
иссJIЕдOВАншЕ IlЕРЕхOДrЦх РЕ[имOв нА пOРис1Olr эЕРнЕ кАтмизАтOРА
D. Ш. lleTpoc, В. А.Кириллов, В. П. Гаевоfi .

Дlя рвсчета'нестациоварввх процессов в Ееподвиtноц слое катали_
аатора необходицо внеть особенности.переходнцх реrишов на пористош
верне. В настояцеlt работе проводитоя их исследовение для квааистаци_
онернЕх процессов, при которшх }tзценение состава реакционноfi сrrеси

и тешпературш не нарушает стационарности шеIду состояниец катшиаа_
тора и состевош реекционноfi сrrеси.

llатешетическое описание переходнцх реIицов для пористого ква8и-
гошогенного аерна при протекении одноlt необратиr.оfi реакции первого,
порядка ицеет вЕд:
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С; - концентреция реагируDщего ко',понента в sерве кетаJIизатора;
Р=2 - дrrя щара, Р = l - дJlя цилиндреl Р = О - дJtя пдастивrи; kо-пред-
экспоненцшапьннft rir{оIитель; rQ - универсельная.гаэовАя постоянная;
- О - концентрацшя реагшруDщего коriпоненте в потоrе в стационарноra

реtиче; €Е - пористость аерна; Ро - радt(ус пЬра, цDrлиндра или по_

ловина толщtнц пдастинки; л - текJrцея коорд.tната эерна; Dao -оф-
фективнrrlt коэ<l$ициент диlDФуэии; ir9 - теплопроводность верна; l -
- вреця; С. u Се - тепrоецrосп. аерна и реакционноft сrrеси соот-
ветственно; 7Е - тецпература в верне каталиэатора; )], - тешерату-
ра в потоке; Е - анергия активации; q - тепловоlt оФфект ревк-
ции.

Не переходнце реtишa в общец случаё влияDт процессш, протекаD-
!Е{е внутри пористого вёрна каталиветорвl ш г}цродивецическая обста-

новке вокруг пастлtцш. Па цодели отрцвншх тесениft, I l ] "ne.ry"T, 
что

при обтекании отдедьного эерна катализаторв, накодящегося в неподв}tl-

ноц слое, ицеет цесто отршв потокаrв реаультете сего в окрёствости
точ€к контqктов аереЕ обрауется твк Еаацваеraая непроточнея эоне.
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-lB:i;y ;:tiTeI{c!!BHыx п.чльсациl't газа в непроточноl't аоне, последнюю часто
мэ)iнс. гредсгавl,tть в виде сбъеlчlа идеального перемещивания. Массообмен

меуaФ готокоI! г9за и н€rrротрчноlt эонсl't определяется коэфФициентами
обмена lra . Оценлttt влиячtfе непроточншх зон на переходнце решиriы в

зерне ката,Iиэатора fuя этого рассмотрим нестационарныIt иаотерми-
ческиl't процесс на пор!lстоlt пластилке в предполошении, что непроточ_
ная эона равномерно распределена вдоль ее нарушноft поверхвости. Это
поэволит нам эначительно упростить аналиэ математического описания
и определить сблвсти сJщественного влияния вепроточных зон на диЕа-
мику исследуемоi"( системц. Так как в деitствительности непроточвая ао-
на омывает лиIЕь часть внешнеl't поверхности эерна, то полученнше ниJке

сценки скатутся l{элицне Еесткltми.
Граничные и начальнце условия в этом случае имеDт вид:

где Ct " Cz - концентрации реагирУDщего компонента в проточноft и
непроточноГt эонах соответственно.

9=0: #=о, /2в/

t <О сз=сz=Оi tT| Ct=Co=COпý{; rc/

bit2=*; bizE=* /За/

Здесь }ar- *о"обициент массоо5мена мешду непроточноl't эоноl't и наруа-

Hot-t поверхностью п, S'oл8стинкиi 
3; - отношение поверхностеft обмена

меш.\у потоком и зонОй(9rа2 
""?о""рхностью 

пла"ти"*" /Srr) , #
- отношение объема зерна к объеtvý, непроточноfi аонш.

Реiление уравненйя /I/ с учетом /2а, 26/ ч /З/ в иэdбрашевиях
,/после преобрааования их по Лапласу,/ запr,iлется так:
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Проиlrтегрировав no 9 _полученное dЬрашение, наftдеrr иаобрадение от
среднеl't концентрацuu cgp в пластинке при наличии непроточншх эон у
ее внецнеr-t поверхности. 0ригинал этого выраIения ишеет вид:
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Ив решепия /5/ вuдно, что объец непроточнцх 8он не шияет на стаци-
онарншfi реlиш в исследуешоit систеrrе. Оценить ае их влияние на пере_
ходнше реаимц мо8но непосредственно ца /5/ или по величиЕе первоlt
проиэводноft по ý при ý = Q иэ вшраЕенuя /4/. Окаэалось, что это
влияние несущественно, если
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Если ше (р 7 5, то
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z q(Bi,, { *Вt,з)+ Bi, ьф
/86/

2qu( q * Иu)
иэ /8а/ видно, что при протекании flестационарншх иаотерriических про-
Цессов в обл9сти, соответствуDщеit в стационарноri реЕиraе кинетическоlt',
непроточнше аонш в слое каталиаатора !догут окв8швать существенное
влияние на динаt{ику процесса, особенно при швлшх 8l7, . При повшше-

нии активности каталиаатора, увеличении paariepoв аерfiа t4 ушеньщении
.коэФФициента эфФективноlt диt!Фузии влrdяЕие непроточнцх аон усиливает-
ся /сч.86/. Этот факт моrно объяснить Terr обстоятельствоli, что при

сравнительно боль:ltих $) хи!дическое вааиrrодеfiствие происходит практи-
чески полностьр на шалоlt толtlр!не аерна катали8атора, а. в оствльноlt
ее части присутствуйт только продуктш реакциtt. ПoiTol,y на гнерцион-
Hrre eBoficTBa системц окаэшвеет влияние не весь свободнпft объеrr аерне,
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как 9то бшло при (l)( Оr4, а лиiдь небольпrая его часть.
trfiошно получить оценки и для Ееиаотер!rического эерна при (l)( 014.

В атом случае концентрация внутри эерна практически не эависит от
координатц. Кроме того, при небольших перепадах тешпературы внýrгри

аерна ур9ввеЕие /I.a./ мошно линеариаовать и получить решение1 9Е9лоа
гичное /5/. Оказалось, что влиянием непроточншх аон на динамику ис-
следуемой системц мсЕно пренебречъ.| если
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Так как С*>Ср, то иэ /9/ впдно, что при проведении гааофаапо-
го процесса под атмос<Dерным давлением непроточlш[е эонн не оказшва-
Dт практически никакого влияния на переходнце реш,шшц в связи с тем,
что динамика систе}дц цедикоli определяется теплоемкостью .каталиаато-

р8.
Аналитическое решение систешц /Ia-l6/ аатруднительво. llоэтолry.

нами бшл проведен численнцlt аналиа ее на ЦЕlltr Минск - 2 методом про-
гонки [aJ . Основные вцво.щ, которше при этом были полученш, сводят-
ся к следуDщешry:

I. IШaccoerrкocтb аерна, определяецая величияоft свободного объема
эерн9 относительно его общего объема (fr) , не окаацвает практичес-
ки никакого влияния на динамические харАктеристики системц приQ{0,4,
если

Ч , 3О- цо. /ll/
ё1

В этош случае мо8но опустить прои9воднуD по времени в уравнении /la/

Вlг t< 0€ i i3a/

9i ехо ( t + ЬOпа*
0ло, <oil,

qО, = tp'AOа. 9 ; Вizgт= #Cpi aiaT=#r,

f
п /lз6/
то перехоДнце реrишЦ не чувствИтельнЦ к BHyTPeEHer(r теплообшеву.
аrо* - максиr.альное аначение температурц в нестационарнош реаи-

ше. При выполнении условиit /IЗа16/ градиентIJ Termepa'yp внутри аер-
на каталиэатора довольно шалш, и его rio8нo прёдставить в виде объема
идеаJьного смешения по теплу. BarHo отметить, tITO чУвствительность
динашики аерна к внеппrеrr} обrrену теш шеньше, чеш шеньще величина$ ,
определяDtItая интёнсивность тепловедения внутри аерна kaтaJtиaaтopa.



ИсследоЁанrtе' переходнцх ре8имов i2?

Поэтоьry прц малых (JrT неравенство /12/ етановиъс,я изJtицне шестким.
В этом случае удобнее пользоваться величиноП ffi . Расчетыrпро-
веденflше при разнцх эначениях этого отношения, покаэали, tlTo пере-

ходные Ве8иr+{ практически не чувствитеJIьнш к внеtднеDry теплообмену

при
BL,

'.r"o"""ooo"nrn*o"r3#,fl'"O 
no""ox*oc'lt зерна каталиэатора учи-

тцвается только при Еевшполнении неравенства iIЗб/, так как в этом

елучае по зерну каталиэатора в нестационарном ре)rиме имеются перёпа-

ды температур.
Проиллюстрируем полученнце вшводш яа _примере пятислоitного реак_

тора окисления ýQ, " SOз .

Беэраэмерные параметры для этого. процесса имеDт эначенияl при-

веденныевтаб. |и2.
Табл14ц'а :

Ее 9l /с

I80_200 90- i i0 I,00-I,I 76о o,o i 66 25,2

Табл'ица 2

ll9

слЬя
0,а_о, I2

о,08-о ,о4

t

9
QT

бtт
gцiffi

I ,68_4;с 4,4-Iз 62- Iзо I 65-650 I 65-650

влияния на динамику, особенно для первнх, трех

* зо.

на основании этих даннцх чркно сделать такие предварительные вцводш

о влиянии приведенных параметров на переходноlr решим в эерне катали-

эатора.
I.МассоемкостьэернакаталиэаторанебУДетокаэыватьсколЬко.

нибудь существен
слоев, поекольку

:ного
/р'
€Е

?. Переходнше ре8имв практиtrески не чувствительны к внеuяем5r об-

менУ'таккак$L"2IОО.ВлшяниевнешнеготеплообменабУДет9цачи-
тельншм: Kporre того, на пDоцессы в эернах каталиэатора, находЯЩ1,1ХСЯ

в первоl/t слое, IlоЕет.влиять неравнодоступность внецшеl't поверхности,

особенно при больцмх велич}lнах возlryцениft,

3.ПосколькУинерционностьрмасс'оперевосав.пористомэернека-
iализатора мошно пренебречь, нас будет пре8де всего интересовать

98t т уBi

з 42I

0,4-сrас,7-0,5i ,5-с,92,5-Ir5

0,08-0,с4с,08-0,о90 ,28-0, I5о ,98_0, 5



влияние теплопереноса на,переходнше реrиш. Ив табл. 2 видно, что

ДЛЯ ЭеРеН КаТ8ЛИЭаТОРа, НаХОДЯЕЦ,tХСЯ В ПеРВОllt СЛОе, ВЛИЯНИе ПРОЦеС-

сов переноса тепла внутри пористого аерна булет аначительнцм / Ч)т,
ý 0r98-0r5/. Это связано с Te!d, что в переходнош решиме могут

появляться эначительнше градиентш тешператур пс аерну каталиаатора.
Для второго слоя q} э Оr2. Иэ этого следует, что влиявие внутрен-
него теплопереноса будет эдесь шенее с}rщественншм. .Щля всех после-
дуDцоrх слоев.Ф довольно малш. Это укаэшвает Еа то, что градиен-
тами температур по аерну можно пренебречь и при расчете переходншх

решимов рsссшатривать их кgк объем идеального смеrцения.

4. отноценr" В"
Й.'определяDщееразttостьтешператУрuеа.

ДУ ГОТОкОм и ЭеРнО!Д для всех слоев катаJIизатора, прлЬедено в тgбл.2.
Иэ этих данншх видно, что дJIя эерен каталиэатора, находящ/tхся во
втором и особенно в первом слоях, величива перепадов температур до-
вольно эначителБна, и поэтошry необходим учет ввеiшrего обмева. Дтя
4-го и 5-го слоев температура и концентрация в потоке практически
равна температурам и концентрациям на боковоfi поверхности кателиэа_
тора. ПоэтоDry чувствительностью, переходных реши!rов к BHeIIцetry ооме-
ну Molrнo пренебречь.

дпя проверкrt полученнцх вшводов были рассчитанц переходнце ре-
Диlilш lta зернаХ катаJIиэатОра, находящt4хсЯ в пяти СЛОЯх реактора.fuя
этого систеriа уравнениfi /la - ?6/ бцла реrпена r.етодо!r пгоrо"*и [Z lна ЦВI "Мttнск-З". Скорость химическоft реакции определялась по урав-
нен;{ю Борескова_Иванова, полученно!ry для катs.диsаторs БдВ в кинети-
ческоrt оОласти [З ] .

Приведеш некоторце реаультатш проделанного gнаJIи9а.
а,/ Ьссоемкость эерна катмиэатора определяется его пористостьD.

расчстш пок9зали, что чувствительность переходнцх реаиriов к этоit ве-
лич}rне, иэltеняDщеftся в пределах 8з = 0r4 - 016, довольно шала. Этот
d,akT подтвердил ранее сделанное предполо8ение о практическоft беэ-
инерциовl{ости процессов массопереноса.

б./ Влиянrrе обмена хороtдо видно иа рис. I. Расчетш бшли пРоДела-

чц при варьировании коэФФициента теплообменв в пределах OrOI-IOffi-t
На этом граФлlке представленш реэультатц расчетов йя второго слоя.

По оси ординат отлоаено Bbipa;fe'xe ИГП- 
Ж] 

, гл" (d)
- текущее эначение теt{ператуРш, а Iс п- Tzc-- - тешпературцlсоот-
ветствуDцие стационарвшм ре8имам, пQ оси абцисс вреrдя в секувдех.
значительное расхошдение линиfi , соответствуDпп,tх раsнцtl коэФфициен-
таш теплообмена не рис.I укаэшвает на существеЕное влияние процес-
сов внещнего переноса на переходноfi решиш Ъ эrо, слое. Расчетшrпро-
веденнше аналогичнцш образом для зерен катализетора, находячs{хся в
последуюtlих слоях реактора покааали, что влияние внеЕнего теплооб-

i ?8 Ю. X!.llaTpoc . В.А. Кириллов. В. П. Гаевоft



исследование пере ходных Dешиriов i29

мена На инерционные cBol'tcTBa зерна с ростом порядкового номера слоя

уменьшается. Это свяэано с yiieнbljeниe!"r ско.оости хI4мrlческого гревра-

щения и величины перепадов температJiр мешду HapysHoit поверхностью

аерна и газовшм потоком.
в,/ Процессы внутри эерна. [tри проведении аналиэа переходных ре-

ш,имов kоэtDФ.ициент эФфективноl't диФФуэии варьировался в пределах

О, О5 - С, I с м2,/с е к, а ко эФi ициент те п; оп роволност и,l,*.1Дlg -Р)tОЧ rýЖ*ОС

Была получена довольно слабая чувствительность переходнцх рех(иl;lов к

Drq . ЧувствитеЛьность к .lre несколько выше.

-|

-,

ф-Р.t,

Рис. l
. Влияние коэdФициентов теплообмена на переходные реаимы в эерне

к9тализатора. Вгороit слоft реактора. Условия:

то = ýQQ 

- 
5о5О с; х" = с,6 Qro, - о,6] лr. r-*1

I-o,0I , 2-о,о33, з_о,66, 4-Io*
М4секос

На рис. 2 представленц некоторые реаультаты расчетов переходных

решимов на зерне для второго слоя. Из этого рисунка видно, что велr{-
чина перепадов температур мешду центроlJ эерна, его боковоlt поверх-
ностьD и потоком в переходном реш!tме значительно бо,lьце, чем в ста-
ционарном. В свяэи с влиянием внецrнего обмена иэмененi4е температурц
на боковоlt поверхности эерна происходит довольно медленно. Поэтому
и перепалJr температур внутри эерна невелfi.клл, и последнее можно рас-
с!rатривать в виде объема идеального смешения по теплу.
. .Реэулртаты, полученные в этоl't работе, могут быть использованы

тtри построении знаковоГt модеJtи переходнrцх реж,имов в неподвиш,ном

слое каталиэатора.

.a
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Профили температур
Условия:
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Рис. 2

Переходноir реаим на аерне каталиэатора.
степенеft гтревращения, второrt слоrt реактора.

в

ц

То= 46О _ 4ggog; хэ = О,6; Дз.= r-ff
| -t =OceK; 2-t= 5ceK;3-IOceK; 4-2осек;
5 - З5 сек.
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