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Analiza niektérych zjawisk zachodzacych w trakcie
nieustalonego transportu gazu sorbujacego poprzez osrodek
weglowy
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Streszczenie

W pracy zaprezentowano wyniki eksperymentdw z filtracja stacjonarng i niestacjonarng CO, na probie we-
glowej z Zaktadu Gorniczego ,,Julia” w Watbrzychu. Celem pracy byt opis wlasciwosci filtracyjnych i1 sorpcyjnych
brykietu weglowego, wykonanego z wybranego rodzaju wegla. Do opisu filtracji wykorzystano dwuparametrowe
réwnanie filtracji Topolnickiego-Wierzbickiego. Opis sorpcji wykonano w oparciu o zatozenia o liniowej izotermie
Henry’ego i rownowadze sorpcyjnej w trakcie procesow niestacjonarnych. Uzyskane wyniki doprowadzily do
jakosciowego 1 ilosciowego okreslenia parametrow filtracyjnych badanego brykietu. W przypadku wiasciwosci
sorpcyjnych podano ich czg¢§ciowy opis zarowno jakosciowy jak i ilosciowy.

Niniejsza publikacja podsumowuje pewien etap omawianych prac. Po ich zakonczeniu zostanie podany pelny
opis procesOw sorpcji towarzyszacych filtracji niestacjonarnej CO, na brykiecie wegglowym.

Stowa kluczowe: filtracja, sorpcja, kinetyka sorpcji, wegiel kamienny

Wstep

Filtracja gazu sorbujacego w weglu kamiennym jest procesem zlozonym, na ktory sktada sig szereg
podprocesow:
1) przeptyw gazu przez osrodek porowaty,
2) sorpcja,
3) zmiany temperatury wynikajace z:
a. samego przeptywu,
b. sorpcji,
4) zmiany pojemnosci sorpcyjnej wynikajace ze zmian temperatury,
5) zmiany szkieletu weglowego pod wplywem sorpcji.

W kazdej chwili nastepuje wzajemne przenikanie si¢ wptywow tych podprocesoéw, co generuje trud-
no poddajacy si¢ opisowi stan uktadu wegiel-gaz. Czynnikiem wprowadzajacym dodatkowa komplikacje
jest znaczne zréznicowanie w budowie i wlasciwosciach fizyko-chemicznych wegla kamiennego nawet
w obrebie jednego poktadu.

Wielu badaczy staralo si¢ opisa¢ zjawiska towarzyszace filtracji w weglu kamiennym zaréwno fe-
nomenologicznie (Lason i in., 1987a, 1987b; Lason 1990), jak réwniez od strony fizyki wymienionych
podprocesoéw (Czaplinski, 1985; Lason, 1988; Kawecka, 1988; Czaplinski i Gustkiewicz, 1990; Marecka
1 Mianowski 1998).

Autorzy tej pracy skupili si¢ na okresleniu w mozliwie prosty i powtarzalny sposéb parametrow
filtracyjnych i sorpcyjnych wybranego materiatu weglowego kamiennego z Zaktadu Goérniczego ,,Julia”
w Walbrzychu na bazie zaproponowanego przez (Topolnicki i Wierzbicki, 2000) modelu filtracji niestacjo-
narne;j.
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Model matematyczny

Filtracja gazu niesorbujacego

Rozwazania przytoczone w tym rozdziale dotycza przypadku jednowymiarowego, tzn. zakladamy,
ze cisnienie w rozpatrywanym obszarze jest funkcja typu P(x,f). Wykorzystywany tu matematyczny model
filtracji niestacjonarnej oparty jest na prawie Darcy’ego (Dake, 1978), ktore stwierdza, ze $rednia predkosé
czasteczek plynu w osrodku porowatym c [m/s] jest proporcjonalna do gradientu ci$nienia:

_ _kﬁP(x,t) , 1)
Ox

gdzie:

— ci$nienie ptynu [Pa]

potozenie [m]

czas [s]

wspotczynnik proporcjonalnoéci [m?/Pa - s]

>~ % v
|

Wydatek objetosciowy ptynu g [m?/s] ptynacego w przestrzeniach poréw jest iloczynem $redniej
predkosci czasteczek plynu i przekroju czynnego osrodka dla tego przeptywu:
q=Sec=-Sek OP(x,1) ; @)

X

gdzie:
S — pole przekroju poprzecznego [m?],
& — porowato$¢ osrodka.

Wydatek molowy QO [mol/s] przeptywajacego w przestrzeniach poréw ptynu obliczamy zaktadajac, ze
przeptyw nastgpuje w pelnym przekroju poroéw osrodka (pory sa catkowicie wypetnione ptynem), a ggstos¢
molowa phynu jest stata i wynosi p [mol/m?]:

0=gp= —Sepkapg"” . 3)
X

W najprostszym przypadku dla transportu gazu mozemy przyjac, ze spelnia on réwnanie Clapeyrona.
Stad jego gestos¢ wynosi:

P

Po

W praktyce pomiarowej (Topolnicki i Wierzbicki, 2000) okazuje si¢, ze model filtracji z zastoso-
waniem wzoru (4) czgsto nie daje prawidtowego opisu zjawiska. Ujawnia si¢ to szczegolnie wtedy, gdy
sledzimy filtracj¢ gazu poprzez materiat o matych rozmiarach porow. Zastosowanie poprawek dla gazéw
rzeczywistych nie rozwiazuje tego problemu.

Przypuszczamy, ze gesto$¢ gazu nie moze by¢ opisywana wzorem (4) w przypadku, gdy znaczna ilos¢
czasteczek gazu znajduje si¢ w zasiggu oddziatywania §cianek poréw. W tym przypadku prawa gazowe obo-
wiazuja wylacznie w tej czgsci objgtosci poru, ktora jest wolna od wptywu oddziatywania §cianek. Mozemy
wigc sadzié, ze czg$¢ substancji gazowej zawartej w porach daje si¢ opisa¢ prawami gazowymi, zas cz¢$¢
stanowi gaz zdegenerowany. Gaz ten podlega oddziatywaniom molekularnym ze $§ciankami porow.

Roéwnanie stanu gazu zdegenerowanego nie jest znane. Zaktadamy, ze jego wlasciwosci sa zblizone do
wlasciwosci cieczy. Zatem filtracje gazu mozemy sprowadzi¢ do specyficznego transportu dwufazowego.

Cisnienie w obszarze, gdzie zachodzi filtracja jest zmienne. Stad nalezy wzia¢ pod uwagg ewentualne
zmiany gestosci ptynu wynikajace ze zroznicowania ci$nienia. W przypadku fazy cieklej mozemy uznaé,
Ze jej gestosc jest stala, niezalezna od ci$nienia. Stad dla tej fazy wydatek filtracji Q; [mol/s] jest propor-
cjonalny do gradientu cis$nienia:

OP(x,1)
0x

0, =S¢, p.k, > (5)
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gdzie indeks L (Liquid) oznacza, ze parametr dotyczy filtracji fazy cieklej, a porowato$¢ ¢; odnosi sig do
objetosci porow zawierajaca fazg ciagla.

W przypadku fazy gazowej musimy uwzgledni¢ zmiany gestosci gazu pg. Podstawiajac (4) do (3)
otrzymujemy wydatek dla fazy gazowej Qs [mol/s]:

OP(x,t) _ Segkg OP*(x,1)

Qs = ox ORT  ox

Seqk
- 6
. (©)

S P(x,t
T (x,7)

gdzie indeks G (Gas) oznacza, ze parametr dotyczy filtracji fazy gazowej, a porowatos¢ &5 odnosi si¢ do
objetosci porow zawierajaca gaz.

Przyjmujemy, ze sumaryczny strumien transportowanej substancji ,,gazowej” jest suma wydatkow
zdefiniowanych wzorami (5) i (6).

OP(x,0) &gk OP*(x,0)

=0, + =-S k
0=0,+0; (ngL AP 2RT ox

J [mol/s], 7

W obszarze objetym filtracja gazu rozwazmy warstweg o grubosci Ax i powierzchni S skierowana
prostopadle do strumienia ptynu (jak na rys. 1).
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Rys. 1. Kinetyka filtracji — bilans gazu przeptywajacego przez warstwe materiatu o powierzchni S

Bilans strumienia wprowadzanego do i wyprowadzanego z warstwy pozwala okresli¢ zmiany ilosci
gazu n w obrgbie warstwy. Przyjmujemy, ze wartoSci parametrow: &;, p;, k;, €g, kg nie zaleza od cisnienia,
a material porowaty jest jednorodny. Cisnienie jest funkcja potozenia. Zatem wymienione parametry nie
zaleza rowniez od polozenia:

op, ~0 og, _0 0g; _0 ok, _0 Ok

ax ax ax ox ox

=0 ®)

Uwzgledniajac (7) 1 przyjmujac zaloZenia (8) otrzymujemy:

An_ —a—QAx = SAx(gL Pk,

)

At Ox ox? 2RT  0Ox*

O’P(x1) | ggkg 62P2(x,t)J

Z zatozen (8) wynika, ze cata zmiana zawarto$ci warstwy wzbogaca faz¢ gazowa. Stad aby obliczy¢
zmiany ci$nienia wynikajace z naruszenia bilansu gazu w warstwie wystarczy pomnozy¢ obustronnie row-
nanie (9) przez czynnik:

RT
Se,Ax

b

gdzie iloczyn Se;Ax stanowi objetos¢ zajmowana przez gaz. Po tej operacji otrzymujemy:

OP(x,t) _ RTe, p.k, 82P(x,t)+ kg 0°P3(x,1)
ot &g ox’ 2 oxt

(10)
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Rownanie (10) opisuje niestacjonarng filtracj¢ gazu niesorbujacego przez material porowaty. Bada-
nia Topolnickiego i Wierzbickiego (Topolnicki, Wierzbicki 2000) potwierdzaja przydatno$¢ rownania (10)
do opisu filtracji helu, argonu i azotu poprzez brykiety weglowe. Wyznaczali oni parametry wystgpujace
w rownaniu (7) bazujac na eksperymentach ze stacjonarng filtracja gazow oraz parametry wystgpujace
w rownaniu (10), w oparciu o eksperymenty z filtracja niestacjonarng. Stwierdzili, Ze parametry filtracyjne
otrzymane obiema metodami sa zgodne.

Filtracja gazu sorbujacego

Obecnos$¢ sorpcji w trakcie filtracji narzuca konieczno$¢ rozpatrywania gazu w trzech postaciach.
Obok gazéw wolnego i zdegenerowanego, o ktorych byta mowa w poprzednim podrozdziale, rowniez gazu
zwiazanego sorpcja. Procesy sorpcji wymagaja przetransportowania czasteczek gazu w gtab systemu mikro-
porow. Ksztaltuje to kinetyke sorpcji i kinetyke zmian rozktadu cisnienia w brykiecie nasycanym gazem.

Najprostszym przypadkiem jest zatoZenie, ze sorpcja jest na tyle szybka, ze w calym obszarze brykietu
zachowana jest rOwnowaga sorpcyjna. Zaktadamy ponadto liniowos¢ sorpcji (prawo Henry’ego). Oznacza
to, ze gestos¢ sorbatu p, [mol/m] jest proporcjonalna do ci$nienia gazu wolnego:

n

P = SASX=HP, (11)

gdzie n, jest chwilowa iloscia gazu zasorbowanego w warstwie SAx (z rys. 1). Wtedy rownanie (10) przyj-
mie postac:

2 2 p2
oP(x,1) [1+ ij: RT{ngLkL O°P(xt) |, £ke O°P (x,t)j . 12)

ot & & ox’ 2RT  ox°

Roéwnania (10) 1 (12) réznia sig czynnikiem (1 + RTH

SG

gazu sorbujacego i niesorbujacego beda jakosciowo podobne. Pozwala to migedzy innymi na skorzystanie
w opracowanej uprzednio procedury numerycznej, wykorzystywanej dla gazow niesorbujacych.

Jesli proces nasycania zachodzi w warunkach braku réwnowagi sorpcyjnej, nalezy uwzglednic¢ kinetyke
sorpcji. Rownowaga sorpcyjna, zaktadajac liniowa izoterme sorpcji, ma miejsce wtedy, gdy spelniona jest
zaleznos$¢ (11). Jesli nie jest ono spetnione, to nastepuje sorpcja lub desorpcja gazu z predkosScia proporcjo-
nalng do odchylenia od stanu rownowagi:

j. Zatem czasoprzestrzenne opisy zatlaczania

P _ _
ot = C(HP(x,0) = p,) » (13)

gdzie C [t™'] jest wspotezynnikiem proporcjonalnosci. Biorac pod uwage rownania (9) i (13) otrzymujemy
rownanie dynamicznej filtracji gazu, polaczonej z procesami sorbcji i desorpcji:

PED | RT cpieny - p) = KT

14
ot & &g (14)

2 2p2
(& ok O°P(x1) , gky O°P*(x.1) J

Ox? 2RT ox?

Roéwnanie (14) opisuje przebieg potaczonych procesow sorpcji i filtracji, przy zatozeniu liniowej izo-
termy Henry’ego. W przypadku, gdy obowiazuje inny typ izotermy, nalezy odpowiednio zmieni¢ rGwnania
(12) 1 (14) dla okreslonego typu izotermy. W szczeg6lno$ci mozna zastosowaé przyblizenie izotermy linia
lamana, co pozwala na stosowanie réwnan dla kolejnych prostoliniowych fragmentow izotermy.

Réwnania (10), (12) 1 (14) opisuja procesy filtracji i filtracji polaczonej z sorpcja. Niestety zadne z nich
nie posiada rozwigzania analitycznego, natomiast daja si¢ rozwiazywaé¢ metodami numerycznymi.
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Stanowisko pomiarowe

Wykonano stanowisko pomiarowe, ktorego schemat przedstawiono na rys. 2. Sktada si¢ ono z naste-
pujacych elementéw funkcjonalnych:

 sztywnej, stalowej rury (wymiary wewnegtrzne: $rednica ¢ = 96.4 mm, dlugo$¢ L =300 mm), zaopatrzo-
nej w manometry (zamontowane w regularnych odlegtosciach na pobocznicy rury) oraz zakonczonej
z obu stron stalowymi deklami; bedzie w dalszej cze$ci pracy okreslana jako rura wyrzutowa,

* brykietu weglowego, uformowanego wewnatrz rury wyrzutowe;j,

* instalacji gazowej zawierajace;j:
> butle o pojemnoéci 5.05 dm?® wypetniona gazem pod ci$nieniem poczatkowym okoto 3 MPa,
° pompg prozniowa,
o uktad stabilizacji ci$nienia,
° system zaworow,

 uktadu pomiarowego, w sktad ktérego wchodza: manometry, termometry, zasilacz oraz komputer PC
z karta przetwornikowa ADCL.

Z3 A

z5
Pompa \V4 \V4
A

prézniowa A

é
Z4 Z1
\/ L

Rys. 2. Schemat stanowiska pomiarowego. Oznaczenia: B1 — butla z gazem, Z1-Z5 — zawory, ZT — zawér dlawiacy, K — stalowa
kapilara, T1-T3 — termometry, P1-P12 — manometry, PR — manometr r6znicowy, USC — uktad stabilizacji ci$nienia

Stanowisko to zostato wykonane tak, aby wydatki gazu przez nieszczelnosci instalacji gazowej byty
co najmniej rzad wielko$ci mniejsze od najnizszych wydatkow, mierzonych w trakcie eksperymentu.

Wykonanie brykietu

Brykiet weglowy uformowano we wngtrzu rury wyrzutowej Celem tej czgsci prac byto uzyskanie bry-
kietu weglowego o porowatosci zblizonej do porowatosci wegla poktadowego oraz mozliwie jednorodnego.
Przeszkoda w uzyskaniu brykietu o takich wlasciwosciach jest tarcie materialu weglowego o pobocznice
rury w trakcie formowania brykietu (Wierzbicki, 2003). Tarcie to jest na tyle silne, ze skutecznie zapobiega
uzyskaniu jednorodnego rozktadu gestosci w otrzymanym brykiecie.

Aby zminimalizowa¢ wplyw tarcia brykiet wegglowy uformowano z pigciu fragmentéw. Na wykonanie
kazdego z nich sktadaty si¢ nastepujace czynnosci:

» odwazenie 460 g zmielonego wegla przesianego sitem o oczku 0.2 mm (aby naciskiem okoto 170 MPa,

w rurze o $rednicy 94.6 mm uzyskac brykiet o dtugosci 50-60 mm),

* umieszczenie wegla w rurze wyrzutowej 1 wstgpne zageszczenie go naciskiem 55 MPa,
* 12 cykli prasowania naciskiem od 0.1 do 170 MPa za pomoca prasy sztywnej Instron-Wolpert Ltd.

(rys. 3).

Po wykonaniu pierwszego fragmentu brykietu przesunigto go na srodek rury wyrzutowej. Pozostate
4 fragmenty wykonywano naprzemiennie po obu stronach pierwszego. Tq technikg uzyskano brykiet weglowy
o dlugosci 258 mm, masie 2.3 kg i $redniej porowatosci 10.2%. We wcze$niejszych badaniach stosowano
brykiety o porowatosci nie nizszej niz 16% (Wierzbicki, 2003).

! Doktadny opis wykorzystanego stanowiska pomiarowego bedzie tematem oddzielnej publikacji.
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Rys. 3. Zapis cyklicznego obcigzania i odcigzania fragmentu brykietu za pomoca prasy Instron-Wolpert Ltd.
Wykres a) obrazuje pelny przebieg eksperymentu, natomiast wykres b) zawiera powigkszony fragment pierwszego,
uwidoczniajacy wptyw kolejnych cykli obciazania na potozenie ttoka, a wigc rowniez na dlugosé brykietu

Uwzgledniajac sposob formowania brykietu nalezy spodziewac si¢ rozktadu porowato$ci zaprezen-
towanego w sposob schematyczny na rys. 4.

107 p\/\/\/\/

0 U

0 x [m] 0.3

Rys. 4. Schematyczny wykres spodziewanego rozktadu porowatosci w uformowanym brykiecie weglowym. Kolejne stupki
odpowiadaja kolejnym fragmentom brykietu, natomiast krzywa przybliza rozktad porowatosci w ich wngtrzu

Wyniki pomiaréw
Filtracja stacjonarna

Jak juz wspomniano we wstepie filtracja dwutlenku wegla przez brykiet weglowy jest zjawiskiem,
ktory trudno poddaje si¢ opisowi matematycznemu. Wynika to prawdopodobnie ze znacznej dynamiki pro-
cesow, ktorych wptywy w kazdej chwili czasu wzajemnie znosza si¢ lub sumuja, utrudniajac tym samym
ich analize.

Dlatego pierwszym etapem na drodze do okreslenia parametrow filtracyjnych i sorpcyjnych badanego
brykietu weglowego byty pomiary filtracji stacjonarne;.

W trakcie filtracji stacjonarnej przestrzenno-czasowy rozktad ciSnienia w brykiecie jest niezmienny.
Przez kazdy przekrdj brykietu przeptywa taki sam strumien gazu. Eksperymenty z filtracja stacjonarng
polegaty na pomiarach rozktadoéw ci$nienia i wydatkow.

Przed rozpoczeciem eksperymentow z brykietu odpompowano obecny w nim gaz, zarbwno wolny, jak
i zasorbowany. Nastepnie do czota brykietu doprowadzano gaz pod ci$nieniem 0.63 MPa (9 eksperymentow)
oraz 0.97 MPa (11 eksperymentéw). Gaz odprowadzany byt do otoczenia poprzez zawor thumiacy oraz
kapilar¢ pomiarowa. Cisnienie na drugim koncu brykietu ustalato si¢ w zaleznosci od ustawienia zaworu
thumiacego, w granicach odpowiednio 0.11-0.54 MPa oraz 0.11-0.84 MPa.

Rozktad ci$nienia wzdtuz brykietu, mierzony za pomoca zestawu manometrow polprzewodnikowych,
rejestrowano tacznie z informacja o temperaturach przed czotem i na koncu brykietu. Miara wydatku gazu
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wyplywajacego z rury byta roznica ci$nien powstajaca na koncach stalowej kapilary. Kapilara ta zostata
uprzednio wycechowana. Stwierdzono liniowa zalezno$¢ pomigdzy wydatkiem gazu przeptywajacego przez
kapilare a r6znica ci$nien wywotana tym przeptywem.

Kolejny eksperyment, po zmianie nastawy zaworu thumiacego, trwat do momentu, w ktorym ustality
si¢ zarowno wydatek gazu jak i rozklad ci$nien. Ilustracja bezposrednich rezultatow tych eksperymentow
sa wykresy zamieszczone na rys. 5.
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Rys. 5. Zarejestrowane rozklady ci$nien wraz z odpowiadajacymi im wydatkami
(w legendzie, w mol/s) w funkcji potozenia wewnatrz brykietu

W celu znalezienia wartosci parametrow filtracyjnych w oparciu o wzor (3) zdefiniowano wspotczyn-
nik K [mol.m/Pa-s]:

-0
OP(x,t) ° (15)

Ox

K = Sepk =

Okazuje sig, ze dla ustalonego miejsca brykietu zalezno$¢ zmian wartosci K od ci$nienia jest liniowa.
Zaleznos¢ ta dla czterech wybranych miejsc w brykiecie zostata pokazana na rys. 6. Zatem:

K(P)=2K,P+K,. (16)
gdzie:

2K, — nachylenie prostej [mol-m/Pa’-s],
Ky — wyraz wolny [mol-m/Pa-s].

Spostrzezenie to prowadzi wprost do dwuparametrowego modelu filtracji (7), poniewaz podstawiajac
(16) do (3) otrzymujemy po prostych przeksztalceniach:

OP*(x,t OP(x,t
(50, g, 2Pt

Ox X

0= —(Kl j [mol/s]. 17)

Z réwnania (17) wynika, ze aby okresli¢ wtasciwosci filtracyjne brykietu wystarczy poda¢ wartosci
wspotczynnikow: K 1 K.

Na kolejnym rysunku (rys. 7) pokazano zalezno$¢ wspotczynnikow K, i K, w funkcji polozenia.
Wystgpowanie takiej zaleznos$ci jest rezultatem wytacznie niejednorodnos$ci brykietu, a nie wiasciwoscia
fizyczna procesu filtracji.
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Rys. 6. Wykres zaleznosci K(P) obliczonych w punktach zamocowania manometréow (w legendzie podano ich potozenia
w metrach). W celu utrzymania czytelnosci na wykresie zaprezentowano znalezione zalezno$ci
tylko dla czterech kolejnych manometréw. Pozostate wykazuja podobny charakter

Zmiany warto$ci wspotczynnikow K 1 K sa znaczne. Jak wynika z pracy (Wierzbicki, 2003) zalezno$¢
pomigdzy porowatoscia i przepuszczalno$cia jest silna i ma charakter wyktadniczy. Na tej podstawie mozna
oszacowac, ze zaobserwowane zmiany wspotczynnikéw K i Ky moga wynika¢ ze wzrostu porowatosci na
brzegach brykietu o okoto 3%.
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Filtracja niestacjonarna

Rys. 7. Wykresy zaleznosci K (x) (wykres a) oraz Ky(x) (wykres b)

Filtracje niestacjonarna badano mierzac zmiany rozktadu ci§nienia gazu we wnetrzu brykietu weglo-
wego podczas nasycania go dwutlenkiem wegla. Eksperymenty przeprowadzono wykorzystujac fragment
stanowiska pomiarowego, przedstawiony schematycznie na rys. 8.

Przed rozpoczgciem nasycania brykiet zostal starannie odpompowany. Startowe ci$nienia w obrgbie

brykietu nie przekraczaty 0.006 MPa (cisnienie absolutne). W trakcie nasycania gaz pod ci$nieniem poczat-
kowym ok. 3 MPa pobierany byt z butli B1 o pojemnosci 5.05 dm?. Cisnienie gazu podawanego na czoto
brykietu bylo stabilizowane na poziomie 0.97 MPa przy pomocy uktadu stabilizacji ciSnienia (USC). W trak-
cie eksperymentu prowadzono ciagly zapis ci$nien zardbwno na pobocznicy brykietu (manometry P2-P10),
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Rys. 8. Schematyczny rysunek fragmentu stanowiska pomiarowego, przeznaczonego do badan zjawisk
zwiazanych z filtracja niestacjonarng

jak rowniez w komorach przed (P1) i za brykietem (P11) oraz ci$nienia w butli B1 (manometr P12). Rowno-
cze$nie prowadzono zapis zmian temperatury w komorach przed i za brykietem oraz temperatury gazu w butli
B1. Rejestracja cisnien i temperatur prowadzona byta z czgstotliwoscig 0.1 Hz. Wybor tej czgstotliwosci
probkowania byt rezultatem kompromisu pomigdzy konieczno$cia zarejestrowania stosunkowo szybkich
zmian, jakie zachodza w pierwszych minutach procesu oraz koniecznos$cia ciaglej rejestracji zjawiska przez
okres wielu godzin.

Rejestracja zmian ci$nienia i temperatury w butli B1 pozwalata okresli¢ ilos¢ gazu doprowadzonego
do wnetrza rury wyrzutowej jako funkcje czasu.

Po otwarciu zaworu Z1 nastgpowat gwaltowny przepltyw gazu do oproznionej uprzednio komory V;
przed czotem brykietu, zatem w poczatkowej fazie proces nie moze by¢ uznawany za izotermiczny. W wyniku
tego kontrolg nad bilansem gazu doprowadzanego do brykietu zyskujemy w okoto 30 s po rozpoczeciu eks-
perymentu. Drugi koniec rury wyrzutowej pozostawat zamknigty przez caty czas trwania eksperymentu.

Aby poréwnacé proces nasaczania brykietu gazem sorbujacym i niesorbujacym przeprowadzono 2 eks-
perymenty, jeden z zastosowaniem dwutlenku wegla, a drugi z argonem, ktory uwazamy za gaz praktycznie
niesorbujacy. Ilustracja surowych wynikow obu tych eksperymentow sa wykresy przedstawione na rys. 9.
Oba te wykresy obrazuja zmiany ci$nienia rejestrowane przez manometry zamontowane na pobocznicy
brykietu do momentu wyrdéwnania ci$nien w calej objetosci brykietu.

Przebiegi nasycania w obu przypadkach r6znig si¢ znaczaco, zwlaszcza w poczatkowym okresie trwa-
nia eksperymentdéw. W oparciu o rownanie (12) prowadzi do wniosku, Ze nasycanie brykietu dwutlenkiem
wegla jest procesem zachodzacym w warunkach braku rownowagi sorpcyjne;.

Dwutlenek wegla jest gazem, ktory silnie sorbuje w brykiecie weglowym. Dlatego w rozwazaniach
dotyczacych filtracji niestacjonarnej, obok transportu gazu przez osrodek porowaty nalezy uwzglednic row-
niez sorpcje i zjawiska jej towarzyszace.

Wstepna analiza polegata na zbilansowaniu gazu przeptywajacego przez uktad pomiarowy w trakcie
trwania eksperymentu. Poréwnujac ci$nienia w uktadzie doprowadzajacym gaz do rury wyrzutowej oraz
ci$nienia wskazywane przez manometry zamontowane na rurze wyrzutowej, okreslono ilo$¢ moli CO, n,
jaka wptyneta do wnetrza brykietu weglowego w danym momencie czasu oraz jaka jego czgs$¢ ulegla za-
sorbowaniu 7., a jaka pozostala w stanie wolnym #,,,:

n,=n-—~ny,,

Wyniki tego bilansowania przedstawiono w postaci wykresu na rys. 10. Daje ono ogdlne wrazenie na
temat dynamiki sorpcji i filtracji w badanym brykiecie.

Analiza lokalnych stezen gazu zasorbowanego wymaga przejscia od przebiegéw czasowych cisnienia
do jego rozktadoéw przestrzennych. Narys. 11 zaprezentowano szereg takich rozktadéw dla kilku wybranych
momentach czasu. Momenty te (w godzinach) sa odnotowane w legendzie wykresu.

Zajmijmy sig¢ najpierw obserwacjami w pierwszych trzech godzinach eksperymentu. W tym czasie brak
wyraznych zmian ci$nienia na koncu brykietu. Oznacza to, ze obserwowany proces nasycania jest ograniczony
do czotowej czgsci brykietu. Przypomina to proces jaki zachodzitby w pohieskonczonym brykiecie.

Blizej czota brykietu mamy strefe gdzie notujemy wysokie gradienty ci$nienia, ktora bedziemy okre-
$la¢ stowem strefa. Zasigg strefy narasta w miarg uptywu czasu. W obrgbie strefy, w miar¢ oddalania sig
od czota brykietu ci$nienie opada monotonicznie a gradient ci$nienia ro$nie. Strefa konczy si¢ w miejscu,
gdzie ci$nienia opada do wartosci okoto 0.03 MPa. Poza strefa cisnie maleje od 0.03 do 0 MPa, a jego
rozktad daje si¢ satysfakcjonujaco opisa¢ malejaca funkcja liniowa. Przyjmujemy, ze transport i sorpcja
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Rys. 9. Zarejestrowane przebiegi czasowe cisnienia wewnatrz brykietu weglowego podczas proceséw nasycania go argonem (a)

21

i dwutlenkiem wegla (b). Poszczegélne linie odpowiadaja informacjom zbieranym z kolejnych manometrow,

ktérych potozenia w metrach podano w legendzie

O
>0
>0
>0

O CO, catkowity
A CO, zasorbowany
<& CO, wolny

n [mol]

o 0 S0

Rys. 10. Wykresy iloéci CO, wptywajacego do brykietu weglowego: catkowitego, wolnego i zasorbowanego w funkcji czasu
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Rys. 11. Rozklady przestrzenne ci$nienia wewnatrz brykietu w dziesigciu wybranych chwilach czasowych. Punkty pomiarowe
zostaly zarejestrowane w eksperymencie, natomiast krzywe taczace punkty maja charakter tylko pogladowy. W legendzie podano
czasy w godzinach odpowiadajace poszczegolnym rozktadom

gazu zachodzi gtownie w obrebie strefy. Poza jej granica przedostaja si¢ jedynie szczatkowe ilosci gazu,
wywotujace niewielkie wzrosty ci$nienia.

Potozenie granicy strefy mozna z pewnym przyblizeniem utozsami¢ z potozeniem piku krzywej
dP/dt. Na rys. 12 pokazano wykres obrazujacy zmiany dP/dt w miar¢ uptywu czasu, notowane przez parg
kolejnych manometeréw. Biorac pod uwage rozmieszczenie manometrow i momenty w ktorych pojawia
si¢ pik dP/dt mozna wyznaczy¢ szybkos¢ postgpu strefy w glab brykietu weglowego. Znaleziona zaleznos$¢
x(?) przedstawiono na rys. 13.

1600

——0,013

dP/dt [Pals]

Rys. 12. Na rysunku przedstawiono przebiegi czasowe funkcji dP/dt dla pierwszych szesciu manometrow znajdujacych si¢
w obrgbie brykietu. W legendzie podano ich potozenia w metrach. Ze wzglgdu na szybko rosnace szerokosci potéwkowe
kolejnych pikow oraz malejace ich wysokosci skalg wykresu dobrano tak, aby byt on mozliwie czytelny

Zaprezentowana narys. 13 zalezno$¢ ma charakter potggowy. Do punktow pomiarowych dopasowana
krzywa wedtug wzoru:

x=Ay(t— A",

A;=0.12264 + 0.00079,
A, =0.00867 + 0.00176,
A3 =0.4307 + 0.00806,

gdzie przez A, [m/s], A, [s], Az oznaczono parametry dopasowania.
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Rys. 13. Zalezno$¢ potozenia piku krzywej dP/dt w funkcji czasu

Wyznaczenie tempa przesuwania si¢ granicy strefy pozwala, w danej chwili czasu, wyznaczy¢ obje-
tos¢ brykietu, jaka strefa objela swoim zasiggiem. Natomiast znajomosc¢ ilosci gazu, jaka ulegta sorpcji do
tej chwili (rys. 10) umozliwia wyznaczenie §redniego stezenia gazu zasorbowanego w strefie. Na rys. 14
przedstawiono ta zalezno$¢ w funkcji czasu.

Z wykresu na rys. 14 wynika, ze $rednie st¢zenie gazu zasorbowanego w obrebie strefy na poczatku
trwania eksperymentu gwattownie roénie, a nastepnie zaczyna sie ustalaé na poziomie okoto 440 mol/m>.
Przy czym przy obliczaniu objgtosci brykietu oszacowana ja z gory, tzn. liczono objgtos¢ walca o $rednicy
¢=96.4 mm oraz tworzacej rownej co do wartosci zasiggowi wptywu strefy. Gdyby sposdb tego szacowania
poprawié, to Srednie stezenie gazu zasorbowanego w obrebie strefy osiagatoby wartos¢ docelowa jeszcze
szybciej.

Dla sprawdzenia przydatnosci rownania (12) do opisu procesu nasycania brykietu rozwiazano to
réownanie dla warunkow poczatkowo—brzegowych odpowiednich dla przeprowadzonego eksperymentu. Do
rozwiazania rownania (12) konieczne jest ponadto zdefiniowanie wspotczynnikow filtracji oraz izotermy
sorpcji. Na podstawie badan filtracji stacjonarnej okazalo si¢, ze w przypadku badanego brykietu wspot-
czynniki filtracji k;(x) 1 kg(x) sa zalezne od polozenia. Zalezno$¢ ta zostala uwzgledniona w procedurze
rozwigzywania rownania (12).

500
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Rys. 14. Zalezno$¢ $redniego stgzenia gazu zasorbowanego w strefie w funkcji czasu

Ksztalt izotermy sorpcji wykorzystanego wegla wzglgdem CO, jest pokazany na rys. 15. W trakcie
eksperymentow ci$nienia zmienialy si¢ w przedziale od 0 do 1 MPa. W procedurze rozwiazywania rowna-
nia (12) ksztalt izotermy sorpcji przyblizono tamana, ztozong z dwoch odcinkéw. Poréwnanie rezultatow
obliczen numerycznych i wynikéw eksperymentu przedstawione jest na rys. 16.

Liniami ciaglymi zaznaczono na rys. 16 przebiegi czasowe ci$nienia zarejestrowane w trakcie eks-
perymentu, natomiast liniami przerywanymi — wyznaczone numerycznie. Zgodno$¢ obu rezultatow jest
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Rys. 15. Ksztalt izoterm sorpcji i desorpcji typowego wegla wzgledem CO,
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Rys. 16. Poro6wnanie rezultatow obliczen numerycznych (linie przerywane)
i wynikow eksperymentu (linie ciagte) — filtracja niestacjonarna

zadawalajaca. Wérod potencjalnych przyczyn odstepstw obu rezultatéw, ktore sa szczegolnie widoczne dla
pierwszych dwoch godzin mozna wymieni¢:

nieadekwatnos$¢ izotermy sorpcji,

nieadekwatnos$¢ zatozenia o rownowadze sorpcyjnej w catym obszarze brykietu,

mozliwe odstepstwa od dwuparametrowego modelu filtracji (wzér (7)) w warunkach wysokich gra-
dientéw cisnienia, jakie wystgpuja na poczatku procesu,

nieuwzglednienie zmian temperaturowych, zwiazanych z sorpcja gazu.

Porownanie przestrzennych rozkladow ci$nienia porowego w brykiecie, wyznaczonych na podstawie

symulacji i eksperymentu zostalo przedstawione na rys. 17. Jakosciowo odpowiednie rozklady uzyskane
obiema metodami sa podobne. Zastaty one jednak wykonane dla r6znych momentow czasowych i ich zbiez-
nos$¢ ilosciowa jest gorsza od zbiezno$ci przebiegéw czasowych, przedstawionych na rys. 16.
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Rys. 17. Poréwnanie przestrzennych rozktadow cisnienia porowego w brykiecie wyznaczonych
na podstawie symulacji (a) i eksperymentu (b)

Podsumowanie i wnioski

Uzyskano brykiet o porowatosci zblizonej do porowatosci wegla poktadowego. Oceniamy, ze zmiany
porowatosci na catej dtugosci brykietu wynosza okoto 3%, przy czym sa najwigksze na jego koncach. Wynika
to z faktu, iz konce brykietu nie sa niczym podparte, przez co brykiet jest tam czg¢sciowo odprezony.

Wptyw zmian porowatosci brykietu na przebieg procesu filtracji mozna zaobserwowac na przyktad na
rozktadach ci$nien w filtracji stacjonarnej. Wzrost porowato$ci na koncach brykietu skutkuje tam nizszym
gradientem ci$nienia w porownaniu ze srodkowa czescia brykietu. Znajduje to swoje odbicie w warto$ciach
wspolczynnikow filtracji, ktorych zaleznos¢ od polozenia zostala przedstawiona na rys. 7.

Analiza danych eksperymentalnych z filtracji stacjonarnej potwierdzita, ze dwuparametrowy model
Topolnickiego-Wierzbickiego dobrze opisuje przebieg filtracji stacjonarnej CO, na brykiecie wegglowym.
Uwzglednienie znalezionej eksperymentalnie liniowej zaleznosci K(P) we wzorze (3) doprowadzito wprost
do zalezno$ci opisanej wzorem (17), ktora jakosciowo jest tozsama z modelem Topolnickiego-Wierzbickiego
(wzor (7)).

Na podstawie wynikow eksperymentow z filtracja stacjonarng oraz biorac pod uwage wzory (3) i (15)
mozna wyciagna¢ wniosek, ze wspotczynniki ks 1 k; w tych eksperymentach nie zalezaty od ilosci gazu
zasorbowanego.

Na poparcie tej tezy mozna przeprowadzi¢ nastgpujace rozumowanie.

Wydatek filtracji jest proporcjonalny do iloczynu gestosci ptynu i §redniej predkosci jego czasteczek.
Zaleznos$¢ gestosci gazu od cisnienia jest liniowa (4). Wspotczynnik £ w réwnaniu (3) okresla zwiazek
pomiedzy gradientem ci$nienia i $rednig predkoscia czasteczek ptynu (prawo Darcy’ego). Przyjmijmy, ze
wspoétczynnik k zalezy liniowo od ilo$ci zasorbowanego gazu. Jest to rtOwnowazne z zatozeniem o liniowe;j
zaleznos$ci wspolczynnika & od ci$nienia gazu wolnego w stanie rtownowagi sorpcyjnej. W tej sytuacji wspot-
czynnik K (réwnanie (15)) powinien by¢ proporcjonalny do kwadratu ci$nienia gazu wolnego. Jednakze
zaleznosé ta jest liniowa, co widaé na (rys. 6). Swiadczy to przeciwko tezie o wplywie gazu zasorbowanego
na wspotczynniki filtracji.

Ostatnie spostrzezenie prowadzi rowniez do wniosku, ze sorpcja nie powoduje takich zmian mecha-
nicznych w brykiecie, ktore bylyby widoczne z punktu widzenia transportu gazu. Prawdopodobnie wigc nie
wystepuje tu ,,puchnigcie” materialu weglowego obserwowane w sytuacji, kiedy nie jest on ograniczony
$ciankami naczynia.

Jesli sorpcja nie wplywa na wspdlczynniki filtracji w procesach stacjonarnych, to, pomijajac efekty
termiczne, nie powinna réwniez wptywac na nie w procesach niestacjonarnych.

Porownano rezultaty rozwiazania rownania (12) z wynikami eksperymentu. Rownanie (12) rozwiazano
numerycznie przy warunkach poczatkowo-brzegowych zgodnych z warunkami eksperymentow z filtracja
niestacjonarna, przyjmujac wspotczynniki filtracji wyznaczone na podstawie eksperymentdéw z filtracja
stacjonarna. Izoterme sorpcji przyblizono dwoma odcinkami. Rezultaty poré6wnania przedstawione na rys.
16 i rys. 17 wykazuja zadawalajaca zbiezno$¢ rozwigzania numerycznego i wynikow eksperymentalnych.

Praca naukowa finansowana ze srodkéw na nauk¢ w ramach dziatalnosci statutowej IMG PAN w roku 2006.
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Some effects during the non-stationary gas seepage through the coal material
in presence of sorption

Abstract
Summary: Some results of experiments with the stationary and non-stationary seepage of CO, through the
coal material. Presence of the sorption and desorption processes was taken into account. Equation of non-stationary
seepage proposed by the authors was applied to interpretation of the experimental data. Acceptable agreement was

achieved.
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