NASTAVNO-NAUCNOM VECU
TEHNOLOSKO-METALURSKOG FAKULTETA
UNIVERZITETA U BEOGRADU

Na sednici Nastavno-nau¢nog vec¢a TehnoloSko-metalurSkog fakulteta,
Univerziteta u Beogradu, odrzanoj 10.07.2012. godine, imenovani smo za c¢lanove
Komisije za ocenu nau¢ne zasnovanosti teme doktorske disertacije mr Danice Brzi¢, dipl.
inZenjera tehnologije, pod naslovom "PRIMENA NELINEARNE FREKVENTNE
METODE NA ISPITIVANJE RAVNOTEZE I KINETIKE ADSORPCIONIH SISTEMA
GAS-CVRSTO".

Na osnovu pregleda dokumentacije koju je dostavio kandidat, Komisija podnosi sledeci

IZVESTAJ

1. Podaci o kandidatu
- Opsti biografski podaci , obrazovanje i usavrSavanje, rad i napredovanje u struci,
aktivnosti u stru¢nim uduZenjima i dr.

Danica Brzi¢ rodena je 22.11.1973. godine u Beogradu. Osnovnu i srednju Skolu
zavrsila je u Beogradu. Tehnolosko-metalurski fakultet, Univerziteta u Beogradu, upisala
je 1992. godine i diplomirala na odseku za Hemijsko inzenjerstvo 1999. godine sa
ocenom 10 na diplomskom radu i prose¢nom ocenom tokom studija 9,03.

Postdiplomske studije upisala je 2000. godine na TehnoloSko-metalur§kom
fakultetu na odseku za Hemijsko inZenjerstvo. Polozila je sve progamom predvidene
ispite sa prose¢nom ocenom 10. Magistarsku tezu pod naslovom “Parcijalna oksidacija
etana u fluidizovanom sloju” uradila je pod rukovodstvom prof. dr Zeljka Grbavéicéa i
odbranila je septembra 2004, ¢ime je stekla zvanje magistra tehnickih nauka.

Zaposlena je kao asistent pripravnik na katedri za Hemijsko inzenjerstvo
Tehnolosko-metalurSkog fakulteta u Beogradu od septembra 2000. godine. U zvanje
asistenta izabrana je 2005 godine.

U ovom periodu bila je ukljucena u realizaciju vezbi iz viSe predmeta: Mehanicke
operacije i oprema, Tehnoloske operacije, Fenomeni prenosa, Fenomeni prenosa u
disperznim sistemima, Osnovi farmaceutskog inzenjerstva i OpSta hemija. Trenutno je
angazovana na vezbama iz predmeta: Mehanicke operacije, Mehanicke i toplotne
operacije 1 Oprema za mehanicke operacije 1 Hemijsko inZenjerska laboratorija.

Od izbora u zvanje asistent pripravnik angazovana je na naucno-istrazivackim
projektima finansiranim od strane Ministarstva za nauku i razvoj republike Srbije:

1. “Fenomeni prenosa u viSefaznim sistemima”, osnovna istrazivanja, TMF-MNT RS
2000-2002

2. “Fenomeni prenosa u visefaznim viSekomponentnim sistemima”, osnovna istrazivanja,
TMF-MNT RS 2002-2005



3. "Razvoj efikasnijih hemijsko-inzenjerskih procesa zasnovan na istrazivanjima
fenomena prenosa i principima intenzifikacije procesa", TMF - MNT RS Projekat br.
172022, 2011-

U periodu od jula 2003 do januara 2004 boravila je na Otto-von-Guericke
Univrzitetu u Magdeburgu (Nemacka), gde je bila angazovana kao saradnik na projektu
"Membrane Supported Reaction Engineering" finansiranom od strane DFG (Deutsche
Forschungsgemeinschaft).

U periodu od oktobra 2006 do aprila 2007 je kao dobitnik DAAD stipendije
boravila na Tehnickom Univerzitetu u Drezdenu (Nemacka), gde se bavila
eksperimentalnim ispitivanjem dinamike "trickle-bed" reaktora.

U periodu od jula 2008 do oktobra 2009 bila je angazovana na zajednickom
projektu Tehnolosko-metalurSkog fakulteta i nemacke kompanije BASF “Experimental
investigation of mass transport limitations in adsorption, based on the Nonlinear
Frequency Response method”.

Govori nemacki i engleski jezik.

- Spisak objavljenih radova ili drugih relevantnih rezultata i aktivnosti koje
opredeljuju afinitet kandidata za rad na predloZenoj temi

M21 - Radovi u vrhunskim medunarodnim ¢asopisima

1. D. Brzic, D. Ahchieva, E. Piskova, S. Heinrich, Z. Grbavcic, Hydrodynamics of
shallow fluidized bed of coarse particles, Chem. Eng. J 114 (2005), 47-54

2. D. Brzic, M. Schubert, H. Haring, R. Lange, M. Petkovska, Evaluation of periodic
operation of a trickle-bed reactor based on empirical modeling, Chem. Eng. Sci 65
(2010), 41604165

3. D. Brzi¢, M. Petkovska, Some practical aspects of nonlinear frequency response
method for investigation of adsorption equilibrium and kinetics, Chem. Eng. Sci 82
(2012), 62—72

M23 — Radovi u medunarodnim ¢asopisima

4. D. Brzic, D. Ahchieva, M. Peglow and S. Heinrich: An experimental study of the
partial oxidation of ethane to ethylene in a shallow fluidized bed reactor, J.Serb.Chem.
Soc., 72 (2), 183 - 192, 2007.

5. Boskovi¢-Vragolovi¢ N., Brzi¢ D., Grbav¢i¢ 7., Mass transfer between fluid and
immersed object in liquid-solid packed and fluidized beds, J.Serb.Chem.Soc., 70 (11),
1373-1379, 2005

6. Ahchieva, D., Brzic, D., Peglow, M., Heinrich, S., Moerl, L., Theoretical and
experimental studies on the partial oxidation of ethane in the fluidized bed membrane
reactor (Theoretische und experimentelle Untersuchungen der partiellen Oxidation von



Ethan im Wirbelschicht-membranreaktor), Chemie Ingineur Tecnik, 76(9), 1295 - 1296,
2004

M33 — Saopstenja na medunarodnim skupovima Stampana u celini

7. D. Brzic, D. Ahchieva, E. Piskova, Hydrodynamic regime determination and
characterisation in shallow fluidized bed, in: Transport Phenomena in Science and
Technology — 2005, v.2., Proceedings of 5t Symposium of South East European
Countries (SEEC), J. Hristov (Ed.), pp-19-28, Sunny Beach, Sept.2005, Bulgaria

8. D. Brzic, M. Schubert, H. Hiring, R. Lange, M. Petkovska, Empirical modeling as a
new tool for evaluation of periodic processes - Case study: Periodic operation of a trickle-
bed reactor, 2nd European Process Intensification Conference, EPIC 2009, 14-17 June
2009 - Venice (Italy), Proceedings on CD.

M34 - Saopstenja na medunarodnim skupovima Stampana u izvodu

9. Ahchieva, D., Brzic, D., Peglow, M., Morl, L., Effekte bei der oxidativen
Dehydrierung von Ethan zu Ethylen im Wirbelschichtreaktor, Fachausschuss
,» Lechnische Reaktionsfiihrung* Weimar, Mart 2004

10. Ahchieva, D., Brzic, D., Peglow, M., Heinrich, S., Mérl, L., Application of Fluidized
Bed Membrane Reactor in Partial Oxidation of Ethane to Ethylene, ICCMR®6, Lahnstein,
Juli 2004

11. Ahchieva, D., Brzic, D., Peglow, M., Heinrich, S., Moérl, L.: Theoretische und
experimentelle Untersuchungen der partiellen Oxidation von Ethan im Wirbelschicht-
Membranreaktor GVC Jahrestagung, Karlsruhe, Oktobar 2004

12. D. Brzic, D. Ahchieva, M. Peglow, Experimental Investigation of Partial Oxidation
of Ethane to Ethylene in Fluidized Bed Reactor, in: SEEChE 1 Book of Abstracts,
Faculty of Technology and Metallurgy, pp. 23, Belgrade, Sept. 2005, Serbia and
Montenegro

13. D. Brzic, H. Héring, M. Schubert, M. Petkovska, R. Lange, An empirical non-linear
model of a trickle-bed reactor, Jahrestreffen Reaktionstechnik 2008, 18. — 20. Mai 2008,
Wiirzburg, Germany

14. Danica Brzic, Frank Poplow, and Menka Petkovska, Nonlinear Frequency Response
Experiments for Investigation of Adsorption of Pure Gases, 10th International
Conference on Fundamentals of Adsorption, FOA-10, Awaji Hyogo, Japan, 23-28 May
2010, Book of Abstracts

15. D. Brzié, M. Petkovska, Some practical aspects of nonlinear frequency response
method for investigation of adsorption equilibrium and kinetic, ECCE 8" European



Congress of Chemical Engineering ECAB 1% European Congress of Applied
Biotechnology, 25-29 September 2011 — Berlin (Germany)

16. D. Brzié, M. Petkovska, Numerical experiments for studying the applicability of
nonlinear frequency response method for investigation of gas adsorption, XXII Congress
of Chemists and Technologist of Macedonia, 5-9 September 2012 - Ohrid (Macedonia),
Book of Abstracts

MS51 — Radovi u vodeéim nacionalnim ¢asopisima

17. D.V.Brzi¢, N.M.Boskovi¢-Vragolovic, 7.B.Grbavéié, "Prenos mase zid-fluid u
partikulativno fluidizovanim slojevima ", Hemijska industrija, Vol 58 (2), 2004, str. 69-
73

M64 — Saopstenja na domacim skupovima Stampana u izvodu

18. Brzi¢ D, Boskovi¢-Vragolovic N., Grbavcié 7., Prenos mase zid-fluid u
partikulativno fluidizovanom sloju inertnih sfernih Cestica, XLI savetovanje SHD-a,
Beograd, 2003

19. D. Brzi¢, M. Petkovska, Application of nonlinear frequency response method for
investigation of gas adsorption, Symposium Non-linear Dynamics with Multi and
Interdisciplinary Applications (SNDMIA 2012), Belgrade, October 2012

- Ocena podobnosti kandidata za rad na predloZenoj temi

Kandidat se u okviru svog naucno-istrazivatkog rada na domadim i
medunarodnim projektima bavio istrazivanjima fenomena prenosa i dinamike visefaznih
hemijsko-inzenjerskih sistema. Rezultati dosadasnjeg rada objavljeni su kroz 6 radova u
medunarodnim cCasopisima i 12 saopStenja na medunarodnim i domaéim naucnim
skupovima. Na osnovu dosadaSnje saradnje sa kandidatom kao i objavljenih naucnih
radova, Komisija smatra da kandidat ispunjava sve potrebne uslove za rad na predlozenoj
temi.

2. Predmet i cilj istraZivanja
- Prikaz predmeta istraZivanja i hipotetickih stavova o problemu koji se istrazuje

Adsorpcija zauzima veoma znacajno mesto medu tehnologijama koriS¢enim u
industrijskim procesima razdvajanja i pre¢iS¢avanja gasova. Ona predstavlja dominantnu
tehnologiju za procese: i) proizvodnje vodonika iz razli¢itih gasova, ii) proizvodnje
vazduha obogacenog kiseonikom i azotom iz atmosferskog vazduha, iii) susenja, i iv)
uklanjanja tragova necisto¢a iz kontaminiranih gasova. Sa fenomenoloske tacke glediSta
procesi adsorpcije predstavljaju slozene procese koji ukljucuju vise istovremenih
transportnih i sorpcionih mehanizama. Za uspesno projektovanje, kao i sve znacajniju
intenzifikaciju i optimizaciju procesa adsorpcije, neophodno je poznavanje kako



ravnoteznih podataka (adsorpcione izoterme) tako i kinetickog mehanizma i kinetickih
parametara. U tom smislu, razvijen je i u literaturi opisan veliki broj razli¢itih metoda za
eksperimentalno odredivanje ravnoteznih 1 kinetickih parametara (uglavnom
koeficijenata difuzije). Vecina objavljenih metoda je zasnovana na odredivanju
parametara unapred predpostavljenog modela.

Jedna od metoda za odredivanje kinetickih parametara je frekventna metoda, koja
se zasniva na merenju odziva sistema na sinusnu promenu neke ulazne promenljive. Za
dovoljno malu amplitudu ulazne promene, odgovor sistema sadrzi samo jedan harmonik,
odnosno u frekventnom domenu jednu (linearnu) prenosnu funkciju, na osnovu koje se,
njenim poredenjem sa teorijski izvedenom za predpostavljeni model, odreduju kineticki
parametri. Budu¢i da su adsorpcioni sistemi gas-¢vrsto po svojoj prirodi nelinearni,
primena opisanog linearnog matematickog aparata dovodi do gubitka dela informacija,
budu¢i da frekventne funkcije prvog reda (linearne) za pojedine mehanzme imaju isti
oblik. Jedan od mogu¢ih nacina prevazilazenja ovog problema je i primena novorazvijene
nelinearne frekventne metode koja predstavlja prosSirenje klasi¢ne frekventne metode na
nelinearnu oblast uvodenjem koncepta frekventnih prenosnih funkcija viSeg reda.
Postojece teorijske studije pokazuju da frekventne prenosne funkcije drugog reda za
razli¢ite mehanizme imaju razliCit oblik 1 na taj nafin omogucéavaju nedvosmislenu
identifikaciju kinetickog mehanizma. Takode, prednost nelinearne frekventne metode je i
mogucénost odredivanja ravnoteznih i kinetickih parametara iz istih eksperimentalnih
podataka. Medutim, praktiCna primena nelinearne frekventne metode podrazumeva
kompleksan matematicki aparat potreban za izvodenje teorijskih frekventnih prenosnih
funkcija kao 1 sofisticiran eksperimentalni sistem koji omogucava dobijanje tacnih
eksperimentalnih frekventnih funkcija. U literaturi postoje teorijski izvedene frekventne
prenosne funkcije drugog reda za jednostavne i nekoliko nesto slozenijih mehanizama.
Eksperimentalne primene nelinearne frekventne metode na ispitivanje asdorpcije gas-
¢vrsto, medutim, jo§ uvek nisu radene.

U ovom radu biée izvrSena analiza primenljivosti nelinarane frekventne metode za
ispitivanje ravnoteze i1 kinetike adsorpcije gas-Cvrsto u Sarznom sistemu, na osnovu
rezultata numerickih simulacija frekventnog odziva Sarznog adsorbera. Takode, bice
razvijena eksperimentalna procedura za merenje nelinearnog frekventnog odziva u
Sarznom adsorberu kao i postupak odredivanja frekventnih prenosnih funkcija viseg reda
u cilju eksperimentalne verifikacije nelinearne frekventne metode. Metoda c¢e biti
primenjena na ispitivanje adsorpcije Cistih gasova.

- Ciljevi istraZivanja, nau¢no predvidanje ciljeva u funkciji nivoa nau¢nog saznanja

Naucni ciljevi ove disertacije su: doprinos razvoju nelinearne frekventne metode
za ispitivanje adsorpcije gas-¢vrsto kao 1 njena eksperimentalna verifikacija na primeru
adsorpcije Cistih gasova. Ovi ciljevi bi¢e ostvareni kroz sledece korake:

e teorijski razvoj procedura za odredivanje optimalnih parametara (mase
adsorbenta, ulazne amplitude i opsega frekvencija) za eksperimentalno
merenje nelinearnog frekventnog odziva u Sarznom sistemu

e prosirenje postojece baze teorijskih frekventnih prenosnih funkcija viseg
reda



e razvoj eksperimentalnog sistema, eksperimentalne procedure i nacina
dobijanja tacnih frekventnih prenosnih funkcija viSeg reda iz
eksperimentalnog nelinearnog frekventnog odziva

- Osvrt na relevante bibliografske izvore i ostvarene rezultate (citirati) koji su u vezi
sa predmetom istraZivanja

Frekventnu metodu prvi put su upotrebili za ispitivanje kinetike asdorpcije gas-
¢vrsto Naphtali i Polinski (Naphtali and Polinski, 1963). Oni su ustanovili da frekventna
metoda pruza moguénost odredivanja vremenskih konstanti razli¢itih procesa koji se
istovremeno odvijaju tokom slozenog procesa adsorpcije. Od tada pa do danas, veliki broj
autora se bavio teorijskim (Yasuda et al., 1991; Jordi and Do, 1993; Sun et al. 1994) i
eksperimentalnim (Yasuda, 1994; Song and Rees, 1997; Onyestyak, 2011; Lai et al.,
2011) aspektima primene frekventne metode za ispitivanje kinetike adsorpcije gas-¢vrsto.

Buduc¢i da su adsorpcioni sistemi po svojoj prirodi nelinearni, primena klasi¢ne
frekventne metode (linearne) nije uvek opravdana jer ne daje informacije o nelinearnosti
sistema. U teznji da obezbede adekvatan matematicki aparat za ispitivanje nelinearnih
sistema, Petkovska i Do (Petkovska and Do0,1998) su razvili nelinearnu frekventnu
metodu kao proSirenje klasi¢ne frekventne metode na nelinearnu oblast, primenom
koncepta frekventnih prenosnih funkcija viseg reda (Weiner and Spina, 1980).

Opsezna teorijska istrazivanja (Petkovska and Do, 1998, 2000; Petkovska, 1999,
2000, 2001, 2005; Petkovska and Petkovska., 2003) su pokazala da nelinearna frekventna
metoda predstavlja veoma pouzdanu metodu za tacno utvrdivanje kinetickog mehanizma
na osnovu oblika frekventne prenosne funkcije drugog reda. U okviru teorijkih
istrazivanja Petkovska 1 saradnici izveli su teorijske frekventne prenosne funkcija prvog i
drugog reda za jednostavne mehanizme, kao Sto su Langmuir-ov model, model filma,
model difuzije kroz mikropore i model difuzije kroz makropore u kombinaciji sa
povrsinskom difuzijom (Petkovska and Do, 2000), kao i za neke slozenije mehanizme:
difuzija kroz mikro- i makropore (Petkovska, 2005), dva nezavisna difuziona procesa i
neizotermna difuzija kroz mikropore (Petkovska and Petkovska, 2003). Pokazalo se da
frekventne prenosne funkcije prvog reda mogu imati isti oblik za razli¢ite mehanizme
(npr. za difuziju kroz mikropore i povrSinsku difuziju), dok frekventne prenosne funkcije
drugog reda imaju razliit oblik, Sto predstavlja osnovu za utvrdivanje kinetickog
mehanizma. Dodatna prednost nelinearne frekventne metode je i moguénost odredivanja
kinetickih 1 ravnoteznih parametara iz istih eksperimentalnih podataka. Procedure za
odredivanje ravnoteznih i kinetickih parametara za pojedine mehanizme takode su
objavljene (Petkovska, 2005).
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3. Polazne hipoteze

PoSto su adsorpcioni sistemi nelinearni, ocekuje se, da se predstavljanjem
njihovih modela u obliku niza frekventnih prenosnih funkcija prvog i viseg reda moze u
potpunosti opisati njihova sloZena dinamika.

Osnovne hipoteze na kojima se bazira izrada predlozene disertacije su:

e moguce je odrediti frekventnu prenosnu funkciju drugog reda na osnovu
eksperimentalno merenog nelinearnog odziva adsorbera

e moguce je na osnovu eksperimentalno dobijene frekventne funkcije drugog reda
utvrditi kineticki mehanizam asdorpcije gas-Cvrsto 1 odrediti nelinearne parametre
sistema

4. Nau¢ne metode istrazivanja

Za izvodenje teorijskih frekventnih prenosnih funkcija bi¢e koriS¢en koncept
Voltera redova i viSedimenzione Furijeove transformacije.

Matematicko modelovanje Sarznog adsorbera 1 numericke simulacije u
standardnim softverima bice koris¢ene za optimizaciju eksperimentalnih parametara.

U eksperimentalnom delu bi¢e meren nelinearni frekventni odziv SarZnog
adsorbera i to: promena pritiska (pomoéu veoma brzog i tatnog Baratron meraca
pritiska), temperature adsorbenta (infra-crvenim termometrom) i1 temperature gasa



(termoelementom), pri sinusnoj promeni zapremine adsorbera. Izmereni vremenski
signali bi¢e prebaceni u frekventni domen primenom Furijeove transformacije i dalje
obradivani u kompleksnom domenu.

5. Ocekivani nau¢ni doprinos

Ocekuje se da rezultati predlozene doktorske disertacije doprinesu razvoju
nelinearne frekventne metode kao i da potvrde njenu primenljivost za odredivanje
ravnoteze 1 kinetike adsorpcije gas-Cvrsto, kroz slede¢e korake:

e utvrdivanje konkretnih procedura za izbor optimalnih parametara za
eksperimente, eksperimentalnog postupka i1 postupka obrade podataka ce
omoguciti tacno odredivanje frekventnih prenosnih funkcija viSeg reda

e teorijsko izvodenje frekventnih prenosnih funkcija viSeg reda za slozene
mehanizme ¢e prosiriti postoje¢u bazu teorijskih funkcija.

Najznacajniji nau¢ni doprinos predlozene disertacije je razvoj jedne veoma
pouzdane metode za utvrdivanje slozenih kinetickih mehanizma i odredivanje nelinearnih
parametara modela, Sto je od klju¢nog znacaja za projektovanje i optimizaciju procesa
adsorpcije.

Takode se ocekuje da procedure razvijene u okviru ove doktorske disertacije
mogu da posluze kao polazna osnova za primenu nelinearne frekventne metode za
ispitivanje dinamike drugih procesa u hemijskom inZenjerstvu.

6. Plan istrazivanja i struktura rada
Realizacija ciljeva ove disertacije planirana je kroz slede¢e aktivnosti:

e Literaturni pregled dosadasnjih istrazivanja koja se odnose na:
- primenu linearne frekventne metode za istrazivanje kinetike adsorpcije
gas-Cvrsto sa akcentom na postojecim eksperimentalnim sistemima

- razvoj nelinearne frekventne metode

e Projektovanje, izgradnja i testiranje eksperimentalnog sistema za merenje
nelineranog frekventnog odziva

Utvrdivanje eksperimentalne procedure i procedure obrade podataka

Teorijsko odredivanje optimalnih parametara za eksperimente

Izvodenje eksperimenata i obrada dobijenih podataka

Izvodenje teorijskih frekventnih prenosnih funkcija viSeg reda za pojedine slozene
mehanizme

e Kiriti¢ki osvrt na dobijene rezultate 1 predlog daljih istrazivanja

PredloZena disertacija bi imala slede¢u strukturu:

UVOD



1. Adsorpcija gas-Cvrsto
1.1. Fenomen adsorpcije gas-¢vrsto
1.2. Metode za odredivanje adsorpcionih izotermi
1.3. Metode za odredivanje kinetickih parametara

2. Nelinearna frekventna metoda za ispitivanje ravnoteze i kinetike adsorpcije gas-¢vrsto

2.1. Nelinearni frekventni odziv 1 koncept frekventnih prenosnih funkcija
visSeg reda

2.2. Frekventne prenosne funkcije viSeg reda (na nivou adsorbera i na
nivou Cestice) za Sarzni adsorber

2.3. Procedura za primenu nelinearne frekventne metode

2.4. Teorijske frekventne funkcije viSeg reda na nivou Cestice

2.5. Odredivanje ravnoteznih 1 kinetickih parametara

3. Numericke simulacije stepenastog i frekventnog odziva Sarznog adsorbera
3.1. Matematicki model Sarznog adsorbera
3.2. Odredivanje frekventnih prenosnih funkcija viSeg reda iz numerickih
eksperimenata
3.2.1. Uticaj stacionarnog stanja
3.2.2. Uticaj ulazne amplitude
3.2.3. Uticaj Suma
3.3. Odredivanje optimalnih parametara za nelinearne frekventne
eksperimente
3.3.1. Odredivanje optimalne mase adsorbenta
3.3.2. Odredivanje potrebnog opsega frekvencija
3.3.3. Izbor ulazne amplitude

4. Eksperimentalni deo
4.1. Eksperimentalni sistem
4.2. Materijali 1 radni uslovi
4.3. Eksperimentalna procedura
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