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高温气冷堆甲烷蒸汽重整制氢

蒸汽重整器的初步研究
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摘要!基于一维拟均相模型!针对高温气冷堆具有单根转化管的甲烷蒸汽重整器建立了动态数学模型!

开发了相应的计算程序!并对日本原子能研究所设计的甲烷重整器进行了稳态计算与分析$研究结果

表明%重整器氦气入口的散热损失对重整器性能有明显影响!而化学反应速度则不是影响其性能的主要

因素$稳态计算结果与实验结果较好吻合$
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!!目前!世界上氢的年耗量约为@"""万
吨*C+!年增长率为!_!C"_*(+$氢主要用于
合成氨和石化工业$氦加热蒸汽重整器是高温
气冷堆甲烷蒸汽重整制氢系统中的核心部件之

一$在传热方式,几何结构及运行工况等方面!
它与常规蒸汽重整器有所不同$本文基于一维
拟均相模型!对氦加热蒸汽重整器建立动态数
学模型!编制程序并对日本原子能研究所



!;+0>G"设计的蒸汽重整器进行稳态计算与
分析#

>!蒸汽重整器的基本结构
蒸汽重整器的基本结构示于图C#重整器

主要由转化管束组成#转化管为回转型$三套
管%形式&由内向外&依次为中心管’催化管和导
管#工艺气从重整器上部入口进入&沿催化管
与中心管所形成的环形通道向下流动&流道中
填充催化剂颗粒#工艺气在向下流动过程中&
边吸热边发生重整反应#在流道最下端&工艺
气折返向上进入中心管&在上升过程中&向催化
管内工艺气放热&最后从工艺气出口流出#氦
气从重整器下部氦气入口进入&在催化管与导
管所形成的环形通道中向上流动&同时向工艺
气放热&最后从上部的氦气出口流出#为提高
传热效果&在催化管外侧设计有环肋#

?!蒸汽重整器模型建立
图(是一典型单根转化管重整器结构示意

图#导管外包覆绝热材料&以减少散热损失#
将重整器分为+’X’?’H’0@段#从氦气入口
到催化管最下端为+段&该段需考虑氦气通过
重整器外壳向环境的散热损失#X段为催化剂
层#X段上端到氦气出口为?段#从氦气出口
到上方的隔板为H段#在?’H区域中&在催化
管与中心管所形成的环形通道中填充氧化铝颗

粒&颗粒大小与催化剂的颗粒相同#0段同样
需考虑工艺气通过重整器外壳向环境的散热损

失#图(中的Q+!Q0分别为对应的坐标值#
这里&忽略轴向传热及催化管下端半球形的不
规则部分#根据对称性&建立的蒸汽重整器模
型示意图示于图=#

?&>!化学反应
设天然气中全部为甲烷&且不考虑逆反应和

其他副反应&催化剂层中的化学反应如下#
重整反应为(

?Y!eY(I)
%C

?Ie=Y([("@&F!Q;)-$%"

!!反应速度为(

%C MRC2RL!O4C)KH"!#?Y!#Y(IO
#?I#=Y()I#C"

!!转换反应为(

?IeY(I)
%(

?I(eY(e!C&(!Q;)-$%"

!!反应速度为(

%( MR(2RL!O4()KH"!#?I#Y(IO
#?I(#Y()IL("

其中(%C’%(为化学反应速度*RC’R(为频率因
子*4C’4(为活化能*I#C ’I#( 为化学反应平
衡常数*#为组分分压#

?&?!物料平衡方程
系统运行前&在中心管和催化层中充氮气#

在催化层的物料平衡方程中&需考虑反应所生
成物质的质量#

图C!蒸汽重整器结构示意图

‘.4&C!6/:2-2$NM,27-32N$3-23
7+++重整器立体结构图*P+++转化管的剖面图
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图(!单根转化管重整器结构示意图

‘.4&(!6/:2-2$NM.14%232N$3-23,<P2

图=!蒸汽重整器模型示意图

‘.4&=!6/:2-2$NM,27-32N$3-23-$82%
C!!!中心管"(!!!中心管管壁"=!!!催化剂层"

!!!!催化管管壁"@!!!氦气通道"

)!!!导管"*!!!催化剂颗粒

边界条件为#QMQ0$S=$0 为入口工艺气0
组分的质量流速"QMQ+$SC$0 MS=$0"QM"$

S@ 为 氦气入口质量流速%
初始条件为#&M"$%=$0M"$%C$0M"&0MC&

@’$%=$)MKH=(#=$%C$)MKHC(#C$%@MKH@(#@%
物料平衡方程如下%
对中心管$有#
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!!对催化剂层$有#
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!!对氦气通道$有#
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其中#Q为坐标"&为时间"S为质量流速">?
为组分的反应速度"C为组分质量百分比"%为
密度"下标0为组分编号$0fC!)$分别表示

Y()Y(I)?Y!)?I)?I()’("下标C!*分别与
图=中的C!*对应%

?&E!能量平衡方程
边界条件为#

QMQ0$H= 为入口工艺气温度"QMQ+$

HC MH="QM"$H@ 为入口氦气温度%
初始条件为#

&M"$HCMH(MH=MH!MH@MH)M
H* M@""a%
能量平衡方程如下%
对中心管$有#

*%CF& ’C
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* H(OH& ’C N*SCF
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!!对中心管管壁$有#
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!!对催化剂层$有#
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!!对催化剂颗粒$有#
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!!对催化管管壁$有#
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6G(! !1G!
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!!对氦气通道$有%

*%@F" #@
*& M6I!! !1I!

1G" #) (O 1I" #! (! H!OH" #@ N

6G)! !1G)
1G" #) (O 1I" #! (! H)OH" #@ N

*S@F" #@
*Q OT%$MM "E#

!!对+&0段散热损失$有%

T%$MMMT?NT> M69@"HKOHk#"C"#
其中%6为传热系数’H为温度’HK 为重整器
外壳表面温度’Hk 为环境温度’T%$MM为散热损
失’T? 为对流散热损失’T> 为辐射散热损失’

69 为综合传热系数’@为重整器外壳表面积’

F 为比焓’1为直径’(F>为反应热’#为催化
剂层空隙率’上标G&I分别表示内壁和外壁’
下标E为化学反应编号$EfC$($分别表示重整
反应和转换反应(
以上方程是经过推导简化后得到的结果(
催化管外壁采用了环肋$传热系数的计算

可参考文献)=*中的计算式(

?&K!动量方程
边界条件为%QMQ0$#= 为入口工艺气压

力’QMQ+$#CM#=’QM"$#@为入口氦气压力(
初始条件为%&M"$#CM#=M!>()]\7$

#@ M!>C!]\7(
中心管和氦气通道内压力损失用X%7M.<M方

程计算$有%

*#
*QM

*
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5
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!!催化剂层内的压力损失$采用文献)!*中的
方程计算$有%
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其中%#为压力’*为摩擦系数’<为流体速度’5
为重力加速度(

E!稳态计算结果及其分析
对上述的微分方程进行离散化$即可导出

有限差分的数值方程组(以此为基础$编制计
算机程序$对重整器进行计算分析(

;+0>G在CEE*+(""C年间进行了高温气
冷堆甲烷蒸汽重整制氢系统的设计与制造$在

(""C+(""(年间完成了对具有单根转化管的
重整器的实验研究)@*(在稳态下$重整器的入
口参数列于表C(

表>!稳态下重整器入口参数

@,;.0>!905&)+0)*’.0"2,),+0"0)/#’$0)/"0,$%/","0

气体 温度,A 压力,]\7
流量,"4!M[C#

?Y!!Y(I
水炭比

工艺气 !)!&F !&() C(&"!!)&) =&!@

氦气 F*"&! !&C! EC&"

表(列出该重整器的计算结果(重整器的
甲烷转化率为@!&(_$产氢率为CCF&)-=,:(
由表(可以看出$重整器主要参数的计算值与
实验值间的偏差不超过)_(稳态计算结果与
实验结果吻合良好(
图!7示出了从转化管最下端开始)&=*-

区域内的温度分布(这段区域主要包含催化剂
层(由图!7可看出$计算结果与实验结果吻合
较好(从转化管上端进入的工艺气受到氦气通
道内的氦气和中心管内的工艺气双方的对流传

热$温度上升较快’在转化管下端附近$工艺气

表?!计算结果与实验结果的比较

@,;.0?!-&+2,)*/&’;0"=00’6,.6#.,"0$,’$0F20)*+0’",.)0/#."/

结果 ?Y!转化率,_ ?I转化率,_
产氢率,

"-=!:[C#

氦气出口

温度,A

工艺气出口

温度,A

氦气沿程

压力损失,]\7

工艺气沿程

压力损失,]\7

实验值 @!&F )(&@ C("&( )C@&F @))&= "&"@) "&C(C

计算值 @!&( )=&C CCF&) )C*&@ @)*&@ "&"@@ "&CC!

"[C&C_# "C&"_# "[C&=_# ""&=_# ""&(_# "[C&F_# "[@&F_#

!!注%括号内数据为计算值与实验值的相对偏差
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图!!转化管内温度!7"和甲烷转化率!P"的分布

‘.4&!!92-L237,<328.M,3.P<,.$1!7"718-2,:712/$1O23M.$137,28.M,3.P<,.$1!P".1,<P2
7#实线$$$计算结果%点划线$$$实验结果&C$$$氦气通道%($$$催化剂层%=$$$中心管

P#实线$$$平衡转化率&点划线$$$计算的实际转化率

温度上升变缓&在最下端%工艺气温度达到了最
高%此时%甲烷转化率为最高%工艺气与对应氦
气的温差较大%约为C""A%重整器性能提高尚
有较大空间’图!P示出了转化管内甲烷转化
率的分布’从图!P可以看出#在转化管的上
端%转化率提高得较快%并快速接近反应的平衡
转化率’所以%反应速度并不是影响该重整器
性能的主要因素’
重整器+段及0段产生的散热损失对重

整器的性能将产生一定影响’+段和0段无
热损失情况下的计算结果列于表=’根据比较
可看出%如果 +段没有热损失%甲烷的转化率
相对基准计算值将提高(&(_%产氢率将提高
约@_&若0段无热损失%甲烷的转化率和产氢
率则几乎不变’由于 +段无热损失%图!7中
所示最下端的氦气温度将提高%对应的工艺气
温度也将提高%这样%重整器的性能将得以提
高’对0段%即使无散热损失%图!7中所示的
最下端氦气温度变化也不会很大%因此%对应的
工艺气温度几乎不变化’所以%应尽量减少氦
气出口处的散热损失%以提高重整器性能’

表E!:!4段散热损失对重整器性能的影响

@,;.0E!45506"/&5H0,".&//&’)05&)+0)20)5&)+,’60

5&):,’$4/06"*&’/

散热 ?Y!转化率(_ 产氢率(!-=):[C"
基准计算值 @!&( CCF&)
+段无热损失 @)&) C(!&F
0段无热损失 @!&( CCE&C

K!结论
C"基于一维拟均相模型所建立的动态模
型可用于分析重整器的稳态性能参数’

("转化管内的甲烷转化率快速接近对应
的平衡转化率%反应速度不是影响重整器性能
的主要因素’重整器氦气入口的散热损失对其
性能有明显影响%应尽量减少这段的散热损失&
工艺气入口的散热损失对其性能无甚影响’
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