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 چکیده

داخل دانه کاتالیست متخلخل مورد  در )OCM(1 شی متانیم با واکنش جفت اکساأان تویق، مدلسازي عددي جریتحق نایدر 
شی متان از دو یست در واکنش جفت شدن اکسایق، بررسی رفتار دانه کاتالین تحقیاست. در واقع هدف از ا قرار گرفتهبررسی 

مدلسازي عددي دانه کاتالیست توسط نرم  می باشد.CFD) 2 (اتیدینامیک سیال محاسب شگاهی و مدلسازيیدگاه آزماید
نرم افزار به دو زیر  دقیق اینک مدل جامع و یه ئانجام شده و براي ارا ،شمار می آیدبه   CFDکه از ابزار هاي ، FLUENTافزار
نوشته شدن اکسایشی متان واکنش جفت ر برنامه بطور اختصاصی براي واکنش ین دو زیاتصال داده شده است. ا UDF3 برنامه

شده، یکی براي لحاظ نمودن ترم سینتیک واکنش و دیگري براي ترم حرارت ناشی از واکنش، بعنوان ترم منبع انرژي. نقطه 
عطف این مدلسازي اجراي موفق این دو زیر برنامه در نرم افزار می باشد که منجر به مزدوج قرار گرفتن واکنش و نفوذ در داخل 

 ل هايیتوسط حل عددي و بدست آوردن پروفا OCMدر واکنش ت یت پروسکایتانیست تیابتدا رفتار دانه کاتال د. دانه می شو
شده ابی یارز نتایج تجربیسپس اعتبار داده هاي خروجی از مدل در تطابق با  گرفته،واکنشی مورد بررسی قرار  ءاجزا سینتیکی

در داخل راکتور دیفرانسیلی  7 -8) با اندازه مش BaSnTiO3ت پروسکایت (. در شرایط ورودي مدل، دانه کاتالیست تیتانیاست
ژن) یسترکیب خوراك (متان به اکو  1073و K 1023، 1048  ي عملیاتیهامیلی متر در نظر گرفته شده و دما 12بستر ثابت با قطر 

 ،  اعمال شده است.2
  
  ، سینتیکي، دینامیک سیالات محاسباتیدي: دانه کاتالیست، جفت شدن اکسایشی متان، مدلسازیکلمات کل
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2-Computational Fluid Dynamics 
3-User Defined Function 
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  مقدمه- 1
ک محرك قوي براي یعی در جهان همواره یذخائر گاز طب
ی یایمیندي بوده است که متان را به مواد شیتوسعه فرا

با کاهش روز افزون ذخائر و  ل کندیگرانبها و سوخت ها تبد
ر ]. د1[ افته استیت فوق العاده اي ین مسئله اهمینفت ا

م متان به یل مستقیند هاي تبدیکی از فراین یان میا
ند جفت یلن، فرایر اتان و اتیدروکربن هاي با ارزش تر نظیه

ک یند به عنوان ین فرایشی متان می باشد. ایشدن اکسا
ار مورد توجه قرار گرفته یلن بسید اتینی در تولیگزیروش جا

شی متان موضوع یند جفت شدن اکسایدر فرا ].2[ است
ل بالا بدون واکنش احتراق کامل متان یدن به تبدیصلی رسا

ن امر آن است که محصولات معمولی یاست. علت ا
د آسان تر از متان یعنی متانول فرمالدئیون متان یداسیاکس
ون حالت هاي مختلفی یزاسیمرید می شوند. اما براي دیاکس

ل یتشک ،ن حالتیی ایممکن است موجود باشد. پروسه ابتدا
دروژن از یل با از دست دادن اتم هاي هیال هاي متکیراد

ن محصول می یی است اما ایمتان  است. اتان محصول ابتدا
ی قرار گرفته و یدروژن زدایتواند به سرعت مورد عمل ه

  ].3و  4[ ل دهدیلن تشکیات
انجام گرفته  OCMند ینه فرایقاتی که تا کنون در زمیتحق 

ن یصنعتی بوده و هنوز امه یشگاهی و نیاس آزمایاست در مق
ند صنعتی نشده است. دماي بالاي واکنش ها و چگونگی یفرا

ري واکنش ها براي محصولات ینش پذیکنترل دماي آن و گز
ها در مجاورت  ون ها آنید اسیل اکسیبه دل،  C2مطلوب 

ل یند می باشد. به دلین فرایاز چالش هاي عمده ا ،ژنیاکس
ژن در یق کردن متان و اکسینش ها، رقد واکیی شدیگرمازا
م، یر هلیق کننده) نظیله گاز حامل (رقیان خوراك به وسیجر

ن امر باعث یره استفاده می شود. ایتروژن، هوا و غیآرگون، ن
افته و واکنش در یش یت حرارتی مخلوط افزایمی شود ظرف

براي رسیدن به یک پیش بینی  من تر انجام شود.یط ایمح
اطلاع از  ،OCMر کاتالیستی در واکنش دقیق از رفتا

  ستییند کاتالیک فراینتیزم هاي مختلف براي سیمکان

OCMستی امري یرفتار دانه کاتال بر موثرن عوامل یهمچن و
تحقیقات انجام شده توسط  ضروري و مهم می باشد.

) 1محققین را می توان از دو دیدگاه مد نظر قرار داد: (
) مدلسازي در 2و ( ]5-8[مدلسازي در مقیاس راکتوري 

که عمدتا با استفاده از ابزار هاي  ] 9و  5[ مقیاس دانه اي
در  بسیار توانا مدلسازي انجام شده اند. یکی از ابزارهاي

علم پیش بینی  CFD  در واقع می باشد.CFD مدلسازي، 
متغیرهاي مربوط به جریان سیال و سایر پدیده هاي همراه 

ی) با استفاده از یایمیرت و واکنش شبا آن (انتقال جرم و حرا
هاي عددي براي حل معادلات حاکم بر جریان سیال  روش

به عنوان یک ابزار   CFDدرچند سال اخیر . ]10[ می باشد
مدلسازي در زمینه مهندسی شیمی به ویژه در فرایند هاي 
اختلاط سیال، انتقال حرارت و واکنش هاي شیمیایی کاربرد 

با حل معادلات ناویر  CFDروش . فراوان یافته است
استوکس و موازنه مربوط به هر حجم کنترل، در نقاط 
مختلف راکتور، پروفایل جریان و انتقال حرارت را بدست می 

می توان درك بهتري از فرایند   CFDآورد.  با استفاده از 
هاي جریان و انتقال حرارت بدست آورد که بدست آوردن 

یگر امکان پذیر نمی باشد. این اطلاعات از روش هاي د
بنابراین ضروري است که اطلاعات مفهومی بیشتري از 

CFD  4[ بدست آورده تا بهره بیشتري برده شود[.  
براي مدلسازي جریان هاي توام  CFDمحققین بسیاري از 

از  ]11کالیس [ 2001در سال  .با واکنش استفاده کردند
براي  ،CFX-5.3به نام ، CFD یکی دیگر از نرم افزار هاي

پیش بینی افت فشار و پروفایل جریان در یک راکتور بستر 
] نیز 12کانو و وکی [ 2002در سال  .پر شده استفاده کرد

از  هوا،به  جهت مدل کردن احتراق کاتالیستی مخلوط متان
 2003در سال  استفاده کردند. ییک ساختار منولیتیک

از فرایند یک مدل ساده  ،]13[ آنتونی دیکسون و همکارش
در بستر هاي ثابت جهت بررسی اثرات دیواره  بخار گینرفرم

ارائه دادند. آن ها اثر سرعت واکنش   CFDتوسط شبیه ساز
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هاي دما بررسی کردند. یک سال بعد یعنی  را بر روي پروفایل
مطالعات  ،]14آنتونی دیکسون و همکارش [ 2004در سال 

زدیکی دیواره و جزء خود را درباره تاثیر انتقال حرارت در ن
تهی ذرات استوانه اي در یک ریفرمینگ بخار مربوط به یک 

 2006در سال  راکتور لوله اي پر شده گسترش دادند.
] واکنش کاتالیستی اکسیداسیون 15[ همکارشدوچمن و 
را تحت کاتالیست مشبک پلاتین  )CPOM(1جزئی متان

ال توسط شبیه سازي عددي میدان جریان با احتساب انتق
حرارت در مدل هاي میکرو سینتیک که شامل مکانیزم هاي 
واکنش سطح و فاز گازي می باشد، را مورد بررسی قرار 

نگ 2008دادند.  در سال  جالبی را در  تحقیق] 16[ ژو و چِ
زمینه افزایش مقیاس در راکتور هاي بستر سیال شده با 

و بررسی رفتار هیدرو  )LSCFB(گاز -گردش جامد
در سال  دادند. انجام CFDراکتور توسط مدل دینامیکی 

م با أتو CFD مدلسازي  ]9[سیدنژادیان و همکاران  2011
در مقیاس دانه  OCMواکنش و انتقال جرم را براي واکنش 
واکنشی در طول دانه  ءاي ارایه دادند وپروفایل غلظت اجزا

  متخلخل کاتالیست را بررسی کردند. 
یان داخل دانه کاتالیست در این تحقیق هدف مدلسازي جر

که براي  می باشد OCMتیتانیت پروسکایت در واکنش 
اولین بار سینتیک واکنش به همراه پدیده هاي انتقال ، جرم 

 جزئیاتو انرژي، در مقیاس دانه اي براي این واکنش، با 
 ءمورد بررسی قرار گرفته است. پروفایل هاي سینتیکی اجزا

در طول دامنه محاسباتی واکنش و پروفایل درجه حرارت 
دانه بدست آمده و همچنین اعداد بی بعد براي پدیده هاي 
انتقال جرم و حرارت بررسی شده اند. در این تحقیق، براي 
ارزیابی اعتبار مدل، نتایج مدلسازي با داده هاي تجربی 

  مقایسه شده اند.
  
  تجربی-2
  کاتالیست -2-1

تانیت پروسکایت کاتالیست مورد استفاده در این تحقیق تنی
(SnBaTiO3)،  داراي فرمول عمومی(ABO3) ، می باشد

                                                             

 

]. عناصر 17گردد [ آماده می  -sol  sol که به روش
 ,A+m )n=1, 2 و B+nشیمیایی در این فرمول کاتیون هاي  

می باشند. در ابتدا کاتالیست توسط  )m= 4, 5 و  3
 و TiO2  ،SnCl2 ،H2Oآمیخته کردن مقادیر معینی از

BaCO3   در آب آماده می گردد. این دوغاب در دماي 

K973  ساعت کلسینه و  10الی  8به مدت  1073الی
خشک می گردد. سپس پودر هاي کاتالیست به شکل قرص 

تیتانیت کاتالیست  تحقیق،کروي فشرده می گردند. در این 
و خواص فیزیکی  ) mesh 8-7با اندازه ذرات (پروسکایت 

  مورد استفاده قرار گرفته است. ،]7[معین 
 
  راکتور -2-2

آزمایشات کاتالیستی با استفاده از راکتور لوله اي بستر ثابت 
انجام شده و به علت دماي بالاي واکنش جنس راکتور از 
کوارتز انتخاب شده است. راکتور کاتالیستی در کوره 
الکتریکی مجهز به کنترل کننده دما قرار گرفته و درجه 

، که در محل چاه k-typeت توسط یک ترموکوپل حرار
قرار می گیرد، اندازه گیري شده است. راکتور  2گرمایی

و   12مورداستفاده یک راکتور دیفرانسیلی با قطر خارجی 
می باشد که چاه گرمایی به قطر   میلی متر 10قطر داخلی 

   ].9[ میلی متر در وسط آن قرار دارد 4
 
  دستگاه کاتاتست -2-3
یک مجموعه سخت تبدیل مستقیم متان به اتیلن  يبرا

افزاري موسوم به کاتاتست جهت بررسی عملکرد کاتالیست 
این . ]18[مورد استفاده قرار گرفته است در دماهاي مختلف 

دستگاه شامل مخازن گاز هاي خوراك، دستگاه 
کنترل کننده هاي جرمی  ،on-line کروماتوگرافی گازي

                                                             

 1- catalytic partial oxidative methane  
2-thermowell  
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 وN2 ، O2(گاز هاي خوراك  مربوط به )MFC(1جریان 
CH4( ،فشار سنج هاي گاز ورودي و گاز هاي خروجی ،

کنترل کننده هاي دماي راکتور، دماي گاز ورودي و گاز 
خروجی در شیر هاي ورودي و خروجی می باشد. خوراك 

%، 99/995ورودي به راکتور، مخلوط گاز متان با خلوص 
% می 99/99% و اکسیژن با خلوص 99/99نیتروژن با خلوص 

باشد. از گاز نیتروژن به عنوان گاز حامل استفاده می شود. 
نقش کاهش  ،گاز حامل که باید از نظر شیمیایی بی اثر باشد

دهنده فشار جزئی هیدروکربن ها را دارد. از این گاز به عنوان 
شود تا میزان حرارتی را که در  رقیق کننده نیز استفاده می

را بتوان کنترل کرد زیرا فرایند تولید می شود  OCMفرایند 
  باید در حالت دما ثابت انجام شود. 

  
  روش انجام کار آزمایشگاهی -2-4

مرحله اول آماده سازي راکتور است. بدین منظور مقداري 
خرده کوارتز داخل راکتور می ریزیم تا به ابتداي بستر راکتور 

 ،کلسینه و آماده شده ستبرسد. سپس مقدار یک گرم کاتالی
داخل راکتور می ریزیم. پس از چندي که دماي راکتور در 

مخلوط گاز (ثابت ماند، خوراك  درجه حرارت مورد نظر
با دبی معین و با نسبت  )خوراك متان، اکسیژن و نیتروژن

معینی از متان به اکسیژن به داخل راکتور پر شده از 
تحت فشار  OCM کاتالیست فرستاده می شود. واکنش 

: رت می گیرد و محصولات اصلی عبارتند ازاتمسفري صو
C2H4 ،C2H6 ،CO، CO2 وH2O  داده هاي خروجی و

مورد بررسی در این روش آزمایشگاهی عبارتند از:  درصد 
  تبدیل متان، گزینش پذیري و راندمان محصولات. 
، K 1023نتایج بدست آمده از آزمایش در سه دماي 

ثابت متان و نسبت =h-112000 GHSV ،  1073 و 1048
در  ،mesh  8 -7و اندازه ذرات کاتالیست  2به اکسیژن 

لازم به ذکر است در هر دما نشان داده شده است.  1جدول 

                                                             

1 -Mass Flow Controller 

تعداد چهار آزمون پیاپی، جهت اطمینان یافتن پایداري 
  رفتار کاتالیست، انجام شده است. 

  مکانیسم واکنش -3
نفوذ  لیبه طور کلی در داخل دانه سرعت کلی واکنش به دل

اجزاي ورودي در ساختار متخلخل محدود می گردد. به 
ل درصد کوچکی از متان را در خروجی دانه ین دلیهم

و  OCMن در داخل دانه واکنش یم داشت. همچنیخواه
ند هاي نفوذ یک و فراینتین سیده بیچیبرهم کنش هاي پ

جهت  ارایه شده در این تحقیقرخ می دهد. در مدلسازي 
 کی استنچ و همکارانشینتیش از مدل سف ترم واکنیتعر

هاي واکنش بعنوان  سرعت در آن که استفاده شده ]19[
براي  ، لذاتابعی از درجه حرارت و فشار جزئی بیان شده

 ده آل، یل فشار جزئی به غلظت هر گونه، رابطه گاز ایتبد
Pi=CiRT .درمدل  مورد استفاده قرار گرفته است

ادلات استوکیومتري زیر در نظر گرفته سینتیکی، سري مع
   :ه اندشد

Step 1: OHCOOCH 2224 22 +→+         )١(   
Step2: OHHCOCH 26224 5.02 +→+    )٢(  

Step 3: 2224 HOHCOOCH ++→+       )٣ (
Step 4: 225.0 COOCO →+                       )۴(  
Step 5: OHHCOHC 242262 5.0 +→+   )۵(   

Step 6: OHCOOHC 2242 222 +→+   )۶(   
Step 7: 24262 HHCHC +→                      )٧(   

Step 8: 2242 422 HCOOHHC +→+       )٨(  
Step 9: 222 HCOOHCO +→+               )٩(  
Step 10: OHCOHCO 222 +→+        )١٠(  
به منظور حل همزمان معادلات سرعت واکنش و انتقال 

، سرعت مصرف و یا تولید هر یک از اجزاء در معادلات جرم
ان سرعت واکنش ها یروابط م انتقال جرم جایگذاري شده و

  ا مصرف مواد عبارتند از:ید یو سرعت کلی تول
3212

4
rrrrCH −−−= )11(                                       

654321 2
2
1

2
12

2
1

2
rrrrrrrO −−−−−−= )12(       

109412
rrrrrCO −++=                                    (13) 
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 )14(             109864 223 rrrrrrrCO +−++−=                                                                                                                                
)15                                        (75262

rrrr HC −−=   

)16(                                876542
rrrrr HC −+−=     

 ر برنامه که در نرم افزاریک زیترم واکنشی توسط 

FLUENT  تحت عنوانUDF ف شده توسط ی(تابع تعر
اتصال داده شد. FLUENT کاربر) شناخته شده است با 

 

 ست                        یفلوچارت مربوط به مدلسازي دانه کاتال  1- شکل
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 visual studio سییان برنامه نوط زبین کد در محیا

C++ نوشته شد و اجراي آن در نرم افزارFLUENT    به
ک نقطه یکی انتخابی، ینتیعنوان ترم واکنش از مدل س

ست به شمار یعطف و سرنوشت ساز در مدل سازي دانه کاتال
نشان  1شکل انجام مدلسازي در فلوچارت  مراحل .دیمی آ

ل جامع بودن و یکی استنچ به دلینتیس مدل داده شده است.
 قاتیدر تحق  OCMات کامل واکنش هايیدارا بودن جزئ

ند یکی مختلف در فراینتیبر روي مدل هاي س متعددي
OCM  ن درجه انحراف ین مدل کمتریاست. ا شدهاستفاده
را نسبت به مدل هاي  AARD)(1 ن مطلقیانگینسبی م

     .]6و 9[ گر داردیکی دینتیس

  سازي مدل -4
 ساختار هندسی -4-1

اولین قدم در مدل سازي ساختن شکل هندسی آن در نرم 
می باشد. این ساختار هندسی که با   GAMBITافزار 

همراه می  ،لحاظ کردن ابعاد دقیق دانه و فیلم گازي دور دانه
باشد به صورت یک فضاي محاسباتی با مش بندي مناسب 

 دازنده آماده می گردددامنه محاسباتی در نرم افزار پیش پر
] وارد می 21[ FLUENT]. پس از آن در نرم افزار 20[

گردد و به کمک حل کننده به روش حجم محدود مدلسازي 
  دانه به مرحله اجرا درمی آید.

نصف دانه کروي مطابق  ،2سازي به دلیل تقارن دانه در مدل
در نظرگرفته شده است. پس از ساختن نیمه بالایی  2شکل 
در نظر گرفتن حالت تقارن در بخش مش بندي، دانه  دانه و

                                                             

1  - Average Absolute Relative Deviation 
2-axisymmetric   

به چهار ناحیه مختلف جهت مش بندي تقسیم نموده و نوع 
مش مطلوب به هر ناحیه در بخش مش بندي انتخاب شده 

و  1مشاهده می شود نواحی  2است. همان طور که از شکل 
المان  20226داراي   3المان و ناحیه  366هر کدام داراي  2

المان می باشند که مش بندي همه  7070داراي  4و ناحیه 
می باشد. بنابراین مجموع المان  Tri pave نواحی از نوع

 المان می باشد.  28368هاي دامنه محاسباتی داراي 

ساختار هندسی متقارن دانه، مش بندي شده در  2- شکل
  GAMBIT طیمح
  
 معادلات حاکم -4-2

یان سیال ابتدا معادلات حاکم بر جر CFD در روش
(معادلات ناویر استوکس، انرژي و واکنش) به صورت 
معادلات دیفرانسیل پاره اي که بیان گر قوانین اصل بقاء 
جرم، مومنتوم و انرژي هستند، بدست می آیند. سپس این 
معادلات به مجموعه اي از معادلات جبري تبدیل شده که 

اتی، براي تعیین میدان جریان در نقاط گسسته دامنه محاسب
معادلات حاکم در حل  ].10به صورت عددي حل می شوند [

مدل دانه کاتالیست شامل معادلات پیوستگی و معادلات 
سازنده می باشد. مکانیزم هاي نفوذ  ءانرژي براي تمامی اجزا
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و واکنش توسط حل معادلات پیوستگی و انرژي در داخل 
  :رتند ازعبا. این معادلات به گیرنددانه مورد بررسی قرار می 

 معادله پیوستگی: )1

0)
)/(

.( 2
2 =+ c

j
fje

f R
d

Cd
d
dD

ξ
ρ

ξ
ξξ

ρ
          

)17(  

 ) معادله انرژي (موازنه آنتالپی):2

0)().(
1

2
2 =∆−+ ∑

=
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)18 (

بصورت زیر در نظر گرفته  شرایط مرزي در مقیاس دانه اي  
:شده اند  

ξ=0; 0)( , =
f

SjC
d

ρ
, 0

d
dTp =

ξ
 )19(                              

ξ=
2

pd ; jSj CC =,  , )( TTh
d
dT

sf
p

e −=−
ξ

λ
)20(             

زیر  ، )17( معادلهبراي لحاظ نمودن ترم واکنش، ترم دوم 
 OCMواکنش مبنی بر سینتیک  ، (UDF) برنامه اي

مرحله اي استنچ و  10نوشته شده و از مدل واکنش 
] و معادلات و پارامترهاي 19همکارانش استفاده شده [

] با معادلات فوق مزدوج شده اند. 6سینتیکی این مدل [
سازي مدلو جریان توپی در راکتور  بافرض شرایط پایدار

  انجام شده است. 
  
  عددي حل -4-3
 ءاجزا معادله پیوستگی با تیکیمدل سیندر این تحقیق،  

براي حل معادلات مدل از نرم . بصورت کوپل حل شده است
الات یک سینامینه مطالعات دمیدر ز FLUENTافزار 

ن نرم افزار روش یاستفاده شد که اساس ا CFDمحاسباتی 
می واکنش، نرم یحجم محدود می باشد. براي مدلسازي ش

ی اتصال داده شد ر برنامه خارجیک زیبا   FLUENTافزار
در واکنش محاسبه و به  ءد اجزایب سرعت تولین ترتیتا بد

ن نرم افزار یوستگی و حرارت برگردانده شود. ایمعادلات پ

جاد شده یمعادلات را به صورت عددي در شبکه اي از نقاط ا
توسط روش حجم محدود حل می  GAMBITدر نرم افزار 

جی بدنه، نفوذ رو هاي خارید جرمی، نیکند. ترم هاي تول
ه سازي منظور نشده یسکوز در شبیحرارتی و حرارت دهی و

  است.
ست از حل ین مدلسازي براي حل معادلات دانه کاتالیدر ا

(گسسته) استفاده شده است.  pressured-basedکننده 
مورد استفاده  UDFر برنامه یروش حل کننده گسسته با ز

ر با یاکم ناپذان ترین حل کننده براي جریا قرار گرفت که
ري یر با شدت تراکم پذیان تراکم پذین و جرییسرعت پا

ن روش حل معادلات حاکم ین استفاده می شود. در اییپا
وستگی، ی، معادله پ yو  xر استوکس در جهت ی(معادلات ناو

گري به یکی پس از دیواکنشی)  ءمعادله انرژي و معادله اجزا
هر مرحله حل  صورت جدا در هر سلول حل می شود. پس از

می شوند و در معادله بعدي   مقایسه و ارزیابیجواب ها 
ن مراحل صورت می گردد که یتکرار می گردد و آنقدر ا

ن معادلات حاصل گردد. معادلات منتجه با یی ایهمگرا
و حل کننده  SIMPLE-LIKEم هاي یاستفاده از الگورت

م یس تکرار شونده خط به خط حل شده اند. الگورتیماتر
SIMPLE ح براي محاسبه فشار یک روش حدس و تصحی

ک روش تکراري است و هنگامی که یو سرعت می باشد که 
ر اسکالر به معادلات اندازه حرکت مرتبط می یر مقادیسا

 .]10[ لازم است محاسبات به طور منظم انجام شود ،شوند

 
 و بحث ج ینتا -5

در دانه  OCMکی واکنش ینتیسی مدل  سبرر -5-1
 ستیلکاتا

بدست آوردن سرعت واکنش ها در طول دانه درك بهتري  با
م یی توانم 1دانه کاتالیستدر داخل   OCMند یرا از فرا

                                                             

1 - single pellet 
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ن سرعت ها در یل ایم. نحوه بدست آوردن پروفایداشته باش
نقطه  52ن صورت می باشد که ابتدا اینقاط مختلف دانه به 

ر یقادسپس م شده،جاد یروي محور طولی دامنه محاسباتی ا
ا ید یو با توجه به تولشده سرعت واکنش ها را فرا خوانی 

ب ین ضریمصرف هر جزء در واکنش هاي مربوطه و همچن
ومتري آن جزء در واکنش هاي مذکور سرعت خالص یاستوک

 ج در نمودارینتاشده است. ن نقاط محاسبه یک از ایرا در هر 
ن یل ایان پروفیا نتایجگر یاز د .نشان داده شده است 3شکل 

م ین نکته پی ببریق تر به ایم با بررسی دقیاست که می توان
) دو  9و  8ر از واکنش هاي یکه در نمودار هر واکنش ( به غ

ن سرعت یشتریمم وجود دارد که نشان دهنده بینقطه ماکز
 کی سطح دانه در داخل می باشد.یانجام واکنش در نزد

 
 ستیدر طول دانه کاتال  OCMمرحله اي واکنش  10ل یپروفا  3- شکل
 

 

 

  ستیدر طول دانه کاتال یواکنش ءک  اجزاینتیل سیپروفا 4- شکل
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ک  اجزاي واکنشی در طول دانه ینتیل سیپروفا -5-2
 تیسکاتال
ژن یک اجزاء واکنشی شامل متان و آب و اکسینتیل سیپروفا
د و ید و کربن دي اکسایلن و اتان و کربن مونو اکسایو ات
ل ین پروفایه شده است .در ایارا 4شکل  مودارندروژن در یه

د و سرعت منفی نشان دهنده یسرعت مثبت نشان دهنده تول
متان و  ،ءن اجزایان ایمصرف در هر نقطه می باشد. در م

همواره با سرعت هاي  و هستند واکنش ژن خوراكیاکس
کی یست مصرف می شوند. در نزدیمتفاوت در طول دانه کاتال

ن مقدار یم که این سرعت مصرف را داریشتریسطح دانه ب
ل هاي ین مشاهدات با پروفایشتر می باشد. ایژن بیبراي اکس
مطابقت دارد و  ،]9[که در تحقیق پیشین ارایه شده  غلظت

ز ین غلظت را نیشتریم بین سرعت را داریشتریهر جا که ب
 ،ن که در بخش بالادست در دانهیبا توجه به ا. م داشتیخواه

ژن بالاتر از سرعت مصرف یسرعت مصرف اکس در هر نقطه
ژن در ورودي یگر غلظت مولی اکسیمتان است و از طرفی د

ی که غلظت یهی است که جایکاملا بد ،نصف متان می باشد
ک می شود متان همچنان مقدار قابل یژن به صفر نزدیاکس

 توجهی داشته باشد.
  
ري در ینش پذیل و گزیل درصد تبدیپروفا - 5-3

 هداخل دان
ل و یل هاي درصد تبدیپروفا 6و  5شکل هاي  نمودارهاي

در ري را بر حسب طول دانه نشان می دهد. ینش پذیگز
بل از واکنش جفت ق ونیداسیواکنش اکس، OCMفرایند 

ر یعنی قبل از جفت شدن مقادیشدن متان رخ می دهد. 
ون یداسیجه واکنش اکسیل در نتیکال هاي متیادي از رادیز
لن را در یشتر اتان و اتیل بیکه تبع آن تشک د می گرددیتول

شروي در طول دانه ین با پیم داشت. بنابرایطول دانه خواه
 م داشتیري را خواهینش پذیر صعودي از گزیانتظار س

  . )6(مطابق شکل 
  

  

 
ل متان در یدرصد تبد مدلسازيل بدست آمده ازیپروفا 5- شکل

 طول دانه 

 

ري اتان و ینش پذیگز دلسازيم ل بدست آمده ازیپروفا 6- شکل
 لن در طول دانه یات

 

 
 OCMند یراندمان فرا مدلسازيل بدست آمده ازیپروفا 7- شکل

 در داخل دانه 
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 ١٢٠٠٠ h-1 و ٢نتایج تجربي در دماھاي مختلف و نسبت متان بھ اكسیژن  -١جدول

=GHSV 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  اعتبار سنجی مدل -5-4
طراحی آزمایشات مناسب بگونه اي که نتایج قابل مقایسه با 
داده هاي مدل بدست آید، در مقیاس دانه اي کار دشواري 

فرض خوراك رقیق به عنوان یک ایده جدید در   می باشد.
قابل  سازي در نظر گرفته شده که منجر به نتایج مدل ینا

شده است. شایان ذکر است که تمامی شرایط قبولی 
آزمایشگاهی به جز ترکیب اجزاي واکنش دهنده منطبق بر 

 شرایط ورودي مدل دانه کاتالیست در نرم افزار می باشد.

نکته مهم در چنین مدلسازي هایی (مدلسازي هاي مقیاس 
 ءکوچک مانند دانه کاتالیست) این است که باید ترکیب اجزا

به صورت بسیار رقیق وارد گردد زیرا  CFDر نرم افزار د
واکنش در حجم بسیار کوچک دانه کاتالیست انجام می شود 
و این مقدار فضاي کوچک کاتالیست توانایی تبدیل کردن 
مقدار کمی از واکنش دهنده ها را با توجه به سطح فعال 

زمینه  خود دارد. این دستاورد نتایج آخرین تحقیقات در این
که در این مدلسازي اعمال شده و نتایج  ،]13[ می باشد

مطلوبی نیز حاصل شده است. اعتبار مدل دانه کاتالیست 
 توسط مقایسه با داده هاي تجربی مورد ارزیابی قرار گرفته

مشاهده می شود داده هاي  8. همانطور که در شکل شد
حاصل از مدل در شرایط عملیاتی مختلف تطابق نسبتا 

درصد) با نتایج تجربی دارد. نتایج  14وبی (با خطاي حدود خ
 اپیآزمون پی 4متوسط  ،تجربی ارایه شده در این منحنی ها

می باشد. این ارزیابی در ترم هاي  1ول گزارش شده در جد
الف)، گزینش پذیري -8درصد تبدیل متان (منحنی 

 ج)- 8(منحنی C2 ب) و بازده -8(منحنی C2محصولات 

است. این مقدار خطا را می توان ناشی از این  انجام شده
واقعیت دانست که رسیدن به رفتار دانه اي کاتالیست در 
راکتور کاتالیستی بستر ثابت دشوار می باشد. همچنین به 

شماره 
 آزمایش

T (K) CH4 
(%) 

O2 
(%) 

 درصد تبدیل
(%) 

 گزینش
  پذیري

(%) 

 بازده
(%) 

١آزمایش    
١٠٢٣ 

 

٣۴/٣٩  ٣٧/١٩  ۶٩/٣١  ۵۵/٣۴  ٩۵/١٠  
٢آزمایش   ٣۴/٣٩  ٣٧/١٩  ۶٧/٢٩  ٣۵/٣٠  ٠١/٩  
٣آزمایش   ٣۴/٣٩  ٣٧/١٩  ٣٨/٣١  ۵٠/٢٩  ٢۶/٩  
۴آزمایش   ٣۴/٣٩  ٣٧/١٩  ۶٩/٣١  ٧٧/٢٧  ٨٠/٨  
١آزمایش    

١٠٤٨ 
 

۶۵/٣٩  ٧٣/١٨  ۴١/٣۴  ٨٢/٣٨  ٣۶/١٣  
٢آزمایش   ۶۵/٣٩  ٧٣/١٨  ٣۶/٣۵  ٢٢/٣٧  ١۶/١٣  
٣آزمایش   ۶۵/٣٩  ٧٣/١٨  ٧۴/٣٣  ٠۶/٣۴  ۴٩/١١  
۴آزمایش   ۶۵/٣٩  ٧٣/١٨  ۶١/٣٢  ۵٠/٣٢  ۶٠/١٠  
١آزمایش    

١٠٧٣ 
 

١٧/٣٩  ۴۴/١٨  ١۴/٣۴  ٢١/٣٨  ٠۵/١٣  
٢آزمایش   ١٧/٣٩  ۴۴/١٨  ۶٩/٣٣  ۴١/٣۴  ۵٩/١١  
٣آزمایش   ١٧/٣٩  ۴۴/١٨  ۵٣/٣٣  ۶۴/٣١  ۶١/١٠  
۴آزمایش   ١٧/٣٩  ۴۴/١٨  ٢٨/٣٣  ٨٢/٢٩  ٩٢/٩  
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دلیل فضاي کوچک دانه، فرض شرایط بسیار رقیق اجزاي 
واکنش دهنده در مدل می تواند منجر به فاصله گرفتن از 

شگاه شود. یکی دیگر از منابع خطا استفاده از شرایط آزمای
 La2O3مدل سینتیکی استنچ می باشد که براي کاتالیست

/CaO    ارایه شده در حالی که نتایج آزمایشگاهی بر اساس
   کاتالیست تیتانیت پروسکایت می باشد.

کی متان در دامنه ینتیبررسی رفتار س -5-5
  محاسباتی دانه 

است.  OCMند ینش دهنده در فرآکی از دو جزء واکیمتان 
ر برنامه یکی استنچ که بصورت زینتیبا توجه به مدل س
م در فضاي اطراف دانه یانتظار دار ،خارجی استفاده شده

ن مدل، واکنش یرا در ایسرعت خالص متان برابر صفر باشد. ز
هستند که متان در  ییکل واکنش ها ،ک تا سهیهاي مرحله 

مربوط به فاز جامد ( داخل دانه  آنها شرکت می کند و همگی
که  الف،-9در شکل   صفر رعتین س. امی باشندست) یکاتال

ط یدر مح ،نشان دهنده کانتورهاي سرعت خالص متان است
نشان  ب- 9شکل اطراف دانه مشخص شده است. نمودار 

کی متان روي محور دامنه ي ینتیل سیدهنده پروفا
اف با مقدار ن مقدار به صورت خطی صیمحاسباتی است ا

  صفر در فضاي اطراف دانه نشان داده شده است. 
حال نوبت به بحث در مورد سرعت خالص در درون دانه می 

م که سه یرسد. در درون دانه ده واکنش را مدلسازي کرده ا
ون متان هستند. یداسیواکنش آن مربوط به واکنش هاي اکس

ر همه م که متان دیبه سه واکنش اول متوجه می شوبا توجه 
م نرخ یواکنش ها در حال مصرف شدن است. پس انتظار دار

و  الف-9ن موضوع در شکل یخالص متان منفی باشد که ا
قابل  نتیجهبه وضوح مشخص است.   ب- 9شکل نمودار 

کی در سطح دانه ینتید سیان شدیگراد ينما ،گریدملاحظه 
ه ي ین علت روي سطح دانه از مش بندي لایاست که به هم

ان ین گرادیشتریاد استفاده شده است. بیا تراکم زمرزي ب
مربوط به قسمت جلوي دانه است که همان نقطه سکون می 

ز در منطقه اي یان مربوط به سطح دانه نین گرادیباشد. کمتر
ل می شود. ین کم فشار در پشت دانه تشکیااست که جر
ز در حوالی مرکز دانه موجود است که در شکل یمنطقه اي ن

به  ب-9شکل و در نمودار  کانتور پررنگه صورت ب الف-9
قابل مشاهده  mm  1/0صورت نقطه اکسترمم در مختصات

انگر محدوده اي از ینماالف - 9است. منطقه مذکور در شکل 
ون متان در آن محدوده یداسیدانه است که واکنش اکس

ن امر در بررسی عدد دامکولر در یل ایرد و دلیصورت نمی گ
  .  رسی شده استبربخش هاي آتی 
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، ∆مقایسه نتایج مدل سازي با داده هاي تجربی ( -8شکل 
  ؛C2 بازده  ؛○، C2 گزینش پذیري  ؛◊درصد تبدیل متان، 

شده توسط مدلنتایج پیش بینی                  
 

ژن در دامنه یکی اکسینتیبررسی رفتار س -5-6
 محاسباتی دانه 

صفر  مانند متان،زیژن نیکی اکسینتیل و کانتور سیدر پروفا 
بودن سرعت خالص در فضاي اطراف دانه قابل مشاهده است 

شکل در مجراي اطراف دانه و در نمودار الف، -10که درشکل 
رون دانه هم شاهد انجام نشان داده شده است. در د ب-10

ژن در یم که با توجه به مصرف شدن اکسیواکنش ها هست
شش واکنش اول شاهد منفی بودن سرعت خالص آن در کل 

ن سرعت مصرف یشتریشاهد ب ب-10م. در نمودار یدانه هست
ن یسه اي بیم. با مقایهست -mm 5/0ژن در نقطه یاکس

ن یفرق ب ق تر متوجهیژن عمیک متان و اکسینتیکانتور س
ن دو واکنش یک به صفر در ایمحدوده با سرعت خالص نزد

که  الف- 10شکل ن محدوده در نمودار یم. ایدهنده می شو
  ژن است بزرگتر می باشد.یکی اکسینتیمربوط به کانتور س

  
 الف)

 

 ب)

 
  کی متانینتیرفتار س 9- شکل
 الف)

 
 (ب

 
  ژنیکی اکسینتیرفتار س 10- شکل

 
 الف)
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 ب)

 
 لنیکی اتینتیرفتار س  11- شکل

لن در دامنه یکی اتینتیبررسی رفتار س -5-7
  محاسباتی دانه

رات یینشان دهنده تغب -11 و نمودار الف - 11شکل 
ن موضوع ما را یز هستند که ایط اطراف دانه نیسرعت در مح
شتر در مورد فاز گاز  سوق می دهد. ابتدا یل بیبه سمت تحل

لن در آنها مصرف یم که اتیی می پردازیبه بررسی واکنش ها
 ی هستندیواکنش ها 7و  5د می شود. واکنش هاي یا تولی

ی یواکنش ها 8و  6د و واکنش هاي یدر آنها تول اتیلنکه 
ن در بررسی یدر آنها مصرف می شود. بنابرا اتیلنهستند که 

م هر جا ید مد نظر داشته باشیم بایی که انجام می دهیها
) و هر جا منفی 7و 5د (یي تولمقدار مثبت بود واکنش ها

) واکنش هاي غالب خواهند 8و  6بود واکنش هاي مصرف (
  بود.

کی ینتیکه مربوط به کانتور سالف -11ابتدا به بررسی شکل 
ن شکل در فضاي اطراف دانه یم. در ایلن است می پردازیات

م. یکی در اطراف دانه هستینتیر مختلف سیشاهد مقاد
ژن و متان مشاهده یکی اکسینتیهمانطور که در بررسی س

ن اجزا مقدار صفر را به خود یک اینتیه سین ناحیشد، در ا
شرکت می  7لن در واکنش یاختصاص داده بود اما چون ات

لن ین اتین واکنش تنها واکنش فاز گاز است بنابرایکند و ا

کی خاصی درفضاي اطراف دانه می باشد ینتیر سیداراي مقاد
  نشان داده شده است.  تور کم رنگکانبا  ب- 11که در شکل 

ن نرخ یشتریدر پشت سطح دانه شاهد ب یدر بخش داخل 
) - s 3-gmol mk 5- e 21/3-1(کی متانینتیخالص س

ه، غالب ین ناحیم که با توجه به منفی بودن مقدار ایسته
م داشت که واکنش هاي یرا خواه 8و  6شدن واکنش هاي 

 پشت سطح دانه،رهاي لن هستند. با گذر از کانتوییمصرف ات
شروي به سمت مرکز دانه مقدار کانتورها مثبت یدر جهت پ

جه یو در نت 7و  5می شود که نشان از غلبه واکنش هاي 
ل یکه مربوط به پروفا ب- 11لن می باشد. در نمودار ید اتیتول
لن در یکی اتینتیابتدا رفتار س ،لن می باشدیکی اتینتیس

م. یسه می کنیبا هم مقان دست دانه را ییبالادست و پا
ن نمودار قابل مشاهده است در بالادست یهمانطور که در ا

داراي مقدار صفر  میلی متر -55/0دانه از ورودي تا نقطه 
ن منطقه یل است که در این دلین مقدار صفر به ایاست. ا

د اتان است رخ نمی دهد و در یکه تنها واکنش تول 2واکنش 
د نمی یلنی هم تولیجه اتینت واقع غلظت اتان صفر است در

د اتان در یشروي در جهت محوري در اثر تولیاما با پ ،شود
که واکنش  7ط اطراف واکنش یمح درون دانه و تراوش آن به

لن آغاز می شود. ید اتیجه تولیگازي است شروع شده و در نت
ن واکنش انجام یز به علت وجود اتان این دست دانه نییدر پا

لن در یقدار مثبت نرخ خالص سرعت اتمی شود و شاهد م
لن توسط واکنش ید اتیم که نشان از تولین منطقه هستیا

است. حال بررسی محور دامنه ،  7 ، واکنش شمارهگازي
 ن نکته است که در روي سطحیمحاسباتی نشان دهنده ا

لن صورت می ین سرعت مصرف اتیشتری) بمیلی متر -5/0(
د ین نرخ تولیشتریم شاهد بهمیلی متر   -3/0رد. در نقطه یگ
  م.یلن هستیات

  
 الف)
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  ب)

 
  کی اتانینتیرفتار س 12- شکل

 
 
 
کی اتان در دامنه محاسباتی ینتیبررسی رفتار س 5-8
  دانه

که  7ل انجام واکنش یبدلدر بررسی رفتار سینتیکی اتان نیز 
کانتور  ،واکنش فاز گازي است و اتان در آن مصرف می شود

 داراي مقدار هستند و البته مقداري منفیهاي اطراف دانه 
). لازم به ذکر است اتان در 7ل مصرف در واکنش ی(بدل

به مصرف می  7و  5د می شود و در واکنش یتول 2واکنش 
ن واکنش ها است که نرخ خالص سرعت اتان یند ایرسد و برآ

نرخ خالص سرعت مربوط  الف-12را رقم می زند. در شکل 
الف - 9سه با شکل یداده شده است. با مقاد اتان نشان یبه تول

مم زین منطقه همان منطقه ماکیم ایتوجه می شوالف -10و
ژن است که به وضوح با ینرخ سرعت مصرف متان و اکس

در  نتیجه قابل ملاحظهسه کانتورها قابل مشاهده است. یمقا

) در 2(واکنش  د اتانین بخش غالب بودن واکنش تولیا
) است 7و  5(واکنش  مصرف دانه درون دانه و واکنش هاي

  ص است.یقابل تشخ الف و ب-12که به وضوح در نمودار 
 
  حرارت درجه اثر 5-9

در داخل راکتور بستر ثابت  OCMند یبه طور کلی در فرا
ري ینش پذیی، گزیایمیش دما سرعت واکنش هاي شیبا افزا

ابد. در مدلسازي واکنش یش می یو راندمان محصولات افزا
ري و راندمان ینش پذیبا بررسی اثر دما بر گز OCMهاي 

بدست آورد.  می توان اتی راینه عملیمحدوده دماي به
د که دماي ید می نمایین امر را تایز ایمنی نیملاحظات ا

م گردد تا نقاط داغ و ید تنظیراکتور تا محدود مشخصی با
  د.یایبوجود ن 1غیر قابل کنترل طیشرا
مشابه  ،ستیا بر روي دانه کاتالر دمیج بدست آمده از تاثینتا
. همان طور که ]7[ می باشد يراکتور رفتار ر دما بر رويیتاث

 K1073-1023  ییمشخص است در بازه دما 13 از شکل
 ت برابریت پروسکایتانیست تینه براي دانه کاتالیدماي به

K1048 ش دما تا حدودیگزارش شده است. با افزا  
K1048 ش می یمحصولات افزاري و راندمان ینش پذیگز
  ن گونه به نظر می رسد که  در دماي بالايیابند. ای

K1023   بعضی از واکنش هاي متوالی فاز گاز که به نفع
شرفت داده شده یري عمل می کنند پینش پذیراندمان و گز

ن منحنی ها می یمم در ایک ماکزیو موجب بوجود آمدن 
هاي  نه واکنشیشود. در دماهاي بالاتر از دماي به

نش ین آمدن گزییافته و باعث پایون برتري یداسیاکس
ز کاهش می یجه آن راندمان نیري می گردد که در نتیپذ
   ابد.ی

 
 GHSVاثر - 5-10

ري ینش پذیل متان و گزیوابستگی درصد تبد 14شکل 
خوراك نشان می دهد.  ییرا به سرعت فضا C2محصولات 

حالی  ابد دریل کاهش می یدرصد تبد GHSVش یبا افزا
ن یابد. ایش می یافزا C2ري محصولات ینش پذیکه گز

ش در یح است که با افزاین فرض قابل توضیمطلب با ا
                                                             

1-runaway 
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ش را در یکاهش در زمان اقامت، افزا، انیسرعت جرمی جر
 می توان مشاهده کرد. C2 ري محصولاتینش پذیگز
 

 
نش یل، گزیدرصد تبد مدلسازيل بدست آمده ازیپروفا 13 - شکل

در درجه حرارت هاي مختلف ندیراندمان فرا ري ویپذ  

 

و   ريینش پذیل متان ، گزیبر درصد تبد GHSVاثر  14-شکل 
  C2راندمان 

 
 الف)

  ب)

 
 ل عدد دامکولر در جهت محوري دانهیپروفا 15- شکل

 
 
 بررسی عدد دامکولر  -5-11
ج حل اینت یکی از ز اشاره شدیهمان طور که در قبل ن 

زم یمکان امکان بررسی ست ،یدانه کاتالمعادلات مدلسازي 
ن یهاي واکنش و نفوذ در نقاط مختلف دانه می باشد. بنابرا

ف می یک شاخص به نام عدد دامکولر تعریدر مدلسازي دانه 
]. عدد دامکولر به صورت نسبت سهم واکنش به 13[ شود

ا زمان لازم براي انجام یده نفوذ) و یسهم انتقال جرم (پد
  :ف می گرددیه زمان لازم براي انجام واکنش تعرده نفوذ بیپد

e
n DCRkDa /1
0

2
0

−=                                         )21(   
مشاهده می گردد به محض  15نمودار همان طور که در 

ن یشتریست عدد دامکولر به بیانجام واکنش در سطح کاتال
ده یمقدار خود می رسد که نشان دهنده غالب بودن پد

شروي در داخل دانه با کاهش عدد یاکنش است و با پو
ن دست دانه اییده نفوذ را در بخش پیدامکولر غالب شدن پد

  م داشت.یخواه
  
  بررسی عدد بی بعد ماخ -5-12

ع عدد ماخ در دامنه یشاهد چگونگی توز 16شکل در 
الات داراي عدد ماخ یم. از آنجا که سیمحاسباتی هست

ن شکل با یدر ا ،ر فرض می کنندیپذرا تراکم نا 3کوچکتر از 
ر عدد ماخ در دامنه محاسباتی به ینگاهی به اندازه مقاد

  م.یال پی می بریر بودن سیدرستی فرض تراکم ناپذ
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الف)

 

  ب)

 
 ل عدد بی بعد ماخیپروفا 16- شکل

 
 
 
 
  نولدزیبررسی عدد بی بعد ر -5-13
ال یان آرام سیجردر نظر گرفتن ن مدل یات  ایکی از فرضی

ن ید کننده درستی ایینولدز تایر کانتور عدد ریبوده که مقاد
گر صفر بودن عدد بی بعد یفرض است. نکته قابل توجه د

نولدز در داخل دانه است که به فرض صفر بودن سرعت یر
 .)17(شکل  ال در درون دانه مربوط می شودیتوده س

 
 الف)

 
 

 
  ب)

 
  نولدزیل عدد ریپروفا 17- شکل

 
 
 
 
 
 
 
 
  ییل دمایبررسی کانتور و پروفا  -5-14
ان دماي ناشی از ینشان دهنده گراد الف و ب-18نمودار  

جاد شده در اثر گرماي حاصل از واکنش یاختلاف دماي ا
ز مشخص است ین الف-18هاست. همانطور که در شکل 

ن واکنش یک درجه سانتی گراد اختلاف دما در اثر ایحدودا 
سانتی گراد اختلاف دما در خارج ها در درون دانه و دو درجه 

ر یین تغیجاد می شود. این گاز ورودي و گاز خروجی ایدانه ب
ن دست دانه ییاز بخش ورودي تا پا ب-11نمودار دما مطابق 

 شروي می کند.یافته پیبه صورت توسعه 
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 الف)

 
 

  ب)

 
 

 در طول دانه ل دمایپروفا 18- شکل

 
 
 

 شنهاداتیري و پیجه گینت - 6
ست متخلخل از نوع ی، مدلسازي دانه کاتالتحقیقن یدر ا  
متان مورد  یشیت در واکنش جفت اکسایت پروسکایتانیت

واکنش در  ءکی اجزاینتیل هاي سیبررسی قرار گرفت. پروفا
ج یج حاصل از مدل با نتایطول دانه بدست آمد و نتا

ن یجی که از اینتا شگاهی تطابق قابل قبولی داشتند.یآزما
 ر است:یان بدست آورد به صورت زمدلسازي می تو

 ل هايیج مدل سازي شامل پروفایبخشی از نتا •
ل یواکنش در داخل دانه بود. پروفا ءک اجزاینتیس
) که به O2 و CH4کی اجزاي خوراك (ینتیس

ی تا حوالی مرکز دانه روند کاهشی یصورت نما
دارد و سپس تا خروجی دانه روند صعودي به خود 

ر برنامه خارجی یي موفق زرد حاکی از اجرایمی گ
کی انتخابی ینتیبه عنوان ترم واکنشی از مدل س

واکنش  10ر برنامه) شامل ین کد (زیمی باشد. ا
 4ر خطی و یواکنش آن به شدت غ 6است که 

واکنش آن خطی می باشد و نشان دهنده کارآمد 
ر خطی براي یکی غینتیو معتبر بودن مدل س
 مدلسازي دانه می باشد. 

محصولات  ءکی اجزاینتیل هاي سیی پروفابا بررس •
جه یو متان واکنش نداده در داخل دانه می توان نت

نی هاي مدل حاکی از آن است یش بیگرفت که پ
ر می یک واکنش گرماگیکه جفت شدن متان که 

ا کامل متان یون جزئی یداسیباشد بعد از اکس
ن قبلی مطابقت یج محققیاتفاق می افتد که با نتا

 .]7دارد [
انجام شده، بدلیل کوچکی مقیاس  در مدلسازي •

در لذا  دانه، ایده خوراك رقیق اعمال شده 
محاسبات و مدلسازي دانه از غلظت هاي بالاي 

ن دستاورد با یکه ا شدهاجزاي واکنشی صرف نظر 
مدلسازي  نهین زمیه شده دراین مقاله ارایآخر

CFD مطابقت  ،]13[ در مقیاس هاي کوچک
 دارد .

 

 

 ست علائمفهر
       : A مساحت جانبی(m2) 
    : Cp ظرفیت گرمایی در فشار ثابت(j/kg s)   

     : CS (Cs,j) غلظت جزءj   در داخل دانه کاتالیست 
(kmol/m3) 

De ضریب نفوذ موثر جزء :j    در داخل دانه کاتالیست
(m2/s) 
     :DT قطر هیدرولیکی(m)  
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h ضریب هدایت حرارتی  :(w/m2K) 
:∆Hj   گرماي تشکیلj  امین واکنش(j/mol)  

 mجرم      :(g)  
Nتعداد کل اجزاء واکنشی  :  

       :Nu عدد بی بعد  ناسلت 
       :Qشارحرارتی ) (W 
       :Rj سرعت تولید جزءj  جزدر داخل دانه کاتالیست

(kmol/kg cat s)    
       :ri هر مرحله از واکنشسرعت (kmol/kg cat s) 

     :Tدرجه حرارت(K)                        
    :ξ مختصات شعاعی دانه کاتالیست     (m) 

:ρ  دانسیته(kg/m3)  

    :λes ضریب هدایت حرارتی (w/m K)  
  زیر نویس ها

 : مقطع ورودي1
 : مقطع خروجی2
bتوده گاز :  
fسیال : 
pدانه :  
s(کاتالیست) جامد : 
jواکنشی ء: جز 
i :10تا 1نش از شمارنده مراحل واک 
 

 

 

 منابع 
تحقیقات روي گاز طبیعی در راستاي ) 1387( .یعقوبی، ن ]1[ 

دومین سمپوزیوم بین المللی ایران توسعه  ،اهداف سند چشم انداز
  .، آبان1404یافته 

[2] keller, G.E., Bhasin, M.M. (1982) “Synthesis of 
ethylene via oxidative coupling of methane”. Journal 
of Catalysis, Vol.73, pp. 9-19. 

[3] Lane, G.S., Wolf, E.E. (1988) “Methane 
utilization by oxidative Coupling I. A study of 
reactions in the gas phase during the cofeeding of 
methane and oxygen”. Journal of Catalysis, Vol.113, 
pp. 144-163. 

[4] Miro, E.E., Santamaria, J. M., Wolf, E. E. (1990) 
“Oxidative Coupling of Methane on Alkali Metal-
Promoted Nickel Titanate”. Journal of Catalysis, Vol. 
124, pp. 465-476. 

[5] Hoebnik, J. M. B. J., Couwenberg, P. M., Marin 
G. B. (1994) “Fixed bed reactor design for gas phase 
change reactions catalysed by solids: The oxidative 
coupling of methane”. Chemical Engineering 
Science, Vol. 49, pp. 5453-5463. 

[6]Tye, C.T.,  Mohamed, A.R., Bhatia,  S.( 2002) 
“Modeling of catalytic reactor for oxidative coupling 
of methane using La2O3/CaO catalyst”. Chemical 
Engineering Journal, Vol.  87, pp. 49-59.  

[7] Yaghobi, N., Ghoreishy, M.H. R. (2008) 
“Oxidative coupling of methane in a fixed bed reactor 
over perovskite catalyst: A simulation study using 
experimental kinetic model”. Journal of Natural Gas 
Chemistry, Vol. 17, pp.  8-16.  

[8] Yaghobi, N., Ghoreishy, M.H. R. (2009) 
“Modeling the oxidative coupling of methane: 
Heterogeneous chemistry coupled with 3D flow field 
simulation”. Journal of Natural Gas Chemistry, Vol. 
18, pp. 39-44. 

[9] Seyednejadian, S., Yaghobi, N., Maghrebi, R., 
Vafajoo L. (2011) “CFD Modeling of Reaction and 
Mass Transfer through a Single Pellet: Catalytic 
Oxidative Coupling of Methane”. Journal of Natural 
Gas Chemistry, Vol. 20, pp. 356-363.  
 

[10] Blazek, J. (2001) “Computational fluid 
dynamics: Principles and application”. Amsterdam, 
New York, Elsevier. 

[11] Calis, H.P.A., Romkes, S., Dautzenberg, F.M., 
Van den Bleek, C.M. (2001) “First International 
Conference on Structured Catalysts and Reactors”. 
Delft, The Netherlands. 

[12] Canu, P., Vecchi, S. (2002) “CFD Simulation of 
reactive flows: Catalytic combustion in a monolith”. 
AIChE Journal, Vol.48, pp.2921-2935. 



141 

 

 
[13] Dixon, A., Nejemeisland, M., Stitt, E.H. (2003) 
“CFD simulation of reaction and heat transfer near 
the wall of a fixed bed”. International journal of 
Chemical reactor Engineering, Vol.1, article 22.  
 
[14] Nejemeisland, M., Dixon, A.G., Stitt, E.H.  
(2004) “Catalyst design by CFD for heat transfer and 
reaction in steam reforming”. Chemical Engineering 
Science, Vol. 59, pp.5189-5191. 
 
[15] Quiceno, R.,   Perez-Ramirez,  J., Warnatz, J., 
Deutschmann, O. (2007) “  Rational modeling of the 
CPO of methane over platinum gauze Elementry gas-
phase and surface mechanisms coupled with flow 
simulations”. Catalysis Today, Vol.119, pp.311-316. 
 
[16] Yi, Ch., zhu, J. (2008) “Hydrodynamics and scale 
up of liquid-solid circulating fluidized beds: similitude 
method vs. CFD”. Chemical Engineering Science, Vol. 
63 pp. 3201-3211. 
 

[17] Yaghobi, N., Mirzadeh, H., Bagherzadeh, E. 
(2001) “Conversion process of natural gas to 
ethylene”. 3rd Iran petrochemical Forum, pp. 245-
256. 

، پژوهشگاه پلیمر .، اسلامی منش، و.، میرزاده، ح.] یعقوبی، ن81[
و پتروشیمی ایران. ساخت کاتاتست آزمایش تغیین پارامتر هاي 

تالیست هاي فرایند جفت شدن اکسایشی متان . ثبت کارایی کا
  82، سري الف/ 14659اختراع 

  
 [19] Stansch, Z., Mleczko, L., Baerns, M. (1995) 
“Kinetics for oxidative coupling of methane process 
over La2O3/Ca-O catalyst”. Industrial and 
Engineering Chemistry Research, Vol. 36, pp. 2568–
2579. 

 [20] Kolaczkowski, S.T., Chao, R., Awdry, S., 
Smith, A. (2007) “Application of a CFD code 
(Fluent) to formulate models of catalytic gas phase 
reactions in porous catalyst pellets”. Chemical 
Engineering Research and Design, Vol. 85 (A11), pp. 
1539-1552. 

[21] FLUENT 6.3 copyright FLUENT Inc. (2006). 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



142 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 
 

 

Reaction coupled with transport phenomena in oxidative coupling of methane: 

CFD modeling for single pellet  
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ABSTRACT: This study presents the phenomena occuring in small scale single-pellet for the 

oxidative coupling of methane where heat transfer plays an important role. Computational fluid 

dynamics (CFD) is used as a tool for obtaining detailed rate and temperature profiles through the 

porous catalytic pellet where reaction and diffusion are competing. Inter particle temperature and 

concentration gradients were taken into account by solving heat transfer coupled with continuity 

equations in the catalyst pellet. In the heat transfer equation the source term of energy due to 

high exothermic of reaction is considered. Subsequent to achieving this goal, two external 

programs are successfully implemented to CFD-code as kinetic and heat of reaction terms. This 
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simulation results show the reaction is favorite for the beginning of the pellet and for 

downstream of the pellet domain the diffusion is predominates. The results of CFD simulation 

indicate that temperature variation within the catalyst pellet is < 1K due to the completion of 

exothermic oxidation reactions. Also, the results show that exothermic oxidation reactions occur 

before endothermic coupling reaction in the pellet length.  

Keywords: Catalyst pellet, Oxidative coupling of methane, Modeling, CFD, kinetics 

 
 


