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Аннотация: В статье представлена математическая модель и вычислительный
алгоритм для нестационарного процесса в слое катализатора с учетом формы
зерна. В основу явно-неявного вычислительного алгоритма положен принцип
расщепления по физическим процессам. Алгоритм исследован на сходимость и
устойчивость. Он протестирован на задачах с известным аналитическим реше-
нием. Адекватность математической модели проверена сравнением с экспери-
ментальными данными. С использованием разработанных модели и алгоритма
проиллюстрирована экспериментального наблюдаемая эффективность динами-
ческого режима нестационарного процесса.
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1. Постановка задачи

Общеизвестными являются вычислительные трудности при решении задач фи-
зической химии. В первую очередь это связано с жесткостью систем дифференци-
альных уравнений, описывающих процесс [1]. При построении вычислительного ал-
горитма наличие множества разномасштабных процессов располагает к применению
принципа расщепления по физическим процессам. В настоящей работе предложен
вычислительный алгоритм для исследования математической модели нестационар-
ных процессов в слое катализатора, учитывающей форму зерна, многостадийную
гетерогенную кинетику и вынужденный конвективный перенос в порах зерна.

Рассмотрим математическую модель нестационарных процессов в слое катализа-
тора:
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Здесь t – время, с; ym, m = 1, Ngas – мольные (объемные) доли компонент газовой
фазы реакции, Ngas – количество веществ газовой фазы; \theta o, o = 1, Nsolid – мольные
доли компонент твердой фазы реакции, Nsolid – количество веществ твердой фазы;
\nu m\sigma , \sigma = 1, Nreac – стехиометрический коэффициент вещества m в реакции \sigma , Nreac

– количество реакций в схеме химических превращений; \^r, \^z – координаты вдоль
радиуса и оси зерна катализатора, м; \^\mu – скорость вынужденной конвекции, м/с; \varepsilon –
пористость зерна катализатора; D\ast – эффективный коэффициент диффузии, м2/с;
c\ast – коэффициент объемной теплоемкости, Дж/м3/К; \^T – температура зерна, К; \lambda \ast –
эффективный коэффициент теплопроводности зерна, Вт/м/К; Qj – тепловой эффект
реакции, Дж/м3; \lambda – эффективный коэффициент теплопроводности зерна, Дж/м/К;
\alpha – коэффициент теплообмена катализатора и газа в нем, Вт/м2/К; u – скорость
движения газа в слое катализатора; Sz – удельная поверхность зерна катализатора,
1/м; a – параметр, отвечающий за форму зерна; \xi T и \xi y – малые параметры при
гиперболических членах [2, 3].

2. Вычислительные результаты

Вычислительный алгоритм построен на основе принципа расщепления по физи-
ческим процессам [3,4].

1. Химическая кинетика – неявный трехстадийный метод Рунге-Кутты пятого
порядка точности с адаптивным шагом по времени.

2. Нагрев катализатора за счет реакций (интегральный член) – методом трапе-
ций.

3. Уравнения диффузии-конвекции-реакции – явная трехслойная по времени раз-
ностная схема.

4. Значения концентраций на первом шаге по времени – метод Эйлера с пересче-
том.

5. Уравнение теплопроводности – явная трехслойная по времени разностная схе-
ма.

6. Уравнения тепломассопереноса – неявные схемы метода Эйлера.
7. Среднеинтегральное концентраций на границе зерна – метод трапеций.
8. Аппроксимация граничных условий для зерна – схема второго порядка по

пространству.
Сходимость алгоритма исследована в постановке сгущающихся сеток. Для ис-

следования области его устойчивости применен сеточный принцип максимума [5].
Алгоритм верифицирован на экспериментальных данных, задачах с известным ана-
литическим решением и сравнением с математическим пакетом.

При исследовании нестационарного процесса окислительной регенерации полу-
чена иллюстрация преимущества динамического режима над статическим в части
снижения разогревов слоя (рис. 1). Начальная температура слоя катализатора и ре-
акционной смеси 300\circ C, концентрация кислорода в реакционной смеси – 1%(об.).

Рассмотрены динамические режимы, заключающиеся в изменении температуры
реакционной смеси:

– Din1: снижение температуры реакционной смеси на 100\circ C после 120 с и 240 с
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Рис. 1. Температура слоя катализатора

от начала процесса,
– Din2: снижение температуры реакционной смеси на 100\circ C после 180 с и 360 с

от начала процесса.
Из рис. 1 хорошо прослеживается динамика процесса выжига коксовых отложе-

ний. Снижение температуры ведет с падению эффективности, однако, оно существен-
но снижает разогрев катализатора при использовании режима Din1 на отдельных
временных отрезках оно составляет до 100\circ C, что является существенным снижени-
ем для сохранения свойств катализатора при его регенерации.
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Abstract: The article presents a mathematical model and a computational algorithm
for an unsteady process in a catalyst layer, taking into account the grain’s shape.
The explicit-implicit computational algorithm is based on the splitting by physical
processes. The algorithm has been studied for convergence and stability. It has been
tested on tasks with a known analytical solution. The adequacy of the mathematical
model is verified by comparison with experimental data. Using the developed model
and algorithm, the experimentally observed efficiency of the dynamic mode of an
unsteady process is illustrated.
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