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ABSTRACT: Chemical looping combustion (CLC) is a 
combustion technology with inherent separation of the 
greenhouse gas CO2. An integrate gasification combined cycle 
with CLC using Ni/NiO/NiAl2O4 as the oxygen carrier is 
proposed and simulated. Two gasification processes, i.e. pipe- 
typed gasification and Texaco gasification, are included. The 
effects of the two gasification processes on the combined cycle 
system performance are compared and analyzed. Assuming the 
air reactor temperature at 1 200 ℃, the turbine inlet temperature 
(TIT) after supplementary firing at 1 350 ℃ , the system 
efficiencies of pipe-typed gasification and Texaco gasification 
are 44.36% and 41.81% respectively. When the temperature of 
air reactor increases from 1 000 ℃ to 1 200 ℃, the CO2 
emission decreases from 174 g/(kW⋅h) to 75 g/(kW⋅h) with 
pipe-typed gasification and from 260 g/(kW⋅h) to 133g/(kW⋅h) 
with Texaco gasification. When the TIT increases from 1 300 ℃ 
to 1 500℃, the system efficiency increases from 43.96% to 
45.53% with pipe-typed gasification and from 41.14% to 42.9% 
with Texaco gasification. There is an optimal compression ratio 
under different supplementary firing temperature. 

KEY WORDS: chemical looping combustion; gasification; 
CO2 separation; combined cycle 

摘要：化学链燃烧能在能量释放的同时有效分离CO2。该文 
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用ASPEN PLUS软件对Ni/NiO/NiAl2O4作载氧体的整体煤气

化链式燃烧联合循环系统进行了模拟，研究了管式气化方式

和德士古(Texaco)气化方式对联合循环系统性能的影响，并对

2 种气化系统进行了比较。模拟结果表明，空气反应器温度 1 

200℃，补燃后透平进口温度 1 350 ℃，管式气化系统效率为

44.36%，德士古气化系统效率为 41.81%；空气反应器温度从

1 000 ℃升高到 1 200 ℃，管式气化系统CO2减排量从 174 

g/(kW⋅h)减少到 75 g/(kW⋅h)，德士古气化系统CO2减排量从

260 g/(kW⋅h)减少到 133 g/(kW⋅h)；补燃后透平进口温度从 1 
300 ℃升高到 1 500 ℃，管式气化系统效率从 43.96%提高到

45.53%，德士古气化系统效率从 41.14%提高到 42.9%；在一

定的透平进口温度下，存在最佳压气机压缩比。 

关键词：化学链式燃烧；气化；CO2分离；联合循环 

0  引言 

二氧化碳是最大的温室气体，减少燃烧过程中

CO2的排放已成为研究热点。常规火电技术中，空

气与煤直接燃烧，烟气中CO2只占 10%~20%，CO2

的后续处理成本太高。燃烧过程中生成高浓度的

CO2或便于CO2分离的气相混合物(如H2O+CO2)，
同时消除其他污染物的生成排放(如NOx、SOx及Hg
等)，是一条有效的途径。纯氧燃烧得到普遍认可，

但制取纯氧需消耗大量的功耗，对于发电厂来说，

其消耗的电力占厂用电的 10%以上，限制了此技

术的应用。在燃料燃烧之前，进行脱碳处理，可

以消除CO2的排放，如对燃料进行气化、重整，分

离出清洁的氢能，燃用氢能可以实现零排放，但
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是需要开发出高效低成本的CO2、H2分离膜等相关

技术。 
化学链燃烧(chemical looping combustion，CLC)

技术，如图 1 所示，燃料不直接与空气接触，以金

属氧化物(如NiO)为载氧体，在一定的温度下，载氧

体在空气中进行氧化反应，结合氧；然后与燃料气

进行还原反应，释放氧。气相反应产物只有CO2和

H2O(汽)，凝结出水，得到高纯CO2。化学链燃烧过

程中CO2不会被空气中的N2稀释，没有能量损失，

实现CO2分离。此外，CLC还能够避免NOx的生成：

一方面，空气与燃料不直接接触避免了燃料型NOx

的产生；另一方面，在空气反应器里，由于载氧体

颗粒热容较高且分布均匀，使得反应器温度比较均

匀，当反应器温度不高于 1200℃时，不会产生温度

型NOx。两个反应器的总反应是燃料与氧气之间的

燃烧反应。 
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图 1  化学链燃烧示意图 

Fig. 1  Scheme of chemical looping combustion 

国外，Lyngfelt[1-3]等以CH4为燃料，以Fe2O3和

NiO作载氧体，对CLC燃烧锅炉进行概念设计，研

究了该金属氧化物的反应特性；Anheden[4]对以煤气

化合成气为燃料的 C L C 进行了初步研究； 
Johansson[5]等人搭建了功率为 100 W的CLC实验装

置，对CLC系统进行了研究；Corblla[6]等对以氧化

钛附载氧化铁为氧载体的C L C进行了研究； 
Diego[7]等在功率 10 kW⋅h，以CuO-Al2O3为氧载体

的CLC反应器上进行了 200h的燃烧实验。国内，金

红光[8-9]等研究了多种气体燃料的CLC燃烧机理，分

析研究了相关联合循环的热力性能；郑瑛[10]等研究

了 以 C a S O 4 为 载 氧体 的 C L C 技 术 ；向文 
国[11-13]等对CLC相关的燃烧性能进行了仿真计算

并对铁法链式反应器煤基氢电联产系统性能进行

模拟；段立强[14-15]、邓世敏[16]等对整体煤气化联合

循环系统特性进行了研究。但CLC技术与煤气化联

合循环技术结合的系统研究报道较少，本文基于能

量的梯级利用与CLC技术，用Ni/NiO/NiAl2O4 (YSZ)
作载氧体，构建煤气化链式燃烧联合循环，研究该

系统的技术性能和CO2排放性能。 

1  2 种气化工艺下的链式燃烧联合循环 

图 2 所示为埋管式煤气化链式燃烧联合循环系

统流程图。系统主要由以下 5 部分组成：水煤浆增

压管式气化、CLC装置、燃气轮机、余热回收和CO2

压缩分离。煤粉与适当比例的水和CaCO3混合制成

水煤浆，经升压进入埋在空气反应器(AR)里的管式

气化反应器，产生的粗煤气经高温除尘，净化后的

煤气进入燃料反应器(FR)，载氧体被还原，FR出口

高温烟气(主要成分CO2和H2O)进入烟气透平做功，

再通过烟气余热锅炉回收余热产生蒸汽。从烟气余

热锅炉出来的烟气经过冷却、压缩、冷凝、分离水

后，得到液态二氧化碳。空气压缩后进入AR，载氧

体再生，失去部分氧气的高温欠氧空气，经补燃进

一步升温，进入燃气透平做功，再通过燃气余热锅

炉回收余热，最后排入大气；2 台余热锅炉产生的

蒸汽进入汽轮机做功。 
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图 2   埋管式煤气化链式燃烧联合循环系统 

Fig. 2  Chemical looping combustion combined cycle 
based on pipe-typed gasification 

图 2 所示的煤气化链式燃烧联合循环系统中，

采用了管式煤气化、高温除尘等工艺，就目前的技

术水平，实现尚有困难，但不影响本文探讨该系统

的技术性能。为便于实现以及进行技术参数的对

比，选择成熟的德士古(Texaco)煤气化工艺。基于

德士古煤气化的链式燃烧联合循环如图 3 所示，气

化炉产生的煤气经过冷却、除尘、脱硫等净化后，

作为CLC和补燃燃料。透平布置、余热回收以及CO2

压缩分离与图 2 所示联合循环系统相同。补燃是为

了提高燃气透平的做功能力和系统效率。 
本文将研究 2 种煤气化方式下的链式燃烧联合

循环的性能，并比较 2 系统的性能特性。利用

ASPEN 软件对系统进行模拟计算，其中主要的反

应装置：管式气化器、德士古煤气炉、空气反应器

和燃料反应器等用 RGibbs 模块模拟，基于最小吉 
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图 3  德士古气化链式燃烧系统 

Fig. 3  Chemical looping combustion combined cycle 
system based on Texaco gasification 

布斯自由能确定反应器各化学反应进行的程度。德

士古气化所需要的氧气由空气分离系统供给。为简

化，本文未模拟空分系统，制氧功耗按经验数据

0.4(kW⋅h) /kg[17]折算，作为系统耗功的一部分。  

2  主要参数的选取原则 

2.1  水煤浆气化参数选取 
本文煤样选用国际研究中使用较多的伊里诺

斯 6# 煤(Illinois 6#) ，其成分如表 1 所示 ，低位

热值为 24.83 MJ/kg。 
表 1  伊利诺斯 6#烟煤分析数据 

Tab. 1  Proximate and ultimate analyses of Illinois 6# coal 
元素分析(干燥基)/% 工业分析(空干基)/% 

C H N S O M FC V A 
61.2 4.7 1.1 3.4 8.8 12 42.85 36.35 8.8

德士古气化采用湿法进料系统，煤粉与水制成

浆后送入气化炉。碳转化率选取 98%，生产废水中

不含焦油、酚等污染物；煤气质量好，有效气(CO+H2)
高达 80%，采用液态排渣。系统模拟基本参数选择

参考文献[18]，通过空气反应器热量平衡计算系统煤

耗量，气化温度 1 315 ℃，气化压力 4.14 MPa，氧/
煤比为 0.774，选用选择性脱硫溶剂N-甲基二乙醇

胺(MDEA)法脱硫。当空气反应器温度为1 200 ℃时，

德士古气化参数及气体成分如表 2 所示。 
管式气化是利用空气反应器产生的热量进行

煤气化的工艺。图 4 是选定压力下气化温度与水煤

比对气化效率的影响，根据气化效率最高的原则和

空气反应器实际温度，气化温度选取 1 000 ℃(当空

气反应器温度为 1 000 ℃时，气化温度取为 950 ℃)， 
表 2  管式和德士古气化参数与气体成分 

Tab. 2  Gasification parameters and gas components 
of pipe-typed and Texaco gasification 

气化主要气体体积/% 气化 
方式 

煤耗/ 
 (kg/s) 

氧耗/ 
(kg/s) 

出口 
温度/℃ H2 CO H2O CO2

德士古 37.1 28.7 900 29.7 42.7 19.4 7.1 
管式 35.1 0 870 48 35.8 7.73 3.96
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图 4  温度与水煤比对气化效率的影响 

Fig. 4  Influence of temperature and water/coal 
ratio on cold gas efficiency 

水煤质量比选取 0.8。此时冷煤气效率达到 80.75%。

系统煤耗量由空气反应器热量平衡计算。采用增压

气化，燃气轮机压缩比为 17，气化压力选择 2.5 MPa。
管式气化采用在水煤浆中直接掺入石灰石，在气化

过程中以CaS的形式固硫，如图 5 所示，随着钙硫

摩尔比增加，固硫效率先快速提高后基本保持不

变；硫化氢被石灰石大量吸收导致冷煤气效率逐渐

降低。据固硫效率和冷煤气效率均较高的原则，取

钙硫摩尔比为 1.0。当空气反应器温度为 1 000 ℃时，

管式气化参数及气体成分如表 2 所示。 
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图 5  钙硫摩尔比对脱硫及气化效率的影响 

Fig. 5  Influence of Ca/S mole ratio on 
desulphurization and cold gas efficiency 

2.2  CLC 反应器参数选取 
气化参数选取后，可以确定满足煤气氧化反应

平衡所需最小载氧体的循环质量Mmin(kg/kg煤)。根

据AR内化学反应平衡可以计算将Mmin完全氧化所

需最小空气量Mair(kg/kg煤)。经计算，取载氧体的

循环质量流率为 15 kg/kg煤，约为Mmin的 1.25 倍，

即FR中过氧系数1.25。此时AR过量空气系数为2.4，
完全可以满足燃烧的氧气需求。空气反应器可设计

为循环流化床形式，考虑保持载氧体的机械稳定

性、避免结焦，空气反应器温度的选择不高于 
1 200 ℃，可避免高温氮氧化物的生成。 
2.3  燃气轮机 

燃气透平是系统主要做功设备。模拟中，压气
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机绝热效率取 88%，燃气透平绝热效率取 90%。另

外，烟气透平绝热效率取 88%。由于载氧体的特性，

空气反应器出口烟气温度较低，燃气透平进口温度

较低，为提高系统效率，在欠氧空气进入透平前加

以补燃。为衡量补燃的程度，定义补燃率： 

gb gT/M Mη =b                 (1) 

式中：ηb为补燃率；Mgb为用于补燃的煤气流量；

MgT为总的煤气流量。 
燃气轮机的效率和输出比功随TIT的升高而升

高。TIT 温度越高，燃气透平所需冷却空气越多。

由于燃料反应器出口烟气量相对较小，烟气进入烟

气透平前不补燃。定义冷却空气率 

C / AM Mη =C                (2) 
式中：ηC为冷却空气率；MC为透平冷却抽取的压缩

空气流量；MA为压气机入口空气流量。 
2.4  余热锅炉 

燃气透平和烟气透平的排气温度都较高，选择

三压再热余热锅炉，充分利用排气余热。余热锅炉

高、中压蒸发器的节点温差为 15℃，低压蒸发器节

点温差为 8℃。余热锅炉高压蒸汽参数 12.5 MPa/ 
566 ℃、中压蒸汽参数 2.62 MPa/566 ℃、低压蒸汽

参数 0.72 MPa/232 ℃。汽水系统流程如下：给水经

泵升压进入低压省煤器，然后分成三股，一股进入

低压蒸发器；一股经中压泵进入中压省煤器，经中

压蒸发器至中压过热器；一股经高压泵升压后，进

入高压省煤器，经高压蒸发器至高压过热器。 
2.5  CO2的分离和压缩 

对CO2的压缩分 4 级进行，每一级都经过压缩、

冷却、气液分离 3 个过程，直至CO2变为液体，可

由泵输送。CO2压缩、冷却，循环冷却水入口温度

20℃，最大级压比为 3.5。定义CO2回收率： 

2CO CS / CTMMη =              (3) 

式中：
2COη 为CO2回收率；MCS为经压缩分离得到

的液态CO2量；MCT为系统总的CO2生成量。 

3  结果及讨论 

用ASPEN PLUS软件对 2 系统进行模拟，比较

不同气化方式对联合循环系统性能和CO2排放特性

的影响，同时研究空气反应器温度、燃气透平前补

燃温度、载氧体循环质量、压气机压比对系统性能

的影响。当空气反应器温度 1 000℃，燃气透平前 
补燃温度 1 350℃时，管式气化系统效率为 44.71%，

CO2排放量为 174 g/(kW⋅h)；德士古气化系统效率为

42.6%，CO2排为放量为 260 g/(kW⋅h)。 

（1）空气反应器出口温度对系统性能的影响。 
图 6、图 7 给出了空气反应器温度对系统性能的

影响。维持燃气透平入口温度 1 350℃，冷却空气率

12%，空气反应器温度由 1 000 ℃升高到 1 200℃。 
由图 6 可知，空气反应器温度升高，出口气体补燃

到 1 350 ℃所消耗燃料量减少，2 系统补燃率都降

低。由于烟气透平入口不补燃，其入口温度低于燃

气透平入口温度，补燃率降低，燃气透平流量减少，

烟气透平流量增加，进入透平(烟气透平与燃气透平

总量)的平均温度降低，做功减少，系统效率降低。

温度每升高 50 ℃，管式气化和德士古气化系统效

率分别降低 0.1%和 0.2%。管式气化利用空气反应

器反应热，而德士古气化部分氧化供热，空分制氧

将消耗大量额外功，故管式气化系统效率比德士古

气化系统的效率高。相同空气反应器温度下，管式

气化CO2比德士古气化系统效率平均高 2.3%。 
由图 7 可知，由于补燃率降低，燃气透平流量

减少，排入环境的烟气量减少，CO2排放量随着空气

反应器温度的升高而减少。对于管式气化，排放量

由 1 000 ℃的 174 g/(kW⋅h)减少到 75 g/(kW⋅h)，减排

效果明显。CO2排放量减少使回收率增加。Texaco
气化比管式气化系统效率低，其单位功率煤耗多， 
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图 6  空气反应器温度对补燃率和系统效率的影响 

Fig. 6  Influence of AR temperature on the 
supplementary firing rate and system efficiency 
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图 7  空气反应器温度对CO2排放性能的影响 
Fig. 7  Influence of AR temperature on the 

performance of CO2 emission 
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故在相同空气反应器温度下，德士古气化系统CO2

排放量比管式气化系统多。 
（2）透平进口前补燃温度对系统性能的影响。 
图 8、图 9 给出了透平进口前补燃温度对系统

的影响。维持空气反应器温度 1 200 ℃。透平进口前

补燃温度为 1 300 ℃时，冷却空气率为 10%，温度

由 1 300 ℃升高到 1 500 ℃，每升高 50 ℃，冷却空

气率提高 2%。由图 8 可知，透平进口前补燃温度

提高，补燃率升高，燃气透平做功显著增加，系统

效率提高。由于德士古气化额外热量消耗和空分制

氧耗功，因此在相同补燃温度下，管式气化的系统

效率较高。由图 9 可知，补燃率升高，燃气透平流

量增加，排入环境的烟气增加，CO2排放量随着透

平进口前补燃温度升高而增加，提高透平前补燃率

对系统CO2减排不利。 
（3）载氧体循环质量的影响。 
系统其它参数不变，在满足载氧要求的前提

下，取循环质量为反应所需最小质量的 1.2~3 倍时

模拟对系统性能的影响。管式气化和德士古气化系

统净效率变化量约为 0.04 %，氧体循环质量对系统

的影响较小。载氧体循环质量的变化只是改变了空

气反应器与燃料反应器之间的热量分配，载氧体循 
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图 8  补燃温度对对补燃率和系统效率的影响 

Fig. 8  Influence of the supplementary firing temperature 
on the supplementary firing rate and system efficiency 
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图 9  补燃温度对CO2排放性能的影响 

Fig. 9  Influence of the supplementary firing temperature 
on the performance of CO2 emission 

环质量越大，由空气反应器带入燃料反应器的热量

越多，燃料反应器出口温度越高，而空气反应器加

热空气的能力降低。故载氧体因物理显热变化而传

递的热量数量并不多，对系统影响不大。 
（4）压比的影响。 
上述模拟结论都是在相同压气机压比(压比 17)

条件下进行的，而压比是一个重要参数，对系统的

性能影响明显。空气反应器温度 1 200 ℃，设定透

平进口前补燃温度分别为 1 300℃(冷却空气率为

10%)、1350 ℃(冷却空气率为 12%)和 1 500 ℃(冷却

空气率为 18%)。图 10、图 11 给出了管式气化和

Texaco 气化时压气机压比对系统效率的影响。在一

定透平进口补燃温度下，2 系统效率都随着压比的

增加先增加后减少，存在最佳压比，随着温度的升

高，最佳压比有提高的趋势。透平进口补燃温度为 
1 300、1 350 和 1 500 ℃时，管式气化最佳压比分别

为 17、19 和 21，Texaco 气化最佳压比分别为 15、
17 和 21。 

（5）与 CLC 蒸汽循环性能的比较。 
循环流化床锅炉技术趋于成熟，将 CLC 反应

器设计成循环流化床锅炉，通过德士古煤气化和链

式燃烧来产生蒸汽，技术上更容易实现。以常规火 
 

压气机压比 

系
统

效
率

/%
 1300℃ 

1350℃ 
1500℃ 

46

45

44

43
12 16 20 24

 
图 10  管式气化压气机压比对系统效率的影响 

Fig. 10  Influence of the compressor pressure rate on 
pipe-typed gasification system efficiency 
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图 11  德士古气化压气机压比对系统效率的影响 

Fig. 11  Influence of the compressor pressure 
rate on Texaco gasification system efficiency 
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电厂运行参数作参考，空气反应器出口温度 950 ℃，

选择蒸汽参数为 17.24 MPa /541 ℃、3.32 MPa /541℃、 
0.72 MPa/232 ℃，汽轮机背压 4.9 kPa，高压缸效率

88%、中压缸效率 94 %、低压缸效率 92%，空气反

应器出口燃气最终排气温度 70℃，燃料反应器出口

最终排烟气温度 82℃。模拟结果表明，煤气化链式

燃烧蒸汽循环系统净效率仅为 31.1%，明显低于管

式气化系统效率的 44.5%和Texaco气化系统效率的

42%。CO2回收率达到 99%，高于管式气化和Texaco
气化CO2回收率，系统CO2的排放近零。 

4  结论 

将煤气化技术、CLC技术与联合循环技术结

合，可实现煤的高效洁净发电，经系统模拟计算和

分析，可得到如下结论：在相同空气反应器温度和

透平进口前补燃温度下，管式气化系统效率高于德

士古气化系统效率；空气反应器温度升高有利于

CO2减排，其排放量远低于煤粉电厂(超超临界煤粉

电厂的排放量为 733 g/(kW⋅h)；在相同条件下，管

式气化系统CO2排放量比德士古气化系统低；透平

进口前补燃温度升高，系统效率提高，但CO2排放

量随补燃温度的升高而增加，CO2回收率降低；载

氧体循环质量对系统性能影响较小；在一定的透平

进口温度下，管式气化系统和德士古气化系统都存

在使系统效率最高的最佳压气机压缩比；常规CLC
蒸汽循环发电技术上更可行，但系统效率与管式气

化和德士古气化系统效率比较处于劣势。 
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