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ОПРЕДЕЛЕНИЯ, ОБОЗНАЧЕНИЯ И СОКРАЩЕНИЯ

градиент концентрации i-го компонента при устойчивой диффузии;

 концентрация i-го компонента;

коэффициент взаимной диффузии;

 – диаметр капилляра;

 – ускорение силы тяжести;

диффузионный поток i-го компонента;

плотность диффузионного потока i-го компонента;

длина капилляра, характерный линейный размер;

числовая плотность; число компонентов; мода возмущений;

давление;

 радиус канала;

 – площадь сечения канала;

температура;

 время;

 – среднемассовая скорость;

 – объем;

 – среднечисловая скорость;

 координаты в прямоугольной системе координат;

объемная вязкость;

динамическая сдвиговая вязкость;

 декремент, определяющий временной ход возмущения;

кинематическая вязкость;

 плотность;

время опыта.

комплекс геометрических параметров диффузионного аппарата (постоянная прибора);

главный и перекрестный "практические" коэффициенты диффузии; 

диаметр; расстояние между пластинами или плоскостями; 

число Грасгофа;

ускорение свободного падения;

высота столба жидкости или газа;

постоянная Больцмана; поправочный коэффициент;


масса смеси и масса молекулы го компонента;


общее число молекул и молекул го компонента в единице объема;

число Прандтля;

тепловое число Рэлея;

площадь поперечного сечения; 

абсолютная температура; 

координаты в прямоугольной системе координат;

единичный вектор; 

молекулярная масса смеси; 


молекулярная масса го компонента;

ИНДЕКСЫ И ЗНАКИ У СИМВОЛОВ

 нумерация компонентов в смеси;

нумерация верхней и нижней колб;

значение критического параметра при смене режима переноса;

 среднее значение;

 возмущенная величина.

СОКРАЩЕНИЯ
КВД – коэффициент взаимной диффузии;
МНВО РК – министерство науки и высшего образования Республики Казахстан.
ККСОН МНВО РК – коммитет по обеспечению качества в сфере науки и высшего образования Министерства науки и высшего образования Республики Казахстан
ДЯ – диффузионная ячейка

КРИТЕРИАЛЬНЫЕ ЧИСЛА

 диффузионное число Прандтля;

концентрационное число Грасгофа;

диффузионное число Рэлея;

число Кнудсена.
ВВЕДЕНИЕ
Общая характеристика работы. В работе представлены экспериментальные и расчетно-теоретические результаты исследования диффузионных и конвективных режимов в изотермических тройных газовых смесях при различных давлениях и исходных составах.
Актуальность темы. Современные технологии очистки материалов требуют адекватного описания процессов переноса тепла и массы в жидкостях и газах, которые, как правило, представляют собой смеси различных веществ с большим числом компонентов. Сложности в описании многокомпонентных смесей определяются наличием нескольких механизмов переноса тепла и массы (конвекция, теплопроводность, диффузия, термодиффузия, диффузионная теплопроводность). Для управления поведением таких систем необходимы новые знания особенностей комбинированного массопереноса не только в областях, где реализуются диффузионный и конвективный механизм многокомпонентного смешения, но и при смене режимов «диффузия – концентрационная гравитационная конвекция». В этом случае возникновение конвективных течений связано с проявлением неустойчивости механического равновесия системы. Результаты различных авторов по исследованию устойчивости бинарных смесей в неоднородном температурном поле в каналах различной геометрии обобщенные в известных монографиях [1, 2] показали, что в таких системах возможно возникновение монотонной и колебательной неустойчивостей.  Возникновение колебательной неустойчивости связано с дестабилизирующим воздействием градиента температуры и стабилизирующим влиянием градиента концентраций. Были определены критические числа Рэлея, определяющие переход системы к термо - гравитационному режиму смешения. Дальнейшие исследования устойчивости равновесных состояний бинарных систем в неизотермических условиях выявили особенности, связанные с граничными условиями, поверхностями раздела компонентов, возникновением комбинированных течений, приведенные в специализированных обзорах, например [3], что позволяет отслеживать современные тенденции развития этой проблемы.
Анализ на устойчивость неизотермических систем, содержащих три и более компонентов показал, что распространение подхода [1] на исследование устойчивости равновесия системы, стационарного течения в вертикальном слое при разных температурах на границах показывает сложную структуру конвективных возмущений [4, 5]. В частности, может существовать несколько областей неустойчивостей, ограниченных линиями нейтральных возмущений. 
[bookmark: _Hlk148956076]Особенностями исследований, проведенных в [4 – 7], являлась фиксация дестабилизирующего влияния температуры (подогрев снизу) при малых концентрационных градиентах. Это не позволяет проанализировать роль различия в коэффициентах диффузии компонентов в формировании инверсии плотности, которая вызывает гравитационную конвекцию для предельного изотермического случая многокомпонентного смешения. Вместе с тем экспериментальные и расчетно-теоретические исследования [8 – 10], показали, что в изотермических многокомпонентных газовых смесях при реализации условия уменьшения плотности с высотой возможно возникновение конвективных течений не типичных для диффузионного смешения. Поэтому возможность возникновения гравитационной конвекции в газовой фазе за счет диффузии необходимо учитывать для корректного описания особенностей массообменных процессов. Следовательно, становится актуальным экспериментальное изучение конвективной неустойчивости в многокомпонентных газовых смесях и разработка моделей позволяющих определять области диффузии и концентрационной гравитационной конвекции.               
Таким образом, можно считать, что конвективная неустойчивость изотермических многокомпонентных газовых смесей остается слабо изученным направлением, а диссертационное исследование посвященное анализу смены режимов «диффузия - конвекция» в тройных смесях и изучению эволюции структурированных течений на начальном этапе смешения является актуальным и своевременным. 
Связь темы диссертации с планами научных работ. Диссертационная работа выполнена в соответствии с планами фундаментальной научно-исследовательской работы  КН МНВО РК «Грантовое финансирование научных исследований» по темам: «Возникновение концентрационной гравитационной конвекции при многокомпонентной диффузии в устойчиво - стратифицированных средах» (2021 – 2023 гг., шифр АР09259248, № госрегистрации 0121РК00258); «Разработка инновационного способа очистки изотермических газовых смесей от двуокиси углерода в условиях неустойчивости механического равновесия» (2022 – 2024 гг., шифр AP AP14870237, № госрегистрации 0122РК00463). 
Цель работы – экспериментальное и численное исследование механического равновесия изотермических тройных газовых смесей, определение динамических характеристик возникающих концентрационных гравитационных течений при различных условиях (давление, состав смеси, соотношение между коэффициентами диффузии), получение расчетных данных о воздействии различия в коэффициентах диффузии компонентов на определение границ перехода «диффузия – конвекция».
Для достижения поставленной цели необходимо было решить следующие задачи: 
1. Анализ на устойчивость механического равновесия и определение барических и концентрационных условий кинетических режимов смешения в многокомпонентных смесях, в которых происходит переход от диффузионных режимов к конвективным;
2.   Определение теплофизических и геометрических параметров, вызывающих появление надкритических течений, вызванных неустойчивостью механического равновесия изотермических тройных газовых смесей; 
[bookmark: _Hlk49709122][bookmark: _Hlk49947783]3. Исследование влияния диффузионных механизмов на гидродинамику  начальной фазы надкритического течения при различных давлениях и исходных составах многокомпонентных смесей.
Объектом исследования являются трехкомпонентные газовые смеси. 
Предмет исследования – конвективная неустойчивость в изотермических тройных газовых смесях при различных давлениях и исходных составах.
Методы исследования. Научные методы исследований базируются на фундаментальных законах физической кинетики и многокомпонентного массопереноса. Для достижения поставленных целей планируется использование экспериментальных и расчетно-теоретических методов исследования: 
Экспериментальные методы исследования.
–  Двухколбовый метод (области исследуемых параметров: давление от 0,1 МПа до 3,0 МПа; температура от 278 К до 353 К).
Теоретические и численные методы исследования.
–  Адаптированный на случай изотермических тройных газовых смесей метод анализа на устойчивость механического равновесия в приближении Буссинеска.
–  Метод малых возмущений и возмущений конечной амплитуды.
–  Методы теории подобия.
–  Численный метод расщепления по физическим параметрам.
Новизна работы. Новизна и оригинальность диссертационной работы заключаются в том, что в ней впервые:

1. В системеэкспериментально исследован переход «диффузия – конвекция» при различных составах и давлениях;

2. Для системычисленным образом исследована конвективная устойчивость смеси в вертикальном диффузионном канале; 
3. Изучено влияния различия в коэффициентах диффузии компонентов на интенсивность смешения в газовых смесях вблизи области перехода в конвективный режим массопереноса; 
4. Рассчитаны распределения концентраций компонентов, давления и средней скорости при возникновении надкритических-конвективных течений в тройных газовых смесях при различных исходных составах.
Теоретическая и практическая значимость исследования. 
Результаты диссертационного исследования предполагаются значимыми, так как будет исследована конвективная неустойчивость изотермической тройной газовой смеси в геометрических каналах различных форм при начальном условии уменьшения плотности смеси с высотой. Проведение исследований позволит спрогнозировать спектр геометрических и теплофизических параметров, при которых в изотермической многокомпонентной смеси образуются конвективные течения, приводящие к синергетическому переносу компонента с заданными свойствами.
Практическое применение результатов по многокомпонентному переносу видится в применении полученных данных для парциальных потоков компонентов в использовании технологий разделения, в технических решениях по снижению экологической нагрузки на окружающую среду, что соответствует национальным приоритетам социально-экономического развития Казахстана.
Положения, выносимые на защиту: 


1)  Смена режимов смешения «диффузия – конвекция» в тройных газовых системах смесей  зависит от давления и концентрации газа с наибольшим молекулярным весом в системе.
2)  Интенсивность конвективного смешения, возникшего за счет неустойчивости механического равновесия смеси на начальном этапе, зависит от давления и исходного состава смеси. 


3) Картограммы устойчивости «диффузия – конвекция» для смесей  в зависимости от исходного состава смеси и давления.
4)  Численным образом обнаруженный пульсационный режима давления в плоских вертикальных каналах на отдельных этапах формирования конвективных структур.
Личный вклад автора заключается в том, что экспериментальные и теоретические исследования, численные расчеты выполнены автором самостоятельно. Постановка задач и обсуждение результатов проводились совместно с научными руководителями.
[bookmark: _Hlk145846128]Достоверность и обоснованность полученных результатов определяется использованием общепринятых физических моделей, опытными данными, апробацией математических методов анализа. Обоснованность полученных результатов подтверждаются публикациями в рейтинговых журналах индексируемых международной базой Scopus, изданиях, рекомендованных ККСОН МНВО РК и в трудах международных научных конференций. 
Апробация диссертационной работы. Результаты, полученные в диссертационной работе, докладывались:
–   IX Международной научно-методичеcкой конференции «Математическое моделирование и информационные технологии в образовании и науке (ММИТОН)», 2020, Алматы, Казахстан;
–   VІІ Международной научно-технической конференции студентов, магистрантов и молодых ученых Казахстана, «Творчество молодых – инновационному развитию Казахстана», 2021, Усть-Каменогорск, Казахстан;
–  XVI Минском международном форуме по тепломассообмену, 2022, Минск, Беларусь.
Обсуждались: 
с профессором Х. Альтенбахом (университет Отто ван Герика, в г. Магдебург, Германия) в рамках международного сотрудничества. 
на научных семинарах кафедры физики КазНПУ имени Абая.
Публикации. По материалам диссертационной работы опубликованы 8 печатных работ: 1 статья в международном рецензированном журнале Scopus (Fluids, Швейцария) с процентилем 51; 3 статьи в журналах из перечня ККСОН МНВО РК; 1 статья в рецензированном журнале (г.Иваново, Россия); 3 работы в сборниках Международных научных конференций. 
Объем и структура диссертации. Диссертационная работа состоит из введения, 4 разделов, заключения и списка использованных источников из 147 наименований, содержит 109 страниц основного текста, включая 20 рисунков.





































1  КОНВЕКТИВНАЯ НЕУСТОЙЧИВОСТЬ В СМЕСЯХ. СОВРЕМЕННОЕ СОСТОЯНИЕ ПРОБЛЕМЫ

1.1 Обзор исследований по конвективной неустойчивости в жидких и газовых бинарных смесях в неизотермических условиях

Конвективные течения в горизонтальном однокомпонентном слое жидкости нагретым снизу впервые наблюдал Бенар [11]. Последующая теоретическая интерпретация этого эффекта Рэлеем [12] показала, что существуют конечное значение разности температур, комбинация теплофизических и геометрических параметров, которые определяют переход неподвижного состояния среды в неустойчивое с последующим возникновением конвекции. Описанное в этих работах явление в научной литературе получило название конвекции Рэлея – Бенара. Устойчивость механического равновесия исследуемой среды к конвекции определяется балансом между плавучестью и диссипативными эффектами вязкости и теплопроводности, которые связаны между собой безразмерным парциальным числом Рэлея:


                                                                        (1.1)







где ускорение свободного падения,  характерный размер полости, разность плотностей компонентов смеси,  и  динамическая вязкость и коэффициент температуропроводности. В случае превышения критического значения в системе реализуются условия приводящие к возникновению неустойчивости механического равновесия с последующим возникновением термо- гравитационной конвекции.
Возникновение и развитие естественной гравитационной конвекции в вязких смесях связывается с влиянием нескольких механизмов. В жидких и газовых смесях даже в состоянии теплового равновесия проявляются случайные колебания плотности. Интенсивность этих возмущений может сильно возрасти при одновременном воздействии температурного и концентрационных градиентов, приводя к неустойчивости механического равновесия. В монографиях [1, 2] были обобщены подходы по изучению проблемы устойчивости механического равновесия вязких жидкостей с постоянным действием градиента температуры, в том числе и для ситуаций, когда рассматривается взаимное воздействие температурного и концентрационного градиентов системы. Добавление второго компонента в исследуемую жидкость приводит к новому механизму неустойчивости, связанному с влиянием концентрационного градиента, приводящему к стратификации плотности смеси. Дальнейшие исследования конкретизировали подходы прогнозирующие существование областей, где имеют место нарастающие конвективные возмущения, а также секторов, где вклад конвекции в тепломассоперенос пренебрежимо мал. Изучение распределения концентрации, инверсии плотности и пространственно-динамических характеристик конвективных структур в бинарных смесях имеет устойчивый тренд развития в разнообразных приложениях задачи Рэлея – Бенара.
Авторы работы [13] численным образом изучались особенности массопереноса неравномерно прогретого слоя морской воды. Было показано, что разница между временными масштабами диффузии двух компонентов способствует возникновению различных конвективных формирований. В зависимости от состава проявляются различные типы перемешивания. Приведены критические соотношения для плотности при котором происходит переход из одного конвективного режима в другой. При диффузии жидких фаз С2Н6 – СО2 в плоской геометрии, подогреваемой снизу, методом малых возмущений [1] был проведен анализ на устойчивость механического равновесия системы и получены критериальные соотношения для монотонной и колебательной неустойчивостей [14]. Проведенный анализ показал, что колебательная неустойчивость проявляет себя наибольшим образом, когда конвективные эффекты, связанные с гравитацией, уже доминируют. Линейный анализ на устойчивость бинарной смеси вода-этанол в плоской геометрии при подогреве снизу показывает, что равновесное системы неустойчиво [15]. Равновесное решение теряет свою стабильность из-за стационарной бифуркации в зависимости от степени разделения. Пороговые значения различных решений определяются в терминах управляющих параметров задачи.




Для системы вода – спирт проводился анализ на линейную устойчивость слоя жидкой смеси, нагретого снизу в различных плоских конфигурациях, ограниченных с боков [16]. Особенностью исследования являлось условие, налагаемое на геометрию ячейки в которую заключалась жидкая смесь и ограничение, что высота слоя намного больше, чем два других горизонтальных измерения. Были получены критериальные значения, позволяющие корректно определять области конвективной неустойчивости, а также даны рекомендации по корректному определению коэффициентов термодиффузии. В работе [17] были представлены результаты экспериментального исследования конвекции Рэлея-Бенара в бинарных газовых смесях  Было показано, что конвекция в исследуемых бинарных смесях качественно аналогична конвекции в чистых жидкостях. Также отмечено, что влияние термодиффузии на разделение газов в условиях конвекции очень мало.
Цикл работ [18 – 20] по изучению особенностей течений, вызванных неустойчивостью в бинарных смесях, стратифицированных по плотности (составу) и температуре выявил ряд особенностей в распространении термо-концентрационных возмущений и роли диффузии в стабилизации переноса. Было показано, что если квазистационарные неоднородности оказываются в поле течения среды, то сильно и слабо диффундирующие субстанции в некоторых ситуациях могут «сноситься» течением в разной степени. Таким образом, наличие течений может приводить к дополнительному разделению предварительно стратифицированной среды. 

Экспериментальное исследование диффузии водного раствора пропиленгликоля в плоской ячейке показало наличие различных типов смешения [21]. Диффузионное смешение приводило к тому, что некоторые участки полученной смеси становились тяжелее, чем любая из чистых жидкостей. Возникшая конвекция транспортируют массу гораздо эффективнее, чем диффузия. Исследовался начальный этап неустойчивости. Отмечалось, что после периода диффузионного роста граница раздела жидкостей становится гравитационно нестабильной. С помощью теневого метода измерялась временная эволюция конвективных течений, определялись скорости и геометрические характеристики конвективных формирований.  В работе [22] изучался специфический случай неустойчивости, когда более плотная жидкость располагается на менее плотной, но при этом в верхнем более тяжелом по плотности растворе растворенное вещество имело превосходящее значение коэффициента диффузии в сравнении с веществом, находящимся в нижнем слое. Было показано, что в жидких растворах, содержащих сахарозу, глицерин различие коэффициентов диффузии приводит к возникновению неустойчивости смешанного режима, сочетающая свойства режимов конвекции Рэлея – Бенара и Рэлея – Тейлора [23]. 
Авторы [24] исследовали конвекцию Рэлея - Бенара в тонком горизонтальном слое бинарной жидкой смеси с различными свойствами. Численным образом моделировались эффекты возникновения волнообразных возмущений вблизи бифуркационных диаграмм смены режимов смешения. В некоторых ситуациях возникали восходящие и нисходящие конвективные потоки. Интенсивность смешения интерпретировалась через анализ концентрационных и тепловых полей. В [25] рассматривается проблема возникновения конвекции двойной диффузии при малых значениях давления. Моделировались режимы стратифицированных пространственных неоднородностей, в том числе и в области турбулентного перемешивания. Было показано, что для колебательных режимов слабо стратифицированные системы всегда имеют спонтанный переход в многослойную конфигурацию, связанную с интенсивным смешиванием. 
Проводя аналогию перемешивания в зонах звездного излучения и водными массивами в океане, авторы [26] в рамках линейного анализа на устойчивость и его модификации в нелинейном приближении показали, что, в звездной материи возможно возникновение областей чередующихся слоев различной плотности. В [27] численным образом изучая проблему двумерной двойной конвекции жидкости в горизонтально прямоугольной ячейке, при небольших углах наклона нагреваемой снизу было установлено, что в системе реализуется последовательная смена бифуркаций, разрушение которых происходит при увеличении угла наклона.
В [28] рассмотрена теоретическая модель равновесного переноса за счет конвекции вызванной неустойчивостью механического равновесия. Было показано, что перенос тепла и концентрации быстро усиливается с уменьшением отношения плотностей. Возникшие потоки менее чувствительны к молекулярным характеристикам. Авторами [29] численным образом исследовалась задача возникновения конвекции в плоской вертикальной ячейке с граничными условиями, которые предполагали отсутствие скольжения и наличия свободного скольжения. Было показано, что для обоих граничных условий в потоке доминируют подобные структурные формирования. Для обоих граничных условий структуры потока демонстрируют сходную морфологию. 
Таким образом, обобщение результатов, полученных в работах, цитированных в разделе 1.1 позволяет представить рекомендации для проведения экспериментов по определению коэффициентов термодиффузии и диффузии как теплофизических констант. Кроме того, представленные исследования позволяют оценивать роль диффузии и термодиффузии в разделении компонентов смеси на границе конвективной неустойчивости. 

1.2 Термодиффузия и конвективная устойчивость в неизотермических тройных смесях 

Явление термодиффузии играет важную роль в природных процессах, инженерных разработках и имеет обширнейшую библиографию, часть из которых вошла в многочисленные обзоры по данной тематике [30, 31]. Также отдельно необходимо выделить исследования, организованные Европейским Космическим Агентством по изучению процессов диффузии и термодиффузии в трехкомпонентных смесях на Международной Космической Станции в рамках проекта «Diffusion coefficient measurements in ternary mixtures» (DCMIX) [32]. Эксперименты в условиях невесомости позволяют наблюдать процессы переноса в смесях в условиях подавления гравитационных эффектов. Во многом благодаря этим результатам, исследования по анализу на конвективную устойчивость в неизотермических тройных газовых смесях сводятся к определению областей, где возникновение конвективных возмущений невозможно, а последующая верификация экспериментальных и численных данных, полученных для этих областей, уточняет их границы в области теплофизических параметров. 
В цикле работ [33 – 35] численным образом изучалось возникновение термогравитационной конвекции в тройной смеси, в плоских полостях различных конфигураций, нагретых сверху. Задача решалась с использованием уравнений конвекции в многокомпонентных смесях и пренебрежением эффектов перекрестной диффузии. Было показано, что за счет термодиффузии компонент с отрицательным коэффициентом разделения перемещается к более нагретой стенке. Это приводит к развитию нестабильности, сопровождающейся увеличением интенсивности потока и резким уменьшением разности концентраций между верхней и нижней границами, что объясняется возникновением конвекции. Время наступления неустойчивости уменьшается с ростом величины отношения разделения. В [36] были продолжены исследования [33 – 35] на основе нелинейного анализа на устойчивость в области параметров, где доминирует монотонная длинноволновая неустойчивость. Было показано, при параметрах значительно превосходящие критические в системе реализуются многовихревые квазистационарные течения. С уменьшением чисел Рэлея Ra происходит преобразование структуры потока, связанное с уменьшением числа вихрей. Для колебательной неустойчивости, нелинейные расчеты показывают, что конвективное разделение наблюдается в диапазоне чисел Рэлея близких к граничным значениям. Авторами [37] был предложен анализ на устойчивость тройной газовой смеси, которая выводится из состояния равновесия наложением внешнего устойчивого температурного градиента. Для концентрационных уравнений применялась диагонализирующая диффузионная матрица. Было показано, что матрица автокорреляции состава может быть выражена как сумма двух режимов диффузии со своими скоростями затухания. При определенных условиях в системе могут возникнуть условия, приводящие к появлению нарастающих возмущений и доминированием конвективных потоков над диффузионными. В [38] для улучшения термогравитационного разделения компонентов смеси в пористой среде, содержащейся в вертикальных колоннах, была предложена модель устойчивости, основанная на приближении параллельного потока. В результате были получены новые соотношения для градиентов массовой доли и парциальные числа Рэлея для каждого компонента тройной смеси. Для смоделированной нефтяной смеси n-додекан – изобутилбензол – тетралин  в пористой колоне были проведены вычисления которые показали, что пористость ячейки влияла на время диффузии смеси и, следовательно, на время достижения устойчивого состояния. Сравнительный анализ с опытными данными показал удовлетворительное согласие.
Авторы работ [39, 40] в своих исследованиях путем анализа диффузионных уравнений, записанных в матричной форме, обращают внимание на более точную формулировку концентрационных градиентов и парциальных диффузионных потоков. В [39] в рамках подхода флуктуирующей гидродинамики для тройной жидкой смеси в неизотермических условиях, находящейся в состоянии равновесия представлено совместное решение уравнений диффузии, в которых применялась диагонализирующая диффузионная матрица. Получены выражения для пространственных и временных спектров колебаний концентрации в тройной жидкой смеси. Выдвигается предположение о распространении методики расчета на системы находящихся в неравновесном состоянии полагая, что зависящую от времени корреляционную функцию колебаний концентрации, можно наблюдать в ряде экспериментов. В статье [40] обсуждается вопрос инвариантности определения коэффициентов термодиффузии через концентрации компонентов, выраженные посредством массовых и мольных долей. Отмечено, что инвариантность зависит от систем отсчета в каждой, из которой имеются свои выражения для диффузионных матриц и потоков.
 В работах [41 – 43] исследуются режимы термодиффузии и конвективной неустойчивости, возникающей в тройной смеси в плоской горизонтальной полости и цилиндрическом канале. Система находится в состоянии механического равновесия и при определенных условиях, может потерять устойчивость (подогрев снизу). Расчеты проводятся при отсутствии концентрационной зависимости коэффициентов диффузии и несущественности перекрестных диффузионных эффектов. Анализ на устойчивость в линейном и конечно-амплитудных приближениях выявил наличие различных режимов конвекции. Установлено, что указанные неустойчивости развиваются в тройных смесях, компоненты которых перераспределяются под действием термодиффузии в различных направлениях относительно градиента температуры. В рамках чисел Рэлея представлена классификация структурных течений и характеристик тепломассообмена. Приведены карты устойчивости с классификацией режимов смешения. Обсуждаются приложения к моделированию многокомпонентных потоков в условиях микрогравитации и на Земле.
В [44] обратили внимание, что эксперименты в тройной системе, должны предполагать корректность измеренных коэффициентов термодиффузии в бинарных смесях, так как их измерение должно подразумевать отсутствие конвекции, что не всегда легко реализовать в земных условиях. В тройных смесях расхождения между опытными и вычисленными данными может быть достаточно существенным. Это подтвердилось в сравнительном анализе расчетных и опытных данных по исследованию термодиффузии в тройных жидких [45, 46] и газовых смесях [47, 48]. Проводя сравнения опытных данных с теоретическими полученных в рамках анализа на устойчивость жидкого плоского слоя тройной смеси, вода-изопропанол-этанол нагреваемого снизу было показано, что применяемая диффузионная модель в пренебрежении перекрестными эффектами некорректно описывает реальный эксперимент [45]. Разработанный линейный анализ на устойчивость тройной смеси в пренебрежении эффектами перекрестной диффузии не показал удовлетворительного согласия с опытными данными. Критические параметры, определяющие переход в неустойчивое состояние, могут быть определены только с учетом перекрестной диффузии. Сравнение опытных данных, полученных при исследовании в системе, сахароза – хлорид натрия – вода с результатами численного анализа на устойчивость показало удовлетворительное согласие в оценке эволюции конвективных движений [46]. Экспериментальное определение термодиффузионной постоянной для тройных смесей при нормальном давлении, различных составах и интервале температур 280 – 1000К содержащих водород, гелий, метан, аргон, двуокись углерода и других компонентов в вертикальных цилиндрических каналах показало, что имеет место расхождение с вычисленным значением в рамках кинетических представлений [47, 48]. Для его устранения предлагаются полуэмпирические подходы.
В четырех этапах проекта DCMIX связанных с измерением коэффициентов диффузии и термодиффузии в тройных смесях на Международной Космической Станции была проведена серия опытов по изучению диффузии и термодиффузии многокомпонентных жидких систем, а также установлению связи между микрогравитационными измерениями и наземными экспериментами [49]. Краткий обзор основных результатов термодиффузионных и концентрационных экспериментов сводится к следующему:
1. Для эталонных тройных смесей получен набор термодиффузионных данных для создания справочных данных без конвекции для их последующего использования в наземных условиях;
2. При сравнении результатов, полученных в условиях микрогравитации и в земных условиях были выявлены эффекты, не фиксируемые в лабораторных исследованиях. Например, независимости от температуры коэффициентов термодиффузии компонентов для заданных смесей и условий проведения эксперимента, регистрации линейной зависимости коэффициентов Соре от средней температуры;
3. Осуществлялось сравнение с данными полученных в земных условиях для некоторых систем с отрицательным коэффициентом Соре в исследуемом диапазоне температур и получения его абсолютного значения;
4. Представлены диаграммы смешиваемости компонентов в зависимости от состава смесей;
5. Предложен подход позволяющий использовать неравновесное состояние термодиффузионной системы для определения эталонных (в отсутствии конвекции) коэффициентов переноса смесей.
Более конкретная детализация исследований по программе DCMIX приведена в [46-50] и во множестве других статей, а также библиографических списках, указанных в этих работах. Приведенные в [32, 49 – 53] результаты представляются безусловно важными с фундаментальной точки зрения, так как служат основой дальнейшей разработки теории переноса тепла и массы на молекулярном уровне, в том числе моделей для коэффициентов диффузии и термодиффузии. 

1.3 Смена режимов «диффузия – конвекция» в изотермических тройных газовых смесях. Анализ на устойчивость механического равновесия системы


Жидкие смеси. В работе [54] экспериментально и численным образом исследуя диффузию в жидких тройных и четырехкомпонентных эмульсионных смесях были найдены условия дестабилизации границы разделения смесей с последующим возникновением гидродинамической неустойчивости, обусловленной перекрестной диффузией. Такой тип конвекции был экспериментально отмечен в водных эмульсиях, состоящих из масла, 
Были изучены геометрические и динамические характеристики возникших конвективных формирований, которые объясняются с помощью модели перекрестной диффузии. Численные исследования, применяемые в [55] позволили в более общем виде проанализировать влияние перекрестной диффузии, на возникновение гравитационной конвекции, учитывая влияние всех перекрестных коэффициентов. Анализ на устойчивость подтвердил наличие областей неустойчивости различных типов. 
Экспериментальное исследование диффузии тройной смеси тройной системы 1, 2, 3, 4-тетрагидронафталин-изобутилбензол-додекан с более плотной смесью внизу и легкой вверху показали, что в ней возможно возникновение конвективной неустойчивости [56]. Анализ линейной устойчивости указывает на минимальную толщину нестабильных слоев с инверсиями плотности для начала конвекции. Критическая толщина этих слоев зависит от чисел Рэлея, коэффициентов диффузии и начальных условий.  Результаты численного моделирования в целом согласуются с предсказаниями анализа линейной устойчивости. В тоже время численные исследования показали, что члены перекрестной диффузии генерируют несколько типов решений одномерных нестационарных уравнений диффузии в тройных смесях, в зависимости от конкретного набора коэффициентов диффузии и начальных условий. В случае диффузионного процесса, инициированного со стабильной стратификацией возможно появление областей, стратифицированных по плотности. Для каждого из решений были проанализированы различные типы конвективных течений и проведена их оценка для различных условий.
В [57] рассматривается случай, когда два слоя жидкости с разной концентрацией накладываются друг на друга.  Показано, что в тройных смесях возможны нестабильности в процессе диффузии, даже если градиент плотности изначально стабилен. Эти нестабильности появились во время диффузии и приводят к развитым движениям. Чтобы получить корректные коэффициенты диффузии, следует избегать областей нестабильностей, поскольку они непосредственно влияют на результаты. 
Изучение поведения устойчивости диффузионного пограничного слоя для жидкой смеси метанол - этиленгликоль – вода проводились в [58]. Были определены возможные плотности основного состояния при росте гравитационно неустойчивого диффузионного слоя для различных составов метанола и этиленгликоля. В рамках анализа на устойчивость было показано, что состав смеси оказывает значительное влияние на характеристики стабильности диффузионного пограничного слоя и конвективного перемешивания после начала нестабильности. В [59] экспериментально исследована возможность развития неустойчивости при со направленной диффузии компонент, имеющих разный знак концентрационной зависимости плотности и изначально растворенных в одном из слоев. Показано, что в изотермических условиях развитие неустойчивости в соответствии с механизмами двойной диффузии определяется различием коэффициентов диффузии и составом растворенных компонент. 

[bookmark: _Hlk126247704]Газовые смеси. При экспериментальном изучении диффузионного термоэффекта в смеси водорода и метана, разбавленных различными третьими газами авторы [60, 61] обнаружили, что изменение температуры по обе стороны от границы раздела газов имело колебательный характер вместо ожидаемого монотонного поведения. Было высказано предположение о возникновении инверсии плотности, которая вызывает конвекцию, приводящую к нерегулярным колебаниям. Для модельной задачи плоского слоя был получен критерий устойчивости, содержащий одно диффузионное число Рэлея в функциональной зависимости от времени. В системе  при постоянном давлении и температуре изучались пределы стабильности при диффузии в зависимости от состава. Неустойчивость регистрировалась визуальным образом с помощью дыма из хлорида аммония вводимых в исследуемую смесь. Наблюдаемое поведение конвективных течений представляется довольно сложным. Переход системы из диффузионного состояния в конвективное происходило при определенном содержании двуокиси углерода в смеси. 









[bookmark: _Hlk126261664][bookmark: _Hlk126263896]В цикле работ [62 – 69] был осуществлен комплекс экспериментальных исследований в изотермических тройных газовых смесях,  в которых было показано, что в этих системах возможен переход «диффузия – конвекция» при различных давлениях, температуре, составе смеси, углах наклона, где осуществляется смешение. Интенсивность конвективных течений, вызванных неустойчивостью механического равновесия, зависит от указанных параметров нелинейным образом. При этом рост давления способствует интенсификации конвективного смешения, а увеличение температуры способствует стабилизации гидродинамического перемешивания. Во всех областях, где реализуется неустойчивость экспериментально измеренные парциальные потоки компонентов на порядке превосходили вычисленные в предположении диффузии. При характеристиках значительно превышающие критические параметры смены режимов обнаружен эффект разделения компонентов смеси, приводящий к приоритетному переносу компонента с наибольшим молекулярным весом. Также установлено, что в системах с близкими коэффициентами диффузии переход из диффузионного режима в конвективный не наблюдался. 
В [70 – 72] была рассмотрена задача о возникновении неустойчивости механического равновесия трехкомпонентной газовой смеси при диффузии в вертикальном канале плоской и цилиндрической форм с массонепроницаемыми для потока вещества стенками. В аналитическом виде найдены критические числа Рэлея определяющие граничные линии монотонных и колебательных неустойчивостей. Для анализа на устойчивость применялась математическая модель диффузии, учитывающая перекрестные особенности многокомпонентного смешения. Показано, что переход системы в конвективное состояние возможно при существенном различии в коэффициентах диффузии. Исследовано изотермическое смешение тройных смесях при различных давлениях, в том числе для условия, когда плотность смеси уменьшатся с высотой.   Зафиксированы области давлений, при которых в системе реализуются условия приоритетного переноса компонента с наибольшим молекулярным весом в смеси. Показано, что для систем с приблизительным равенством в коэффициентах диффузии условием возникновения неустойчивости являются различные нелинейные зависимости парциальной плотности компонентов от давления. Проведенное сравнение численных результатов с опытными данными показывает удовлетворительную сходимость. Специфичность диффузионных моделей смешения обсуждалась в работах [73, 74] в которых рассмотрены особенности решения уравнений Стефана-Максвелла для тройной изотермической диффузии.  Получены немонотонные распределения концентрации компонентов для систем, в которых экспериментально регистрировалась конвективная неустойчивость. Было показано, что инверсия градиента плотности за счет нелинейного распределения концентрации компонента с наибольшим молекулярным весом в смесях, приводит к смене режима «диффузия – конвекция». Такая возможность была проиллюстрирована на опытных данных.
Моделирование конвективных механизмов, вызванных неустойчивостью в трехкомпонентных парагазовых смесях вода – водород - двуокись углерода, вода – бутанол – аргон, вода – муравьиная кислота – аргон было проведено в [75 – 77]. Было показано, что в парагазовых системах могут реализовываться различные режимы смешения. При диффузии скорость испарения описывается уравнением диффузии для компонентов пара. В конвективном режиме отмечается синергетический эффект, характеризующий влияние легкого (по плотности) компонента, ответственного за развитие конвекции, на скорость испарения компонента с наибольшим молекулярным весом. Показано, что режим испарения зависит от начального состава компонентов. После потери устойчивости в системах проявляется колебательный режим, трансформирующийся в стационарный конвективный режим. Интенсивность испарения сравнима с интенсивностью переноса импульса в ламинарно-турбулентной области движения потоков в цилиндрических каналах.
	В [78 – 80] численным образом изучены особенности смены режимов «диффузия − гравитационная концентрационная конвекция». Показано, что при определенных условиях возникают существенно нелинейные распределения концентраций компонентов, которые приводят к соответствующему распределению плотности газовой смеси. Это является причиной образования структурированных формирований и возникновения конвективной неустойчивости в исследуемых смесях. Проведена оценка времени возникновения и последующих этапов развития конвективных течений и средней скорости переноса компонентов. Подобный механизм развития конвективных течений на границе смены режимов может происходить и в наклонном канале. Существуют определенные углы наклона, при которых происходит перформатировка конвективного смешения приводящее к изменению интенсивности массопереноса.


	В [81] экспериментальным образом исследуется переход «диффузия – конвекция» изотермической тройной газовой смеси при условии, что плотность среды в верхней части цилиндрического канала больше, чем в нижней. Установлено, что вблизи границы смены режимов интенсивность конвективных течений растет линейным образом при увеличении давления. Анализ на устойчивость показал удовлетворительную сходимость с опытными данными при определении границы смены режимов. В работе [82] предложена математическая модель трехскоростной смеси газов, используемая для исследования развития неустойчивости на границе раздела бинарной смеси и третьего компонента. Ускоренное движение слоя смешения может сопровождаться развитием неустойчивости, возникающей в случае, когда тяжелая по плотности среда располагается над легкой в поле силы тяжести. Задача на устойчивость исследуется на синусоидально возмущенной границе разделения. Показано, что профиль плотности смеси в диффузионной области может иметь немонотонный характер, что может служить причиной развития неустойчивости и в случае, когда в поле силы тяжести сверху находится более легкая среда. Влияние угла наклона на стабильность механического равновесия в изотермических бинарных газовых смесях  было исследовано экспериментально и численным образом [83, 84]. Опыты показали, что угол наклона цилиндрического канала относительно горизонтальной плоскости может иметь решающее значение при конвективном перемешивании. При достижении этого угла система совершает кинетический переход из неустойчивого состояния в стабильное, то есть к диффузии. Численные исследования показали, что из-за увеличения угла наклона интенсивность конвективного потока уменьшается. Получены численные данные о структуре полей концентраций в разное время в зависимости от увеличения угла наклона. 
[bookmark: _Hlk137738288]Таким образом, проведенный анализ показал, что при исследовании конвективной неустойчивости в бинарных и многокомпонентных смесях, диффузионный механизм массопереноса является одним из определяющих для возникновения гравитационной конвекции. В газовых смесях корректное определение коэффициентов диффузии, парциальных диффузионных потоков компонентов представляется очень важным и актуальным для исследования характерных особенностей неустойчивости механического равновесия, так как позволит более точно определять области устойчивого массопереноса и нарастающих гидродинамических возмущений. Поэтому в следующей главе диссертационного исследования обратим внимание на изучение особенностей диффузионного смешения в газовых смесях.
	


2 ДИФФУЗИОННОЕ ИЗОТЕРМИЧЕСКОЕ СМЕШЕНИЕ В БИНАРНЫХ И ТРОЙНЫХ ГАЗОВЫХ СМЕСЯХ

2.1 Взаимная диффузия в бинарных смесях и диффузионный бароэффект

Представление о диффузии в многокомпонентных газовых смесях представляется важным в большом множестве фундаментальных и прикладных исследований, связанных с извлечением информации о межмолекулярном взаимодействии частиц по данным экспериментов, изучением гидродинамических течений, процессов, протекающих в теплоэнергетических системах, при проектировании экологически безопасных производственных технологий [85, 86]. Строгие расчеты диффузии в многокомпонентных смесях оказываются трудоемкими не только из-за большого числа уравнений (число уравнений диффузий соответствует числу компонентов в смеси), но и сложности вычисления самих коэффициентов многокомпонентной диффузии, которые даже в первом приближении кинетических представлений определяются через матричные значения высших порядков соответствующих числа компонентов смеси [87, 88]. В связи с этим широкое распространение получили эмпирические и полуэмпирические методы вычисления парциальных потоков и коэффициентов диффузии [89], приближения малой примеси одного из компонентов [90], введение эффективного коэффициента диффузии [91] по аналогии с бинарным и др., численные методы описания диффузии и молекулярных свойств [85, 92]. В применении к задачам на устойчивость (описанным в предыдущей главе) подходы [89, стр. 11.1 и далее; 90, стр. 30 и далее; 91, стр. 144 и далее] фиксируют процессы переноса, связанные с диффузией компонент смеси и отмечают, что различие в диффузионных характеристиках отдельных компонент может привести к разнообразным эффектам. Это позволяет описывать, не только качественную картину комбинированного массопереноса, но и в определенном спектре теплофизических параметров получать количественные характеристики массопереноса. В связи с этим проанализируем основные расчетные модели и экспериментальные методики поучения парциальных потоков компонентов и коэффициентов диффузии в бинарных и тройных системах, которые будут привлечены для анализа на конвективную устойчивость изотермических газовых смесей.
	Описание взаимной диффузии в изотермических бинарных газовых смесях осуществляется на основе первого закона Фика [93]:


                                             (2.1)









где мольная доля го компонента, средняя скорость го компонента, числовая плотность  компонента числовая плотность смеси, коэффициент взаимной диффузии (КВД), характеризующий скорость проникновения веществ друг в друга. 
	В замкнутых газовых системах уравнение (2.1) дополняется уравнением связи, которое для среднечисловой скорости имеет вид:


                                             (2.2)


где  – среднечисловая скорость смеси.

В замкнутых системах с заданным объемом, например в системе двух колб соединенных вертикальным капилляром [47, стр. 1257 и далее], взаимная [image: ]В [96] для условия установившегося градиента давления и реализации в канале стационарного течения Пуазейля были получены выражения для величины бароэффекта  возникающего при взаимной диффузии, с учетом и без учета диффузионного скольжения:

[image: ]
[image: ]
Для газов при условиях, близких к нормальным, концентрационная зависимость коэффициентов взаимной диффузии исследована самыми различными методами описанными, например, в [89] и составляет не более 10 % при изменении концентрации от 0 до 1. Поэтому использование уравнения (2.8) для задач конвективной неустойчивости представляется обоснованным, что также подтвердил и обзор литературных данных, приведенных в первой главе.

2.2 Диффузия в тройных газовых смесях

В тройных газовых смесях, также как и в бинарных будет иметь место диффузионный бароэффект, однако за счет добавления нового компонента возникают эффекты, которые не наблюдаются в бинарных смесях. Эти эффекты были впервые описаны в [98, 99], детализированы в дальнейших исследованиях [100 – 102] заключаются в:
1. В отсутствии переноса компонента, хотя его градиент концентрации отличен от нуля (диффузионный «затвор»);
2. В переносе компонента при его нулевом градиенте концентрации («осмотическая» диффузия);
3. В переносе компонента в ту сторону, где его концентрация больше («обратная» диффузия).
Механизм описания обозначенных эффектов объясняется взаимным действием диффузионной и гидродинамической составляющей суммарного переноса. Если в одной из колб измерительной ячейки находится малое содержание газа с наибольшим молекулярным весом вместе с компонентом имеющий наименьший молекулярный вес, то из-за его взаимной диффузии в газ с промежуточным молекулярным весом возникает перепад давлений, причем давление в колбе с газом средней плотности будет больше. Если реализуются условия, что вызванный перепадом давления гидродинамический поток будет равен по величине диффузионной скорости тяжелого компонента, то происходит взаимное уравновешивание. Суммарный парциальный поток становится близким к нулевому значению и компонент с наибольшим молекулярным весом фактически оказывается запертым в своей колбе. 
[image: ]

	Таким образом, уравнения (2.9) – (2.11) определяют характерные значения градиентов концентраций и парциальные потоки компонентов экспериментальным и численным образом при заданных теплофизических условиях и известных бинарных коэффициентов диффузии 
Проведенные различными авторами [100, стр. 41 и далее; 101, стр.976 – 979;102, стр. 2128 – 2130; 103 – 105] сравнения экспериментальных данных с рассчитанными по уравнениям Стефана-Максвелла на основе реальной длины диффузионного канала показало удовлетворительное согласие. Это позволило рекомендовать уравнения Стефана – Максвелла для расчета профилей концентраций компонентов в диффузионных каналах.

[bookmark: _Hlk145411509]2.3 Инверсия плотности смеси при диффузии в тройных газовых смесях

При исследовании авторами [101, стр. 977 – 979] возможность применения выражений (2.9) – (2.11) для определения состава смеси в каналах измерительной ячейки для любого момента времени было показано, что для систем, где коэффициенты взаимной диффузии компонентов существенно отличаются друг от друга предположение о линейном распределении концентраций по длине диффузионного канала, является неправомерным, и отклонения концентраций от их линейного распределения могут быть значительными. В пределе может регистрироваться отсутствие переноса компонента с наибольшим молекулярным весом, т.е. реализуется его диффузионный затвор. Для тройных смесей, например, при диффузионном «затворе». Были определены условия, при которых может наблюдаться диффузионный «затвор» и определен предельный состав смеси, при котором он может реализовываться. 
[image: ]
где

[image: ]              (2.14)


	Общий анализ (2.14) показывает, что при определенных значениях экспоненциальный член может привести к существенной нелинейности распределения плотности по длине канала, что определяет возможность ее инверсии, в том числе и для ситуации, когда начальные граничные условия предполагают ее уменьшение с высотой.
[bookmark: _Hlk137703884]	Продифференцировав и приравняв к нулю (2.14) в [90, 103 – 106; 107] была получена координата экстремума плотности в вертикальном канале. Также в [90, стр. 103 – 106; 108] было показано, что значение второй производной в точке экстремума имеет ненулевое значение и, может быть, как положительным, так и отрицательным, т.е. возможен как минимум, так и максимум плотности внутри канала. Таким образом, в тройных системах при определенных соотношениях между коэффициентами диффузии компонентов в конкретных координатах возможно возникновение условий, приводящих к изменению знака градиента плотности смеси, что может являться одной из причин возникновения концентрационной гравитационной конвекции.

2.4 Экспериментальные методы измерения коэффициентов диффузии и парциальных потоков компонентов в газовых смесях

	Экспериментальное определение коэффициентов диффузии различных по свойствам газовых смесей в широких интервалах теплофизических параметров представляет собой важную задачу не только для проверки основных положений существующих теорий и извлечении информации о межмолекулярном взаимодействии, но и создании справочной базы данных, которая используется для конкретных расчетов процессов переноса в природе и технике. Ниже рассматриваются наиболее популярные методы исследования взаимной диффузии газов и их распространения на случай многокомпонентного смешения.

	Метод Лошмидта. Измерительная ячейка представляет собой два цилиндрических сосуда совмещенных открытыми концами и расположенных вертикально [109, 110]. В результате смешения изменяется концентрация смеси с течением времени. В бинарных смесях КВД определяется по концентрации одного из газов, продиффундировавших за время  В предположении одномерной изотермической диффузии из соотношений (2.4), (2.5), можно получить уравнение связи




                                                       (2.15)


[bookmark: _Hlk137736440]где  длина трубки Лошмидта. Продиффундировавшие концентрации анализируются с помощью интерферометрического или хроматографического методов [111, 112].
Применение этого метода в тройных смесях возможно для получения концентраций компонентов в режимах диффузионного и конвективного массопереноса при давлениях близких к атмосферному [113].
Метод диффузионного моста. Сущность метода заключается в том, что на диффузионные потоки газов накладывается гидродинамический поток, который делает одинаковыми интенсивность парциальных диффузионных потоков компонентов [109, 114]. Измерительная ячейка состоит из двух щелевых коммуникаций соединенных набором вертикальных каналов. После установления равных расходов газы подаются на диффузионную ячейку, а затем анализируются традиционными методами [111, 112].
Для взаимной диффузии при линейном распределении концентрации одного из компонента в вертикальных соединительных каналах КВД определяется следующим соотношением:


                                              (2.16)







В соотношении (2.16) под  понимается концентрация компонента,  объемная скорость го компонента,  длина соединительного канала, суммарная площадь каналов.
[bookmark: _Hlk137738090]	В тройных газовых смесях данный метод применялся как для измерения диффузионных потоков компонентов [115, 116], так и для изучения концентрационной гравитационной конвекции [117, 118] при различных составах и атмосферном давлении.
Двухколбовый метод. Для бинарных смесей определение КВД возможно при определенных допущениях. Здесь необходимо отметить, что в физик-теоретик Эндрю в своей работе [119] представил упрощенное решение уравнения диффузии, которые основываются на ряд предположений перечисленных ниже:
– существование градиента концентрации лишь в капилляре, так как в колбах к отсутствию градиента концентрации приводит быстрое распределение; 
          –  градиент концентрации в капилляре носит последовательный характер;
          –  пренебрежение объемом капилляра в отличие от объема колб;

С учетом перечисленных предположений запишем уравнение для измерения концентрации одного и того же компонента в обоих колбах через время :

                                             (2.17)


                                               (2.18)


где концентрации данного компонента в колбах через время . 
Из уравнений (2.17), (2.18) можно получить выражение:


                                     (2.19)





Интегрируя это выражение от дои от  до нетрудно получить формулу для вычисления коэффициента взаимной диффузии:


                                             (2.20)



где объемы колб, разности концентраций одного компонента на концах капилляра в начале и в конце диффузионного процесса.




В тройных газовых смесях данный метод широко применялся как для измерения диффузионных потоков компонентов и эффективных коэффициентов диффузии [120, 121], а также и для изучения концентрационной гравитационной конвекции [122 – 124] при различных давлениях, составах, температурах и геометрических характеристиках диффузионного канала. 
Таким образом, проведенный во второй главе анализ показал, что при диффузии в газовых смесях при определенных условиях возможно возникновение эффектов не типичных для фиковского описания. Их экспериментальная реализация возможна на устройствах, которые для бинарных систем позволяют успешно измерять коэффициенты взаимной диффузии газов. Корректная трансляция описанных методов на случай многокомпонентного смешения, проведение экспериментов, их верификация с результатами расчетно-теоретического анализа на конвективную устойчивость является предметом дальнейшего исследования и обсуждается в последующих главах диссертации.









































[bookmark: _Hlk145411555]3 ОСОБЕННОСТИ ДИФФУЗИОННОГО И КОНВЕКТИВНОГО РЕЖИМОВ СМЕШЕНИЯ В ИЗОТЕРМИЧЕСКИХ ТРОЙНЫХ СМЕСЯХ, СОДЕРЖАЩИХ ПАРНИКОВЫЕ ГАЗЫ ПРИ РАЗЛИЧНЫХ ДАВЛЕНИЯХ И СОСТАВАХ

3.1 Экспериментальное исследование особенностей многокомпонентного смешения изотермических тройных газовых смесей вблизи границы смены режимов «диффузия – конвекция» при различных давлениях и исходных составах

Исследования по изучению барических, температурных, концентрационных особенностей гравитационных течений, вызванных диффузией показали, что при отсутствии в исследуемой системе межфазной границы причиной возникновения конвекции является неоднородность плотности среды, вызванная вариациями температуры или состава [21, 36, 41, 75, 76]. Развитие конвективной неустойчивости зависит от взаимной ориентации градиента плотности и направления силы тяжести. Возникающее при этом движение, является важным механизмом интенсификации тепломассопереноса и селективного разделения компонентов. Исследования, приведенные в [63, стр. 1237; 77, стр. 105; 79, стр. 901,125], показали, что в изотермических многокомпонентных газовых смесях при реализации условия уменьшения плотности с высотой возможно возникновение конвективных течений. При этом в [63, стр. 1237] регистрировался преимущественный перенос компонента с наибольшим молекулярным весом, что не типично для диффузии. Уточнение механизмов разделения в многокомпонентных газовых смесях представляется важным для изучения различных задач комбинированного массопереноса.
В излагаемом ниже материале экспериментальным образом изучена смена режимов «диффузия – концентрационная гравитационная конвекция» в трехкомпонентных газовых смесях, содержащех двуокись углерода и фреон-12 при различных давлениях и составах. Проанализировано распределение концентрации компонентов и плотности смеси в вертикальном цилиндрическом канале в области параметров, определяющих переход «диффузия – конвекция». Представлены картограммы фиксирующие границы нарастающих (конвекция) и затухающих (диффузия) конвективных возмущений и проведено сравнение с опытными данными.

[bookmark: _Hlk145411585]3.1.1 Экспериментальная установка и методика измерений

	Смешение компонентов осуществлялось на устройстве, представляющем вариацию двухколбового метода, который широко применяется в экспериментальных исследованиях при различных давлениях и температурах [126]. Колбы 2 и 3 соединенные вертикальным каналом 1 представляют собой диффузионную ячейку (ДЯ) изображенная на рисунке 1, в которой осуществляется многокомпонентное смешение при данных условиях опыта. Диффузионная ячейка, которая подключена к блоку транспортных коммуникаций, обеспечивающих доставку исследуемых газов при заданных условиях для последующего смешения. В процессе исследования применялись две ДЯ со следующими геометрическими характеристиками: 



[bookmark: _Hlk138871545]ДЯ – 1. Объемы верхней и нижней колб равны и составляют  диаметр, и длина вертикального цилиндрического канала составляют: 




ДЯ – 2. Объемы верхней и нижней колб составляют   диаметр и длина канала 

[bookmark: _Hlk138871583]Температура во всех опытах была постоянной и равной  Время смешения для всех опытов подбиралось таким образом, чтобы концентрации продиффундировавших газов составляли не менее. Это обеспечивало 10 % надежный анализ газовой смеси на хроматографе. Условия эксперимента предполагали, что в начальный момент времени плотность газа в нижней колбе 3 будет больше плотности смеси водорода и двуокиси углерода (или азота и фреона-12), которая располагалась в колбе 2 при любом давлении и составе.

[image: ]

Рисунок 1 – Экспериментальный стенд и двухколбовая диффузионная
ячейка 




Область исследуемых давлений составляет  Минимальная граница по давлению определена конструкторскими особенностями экспериментального стенда. Максимальное значение давления связано с тем, что при  за счет существенной нелинейной зависимости плотности двуокиси углерода от давления [127]. При определенных составах в изучаемой смеси, содержащей двуокись углерода, происходит изменение знака градиента плотности, что не соответствует начальным условиям поставленной задачи. В связи с этим анализ многокомпонентного смешения при давлениях, превышающих значение  не проводился. Измерение в смесях, содержащих фреон-12 происходило при значительно меньших давлениях. Нахождение концентрации компонентов осуществлялось методом газовой хроматографии путем сравнения хроматограмм по высоте пиков компонентов до и после смешения при заданных давлении и температуре [112]. Расчет хроматограмм проводился по высоте пиков по формуле: 


 	                                     (3.1)





где концентрация го компонента в эталоне, высота пиков го компонента на хроматограммах, давление и температура в пробе и эталоне.  

Типичная хроматограмма исходных данных для анализа концентраций компонентов приведена на рисунке 2. Для исследуемых смесей погрешность  при определении концентрации компонента находилась по методу оценки погрешностей косвенных измерений и составляет 
	Методика проведения эксперимента предполагала выполнение определенных процедур, описанных, например, в [68]. После вакуумирования верхней 2 и нижней 3 колб с соединяющим каналом 1 закрытым вентилем 4 в диффузионную ячейку подавались исследуемые газы. Для исследования разделения газовой смеси предполагалось на начальном этапе вакуумирование внутренних полостей экспериментального стенда включая основные элементы диффузионной ячейки: верхнюю 2 и нижнюю 3 колбы с соединяющим их каналом 1. Вентиль 4 должен быть закрыт. Верхняя колба 2 должна быть заполнена газовой смесью из баллона 5 через открытые вентили 9 и 11. Клапан 13 должен быть закрыт. Наддув верхней колбы 2 осуществляется до давления эксперимента и контролируется по манометру 7. После достижения заданного давления вентили 9 и 11 закрываются. Подобным образом из баллона 6 заполняется нижняя колба 3 через открытые вентили 10, 12 с закрытым клапаном 14. Давление опыта регистрируется манометром. По завершению процедуры заполнения вентили 10 и 12 перекрываются. Смешение газов происходит при открытии вентиля 4 с синхронной регистрацией времени смешения. Закрытие вентиля 4 происходит по окончании опыта. Затем исследуемые смеси через выходы 15 подаются на хроматограф для анализа. 
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Рисунок 2 – Хроматограмма анализа по пикам для двуокиси углерода при следующих параметрах: 


 при 

 


В тройной смеси непосредственно измеряется концентрации двух компонентов. Для смеси как правило, двуокись углерода и водорода. Концентрация для азота может быть получена из условия сохранения числа частиц  







где концентрация го компонента. Опыт повторялся несколько раз и через усреднение измеряемых величин определялось конкретное значение концентрации компонентов. Аналогичная процедура применялась и для анализа концентраций в тройной смеси  В этом случае непосредственно измерялись концентрации азота и фреона-12.

[bookmark: _Hlk145411607]3.1.2 Экспериментальное определение границы смены режимов «диффузия – конвекция» в изотермических тройных газовых смесях






[bookmark: _Hlk68954082][bookmark: _Hlk68953571]Одним из основных моментов экспериментального исследования является регистрация граничных параметров, определяющих переход из одного состояния в другое. В [90, стр. 39] был предложен подход сравнения опытных данных (например, концентрации компонентов) с вычисленными по уравнениям Стефана-Максвелла (2.10) в предположении диффузии в тройных смесях. Для ситуации, когда экспериментальные концентрации близки к вычисленным согласно уравнениям Стефана-Максвелл, то имеет смысл говорить о диффузионном режиме смешения. Существенное расхождение концентраций в опыте и теории показывает наличие других механизмов смешения. В этом случае, согласно [90, стр. 40], границу перехода из одного режима смешения в другой можно зафиксировать, если проследить за отношением продиффундировавших концентраций компонентов  На рисунке 3 приведена функциональная зависимость безразмерного параметра  от давления для анализируемой системы  при различных давлениях [126]. В дальнейшем условимся, что числа перед химическим элементом соответствуют начальной концентрации в мольных долях, а цифры в скобках определяют нумерацию компонента. 
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Линия расчета в предположении диффузии, где точки соответствия Δ – водород, ○ – диоксид углерода


Рисунок 3 – Система 
Зависимость параметра α от давления 








Анализ данных, изображенных на рисунке 3, показывает, что в области давлений  в исследуемой системе наблюдается диффузия. Об этом свидетельствует равенство единице безразмерного параметра  для исследуемых компонентов смеси. Начиная c давления  отмечается рост  для каждого компонента смеси. Особенно значительное увеличение отмечено для  и в меньшей степени для наиболее диффузионно подвижногоПо-видимому, давлениеопределяет изменение режимов переноса с диффузионного на конвективный. Дальнейшее увеличение давления приводит к усилению интенсивности возникшего конвективного течения. Такой смешение не показательно для диффузии, в которой должно наблюдаться уменьшение интенсивности смешения с ростом давления. 



При давлениях более для двуокиси углерода отношение между опытным и расчетным значением концентрации компонента составляет  раз, в то время как для наиболее диффузионно активного водорода это соотношение не превышает значение 
Таким образом, можно отметить, что в системе реализуются условия для преимущественного переноса двуокиси углерода, который обеспечивается конвективным типом смешения. Его особенность в отличии от традиционной конвекции [1, 2] заключается в том, что он реализуется при условии уменьшения плотности смеси с высотой.
Подобная ситуация наблюдается и при изучении смешения системы 

при различных давлениях изображенная на рисунке 4 [128]. Отчетливо проявляются две ярко выраженные тенденции.
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Опытные и вычисленные по уравнениям Стефана-Максвелла концентрации компонентов совпадают между собой в пределах погрешности эксперимента в области давлений что соответствует условию 







Однако, начиная с давления параметрвозрастает для всех трех компонентов. В исследуемой системе за счет неустойчивости механического равновесия смеси возникает гравитационная концентрационная конвекция, а давлениеопределяет смену режимов. Как и в случае для предыдущей системы особенно значительный рост регистрируется у компонента с наибольшим молекулярным весом в системе фреоне – 12. Таким образом, выполнение условия  характеризует кинетический переход «диффузия – конвекция». Другой особенностью проявления конвективной неустойчивости является зависимость возникновения конвективных течений от исходного состава компонента с наибольшим молекулярным весом в системе. В таблице 1 приведены экспериментальные и вычисленные по уравнениям Стефана – Максвелла концентрации компонентов для системыпри различном содержании двуокиси углерода в исходной смеси. Здесь и далее условимся, что цифры в скобках определяют нумерацию компонентов в смеси для последующих расчетов. Обращает на себя внимание тот факт, что при меньшем содержании  в смеси в исследуемом 



Таблица 1 – Концентрации продиффундировавших компонентов при различных давлениях и составах в системе  при температуре 

	
	Концентрации компонентов, мольные доли

	р, МПа
	Экспериментальные
	Вычисленные по уравнениям Стефана-Максвелла

	
	1
	2
	3
	1
	2
	3

	1. 



	0.21
	0.3805
	0.0290
	0.4095
	0.3995
	0.0267
	0.4262

	0.41
	0.3670
	0.0210
	0.3880
	0.3864
	0.0208
	0.4072

	0.61
	0.3530
	0.0178
	0.3708
	0.3722
	0.0162
	0.3884

	0.71
	0.3448
	0.0150
	0.3598
	0.3652
	0.0140
	0.3796

	0.82
	0.3440
	0,0120
	0.3560
	0.3579
	0.0127
	0.3706

	1.02
	0.3350
	-
	0.3350
	0.3440
	0.0100
	0.3541

	1.22
	0.3300
	-
	0.3300
	0.3304
	0.0079
	0.3383

	2. 



	0.21
	0.2782
	0.0718
	0.3500
	0.2997
	0.0681
	0.3683

	0.41
	0.2736
	0.0602
	0.3338
	0.2895
	0.0562
	0.3456

	0.61
	0.2660
	0.0500
	0.3160
	0.2785
	0.0465
	0.3250

	0.71
	0.2594
	0.0456
	0.3050
	0.2731
	0.0426
	0.3157

	0.82
	0.2566
	0.0417
	0.2983
	0.2675
	0.0390
	0.3066

	1.02
	0.2494
	0.0427
	0.2921
	0.2569
	0.0332
	0.2901

	1.22
	0.2505
	0.0477
	0.2982
	0.2465
	0.028
	0.2750




интервале давлений  наблюдается удовлетворительное согласие между опытными и вычисленными значениями концентраций. В системе реализуется традиционный тип смешения, определяемый как диффузия. Идентификацию парциальных потоков компонентов в этом случае возможно в рамках приближений для уравнений Стефана – Максвелла в тройных смесях. Аналогичная зависимость для смесей, содержащих компоненты с различными теплофизическими свойствами, была отмечена в [67, стр. 987; 79, стр. 899], что позволяет говорить об обобщенной зависимости возможности перехода «диффузия – конвекция» от исходного состава смеси.



Таким образом, проведенные экспериментальные исследования показали, что в системах содержащие парниковые газы, где коэффициенты диффузии отличаются друг от друга возможен переход «диффузия – конвекция» связанный с нарушением устойчивости механического равновесия смеси. Неустойчивость приводит к преимущественному переносу компонента с наибольшим молекулярным весом. Рост интенсивности конвективного смешения компонентов может управляться давлением и составом. Для смесей   проведенные исследования показали, что при диффузии экспериментальные значения концентраций в пределах  согласуются с вычисленными по   уравнениям Стефана-Максвелла. Такая корреляция позволяет интерпретировать Стефана-Максвелла. Такая корреляция позволяет интерпретировать многокомпонентное смешение как диффузию, расхождение больше указанного интервала говорит о наличии конвективных возмущений в системе.


[bookmark: _Hlk141906345]Для смесей   проведенные исследования показали, что при диффузии экспериментальные значения концентраций в пределах 3 – 10 % согласуются с вычисленными по уравнениям Стефана-Максвелла. Такая корреляция позволяет интерпретировать многокомпонентное смешение как диффузию, расхождение больше указанного интервала говорит о наличии конвективных возмущений в системе.[image: ]определению характерных особенностей парциального массопереноса. Для исследованных экспериментально систем, содержащих двуокись углерода взят за основу подход, определяющие кинетический переход от диффузионного смешения к конвективному, получим в рамках теории устойчивости [1, стр. 8] для случая изотермической тройной газовой смеси в цилиндрическом вертикальном канале конечных размеров [69, стр. 291]. При этом принимается во внимание условие независимой диффузии:
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.                                     (3.3)

Уравнения (3.2) решаются совместно с уравнением состояния среды, записанные в общем виде следующим образом



                                   (3.4)



Для решения системы уравнений (3.2), (3.4) применим метод малых возмущений [1], который позволяет представитьи следующим образом: 



  







под величинами  понимаются постоянные средние значения, которые принимаемые в качестве начала отсчета, а возмущенные величины, небольшие конвективные добавки, которые не приводят к существенному отклонению плотности  от некоторого среднего значения . 
	В рамках методики [1, стр.10; 69, стр. 293;90, стр.78] упростим (3.2), (3,4) описанным в этих работах способом. Прежде всего отметим, что в уравнении состояния среды (3.4) плотность зависит от состава линейно: 


                                                                                    (3.5)
                                       


гдеиимеют вид:



                                  (3.6)


Принимая во внимание, что , получаем следующие условия:



                                          (3.7)

В связи с тем, что изменения плотности, вызванные неоднородностью давления, малы по сравнению с изменениями, обусловленными неоднородностью состава, в изотермической системе реализуются условия:


                                                (3.8)



При выполнении (3.8) последнее слагаемое (3.5) становится пренебрежимо малым, что соответствует условию почти постоянному давлению вдоль диффузионного канала. В этом случае на характерном размере по вертикали  гидродинамический перепад давления имеет порядок Условия (3.7), (3.8) тогда записываются в виде:







где   концентрация го компонента на концах диффузионного канала.
Условие малости относительных изменений плотности позволяет записать уравнение неразрывности в виде:


                                                (3.9)


[image: ]становятся несущественными. Разделив на среднюю плотность  уравнение Навье – Стокса принимает вид: 


                (3.12)



где кинематическая вязкость смеси,  единичный вектор, направленный вертикально вверх.
В итоге система возмущенных уравнений концентрационной конвекции принимает вид (штрихи опущены): 











                                                       (3.13)

Наиболее общие граничные условия предполагают обращение в нуль скорости на поверхности полости и нормальной составляющей потока на границе:


                                             


где  нормаль к границе.

Из условия механического равновесия  следует, что


                                                       

3.2.2 Критические параметры, определяющие переход «диффузия – конвекция» в многокомпонентных смесях

Для изучения устойчивости равновесия в [90, стр. 81;126, стр. 180] был предложен алгоритм исследования поведения во времени всевозможных возмущений относительно стационарных значений параметров. Принимая во внимание малость нестационарных возмущений механического равновесия в (3.13) можно пренебречь квадратичными по возмущениям членами и свести систему к следующему виду:
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                                                     (3.17)









Система (3.17) определяет связь между собственными числами (характеристические декременты) и собственными функциями (соответствующие амплитуды возмущенных величин), что позволяет определить спектр нормальных возмущений механического равновесия газовой смеси. Как следует из [1, стр. 22; 90, стр. 82] для вещественного декремента  возмущение изменяется со временем монотонно: при возмущение затухает, а при  нарастает. Если  имеет ненулевую мнимую часть  то возмущение осциллирует с частотой, равной мнимой части декремента Затухание (нарастание) осциллирующих возмущений определяется знаком  Таким образом регистрация устойчивости механического равновесия проявляется при выполнении следующих условий: 1. Необходимо, чтобы вещественные части декрементов всех нормальных возмущений были положительными; 2. Наличие в спектре хотя бы одно возмущение с отрицательными  означает неустойчивость равновесия по отношению к данному возмущению; 3. Отсутствие изменение знака декремента говорит о стабилизации данного режима.





Переход в неустойчивое состояние газовой смеси означает, что декременты  некоторых возмущений при определенном критическом числе , меняют знак, а сами возмущения, затухая при  начинают возрастать при Следовательно, нулевое значение декремента определяет условие, при котором возмущение нейтрально, т. е. не нарастает и не затухает. Это условие характеризует границу устойчивости механического равновесия относительно конвективного возмущения. Если в (3.17) предположить, что то можно получить уравнения нейтральных возмущений:





 





                                                      (3.18)



Таким образом, задача на устойчивость сводится к определению последовательности критических соотношений для парциальных чисел Рэлея  (критических градиентов концентраций) и критических движений [1, стр. 22; 90, стр. 82]. Если градиенты концентраций удовлетворяют критическому соотношению, то смесь становится устойчивой относительно соответствующих возмущений 

3.2.3 Определение границ смены режимов «диффузия – конвекция» в газовых системах при различном содержании двуокиси углерода в смеси








	В настоящее время задача на устойчивость изотермических тройных газовых смесей подробно рассмотрена для различных геометрий диффузионного канала и его ориентации относительно вертикали [65, стр. 172; 66, стр. 1178; 67, стр. 985; 69, стр. 292; 70, стр. 483; 71, стр. 2036; 80, стр. 41; 81, стр. 81; 82, стр. 49; 83, стр. 62; 84, стр. 3; 90, стр. 74; 123, стр. 526]. В представленном исследовании за основу был взят анализ на устойчивость изотермической тройной газовой смеси в вертикальном цилиндрическом канале [66, стр. 117;67, стр. 985] с введенной нами корректировкой зависимости КВД компонентов от состава, апробированной нами в [126, стр. 179]. По аналогии с [90, стр. 85] будем полагать, что  В этом случае перепишем систему уравнений (3.18) следующим образом:











                                                                                                              (3.19)



Введем цилиндрические координатынаправив ось  по оси цилиндра вверх. 
[image: ]

Рисунок 5 – Цилиндр конечной высоты. Геометрия задачи




На первом этапе проанализируем задачу, где цилиндрический канал имеет бесконечно большую длину. Рассматриваемая задача имеет частные решения, при которых скорость  и концентрации компонентов  зависят от угла  по гармоническому закону [1]:



                       (3.20)



где  принимает целочисленные значения   
[image: ]
Следуя [66, 67] исключим из (3.21) радиальные функции концентраций компонентов, получим уравнение, содержащее только скорость:


                                             (3.22)


где 


      



где 

Общее решение (3.22) имеет вид:


                                          (3.23)
          






Здесь  и  – функции Бесселя 1-го рода;  и  – произвольные постоянные, а  т.е. 
Концентрации компонентов найдем из уравнений:
                                               


                                                                                            (3.24)

[bookmark: _Hlk141977710]Далее, по аналогии с [66, 67], будем считать, что при вычислении концентраций следует учитывать решение только неоднородного уравнения, которое является результатом подстановки выражения (3.23) в (3.24) [129]. Окончательно имеем:


                                                                                (3.25)
                                             
На границах канала скорость и поток вещества обращаются в нуль:




при                                                                       (3.26)

Граничные условия (3.26) приводят к однородной системе уравнений для определения постоянных интегрирования:


                                     (3.27)
                                          
Как было показано в [1, стр. 74; 66, стр.178; 67 стр. 985] условие существования нетривиального решения системы (3.27) состоит в обращении в нуль ее определителя. Раскрывая определитель, получим характеристическое соотношение, определяющее спектр критических значений числа Рэлея:


                                            (3.28)                                           


Определяя постоянные  и  из системы (3.27), находятся скорости и 
концентрации компонентов, соответствующие критическим движениям:


                                  (3.29)
                                          

                                                                (3.30)
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[image: ]Полагая для диффузионных уравнений (3.15), что , определим 

[image: ]При нахождении концентраций компонентов уравнения (3.40) решались с граничным условием тогда конечное в центре решение имеет вид [66, 67,131]:

   (3.41)  
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Затем приравняв к нулю градиент плотности и используя определение чисел Рэлея, введенное в (3.15), уравнение линии нулевого градиента плотности имеет вид:

                                                  (3.43)


Взаимное расположение граничной линии смены режимов (3.42) и линии нулевого градиента плотности (3.43) в координатах  изображенное на рисунке 6 показывает, что существуют сектора, где нарастающие возмущения могут реализовываться при условиях, когда плотность смеси уменьшается с высотой. Как было отмечено в [90] (повтор) именно в этих областях возможно проявление неустойчивости механического равновесия при диффузии.
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Экспериментальные данные, приведенные в параграфе 3.1 восстанавливаются через парциальные числа Рэлея, например, согласно формулам, приведенным в [66]   следующим образом: 





[bookmark: _Hlk142047256][bookmark: _Hlk142046823][bookmark: _Hlk142050781][image: ]На рисунке 7 изображена картограмма устойчивости для системы водород – двуокись углерода – азота при различном содержании компонента с наибольшим молекулярным весом. Анализ расположения линии I в координатах  и положение экспериментальных точек относительно нее был детально прокомментирован при описании рисунка 6а. Поэтому обратим внимание на линии II и III полученных при других исходных составах. Как было показано экспериментально в таблице 1, в системе  в области давлений МПа реализуется диффузионное смешение. В координатах чисел Рэлея отчетливо видно, что все экспериментальные точки ∆ находятся ниже граничной линии III, определенной в рамках (3.42), и соответствуют устойчивому типу смешения, т.е. диффузии. С увеличением исходного состава двуокиси углерода в смеси граничная линия «диффузия – конвекция» смещается в область более высоких чисел  [image: ]
[image: ]
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[bookmark: _Hlk142053573]Такое расхождение показывает, что указанный интервал давления для данного исходного состава системы является переходным при смене режимов «диффузия – конвекция» и требует дальнейшего экспериментального исследования наблюдаемой особенности. 


Наконец, описанная раннее на рисунке 6 а система показывает возможность перехода «диффузия – конвекция» при давлении в интервале  Об этом можно судить по расположению экспериментальных данных ○, ● относительно граничной линии неустойчивости I. 

На рисунке 8 приведена картограмма для системы  при различных исходных составах фреона-12 в смеси. Показана возможность перехода системы в конвективном режиме через линию, соответствующую нулевому значению градиента плотности, что приводит к возможному возникновению нового типа конвективных возмущений.
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[bookmark: _Hlk145411686]3.3 Инверсия плотности газовой смеси в системах, содержащих двуокись углерода

[bookmark: _Hlk142063804][bookmark: _Hlk142068708]В предыдущем параграфе было показано, что в рамках анализа на устойчивость механического равновесия тройной смеси, возможно получить граничное соотношение, определяющее смену режимов «диффузия – конвекция». Вместе с тем, очевидно, что распределение плотности в диффузионном канале играет одну из важных ролей в создании условия для гравитационной конвекции. Поэтому в многокомпонентных системах, где КВД могут существенно отличаться друг от друга необходимо проанализировать поведение суммарной плотности газовой смеси и концентраций компонентов. Для этого необходимо решить систему уравнений трехкомпонентной диффузии для замкнутой системы двух колб, соединенных вертикальным каналом с соответствующими граничными условиями. Как показало ряд исследований [90, стр. 105; 131, стр. 33; 132,133], которые показали возможность реализации в системе условий для нелинейного распределения концентраций компонентов, причем по мере увеличения концентрации тяжелого компонента, нелинейность его распределения по длине канала может стать более явной. В связи с этим представляется важным распространить подход [90, 131 – 133] на анализ тройных систем с различным содержанием двуокиси углерода в исходном составе.


Считаем, что изотермическое смешение в тройной смеси идеальных газов происходит в двухколбовой диффузионной ячейке, где длина канала  значительно превосходит его радиус канала. В колбах ДЯ поддерживаются постоянные значения концентраций компонентов смеси и давление. Трехкомпонентная диффузия описывается системой уравнений:











                                    (3.44)

В одномерном случае, после усреднения по сечению канала система (3.44) принимает вид:


                                                                               (3.45)
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Общее решение однородной системы уравнений представлено следующим образом:





                                     (3.49)

где 




 константы интегрирования.

Частное решение системы уравнений (3.48) находится традиционным образом в виде линейной функции координаты :


                                                           


                                (3.50)


Константы   определяются численным образом и имеют вид:





                                      (3.51)


Значения плотностей потоков определяют путем численного решения  системы из двух последних граничных условий (3.46). Полученное решение используют для расчета распределения плотности смеси внутри канала: 

	
              .
	   (3.52)





Подставив в (3.52) общее решение с учетом (3.49), (3.50) и продифференцировав полученное выражение, находится координата экстремума в канале 


                 (3.53)


где  плотность потока массы из колбы с более плотной смесью в колбу с меньшей плотностью.
	Возникновение экстремума плотности внутри канала может являться одной из причин возникновения конвекции. Численное моделирование распределения концентраций компонентов и плотности смеси при различных составах и давлениях в тройной смеси, содержащей двуокись углерода на основе уравнений (3.49) – (3.53) позволило выявить следующие характерные особенности [126, стр. 180].

На рисунке 9 для заданных геометрических характеристик диффузионной ячейки приведено распределение концентрации компонентов по длине канала и распределение плотности смеси при различных давлениях для системы 


[bookmark: _Hlk142078342]Для самого тяжелого по плотности компонента смеси (двуокиси углерода) наблюдается нелинейное распределение концентрации вдоль диффузионного канала. Возникновение нелинейности в профиле концентрации тяжелого компонента обусловлено тем, что существенное различие в КВД приводит к диффузионному «затвору» [101, стр. 978; 107, стр. 16] двуокиси углерода. Диффузионный затвор обусловлен тем, что более подвижный газ (водород), диффундируя в чистый компонент (азот), вызывает появление диффузионного бароэффекта [94, стр. 1109; 95, стр. 24].  При этом диффузионный бароэффект порождает гидродинамический поток, интенсивность которого такова, что встречный диффузионный поток тяжелого компонента (двуокиси углерода) не может преодолеть этот поток, т.е. наблюдается уменьшение величины потока тяжелого компонента и возникает ситуация затвора тяжелого компонента в колбе аппарата. Такое состояние тяжелого компонента c наибольшим молекулярным весом продолжается до тех пор, пока не произойдет перераспределение концентраций компонентов в колбах до таких значений, что величина бароэффекта не сможет порождать гидродинамический поток необходимой интенсивности, чтобы держать тяжелый компонент в запертом состоянии. Таким образом, существенное различие в коэффициентах взаимной диффузии компонентов создает условия для нелинейного распределения концентрации самого тяжелого по плотности компонента. Наличие нелинейности распределения концентрации компонента с наибольшим молекулярным весом приводит к инверсии плотности газовой смеси, которая является причиной возникновения конвективных течений для рассматриваемой газовой смеси. При этом необходимо иметь ввиду, что ее наличие еще не определяет возникновение концентрационной гравитационной конвекции. Формирование конвекции происходит при определенной величине перепада плотностей в сформированном инверсионном слое. Согласно опытным и расчетным данным приведенным в 3.1 и 3.1 для этой смеси конвекция возникает при давленииИменно этот перепад плотностей фиксируемый на рисунке 9и, 9к определяет переход системы из одного кинетического режима в другой Значение координаты экстремума в канале соответствует значению  и находится в верхней части канала. Дальнейшее увеличение давления приводит к росту перепада плотностей в инверсионном слое, тем самым интенсифицируя неустойчивый режим смешения. Эта особенность была описана в 3.1, но только на основе опытных данных.
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	Рисунок 9, лист 1
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	Рисунок 9, лист 2
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	Рисунок 9, лист 3


	










при :  распределения концентраций компонентов; распределение плотности смеси. Давление  соответствует значениям:    

	
Рисунок 9 – Распределение концентраций компонентов и плотности трехкомпонентных смесей 
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	Рисунок 10, лист 1
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	Рисунок 10, лист 2
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	Рисунок 10, лист 3














при :  распределения концентраций компонентов; распределение плотности смеси. Давление  соответствует значениям:    


Рисунок 10 – Распределение концентраций компонентов и плотности трехкомпонентных смесей 
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	Рисунок 11, лист 1
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	Рисунок 11, лист 2
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	Рисунок 11, лист 3


	









при :  распределения концентраций компонентов; распределение плотности смеси. Давление  соответствует значениям:   


Рисунок 11 – Распределение концентраций компонентов и плотности трехкомпонентных смесей 
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a, б – исходный состав  в смеси составляет 0,1650 мольных долей; в, г - исходный состав  в смеси составляет 0,2900 мольных долей




[bookmark: _Hlk142086178][bookmark: MTBlankEqn]Рисунок 12 – Распределение концентраций компонентов и плотности трехкомпонентных смеси  при 




[image: ]конвективное, также проявляется и при представленных расчетов и может быть связан со слабой нелинейностью распределения плотности смеси в верхней части канала (рисунки 10 м, 10 п).

[bookmark: _Hlk142086227]	Наконец на рисунке 11 представлены расчетные данные профилей концентрации компонентов и плотности системы  В соответствии с опытными данными (см. таблицу 1) и результатами анализа на устойчивость (Рисунок 7) в указанной системе при всех исследуемых давлениях наблюдается исключительно диффузия. Результаты представленного расчета подтверждают эти результаты. Распределения концентраций компонентов почти линейные. Распределение плотности смеси также носит практически линейный характер, что типично для диффузионного переноса.


	В тройной смеси  изображенной на рисунке 12 прослеживается ситуация аналогичная системе  Однако в силу того, что молекулярные веса фреона-12 и н-бутана значительно превосходят соответствующий показатель у двуокиси углерода, то даже незначительная нелинейность в распределении плотности смеси может привести к возникновению конвекции, что было экспериментально показано в разделе 3.1. На рисунке 12 г, численные исследования показали, что увеличение содержания фреона-12 в исходной смеси приводят к большей нелинейности в распределении плотности, которая достигает наибольшего значения при примерной равности плотностей бинарной смеси азота и фреона – 12 с н-бутаном. 

[bookmark: _Hlk142473414][image: ]3. Численным образом показано, что в системе  существенное различие в коэффициентах взаимной диффузии компонентов создает условия для нелинейного распределения концентраций компонентов, которые приводят к инверсии плотности газовой смеси, с последующим возможным возникновением конвективных течений.








































[bookmark: _Hlk145411720]4  ЧИСЛЕННОЕ ОПИСАНИЕ СМЕНЫ РЕЖИМОВ «ДИФФУЗИЯ – КОНВЕКЦИЯ» В ИЗОТЕРМИЧЕСКИХ ТРЕХКОМПОНЕНТНЫХ ГАЗОВЫХ СМЕСЯХ

[bookmark: _Hlk145411751]4.1 Постановка задачи, уравнения конвективной диффузии и численный алгоритм их решения

Экспериментальные и теоретические исследования, представленные в предыдущем разделе, показали влияние различных теплофизических параметров на возможность перехода «диффузия – конвекция», на интенсивность конвективного течения, вызванного неустойчивостью механического равновесия. При определенных ситуациях исследовать эти особенности экспериментальным образом становится невозможным Для таких ситуаций  численные методы исследования становятся приоритетными для получения новой информации комбинированного тепломассопереноса.
[bookmark: _Hlk142239250]Задачи, связанные с изучением проблем устойчивости с применением численных методов получили широкое распространение [134–137] и ряд публикаций приведенных в первом разделе). Несмотря на различные методы численной реализации описания термо-концентрационных процессов в этих работах, общим для них является тот факт, что особенности тепломассопереноса интерпретируются через эффекты связанные с безразмерными величинами (например, числа Рэлея, Грасгофа, Прандтля, Льюиса и т.д.) или их комплексами на исследуемый процесс. Зависимость этих величин от теплофизических параметров задачи практически не исследовалась. В связи с этим возник класс задач, где с использованием разнообразных численных исполнений изучается влияния давления и состава заданной газовой смеси на процесс концентрационной конвекции [79, стр. 898; 80, стр. 41; 84, стр.4; 138, стр. 32], которые были протестированы на идеальных системах.
В связи с этим апробация численных методик [79, 80, 84, 138] по описанию влияния давления и состава газовой смеси, где один из компонентов относится к парниковым газам представляется важным, в том числе и в связи с проявлением реальных свойств указанных компонентов. 
Рассмотрим процесс смешивания в цилиндрическом канале, где участвуют три компонента с различной диффузионной активностью. Постановка задачи проиллюстрирована на рисунке 13 и предполагает следующие размещения компонентов смеси:




1. Верхняя часть канала  содержит  смесь легкого газ 1 (с молярной массой ) и  тяжелого газа 2 (с молярной массой ), диффундирующих в газ 3 с промежуточной плотностью расположенного в нижней части 


2. Противоположное размещение компонентов в зоне перемешивания, предусматривающее расположение смеси газов 1 и 2 в нижней части,  а компонент 2 соответственно в области  
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[image: ]Вычислительная  область
Физическая область

                                         а)                                                                       б)

а) Физическая и расчетная области перемешивания; б) Начальные условия размещения трехкомпонентных смесей в диффузионном канале

Рисунок 13 – Моделирование массопереноса на границе смены режимов «диффузия – конвекция»

распределения плотности в виде (3.4) с допущениями (3.5) – (3.8). 






Выберем следующие масштабы единиц измерения: характерный линейный размер полости  времени  скорости  концентрации го компонента  давления  Система уравнений (3.13) в безразмерных величинах будет иметь вид:
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На втором этапе, в соответствии с найденным промежуточным полем скоростей, с помощью метода Фурье определяется поле давления:


                                                        (4.3)
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4.2 Результаты численного исследования. Неустойчивость механического равновесия при различных составах и давлениях	Comment by Айым Жусанбаева: 





[bookmark: _Hlk142384233][bookmark: _Hlk142392461][bookmark: _Hlk142472969]	На рисунках 14 – 17 представлены численные результаты, характеризующие особенности диффузионного и конвективного смешения тройных  систем  экспериментально исследованных в предыдущем разделе при разных давлениях и составах в различные моменты времени, а также парогазовых тройных систем,  экспериментально исследованных в [142 – 146] при различных составах.

[bookmark: _Hlk142476582]	Анализ рисунка 14 позволяет выявить следующие особенности многокомпонентного смешения в системе  и наблюдать эволюцию перехода из диффузионного режима смешения в конвективное. Анализ полученных изоконцентрационных линий показывает, что в начальной стадии 
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	Рисунок 14, лист 1
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	Рисунок 14, лист 2
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	Рисунок 14, лист 3


	
















	

	


	а)
	б)

	

	


	в)
	г)

	

	


	д)
	е)

	Рисунок 15, лист 1
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	Рисунок 15, лист 2
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	Рисунок 15, лист 3
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	Рисунок 16, лист 1
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	Рисунок 16, лист 2
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	Рисунок 16, лист 3
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	Рисунок 17, лист 1
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	Рисунок 17, лист 2
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	Рисунок 17, лист 3
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смешения от нулевого момента времени до значения  в системе наблюдается диффузия (Рисунок 14 а). Изолинии монотонно распространяются в пространстве. Начиная с момента времени,  происходит искривление изоконцентрационных линий, и рост концентрации двуокиси углерода по направлению к нижней части расчетной области. Происходит искривление изоконцентрационных линий (момент времени ) и в системе реализуются условия, связанные с возникновением неустойчивости развития неустойчивости механического равновесия позволяет выявить еще несколько характерных времен.






[bookmark: _Hlk142405166][bookmark: _Hlk142476501]К моменту времени  в системе сформировано конвективное формирование, преимущественно состоящее из компонента с наибольшим молекулярным весом. А характерное время определяет начало времени движения структуры в поле силы тяжести. Полученные результаты механического равновесия, определяющие переход от диффузионного режима к конвективному. Дальнейшее наблюдение за эволюцией соответствует экспериментальным данным, обсуждаемым в разделе 3 и позволяют получить дополнительную информацию по эволюции формирований конвективных течений при многокомпонентной диффузии. Аналогичная ситуация наблюдается и для многокомпонентных смесей    (Рисунки 4.15 – 4.17) также исследованных экспериментально. В них фиксируются подобные особенности, связанные с возникновением структурных формирований   на границе смены режимов «диффузия – конвекция», время формирования зависит от содержания компонента с наибольшим молекулярным весом в системе. С увеличением содержания легкого компонента в системе, различие в коэффициентах диффузии возрастает и конвективное формирование в заданных координатах возникает быстрее, чем для ситуации, когда компонент с наименьшим молекулярным весом незначителен по составу в смеси. Однако характерные времена  наступления заданного типа смешения отличаются друг от друга. Указанная особенность связана с различием в коэффициентах диффузии компонентов у рассмотренных систем и разными теплофизическими 



Таблица 2 – Характерные времена смешения для компонентов с наибольшим молекулярным весом в тройных смесях при смене режимов «диффузия – конвекция», для  

	Концентрация компонента с наибольшим молекулярным весом в тройной системе, мол. доли
	


	

	

	


	1. 
Система 

	0,66
	0,61
	5,6
	8,7
	13,8

	0,50
	0,50
	4,2
	7,3
	12,2

	0,40
	0,50
	3,7
	6,2
	10,9

	0,20
	Диффузия

	2. 
Система 

	0,30
	
	
	
	

	0,20
	
	
	
	

	0,10
	
	
	
	

	0,05
	Диффузия

	3. 
Система 

	0,60
	4,8
	14,2
	35,5
	56,8

	0.50
	5,8
	22,8
	40,3
	63,3

	0,40
	7,1
	23,0
	48,0
	76,8

	0,30
	Диффузия

	4. 
Система 

	0,80
	0,7
	4,2
	7,7
	13,3

	0,60
	0,6
	2,4
	3,8
	8,2

	0,50
	0,5
	1,7
	2,9
	4,6

	0,30
	Диффузия



свойствами компонентов. В таблице 2 приведены характерные времена смешения для представленных на рисунках 14 – 17 многокомпонентных систем. Обращает на себя внимание зависимость времени наступления неустойчивости механического равновесия системы и 


	На рисунке 18 представлено возникновение структурированных течений при смешении аргона, расположенного в верхней части расчетной области со смесью водяных паров и бутанола, расположенных в нижней части [141]. Обратим внимание на характерные особенности смешения. На начальном этапе смешения изоконцентрационные линии бутанола практически монотонны, что говорит о наличии диффузионного типа смешения. Дальнейшее увеличение времени приводит к возникновению нелинейностей (рисунок 18б), формируются конвективные течения различной природы. В центре канала формируется течение, обогащенное аргоном, которое достигая дна камеры, вытесняет пары воды и бутанола, формируя пристеночные течения. 
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	                      a)                                            б)                                          в)

	



Рисунок 18 – Изоконцентрационные линии бутанола для трехкомпонентной системы при МПа; 



Характерные времена смешения: c (а), c (б),  c (в)



На рисунке 18 в показано, что с дальнейшим увеличением времени смешения перемешивание становится более интенсивным. Полученные численные результаты показывают, что в исследуемой системе могут возникнуть условия, приводящие к образованию конвективных течений наблюдаемых в опыте [147]. Время, в течение которого происходит смена режимов, оценивается в несколько секунд, что также согласуется с экспериментальными результатами и вычислений, представленных выше.
[bookmark: _Hlk145411864][image: ]

4.3 Пульсации давлений и возникновение конвективной неустойчивости в тройных газовых смесях

Предлагаемая вычислительная модель (4.1) – (4.7) позволяет рассчитывать перепады давления при формировании изоконцентрационных распределений на границе смены режимов «диффузия - конвекция», так и на начальной стадии развития конвективных течений, вызванных неустойчивостью механического равновесия. На рисунке 20 представлена эволюционная диаграмма изоконцентрационных разделений при характерных временах смешения, формирующих неустойчивость механического равновесия, образование конвективной структуры и ее последующего движения в поле силы тяжести в сочетании с распределением давления в расчетной полости.
	Результаты численного исследования показали следующие тенденции, проявляющие себя при конвективном смешении. На начальном этапе в расчетной ячейке формируется традиционное барометрическое распределение как показано на рисунках 20 б, 20 г. Затем, при определенных значениях нарастающих конвективных возмущений, соответствующих образованию структурного формирования, преимущественно состоящего из газа с наибольшим молекулярным весом в системе, возникает перепад давления с соответствующим возмущением характерных изобар как продемонстрировано на рисунке 20е. 
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	Рисунок 19, лист 1
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	Рисунок 19, лист 2


	


а) МПа; б)МПа; в) МПа 




Рисунок 19 – Изоконцентрационные линии двуокиси углерода при смешении в смеси К, м, м
при различных давлениях
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	Рисунок 20, лист 1
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Рисунок 20, лист 2


	




Рисунок 20 – Изоконцентрационные линии паров бутанола и пульсации давления при начальной фазе развития конвективных течений в тройной системе (МПа, К и геометрических характеристиках диффузионной ячейки мм, мм) 



[bookmark: _Hlk142476206]Дальнейшее его медленная релаксация происходит на фоне зон повышенного и пониженного давления изображенная на рисунках 20 и, 20 л). В момент времени соответствующее началу движения конвективного формирования на рисунке 20 м, и возможного возникновения последующей структуры возникшие пульсации давления сглаживаются на рисунке 21 н, и в системе реализуется традиционное распределение давления с высотой.
	Таким образом, проведенные исследования показали, что предлагаемый алгоритм вычисления изоконцентрационных распределений позволяет характеризовать смену режимов «диффузия – конвекция» и детализировать эволюцию конвективных течений в начальной стадии развития. Базовым признаком перехода «диффузия – конвекция» является возникновение нелинейных изоконцентрационных линий. Искривленность изоконцентрационных линий возможна при определенном содержании компонента с наибольшим молекулярным весом в смеси.



С дальнейшим увеличением концентрации самого тяжелого по плотности компонента в исходной смеси искривленность изоконцентрационных линий возрастает, что является причиной возникновения конвективной неустойчивости. Для исследованных смесей    при заданных условиях время потери устойчивости находится в интервале от нескольких до десятка секунд.
[bookmark: _Hlk142479417]	Увеличение давления способствует повышению интенсификации конвективных течений, возникших за счет неустойчивости механического равновесия смеси. Численные исследования показали возможность существования пульсационного режима давления на отдельных этапах формирования конвективных структур. Сравнительный анализ изоконцентрационных линий и сформированных изобар показывает, что наибольший перепад давления возникает при образовании конвективных  ячеек. Дальнейшее формирование конвективного течения приводит к сглаживанию пульсаций давления.










































ЗАКЛЮЧЕНИЕ

	На основе представленных экспериментальных и численных исследований сделаны следующие выводы.


1.  Экспериментально изучена смена режимов «диффузия – конвекция» в тройных газовых смесях  при различных исходных составах смеси и давлении. Проведенные опыты показали наличие кинетических переходов из диффузионного состояния в конвективное. Смена режимов «диффузия – конвекция» происходит при определенных значениях давления и исходных составах.
2. Экспериментально показано, что на начальном этапе образования конвективных течений, вызванных неустойчивостью механического равновесия интенсивность смешения нелинейным образом, зависит от давления и исходного состава.
3. В рамках анализа на устойчивость механического равновесия смеси получены граничные соотношения, определяющие переход «диффузия – конвекция» в изотермической тройной газовой смеси. На плоскости чисел Рэлея разработана методика составления картограмм устойчивости, которая позволяет прогнозировать области диффузии и конвективной неустойчивости при различных исходных составах системы и давления. Результаты расчетов по определению на плоскости чисел Рэлея областей диффузии и конвективной неустойчивости в зависимости от исходного состава и давления удовлетворительно согласуются с опытными данными. 

4. Численным образом в зависимости от исходного состава и давления показано, что в системе  из-за существенного различия в коэффициентах взаимной диффузии компонентов создаются условия для нелинейного распределения концентраций компонентов, которые приводят к инверсии плотности газовой смеси, с возможным возникновением конвективных течений.


5. Алгоритм вычисления изоконцентрационных линий в идеальных тройных газовых смесях, адаптированный на случай смешения систем с парниковыми газами, позволил прогнозировать смену режимов «диффузия – конвекция» и детализировать эволюцию конвективных течений в начальной стадии развития. Базовым признаком перехода «диффузия – конвекция» является возникновение нелинейных изоконцентрационных линий. Искривленность изоконцентрационных линий возможна при определенном содержании компонента с наибольшим молекулярным весом в смеси. Для исследованных численным образом смесей 


 при заданных условиях время потери устойчивости колеблется от нескольких до десятка секунд.
6. Численные исследования показали возможность существования пульсационного режима давления на отдельных этапах формирования конвективных структур. Сравнительный анализ изоконцентрационных линий и сформированных изобар показывает, что наибольший перепад давления возникает при образовании конвективных ячеек. Дальнейшее формирование конвективного течения приводит к сглаживанию пульсаций давления.
7. Удовлетворительное согласие между опытными и вычислительными данными позволяют сделать вывод о применимости, предложенной в работе математических моделей для построения картограмм устойчивостей и расчетов многокомпонентного смешения на границе смены режимов «диффузия – конвекция».
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Tlpn B3amMHOH TH(GGY3HH ABYX rasoB. B DaBHOH CTEHCHH Da30aBICHHBIX
IPETEHM, OH MOKET MEPEeHOCHThCA —TIHIPOAHHAMEYECKHM IIOTOKOM, HUTO
COOTBETCTBYST ~«OCMOTHUCCKOM» aupQysmi. HAKOHEN, e  KOHICHTDAL
TSUKETOro Ta3a B OJHOI KoGe GOTBIIE H MPOJOTKACT PACTH C TeUCHHEM BPEMEHIL
3TO CBHICTENBCIBYET O TOM, UTO THAPOIHHAMHUECKHM IIOTOKOM €rO IIepPEeHOCHTCS
GonbIme, geM Tu(Y3HOHHEM.

Jina omucaHHA JHQ(Y3HOHHOTO CMCIICHHA B TPOMHBIX TA30BBIX CMECSX
PacrpoCTpaHHM THoaxox (2.1) — (2.3) Ha JaHHBIT Ciydail. YCIOBHE 3aMKHYTOCTH
ompeenieT COOTHONICHHE ATd CPETHEUHCTOBOH CKOPOCTH CMECH CIEYIOIIHM
0GpasoM:

E— - -

J=cwm+c,u,+cyu,=0. 9
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AgTopamH [90. cTp. 97 — 100, 106] GBLTO BEICKA3aHO HPEIOTIOKEHHE, UTO
PACXOX/ICHHE MEKIy SKCIEDHMEHTATHHBIMH H TCOPETHUSCKHMH 3HAUCHHAMH B
cryuae TposBIerns dddekTa auDQy3HOHHOTO «3aTBOPa» H €My MOJOGHEIX MOTYT
OBITH OIMCAHEI B NPEINOI0KEHHH HEMHHEHHOTO paclpeieeH s KOHIEHTPAIHIT 110
1miHe AH(GQY3HOHHOTO KaHATa. BEIIO HaifleHO TOUHOE pElICHHE ypaBHEHHI]
TPEXKOMIIOHEHTHOH AH((Y3HH [T IPOH3BOIBHBIX 3HAYCHHIT KOHIICHTPAIIHIA:

c,(z):—Z~[jl ~(X3 z-X, +%)7xl K, ~exp(%):|,

o(2)= —Z~[L ~(X3 ~Z—Xl+%)—XZ~K3 ~exp(%):|,

& (2)=1-¢,(2)~cs(2) @12)
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1, Z.DyDy

=
JKs+jK 2 DypeDy

¢,; — KOHIICHTPAallHA KOMIIOHEHTOB B KoI6ax (i=1,2,3— HHIEGKC KOMIIOHEHTA,
k=1I.II -HEAEKC KOTOBI H3MEDHTETbHOH suciikn). KOHCTAHTEI j, HaXOJATCA
JHCIEHHBIM PAcY&TOM AT 3a1aHHBIX KOHICHTPAIHH ;.

BripaxkeHna (2.12) cogepKaT SKCIOHCHIHATEHBI 110 KOOPAHHATE WICH, UTO
NPHBOJIHT K HETHHEHHOCTH B PACHIpe/Ie/IeHHH KOHIEHTparui. OHa MOXKET NPOIacTk
114 caydad Dy, ~ Dy, ~ Dy, HeTHHEHHOCTS Takke HCUe3aeT, KOrla HCXOTHEIH cOCTaB
OJHOTO H3 JBYX OCHOBHBX MH((YHIHPYIOUIHX KOMIIOHEHTOB CTPEMHTCH K HYIIO.
T.e. ¢, — 0. Jmi creTeM. B KOTOpsIX KBJI KOMIIOHEHTOB CYIIECTBEHHO OTIHYAIOTCH,
BO3HHKAKT HETHHEHOCTH B MPOQHIIX KOHIEHIPAIHil KOMIOHEHTOB. ITo Mepe
YBETHUCHHA B HCXOJHOM COCTABE CMECH KOHIICHTDAIMH TDKETOro KOMIIOHEHTA
pacrpe/ieieHHe KOHIEHTPAIHii Bce G0Iee OTKIOHAETCA OT JHHEHHOTO, YTO MOXKET
ABIATHCA TIPHYHHOI BO3HHKHOBEHHS HHBEPCHH IIOTHOCTH. ITTOTHOCTS CMECH TaKiKe
OGHAPYKHBACT HEMHHEITHOE PacTIpe/leieH e, H B ONPEeIeHHON KoOpAHHATE KaHATA
BO3MOKHA CMEHA 3HaKa y TDaTHEHTa IIOTHOCTH. C moMomplo (2.12) HaXOZHTCS
pacIpe/ielieHHe INTOTHOCTH H ee rpagueHT [90, c1p. 89 —90; 107, 108]:
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3.2 KapTorpaMMbl YCTOHYHBOCTH H30TePMHYECKHX TPOHHBIX Ia30BBIX
cMecefl PH PA3THIHOM COXeP:KAHHH IBYOKHCH YI.1epoJa B HCXOXHOM COCTaBe
cMecH

3.2.1 O6masi cHcTeMa YPABHeHHi KOHBeKTHBHOI TH( Qy3HH

OGoGIIEHHOE ONHCAHAE KOMOHHHPOBAHHOTO MACCONEPEH0Ca AT
MHOTOKOMIIOHEHTHBIX CMeceil IIpeJIcTaBIIeTCs CI0XKHOIT 3anadeii. OqHaKo, B [65.
c1p. 172: 66. cTp. 1178: 67, c1p. 985: 69. c1p. 292: 70, cTp.483: 90, CIp. 74] GBI
pa3paGoTaHbI IOAXO/IEI IO ONMPEE/ICH IO TPAHHIIEI CMEHBI PEKHMOB «THGY3HT —
KOHIICHTPAIHOHHA] KOHBEKIHA» /1A PA3THYHBIX TeOMETPHt TH((Y3HOHHOrO
KaHaNa IPH HATHIHH JOMYIIEHHIL, CBA3AHHEIX C CYIECTBOBAHHEM KOHBEKTHBHBIX
HEHTPATBHBIX BO3MYIICHHIL, KOTOPBIE TI03BOTAT BHIIOMHATS YHCICHHEIE PACUETEI IO
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TIoBTOpHM paccyxaeHHA [69 cTp. 292; 90, cTp. 74] A1 HCCIETOBAHHBIX
SKCIIEPHMEHTATHHO B IyHKTE 3.1 TpOHHEIX CHCTEM COJEPKAIIHX IBYOKHCE
yIlIepola, IPH PasMHYHBIX COCTABAX JIOMONHAS OCHOBHBIC IONOKCHHSA YUETOM
3aBHCHMOCTH KOI((HIINEHTOB B3aHMHON MHQ(Y3HH OT cocTaBa B paMKax
PACUCTHBIX CXeM HPEINOKCHHBIX B [89, c1p. 11.1]. JIT4 yCTOBHA HE3aBHCHMOI
THQGhY3HE  MaKPOCKOIHUECKOE JBIDKGHHE CMECH OIHCHIBACTCS — CHCTEMOI
yPaBHEHHIH THAPOIHHAMHKH, KOTopas BKII0YAeT B ceda ypaBHeHHA HaBbe-CTokca,
COXPAaHEHHA UHCITA JAaCTHI] CMECH H KOMIIOHEHTOB [69, cTp. 292; 70, c1p. 483; 90.

cIp. 74]:

p[% +(ﬁVﬁ)] =-Vp+nVi +(2 + é;}Vdivﬁ +pE.

o .=
—+div(n?)=0, o +9Ve, =—div j,,
ot ot
j=—(Di.Ve, +DLVe,), ,=—(D;¥e, +Dyvey), (32)
rre =P PP e pevaccoBan cropocTs. {,:M _
P

CPETHEUHCTIOBAY CKOPOCTh TPOIMHOH CMECH. p —IUIOTHOCTh., p —JABIEHHE, c,—
KOHIEHIPAIlA i—TO KOMIOHEHT, g —YCKODEHHE CHIBI TUKECTH, 7 H &—
KOY(Q(HIHEHTS CHBHTOBOH H OOBEMHOH BA3KOCTH, j, — IUIOTHOCTE
TH(y3HOHHOTO MOTOKA 7 —TO KOMIOHeHTa, D; — mpakTiteckue ko3 duImenTs

muddy3HH,  cBA3aHHEIE ¢ KO3(QHIHMEHTAMH  B3aHMHO  Ju(Qy3HH
COOTHOIICHHAMH:

- _Du[eDat(e+e)Dy] [ Dy(Da-Dy)
n D Lt Pl D >
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KoMOHHHDYs ypaBHEHHAMH TU(Y3HH B (3.2) MOKHO MOTYUHTh BHIPAKCHHS
JUI1 OCHOBHBIX AH(()YHIHPYIOIIHX KOMIOHCHTOB CISYIOLIEM 00PazoM:

&IV ) =DV + DLV
s 1) =PV G +DpViG,

—
% +vV{c,)=D; V’e, +D;,V’c). (3.10)

‘Vpasrerne Happe-CToKca OpEACTABIAETCA B BHAE:

N

d“ - -
Pa(1-Bi = Bucs) G =-Vp 1V wrpo1-Pic ~Brei)g (3.11)

B cootHomenmH (3.11) dii  mpencTaBmAeTcA KaK CyOCTAHIHOHATHHAS
dt

OPOH3BOJHAA CKOPOCTH IIO BpEMEHH. TakkKe IOJaraerci, 4Io JaBleHHE < p >

ONpefeldeT CpeTHEE THAPOCTATHUECKOE JABICHHE CMECH, COOTBETCTBYIOIIEE
CpelHell IIOTHOCTH Po- VuuTEBad, UYTO V<p>:p0§, TO TpaBas 4acTh yPAaBHEHHSA

TBIDKEHHA (3.11) IIPHMET BHI:

~Vp + NV u-p, (Byc; +Bch) g

[Tonaras, 9T0 HEOJHOPOTHOCTH ILIOTHOCTH CYIIECTBEHHA THIIb B WIEHE C
[0/TbeMHOI! CIITOf, BCe OCTAThHBIE KOMILIEKCH fc;, B TeBoii wactn (3.11)
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% +V9{e)=D] Ve, + DV,

% vV (¢,)=D;,V’¢, + D3, Ve,

divi=0. (3.14)

B cootBeTcTBHH ¢ [90] BEIGPaB MACINTAGHI €THHHI] H3MEP CHILT:
2 .

d — PAcCTOSHHSA; — —BPEMEHH; %—c«opoc’m; A,d ~ KOHLEHTpAIHH i-TO
v

vD,
KOMIIOHEHTA; £ “d 22 _ NaBJIcHHSA.

CHCTEMy YpaBHEHHiI (3.14) MOXHO IPEICTaBHTh Ge3pa3MEPHEIM 00pa3oM B
CIIeyIOMEeM BHIE:

0y (on A
P, =(¥7) = 1,V + 221,V ¢,

275t 61 A,

ac,

b= Bt («)7 lrnv Yo #Vi,.

%?: —Vp + Vi +(Ry75¢,+ Ry )7, (3.15)

V_— mddysmorroe wmcno IIpaHATIL R — ghddt _ TapIHATBEHOE
! vD;,

e p,=

i t

qHco  Pared, ri:D:,'7 TIAPAMETPHL, ONPEACTAIOIINE COOTHOIICHHE MEKIY
n

PaKTHIECKHMH K03 HITHeHTaMH Jud) (y3HH.
CHcTeMa ypaBHEHHIA (3.15) HMeeT JacTHBIC PEIICHHA, 3aBHCAIIHE OT BPEMEHH

10 SKCIIOHCHIIHATEHOMY 3aKOHY (HOpPMAIbHBIE BO3MYIICHHA):

F,;,p,c,} >>exp(—M). (3.16)
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rie A-— BPEMEHHOIl JeKpeMeHT Bo3MymeHHi. IloactaBmia (3.16) B (3.15).
IOTTydaeM CHCTEMY YPaBHEHHI [ aMILTHIYA il p.c,.V |
—Mi=-Vp+ Vi +(R1, € +R,0, ).
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Kpumimdeckie umcia  Pates  R=p'  OmpelemmoTcs  Kak  KOPHH
TPaHCIECHICHTHOrO  ypaBHeHH (3.28). IIpH (HKCHPOBAaHHOM HOMEpPE 7
(a3HMyTaTbHAA COCTABIMIONIAA CTPYKTYPHI JBIDKCHHSA) B yPaBHEHHH (3.28) HMeeM
GecKOHeuHyI0 ToCTeNoBaTeTbHOCT KopHel y\) y» ¥ .. samymepopammEX B

nopsaKe Bo3pacTaHHA. COOTBETCTBYIONIME JBHKEHHA OTIHYAIOTCA PaJHAIBHOI]
CIPYKTypOii: Golee BEICOKOMY 3HAYCHHIO BEDXHETO HHJEKCAa OTBEYAeT GOIbIIee
9HCIIO y3TOB CKOPOCTH H KOHIIEHTpAIHH [1, cTp. 122]. JIr060e KPHTHYECKOE YHCIIO

n
P31es 1A JBIDKEHHH PAacCMATPHBAEMOIO BHIA HMEET JBa HHIEKCA: R(”” :[y‘""] .
UrCIIEHHOE PENICHHE YpaBHEeHHA (3.28) 11 / =1 JaeT clIexylolIie KOpHH:

v, =2.871;7,=4.259:vy,=554Lvy,=6,677L...
H, COOTBETCTBEHHO, KDHTHUECKHE THCTIA PaTes:
R,=67.95:R,=329.1: R;=942.5:R ,=2102. (3.31)

JI14 HaxOXIEHHA JHHHH MOHOTOHHBIX BO3MYIICHHH YMHOXHM HEDBOE

ypaBHEHHE CHCTEMHI (3.19) cCKamipHO Ha ; H TIPOHHTETPHPYEM IO CEYEHHIO
TETHHADA:

Juv*uds + R,z Jueds +R, fuc,ds =0, (332)

TlogctaBmB B (3.32) BBHIPAKEHHA 1 DACHOPEICNCHHA CKOPOCTH H

KOHICHTPAIHI H IPOHHTEIPHPOBAB BRIPAKEHIIE, TIOTYUIM IPAHHYHOE COO THOMICHHE,
OIpeendioNee CMEHY PEKHMOB «IH(Q(Y3HI - KOHBEKIHI», KOTOPOE GHLIO

IPHBEIEHO B [69]:

A A
r..(l-ir.l]R.+(r..-;‘rl.]Rl: JCELEN 639

1 *3
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B IMTHHIPHYECKOM KaHale KOHEUHOH IUTHHBI CYIIECTBEHHBI TPEXMEpHEIC
TBIDKEHHA. I105TOMy @pPH AINPOKCHMAIH CKOPOCTH CIefyeT CUHTATh BCe
KOMIIOHEHTEI BEKTOpA !/ OTTHMHEIMH OT Hy1s. PACCMATDHBAA B IILTHHIDHYECKOI!
cHCTeMe KOOPIHHAT (PHCYHOK 5) IEpPHOIHUECKHE 10 ¢ IBIKCHHA H YAOBICTBODSS
YCIOBHAM HAa TBEDPABIX IPAaHHIAX z=+h (h=L/d — TeOMeTpHUECKHIl IapaMerTp.
XapaKTEPH3YIONIHiT yCTONYHBOCTS; d — THAMETp KaHaTa, L — JUTHHA KaHAIa), MOXKHO
3allHCaTh AIPOKCHMAITHIO CKOPOCTH B BHIE [1. c1p.122; 66, c1p. 1179; 67, c1p.985.
130.131]:

u = —(hl —zl)l u(r)cos ng.
u, = z(hl - zl).g(r)cos ng.
u, :z(hl —zl)o)(r)sinn;é,u =0,1,2... (3.34)

PamuaneHEe (YHKIEH #, b, @ IODKHEI OOpAaIlaThci B HyTb HAa TBEPIOIi
GOKOBOIf ITOBEPXHOCTH WHIHHApAa (OpH r=1). 13 ypaBHEHHI HENPEPHIBHOCTH
CIIEYET COOTHOIEHHE, KOTOPOE CBA3BIBACT STH () YHKIIHH CITEYIOIHM 00Pa3oM:

lg(ru)+ ~0-u=0,
rdr

BenHUHHEI 14, 0,  CBA3aHBI CIEIYIOIAMH COOTHOIIEHHAMH

L. (lr)

1.(K)

u=

-1,

v=—

N (k)[J/ (ke) =T, (k)r™ ],

0= li“(k)[ 1, (kr)- 7, (k)r'*‘] (339)

rze J,(kr)—Qymkums Beccens n-To mOpsAka, a IapaMeTp k HAXOMHTCH
yPaBHEHHA:

kI (k) =(n+1)T, (k). (3.36)
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KOHLIEHTPAIHH KOMIIOHEHTOB H3 yPaBHEHHIL:

Vi, =-uK,.i=12

A A,
< 7(1’A*jru) < 7(51’;1711)
1= K= ————

(ru=700mn)
By/leM CUHTaTh, UTO ¢, = f,(I.z)cosn g, Torja:

e e w8, 1 J(kf) N
or? +r6r = i+ & I, (k) (h z ) K. 637

Tlomaras, 9I0 HA TOPUEBEIX IIOBEPXHOCTAX HCUE3AIOT  BO3MYIICHHS
KOHIICHTPAIHii, 3 (3.37) BHITEKAKOT JIOMOTHHTEIBHEIE YCIOBHS — OOPAICHHE B HyITh
it i 0L T o]
BTOpOIf Mpou3EORKOM 5t Ha Topiax i Qy3HOHHOro KaHama. TakuM 0GPa3oM.

HMEEM YCIIOBHA:

2
mp z=zh, f= o"f-—o (338)
Z

TH YCIIOBHA I03BOIMIOT BEIGPATh CIEAYIOMIYIO AIMPOKCHMAIHIO !
[ 2) =% -2°)(5h* - 2)C,(1). (3.39)

rae C,(r)—paHaThHad QYHKITHA KOHIICHTPAITHH.

Jlna onpenenerna C,(r) aBTopsl [66, c1p. 1178: 67. c1p. 985; 131] HpHMEHHIH
Metox Kantopomua. IToxctaBma (3.39) B (3.37), yMHOXas Ha 3aBHCAIIYIO OT -
4acTh (GYHKIHH f;(1.z) H HHTCTPHPYS B IPEACTaX OT — 10 h, IOTYdHM ypaBHCHHA:

.
C,”+1Cj7("7+aljcl :71[1"('“)4"]1(., (3.40)
T

248| 7,00
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Jlnd  ompeqeneHHs TPAHHIBI yCTOHYMBOCTH —pacCMAaTpHBAaEMOH 3aJauH
>

YMHOXKHM CKaLipHO ypaBHeHHe HaBbe - CTokca (3.15) Ha BEKTOp u H
[IPOHHTEIPHPYEM 110 BCeMy 00beMy V' A dY3HOHHOIO KaHalA IPH YCTOBHAX, UTC

o0
Vp =0, —=0:
P or
N
Juv’udv + Rz, fucdV+R, [u,c,dv =0. (3.42)

TakuM 0Gpa3oM, COOTHOIICHHEe (3.42) MO3BOIET OMPEACTHTH T'DAHHITY
mepexoga «IH(GY3HA — KOHBEKIHA» AT4 H30TEPMHUECKHX TPOHHEIX TIa30BEHIX
cMecel IPH PA3THYHBIX COCTABAX KOMIOHEHTA C HAHOOJBIIHM MOJIEKYIAPHBIM
BECOM.

PaccMOTpHM TPaHHYHYI0 JHHHIO (3.42) B KOODIHMHATaX uHCET Paes
(Ra,.Ra, ) n300paxenroll Ha pHCYHKe 6. IlepeceueHHe TIPAHHYHOM THHHH,
ompefendeMoif ypaBHeHHeM (3.42). ¢ ocAMH Ra, H Ra,TI03BOJAET HOTYUHTh [IBA
KPHTHYECKHX YHCTa P371ed, 9T0 He THIHYHO A7 TPaTHIHOHHBEIX 3a4ad TEILIOBOI]
KOHBEKIHH [1, cIp. 36]. OmpemennM 0G7TAacTH MHOTOKOMIIOHEHTHOTO CMEIICHHS
CIETYIOIHM 00Pa30M:

1. Bemme 1IHEHH | BO3MYIIEHHA HApacTalwT, 9YTO MOXET IPHBECTH K
BO3HHKHOBEHHIO KOHBEKTHBHBIX TeUeHHH; 2. Hibke THHHH I BO3MYIIEHHA 3aTyXaloT.
[105TOMYy B CYIIECTBYIOIIEM DEXHME CMEIICHHA (B JAaHHOH CHTyarHH IHGM(Y3HA)
[Iepexo]] B HEYCTOIUMBYI0 (ha3y HEBO3MOKEH. BOCCTAHOBHM Ha IIOCKOCTH (R,. R,)
PaBHEHHE JTHHHI, BCE TOUKH KOTOPOIl OTP@KAIT COCTOSHHE PABHOBECHT CMECH C
PaBHBIM HYITIO TPaIHEHTOM CyMMapHOIi IToTHoCTH. Crexys [90, c1p. 91] e MOXKHO
MOMYYHTb H3 CICAYIOMHX INPEINONOKEHHH. IITOTHOCT CMECH —ONpeleTHM
CIETYIOIHM 00Pa30M:

p=n(Am,g,+ Am,c,+m,).

1€ m,—Macca MOJEKyIbl i—T0 copTa, Amy=m—m;,  Amy,=m,—m;.

JTndepeHIHpPYs BEIPaKEHHE UL IIIOTHOCTH 110 KOOPAHHATE = H YUHTHIBaA (3.5), a
TAKKE VCIIOBHE IOCTOSHCTBA PABHOBECHBIX IPAIHEHTOB, TIOTYIHM:
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a) Cucrema 0.4163H,+0.5837CO, — N,; [ — HelfTpanbHas THHAT MOHOTOHHEIX
BO3MYIIEHHIE, 1] — THHHA HyI€BOro rpaJieHTa INOTHOCTH;
1 —7 — OIBITHBIE JaHHBIE IPH PA3THYHBIX
3HAUeHHAX p: 1-0.2; 2-0.4; 3-0.6; 4-0,7; 5-0.8; 6-1.0; 7— L2 MIIa;
6) CricTema 0,8366N,(1)+0,1634R ,(2) —n-C,H,, (3);
1 — 6 — OIBITHEIE JAaHHBIE IIPH PA3THYHBIX 3HAUCHHAX
p:1-0.10; 2-0.14;:3-0.16; 40,18 5-0.20; 60,23 MIla

PrcyHOK 6 — KapTorpaMMe! yCTOHYHBOCTH TPOHHBIX CHCTEM COAEPIKAIIHX
TApPHHKOBHIE Ta3bl
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_gur'Am, o Ra, = gur'Am, oc,

Ra,
pD;, oz pD;, &

rae n=p/k,I H TOCTEe 3TOr0 OTOOPAKATCA HA KOOPAHMHATHOH IUIOCKOCTH
(Ra,Ra,). Tlpm mpoBefemms BemmcTemmii Ilapaverpst 7, =D,/Dj,
PACCUHTHIBAIOTCA UEPe3 D;, onpezgemieMsle o dopmymam (3.3). IIpu p = 0.101MITa
1 T =273.0K ko3¢ HIHeHTH B3anMHOH TH((Y3HH Hap Ta30B HMEIOT CIeIyIOIe
3HAUSHNS: Dy, co, =1.44-10 17 -c",DHI . =6.883-10"a ¢,

D,

i, co, =5.75:107a% -¢*, [127]. B pacuerax yumThiBamoch m3vemerme KBJT B
3aBHCHMOCTH OT JIaB/ICHHS H TeMIIEPATyPHL.

13 onkrta (PHcyHKH 3. 4, TaGmHma 1) H3BECTHO KaKoOil PEKHM CMEIICHHS
peamisyerca NpH 3aJaHHBIX yCIOBHAX. Ji14 Au(Y3HH GydeM HCIIOIb30BATE
0GO3HAUCHHA B BHAC 3HAKOB «o». PEXHM, IJe CMEIICHHE ONpPEICTCHO
KOHBEKTHBHEIMH ~BOSMYIICHHAMH, OCO3HAYaeM TEMHBIMH IOKa3aTeTaMH «?).

COBOKYIHOCT TOYeK Ha IUIOCKocTH (Ra,Ra,) ONPEIeNier COOTBETCTBHE

HAOMIOZACMEIX PEXKIMOB CMEIICHHA DACUCTHBIM TPAHHUHBIM COOTHOLICHHAM.
KpuThHyeckde 4mcna Pajed, ONpeJelflONIHE TPAHHIY YCTOHUHBOCTH, HMEIT
CIIedyIoIHe 3HaueHHA: Ra, =94.4773 H Ra, =61.6623. B [126, c1p. 180] GBLI0
OTMEUEHO, UTO B JHANAa30He JaBiIeHHH 0T 0,2 10 0,6 MITa paccMaTpHBaeMas CHCTEMA
0.4163H,+0.5837CO, — N, HaxoauTcs B Ju(dy3HOHHOH 061aCTH, UTO HAXOJHTCA B

COTTACHH C SKCICPHMEHTATBHBIMH JAHHBIMI, H300paKeHHBIMH HAa PHCYHKE 6 a.
UHCTEHHBI pacyeT MOKA3al 4TO IEPEX0] B KOHBEKTHBHYK 0071acTh IIPOHCXOIHT
npH faBieHHH 0,775MIla (Touka 4). Ha OCHOBAHHH IIPEICTaBJICHHOTO CPABHEHHS
MOJKHO CI€TIaTh BEIBOJ, UTO KOHIICHTPAITHOHHAA KOHBEKIIHA B HCCIETyeMOil CHCTEMe
MOJKET BO3HHKATh TPH YCIOBHAX, B KOTOPOIf INIOTHOCTh CMECH YOBIBAET C BBICOTOIL.
AHATOrHIHAA CHTyaITHA PETHCTPHpYeTCs H B CHCTeMe
0.8366N,(1)+0.1634R ,(2) —n-C,H,,(3) Ha pHCYHKe 6 6.
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OKA3bIBAIOT, YTO TIPH JaBICHHH B HHTepBaze 1,0-12MIla pacXokIeHHE MEKIY
SKCTIEPHMEHTATLHEIMH H BEIYHCICHHBIMI 3HAUCHHAMH KOHICHTPAIHIT U1 JBYOKHCH
yIIIEPOJa CTAHOBATCA HECKONBKO 3aBBIIEHHBIME H COCTABIAIT 4714 1,0MITa, o =1,3

1 1,2Mlla, a=17.
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rpaTHEHTa IO THOCTH. TOuKH 0. ? — SKCIEPHMEHTATEHEIE JaHHbIE, OIPEIeIAINHE
yCTOHYHMBOE H HEYCTOHUMBOE COCTOSHMAE 11 cHCcTeMB1 0,4163H,+0,5837C0O, —N,.

?.| — 3KCIIepHMeHTATbHBIE JAHHEIE, ONPEIEAIONTHE YCTOHUHBOE H HEYCTORIHBOE
cocTostHmeE 11 cHcTeMBl 0,6350H,+0,3650CO, — N, , ? — 3KCIiepHMEHTATbHEIS

JTaHHEIE OTPE/IENAIONIHE YCTOMIHBOE COCTOAHHE T CHCTEMBI
0.8460H,+0,1540CO, — N, . BapHariiu mapaMeTpa OCymIeCTBIIICE H3MEHEHHEM

JIaBJIEHHA H COOTBETCTBYIOT CIIETYIOIHM 3HaueHHAM: 1—p = 0,2 MITa;
2-p=04MIla; 3—p=0,6 MITa; 4—p=0,7 MIla; 5—-p = 0.8 MIla;
6—-p=1.0MIla; 7-p=12 MIla;

PucyHok 7 — KapTorpamMmma ycTOHUHBOCTH 1714 cHcTeMsl H,+ CO, - N,
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ILIOTHOCTH; 1 — 3 — ONBITHEIE JAHHBIE NIPH PA3THYHBIX 3HAYCHHAX Cpyy

mpu p = 0,22 MITa:1- 0,165; 2 - 0,220; 3— 0,290 mon. goneit
Pucynok 8 —KapTa ycToifunBocT 114 cHcTeMsl N, + Ry, —n - C,H,,

TaxuM 06pa3oM, IIPOBECHHBI aHATH3 HA YCTOHUHBOCTh YIOBICTBOPHTEILHO
OIHCHIBACT TOMyUEHHBIE KCIIEPHMEHTATBHEIC JaHHEIC H IIOKA3BIBACT, UTO IIEPEXO]]
CHCTEMBI H3 00IACTH, TAe AeHCTBYIOT TH((Y3HOHHEIE MEXAHH3MEL B 0071acTh, T7e
NPOHCXOJHT ~HAPYIICHHE YCTOBHIl MEXAHHUECKOTO DPABHOBECHS, CBA3AH C
CYIIECTBEHHBIM PA3THUHEM B KOI(QHITHEHTaX TH((Y3HH KOMIOHEHTOB, HCXOTHEIM
COCTABOM CMECH H JaBIIeHHeM. IIpeIcTaBneHH AT METOMHKA HOTyIeHH KapToTpaMM
yCTOIYHBOCTH T03BOTIACT IIPOrHO3HPOBATH THII PEXKIMA CMEIICHHS B TPOHHOIT CMecH
B 3aBHCHMOCTH OT TeIUIOMH3HIECKHX VCIOBHIL.
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TIONIEPEYHOTO CEUCHHA KaHATa, J, =/l —IUIOTHOCTh UHCIOBOTO IIOTOKA i—TO

KOMIIOHEHTA.
TpaHIYHEIE YCIIOBHSA IPEIOTAraloT:

¢,(0) =Cyy 5(0)=Cyy, ¢;(L) = Cpy. €,(@L) = Cyy. (3.46)

TIe C,kf KOHIIGHTPAIlHA KOMIIOHEHTOB B KOI0aXx (i=1.2—HOMep KOMIIOHEHTA
k=12 — HOMEp KoJIOBI AH((Y3HOHHOH TICSHKH).

C yuetom (3.46) ypaBHeHm1 CreaHa-MakcBemia B BHIe (3.45)
3aIHCHIBAIOTCS CITEAYIOTHM 0GPa3oM:

3

1o eiyo_de. .
2o G e =g i1 (347)

i=1 i

TIOCKOMEKY j; =const. TO ATA TPOHHOH CMecH MOTydaeM CISAYIOIIYI0 CHCTEMY
HEOJHOPOIHBIX THHEHHBIX YPaBHEHHIL:

de, . ( 11 ] ( 11 ]7 —j
—¢,j e R e
dZ : Dll Dll Dll Dll Dll

de, ( 11 ] ( 101 ]7 —j
O m o |G| s 7 (3.48)
dZ Dll Dl! Dll Dl’! Dl!

TJej, ~TIPOH3BOTbHbIC KOHCTAHTHI HHICTPHDOBAHHA, OHH ONpEleliioncs H3
TPAHHYHBIX YCIOBHH.

Crenys anropHIMy paspaGoTaHHOMY B [90, 131 — 133] mpeacTaBHM pelleHHe
CHCTEMB! HEOJHOPOJHBIX THHEIHBX YPABHEHHIl B BHJE CYIEPIOSHIEH YacTHOTO
PEIICHAd HEOMHOPOIHOH CHCTEMBI YPABHEHHI C; H OOMIErO PENICHAS OJHOPOIHOH

CHCTEMBI YPaBHEHHIA €y,

C, =Cy +Cy.
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VMeHbIIEHHE COEPKaHAA KOMIOHEHTA C HAHGOIBIIIM MOJIEKYIAPHEIM BECOM B
CMeCH IPHBOJHT K H3MEHEHHIO NPO(HIIe KOHIEHTPAITHH H INIOTHOCTH T CHCTEMEI
0.6350H, (1) +0.,3650C0, (3) — N,(2)8 mipdy3nonrom karate. Ha prcyrke 10
BH/THO, UTO CTENIEHb HEMTHHEHHOCTH B KOHIIEHTPAIHOHHBIX PACTIPEETEHHAX
yMEHBIIACTCA, YTO IPHBOIHT K 3aMETHOMY CTIPSMICHHIO IIPOQHIIA IITOTHOCTH.
OGcy:xaeMslii B pasfenax 3.1 1 3.2 caydaii, Korza B 061acTH JaBieHnit 1,0 — 1.2
MIIa HaGTI0JaeTCA BO3MOJKHBII Iepexo] i3 TH((HY3HOHHOTO COCTOSHHA B
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TakuM 06pa3oM, IPEICTABIEHHbIE B TAHHOH I7IABE PE3yTbTAThI IOKA3ATH:
1. B cmeremax H,+CO,-N,. N,+R;,—n-C,H  3KcIepHMEHTATHEIM

0Gpa3oM OOHAPY)KEHbI KHHETHYECKHE IIEPEXOIbI H3 TH((Y3HOHHOTO COCTOSHHT B
KOHBEKTHBHOE. CMEHa PEXIMOB «IH(Q(Y3HA — KOHBEKIHA» IPOHCXOTHT IPH
OIpEIENeHHbIX 3HAYCHHAX JAB/ICHHA H HCXOJHBIX COCTABAX.

2. B paMKaX aHATH3a HA YCTOfYHBOCTh MEXAHHUECKOTO DABHOBECHSA CMECH
OMydeHbl TPAHHYHBIE COOTHONICHHSA, ONPEICTAIONNIE Mepexox «mH(pysns -
KOHBEKIIHA» B H30TEPMHYECKOH TPOHHOH ra3oBoif cmecH. Pa3spaGoTaHa METO/IHKa
COCTABTICHHA KapTOrpaMM YCTOHUHBOCTH, KOTOpasd IHO3BOIAET IPOTHO3HPOBATE
o61acTH AHQGY3HH H KOHBEKTHBHOH HEYCTOHUHBOCTH NPH PA3THYHBIX HCXOIHBIX
COCTAaBaX CHCTEMBI H JaBJICHHA.




image453.wmf
222

H+ CON

-


oleObject387.bin

image454.wmf
1

S


oleObject38.bin

oleObject388.bin

image455.wmf
1

M


oleObject389.bin

image456.wmf
2

M


oleObject390.bin

image457.wmf
2

.

S


oleObject391.bin

image458.wmf
2

,

S


oleObject392.bin

image459.wmf
1

.

S


image40.wmf
T

-


oleObject393.bin

image460.png
3. HakoHel, BepXHAA 4YacThb KaHana S, COJEPAKHT JeTkKHi Ta3 1,

muddyHIHPYIONHiT B TDKEBIT ra3 3. KOTODHIA PAacoloXeH B HHJKHEH YacTH
S, TpeTnif «pacTBOpsIOIHil» ra3 2 C caMoH TOKeToH MOMIPHOH Maccoil
M, 106aBIAETCA B 00€ MOIOBHHEI KaHATA.

JUIs 9HCIEHHOTO pacyera OCOOEHHOCTeH KOMOHHHPOBAHHOTO CMENICHHS HA
rpaHHIe KHHETHUECKOTO Mepexoga «IH(GY3Hi — KOHBEKIA» pacCMaTpHBAeTCA
CHCTEMy BO3MYIICHHBIX YpaBHEHHil B BHIE (3.13). KOHBEKTHBHEIC BO3MYINCHHS
CUHTAITCS MATBIME, HO OTIHUHBIMH OT HelfTpalbHBIX. BOMYIICHH IIOTHOCTH H
KOHIICHTDAIIHH, A TAKKE 00YCTOBICHHEIC HMH OTKTOHEHHA IVTOTHOCTH OT CPEIHETO
3HAYCHHT 0, MATbl [0 CPABHCHHIO C HX CPEIHIMH 3HAUCHIIMHE H ONPEICIIIOT
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a, LV(u -u)=-Vp+Au+(Raz,c +Rayc,)y,
ot Pr,

divu=0. (4.1)

re B, =/~ auddysnonroe wmeno [IPaHATIA, Ra, = gf,4,H" /D] v~ MapIHATHHOE
qHCT0 P37ed, I7e.4, - Ge3pa3MepHbI HAaualbHBIH IPaTHEHT KOHIIEHTPAHH i — IO
KOMIIOHCHTa, 7, :D; /D;I —TIapaMeIpHL.  ONpEJEIMIOIHE COOTHOIICHHE MEXKIY

[PAKTHUECKIMH KO3 pHITHEHTaMH ) 30

CHcTeMa ypaBHeHHI! (4.1) GbLIa pellleHa YHCICHHO 110 CXeMe PACIIEINICHH T10
¢m3pgeckmM  mapamerpaM [139, 140]. PaccMarpHBaeTcs JIBYMepDHas O0GIAcT
MITHHApPHYecKoif o61acTi H U d B JeKapToBoif CHCTeMe KOOpAHHAT, rae H-BEIcOTa
[ITHHIPHYECKOro KaHala, a fuaMeTp d=2r (prcyHOK 13a). JUIT PEerHCTpAITHH JIHHH]
M3 KOHICHTAIMH, XapaKTePH3YIOMHX BO3HHKHOBEHHE H Da3BHTHE KOHBEKIIHIL
pacueThl NPOBOJHIHCh Ha Oe3pasMepHOH ceTke 128U128. Jma pemermsa (4.1)
IPHMEHAJICS aITOPHTM PENICHHA, alpoGHPOBAHHKI B [138. cTp. 33] 111 HACATBHEIX
MHOTOKOMIIOHGHTHEIX ~ cMecelf. IIpH  HCIONB30BAaHHH — alTOPHIMA — pacdera,
pa3paGoOTAHHOTO JIA HAmEro ciaydad [141] B NPHBEICHHBIX BBMHCICHHAX IIPH
AITPOKCHMAIIHH TPOCTPAHCTBEHHBIX WICHOB B ypaBHeHHH HaBbe — CTOKca
POBOJH/IACH OLEHKA MATOCTH NPOH3BOJHBIX UETBEPTOrO MOPAIKA, UTO I03BOJACT
[TOBBICHTb TOYHOCTh IIPOMEKYTOUHBIX BEIYHCIHTETHHBIX BEIKTAT0K.

VCI0BHO BBIYHCITHTETBHBIH QITOPHTM IO PEIeHHIO (4.1) IPH BHINOTHEHHH
COOTBETCTBYIOIINX TPAHHYHBIX YCITOBHI CBOAMTCS K BBHNIONHEHHIO HECKONBKIX
sTanoB [138, c1p. 35; 141]. Ha mepBoM 3Tame mepefada HMITyJIbca OCYIIECTBIIICTCS
TONEKO 3a CYeT KOHBEKIHH H au((ysmu. Ilole NPOMEKYTOUHBIX CKOPOCTEil
ompeendeTca ¢ MOMOMIBI0 METoJa TPEXTOUEUHOH PasBepTKH C HCIIONb30BAHHEM
1BHOIT cXeMbl AjaMca-bamdopra H HesBHOH cxeMbl KpsHka-HHKoNCOHA 4
KOHBEKTHBHEIX H JH((Y3HOHHBIX WICHOB COOTBEICTBEHHO CO BTOPEIM IOPSIKOM
TOYHOCTH B mpocIpaHcTBe [138 — 140]. JIHCKpeTH3amHd IIPOCTPAHCTBA
OCYIIECTBIACTCA TI0 BTOPOMY TIOPAAKY TOYHOCTH:

"ut L ey, La(ges gn
“A‘“ :—2(31-[ -H ‘)+2A(u +u")+(Rag e, +Rag,)y. “42)

rae H" =-V(u-u)" — KOHBEKTHBHBIC WICHBL, — IPOMEKYTOYHOE II07Ie CKOPOCTEI.
At —BpeMeHHOM Imar, 7 —HOMep HTEPaIliH B MOMEHT /.
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TpeTHif 3Tall OPEIIONIAral, UTO IEPEHOC OCYIIECTBIACTCA TOTHKO 3a CUeT
rpaiHEHTa [ABICHHA, B pPe3ydbTaTe Uero IEPECUMTHIBACTCA KOHEUHOE IIOTIe
CKOPOCTEH:

=T _ o 4.4
At P 4

Ha 4eTBepTOM 5Talle PACCIHTHBACTCA KOHIIEHTPAINT KOMIOHEHTOB CMECH Ha
OCHOBE MeTOJa TPEXTOUEUHOH pa3BepTKH 1o cxeMe Kp3Hka - HHKoICOHA ¢ yueToM

HaHIEHHBIX TONICH cx(opocraiu""

&1 _ o
il :1(1;.»:71;..) —Ac“ Ac;',
At 2 Py, Py,

o1 _a
& 6 1(F"*‘ —F)+ Lo Laen
A2 Pr,, "
oo “5)

rae F" = —V(u’"‘ -c”) — KOHBEKTHBHBIE WICHEL.
HamuGoee 06IIHe TPaHIYHEIE YCIOBHA PEITIOTIAraloT:

o
u(x5,7)=0,—=0,i=1-3, 4.6
(%5-1)=0. 22 =0, @)

rie n =(m,n,) — HOPMATh K TPAHHIIE BEITHCTHTETHHOM 0GTACTH.
HavambHbIe YCIOBHSA 1711 CKOPOCTH ONPEACTAITCS CIIEAYIOIIIM 00DPa30M:

u(x5,7) =0, .7

HavajbHble YCIOBHA 119 KOHIIEHTPAIHH B S, H S, ONPEAEIAIOTCA HCXOTHBIM
COCTABOM KOHIIEHTPAIIHII KOMIIOHEHTOB.
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T =298K. p=1.0MIIa, Vp <0 u BpeMeHH cMemteHud. CocTaB
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