
ТЕОРЕТИЧЕСКИЕ ОСНОВЫ ХИМИЧЕСКОЙ ТЕХНОЛОГИИ, 2021, том 55, № 3, с. 339–346

339

МАТЕМАТИЧЕСКОЕ МОДЕЛИРОВАНИЕ ТЕПЛО- И МАССОПЕРЕНОСА 
ПРИ СУШКЕ ГРАНУЛ НОСИТЕЛЯ ДЛЯ НИКЕЛЕВОГО КАТАЛИЗАТОРА

© 2021 г.   М. К. Кошелеваa, *, В. П. Мешалкинb, О. Р. Дорнякc

aРоссийский государственный университет им. А.Н. Косыгина (Технологии. Дизайн. Искусство), Москва, Россия
bРоссийский химико-технологический университет им. Д.И. Менделеева, Москва, Россия

cВоронежский государственный лесотехнический университет им. Г.Ф. Морозова, Воронеж, Россия
*e-mail: oxtpaxt@yandex.ru

Поступила в редакцию 21.12.2020 г.
После доработки 11.01.2021 г.

Принята к публикации 14.01.2021 г.

Представлены результаты исследования процесса конвективной сушки цилиндрических гранул но-
сителя для никелевого катализатора методами математического моделирования. Сформулирована
математическая модель интенсивного тепло- и массопереноса в грануле, которая позволяет выби-
рать рациональные режимы конвективной сушки. Особенностью математической модели является
аналитический расчет локальных коэффициентов массопереноса жидкости с учетом сорбционных
свойств материала, коэффициента проницаемости, локальных значений влажности и температуры.
Сравнение результатов математического моделирования тепло- и массопереноса в грануле и дан-
ных лабораторного эксперимента показало их удовлетворительное совпадение.
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ВВЕДЕНИЕ
Технологическая схема производства никеле-

вого катализатора включает процессы, связанные
с получением носителя, характеристики которого
имеют важное значение для его активности [1].
Активность никелевых катализаторов в отноше-
нии реакции гидрирования зависит от площади
поверхности, покрытой никелем [2].

В качестве сырья для носителя наибольшее при-
менение имеют оксиды алюминия и магния, ша-
мот, портландцемент, природные глины. Гранулы
носителя для никелевого катализатора получают из
влажной пасты методом экструзии [1]. При высу-
шивании гранул формируется капиллярно-пори-
стая система с высокой удельной поверхностью. В
последующих технологических операциях разви-
тая поверхность носителя адсорбирует необходи-
мые активные вещества. Выбор режимов подгото-
вительных операций, в том числе, операции сушки
имеет важное значение. Конвективная сушка гра-
нул носителя – интенсивный высокотемператур-
ный процесс, при осуществлении которого воз-
можно нарушение целостности гранул. Разру-
шение гранул обусловлено высоким уровнем
интенсивности внутренних напряжений вслед-
ствие формирования высоких градиентов влаго-
содержания в высушиваемом материале [3].

Цель работы – изучение развития нестационар-
ных полей влагосодержания, температуры, давле-

ния парогазовой фазы от параметров сушильного
агента для определения наиболее эффективных
технологических режимов конвективной сушки
выбранного носителя. Прогнозирование результата
термообработки влажных гранул носителя, которое
дает возможность оценки надежности химико-тех-
нологического процесса, выполнено с использова-
нием методов и принципов математического моде-
лирования [4, 5].

Математическое моделирование процесса кон-
вективной сушки капиллярно-пористых материа-
лов проводилось многими исследователями на ос-
нове различных подходов. В публикациях [6–11]
используются уравнения для усредненных по
объему значений температуры и концентрации
влаги, которые анализируются с помощью чис-
ленных [6–9] или аналитических методов [10, 11].

Авторы [12–14] в своих исследованиях опира-
ются на диффузионно-фильтрационную модель
А.В. Лыкова [3], которая позволяет изучать взаи-
мосвязанный тепломассоперенос в капиллярно-
пористой среде. Зависимыми переменными мо-
дели наиболее часто являются усредненные по
объему материала температура, влагосодержание
(в виде жидкой и паровой фаз), а также реже – об-
щее давление. В [15, 16] разработаны математиче-
ские модели сушки проблемы сушки исследуются
на основе уравнений двухфазной фильтрации и
уравнений изотерм сорбции.
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В работах [17–19] проанализированы результа-
ты моделирования процессов сушки на основе
более общего подхода, в основу которого положе-
но представление о ненасыщенных капиллярно-
пористых материалах как трехфазных систем [20,
21]. Сложность описания теплофизических явле-
ний в данном случае связана, в том числе, с необ-
ходимостью изучения процессов переноса в каж-
дой фазе в отдельности с учетом эффектов взаи-
модействия фаз, не все из которых исследованы в
настоящее время в полной мере. В данной работе
используется математическая модель интенсив-
ного тепло- и массопереноса [22–24], полученная
как частный случай многофазной модели, кото-
рая является некоторым обобщением модели теп-
ло- и влагопереноса А.В. Лыкова [3].

МАТЕМАТИЧЕСКАЯ МОДЕЛЬ

Математическая модель тепло- и массопере-
носа в цилиндрической грануле носителя постро-
ена при следующих предположениях. Температу-
ра всех фаз капиллярно-пористого тела одинакова
(однотемпературное приближение). Фазовые пе-
реходы происходят по равновесной схеме. Конвек-
тивным переносом тепла можно пренебречь. Дав-
ление, температура и относительная влажность
воздуха в сушильной камере имеют постоянные
значения. Все теплофизические характеристики не
зависят от угловой координаты. Для изучения про-
цессов переноса достаточно рассмотреть задачу в
осесимметричном приближении, т.е. влагосодер-
жание u, температура T, давление парогазовой
смеси p и концентрация пара χ являются функци-
ями времени, радиальной и осевой координат –
u = u(t, r, z), T = T(t, r, z), p = p(t, r, z), χ = χ(t, r, z).
Математическая модель включает:

– уравнение переноса жидкой фазы

(1)

– уравнение теплопроводности

(2)

– уравнение давления парогазовой смеси [24]
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– уравнение для концентрации газовой ком-
поненты в паровоздушной смеси

(4)

Уравнения переноса (1)–(4) дополняются:
– уравнением политермы сорбции, получен-

ной путем обработки экспериментальных данных
вида

(5)
– уравнениями состояния для паровой и газо-

вой компонент

(6)

– законом диффузии Фика

(7)

– законом фильтрации Дарси

(8)

– законом Дальтона для вычисления интен-
сивности фазовых переходов

(9)

– формулой Антуана для определения давле-
ния насыщенного пара при данной температуре

(10)

а также начальными и граничными условиями

(11)

(12)

Отметим, что важной особенностью модели
является применение оригинальных расчетных
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формул для вычисления изменяющихся со вре-
менем локальных коэффициентов диффузии
жидкости am и значений критерия фазового пере-
хода ε в (1) и (2).

Нестационарная нелинейная математическая
модель (1)–(12) исследована численно с исполь-
зованием метода контрольного объема и итера-
ционного алгоритма [25]. Тестирование про-
граммного комплекса проведено на основе ряда
точных решений для линейных уравнений парабо-
лического типа с дополнительными источниковы-
ми членами. Корректность расчетов подтверждена
также исследованием сходимости конечно-раз-
ностного аналога задачи с использованием сгуща-
ющихся сеток.

РЕЗУЛЬТАТЫ МОДЕЛИРОВАНИЯ
Численные расчеты проведены для гранул, со-

держащих каолин, окись магния, нитрат и карбонат
никеля с плотностью ρ0 = 1250 кг/м3. Плотность

вещества, образующего пористый скелет  =
= 1920 кг/м3. Объем пор носителя в грамме мате-
риала составляет 0.28 см3/г. Радиус основания
цилиндрической гранулы R варьировался в диа-
пазоне 0.005 до 0.01 м, а высота L – 0.002–0.04 м.

Расчеты выполнены при следующих значени-
ях теплофизических параметров.

Водяной пар и воздух: R = 8.3144 Дж/(моль К);
B1v = 461.9 Дж/(кг K); B1g = 284 Дж/(кг K); μ1 =
= 10–6 Па с; λ1 = 0.0248 Вт/(м K); сp 1v = 2.034 ×
× 103 Дж/(кг K); сp 1g = 9.05 × 102 Дж/(кг K); сv 1v =
= 1.58 × 103 Дж/(кг K); сv1g = 7.07 × 102 Дж/(кг K);
patm = 1.013 × 105 Па; D = 2.16 × 10-5 м2/c.

Вода:  = 103 кг/м3; μ2 = 10–3 Па с;  = 18 ×
× 10–6 м3/моль; λ2 = 0.648 Вт/(м K), сp2 = 4.2 ×
× 103 Дж/(кг K); L' = 2.25 × 106 м3/моль; κ2 =
= 3.375 × 10–7.

Твердая фаза материала носителя никелевого
катализатора: λ3 = 1.75 Вт/(м K), сp3 = 865 Дж/(кг K);
Κ13 = 10–10 м2; Κ23 = 10–19 м2; s12 = 7.5 × 107 м–1.

Коэффициент теплоотдачи от образца к су-
шильному агенту вычислялся по критерию Нус-
сельта для вынужденной конвекции согласно эм-
пирической формуле А.В. Нестеренко в зависи-
мости от чисел Рейнольдса и Прандтля [3].
Среднее значение αГ = 3.1 × 102 Вт/(м2 K). Число
Био Bi3 = λ3αГ/R для образца с радиусом R = 0.005 м
равно ~2.2.

Для описания сорбционных возможностей ма-
териала носителя принято уравнение Л.Б. Цимер-
маниса, полученное в [26] на основе термодинами-
ческого анализа. Для типичных капиллярно-пори-
стых тел это уравнение имеет следующий вид:

(17)

°ρ3

°ρ2 2'V

= ϕ = − α −
φ

0 , ( 273),a ku u u u Tmg mg SO ST

где u – равновесное влагосодержание, ϕ – отно-
сительная влажность воздуха; а0 и k – безразмер-
ные постоянные, называемые соответственно
структурной активностью капиллярно-пористого
материала и коэффициентом приращения актив-
ности связи; uS0 – максимальное гигроскопиче-
ское содержание при T = 273 K; αST – постоянный
множитель.

На основе опытных изотерм сорбции для ма-
териала носителя с использованием метода наи-
меньших квадратов определены постоянные урав-
нения политермы сорбции (17): а0 = 1.111; k = 5.021;
us0 = 0.3; αST = 1.17 × 10–4.

Принято, что конвективная сушка происходит
при постоянном внешнем давлении, равном атмо-
сферному. Температура сушильного агента и его от-
носительное влагосодержание варьировались в ин-
тервалах: Tm = 353–423 K, ϕm = 0.015–0.85. Ско-
рость потока равна 7 м/с. Начальные значения
влагосодержания и температуры образцов: u0 = 0.46,
T0 = 298 К.

Для верификации математической модели ис-
пользованы данные лабораторного эксперимента
[27], полученные при конвективной сушке гранул
с влагоизолированными боковыми поверхностя-
ми. Предварительно материал подвергался тер-
мической обработке в термостате до достижения
им практически однородного распределения тем-
пературы со значением равным температуре су-
шильного агента. Рисунок 1 показывает удовле-
творительное совпадение результатов расчета
кинетики сушки гранул носителя никелевого ка-
тализатора с экспериментальными временными
зависимостями для величины усредненного вла-
госодержания при различных режимах сушки.

Результаты моделирования, представленные
далее, относятся к обычному способу сушки гра-
нул, когда влагоизолирующее покрытие отсут-
ствует. Рисунок 2а иллюстрирует влияние геомет-
рических характеристик частиц на интенсив-
ность процесса сушки. Для рассматриваемого
размерного ряда с увеличением отношения радиу-
са частицы к ее длине при постоянном радиусе
процессы тепло- и массопереноса в грануле стано-
вятся более интенсивными. Длительность процес-
са сушки для гранулы с R/L = 2.5 примерно в 6 раз
меньше, чем для частиц с R/L = 0.125.

Для оценки качества процесса сушки можно
использовать число Кирпичева Ki. Это число рав-
но удвоенному значению разности величин вла-
госодержания в центре гранулы и на ее поверхно-
сти, отнесенной к начальному влагосодержанию [3].
В расчетах принято

Значение  отнесено к частице материала
гранулы вблизи ее поверхности.
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Обычно для выявления критического значе-
ния Ki, при котором происходит растрескивание
образца, используется натурный эксперимент.
Предлагаемая математическая модель позволяет
прогнозировать динамику изменения числа Ki,
что создает предпосылки проектирования без-
опасных технологических режимов сушки гранул
носителя. Характер расчетных кривых на рис. 2б
указывает на возможность повреждения гранулы
в начальном периоде сушки (при выбранных па-
раметрах сушильного агента). Для гранул всех вы-
бранных размеров имеет место резкий рост числа
Кирпичева практически до максимума.

Уменьшение величины Ki возможно за счет ре-
гулирования режимных параметров сушки. Как
видно из зависимостей на рис. 3, повышение отно-
сительной влажности сушильного агента приводит
к снижению числа Ki (рис. 3б), при этом одно-
временно снижается и скорость обезвоживания
(рис. 3а).

На рис. 4 представлены распределения влаго-
содержания u и локального коэффициента массо-
проводности am для достаточно “жесткого” режи-

Рис. 1. Зависимость среднего влагосодержания от
времени при сушке гранул носителя никелевого ката-
лизатора с изолированными боковыми поверхностя-
ми при R = 0.005 м, R/L = 0.125 для различных режи-
мов: 1 – Tm = 353 K и ϕm = 0.45; 2 – 373 K и 0.05; 3 –
393 K и 0.025; 4 – 423 K и 0.015. Кривые – расчет, точ-
ки – эксперимент.
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Рис. 2. Изменение со временем среднего влагосодержания (a) и числа Кирпичева (б) при сушке гранул различной дли-
ны с радиусом R = 0.005 м для режима Tm = 423 K, ϕm = 0.015: 1 – R/L = 0.125, 2 – 1.0, 3 – 2.5.
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усом R = 0.005 м, R/L = 0.125 для различных режимов при Tm = 393 K: 1 – ϕm = 0.015, 2 – 0.25, 3 – 0.45, 4 – 0.65, 5 – 0.85.
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ма сушки гранул. Соответствующая кривая суш-
ки приведена на рис. 3а (кривая 1).

В момент времени t = 3.4 мин, относящийся к
началу процесса сушки, часть объема пористой
системы еще занята свободной водой (рис. 4а). В
этой области осуществляется перенос влаги толь-
ко в виде пара, жидкофазный перенос отсутству-
ет, здесь коэффициент влагопроводности am = 0
(рис. 4б). В приграничных зонах величина u ниже
максимального гигроскопического влагосодер-

жания. Здесь обезвоживание происходит как за
счет градиента расклинивающего давления, так и
вследствие фазового перехода жидкость–пар.
Интенсивность производства пара наиболее вы-
сока в водонасыщенной центральной зоне грану-
лы (рис. 4в), где выше давление насыщенного пара
(к этому моменту времени температурное поле
практически однородно).

В момент времени t = 10 мин (завершающий
этап сушки) в центральной зоне гранулы уже отсут-

Рис. 4. Распределение в плоскости r–z значений влагосодержания (a, а'), локальных коэффициентов диффузии жид-
кой фазы (б, б') и интенсивности парообразования (в, в') в моменты времени t = 3.4 мин (a–в) и 10 мин (a'–в') при суш-
ке гранул с радиусом R = 0.005 м, R/L = 0.125 при Tm = 393 К, ϕm = 0.015.
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ствует область, где величина u превышает макси-
мальную гигроскопическую влажность (рис. 4а').
Массоперенос происходит здесь как за счет испа-
рения жидкой фазы, так и за счет переноса связан-
ной воды в граничных слоях. Интенсивность жид-
кофазного переноса выше в центральных областях
(рис. 4б'), где, в частности, выше значения концен-
трации связанной воды. Интенсивность парообра-
зования к концу процесса снижается практически
на порядок (рис. 4в').

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В работе представлена математическая модель
процессов тепло- и массопереноса при конвектив-
ной сушке пористых гранул из глиняного сырья.
Аналитические формулы для коэффициентов мас-
сопроводности жидкой фазы и коэффициента фа-
зовых переходов позволяют рассчитывать их ло-
кальные значения в любой момент времени.

Сравнение расчетных и экспериментальных
данных позволяет сделать вывод о возможности
практического использования модели для выбора
энергоэффективных режимов обезвоживания гра-
нул носителя никелевого катализатора. Модель мо-
жет быть адаптирована к другим капиллярно-по-
ристым материалам и видам сушки.

ОБОЗНАЧЕНИЯ

As, Bs, Cs коэффициенты в формуле Антуана

am коэффициент массопроводности, м2/с

a0 коэффициент уравнения политермы сорбции

B индивидуальная газовая постоянная, Дж/(кг К)

с теплоемкость, Дж/(кг К)

D коэффициент бинарной диффузии, м2/с

j поток массы пара, обусловленный фазовыми 
переходами, отнесенный к единице времени 
и единице площади, кг/(м2 с)

Κj3 коэффициент проницаемости j-й фазы при 
полном насыщении пористой системы, м2

k коэффициент уравнения политермы сорбции

L длина гранулы, м

L' скрытая теплота парообразования, Дж/кг

p давление, Па

R радиус гранулы, м

r радиальная координата, м

T температура, К

t время, с

u влагосодержание, кг/кг
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