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людЕJIиювд{иЕ tIюI_Ессов в сл}цАЕ дЕD[Ения в рЕАlttlиOннOit прOстрд{ст_
вЕ чАстиц кАтАJмзАтOрА с излfiЕхlfiO@ся дtтивнOстью
О.А.lДа:<откин, D.t{.Куанецов, li.Г.Слинько

Для систешл реsктор-регенератор рещается задача распределения
в реакционнош пространстве активности к8тшиаатора, зависящеrl от
траекторий отдельных частиц.

Эта аадача воэникает при rдоделировании таких промцJIленншх про-
цессов, как каталитическийкрекинг, дегидрировавиеуглеводородов в .

псевдоожишеннвх слоях каталиэаторs. d некоторых работах [r - З]о""-
сматриваDтся систешI, в которцх cBoitcTBa отдельнцх частиц эависят
от треекториft последних. 0днако дJIя каталитических систем имеDтся
свои особенности. РассrrатриваDтся процессш, в которшх под воэдеf,ст_
вием реакционноl't сред{ llроиiходят необратишr€l в данншх условиях,
иэDrенения катаJtиэатора. В этом случае активность каталиэатора в лD_
боfi шошент времеяи эависит как от настоящих, так И от предшд/щих уе-
ловиfi. Собственно скорость иэменения активвости определяется только
условияхи процесса и состоянием каталиэатора в данЕ!fi !rошента-р(ёr|d.
тогдв активность катшиватора в д8нншй момент определится как

L.(+ * д|)= a(t) * P(E,T,a)bt . /l/
Переходя к пределу, получаеr,

ч=R_lг Т а-\.d{-'-ý-.',Р/' . /2/
Добавляя к /2/ кинетические уравнения по всеш бааисншм liapiltpy-

Tal, данноt-t реакциИ в 39висиltОсти оТ концентраЦии реагирУЮulИХ Веществ
и тешпературЕ, напричер, в виде

' rj (е,Т,О) = аG)r*С,Т) l /з/
ПОЛУЧSе]t! кинетическJrФ }rодель, поэволяDuryю рассчитввать процессш с
и3менярщейся аkтивностью при непрершвном иэменении условиfi работш
част!tцш в реакторе любого типа.

.Для процессов, в которцх частиllш каталиаатора перемещаDтся в
пространстве,/гсеЬдооtишенныfi или двишущиliся слсft,/, эависил.ость ак-
тивности от предшстории проявляется как э9висимость от траекториl
частиц, которце в течение короткого промец).тка времени могут побц_
вать в реэко раэличаDtIихся условиях. В реэультате в лDбом элеше}ггар-
Hor. объеце реакционвого пространства будут находиться частиtц. с раа-
Hol't активностьiэ. При rrоделировании таких процессов необходиtдоr Сл€-
довательно, нсряду с кинетическоr( шоделью /2/, ./3,/ ацдавать двишенr4е
частчц. iJ данноlr работе'для каталитическоfi систешш на основе статис-.
тического подхода удается либо получить в некоторых случаях урsвне-
ния двидения часгиц, либо рааработать эФФективншfi алгоритм моделиро-
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z.,(ý")= { l'
Z _ ,ou*a ЪдУ

если Т Jтёtит в д У' ;

в протriЕБом сдучае.

Пусть Hat иэвестен вид ФункционsJtа в /4/ и мц Mofiei. получхть траек-
ториD лвбой частицt катали9атэрв. fогда моделирсвание сис,геБr состо-
rrT,B внборе N "типичнцх" частиц rаталr:эатора и реалиэацих их

траекториlr в ребкторе, реrцениll уравнеьиlr переноса для 1,емлературц

и концеttтрациJt совчестно с jlраваечия,йлt ,/4/ п /5/.
Этот метод, впервriе Dlспольэов.анtlшit в рэботе[ n ] , треОует для

своеf, реалиаацllи больцого объсша,пert;lT:i,! вIiсского бцстро.цеitствиа
ЭВli. Поэтоr(у имеет сrшсд i}аccцoтpeтtr бс":ее уэ<;tit к,тасс траекториfi
и функционвлов - марковские TpaeKTci).:li и l,ункц;;онолtt.

В слуtlgg, когда процесс ,!амеI:ечля ссстоячиq частиц MoIHo сч!rтать
м9рковским, энание состояния в r.,rcN:eH.г l л Oператоре перехода ва
шаг Д l голнос"ьD эадает процесс ,/;ie требуется анать rtредце гории

дви8ен!tя д.тя MotteHToB вреrrени. f /. i,iэirel:eHrte в общеш сл}чае Mo)l-

но ааписать в в1,1де сисдемш урзвнениr'l:
dE +
Zi-ц, /6/

ff= vН,а ,i) , /?/

#-Фg,С,а,Е), /s/

здесь а - екорость частицu.
При предетавлении траекториI необходишо учитцвать, что

I,/траектория частицlt кетg/иаатора в реакторе Еосит случаtUшtt ха-
iэакте р; \

2,/ шелательно брать достаточно просто реаrпOуеше нв Эвl траек-

+
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тории. ' '
поэтоrо булеш представлять . траектории частt{ц катшиъаторе реа-

лиsецияIи диффrзионпого процессd /длtя простотц одношерного/.

ý(l +а*) ý Е({)* ybt + {ТЬ ъ* , /9/

o({+af)* а(t)+QtТ,а,о)lt, /lo/
здесь У - средняя скорость дЕиlевия частиtlц по дJIине реакторе;

,DK - коэ(фициент диФфуаии частицц;

Д Н - источник случаfiншх бJýrцдавиfi - норrlшьно распределев-
вея случаfiная величина со среднlrц ноль rd лисперсhэfiJl :

Уравнения /9/ й /То/ uоlно рассчетриветь каts опредэленше ново-
го царковского случаftвого процессе в двумерЕоI простраястве /|rа /.
Введем ФункциD IurоФности вероятност" rr(ý, а rt)lýДа- вероятЕости
обваруrить частиф шеIýr 

' 
"ýtaý с активностьр цеrдr4 rа+ДQ.

Стандартнtлши шетодаши rrorHo получ!tть для Еее ураввевпе Фоккера-[hав-

i

'i

/п/

t(З,а,l,О)= t(9,a,t,0)= t,(E,o1. /lz/
tэ0 0-f

В случее.эвкрштоft систешl ./нет ввода каталиааторil uлп в случае,
когда Boэlfoteн лпщь вцвод .каталиавтораrдостаточво ушноIить /Il/ на
общее сисло частиц каталиаатора в начме процесса, и lдI получиш
плотвость активности частиц катали8аторе,/не иrrещlD вероятностЕого
сшлсла./.

Покаlёш, как вцвести уравнени9 для .плотяости, Е сJrучае ввода
частиц в реактор. Для этого рассчотриr. слелушýп) эадаw: в шоrrент

0t0 <l частица появляется в peaicTope в точкеý =O+ е с невото-
ршrr распределение!r активности g(О) ш аатёt цоает лltдtь вtlходхть
череа гlраницу f = / . .щля плdтности верояlгtlости наf,ти честиtlу в

ýa ЕrЕ *ДЕ с ективностьр О. С(Оrа+ Да) , если она бrrла введена
в реактор в шошент 

"ре."н" 0 l полtrrtrцц уравЕение:
0J(g,o,1,0 )а

0з (Dг9 ) -в (rf) -То(Ф(lа,о)f), /lz/at а а
0t

{(Е, a;t', 9) =6(9). gp)= J /g, a,.l, 0), /IZa/
{*0 0+t

зЖlГЁ;'":":;;""" 
ке цоrет .вцlти вJево r ЕеТ ВВОДе ЧеРеВ

gt 
|, = О - нет обратноtt дrффrвиr.ОЭ" *rЪрваJ врецеЕ,с Д0 в рееr,тор ,будет введено У/O)Д0

тиц. иа 
""* 

У(Р)дOf(В, ortrg) в средlеI будет " "orerT 
l

час_
ицеть

t
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3.(g, g +Дl) и 4.е (а,о.лР) . Сушшируi, получаеr. плотность:

rъ(9, a,tl - 
Jvre$ 

(E,o,t,g)do. /в/

Уrдноrая /l2/ на V@)dо ol ""l""o"or" no 0 , полУчаем УраВнение:
I

Jonucol ry= & 
(, #У *{"r- *(rF,е,фп).

0

Испольвуя равенство
t4

Jvrollr*,0)d0= J
00

э_
at Y@ч

ot
d0 -yft)t G

0-t
о t 0 ),) t

получаеш уравнение

r, = fta ffl- $Со 
а - Iop.l -ч(t) [(€, o,t,0).

Так как, согласно /l2/, и.сточник в /|4/ деftствует лшць на границе,
перенесеш его в граничное уд-!овие

+* =&offl-frоо-f(Фо). /Ца/

Проинтегрировав /l\a/ по J о, 0 доДý , получим мя!r0

(D# -rо)* - Р#- no)o =v(t)о(ф.
Учитцвая /l2/ п устре!!Jlяя аз* 0 , получаец грgничное условие на

входе

o#l,=io|,- V0 9@): /I5/ ,

если.[(l) = У , то обоаначuв Q@) = по(а) ? пq.пучаеr. обшчное

граничное условие 

^_ 
l

#l"= Ре(п, по) . , /I*a/

На вцходе, согласно /I2/,
0о| _п /156/
0{ l, - -'

Так как в ур9внении /'i4a/ функчия зависит и от О , то fiеоб-
ходиrrо еще одно lранDtчное.условие. .Щля его полученшя обратиrrся к,
уравневиD /lO/. Иэ него в!Iдно, что если Q(Оrr-r).0 , то все части_
цц, иьiевilие в шошеgт 0 активность Оmах l пQтеряDт ее в шойент

0*д0 = l , так. что не булет частиц с активностъю о241 . На.
оборот для случвя Ф(а*.), 0 ,/рсст активности/, не буде, tlестиц
с активностьэ 4 = Ооrа . Отсюда получаеrr граничЫе условия:
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еслчФ(а*r).0 r то п(Е)а,"оr,t)=0,t.0,, ,,о,
.сц(Р(Q,)rQ ,топ(В,ао,!)=.Q,0n3.t; /Lo/

Начшьное условие:
п(r, а, 0)=0 - нет ни одной частицш в реакторе . /I?/

В rоrогочерЕоц случае уравнение /|4а/ ааписцвается в виде:
a|Lfu

Ott(*,... , ýr, i Qrr..., Q-,t) I8/
at

К уравненио /IB/ щЕlrо доOавЕть уравнения дtя ивцеrrенt{я теппе-
ратурн и концентрациrt.В вtrх, согласно /5/, входят средние активнос-
Tld

F=*,'o,,#l Нr@,,D-Е#il

<oft,,.... 9*;t)zo da,... da*. 4i, fu (\r,...,Зrrаr,,,.,о*,t).lJ

/24/

/26/

рассrотриrr влияние д.r]инш реакторв на средвDD ективность катали-

l.
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аатора в реакторе. Реву4ьтатш расчетов пршведенц,на рие. I. В слу*
чае 6/ длхн9 реактора бцла взята в 2 раза !rеньrце, чеrr в слзrчае а./.
Естественно бцло оrидать и сJrществеЕного уценьщения степени превра-
цения в8 вцходе из-аа ушеньrцения врешени KDHTaKTa. 0днако степень
превращения ушеньшилась лиrць в Iro5 рааа. i)To свяааЕо,с тец, что
каталиэатор raеньшее вреraя наJ(одится в реакторе, шеныпе теряет ак_
тивность, в реаультате средняя активность tцсока,/при взятой функ-
ции дезактиввцпш /|9//.

На данноfi rrодели бцло исследовано влияние гидрадинаrмческого

реаиraа двиIения частиц катеltизатора на cтeTreвb превращения ве вцхо-

де иэ реактора. Найдено, чтоtко"еоная iтепень превращевия ценяется

Ееаначительно при переходе, от идеаJtьного вцтесневr{я к идеальноlry

переr.ециваниD по катшизатору /от ?5% до ?*/ /рпс. 2/. однако раэ-
лпчше в степенях превращения по длпне реакторе энач}rтельно, причеl.

дJtя идеаJtьного перечещивания оно вцце почти по всеfi дlине. Это зяа-
чит, что в случае ЕоследовательвоЁ реакции пабирательноЬть будет
ниIе при }tдеаJtьвоц перецецивании каталиаатора.

IIриrrевихость rrетода !{онте-Карло исследовалесь Itб аадаче :

- @1t- xl) = 0, /26t

'r"r,

/zB/

h6.),х; - хr_, - ^'t1'(|-*i)=0ri,2t...rh-f ,

хп- |\о-, - ^"da) U- xn)=0,

ki= ko(T)d ;

!

WсJъ vcpT'*-[wcr(t+6)+ срyJт+ъwсrТr*Ok,ео (l- x,)-Q, /zs/

fСеч+ц+ b)wcrJT,,r-[cov +(t+2ilwc)T,+bcrwT;tr*OK,c.(t- х)=0 | /Ф/
[cry*ltr5lgrwlTo_r-'[cov*lt* Ыwсr]Т.*0kосо({- х,L) = 0 . iзl/

Рассrrатрива.,tась систеша реактор-регенератор. Реактор предстаЕ-
лял собоfi посдедовательность I2 секций идеаJtьногэ переlrедивания по

каталпэатфу с oбrreHorr шецду еекцияии. Предполагалось, что в реге-
нератор9 катмиаатор полЕостьD восстанавливает cBoD aKT}rBHocTb. В

практичес'lсих расчетах бралось от 5ОО до 40ОО частиц, по которшt оце-
яива.,tвсь сред.няя активность в каrдой секции при эадеянсш распределе-
нии теraпературц и концеЕтрации. Насчитаяная шетодош Монте_Карло
средняя активностьd,r, ! =trЦ_,fQ, псполъаоваJIась для определ€нl,tя во-
вцх значениfi теrrпературц и концентрациfi ll т.д. Процесс итерациlt ока_
эался сходяiЕ,rr.gя. В табл. I представленц реаультатц статистического
цоделирования ,/столбrlу |/ и численного ре:ления /стоабtry 2/ .
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цl

i. IМиянше длинш реактор9 на среднюю активI{ость
(_--___) и степень пр9вращения/-); в случае
"а" длина в 2 раэа больце, чеli в ''5''

а
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рис.2.fuiияние рецица двицения час.iиц катализатора нs средшпD
активность --- и степень превРщlения - 

.
I - идеадьное вцтеснениеi ? - идеqльное перемеци-
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Реэультатш ствтистическо_го цоделхрования и численного реtцения

уравнениft /26-Зl/. '
Таблица I

Теrrпература, ОК Степень преврацения Средняя активность

2 2 I z

I 797,6
2 ??5 r5
Е 756,5
4 ?з9,8
5 ?25,0
6 712,0
7 700,5
8 690,з
9 68I,3
I0 67з,5
I I 667,з
12 66з,3

79?,?
7?5,в
756,7
739,в
?24,8
?I I,5
699 ,6
689,0
679,6
6?I,5
665,о
660,9

о,о47
о,о90
о,Iaб
о,I58
0,I86
0,aI0
о,аза
or25I
0,268
о,284
0,299
0,зIз

0,048,
0,090
o, Iaб
0,I58
о,I85
0,ч I0
0,а33
о1252
o|z7l
0,а87 ,

0, зоз
о,зI7

I ,I2
I,о8
I,о5
I,00
0,96
оr'gt
0,8?
0,8?
0,78
0r76
0,74
0,74

I,II
I ,07
I ,03
о,99
о,95
or9I
оr87
0,84
o,8I
0,74
о,?7
0,76

Предlошеннце шетодш шогут испольаоваться дJtя расчета процессов

с иэtiеняDщеf,ся активностьD, проводиllцх в псевдооIt{lенноч или двиry_
щеrrся слоях каталиэатора.

Поступила в редакциD I.6.1970.г.
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