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 چكیده         
ساختار جامد متخلخل با پ    ییهاواکنش یست یرکاتالیجامد غ-گاز یهاواکنش ستند که در آن  نش واک شرفت یه

سبب موارد    ریی. تغکندیم رییتغ صرف جامد، تول  رینظ یساختار به  صول جامد و تفاوت در حجم مول  دیم  یمح

صول م جامد واکنش شد یدهنده و جامد مح ساختار در جامد، مدل    رییتغدرنظر گرفتن  یبرا تحقیق نی. در ابا

 رییشلاده مورد اسلاتفاده ارار گرفته اسلات. به سلابب ه راه بودن واکنش، نفون، انتقال حرارت و تغ   اصلاح   یادانه

س ساختار،    ست و موازنه جرم و انرژ  دهیچیپ ستم یمدل  سته  یا  یرخطیغ یااز معادلات پاره یاآن منجر به د

تاکنون  ،یدگیچیبه سبب پ .ارائه شده است    ایوشبه پا  ایحالت پا یبراتنها  یبیتقر یها. روششود یکوپل شده م 

ست    یحل ایرپایحالت غ یبرا شده ا س  .ارائه ن س  ونیواکنش کربونا س  دیاک شرا  میکل   ایپاریو غ ره دمایغ طیدر 

صل از حل عدد  جیو نتا سازی گردید مدل ست آمده برا  یشد، خطا  سه یمقا یتجرب جیبا نتا یحا   یدماها یبد

شان  2/4، 5، 8/5 بیترت هب نیکلو 322, 372, 1122 سپس تغ   یدهنده دات خوب مدل مبود که ن شد.   راتییبا

بزرگ شدن نرات، تخلخل کاهش و  یجهیواکنش و درنت شرفتی. با پدیگرد یواکنش بررس یجامد ط یساختار

دما ثابت شلالاد به سلالابب ابعاد کورص ارر، فرد ه دما    عیاسلالات. با بدسلالات آمدن توز افتهی شیافزا تهیدانسلالا

 .ردیواکنش مورد استفاده ارار گ نیدر ا تواندیم
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 مقدمه -3

تا اواخر  .هسلالاتند یمعدن ،ییای یشلالا یندهایاز فرآ یاریدر بسلالا ژهیو تیاه  یدارا یسلالاتیرکاتالیجامد غ-گاز یهاواکنش

  یها. اما در سلالاالن ودندیمتراکم بدون تخلخل فرد م طیمح صیدهنده را به صلالاورت محققان ع وما جامد واکنش 1391دهه 

  مدل ،یمدل واکنش حج نظیر یمختلف هایمدلاساس   نی. بر ه واکنش جامدات متخلخل شده است   به یشتر یتوجه ب ریاخ

 .[1] است ارائه شده هاواکنش نیرفتار ا فیتوص یبرای مدل حفره اتفاا و یادانه

تر کورص رمتخلخلیکه خود از نرات غ شلالاودیجامد به صلالاورت ارر متخلخل درنظر گرفته م ،یابراسلالااس مدل دانه

  و گردید ای اصح انهد مدل ،جامد را درنظر بگیرد. درنتیجه ساختاریتواند اثر تغییرات ای ن یمدل دانه .[2] شده است لیتشک

تفاوت   درنظر گرفتن اب شده، اصح   یامدل دانه در .[2] است  شده  یمعرف اثر نیاصح  شده جهت درنظر گرفتن ا   یامدل دانه

  بسیاری مانندمحققان  .[4] شودسازی لحاظ میتغییرات ساختاری در مدل ،دهنده و جامد محصولجامد واکنش یدر حجم مول

تفسلالایر  یشلالاده را برااصلالاح  ایدانه مدل[ 7اندام و راماکاندران ]خوش[ 9] 2تیو پوره ای[ بهاتارار5] 1میابراهو آل یدیج شلالا

 ند.اهجامد غیرکاتالیستی مورداستفاده ارار داد-های گازواکنش

ستی ه راه با  -های گازسازی واکنش در مدل ساختار تاکنون برای حالت غیره دما و غیرپایا حلی   جامد غیرکاتالی تغییر 

ست. در این تحقیق مدل دانه    شده ا ساختاری     ارائه ن شده با درنظر گرفتن تغییرات  صح   شرایط غیرپایا و غیره دما    و ای ا در 

 جامد مورد استفاده ارار گرفته است.-های گازبینی رفتار واکنشبرای پیش

 

  اولیه موردنیازطرح مساله و مفاهیم  -2

ست     شکل در  ایدانهاز مدل  صیش ات  یین ا  شده ا شان داده  که ارر   شود یفرد م مدل این ، در(1 ش اره  شکل ) ن

به سلالاطذ نرات  دنیبه درون ارر و رسلالا یدهنده گازهم اندازه باشلالاد که با نفون واکنش رمتخلخلیمتشلالاکل از نرات غ یکرو

 درنظر گرفت: ریبه صورت ز توانیجامد را م-واکنش گاز صی یشکل کل .شودیواکنش انجام م

(1) A(gas)+bB(solid) → gG(solid)+P(gas) 
 

 

 ای: نمایی شماتیک از مدل دانه3شكل

 
B شد، یدهنده مجامد واکنش شد       یاهیواکنش لا شرفت یبا پ با سته واکنش نداده ر صول جامد حول ه متخلخل از مح

 رییغت یجهیدر نت ،یومتریاستوک بیدهنده و جامد محصول و تفاوت در ضرجامد واکنش یمول . به سبب تفاوت در حجمکندیم

 [.4خواهد بود] رگذاریجامد و نفون درون جامد تاث تخلخل یرو رییتغ نی. اشوندیکورص م ایشعاع، نرات بزرگ و 

شلالاکل و   ینرات جامد کرو، کندیخود را حفظ م هیشلالاکل و متخلخل اسلالات و درطول واکنش شلالاکل و اندازه اول   یارر کرو

                                                           
1 Jamshidi and Ale Ebrahim 
2 Bhattacharya and Purohit 



 مهندسی شیمی ایران ملی کنگره پانزدهمین                                                                    
 تهران، دانشگاه 3030بهمن ماه  28-03             

 ت.اس ریمتغ هااما شعاع آن کنندیخود را حفظ م یهستند و در طول واکنش شکل کرو رمتخلخلیغ

 

 روابط ریاضی -0
که  شودیشده به هم مکوپل یرخطیغ یااز معادلات پاره یانره منجر به دسته-ارر ستمیس یبرا یموازنه جرم و انرژ

  :شودیم فیتعر ریارر به صورت ز یبرا و موازنه انرژی حل شوند. معادله موازنه جرم یعدد یهابا روش دیبا

(2) 1
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𝜕𝐶𝐴

𝜕𝑟
] − 𝑟𝐴 =

𝜕𝜀𝐶𝐴

𝜕𝑡
 

(2) 1

𝑟2

𝜕

𝜕𝑟
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سرعت واکنش در  Arضریب نفون موثر گاز درون ارر و  eDتخلخل ارر،  ε غلظت واکنش دهنده گازی، ACدر معادله فوق 

 :[8]نوشت  ریمعادله سرعت واکنش در ارر را به صورت ز توانیم باشد.ارر می

(4) 𝑟𝐴 =
3(1 − 𝜀0)𝑟𝑐

2𝑘𝑠𝐶𝐴

𝑟0
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 باشدیشعاع هسته واکنش نداده م crنفون درون نرات و   بیضر pDکه  .باشدینرات م هیشعاع اول 0rارر و  هیتخلخل اول 0ε که

 :دیآیبدست م ریآن از رابطه ز راتییکه تغ

(5) −
𝑑𝑟𝑐

𝑑𝑡
=
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sk  آید. بدست می وسیثابت واکنش درجه اول است که معادله آن طبق رابطه آرنgr و  شعاع هر نرهpρ جامد  ارر یتهیدانس

 نوشت : ریبه صورت ز توانمی آن را تمعادلا  و دنباشیاز زمان و مکان درون ارر م یتابع است که

(9) 𝑟𝑔 = [𝑟𝑐
3 + 𝑍𝜈(𝑟0

3 − 𝑟𝑐
3]

1
3⁄  

(7) 
𝜌𝑝 = [𝑟𝑐

3𝜌𝐵 + (𝑟𝑔
3 − 𝑟𝑐

3)𝜌𝐺(1 − 𝜀𝐺)]
(1 − 𝜀0)

𝑟0
3  

νZ است: ریجامد واکنش دهنده است و معادله آن به صورت ز یمحصول جامد به حجم مول ینسبت حجم مول 

(8) 𝑍𝜈 =
𝑔𝜌𝐵𝑀𝑤𝐺

𝑏𝜌𝐺𝑀𝑤𝐵(1 − 𝜀𝐺)
  

 [:3] میآن دار یباشد و برا یاز مکان و زمان م یتابع تخلخل ارر ε .باشدیمحصول م هیتخلخل لا Gεدر رابطه بالا 

(3)  
1 − 𝜀

1 − 𝜀0
= (

𝑟𝑔

𝑟0
)3 

 [:11داده شده است] ریآن با رابطه ز راتییو تغ کندیم رییتخلخل تغ رییبا تغ نیز درون ارر نفون موثر گاز بیضر

(11) 𝐷𝑒 = 𝜀2𝐷  
 باشد:شرایط مرزی و اولیه نیز به صورت زیر می

(14) 𝐶𝐴 = 𝐶𝐴0
𝑖    𝑎𝑡    𝑡 = 0 (11)  𝐶𝐴 = 𝐶𝐴0

𝑔
   𝑎𝑡  𝑟 = 𝑅𝑝 

(15) T = 𝑇𝐴0
𝑖      𝑎𝑡   𝑡 = 0 (12)  T = 𝑇𝐴0

𝑔
     𝑎𝑡  𝑟 = 𝑅𝑝 

(19) 𝑟𝑐 = 𝑟0        𝑎𝑡   𝑡 = 0 (12)  𝜕𝐶𝐴

𝜕𝑟
=

𝜕𝑇

𝜕𝑟
= 0    𝑎𝑡  𝑟 = 0 

 ارر اابل استفاده است: یکل لیتبد زانیبدست آوردن م یبرا ریو رابطه ز
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(17)  𝑋𝐵 =
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 روش حل -4

-17شده )معادلات کوپل یرخطیغ یاپاره یلیفرانس یو د یاز معادلات جبر یامنجر به دسته  ستم یس  یاض یر یساز مدل

شته و با  یلیکه حل تحل شود ی( م1 شوند. روش عدد  یعدد یهابا روش دیندا ضل محدود    مورد یحل  ستفاده، روش تفا و با   ا

 .دیآیجامد بدست م لیتبد زانیدما در ارر و م عیتوز ،حل معادلات با بوده است. MATLABافزار استفاده از نرم

 

 نتایج و بحث -5
 نیا جیبا نتا سلالاهیمقا یبرا [11]دکربنیاکسلالایبا د میکلسلالا دیاکسلالا ونیمربوط به واکنش کربوناسلالا یتجرب یداده ها

 خحصه شده است. ریمورداستفاده در جدول ز یکینتیو س یکیزیف یرهایمورد استفاده ارار گرفته است. متغ یسازمدل

 
 [7،33: متغیرهای فیزیكی و سینتیكی مورداستفاده]3جدول 

 -CaO )3g/m(k 2221 Zν 95/2 𝛥H(kj/mol) 8/178رگالی  112/1  ( mشعاع ارر)

 2/1 محصول هیتخلخل لا 1  (atm)فشار 3CaCO )3(kg/m 2811رگالی  7 (µm) شعاع نرات

   2CO 1 یکسر مول 72 (kj/mol) یسازفعال یانرژ 45/1 هیتخلخل اول

 
سه  صل از مدل  نتایج مقای ست     یدر دماها یتجرب جیبا نتا یساز حا شده ا سم  ش اره   مختلف ر شکل  بدست    یخطا (2)

دما   شیبا افزا .دباشیدهنده دات خوب مدل مبود که نشان 2/4 ,5 ,8/5 بیبه ترت نیکلو 322, 372, 1122 یدماها یآمده برا

حصول جامد  از م یاهیواکنش، لا شرفتیبا گذشت زمان و با پ یاست که اابل انتظار است. از طرف افتهی شیافزا زین لیتبد زانیم

سبب م    هیکه مقاومت نفون درون لا شود یم جادیحول نرات ا صول    .دابیبا زمان کاهش  لیتبد زانیم راتییتغ بیش  شود یمح

ش اره         توزیع دمای درون ارر در یص زما شکل  ست) شده ا سم    یسطذ ارر در مجاورت گاز ارار دارد و دما ( 2ن مشخص ر

 ریگدما رشم  راتییاز آنجا که ابعاد ارر کورص است تغ ، داشته است   یاست، دما از سطذ به مرکز ارر روند کاهش    شتر یآن ب

 .ستین

 
 دقیقه43: توزیع دما در قرص بعد از 0شكل 

 
 سازی با نتایج تجربیمدل : مقایسه نتایج حاصل از2شكل 

  ارائه شلالاده جهیو نت یجامد بررسلالا تهیو دانسلالا یشلالاعاع نرات، تخلخل کل راتییسلالااختار جامد، تغ راتییتغ یبررسلالا یبرا

 شیافزا واکنش شعاع نرات  شرفت یبا پ رودیگونه که انتظار ماست ه ان  بزرگتر از یص νZ. از آنجا که (. 4-9)شکل ش اره   است 

 تخلخل کاهش و رگالی افزایش یافته است. در نتیجه و است اشتهد
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 هب نسبت تهیدانس راتییتغ: 6شكل 

 زمان

 
به  قرص تخلخل راتییتغ :5شكل 

 زمان

 
شعاع ذرات واقع در  راتییتغ: 4شكل 

 از مرکز قرص mm 3فاصله

 

 گیرینتیجه -6
شلالاده  اصلالاح  یاسلالااختار با مدل دانه رییه راه با تغ یسلالاتیرکاتالیجامد غ-گاز یهاواکنش یسلالاازبه مدل الهمق این در

  یهابا روش یسازدر نظر گرفته شد و معادلات حاصل از مدل ره دمایو غ ایرپایبه صورت غ ستمیبار س نیاول یپرداخته شد، برا

 322, 372, 1122 یدماها یبدست آمده برا یخطا .شد سهیمقا یتجرب جیابا نت یحاصل از حل عدد جینتا گردید وحل  یعدد

شان  2/4 ,5 ,8/5 بیبه ترت نیکلو سیر رفتار واکنش دارد.  مدل و توانایی دهنده دات خوببود که ن ترین پارامترهایی  مهم در تف

ساختار تغییر می  سیته، که مقدار آنها با تغییر  ست ضریب نفون   شعاع نرات و  کند تخلخل، دان  vZ که در حالت به درون ارر ا

یابد. با پیشلالارفت واکنش و ایجاد لایه ی جامد افزایش میبزرگتر از یص با افزایش شلالاعاع نرات، تخلخل جامد کاهش و دانسلالایته

رای ه بدما بدست آمد  عیتوز شود. درون جامد افزایش یافته و به تدریج منجر به متواف شدن واکنش می  محصول، مقاومت نفون 

 برارار است. ستمیس این یفرد ه دما برا ستمیابعاد سنشان داد که به سبب کورص بودن  ارر
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