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The high energy demands in our society pose great challenges if

we are to avoid adverse environmental effects. Increasing energy

efficiency and the reduction and/or prevention of the emission

of environmentally harmful substances are principal areas of focus

when striving to attain a sustainable development. These are the

key issues of the CHEC (Combustion and Harmful Emission Control)

Research Centre at the Department of Chemical Engineering of the

Technical University of Denmark. CHEC carries out research in

fields related to chemical reaction engineering and combustion,

with a focus on high-temperature processes, the formation and

control of harmful emissions, and particle technology. 

In CHEC, fundamental and applied research,  education and know-

ledge transfer are closely linked, providing good conditions for the

application of research results. In addition, the close collabora-

tion with industry and authorities ensures that the research activ-

ities address important issues for society and industry.

CHEC was started in 1987 with a primary objective: linking funda-

mental research, education and industrial application in an inter-

nationally orientated research centre. Its research activities are

funded by national and international organizations, e.g. the Tech-

nical University of Denmark.
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µk
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dt
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∑
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ρT
ds

dt
= −∇Jq +
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Fk • Jk +
∑
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ρ
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T
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T
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T
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Ji =
n∑

k=1

LikXk + LiuXu ������

Jq =
n∑

k=1

LukXk + LuuXu ������

��� ������� ��
����
�� ��������� ���� Lik = Lki �� Liu = Lui�

��� ������� ����
���� 
�� �� ������ �� ����� �� ��� ����� �� ���
�� ��

Tσ =
n∑

i=1

JiXi + JqXu ���� �

��� ���� 
�����!����� �"������ ���#� 
�� �� ������� ���� �����
� �� ��� 
�����

�� ���� ��!�����$ �������� ��� ����
∑n

k=1 Jk = 0� %�����
��� ���� ���� ����������

���� �"������ ���� � �� ������

Tσ =
n∑

i=1

Ji (Xi − Xn) + JqXu ����&�

��� ��������� ���������� ����� ������� ��� �������������
�� 
��'
�����

n∑
k=1

Lik = 0 ,

n∑
k=1

Luk = 0 ����(�

n∑
i=1

Lik = 0 ,

n∑
i=1

Liu = 0 ����#�

%�����
��� ����� ��������� ���� ��� ����������� ������ �� ������$ �� �������

Ji =
n−1∑
k=1

Lik (Xk − Xn) + LiuXu (i = 1, ..., n− 1) ����)�

Jq =
n−1∑
k=1

Luk (Xk − Xn) + LuuXu ����*�

%� �"������ ����)� �� ��!� ���� n− 1 ��������� ������ ��+��� ���� 
������	

����� ������� ���������$ �� ,� ���� ����� ��� 1
2
(n + 1)n ��������� 
��'
������

��� 
��'
����� Liu ��� ���� �����
� �� ��� 
��'
�����$ Q∗
k� ���� ��� �,�� ��
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Liu =
n−1∑
k=1

LikQ
∗
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Ji =
n−1∑
k=1

Lik (Xk − Xn +Q∗
kXu) ������

Q∗
k �	��	�	�� ��	 �	� ��������	� ���� ��	 ����
 �� ��� k � ������� �	��	��

���	 �Xu = 0��

�	������ Xk �� Xu �� 	������ ������ �
 ��	�� �	 �������! ������ �� ������!

�	 �	�

Ji =
n−1∑
k=1

Lik

(
Fk − Fn − T∇

(
µk − µn

T

)
−Q∗

k

∇T
T

)
������
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∇µi = −sk∇T + vk∇P +
n∑

k=1

∂µ

∂ci
∇ci ����#�

��	�	 sk �� ��	 ��	�� � 	�����
 �� vk �� ��	 ��	�� � $����	 �� ������	�� k�

"�	 %�& �� �	 ����	� ��� �

Ji =
n−1∑
k=1

Lik

(
Fk − Fn − (vk − vn)∇P −

n−1∑
j=1

∂ (µk − µn)

∂cj
∇cj − (Q∗

k − hk + hn)
∇T
T

)

����'�

��	�	 hk = µk + Tsk �� ��	 ����� ��	�� � 	�����
 �� ������	�� k�

"�	 �	 ������� ��� ��	 ��(	�	�� ��	)��	��� �	�������� ��	 ��	��� ��(����� 	(	��

�	 ��$	� ���
 ��� ����
 ��&���	��

*��  ����
 ��&���	 ��	 %�& 	������ �	���	�



���� ������	
����� �� ���������� ��������� ��

J1 = −J2 = L11

(
F1 − F2 − (v1 − v2)∇P − 1

c2

∂µ1

∂c1
∇c1 − (Q∗

1 − h1 + h2)
∇T
T

)
������

��� �	
��	� ����	��� D12 	� ������ �� ��� ����	�� �����	�

ρD12 =
L11

c2

∂µk

∂c1
������

�	�	������ ��� ������� �	
��	� ����	��� DT
12 	� ������ ��

ρDT
12c1(1 − c1) =

L11(Q
∗
1 − h1 + h2)

T
������

 ������ ����	�	�� ��� �� �	!�� ��	�� ��� ��� �����	� zi 	������ � ��� ��	���

�����	�� ci� "��!�� ��	� 	� !��	� ��� �� �	���� ������� ��� ����� �� �	������

�#������ �� ����	��$���� �	#������ ��	� 	� ������� �	������� 	� %��$��� ��

����� $��	��� ���	���	�� � ��� ��	���� ��� ������� �	
��	� ����	����

��!� ���� �	!�� �� �$��	�� �����&

'� ��� ���� %���	���& ST = DT
12/D12

�� ��� ������� �	
��	� �����& α = DT
12T/D12

(� ��� ������� �	
��	� ���	& kT = DT
12Tc1c2/D12

)� � �#������ ����� �#	�� ��� ��� ������ 	� ����� ������	��� �*�	�	��	�� ��*���	�

������� �� ���	� ��� �#$����	� �� Ji ��� 	� ����� � ∇ci ��� ∇T � +� �	����
�	#�����

J1 = −J2 = −D12ρ∇c1 −DT
12ρc1(1 − c1)∇T ����,�

 $���	����� ���� � �� ���	����� 	� � ����	���� ����� ����� ��� �	
��	� -��

!��	��� Ji =.� ��� � ���� -� ��	�� �#	��� Jq �= 0� /*���	� ������ ������

D12∇c1 −DT
12c1(1 − c1)∇T = 0 ����0�
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���� ��

���� ���� �	
����� ��� ��������� ������� ��� ������� ���
���� ���������� �����

������ ��� ����� ��������� ��� ��� ��������� �� ������������� ��� ��������
�� ���

��������

ST = − ∇cj
c1(1 − c1)∇T ������

α = − T∇cj
c1(1 − c1)∇T ������

kT = −T∇cj∇T ������

��� ��� �����	� 
����

 � �������� ��� ������� ���
���� ����� ���! �
����� ��"� �������� �������� ���#

���������� $������ %�&' ��� ��� (��� �� �������� �� � ����� ��! ���� ����� �! �����

�� �������!������ �� ��� �����! ������ )� ������
��� ��� ������� �� ���� �� �����#

����� *���� ��� ���+ ���! �
����� �������� �������� ������������ �� �������� ���

����� �� ���������� * ��"��� �� ���� ������ ��� ������������ �� ��������� ����� ,�

���� ����� �! ���������� ��� �����! �� $�������

$������ ��(��� ��� �����! ����� �� � ������(������ �� � ���� ����� ����� ���

��������� ��"��"�� ��� ���������� �� �� �� ���
��#�	
������
� ��� �� ���������
�

�"��
���� ��+�� ������  ��� ����� ��� $������ ���� ����������� ���������� �
��

�� ��������
�� �����
�� ��� ����������� ��� ���� ����������� �� �"��! ����� �� ���

�!���� ������� ���
������ �� ��� ���������"� ����������  �� ������ ��� �� ������#

�!������ ����
����� ���� ��� ����� ������ �� ������! �� � �!���� ��� ��� �
���
��#

���� ���
����� ���� � ��"������� ������� �� -��� ������� �� �� ������"� ��� ����"�������

�������.
∑
Si ≥ 0� $������ �������  ������� �!�������� �� �������� ��� �������

���
���� ������  ������� 
���
∑
Si = 0 ��� ��� �!���� �� �����! ����� �"�� ��

���� �� ������
��! ���! "���� ��� � �!���� �� �	
������
��

���
�� ��� ����� ��� ��������! ���
� 
��� �! $������ �� �������� ��� �������

���
���� ������ /� ���� ���
� ��� ��������
��� �� "������ / ��� // ��� ���� �������� ��



���� ��� �����	� 
���� ��

������ ���	 
�� ������ �������� ������ ���� �� �������� ��� ������� �������
�����

T �� T +dT �� ������ ���� ����� ���� ����������� �� ���� ����� �� ��������� ��

� ������ �������� ����� � ���� ��� �� ������� ��� �� � ������ �! ��� �����������

�������� "�� �� ������ ���� ��� ������ �� � ���������� �� ���� �!  ���������

�� ���� �! ������� �������� �������� �� ���� ����� ��� � ���� #� ��� ������

���� � $�������$ ����������� �� ��� ������ ����� ���������� �� ��� $�������$ ������

� �%��������� ������� &�������� ��� ����������� �! �� ���� �! �������� i !��� '

�� ''� ����� ���� ��������� �� ������������ ����� ������� �� ��� � �������

������������ ������ #� �� �� ������� ������� ������ ������ � ��� ������	

�( dSr1) *����� ����� ��� �� ��� ��������� �! ���� �� ��� ���� !��� ���

����������	

dSr1 = −H
T

= − 1

T

(
dHi

dT
dT +

dHi

dP
dP +

∑
j

dHi

dnj

dnj

)

�( dSr2) *����� ����� � ��� ��������� ��� �� �������� �! ������� i� "��

�� ����� �� Q∗
i ��� ���� �������� � ��������� ' �� ������� !��� '' +����� !���

��� ���� ��������� �� ��� ������� �����, � ����� ���� � ���� �! ���� �������

��� ���� !��� ' �� '' �� ������ ����������� �� ��������	



���� ��� �����	� 
���� ��

dSr2 = −Q
∗
i

T
+

Q∗
i

T + dT
= −Q

∗
i

T 2
dT

�� dSf� ������	 
���� �� ��� ���� ����������� ��� ��� 
���� �� ����� ����

(T, P ) �� (T + ∆T, P + ∆P )

dSf =
∂Si

∂T
dT +

∂Si

∂P
dP +

∑
j

∂Si

∂nj

dnj

����	�� ��� �������� �	�������� ���� ��� ��� �� dSr1� dSr2��� dSf �� �����

�� ���� ��� �� �������

vidP +
∑

j

∂µi

∂nj

dnj +
Q∗

i

T 2
dT = 0 �� ��!

"� � �	���� �� �����
� �� ���� �������� ��� #�������� �� �������� �� ��������� ��

���� ��� $��� ���� �� ��� ���� �������� #������� %������� �� ��� 
��� �� �� �����

�	����� ��� 
����
�� ��������� �� 
�������� i ���

µi = µ0
i (T, P ) +RT ln zi

���������� �������� �� ��! ������� �� ��� �������� �&�������� ��� ��� �������

��'����� �'�
��

d ln zi

dT
= − Q∗

i

RT

���� ��� ��� 
������������ #�������� ��� ����������� ��'����
� �� �#�� �� �

���
���� �� � ���� �� ��������� �� ��� �����
���� 
�������� %������� ������� ����∑
zi = 1� �� ���

∑
niQ

∗
i = 0

(��� 
��������� � �����	 ��&����� �� �� 
��#������ �� �&����� ��� ������#� ����

������� �� ���
��� ���

−
d ln

(
z1

z2

)
dT

=
Q∗

1 −Q∗
2

RT
�� �)!



���� �������	 
���� ��� �� ���
�� �������� ������� ��

���� �����	�
 ����� 	� ������� �����

αT =
Q∗

2 −Q∗
1

RT

� ���� ��
���� �������	�
 	��

αT =
a1Q

∗
2 − a2Q

∗
1

a z1

(
∂µi

∂z1

)
T,P

�����

���� 	� ��� ������� �	���	�
 ������ ��	�� ����
�� �
 ���  �!���� �� �����	
���� 

�	�� ������ �� ��	�� ��� �����	"� ���	�
 �� ��� ����	�� �� ��� �	����� 	� ��
�	������

������� 	� 	� �����	���� �	�� ��� ��
��� �� ������# �� "������# �� �� ����� ����
��

$�������
�	
��! ai = (i = 1, 2) ��� ��� ����	�� ����� �������	�� ��������
�	
�

�� ��� �!���� �� �����	
���� ��������� ����	�� ����� "������ Vi ��� ��� �!����

�����	���� �	�� ��� ��
��� �� "������# ����� ������ Mi ��� ��� ��
��� �� ������# �
�

�
	�	�� ��� ��� ��
��� �� ����� ����
�� ��� "���� �� a 	� �
 �"����� ������	
�� ��

a = a1z1 + a2z2

%�
&	�� �����	
� ��� 
����� �� ��� ����� �� ���
����� &! ��� �
��!�	� �� �
�����	�

��������� ���	�
 '� �������� ���� ��� ����� (�� �� �
���! �	���� ���� ��� (�� ��

��������� ����	��	�� &! ��� �"����� �
���!# �	
�� 	� ��! ����� ���� ��� ����	���� 	


"��	��� �
���! ������ �� 
�� ���� ������� ��� �����)����	�
 �� � �������	�
�� ���� ��

��� (����# �� ��� ������� 	
 ��������� ����� ��� ����	���� ��"� �� ������ � �����	


�
���! &����� ���
�	
� ����� ��� ���� �� ���
����� Q∗ ��*�� 	
�� ��
�	�����	�
 ���

�	����
�� &�����
 ��� �
���! ��� ���� �� ���
������� (�	� �
� ��� �
���! ��� ����

�� ��� (�	� �
 �	���� �	��

��� �������	 
���� ��� �� ���
�� �������� ����

�����

����� ��� ���* �� %�
&	��# ��"���� ���������� �� �����	&� ��� ����� �� ���
����� ����

��"������ +
 ����	�� ���*� ��� ������� ����
 �������� � �������!
��	� ����� ���

��� ����	��� ����
�	�� ���
� �	�� �
 �������	�
 ��� ��� ������� �	���	�
 ������ +




���� �������	 
���� ��� �� ���
�� �������� ������� ��

��� ��������	 
������
 �� ���� ��
��� ������� �����
 ����� �� ��� ���������

����� �����	
�	� �� �	�����	

�������� ��� ������� ���� ��
����� �� ������� �� �������� ��� ����
 �� ���
�

��� ��
�� �� � �������� ������ ��� ������ ��
 ���
����� �� �� � ����� ��
���

������ �� ��������
� ���
��� ��
 ���
����� �
 � ����

 ��  ����	 ��� ����!��	

��� "����
" ������� ��� ��������
� #��� ��� ������ ��
 �����
�� �� ��������


�� �����������! ��� 
��� 
�$� ��� 
����% ��� ������� �����������
 �� � ���� ����	

 ���� �! � �������� �� �!�� & � ' ��� 
����
�� �� �� ������ �
 (z1/z2)% �����

��� ����
 ��  ����	 ��� ������	 � ���� ��� ����

�� �� ���
 �� ��� ������ ����

���������
� (��
�)�����!% ��� ������ ����
��� ����� ��
 ����� �� ��

αD
T =

(
z1h

1
2
1 + z2h

1
2
2

)(
h

1
2
2 − h

1
2
1

)
2

(
RT − z1z2

(
h

1
2
1 − h

1
2
2

)2
) *'�+,-

��� �����
 �������� ��� ����! �� �� ������� �� ����! ������
 �����
�� �!

�������
 �� ������� 
�$�
 � 
����
� ������� ���� ������
 ��� ����
��.

&� /� ��
 ���
����� ���� ��� ���! ���% ��� 
����� ��������
 ��� ���� ���� �

����� �������% ����� ψ1 ��
 ����������% �
 ��� ����� �� ��������
 �����	

���� � ���� ���� �! �������� &% ���� 
����� �� ������ �� ψ2� 0� ���� ��� ��


��������% ���������� �� ��� �	������� 
��� �� �)������ *'�+,-

αT = αD
T +

(ψ1 − ψ2)
(
z1h

1
2
1 + z2h

1
2
2

)
2

(
RT + z1z2

(
∆V
V

)2 − z1z2

(
h

1
2
1 − h

1
2
2

)2
) *'�+1-

'� 0 
����� ������� ��
 �� �����	 ���� ������� ������� ����

���
 �� fi

*������� �� ����
� ���	���- ��� CNi *����������� �����- ���� ���
�����	

��������
 �� ������� 
�$� ��� 
����
� /� ���
 ��
� ��� �
���
 ��� ��
����� �� ���

��� ���
.

'��� /� f1 = f2 ��� CN1 �= CN2

αT = αD
T + (h1h2)

1
2

(
z2 (δ − 1) − z1

(
1

δ
− 1

))
*'�+�-



���� �������	 
���� ��� �� ���
�� �������� ������� ��

����� δ = (CN1/CN2)
1
2 � ��� �����	� 
�� �������� �� 	���� �� 	�� �
	�� �� 	��

������
	��� ������� ���� �� 	��� 
� ��	 �� ��������
��� 
���
	��� ��� 
�	����

�
�� 	�
	 	��� ����� ���
	��� �� �����
��� ���� ������ 	�
� ���
	��� �������

���� ��� 	�� 
�� ����� f1 �= f2 
�� CN1 = CN2 	�� 
�	���� ���� ���� 	��

���������� ��� 	�� �� ����� f1 − f2 ! ��� ����"�! 
�� �� ��	 ������ ��� �	 
 �	� 	�

	�� 	����
� �� ����� �
	���

f1 − f2 =
h

1
2
2(

z1h
1
2
1 + z2h

1
2
2

) (ψ2 − ψ1) ����"�

�# ���
��� 	�� 	���� ���������� �� ����� 	� 	
�� ��	� 
���	 	�� ��	��
	��� ��#

	���� ������ ��������! ���� �� 	�� 
�� �� 	�� 
����
	�� $����� ��� ���
	��� ���

	�� 	����
� �� ����� �
	�� ������

α = αD =

(z2z1) ∆ + (ψ1 − ψ2)

((
z1h

1
2
1 + z2h

1
2
2

)2

+ 2z1z2∆

)

2

(
RT

(
1 + z1z2

(
∆V
V

)2)− z1z2

(
h

1
2
1 − h

1
2
2

)2

− 2z1z2∆

)

����� ∆ = hmix − (h1h2)
1
2 �

����� ������	
� �� �	������	

��� ��������� ��
� %������	� 
�� %���
��� &��' ������	�� 
� 
����
� �
��� ��

	�� �������� ���� �� (�	������� 
�� %���
��� &")'� *� 	��� ��� 	����� 	�� ��������

�������� �� 	�� 	�
�����	 ������ ���� ��������� �� 	���� �� �
�	�
� ���
� �������

�������� �� 	�� �������	� �� ����	���� ����� ��������! �� 	���! ���� ��������� 
�

���	���� �� 	�� ��	���
� �������� �� 	�� ���	���� 
�� �� 	�� ����	���� ��� �����	���

���������� ��� 	�� 	����
� �� ����� �
	�� �� 
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�� ���� �! !������$�� �� !����� !�%���� ����! �� ��!��� ��� ������� �� ���

 ��!!���� &��������� �������! �!��� ��� �������! ��� ��������� � ���! ���

������ !������ ��� ��� 
�� ��! ��!� ������ � �� '( ����! �� ���� !��� ���� ���

!����� !���� ��! ��� �������� 
��  ��!!��� ���� �! ����%�� �� ��� �� �� ��� ��

�� ��� ��� �!���� �� ���� ������� �! ����$�� � � �������������� &��������! ���

��� ���� ��� ������� ������� ��� �����) !��� ��� ��������� ��! � ���! !�����

��� � ������ ���� ���  ��!!��� ���!������ *����
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��.�


��! �� � �� �  �����!) �! ���  ��%���! ��) �! ��!������� �� ��� ��� �������!

�� ������� ��/���� %�����!� 0 ����� 1����� "���� ���� � �!��!��! ������ ��%��! ���

�� ����� ������� 2V1 = 141.2 cm33� 
�� !���� ������ ������� 2V2 = 2.45 cm33

�! ������� � � !���� ����� ������ 0 !���� ��%��� ������� �4� �� ��� !���� �������

�! ������� ���� ���  ��%���! ������� �� � %��%�� 
��! !���� ��%��� ���! �! �
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�������� ����! �� "������� ��� ������������ ���"���� 
�� ����� �" ��� �����

�������� ��� ������" �# � �������� ����� ����� 
�� ����������� �� ��� ���

������� �� ��������" �# ���������� � ������ ������ ��$��" � ��� %������ & �����

������ ���� �� ���" �� '( ��� ����������� �� ��� ����� ����� ����� ������� ���

����� ��������� 
�� ������������ ��� �������" �" ��������" �# �������������

�������" � ���� ���������

)�� �� ��� ����� ������ "�*�����! �� �� �� ������" ���� ������ ��� ������ �

��� ��(���� ���������� ����� � ��� ����� �������� 
�� ������������ �����" ��

���" �� "������� ��� ���������� � ��� ������ �������� 
��� �����" ������� �

���������� �� ����������� �����" � ��� ������ ���� �" � ��� �������� ����� 
��

"�*����� � ��� ������ ���� �# ��� ����������� �"������ ��� ���������� ���"����


�� ������� "�*���� ������ �� "�������" �#	

αT =
∆z

z1z2

ln

(
TH

Tc

)

����� z1 �" z2 ��� ��� ������ ����������� �� ��� ��(����! ∆z �� ��� ���� �����

��� ���"��� �" TH �" TC ��� ��� ����������� +���, �" �������������� +���",

������������� 
�� �������� ������� "�*���� ������ ��������"� �� ��� �������
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�
� ����� ������� �	 ���� #$% ����� �
� �� ������� �� �	��� �
� ����� �
� ��

������� �	 �
� ���� � ������� ���� �
� �� �	 �
� ��	� �������	� ���� #&% ��

���	 �� ��� ���	�� ������ ����� #'% ��������	� ������ �� �� ( �����
����

�
� ���������	 ���� ��� � ���������� ���� �� ���� � ������� �� �����
�	� �

�
����� ��	��������� ���� #�% �� �
� ����� �	� �� �
� ��������� �
� ���� � �������

��� �
� �
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� ������ �� �
� ���� ���� ��� �����
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�	 � �����
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� ����� ���� � ����
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#$%� �
� ���� � ��� �	 �	 ����� ���	 ������	� �
� ��	��� #*% � �����
�� �� �
�

���	 ���� ����� �
����
 �
� 
��� #+%� �
� ���� � �
�	 ���	�� �	�� �
� ���
� ������	

�	� ������� �	�� � ����� �
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���	 �� �
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�� �� #.%� �
� ������ �� �
� )����� �����	��	� �
�

����� �	 �
� ��	��� � ������� �� 10−5 ����� �
� ��� ����� ��	 �� �����" �
��� �
�


�� ����� � ���������	� �� ���	 �� �	 ��)������ ��		����� #/%� �
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��� ���� �� ��������� �� ���� ������ ��� ������� ������ ��������� ����� ��  ��

��������� ������� ��� ����� �� ��� �� ���!��� ��������� 
�� ������� ������

�� ��� ����� ���� !� ����� ����� �� ���  � ������ ����


�� ���� ������� �� �� ����� ����� ��!� "#$ ��%���� � � � ���%�� !� � ��&

����� ��������� "'$� (��� ����!�� ��� � %����� �� �) ������������ 
�� ���������

�� ������ � � ��� ����%� "*$+ �� ���� �� �� ������ �� ����%� �� �� ������� ���

# ���������� ��� ��� "($ �� ���� �� ������ ��� � � ����!��� ��������� 
 �

��������+ "�$ �� ",$+ ��� ������� ����� ���� ����!�� �� ��� ������� !� ����������

������� -� ���� �� ��� ��������� �� ��� �������� ��%����� �� �%������ 
��

����������� ������� �� �!����� !� ���� �� ��� � � ����������  ���� .������ "-$�

(��� ���� �� ������� ����� ��� .������ ���������� ���  ���� � ��� ��� .����� ��

����  ���� � ��� !����� ��� 
�� ������������ �� !��� ����!��� ��� ��������

�� ��������� �������� ��� ��� ��������� ������

# ������� �� ������ !� ������ ��� ���� !� ������ �� ��� ����� �� !� ���

��/���� �� !� �������� 
�� ��� �������� �� ���� ��� ���� ��� ���� �� ����� ������

� � �������� �� ��� �/��� 0��� �� ����%��� 
�� �������� �� ��� ������� �� �����
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" ��������#� ���� ��� �������� ��� ������� ��$���� �$��� � ��� ��%���� ���

���� �� ������ �� ��� ����� 
�� ������� ������ �� ��� �!!������ �� ���� � ������

����


�� ����! ������� �� � ����� ������� ����� �� &���� ���� ��� #������� ���'

������ �������� ����� ������ 
���� ����� ��� ���� � ����� �� �#��� ��#������ "

�� ���'������ �������� �� ���� �� ���( �� #������ ������ ���!��������) �������

��� ������� ������� �� ��������� ���������� ������� 
�� ���������� �������

������� �� ��� �� �� ��� �� �� �������� �� ��!����� #������� ���� � �� ���

������� �� � ���������� ������� 
�� ���������� �� �������� � ���� �� ���������

��� ���� ������� �� �� ������� �� � ������ �� ����� 
�� &�� ���������� ��

��������� ��� ������ ����� ��� ��� ��������
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��� ���� �� ��������� �� ������� ��� ����� �� ��  ����� 
�� �!���� �� ��� ���� ��

���� �� ������ ����


�� ���� �������� �� � ��"��� �� ����� (ntubes) ��������� �� � ������� 
�� ���

���� �� ���� ���� �� �""����� �� ��� �������"�� ��� ������ ��� �� ��������� �� �

��������� �� ��� �����" ���� �� ��� ��#� ����$ ����$ �� ����$ �� �""����� �� ���

���� �������"�� ������� 
�� ��� "�#���� �� �� ������� ����� ���������� ������� ���

����� �� "���� �� � ��"�� 
�� ��� ���� �� � ���� ��� ��� ��"� ������������� ��

��� �����" ���� �� ��� ��#� ����� 
�� ������� ����" ���� ���������� �� ���"������

�� ������� ��� ��"�������� �������� ���������� ��� ��� ��� ��� %TH& �� ��� ���� 
��

���������� ������ �� ��� ��"������� �� "�������������$ ��������� ���������� ���������

��� �������� �� ��� ��"��� �� ������ '� ��� ���������� ����� ���� �� 
����� ���

������ ���(� ��� ��������� ��������� �� )* ������ 
� ����� ���!�� ����!� ��� ����

�� �����"�� ��� ��"��������� + ����� ��"� �� ���� �� ���� ��� ��� "�#�����

,#������ ����������� ����"����� ��� ����������� �� 
����� �� ��� ���-� �� ����� ��

������� ��� ������ �� �� ����"�� ��� ,��� ������ ��� ����� �� ���� ��"���$ �������

�������������� ���� �� �� "��� ��������� ����������� ��"��$ ��"� ������$ ��"���
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�����
� sp� ��#

sp =
1 + (∆z1(corr)/z1(TC))

1 + (∆z2(corr)/z2(TC))

���
� z1��� z2 �
� ��� ���� �
������� �� ��� ����� ��� ����� ���	����� �	������


��	��������� �� ��	�
������� ���
��� �������� ����� �� ����� ��#

αT =
1

ntubes

ln(sp)

ln
(

TH

TC

)
���
� ntubes �� ��� �����
 �� ������ $�
 �����%�

��� ��� �����	
 ��
���� ��	�����	����  �����

��� ����	 �� ��	����� �������� �� � ��	�
����� ������!�� ������
 �� ��
������
�&

	��� �� �� ��	������� ������ ��
 ��������� �� ��
�� ��������� '()*� +��
��� ��������


������� �� ��	�������� ��� ����
 ����
������� �� �
��� ��� ��
� ������������ �����

���� ��	� �� �		�
���� ',,*� �� �
������ ������ �� ��� ����	 ���� �� -���� �� �����

��  ���
� .�,/�

�� �		�
���� �������� �� ��� ������ ��� ��� ���� $,% ��� ��� ���� ���� $)%�
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������ ���	
�� ���	� �� ��� ������� ��� ����� ����� ��� ���� ������ ��� ����� �����

���� ��� ��� ��� ��� ������ ! ����������� ���"���� #����� ���� ����� �������

���� �� �$����� ��$������ �" ��� �� %
�&�'� (�� #���)*���� �!���������� �������

���� ��� ��$������� ������ �
'� ��� ���+�� #��� �� (�#��� 	�	 �� 	�,� (�� �����

���+�� ���� ������ "��� ���������� �� ��� $�� �� ���� �� ��� ������� ��� �������

���� "�� ��� ������� ��- ���� "������ .�������� ��� �/ ������ �" ������ �� �#���$��

���� ��� ��� ��� ���$���� #����� ��� ���� (�� ������ ! ����������� ������ ��$�� ��

�����*���� �����$����� ����  ��� ���� ��� �� ���� ����$�� ���� ���� ����������

��  ��� ���� ��� ��� ���� ��� ��� ��� �#������ ���� ��� ����� ����� ���	,� ���

�� +�� ��� �����0�#��� ���1
� ��� �����*������ �����$��� (�� $�� �� ����������

#���� �� ��� ������������� ������ ����� �������� �����$�� ��� ��� ��� "�� ��� ������

�" �� +�� ��� �����0�#��� ���1
� ��� #��� ������� ���������� ���1%� ��� ���1��2

����$�� �� �� ��� �� ���� �� ��� ������ ! �����������

����� ����� ���� 	
 ����� ��������

3� �!������ ��� ���� ������� ������#�� �#�$� �� ���������� ���� �" #����� ��!� ����

(�� ��� ��� ��� ��$���� ���� ��� �����4 ��� *��� ���� ����� ��� ���������� ��� ���

�������� ���!� �� % �� ��� ��!� �� %�� ��� ��� ������ ����� ����� �� ����� ��� �"

��� � #������� �� �� ������� ���!� �� 5
 �� ��!� �� ,��� 3� ����������� �����

��� �� ��������� ��� ������������� ����������� �� ������#�� �#�$�� (�� ��� ���

���� �������� �� ����� �" ������� ���� �" ��� ������� ��- ���� "����� ��� �" ���

�$����� ��$������� ��� ��� ��!� �� �" 6��0��� 7 �)������� ���!� �� 1� �� ������

���������� #������ ��� ������ ��� ��� ����� ���� �" �!���������� $�� �� ���������

�� ��� ������� ��� 8� ��� ������ ���� �� ������� ��-����� ��� ��� �#������ "�� ���

��!� �� �" 9������� 7 6��0��� ���!� �� 5
��

:������! 6 �������� ��� ��� ��� ��� �#������ "�� ���� ��!� �� �" (�#�� 	�%  ����

��� ������ �����*�� �� ��#�� 	�;�

������� ������� ������ ������� ����������

����� �� ��������� ����� �" ��� ������ ��� ����#�� �" ��������� ����������� ���

���� "�� ��� ������� ��- ���� "������ 3� "� �� ���� ��� ����� ������ �/ �����
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������� ��	 �
�� � ������ �� ������ 	��� ��� �� ������	 �� �� ������	� ���

 �������� ��� !���"���� �����	� �#����� ���$%� ��� �#����� ���$��� ��� 	� ���

�� ������	 �������� 
& !������& ��� !���"���� '�	 ������ �#����� ������� ���

$( ������	� )�� �� *�����	 ���������	� �#����� ������ ��� �#����� ������ ���

�� +��"�� ��� ,����-�
��� ������ �#����� ������ �	����� �� ������ 	��� ��� $%

������	� ��� 	����� �������� �� !������& ��� !���"���� ������ �#����� �������

��� �� �������" ������ �#����� ������� �	����� �� ������ 	��� ��� $� ������	

���� � ��	� �� +���� ������ ������� ��� 	� ���& ��� $� ������	� ,�� ��	 �� ��

������	� ���� �� �����	 �� !������& ��� !���"����� �������" � ��� ��� +����

�	����� �� ������ 	���� 
�� �����	 �� *�����	 ��� +��"�� ��� ,����-�
���

��� ��� ��� .��� .��	�� /� �� ���� ����� ��  �������� ��� !���"���� ��� ��

0��	� �#�����	 �� �� 	��� � ������ ��& ��������� 
���.��� ��� ��	��� � ����

�����	� ,���������� 
�� ���������	 ��  ������� ��� !���"���� ����
� ������

�� 	��� ��� 	��� ������	� 1� 	��� ��	�	 �� ������	 ��� �������� �� �������	��

��� �� ����������� ���� ��� �� 	��� ���� ��	�	 ��� ���

2� ����&	�� ����� �� �� �����	 ��.� �� 	�����	 	������ ��.����� ������

��� ��	��	 �
����� 	��� �� �� ��	 �� �� ��	�	  �������� ��� !���"����

������ �#����� ���$%�� ��� �� 	�����	 ����� ��� �� ������	 �� �� ��� ����� ����

	����� ������ �����		��� ���$%�� ���	���� �� 	�����	 ����� ��� � ������	� ���

+��"�� ��� ,����-�
��� ����� ������ ��� �� 0��	� ����� ������ ��.� �� 	�����	

��.�����	 ��� �$ ��� �� ������	� �����	��������&� ��� ����� �� !������& ���

!���"����� �#����� ������� ��.� �� 	�����	 ����� ��� �$ ������	� ,�� �� ��	�

����� ��	 ����� ��.� �� 
�	 ������������� ��������& �� �����	 �� 0��	�� +��"��

��� ,����-�
���� ��� *�����	 ������� 1 ��	 � 
� �����"�� �� ��� 	��� ������	

�.�� �� 	�����	 ����� ������	 .��& ������ �� �� ����� �� 105 �������

+��� .��& ���� ������������	 ���� �
����� ��� �� ������ �� ������� 3 �4

0����� ������� ��� ��� ����� �� ����� �� +��"�� ��� ,����-�
��� ��.� � 	������

��.����� �� ��%5 ��� �� + * 6/+� ���  �������� ��� !���"���� ����� ��.�

	������ ��.�����	 �� ����5 ���� �� + * 6�+� ��� $���5 ���� �� 7 6�+�

��� �� ������	 �� 1	�
�&�4
��-��� 3 �4!������� ������� ���� ��� ����� ��

0��	�� �#����� ������� ��.� � 	������ ��.����� �� ��(�5 ��� �� ������ �� �4
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����� ����	 
���������� ������ �������� ����� ������ �� ��� ������ �� ����
���� � ��������� �������  ! �" ���� ������� ������# ��$�" ��� %��&��� �����#
'������( ���� ��� ����)�� �� ��� ����

*
������ ��� 	�
����� ����� ������
�� ���� ������
 �� ��� ���

zBenzene � αT
Exp zBenzene � αT

Exp zBenzene � αT
Exp

 �! �"��� ����"  �� # ��$  ��"  �� �"��   �"�

 �! # ��� ����  �� # ��$  �$!

 �! #���#! ��� �  �# # ��$  ���  �# �"��  �� #

 �! ##$�� �����  �� # ��$ ��  

 �! # ��#! �����  �! # ��$ ����  �! �"��  ����

 �! # ��!! �����  �� # ��$ ����

 �$ # ��$ ��!�  �$! �"��  �� �

 �� # ��$ ���#  �� �"��  ���"

 �" # ��$ �� �  �" �"��  ���$

������� � ��+��������� �������  ,! -��� ��� ./ 
�0� ��� ������ �� '�����#

�1������ �2� �! ��� �1����� �2� 2!# (�$� ������� ��� �� 3�456 ��� 3�4 6 ��

��� �"���� ������� � 7���� ����������� ������� �2! -��� ��� 0/' 
�0� 8�

��� �"���� ��������� � ��.���������� �������  5! ��� �������� ��� -�� ����

�������� -��� ��� 9�� ��� ������ ����� �� '����� ������ -��� ���4,6 ���

��� ,6 ����������(�"# -��� ��� 0/' 
�0 �� ���� ������ 8�����"# -� ����� ����

��� ����� �� 0��&�� ��� 8���������# �1������ �2� �!# (�$� �� �� ��  �56 ��

��� ������ ������� � ��������� �������  2! -��� ��� 0/' 
�0� ��� �"���� ��

�����"������������ � ��%������� �������� (��� ������������ ���� -��� ���

����� ����� �3�,�6! ��� �� ��� 0��&�� ��� 8��������� ����� � �:56! -��� ���

0/' 
�0�

0��� ���� �� ��� ���� ������� -�� ������� ����( ������� �����������

������1���� ;� ������� �� ���� ����� ��������������� ���-��� ��� ����������� $���

���� <� ��������# -� ����� ���� �� ��� ������ �� ������� � ��������� �������

 ! ��� ����������� ������� �" ��$�" ��� %��&��� =�2 > ������ �� �����

���� ��(� ��� ����� ������ �" '������( =52> ��� ����)�� �� ��� =,>� ��� ������

�������� �" ��� ���� ������� ������ (���� �� ������ �� ����� �����

;� ��$� ������� ���� �� ��� ���� ����������� ���� �������� �� ����� ����

-��� ������� ������� 8�(�� ��� ���-� ��� �������� ������� ��� �������� ����
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�� ��� ����� 	����
� ��� ������������ ����� �� ���� ���� ����� �� �� ��� �������

��� ������� �� ��������� 
��� ��� ����������� �� �	 ������ �� ���������

��� ������� �� ������� � 	�������� �	 ��� ����������� ����� ��� �� ��� ���


��������� 
��� ��� ����������� �� �	  ��������� ��� ������� �� ��������� �

	�������� �	 ��� ���� 	������� !�����" ����� ��� �� �	� ���
� ��� ������� 	�� ���

���������� ����� �� #��$%�� �� �� ���� �� ��� ������� � 	�������� �	 ��� ����

	�������

��� ������ �	 &�����	��� �� �������� �'��(� �� �'��(�" )�� �'��*�" +����

�� !����,��� �'�-.� �� ���� �	  ������ ������ �'�-/� �� �'�-'� ������� ���$

����� ������ ��0����� 	���� 	�� ���� �������� 1� ��� �������" ���� ������ �	

��������� �� �������� �'��.� �� �'��2�" ������� �� �� �'���� �� +���� �'��-�

������� ������� ������ ��0����� 	����� ��� ������ �	 +���� �� !����,���

�'�-.� �� &�����	��� �� �������� �'��(� ������� ��� ���� ����������� �� ���$

������ 
���  �������� �� #��$%�� �� �� ��� 1� ��� ����� ���" ��� ����� �	

��������� �� �������� �'��.� �������� ��� ���� ����������� �� ���������


��� ������ �� �������� �� 3/'-4� 5� ������� ��� ��� ��� �������� ����� ��

 �������� 3('4 �� #��$%�� �� �� 364 �� ���� ������� ��� ����� �������� �� ������

�� �������� 3/'-4� 1�� 
���� ������ 	�� �� ��� �������� ��������� #��,��� 7

�$%����" 
���� ��� �$%���� �� �	 ������ ������� ��� #��,���" �� ���  ��������

������ ��0����� 	����� ��� ������� ��������� �� ������ �� �������� 3/'-4 ���


������ ��� �������� ��������� .-" .2" .6" .*" /. �� //��

��� ������ ��0����� 	���� 	�� '( �������� ��������� ����� �������� ���

���� �������� 3'6"*6"**4� 8������� ��� ����������� ����� 
��� ����� ��������

�� ��0����� ������" 
� ��� ��� ��� ���� ����� �� ��� ��� �	 &�����	��� �� �����$

���" 
���� �� ������� ��� ������� ���� 	�� '/ �������� �� �� ��� ��
��� ������

������ )�
����" ���� ����� �������� � ���������� ����� �	 ���� 	�� ���� �������"

� 	�� ������ ��� �������� 
��� #��,��� �������� /(�" #����$#��,��� ��������

�.�" �$#���� #������ �������� �(� �� �$#���� 8������� �������� �2�� ��� �����

�	 )�� �������� ��� ������� ���� 	�� /2 �������� �� ��� +���� �� !����,���

����� �� ���� �	  ������ �������� �� ������� ��� ������� ���� 	�� /- ���������

��� +���� �� !����,��� �����" �9����� �'�-.�" �� ��� ���� ���
��� ����� 	���



���� ������� 	


Thermal diffusion factor for Benzene +n-Heptane Mixture using SRK

Trevoy and Drickamer experimental data
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Thermal diffusion factor for Benzene +n-Heptane Mixture using PR

Trevoy and Drickamer experimental data
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Thermal diffusion factor for Benzene +n-Heptane Mixture using SRK

Korsching experimental data
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Thermal diffusion factor for Benzene +n-Heptane Mixture using PR

Korsching experimental data
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Thermal diffusion factor for Benzene +n-Heptane Mixture using SRK

Bou-Ali et al. experimental data
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Thermal diffusion factor for Benzene +n-Heptane Mixture using PR
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Experimental Thermal diffusion factor for Methanol Benzene mixture
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 ��	
�� ������� ��

������ �����		�	
 ��� ��������� �������� �	 ����� ���������� ��� �� ���� ����

����� �� ���� ��	��	


�� �������� �� n × n ����� L �� ����	��� ��� ��� ���	��� ��������	 ���

�� n��������� ������
 ���	 ����� �	 ��������� �	 � ������������� �����

������ �� n − 1 ����	��� ����	 ḋi� �� n� ��� ��� ḋn� ��� �� �����	�������

n ������������ �����	 Xi�

ḋi =
n−1∑
j=1

LijXj � 
!"

��� ����	 ��� �� �����	 ��� ���	�� ��������� � �� ���������	 �� �� �����#���������

������������	� 	� �� �� 	�� ḋiXi �	 �#��� � �� ������ ���������
 $� ��

���%���%������	�%� 	�	�� �� ������������ %�������	 &'()� �� ��	 (n− 1) ����	

��� ����	��� ����	� ����� �� n� ��� �	 �� �������%���%� ��� ���	����

ḋi = Miṅi − cixc, xc =
n∑

j=1

Miṅi (i = 1, . . . , n− 1); ḋn = u̇ − h

M
xc; � 
'"

Xi = ∇
(

µn

MnT
− µi

MiT

)
(i = 1, . . . , n− 1); Xn = ∇

(
1

T

)
� 
("

*��� ṅi ��� �� ����� ����	 �� �� ��������	� Mi ���� ��������� ��		�	� ci ��

��		 �������	� xc �� ��		 ���%���%� ���� u̇ �� ��� �� ������� ������� h �� �����

�������� µi �� �������� �������	� ��� T �� ���������
 ��� �%����� �����

��		 M �	 �#��� �
∑
Mizi� ��

∑
MiNi/N � ����� Ni ��� ������ ����� ���	���	�

N =
∑
Ni �� �%����� ����� ���	��� ��� zi �� ����� �������	


+��� � ������ ����� L ��	 ���� ����� � �� �����		�� �� ���	 �� �� 	���

����,�� ���	��� ����� LTr� ��	���	���� ��� �� ���������������� ���	��� ��

ṅj, u̇�

L = GLTrG
T , LTr =

1

2
(LTr + LT

Tr) � 
-"

*��� G �	 �� ���	�������� ����� � �� ���%���%������	�%� 	�	�� �� ����



���� �������	 
	� ������������	 �������	�� �	 
 ��	
�� ������� ��

��������� ��	��
��� ���	��� � �������

G =

⎛
⎜⎜⎜⎜⎜⎜⎜⎜⎜⎝

(1 − c1)M1 −c1M2 · · · · · · −c1Mn 0

−c2M1 (1 − c2)M2 · · · · · · −c2Mn 0
���

���
� � �

���
���

���

−cn−1M1 −cn−1M2 · · · (1 − cn−1)Mn−1 −cn−1Mn 0

−M1h
M

−M2h
M

· · · −Mn−1h
M

−Mnh
M

1

⎞
⎟⎟⎟⎟⎟⎟⎟⎟⎟⎠

�����

��� (n + 1) × (n + 1) ���	�� LTr ���� � 
���� �	����	�� �������� �� ���

n × n ��������	 �	����	 ���	�� LN � ��� 1 × n 
���� �� ���������� ���	�� �	����	

LNU � ��� n × 1 
���� �� ��� ���	����� ������� �� �	����	 LUN � ��� ��� 1 × 1


���� ������ ���������� ��	 ��� ���	�� �	����	�

LTr =

⎛
⎝ LN LUN

LNU LUU

⎞
⎠ �����

��� ��������� �� ��� ��		�������� ���	��� ��� 
� ����� ��

LN,ij =
Ci

4

[
−Zifij +Ni

∑
k

∂Zi

∂Nk

fkj +Ni
∂Zi

∂U
fn+1,j

]
(i, j = 1, ..., n); ��� �

LNU,i =

Ci

4

[
−Zifi,n+1 +Ni

∑
k

∂Zi

∂Nk

fk,n+1 +Ni
∂Zi

∂U
fn+1,n+1 +NiZi

T

2

]
; ���!�

��� ���	���� ��	 ��� ��������� �� ��� �����	 ������ LUN ��� ��	 ��� �������

LUU �	� ���	��� �� ��	� �� ��� �	������� ����	����� ����������

LUN,i =
∑

j

(
uj +

RT

2

)
LN,ji +

1

4

∑
j

CjNj (Zj − 2ZU)χij; ���"�

LUU =
∑

j

(
uj +

RT

2

)
LNU,j +

1

4

∑
j

CjNj (Zj − 2ZU)

(
χn+1,j − RT 2

8

)
���#$�

%� ���	���� ��� � �� ���#$� ��� ��	���� ����	 ���	��� uj �	� ��������� ���

����� �� Ci = (8RT/πMi)
1/2 �	� ���	��� ��������	 ��������� �� ��� i�� ����������

��� ���	��������� ��������� fij �	� ����	����� � ������� &�	�� ��� ���	���



���� �������	 
	� ������������	 �������	�� �	 
 ��	
�� ������� ��

�� � ���� ����	
 S �� 
��
��
� �� �
�	� �� ��� ��
� �������
�� 	���� �
�����
� Ni

��� ��
 ���
���� 
�
��� �
����� U � ��
� ��
 (n + 1) × (n + 1) 	����� �� �
����

�
�������
� �� ������

Fij =
∂2S

∂Ni∂Nj

; Fi,n+1 = Fn+1,i =
∂2S

∂Ni∂U
; Fn+1,n+1 =

∂2S

∂U2
������

(i, j = 1, . . . , n)

�������� ��
 	����� f ���������� �� ��
 ��
���
��� fij (i, j = 1, . . . , n + 1) ��

�
�
�	��
� �� ���
��
 �� ��
 	����� F�

f = F−1 ������

��
 ��
�	�����	�� ���	
�
�� χij ��
 �
�
�	��
� �� ��
 ���	���

χij =
∑

l

fil
∂uj

∂Nl

+ fi,n+1
∂uj

∂U
(i = 1, . . . , n+ 1; j = 1, . . . , n) ���� �

��
 ����
� �� uj ��
 ��
 ������ 	���� 
�
���
� �∂U(N, V, T )/∂Nj� ��!
� �� ����"

����� �� ��
 �������
� Ni� U � ��
�
 �

��
���
� ��
 ����
� ���"�������� ��
 #�� ��

��
�� 
��
����� �� �
�	� �� 	��
 $��������% ��
�	�����	�� ����
� �� ���#� �� &��'(�

)��� ���	 ��
 ��
�	�����	�� *�������
�� ��
 
��
������ ���+� �� ����,� ������


���
� ��
 �� ����
�� ��� ����������� 	��
���� Zi ��� ZU � ��
�
 �
����� #
�
 �
�
�"

	��
� ��� ���������� �������
� �� &�� � ��'( ��

 ���� &+'(�� �
��� ��
 !
� ����
�

��� ��� ������� -�#
�
�� #
 ��		���.
� ��
 ����
� �
���� ���� �������
� �� ��


�����#��� �
������

��� ���������	� 
������

-
�
 #
 �
�����
 �� �����
� �
���� ��
 �
#�� ��������
� �������
�� ��
 	��
�����


�
������� �
����� Zi ��� ��
 
�
��� 
�
������� �
���� ZU � ��
�
 
�
�������

�
����� ��
 ��
 !
� ���	
�
�� ��� ��
 �
# 	��
��

/
� �� ������
� ��
 ��
�� �	������� �
�� �� ��
 �#� �
��
�� A ��� B �� ��
 ��	


����	
 V ����
��
� #��� 
��� ���
� �� � ��������� �� ��
 �
���� h ��� ����� �
�����



���� �������	 
	� ������������	 �������	�� �	 
 ��	
�� ������� ��

σ� ����� ����	
 �� 	��� �	���
 ���� ��
 ����	
 �� ��
 �
��
�� ��� ���
 
����� ��

������� 	��������� �	����� �� 	��
���
�� ��
 
�
�� �� ��
 ����
	 �� ����
�
��

����
 ��

 �� �� ���� �� 
�
�� 
���� �
��

� ��
 	��
���
� ��� ��
 ������ ��


����
	 �� ������
� �� �
 �� 
��������	� ��
 �
���� yA = (NA,1, NA,2, ..., NA,n, UA)

��� yB = (NB,1, NB,2, ..., NB,n, UB) �
���
 ��
 ��	�������� �� ��
 	����
 �� 
���

�
��
�� y = (Ṅ1, ˙N2, ...,Ṅn, U̇) �
 ��
 ���
� �����
 ��
 ���������

��
� � 	��
���
 �� ith ��	���
�� �� �
��
� A 
��
� ��
 ��������� �� ��� ������

������
������ γ0� ��������� ������� �
������ v0� ��
 	��
���
 ��� 
���
 
��� ��


�
��
� B ���� � ����������� λi(γ0,y
′′) � 
��� �� �
��
� A ���� ��
 ����������

1 − λi(γ0,y
′′)� ��
 ����
 �� λi(γ0,y

′′) �� ��
 ����������� �������	��
� ��
 �������

����������� �������	��
 ��� Λi(y
′′) = E(λiv0 | y′′)/E(v0 | y′′)� ��
 
��
����� a(y′′)


�
� �� ������
 a �� ��
 
�����	
�� ′′� ��

 
�����	
� ′ 
�

� �� ��
 �
��
�

A ��� 
�����	
�� ′′ 
�

� �� ��
 
�� �� ��
 ����
	� ��
 �
�
������ ����������

�
�
��� �� ��
 �
���� �� ��
 ��������� ���
�
 �� ��� ����� �� ���� ���� ��
 ����


�� ��
 ����������� 	���� ζi = hλi ��� ��
 ��
��
 �
�
������ �
���� Zi = hΛi �


��������� ��
 ����
 �� ζi ��� �
 �
�
	��
� �� �� ��
��
 ���
���� �������
� ���


����� ��
 	��
���
 !���
��" ��� ������� �
������ ��� ����� ������������ �� ��
 ����	

���#� ����� ���� ���
 	��
���
��

��
 
�
�� �����
 ��	 �
��
� A �� �
��
� B 	�� �
 �
����
� ��	����� ��

��
 	��
���� �����
� ���� ��
 ��$

��
 ���� �� ���� ���
 ��� ���
� �� ��
 
�
��

�����
 �
 �������
� ��
 ����
����
 ��� ��
 ���%����
����
� ��
 &�� ���
 
�
%

�
��� ��
 
�
�� �������
� �� ��
 	��
���
� ���� 
��� ��
 ����
� �� ��
 ��������

��� ��� �
 
���	��
� �� u
′′
i λi ��

 u

′′
i �� ��
 ������ 	��� 
�
�� ��
�������� ��

��
 ��
	�����	�� ���������� �� ��
 ��������� ��#��� ���� ������� ��
 ����������

�� ��
 	��
���
� �
����� ��
 �
��
�� �� �� �������
 �� 
���	��
 ��
 ����� ����
����



�
�� �����
 U̇c�

��
 ���%����
����
 
�
�� �����
 U̇nc ��� �
 ���������� ���
�
�
� �� �
	�

�� ��
 !
�
�� ������
�"� �� ��
 
�
�� �� ������

� �� �
 ����� ���� ������ '����

�� 
���������� ��#
(� ��
 ���%����
����
 
�
�� �����
 �� ��
 ����	 ���# ��

��
 !������
�" �� 
�
�� �
��

� ��$

�� 	��
���
�� ������� ��
	 �� 
��� ���
�

��
� � 	��
���
 �� �
��
� A ���
�� �� ��
 
�����
 �� ��
 ��������� �� �����
�



���� �������	 
	� ������������	 �������	�� �	 
 ��	
�� ������� ��

���� ������ �� �	� ��
���
�� � �	� ���� ��	��� ��������
� ������� �� ���� ����

�� �	� ������ 	�� �	� �����
�� �� ����	�� �	� ��� �� �	� ��������� �� ��
���

�
�� ����������� ��� �� �	� ���
��� ������� �	� ������ ��
�� �� �	� ��
���
��


����� �� ������ ��� �	� ������ ��
�� �� �	� �������� ������
��� 
����� ��

�	� ������������� ������ ��������� �	� ������� �� ������ ���������� ������
��

λU ��� �	� ������ ���������� 
����	 ζU � ���������� �������� �	�� ��
��
�

�� �	� ��
���
�� ���������� 
����	�� �� ����� �	� ������� ��
��� ΛU ��� ZU �

������������
��

�	� ������ �� ������ ������ �� �	� ��
���
� �� �	� �������� �� �	� ���������

� 
��
� �� �� ��
� ��� ���� ������  ��	 ���� ��� ���� ����������
� �� �	�

��	��� ��� �	�� ��� �
�� ���������� �� �	� ���
 ��
���
�� �	�������� �	� ������

���������� ������
�� ��� �	� ������ ���������� 
����	 ��� �� ��������� �� ��

���������� �� �	� ���
 ���������� �� �	� ��
���
� γ0 ��� �� �	� ������ �� ������

���

� ������� !���� �	��� �������� λU = ΛU ��� ZU = ζU �

� ���� ������� �	�������
 �"�
������ �� �	� �������� �� ���������� ������
�

�� ��� ���������� 
����	 ��� �� ����� � #$$%�$$&'� �� �"������� ��� ��������

�	� ��
���
�� ���������� 
����	� ��� �������� #(&'� )������� �	� ������ �����

������ 
����	 ��
� �	� *��� *���� 	�� ���� ����� �� �"������� 	�� ���� �������

����

��� �������	 
	� ��� ����
� �������	 �������	��

+�� �� ������� �	� �����
�� ��� �	� ������ ��� �	� �	���������� ���,�����

� ����� �"������ �	�	 ��

�� ���� �	� ��
���������� �����
���� ���������

������ �	��� �����
�� ��� �� ������� ����� ����������� �
�	���	 ���	�� ����


��������������� -�� �	� ���� �� �	� ����� �"����� �	��� � ��
� ��� �������


.�" ḋ = ḋ1� ��� � 	��� .�" ḋ2 ��������� �� �/����� 01�23� 4�����������
��

����" L ���� �/����� 01�$3 � � 2×2 ����"� �	� ���,���� L11 � ��������
� ���

������ ������ ��� �

 ����	�� �� ������� �� LD� �	� ���,���� L12 = L21 ���

��������
� ��� �	���������� ��� �������
 	��� ��������� 0����� ��� ������

������3 ��� �

 �� �������� �� �� LDT � �	� ���,���� L22� ��������
� ��� 	���

����������� �

 ��� �� ��������� � �	� ������� �����



���� �������	 
	� ������������	 �������	�� �	 
 ��	
�� ������� ��

������ LN �� � 2 × 2 ������ �	
�����
� 	� �� �	�����
��

LN,11 =
C1

4

[
−Z1f11 +N1

(
∂Z1

∂N1

f11 +
∂Z1

∂N2

f21 +
∂Z1

∂U
f31

)]
;

LN,12 =
C1

4

[
−Z1f12 +N1

(
∂Z1

∂N1

f12 +
∂Z1

∂N2

f22 +
∂Z1

∂U
f32

)]
;

LN,21 =
C2

4

[
−Z2f21 +N2

(
∂Z2

∂N1

f11 +
∂Z2

∂N2

f21 +
∂Z2

∂U
f31

)]
;

LN,22 =
C2

4

[
−Z2f22 +N2

(
∂Z2

∂N1

f12 +
∂Z2

∂N2

f22 +
∂Z2

∂U
f32

)]

�� ������	
�� �	�����
� LD ��� �� ��������� �
 ����� 	� LN,ij�

LD =
M2

1M
2
2

M2

(
z2
2LN,11 − z1z2(LN,12 + LN,21) + z2

1LN,22

)
������

�� ��������	
 �	� �� ������ ������	
 �	�����
� �������� �	�� ��	���  ����!

"� �������
� �	�����
�� LNU,i (i = 1, 2) �� �	��	"��

LNU,1 =
C1

4

[
−Z1f13 +N1

(
∂Z1

∂N1

f13 +
∂Z1

∂N2

f23 +
∂Z1

∂U
f33

)]
+
C1

4
N1Z1

T

2

LNU,2 =
C2

4

[
−Z2f23 +N2

(
∂Z2

∂N1

f13 +
∂Z2

∂N2

f23 +
∂Z2

∂U
f33

)]
+
C2

4
N2Z2

T

2

�� �	�����
�� LUN,i ��� �	
#�
��
� �	 �������
� �
 �� �	�� 	�

LUN,i = Ai −BiZU (i = 1, 2),

"���

A1 =

(
u1 +

RT

2

)
LN,11 +

(
u2 +

RT

2

)
LN,21 +

C1

4
N1Z1χ11 +

C2

4
N2Z2χ12;

A2 =

(
u1 +

RT

2

)
LN,12 +

(
u2 +

RT

2

)
LN,22 +

C1

4
N1Z1χ21 +

C2

4
N2Z2χ22;

B1 =
C1

2
N1χ11 +

C2

2
N2χ12; B2 =

C1

2
N1χ21 +

C2

2
N2χ22

$
 ����� 	� �� �
��	����� ���
������! �� %
����� ����	������	
 �	�����
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�� ������� ��

LDT �� ���������� ��

LDT = A+BZU

A = M1c2

(
1

2
A1 +

1

2
LNU,1 − 1

M
hM1LN,11 − 1

M
hM2

(
1

2
LN,12 +

1

2
LN,21

))

−M2c1

(
1

2
A2 +

1

2
LNU,2 − 1

M
hM2LN,22 − 1

M
hM1

(
1

2
LN,12 +

1

2
LN,21

))

B =
1

2
(−M1c2B1 +M2c1B2)

	
� ������� ��� ḋ = ḋ1 �� ��������� �� ���� �������� ������ �������

ḋ = LD∇
(

µ2

M2T
− µ1

M1T

)
+ LDT∇ 1

T

�� �
� �
�� 
���� �
� �������� �������� � �
� ������� ��� �
����� �������

��������� �� �  ����! ������� ������� ��� �� ������� "�#$�

ḋ = −Dρ∇c1 −DTρc1c2∇T

%������� � �
� �& �������� ������� �� �
� ���&��' ��������  ��&��� D�

DT ��� LD� LDT � ����������'�!� (���� �������� ������������� ��)�)��' �
�

*�  �+,�
�� �������!� �� ��!  �  ������ �
��

D =
1

ρ
LD

M3

TM2
1M

2
2 z2

∂µ1

∂z1

; ������

DT =
1

ρc1c2

[
LDT

T 2
+ LD

∂

∂T

(
µ1

M1T
− µ2

M2T

)]
����-�

.������� ����/�� ������ �� �
� ������� �������� ��� ������)��! �����'
���&����

0� ����������� �
� ���� ������� �
&� 
& �
� �+������ 1�
����!����� ��������2

∂µ1/∂z1 ������ �
� ������� ��������� 	
� ��������� �� �
� �
����� �������

�������� �� ���
 ��� ��� ����� ��� ���
 ��� ������� � ����!3�� 4��

��������! ����!��� �� ��)����  ��&�
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� ��� ������ ��� ����
��� ����� ����������

�����
�����	� ����	�	�� ��� ������	��� �	��	� � �
������� �� ����
�	�� s� s∗ ���

�����	�� u� u∗ ��� ������� �
 ��� ��
 �	������ ��������� ������ �
� ��� ���� �
���

����

u− u∗ = u0, s− s∗ = s0 ������

�� ����	��	��� ������	��� �
������ s0 	�� 	� ��	��	���� � �� �� ��� ��	�� !�� 
�

�����
�����	�� �
�����	�� ���� 	� 	� ���� �
 "��
 �� "��
 #��$	�� %
��$��� �
��

����	��� ������	� 
� ��	� ��� 	��	����� ���� "��
 ��� �� ����	���� �� �� ���	�����

�
������ �	��
� $	
���	
� 
� ��� ��� �
���������� �
 ��� ���� 
� 
� &�
�������

�	���� �������	
� 
� ��� �
������ s0 ��
� ��� ��	�� !�� 
� �����
�����	�� �
� ���

�
�� ���� '�
����( �
��	�	
�� ��� �
� ���� ����	�� 
� �	�� � ����
����� ��������

��� �
������� u0� s0 ��� � ����	$�) 	� ��� �
�� 	�������� �
�
����
��� a �	����

��� �
������� ��
�� ���
 	�������)

u0 = aU0; s0 = aS0 ����*�

��� ����	�� ��������� a ��� �� ���
�	���� �	�� ��� � ����	$� $���) �
���

��
�� n� ���� m� $
��� v ���� ��� �
������� U0� S0 ��� ��������� �
�������

��� �	� 
� ��� �
�����
��	�� � ����	$� ����	��� +
� � �	����,�
��
���� -	�� ���

��� ��
	��� 
� ��	� � ����	$� ����	�� a ��� ��	$������ %
��$��� �
� � ���	�
��
,

���� �	 ���� ����� ��
	��� ���� �
 �	������ ������� �
� 	�����	$� ����������� �	&�

����	��� �
����	���� ����	�� �
��� �������	�� ����

������� �	���� �
� � ������ ����	��� �
����	��� µi ��� ������	��� �� ���	$��	$��


� ��� .	��� ������� ∂g/∂ni|T,P,nj
� ��� g = u − Ts + Pv ����� �
�����
��	�����

g∗ = u∗ − Ts∗ + Pv�� ���� 	� �
��
�� ��
� ����	
�� ������� ����*� ����

µi − µi
∗ = (U0 − TS0)

∂a

∂ni

∣∣∣∣
T,P,nj

����/�
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������ �	��� �����
��� �� ��� �� 	��

����� ����

ui − ui
∗ = hi − hi

∗ = U0
∂a

∂ni

∣∣∣∣
T,P,nj

�

������ 	� ��������� �	����� �� 	� � 
�	���� �	� ��� ����������� �����

�	�������� ���� ����� �	����� ����

��� ��	� �	�� 	� ��� �����	������ ���

����	� ��������� ������ 
������� �	����	�� �	� ����
��� ��� ���������� 
����

���������� ��� ��������� � ����� 	� ���������� 	� 
���� �������� 
	�������� µi
g = µi

l�

�� ��������� �	����� ����

��� ��	� ��� �	�� 
���� 	� ��� ��������� �	������

� ��� 	������������ �����	������� ��� ��
����� 	 ��� ��������� �	�����

���	��� �	�� �������

�� ��� ��� 
�	�� � !" ���� ��� #����� ����
�	��� ������	� �� ��� #�����


��	��	�	����� �	�$����� ��� ���
���� 	� ��� �������� ����� �� ��� ����� 	�

a �� %
�	
	���	�� �	& ��� ����'

a = m =
∑

Mini

(�� ���� 
���� � ����
��	�� ���� � ��� 	������������ �����	��������

���)� ��� ����������� �����	�������� ������ �	� ����
��� ���� �� �	��� ��	��

��� �������������� (�� ����	 �� ���� ��� �	�������	 ���� ��� �	�������� �

����� 	� ����� ��� 	� �	��� 	� 	���� ��	���� (��� ��
������� ������� �	 ���

�	����� ����

��	� 	� 	� �� �	����� a = m� �� ������	 %*�!+& ������� ��� �	�� 	�

µi = (U0 − TS0)Mi + ...; ui = U0Mi + ...; hi = U0M
i + ... %*�,-&

���� ... ��	�� ��� ����� ���
���� 	� ��� �������� �������

.�� �� 	� �	����� ������� �	���� �	� ��� �����	��/���	 �	�$����� 
�	
	���

�� ��/���� ����	��� �� ������ � 0��
��� ,� ��� �����	��/���	 ����	� αT � �	��

	� ���� �	���� ��� �� ��
������� � � ����� �	��

αT =
a1Q

∗
2 − a2Q

∗
1

az1∂µ1/∂z1

%*�,!&
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���� Q∗
i ��� ��� ���	�

�� ����� �� �������� ����� �� ai ��� ������
 ��
�� ��
����

vi �� ��
�� ������ Mi� ������� ������� ��� 	���� �� ��
���� �� ��� 	���� ��

������ �� ��
�	��� �� � ������	�� ��� ��� ��
��� �� Q∗
i � ������� ���������� ���

��������� ���� ������� ���� ! ��� ����� ����
 �""�� ��� #������ ����
� �����$��

��� ����
 �� %��&
� �� �����'�(��� �  )�� �� ����� ����
� ��* (� �(������

+� 	� (� ��� ���� ������� ����,!� �� ����� ����
�� �
* ��� ����
 �� ����� ��

������� ���� ������ �� ��� 	���	� �� ��� ������	� ������

-� �� ��� ��*� �� ��� ��� �� ��� ���(
�� �� ��� ������	� ������ �� �� �����* ���

����
 �� ��� ���� ��

αT =
a1(Q

2 −Q2
0) − a2(Q

1 −Q1
0)

az1∂µ1/∂z1

+
αT0RT

z1∂µ1/∂z1

�����!

���� Q∗0
i �� αT0 ��� ��� ����� �� �������� �� ��� ������������� ��	��� � �

������	� ������ .����

* ��	� � ����� �� ��&� �� (� ��� ����
 ��� ������ �� ���� ���

��
�� �� αT0 ��* (� 	������� (* �����
�� �� ��� /�
�'�� ��� &����	 �����* �"0��

1�� �� �� 	������ ������ ���(
��� ������	� �� ��� ������������� 	��2�

	���� �� ��� �������� 	������� 3���� �������� 	������ ∆hi
f �� ∆si

f ���	��(�

��� ����� �� ����
�* �� �����* ��� �����	�� � ���� ��(���	� ���� �
�����

�� ������� ������	� ����������� T0 = 298.2 #� 3��* ����
� (� �	
���� ��� ���

���������� ��� ��� �����
 ����*� ��� 	����	�
 �������
� �� ����� ����������

4 ��	�� ��� 	���
��� ���������� ��� ��� 	����	�
 �������
�� ��&�� ��� �		���

������� ����,!� ���5

µk = RT lnφk +RT ln(zkP/P0) + hk
0(T ) − Tsk

0(T ), ����$!

�����

sk
0(T ) = MkS0 + ∆sk

f +

∫ T

T0

Ck
p (T )

T
dT

hk
0(T ) = MkU0 + ∆hk

f +

∫ T

T0

Ck
p (T ) dT

���� φk ��� ��� ����	��* 	��2	����� P0 ������	� �������� �����

* ����
 ��  

���!� Ck
p ��� ��� ��
�� ���� 	���	����� �� 	����� �������� P0� 6����������
*� ��
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�� �	
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���� ����

U =
∑

Ni

(∫ T

T0

Ck
p (T ) dT −RT 2∂ lnφi

∂T

)
− P +

∑
Ni

(
MiU0 + ∆hi

f

)
������

S = −
∑

Ni

(
R lnφizi(P/P0) +RT

∂ lnφi

∂T
−
∫ T

T0

Ck
p (T )

T
dT

)
+
∑

Ni

(
MiS0 + ∆si

f

)
������
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�

ui = U0Mi + ∆hk
f + ...; hi = U0M

i + ∆hk
f + ... ����"�
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�������$����	 ���%���	
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 �� ∆hi
f �	� ∆si

f& '��(

���� 
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��� ����
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� ∆hi
f �	� ∆si

f ��� )���
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�� ��
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������	
 ����� �� ����	��	
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� �� �����	 �	��� 
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DT = α(������
�����, Zi) + β(������
�����, Zi)ZU

��	 �� �������� � ��	���� ��� ����� 	�� ��	� �� ��	� �������� ��� 	�����

�������� ��������	� ��� ���������� ��� 	�����
����� �� ���� ����� ��
 �� ���

������� �
 � ������ 	�����
���� ���� � ��� �������� ����	��	��� ����	�� Zi
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 �� ����� �
 !		��� 	�� ��	� �� �������� ��������	�� �� �� "#$%� ����� 	�� �����

���� ��������	� ��� ����������	 �� ZU � ���� 	�� �����
 ����	��	��� ����	�� �


�� ����� ��� 	�� ��������	�� ��	� ��� 	�� 	����� �������� ��������	�� &����

	��� �����	��� �� ��	��� ������ 	�� �����	��� ������ �� 	�� ����	��	��� ����	�� ZU
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 �������� ��
� �� ��	 ����� ���� 	� �� ����	���� ��� ���	
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 ��� ����	���� ���� � ����	 ����� �� ����	���� ��� ������ �� � ����������

��
� ���	 ������	� 	��	 	�� ���� �� �����	�����

'�� 	��	���� �� ���� 	���� ��	���� �� �
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�������������� ���

�����	�� (��	���)*����� ��	����������� (�����)*����� ��	���������� ��� (��	���)

+��,���� &����	��� �� 	�� ��	���� ��� ��	��� ���	���	���� ����� 	��
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Thermal diffusion factor n-Butane

n-Butane + n-Hexane + n-Decane

Haase 1969
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Thermal diffusion factor for n-Decane

n-Butane + n-Hexane + n-Decane
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Thermal diffusion factor for n-Hexane

n-Butane + n-Hexane + n-Decane

shucla Firoozabadi 1998
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Appendix B
Results of the calculations for non-ideal binary
mixtures

The Appendix is found on the attached CD.
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The high energy demands in our society pose great challenges if

we are to avoid adverse environmental effects. Increasing energy

efficiency and the reduction and/or prevention of the emission

of environmentally harmful substances are principal areas of focus

when striving to attain a sustainable development. These are the

key issues of the CHEC (Combustion and Harmful Emission Control)

Research Centre at the Department of Chemical Engineering of the

Technical University of Denmark. CHEC carries out research in

fields related to chemical reaction engineering and combustion,

with a focus on high-temperature processes, the formation and

control of harmful emissions, and particle technology. 

In CHEC, fundamental and applied research,  education and know-

ledge transfer are closely linked, providing good conditions for the

application of research results. In addition, the close collabora-

tion with industry and authorities ensures that the research activ-

ities address important issues for society and industry.

CHEC was started in 1987 with a primary objective: linking funda-

mental research, education and industrial application in an inter-

nationally orientated research centre. Its research activities are

funded by national and international organizations, e.g. the Tech-

nical University of Denmark.
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