
wypehienia typu ,,struktury wypetione;j”, w ktorych ztoze drobnych ziaren
katalizatora usypane jest w pustych przestrzeniach struktury metalowej.
Wypehienie tego typu o przeplywie krzyzowym, zaproponowane w pracy
[8], moze zapewni¢ o 25% wigkszg wydajnos¢ Cs+ W procesie Fishera-
Tropsha w poréwnaniu do tradycyjnego wypelnienia usypanego. Lepsza
wydajno$¢, jak wskazuja autorzy, wynika ze zwigkszonej efektywnosci
katalizatora w potaczeniu z lepsza kontrolg temperatury, niezbedna do
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utrzymania odpowiedniej selektywnosci [12]. Przedstawiono rdwniez inne
koncepcje wypeknienia strukturalnego takie jak, monolit [13], piany state
[14-16] Iub wypelnienia typu POCS (otwartokomoérkowe struktury
periodyczne, Periodic Open Cellular Structures)[17-18]. Rozwigzania te
zostaly przetestowane eksperymentalnie w procesach egzotermicznych
(synteza Fishera-Tropsha [19] oraz endotermicznych (reforming parowy
metanu [18]), zapewniajac wyzsza wydajno$¢ 1 bardziej rOwnomierne
rozktady temperatur w zlozu w poréwnaniu do konwencjonalnego ztoza
usypanego. Problemami dla tego typu wypetnien sa z kolei gestos¢
upakowania struktury metalowej ziarnami Kkatalizatora oraz opory
przeptywu. Stwierdzono, ze dla wypetnienia typu ,,wypelniona piana”
gesto$§¢ upakowania jest funkcja stosunku $rednicy komorki piany do
$rednicy ziarna i wyraznie spada dla warto$ci mniejszych niz 1,5, a dla
warto$ci ponizej 1,3 moga wystepowac lokalne kanaly i1 puste przestrzenie.
Biorac pod uwage komercyjnie dostgpne piany, wypelnienia tego typu moga
zostac zastosowane W procesach, w ktorych wymiar ziarna katalizatora nie
przekracza 2 mm [15]. Jest to duze ograniczenie biorgc pod uwagg, ze wiele
procesoOw przemystowych prowadzonych jest z wykorzystaniem ziaren
znacznie wigkszych niz 2 mm. Rozwigzaniem tego problemu moze by¢
zastosowanie struktury POCS o odpowiednio zdefiniowanej geometrii
dostosowanej do wymogéw procesu (wielkosci ziaren) i wytworzonej
metoda druku 3D. Wypemnienie tego typu (,wypeliony POCS”)
charakteryzuje si¢ korzystniejszymi wlasciwosciami przeplywowymi
W poréwnaniu do ztoza usypanego [17].

Jednym z podstawowych wymogéw w przypadku wypethien
0 intensywnym radialnym transporcie ciepla, a zatem wypehien typu
,upakowanego”, jest zapewnienie odpowiedniego kontaktu pomiedzy
strukturg metalowg a $ciang reaktora; jest to parametr decydujacy
0 profilach temperatury w ztozu reaktora. Jak wykazano w pracy [20], juz
niewielki udzial styku pomigdzy tymi dwoma powierzchniami (rzedu 10 —
20%) zapewnia wystarczajacag wymiane ciepta pomiedzy piang a $ciang
reaktora, dalsze zwigkszanie powierzchni styku przynosi jedynie niewielkg
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poprawe tego parametru. W przypadku POCS mozliwe jest takie
zaprojektowanie i wytworzenie struktury, by skladata si¢ ze struktury
komodrkowej otoczonej pier§cieniem litym, tzw. ,,skorka”, co powinno
poprawi¢ kontakt struktury ze $ciang reaktora. Jak zauwazyli autorzy
w pracy [18], dla tego typu wypelnienia mozna wyznaczy¢ warto§¢ progowa
szczeliny pomiedzy $ciang reaktora a struktura, ponizej ktorej parametr ten
nic wplywa na wydajno$¢ procesu. W procesie Fishera-Tropsha
prowadzonym w reaktorze wykonanym ze stali AISI 316 przy uzyciu POCS
wydrukowanego z aluminium w temperaturze 180 — 225 °C, graniczna
warto$¢ szczeliny wyniosta 40 — 50 um.

3. DWUWYMIAROWY BILANS CIEPLA

Transport ciepla w reaktorze rurowym z wypekieniem (w zalozeniu
rowniez katalitycznym, na ktérym przebiega reakcja chemiczna,
powodujaca efekt cieplny) opisywany jest zwykle dwuwymiarowym
modelem we wspotrzgdnych radialnych (z, r). Obejmuje on, w ogdlnym
przypadku, wzdtuzny transport ciepla przez konwekcje, osiowe i radialne
przewodzenie ciepta 1 transport ciepla pomigdzy wypetnieniem
katalitycznym a ptynem [21]. Jednak czgsto przyjmowanym uproszczeniem
jest zaniedbanie dyspersji osiowej ptynu 1 osiowego przewodzenia ciepta,
co jest uzasadnione dla reaktoréw o dlugosci przekraczajacej 50 $rednic
ziarna katalizatora.

W stosowanym w prezentowanej pracy modelu przeplywu ciepta dla
stanu ustalonego, roéwnanie (1), uwzgledniono zatem: konwekcyjny
transport ciepla z przeplywajacym pltynem (pierwszy czton), radialny
transport ciepta pomiedzy ptynem a wewnetrzng $ciankg reaktora (drugi
czton) i transport pomigdzy ptynem a wypetnieniem katalitycznym (trzeci
czton):

(Pcp)pwm% —lad (7” %) + syaps(Tz — Tr). Q)

r or
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Warunki brzegowe:
na wlocie reaktora, dlaz=0,0 <r <R,

Tr = Tro, (2)
w osi reaktora, dlar=0,0<z<L

0Tx B (3)

Fr

wnikanie ciepta do $cianki wewnetrznej reaktora rurowego, dlar =R,
0<z<L
0Tg
er 6_7‘
Dodatkowo, jesli nie wystepuje reakcja chemiczna, wzgledne efekty
cieplne tej reakcji sg zaniedbywalnie mate. Mozna wowczas przyjaé, ze
temperatura ptynu (TF) jest rtOwna temperaturze katalizatora (Tz), wyrazenie
svars(Tz - Tr) = 0, a rownanie (1) przyjmie postac:

aT 02T, 10T
F ﬂ< F F) 5)

-y = ay, (Tr — Ty). 4)

(pep)pwm 5, = Aer | Gz + 750

Roéwnanie (5) mozna rozwigzaé analitycznie lub numerycznie. Pierwsza
metoda polega na znalezieniu doktadnego, jawnego wzoru funkcji za
pomoca na przyklad rachunku rézniczkowego, trygonometrii lub algebry.
Otrzymany wzoOr jest precyzyjny i mozna go rozwigza¢ formalnie.
Rozwazajac bardziej skomplikowane réwnania, sposdb ten jest jednak
trudny 1 czasochtonny. W literaturze niewiele jest prac, w ktorych Aer
wyznaczono z zastosowaniem metody analitycznej. Jednym z nielicznych
przyktadow jest praca E. I. Smirnov 1 wsp. [22], ktorzy dla zloza usypanego
zaproponowali rozwigzanie postaci:

T(r,z) =

O JounrKS anzn [
TW + 2;]0(“71;2(“712 + Blz) e( Hn ) ’ j;) T(f(r) - Tw)]O(.unr) dT', (6)
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gdzie, a = ler/(pcp)PWmR, Bi = awR/Aer oraz pn jest n-tym pozytywnym
pierwiastkiem rownania: pJi(n) = BiJo(n). Aby wyznaczy¢ radialny
wspotczynnik przewodzenia ciepta, Aer nalezy, w oparciu o dane
eksperymentalne, wyestymowaé wartoSci wspotczynnika a oraz liczby
Biota, a zatem stosujac na przyktad metode¢ najmniejszych kwadratow. Jak
wskazuja autorzy, rozwigzanie to dobrze opisuje profile temperatur
W rdzeniu ztoza, jednak im blizej $cianki tym wigksze rozbieznoS$ci
pomiedzy warto$ciami eksperymentalnymi a obliczonymi. Dlatego autorzy
wyr6znili dwa obszary:

_ (Aercoredla0 <r < R—§6
Aer(r) - {Aer‘é'(r) dlaR _ 6 S r< R . (7)

Rozwigzaniem modelu (7) jest prosta zalezno$¢ miedzy liczbg Nusselta
Sciany a efektywnym radialnym przewodnictwem ciepta w rdzeniu ztoza
(przy zatozeniu liniowej zmiennos$ci Aer W OtOCzeniu $ciany)

a,, o _ Ay degy
Ap A

Autorzy  otrzymali  dobrg  zgodnos¢  pomigdzy  wynikami
eksperymentalnymi a obliczonymi.

Drugim sposobem rozwigzania réwnania (5) jest metoda numeryczna
zastosowana na przyktad w pracy [19]. Efektywny radialny wspotczynnik
przewodnictwa ciepta w wypelnieniu wykonanym z metalowych pian
statych oraz  wspolczynnik przewodzenia ciepla przez S$ciang
wyestymowane zostaly za pomocg nieliniowej regresji eksperymentalnie
wyznaczonych profili temperatury. Dla kazdej iteracji regresji rownanie
rozniczkowe czgstkowe modelu rozwigzywano metodg kolokacji
ortogonalnej. Poniewaz autorzy rdwnocze$nie przeprowadzali kilka
operacji numerycznych (generowanie siatki dla ztozonych struktur pian
statych, rownoczesne wyznaczanie radialnego i osiowego wspotczynnika
transportu ciepta), dlatego korzystali z klastra komputerowego o duzej
wydajnosci obliczeniowej. Na podstawie otrzymanych wynikéw autorzy

(8)

Nu,, =
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stwierdzili, ze poprzez wybor materialu z ktorego wykonana jest piana
metalowa 1 jej porowatosci mozna dopasowac parametry transportowe
wypelnienia do wymagan procesu w zakresie rOwnomiernego rozktadu,
kontroli lub obnizenia/podwyzszenia temperatury w rdzeniu ztoza.

Rozwigzanie rownania (5) metodami numerycznymi mozna
przeprowadzi¢ réwniez z wykorzystaniem programu MATLAB bedacego
rownocze$nie  jezykiem programowania oraz srodowiskiem
programistycznym. Wykorzystujac funkcje pdepe programu MATLAB
mozna rozwigza¢ rownanie (5) w duzo prostszy sposob niz w przypadku
metody analitycznej. W tym celu nalezy najpierw przeksztalci¢ rdwnanie
(5) do postaci odpowiedniej dla tego programu, wowczas przyjmie ono
postac

Ju\ ou d ou ou
L ou i 9)
¢ (x’ L, ax) oc ~ ox <x f (x’ L, ax) +s (x’ L, 6x)>'

gdzie zmienna x jest wspotrzedng promieniowa, t jest wspoirzedng
osiowa, natomiast U jest temperatura. Statle c, f oraz s opisane sa
zalezno$ciami:

u (pcp)FWm
c(x, t,u,a) = —
er (10)
( . E)u)_ ou
fietwg) = ge
(11)
(meugy)=0
slx, tu, 7)) =
(12)

oraz m = 1. Zeby rozwigzaé réwnanie nalezy okresli¢ warunki brzegowe
(3) 1 (4) za pomocg funkcji rozumianej przez program oraz przyja¢ warunek
poczatkowy jako:

dlaz=0,0<r<R,
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T = f(r). (13)

Na podstawie profili temperatur wyznaczonych eksperymentalnie,
metoda najmniejszych kwadratéw prowadzac seri¢ iteracji nalezy
wyznaczy¢ efektywny radialny wspotczynnika przewodzenia ciepta.

4. POMIAR TEMPERATURY

Niezaleznie od zastosowanej metody rozwigzywania réwnania (5),
analitycznej czy numerycznej, konieczne jest eksperymentalne
wyznaczenie radialnego rozktadu temperatury w zlozu. Od doktadnosci
pomiaru temperatury zalezy dokladno$¢, z jaka wyznaczona zostanie
warto$¢ wspotczynnikéw réwnania (5) 1 warunku brzegowego (4), tzn. Aer
I aw.

Drugim istotnym wyzwaniem jest zapewnienie stalej temperatury
zewnetrznej Sciany reaktora. Proponowane sa rézne realizacje tego
warunku, na przyklad zastosowanie lazni wodnej [22], zapewniajacej
réznice temperatur sciany na calym odcinku pomiarowym mniejsza niz
0,5°C przy predkosci gazu w zakresie 0,2 — 2,0 m/s i temperaturze 90 —
100°C. Inne rozwigzanie zaproponowano w pracy [23]. W tym przypadku
reaktor umieszczono w piecu termostatowanym z recyrkulacja powietrza.
W tym podejsSciu zewnetrzna temperatura $ciany reaktora zmienia si¢
w zalezno$ci od warunkow prowadzenia procesu.

Jesli w pierwszym podej$ciu, w ktorym temperature $ciany rektora
mozna przyjac za stala, wyznaczenie wspotczynnika Aer moze by¢ nieco
fatwiejsze 1 obarczone mniejszym bledem, to ograniczeniem jest mozliwos¢
zastosowania tego rozwigzania tylko w skali laboratoryjnej. Podejscie
drugie — zastosowanie ptaszcza powietrznego - jest zapewne prostsze
w warunkach przemystowych.

Dla wyznaczenia wartosci Aer 1 aw jest rekomendowana metoda,
zapewniajgca stalg temperature $ciany poprzez zastosowanie tazni wodnej
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wypelnionej woda lodowa. Jest to metoda prostsza, obarczona mniejszymi
btedami, zwigzanymi z temperaturg §ciany reaktora.

WNIOSKI

e Dokonano przegladu nowych typow  wypelien reaktorow
0 intensywnym radialnym transporcie ciepta, wskazujac na duzy
potencjat tzw. ,,wypelnien upakowanych”.

e Wskazano wady i zalety réznych typoéw wypeklien ceramiczno-
metalowych.

e Zaproponowano algorytm mozliwy do zaimplementowania w programie
Matlab do wyznaczenia radialnego wspolczynnika transportu ciepta.

e Wskazano wady 1 zalety metodyki prowadzenia eksperymentow
rekomendujac metode¢ z faznig wodng (woda lodowa) jako odpowiednia
do badan w skali laboratoryjne;j.

OZNACZENIA - SYMBOLS

Bi liczba Biota, Bi = awR/Aer
Biot nuber

Cp ciepto wlasciwe przy statym ci$nieniu, kJ/(kg-K)
specific heat at constant pressure

deqv $rednica hydrauliczna ztoza usypanego
equivalent hydraulic diameter of the packed bed

Jo funkcja Bessela zerowego rzgdu, pierwszego rodzaju
zero-order Bessel function of the first kind

J1 funkcja Bessela pierwszego rzedu, pierwszego rodzaju
Bessel function of the first order, first kind

Nuw Liczba Nusselta

Nusselt number
R $rednica reaktora, m
reactor diameter

r wspolrzedna w kierunku promieniowym reaktora, m
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Sv

Tro

Tw

Wm

OFs

aw

Rer

Af

(1]
(2]

(3]
[4]
(5]

radial co-ordinate

powierzchnia wla$ciwa, m?/m?

specific surface

temperatura ptynu, K

fluid temperature

temperatura ptynu na wlocie do reaktora, K
fluid temperature

temperatura $cianki reaktora, K

wall temperature

temperatura ciata statego, K

solid temperature

predkos¢ plynu, m/s

fluid velocity

wspotrzedna w kierunku wzdhuznym reaktora, m
axial co-ordinate

wspotczynnik wnikania ciepta (plyn - ciato state), W/(m?K)
fluid-solid heat transfer coeficcient

wspotczynnik wnikania ciepta przy $ciance reaktora (ptyn - ciato state), W/(m?K)

wall heat transfer coefficient

grubo$¢ obszaru przy $ciance reaktora przy zalozeniu niskiego mieszania ptynu, m

thickness of the wall-region with low fluid mixing

efektywny wspotczynnik przewodzenia ciepta w kierunku promieniowym, W/(m-K)

effective radial thermal conductivity of the bed
wspolczynnik przewodzenia ciepta ptynu, W/(m'K)
effective radial thermal conductivity of the fluid
gestosé ptynu, kg/m?®

fluid density
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MIKOEAJ SUWAK, ANNA GANCARCZYK, MATEUSZ KORPYS, MIRZOKHID
ABDIRAKHIMOV, TADEUSZ KLESZCZ

CALCULATION OF RADIAL HEAT CONDUCTION COEFFICIENT IN
HETEROGENEOUS FIXED BED REACTORS

The constant development of industry results in an intensive search for increasingly
efficient and less energy-intensive solutions. This also applies to chemical processes, where
new active catalysts and carriers are desirable, ensuring reduced energy consumption while
simultaneously increasing process efficiency. It is estimated that the majority of chemical
reactions carried out on an industrial scale are catalytic processes. Catalytic processes are
typically carried out using catalysts in a packed bed. However, this type of packing has
numerous drawbacks. Due to its stochastic nature, it can cause uneven fluid flow, vortex
formation, reverse flow, and other phenomena, which can in turn lead to the formation of
so-called hot spots and local deactivation of the active layer. These factors adversely affect
the conversion and selectivity of the process. An additional challenge is the need for
processes that require strictly defined temperature conditions to be properly conducted. To
overcome the problem of uneven temperature distribution within the bed and insufficient
heat transfer, many different solutions have been proposed. One of these is the use of metal
supports, which have significantly better heat transfer properties than traditionally used
ceramic supports. However, despite the high potential of metal supports with a catalytic
layer applied to their surface, these supports are not without their drawbacks. First and
foremost, the amount of catalyst (available active sites) is significantly smaller compared
to a traditional bulk bed.

A solution that combines the advantages of metal packing (high heat transfer
coefficients) with ceramic packing is a "packed structure" type of packing, in which a bed
of fine catalyst grains is placed within the voids of the metal structure. Such metal structures
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can be, for example, monoliths, solid foams, or POCS-type packings. These solutions have
been experimentally tested in exothermic and endothermic processes ensuring higher
efficiency and more uniform temperature distributions within the bed compared to a
conventional packed bed. Problems with this type of packing, in turn, include the packing
density of the metal structure with catalyst grains and flow resistance. However, a solution
to this problem could be the use of a POCS structure with a properly defined geometry
adapted to the process requirements (grain size) and manufactured using 3D printing. This
type of filling ("filled POCS") is characterized by more favorable flow properties compared
to a packed bed. It's also worth noting that one of the fundamental requirements for packings
with intense radial heat transfer is ensuring adequate contact between the metal structure
and the reactor wall. This is a parameter that determines the temperature profiles in the
reactor bed. Even a small amount of contact between these two surfaces (on the order of
10-20%) ensures sufficient heat exchange between the foam and the reactor wall; further
increases in contact area yield only minor improvements in this parameter.

This article reviews new types of packing for reactors with intensive radial heat transfer,
highlighting the significant potential of so-called "packed packing.” Furthermore, the
advantages and disadvantages of various types of ceramic-metal packing are identified.
Additionally, an algorithm for determining the radial heat transfer coefficient,
implementable in Matlab, is proposed. The advantages and disadvantages of the
experimental methodology were indicated, recommending the water bath method (ice
water) as suitable for laboratory-scale research.
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