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rozprawy doktorskiej (doktorat wdrozeniowy) mgr inz. Michala Walczaka
pt.: ,Optymalizacja parametréow procesowych wybranych wezléw instalacji
wysokoci$nieniowych wytwarzania melaminy”

wykonanej w Katedrze Inzynierii Chemicznej i Projektowania Procesowego

Promotor: dr hab. inz. Robert Kubica, prof. Politechniki Slaskiej

1. Podstawa formalna wykonania recenzji

Podstawag przygotowania recenzji jest pismo prof. dr hab. inz. Wojciecha Simki,
Przewodniczacego Rady Dyscypliny Inzynieria Chemiczna Politechniki Slaskiej z dnia
6.12.2023 r. (sygnatura RDICh.512.8.2023) z prosbg o przygotowanie recenzji utajnionej
rozprawy doktorskiej mgr inz. Michala Walczaka pt.: ,,Optymalizacja parametréw
procesowych wybranych weztéw instalacji wysokocisnieniowych wytwarzania melaminy”.

2. Cel i zakres rozprawy doktorskiej

Inspiracjg do podjecia badan przedstawionych w rozprawie doktorskiej przez mgr inz.
Michala Walczaka byly zaburzenia pracy dwodch instalacji do procesu otrzymywania
melaminy metoda wysokocisnieniowa w Grupie Azoty Zaklady Azotowe Pulawy.

Celem prac przedstawionych w rozprawie bylo zidentyfikowanie gtéwnych zZrodet
generujacych negatywne zjawiska w instalacji oraz opracowanie rozwigzan zapobiegajacych
ich wystgpowaniu.

3. Ocena merytoryczna

Rozprawa doktorska jest opracowaniem pisemnym, obejmujagcym 159 stron maszynopisu.
Zawiera dziewig¢ rozdzialéw utozonych w sposéb odbiegajacy od zazwyczaj stosowanego,
ale jest on logiczny i uzasadniony tematyka badawcza. Spis literatury to 86 pozycji scisle
zwigzanych z tematykg rozprawy. Ponadto, zamieszczono spis rysunkow i tabel.

W rozdziale pierwszym Doktorant oméwit wlasciwosci fizykochemiczne melaminy oraz
jej zastosowania. Przedstawil rozklad termiczny melaminy prowadzacy do wydzielania
amoniaku 1 otrzymywania produktéw kondensacji o duzych masach czasteczkowych, takich
jak melam, melem, melon. Ponadto, pokazat duze zapotrzebowanie na ten zwigzek oraz
scharakteryzowal Swiatowy rynek, na ktérym silnie konkuruje kilka firm. Opisal pieé
przemystowych technologii wytwarzania melaminy wraz z schematami technologicznymi.
Szczegolowo odnidst si¢ do probleméw technologicznych i ruchowych, wystepujacych



w instalacji GA ZAP, w ktorej wykorzystywana jest wysokoci$nieniowa, niekatalityczna
technologia firmy EUROTECHNIKA. Zdefiniowatl obszary prac badawczych niezbgdnych do
poprawy jakosci melaminy oraz warunki konieczne do prawidlowej pracy instalacji. Zakres
prac zaplanowanych do rozwigzania problemu podzielit na trzy obszary badawcze
obejmujgce:

1) diagnoze, czyli jakosciowe i ilosciowe oznaczenia sktadu zlogéw oraz wyjasnienie
mechanizmu ich tworzenia,

2) pierwotne metody ograniczenia depozycji ztogow, w ramach ktoérych optymalizowano
warunki procesowe, z wykorzystaniem symulatora procesowego ChemCAD,

3) wtérne metody, ktore obejmowaty modelowanie CFD zaproponowanych rozwigzan.

Szczegbdtowy opis prac zamieszczono w tajnej recenzji.

W kolejnym rozdziale szczegdtowo opisatl przebieg procesu technologicznego w badanej
instalacji, przedstawit dane bilansowe weziow, istotnych z punktu widzenia pracy instalacji.

Waznym etapem prac bylo zbadanie sktadu zlogéw, pobieranych podczas postojow
remontowych instalacji w okresie dwoch lat. Probki pobierano w trzech miejscach.
W badanych prébkach okreslono zawartos¢ melaminy, polikondensatéw, mocznika,
oksyaminotriazyn. Ponadto, zbadano sklad pierwiastkowy metoda spektrometrii ICP-OES
oraz metodg spektrometrii rentgenowskiej EDS. Probki poddano rowniez analizie
w podczerwieni (FTIR-ATR) oraz za pomocg spektroskopii NMR, dyfrakcji promieni X
i skaningowej mikroskopii elektronowej. W czesci tej opisano takze metody badania probek
za pomocg wymienionych powyzej technik. Wyniki tych badan umozliwily okreslenie sktadu
i wlasciwosci fizykochemicznych zlogéw, poznanie mechanizmu ich tworzenia, a takze
analiz¢ rownowag rozpuszczalno$ci istotnych z punktu widzenia badan i optymalizacji
parametrow procesu w wezle rozdzialu produktow. Rezultaty badan przedstawiono
w rozprawie oraz pracy opublikowanej w czasopi$mie Materials 16 (2023) 5795. Na
podstawie analizy wynikow stwierdzono, ze w zlogach oprocz melaminy wystepuje melem
oraz hydrat melemu, a osadzanie si¢ zlogéw zwigzane jest z przesyceniem roztworu,
wynikajgcym z malej rozpuszczalnosci polikondensatéw w temperaturze 125 °C.
Krystalizacj¢ polikondensatéw potwierdzono metodami XRD oraz SEM.

Kolejnym dzialaniem podjetym przez Doktoranta bylo zbadanie hydrodynamiki strefy
zasilania kolumny odpedowej w celu identyfikacji/potwierdzenia wystepowania warunkoéw
prowadzacych do krystalizacji polikondensatow z roztworu. Badanie hydrodynamiki
prowadzono z wykorzystaniem narz¢dzi numerycznej mechaniki ptynéw CFD. Doktorant
w rozdziale 5. rozprawy we wprowadzeniu do CFD opisal metodyke obliczen, oraz modele
odwzorowania turbulencji. Przedstawil zalozenia do modelowania oraz warunki brzegowe,
opracowal modele przestrzenne i siatki dyskretyzacji. Symulacje wykonano
z wykorzystaniem oprogramowania ANSYS w wersji 2022 R2 dla dwéch stanéw: ustalonego
i zaleznego od czasu. Na podstawie wynikow modelowania hydrodynamiki ukladu
dwufazowego stwierdzono, ze w badanym obszarze dochodzi do wytworzenia warstwy
cieczy, bedacej roztworem przesyconym, w ktorej nastepuje krystalizacja nierozpuszczalnych
pochodnych melaminy. Wyniki modelowania dobrze korelujg z rzeczywistymi obrazami
depozytdw wykonanymi podczas postoju remontowego.



Doktorant podjgl nastgpnie badania w zakresie mozliwosci i) ograniczenia tworzenia
polikondensatow, w szczegolnosci melemu w wezle reakcyjnym oraz ii) kontroli réwnowag
rozpuszczalnosci polikondensatow w warunkach panujgcych w wezle rozdziatu. Badania te
prowadzit z wykorzystaniem symulatora procesowego ChemCAD i zastosowal dwa
niezalezne podejscia obliczeniowe: pierwsze oparte na kinetyce reakcji wyznaczonej
w oparciu 0 minimum energii swobodnej Gibbsa, a w drugim wykorzystat dane literaturowe,
dane ruchowe oraz bilansowe dostarczone przez licencjodawce technologii. Oba podejscia
zostaty wykorzystane do badania kinetyki reakcji, a drugie do badania réwnowag fazowych
w wezle rozdziatu.

Doktorant zbadat kinetyke reakcji glownej otrzymywania melaminy oraz ubocznych
reakcji nastgpczych zachodzacych w uktadzie reakcyjnym, tj. tworzenia kolejno melamu,
melemu imelonu. Symulacje reakcji prowadzil dla reaktora rurowego z przeplywem
tlokowym oraz reaktora zbiornikowego z ciggtym mieszaniem.

Na podstawie wynikéw symulacji Doktorant stwierdzit, ze instalacja produkcji melaminy
pracuje w optymalnych warunkach. Symulacje potwierdzily réwniez, ze parametry pracy
wezla rozdziatu s optymalne (temperatura, ci$nienie), a ich zmiana nie wptywa w istotny
sposOb na réwnowagi rozpuszczalnosci polikondensatow. Dlatego tez podjeto dzialania
w kierunku zmian konstrukcyjnych, ktére mogtyby ograniczy¢ krystalizacje polikondensatow
1 osadzanie depozytdw. Zbadano hydrodynamike trzech réznych rozwigzan z wykorzystaniem
narzgdzi CFD i wybrano najkorzystniejszy uklad do zastosowania w instalacji. Ponadto
wprowadzono dwie istotne zmiany do instalacji.

Podsumowanie

Jasno sformulowany cel rozprawy doktorskiej zostat w pelni zrealizowany. Przedstawione
zmiany w instalacji do produkcji melaminy powinny usprawni¢ jej dziatanie. Zaproponowane
rozwigzania zostaly poprzedzone bardzo dobrze zaplanowanymi badaniami. Doktorant
wykazal si¢ znajomoscig licznych technik badawczych i umiejetnoscig ich wykorzystania w
eksperymentach. Na szczego6lne podkreslenie zashuguje wykorzystanie narzedzi numerycznej
mechaniki ptynéw CFD do modelowania skomplikowanych uktadéw hydrodynamicznych
dwufazowych oraz symulatora procesowego ChemCAD do badania kinetyki reakcji
otrzymywania melaminy, reakcji ubocznych iréwnowag fazowych rozpuszczalnosci
polikondensatéw. Watpliwosci nie budzi interpretacja wynikéw. Praca ma charakter
wdrozeniowy z elementami naukowymi, opublikowanymi w czasopi$mie Materials.

Pytania i uwagi zostaly zamieszczone w recenzji tajnej rozprawy.

4. Whniosek koncowy

Przedstawiona do recenzji rozprawa doktorska spetnia warunki okreslone w art. 187
Ustawy z dnia 20 lipca 2018 r. Prawo o szkolnictwie wyzszym i nauce (tekst jednolity: Dz. U.
z 2023 r. poz. 742 z p6z. zm.). W zwigzku z tym sktadam wniosek do Rady Dyscypliny
inzynieria chemiczna Politechniki Slaskiej o dopuszczenie mgr inz. Michata Walczaka
do dalszych etapoéw postgpowania o nadanie stopnia naukowego doktora.

Gliwice, 26.02.2024 r. M
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