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ВВЕДЕНИЕ
В последние десятилетия все более распро-

страненным становится использование цикли-
ческих адсорбционных процессов для разделе-
ния газовых смесей и концентрирования целе-
вых продуктов (в русскоязычной литературе
КБА – короткоцикловая безнагревная адсорб-
ция, в англоязычной PSA – pressure swing adsorp-
tion), которые не предполагают наличия внеш-
него источника тепла.

Короткоцикловые процессы адсорбционного
разделения смесей газов широко применяют в
промышленности для выделения водорода, обога-
щения воздуха кислородом, безнагревной осушки
газов, разделения углеводородов, концентрирова-
ния диоксида углерода, извлечения метана и т.п.
Одной из актуальных задач в области адсорбцион-
ного разделения является извлечение водорода из
водородсодержащих технологических потоков (га-
зы конверсии и окисления углеводородов, нефте-
заводские газы, синтез-газ и др.). Типичными ве-
ществами, сопутствующими водороду, являются
азот, оксид и диоксид углерода, метан. Особенно-
стью адсорбционного концентрирования водоро-

да является тот факт, что в смесях водородсодер-
жащих газов сопутствующие водороду компоненты
имеют более высокие значения адсорбционной се-
лективности [1].

Анализ многочисленных работ зарубежных и
российских ученых в области адсорбционного
разделения многокомпонентных газовых смесей
и концентрирования целевого продукта (водоро-
да, кислорода, углекислого газа и др.) позволил
определить место данной статьи среди других ра-
бот, ее актуальность и перспективность [2–11].

Так, в работах [2–8] представлены результаты
численных исследований влияния режимных пе-
ременных (давления, температуры, расхода ис-
ходной смеси) на динамику и эффективность ад-
сорбционного разделения двух- (H2–CO2), трех-
(H2–CO2–CO), четырех- (H2–CO2–CO–CH4),
пяти- (H2–CO2–CO–CH4–N2) и шестикомпо-
нентных (H2–CO2–CO–H2O–Ar–N2) смесей и
концентрирования водорода с использованием
активного угля и металлоорганических соедине-
ний в качестве адсорбентов. В работах [2, 3] при
расчете условий равновесия многокомпонентной
смеси используются изотермы сорбции индиви-
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дуальных веществ, методом вычислительного
эксперимента изучены особенности функциони-
рования десятиадсорберной установки с вакуум-
ной регенерацией (в английской литературе –
VPSA) и четырехадсорберной установки PSA с
металлоорганическим адсорбентом нового типа,
установлена возможность извлечения водорода с
чистотой 99.981 об. % при степени извлечения
81.6% [2] и 99.9 об. % при степени извлечения
48.05% [4]. В работах [6, 7] представлены резуль-
таты численных исследований влияния количе-
ства стадий выравнивания давлений, их последо-
вательности и использования комбинаций раз-
личных слоев адсорбентов на чистоту и степень
извлечения водорода из двухкомпонентной сме-
си (H2–CH4) в установке PSA с использованием
изотермы равновесия Ленгмюра–Фрейндлиха.
Установлено, что использование шестиадсорбер-
ной установки с двумя операциями выравнива-
ния давлений обеспечивает наилучшее сочетание
чистоты продукционного водорода (~99 об. %)
при достижении степени извлечения ~83%.

В работе [9] методом вычислительного экспери-
мента исследованы зависимости чистоты извлека-
емого углекислого газа из девятикомпонентной га-
зовой смеси с использованием активного угля и
установлено, что использование 7 адсорберов уста-
новки КБА (вместо 3 или 4 адсорберов) позволяет
повысить чистоту продукционного углекислого га-
за с 95.1 до 98.9 об. % при снижении степени извле-
чения от 90.2 до 86.1%. В работах [10, 11] исследуют-
ся математические модели динамики циклическо-
го адсорбционного процесса извлечения CO2 из
двухкомпонентной газовой смеси (CO2–N2) на
цеолите 13X с использованием изотермы Ленгмю-
ра, сформулирована и исследована задача опти-
мального проектирования PSA-установок (ваку-
ум-напорного типа – VPSA и фракционного ва-
куум-напорного типа – FVPSA) по комплексному
критерию – отношение энергозатрат установки
PSA к чистоте продукционного диоксида углерода.
Установлено, что установки, реализованные по
схемам FVPSA и VPSA, обеспечивают извлечение
диоксида углерода с чистотой ~90 и ~72 об. % соот-
ветственно, причем удельная мощность установки
по схеме FVPSA в среднем в 2.5 раза выше.

Целью данной работы является разработка ма-
тематической модели динамики циклического

процесса адсорбционного разделения многоком-
понентной газовой смеси и применение метода
математического моделирования для исследова-
ния системных связей и закономерностей этого
процесса и повышения эффективности функцио-
нирования установок КБА при концентрирова-
нии водорода.

МАТЕМАТИЧЕСКОЕ ОПИСАНИЕ 
ДИНАМИКИ ПРОЦЕССА ОБОГАЩЕНИЯ 

ГАЗОВОЙ СМЕСИ ВОДОРОДОМ

Технологический процесс концентрирования
водорода методом адсорбционного разделения
газовой смеси с циклически изменяющимся дав-
лением осуществляется в четырехадсорберной
установке КБА (рис. 1) [12].

Установка предназначена для концентрирова-
ния водорода до 99.99 об. % из газовой смеси, со-
держащей водород в количестве 65 ± 2 об. %, ди-
оксид углерода – 34 ± 2 об. % и оксид углерода –
1 ± 0.5 об. %. Исходная газовая смесь подается в
установку после предварительной осушки (ста-
дия осушки в данной работе не рассматривается)
с избыточным давлением 2.1 МПа и температурой
30°С. Подъем давления в адсорберах А1–А4 про-
изводится открытием управляемых клапанов К1.1,
К2.1, К3.1 и К4.1 соответственно, через которые га-
зовая смесь подводится к слою адсорбента. Про-
дукционный водород выводится из адсорберов
через управляемые клапаны К1.2, К2.2, К3.2 и К4.2 и
направляется к потребителям через ресивер Р.
Противоточная регенерация слоя адсорбента в
колоннах осуществляется путем пропускания
продувочной (обогащенной водородом) газовой
смеси через клапаны К12, К13, К14, К23, К24 и К34, а
через клапаны К1.3, К2.3, К3.3 и К4.3 осуществляется
отвод продувочного газа на этапе регенерации ад-
сорбента.

Согласованная работа клапанов установки КБА
обеспечивает последовательное осуществление в
каждом адсорбере всех стадий циклического ад-
сорбционного процесса, представленных в табл. 1.

В качестве адсорбентов в циклических адсорб-
ционных процессах широко используются грану-
лированные активные угли и цеолит СаА, облада-
ющие наибольшей емкостью и селективностью

Таблица 1. Стадии адсорбционного процесса концентрирования водорода в четырехадсорберной установке
КБА (А1–А4 – адсорберы, АД – адсорбция, ВД – выравнивание давления, СБ – сброс (уменьшение) давления,
РГ – регенерация, ПД – подъем давления)

А1 АД ВД1 ВД2 СБ РГ ВД3 ВД4 ПД
А2 ВД4 ПД АД ВД1 ВД2 СБ РГ ВД3
А3 СБ РГ ВД3 ВД4 ПД АД ВД1 ВД2
А4 ВД1 ВД2 СБ РГ ВД3 ВД4 ПД АД
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по CO2 и CO [1, 13]. При адсорбции (десорбции)
H2, CO2 и CO цеолитовым адсорбентом в адсорбе-
рах А1–А4 установки КБА протекают следующие
массо- и теплообменные процессы: а) диффузия
H2, CO2 и CO в потоке газовой смеси; б) массооб-
мен H2, CO2, CO и теплообмен между газовой фа-
зой и адсорбентом; в) адсорбция H2, CO2, CO на
поверхности и в микропорах гранул цеолитового
адсорбента с выделением тепла и десорбция H2,
CO2, CO из микропор и с поверхности гранул с
поглощением тепла. Анализ результатов физиче-
ского моделирования показал, что диффузия H2,
CO2, CO и распространение тепла в газовом пото-
ке и гранулированном адсорбенте осуществляют-
ся в основном в продольном направлении относи-
тельно движения потока газовой смеси в адсорбере
(по высоте слоя адсорбента). При этом процесс
обогащения газовой смеси водородом при адсорб-
ции преимущественно CO2 и CO гранулированным
цеолитовым адсорбентом осуществляется в сме-
шанно-диффузионной области и определяется ко-
эффициентами внешней массоотдачи и внутрен-
ней диффузии, скоростью газовой смеси в слое
адсорбента, а также равновесными соотношения-
ми концентраций H2, CO2 и CO в фазах.

При математическом описании процесса обо-
гащения газовой смеси водородом в установке
КБА принимали следующие допущения: 1) ис-
ходная газовая смесь является трехкомпонентной
(содержит 1 – H2 с концентрацией 65 ± 2 об. %,
2 – СО2 с концентрацией 34 ± 2 об. % и 3 – CO с
концентрацией 1 ± 0.5 об. %) и рассматривается
как идеальный газ, что вполне допустимо при
давлении в адсорбере до 200 × 105 Па [14]; 2) диа-
метр и высота насыпного слоя цеолитового ад-
сорбента СаА составляли 0.26 и 1.9 м соответ-
ственно; диаметр гранул – 3.2 мм, коэффициент
пористости гранул ~0.394 и диаметр транспорт-
ных пор ~0.5 × 10–3 м; 3) геометрические размеры
адсорбционного слоя считали постоянными в те-
чение заданного срока эксплуатации ~105 ч [15];
4) слой адсорбента представляет собой сплошную
среду с коэффициентом порозности  учитываю-
щим пористость гранул; 5) десорбционная ветвь
изотерм сорбции H2, CO2 и CO на гранулирован-
ном цеолите СаА совпадает с адсорбционной и
носит нелинейный характер [16].

В соответствии с принятыми допущениями ма-
тематическое описание циклического процесса ад-
сорбционного разделения многокомпонентной га-
зовой смеси и концентрирования водорода в уста-
новке КБА включает следующие уравнения [17].

ε,

Рис. 1. Технологическая схема четырехадсорберной установки КБА для концентрирования водорода: А1–А4 – адсор-
беры, К – управляемые клапаны, Р – ресивер.

P

H2, CO2, CO

K1, 2 K13

K12

K5

K23

K24

K34

K14

K4, 2K3, 2K2, 2

K1, 1 K4, 1K3, 1K2, 1K1, 3 K4, 3K3, 3K2, 3

На 
переработку

Водород

A1 A2 A3 A4



562

ТЕОРЕТИЧЕСКИЕ ОСНОВЫ ХИМИЧЕСКОЙ ТЕХНОЛОГИИ  том 53  № 5  2019

ИШИН и др.

1. Уравнение покомпонентного (k = 1 – H2, 2 –
CO2, 3 – CO) материального баланса в потоке га-
зовой смеси по высоте слоя адсорбента:

(1)

где  – скорость газовой смеси, м/с;  – мольная
концентрация k-го компонента газовой смеси,
моль/м3;  – величина сорбции k-го компонента
в адсорбенте, моль/м3; коэффициент порозно-
сти адсорбента с учетом пористости гранул,
м3/м3;  – эффективный коэффициент продоль-
ного перемешивания k-го компонента в газовой
смеси, м2/с; x – пространственная координата по
длине (высоте) слоя адсорбента, м;  – время, с.

В уравнении (1) первое слагаемое описывает
скорость накопления k-го компонента смеси в га-
зовой фазе; второе слагаемое – скорость накоп-
ления k-го компонента в адсорбенте; третье сла-
гаемое – конвективный перенос вещества в слое
адсорбента; четвертое слагаемое – продольное
перемешивание k-го компонента в слое адсор-
бента.

2. Уравнение массопереноса адсорбтива (H2,
CO2, CO) из газовой фазы в твердую фазу адсор-
бента (через границу раздела фаз):

(2)

( )
∂∂ ∂− ε+ + =

∂ ε ∂ ∂
∂ ∂=
∂ ∂

vg

g

( ( , ))( , ) (1 )

( ) ( , ) ,
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где  – правая часть уравнения кинетики неста-
ционарного конвективного (внешнего) массооб-

мена,  =   – коэффициент массо-

отдачи, отнесенный к концентрации адсорбтива
в газовой фазе;  – концентрация адсорбтива на
поверхности раздела фаз или равновесная теку-
щей величине адсорбции   – правая часть
уравнения кинетики внутридиффузионного про-

цесса адсорбции,  =   – кинети-

ческий коэффициент;  – величина адсорбции,
равновесная текущей концентрации адсорбтива

 в потоке газовой смеси на внешней поверхно-
сти гранул;  – формальный коэффициент, уста-
навливающий размеры смешанно-диффузион-
ной области;  – скорость газовой смеси, опре-
деляющая переход из диффузионной области в
кинетическую область переноса адсорбтива (H2,
CO2, CO).

Уравнение (2) представляет собой описание
кинетики адсорбции для смешанно-диффузион-
ной области переноса адсорбтива (H2, CO2, CO)
через границу раздела фаз (рис. 2): при скорости
газовой смеси ниже переходной скорости  про-
цесс адсорбции лимитируется процессом внеш-
ней массоотдачи с коэффициентом  в против-
ном случае – процессом внутренней диффузии в
гранулах адсорбента с кинетическим коэффици-
ентом  Гиперболический тангенс и формальный
коэффициент  наряду с  описывают непрерыв-
ный переход из области внешнего массообмена в
область внутридиффузионного процесса адсорб-
ции H2, CO2 и CO цеолитовым адсорбентом CaA.

Кинетические коэффициенты массоотдачи 
 граничная скорость  и формальный параметр

 определялись путем решения регуляризованной
экстремальной задачи идентификации кинетиче-
ских параметров математической модели адсорб-
ционного процесса концентрирования водорода с
использованием экспериментальных данных, по-
лученных методом физического моделирования
установки КБА в лабораторных и опытно-промыш-
ленных условиях:  = 0.022 м/с;  = 0.816 1/с;

 = 0.021 1/с;  = 0.084 1/с;  = 0.73 1/с;

 = 0.012 1/с;  = 0.059 1/с,  = 18.2.

Величина адсорбции  равновесная текущей
концентрации адсорбтива  в потоке на внешней
поверхности гранул, рассчитывается по уравне-
нию изотермы Ленгмюра–Фрейндлиха [18].
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Рис. 2. Описание непрерывного перехода из области
внешнего массообмена к области внутридиффузион-
ного процесса адсорбции H2, CO2 и CO цеолитовым
адсорбентом CaA в зависимости от переходной ско-
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3. Уравнение, описывающее распространение
тепла в потоке газовой смеси по высоте адсорбента:

(3)

где  – удельная теплоемкость и мольная
плотность газовой смеси, Дж/(моль К) и моль/м3

соответственно;  – температура газовой смеси, К;
 – коэффициент теплопроводности газовой

смеси, Вт/(м К);  коэффициент теплоотдачи
от поверхности гранул адсорбента к потоку газо-

вой смеси, Вт/(К м2);  =  – коэффици-

ент удельной поверхности гранул адсорбента,
м2/м3;  коэффициент теплопередачи от по-
тока газовой смеси к окружающей среде, Вт/(К м2);

 – диаметр адсорбера, м;  – температура
окружающей среды, К.

В уравнении (3) первое слагаемое описывает
накопление тепла в газовой фазе; второе слагае-
мое – конвективную составляющую переноса
тепла; третье слагаемое – теплоотдачу от газовой
фазы к твердой фазе (адсорбенту); четвертое сла-
гаемое – теплопередачу от газовой фазы к окру-
жающей среде через стенку адсорбера; пятое сла-
гаемое – продольную теплопроводность газовой
фазы по высоте слоя адсорбента.

4. Уравнение, описывающее изменение темпе-
ратуры в адсорбенте:

(4)

где  – удельная теплоемкость адсорбента,

Дж/(кг К);  – плотность адсорбента, кг/м3;  –
теплота адсорбции k-го компонента газовой сме-
си, Дж/моль; – коэффициент теплопроводно-
сти адсорбента, Вт/(м К).

В уравнении (4) первое слагаемое описывает
энтальпию твердой фазы (адсорбента); второе
слагаемое – теплоотдачу от твердой фазы (адсор-
бента) к газовой фазе; третье слагаемое – выделе-
ние теплоты сорбции компонентов газовой сме-
си; четвертое слагаемое – теплопроводность в ад-
сорбенте вдоль вертикальной оси адсорбера.

5. Уравнение Эргуна, связывающее изменение
давления и скорости газовой смеси по высоте ад-
сорбента [19]:

[ ]

∂ ∂ αρ + ρ − ×
∂ ∂ ε

× − − − =
ε

∂
= λ < <

∂

v
g gg g

g g g ud

env
a g env g

А
2

g
g 2

( , ) ( , )

4[ ( , ) ( , )] ( , )

, 0 ,

p p
T x t T x t

c с S
t x

KT x t T x t T T x t
d

T
x L

x

ρg
g,pс

gT
λg

α −

udS − ε
gr

3(1 )
r

−envK

Аd envT

[ ]∂ρ + α − −
∂

∂ ∂− = λ
∂ ∂

а a
a d а g

2
ads a

a 2

( , ) ( , ) ( , )

( , ) ( , ),

p u

k
k

k

T x tс S T x t T x t
t

a x t T x th
t x

а
pс

ρа
ads
kh

λa

(5)

где  – порозность слоя адсорбента без учета
пористости частиц, м3/м3;  – коэффициент
сферичности гранул адсорбента;  – динамиче-
ская вязкость газовой смеси, Па с;  – моляр-
ная масса газовой смеси, кг/моль; уравнение со-
стояния идеального газа имеет вид:  =
=   – универсальная газовая

постоянная, Дж/(моль К).
Начальные и граничные условия для уравне-

ний (1)–(5) приведены в табл. 2.
Формулы для расчета коэффициентов матема-

тической модели представлены в работе [17] и
здесь не приводятся.

Объемный расход потока, направляемого в ре-
сивер Р (рис. 1), определялся как  = 

где  =  – объемный расход потока,

обогащенного водородом, направляемого на де-
сорбцию преимущественно CO2, CO и отвод в ат-
мосферу,  – коэффициент обратного потока.

Таким образом, уравнения (1)–(5) с начальны-
ми и граничными условиями (6)–(8) представля-
ют собой математическое описание циклических
процессов адсорбции–десорбции, осуществляе-
мых в адсорберах А1–А4 установки КБА (рис. 1).

Для численного решения системы нелиней-
ных дифференциальных уравнений с частными
производными (1)–(5) применяли метод прямых,
в соответствии с которым производилась аппрок-
симация производных по пространственной пе-
ременной x конечно-разностными формулами.
При этом производная по времени остается в не-
прерывной форме. В результате получается си-
стема обыкновенных дифференциальных урав-
нений вдоль заданного семейства прямых с на-
чальными и граничными условиями, которая
решалась методом Рунге–Кутты 4-го порядка с
автоматическим выбором шага. Метод прямых
обладает приемлемыми для практики точностью
и скоростью сходимости, что делает его наиболее
предпочтительным при решении уравнений ма-
тематической модели (1)–(5) с начальными (6) и
граничными (7), (8) условиями.

Далее концентрации водорода, диоксида и
оксида углерода будем обозначать через  =
=  об. %.

Проверка адекватности математической модели
производилась по результатам независимых экспе-
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риментов, т.е. отличных от экспериментальных
данных, использованных для идентификации мо-
дели. Рассогласование расчетных по модели (1)–
(8) и экспериментальных данных оценивали по
формуле

где  – экспериментальное и расчет-
ное значения концентрации водорода в продук-
ционном потоке на выходе установки КБА в i-м
опыте, об. %,   число эксперименталь-
ных точек;  продолжительность стадии ад-
сорбции в i-м опыте, с.

Максимальная относительная погрешность
 рассогласования расчетных  и экспери-

ментальных данных  на стадии адсорбции не
превышает 11.4% (рис. 3), что позволяет с прием-
лемой для практики точностью использовать мо-
дель для целей технологического расчета, оптими-
зации и управления процессом концентрирования
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водорода методом адсорбционного разделения га-
зовой смеси.

ЧИСЛЕННОЕ ИССЛЕДОВАНИЕ
ПРОЦЕССА ОБОГАЩЕНИЯ ГАЗОВОЙ

СМЕСИ ВОДОРОДОМ

Анализ КБА-процесса обогащения газовой
смеси водородом как объекта управления позво-
лил определить: входные переменные (состав

=  температуру  и давление 
исходной газовой смеси); режимные (управляю-
щие) переменные (давление  на стадии ад-
сорбции и ее длительность  аналогично и для
стадии десорбции); выходные переменные – со-
став  =  расход  и темпера-

туру  продукционной газовой смеси на выхо-
де из установки КБА, степень извлечения  водо-
рода и производительность  установки.

С целью исследования системных связей, за-
кономерностей и повышения эффективности
функционирования установки КБА проводился
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Таблица 2. Начальные и граничные условия для уравнений (1)–(5)

Адсорбция Десорбция
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численный анализ влияния входных переменных
и управляющих воздействий на выходные пере-
менные процесса адсорбционного разделения га-
зовой смеси и концентрирования водорода. Ва-
рьируемые переменные и диапазоны их измене-
ния представлены в табл. 3.

Проведена серия вычислительных экспери-
ментов по исследованию влияния длительности
стадии адсорбции  (от 50 до 175 c), производи-
тельности установки (от 70 до 850 нл/мин), давле-
ния исходной газовой смеси (от 0.5 до 3 МПа), кон-
центрации  диоксида углерода (от 25 до 45 об. %)
в исходной газовой смеси, температуры  (от 10
до 50°C) и отношения  (от 0.2 до 0.8) на

концентрацию  и степень извлечения  про-
дукционного водорода.

На рис. 4 и 5 представлены графики зависимо-
стей концентрации  и степени извлечения 
водорода от продолжительности  стадии ад-
сорбции и производительности  установки КБА
при  = 0.5,  = 30°С и  = 25 об. %
(кривые 1, 4), 34 об. % (кривые 2, 5), 45 об. % (кри-
вые 3, 6).

Анализ графиков на рис. 4 показывает, что мак-
симальные значения  ≈ 99.7 об. % и  = 65% до-
стигаются при  = 25 об. %,  = 0.5,  = 50 и 100 с
соответственно. При этом температура  газовой
смеси, обогащенной водородом, повышается в
среднем на 10°С. При  = 34 об. % на отрезке вре-
мени адсорбции  концентрация

продукционного водорода  уменьшается с 98 до
80 об. %.

Зависимости концентрации продукционного
водорода  от давления исходной смеси носят
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экстремальный характер при всех рассматривае-
мых значениях температуры и содержания диок-
сида углерода в исходной газовой смеси (на рисун-
ке не показаны). Максимальное значение  про-
дукционного водорода наблюдается в интервале
давлений  = 0.5–1 МПа, а при  = 45 об. % –
при  ≈ 0.75 МПа. С уменьшением доли СО2 в
исходной смеси максимум смещается вправо;
при  = 25 об. % график практически приобре-
тает вид кривой насыщения. При этом темпера-
тура  газовой смеси, обогащенной водородом,
повышается от 295 до 330 К.

Из анализа графиков на рис. 5 следует, что
концентрация  продукционного водорода об-
ратно пропорциональна производительности при
всех рассматриваемых температурах и концен-
трациях CO2 в исходной газовой смеси. Повыше-
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Рис. 3. Динамика концентрации продукционного во-

дорода  в зависимости от концентрации CO2 в ис-
ходной смеси: 1 – 10; 2 – 40; 3 – 50 об. %; точки – экс-
перимент, сплошная линия – расчет по модели.
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Таблица 3. Исходные данные для вычислительного эксперимента

Наименование параметра Диапазон изменения

Длительность стадии адсорбции  с 25–200

Отношение длительности стадии десорбции к длительности стадии адсорбции 0.2–0.8

Состав исходной газовой смеси:

концентрация диоксида углерода  об. % 25–45

концентрация оксида углерода  об. % 1

Температура исходной смеси  °C 10–50

Давление исходной газовой смеси  МПа 0.5–3
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ние производительности  установки КБА при-
водит к тому, что на стадии регенерации десорб-
ция адсорбата производится недостаточно полно
и наблюдается некоторое снижение поглотитель-
ной способности адсорбента и чистоты получае-
мого продукта. При малых значениях производи-
тельности  чистота продукта  практически
постоянна и равна ее предельному значению для

Q

Q out
1y

данных условий, кривые стремятся к насыще-
нию, а для значений производительности  выше
некоторого порога  начинает заметно умень-
шаться практически линейно, причем величина
этого порога зависит от температуры  исход-

ной газовой смеси: при  = 50°С пороговое зна-
чение расхода продукционного водорода равно

Q
out
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in
gT

in
gT

Рис. 4. Зависимости концентрации  и степени извлечения  водорода от продолжительности  стадии адсорбции

при  1, 4 – 25; 2, 5 – 34; 3, 6 – 45 об. %.
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Рис. 5. Зависимости концентрации  и степени извлечения  водорода от производительности  установки КБА

при  1, 4 – 25; 2, 5 – 34; 3, 6 – 45 об. %.
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 = 550 × 10–5 м3/c, а при  = 10, 30°С –  =
= 250 × 10–5 м3/с.

Наибольшая чувствительность  к измене-
нию производительности  установки КБА на-
блюдается при  = 45 об. %, а при  = 25 об. %
уменьшение  незначительно. Это означает,
что повышение  в некоторых пределах или

уменьшение  до 25 об. % позволяет существен-
но повысить производительность установки 
практически без снижения чистоты продукцион-
ного водорода.

Температура  продукционного водорода
пропорциональна производительности  уста-
новки при всех рассматриваемых значениях 
Наибольшее значение температуры  = 323 K
продукционного потока газовой смеси наблюда-
ется при  = 45 об. %, что объясняется высокими
значениями концентрации СО2 в адсорбенте и,
как следствие, большим тепловым эффектом про-
цесса адсорбции. С уменьшением доли примеси в
исходном газе  падает, а при  = 25 об. % на-

блюдается наименьшая чувствительность  к
производительности  установки КБА.

На рис. 6 представлены графики изменения
концентрации водорода в зависимости от вре-
мени функционирования установки КБА при от-
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ношении  = 0.5, температуре  = 30°С
для различных значений времени стадии адсорб-
ции  = 70, 100 и 150 с. Из анализа графиков сле-
дует, что с увеличением времени функционирова-
ния установки происходит некоторое снижение

концентрации  продукционного водорода, что
объясняется соответствующим ростом температу-
ры адсорбента.

Методом вычислительного эксперимента так-
же исследованы профили температуры по длине
слоя адсорбента для ряда значений времени ад-
сорбции 20, 40, 60, 80 и 100 с (на рисунке не пока-
заны). Анализ результатов дает основание утвер-
ждать, что в результате теплового эффекта сорб-
ции СО2 и СО происходит рост температуры слоя
адсорбента и возникает тепловой фронт, движу-
щийся в аксиальном направлении вместе с сорб-
ционным. Следует отметить также существенный
рост температуры в “лобовом” слое адсорбента,
что связано со значительным содержанием ад-
сорбтива (главным образом СО2 и СО) в газовой
смеси и теплотой сорбции на цеолите CaA. Теп-
ловые потери для данного режима минимальны,
что способствует проведению десорбции сорбата
(преимущественно СО2 и СО) на стадии регене-
рации адсорбента без затрат энергии для допол-
нительного нагрева адсорбента.

γ = des adst t in
gT

adst

out
1y

Рис. 6. Динамика концентрации продукционного водорода  в зависимости от времения функционирования уста-
новки КБА при различных значениях  1 – 70 с, 2 – 100 с, 3 – 150 с.
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ИШИН и др.

ОПТИМИЗАЦИЯ ПРОЦЕССА 
ОБОГАЩЕНИЯ ГАЗОВОЙ

СМЕСИ ВОДОРОДОМ

Численные исследования процесса концен-
трирования водорода методом короткоцикловой
безнагревной адсорбции при разделении много-
компонентной газовой смеси позволили опреде-
лить наиболее опасные возмущения (состав  =
=  температуру  и давления  га-
зовой смеси на входе в адсорберы установки КБА,
на продукционном  и сбросном  выходах
установки) и эффективные управляющие воздей-
ствия (давление  газовой смеси на стадии ад-
сорбции и длительность  стадии адсорбции). За-
дача оптимизации технологического процесса кон-
центрирования водорода по технологии КБА может
быть сформулирована следующим образом: при за-
данных диапазонах изменения возмущающих воз-
действий  =  требует-
ся найти вектор допустимых управлений  =
=  при котором целевая функция –

среднее значение концентрации  продукци-
онного водорода на отрезке времени [0, tpr], соот-
ветствующем выходу установки КБА на стацио-
нарный периодический режим работы, – дости-
гает максимального значения, т.е.

(9)

выполняются связи в форме уравнений матема-
тической модели (1)–(8) и ограничения на:

− чистоту продукционного водорода 

(10)
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− производительность  установки КБА

(11)

− скорость газовой смеси в “лобовом” слое ад-
сорбента

(12)

− перепад давления в слое адсорбента на ста-
диях адсорбции и десорбции

(13)

где заданное значение концентрации кис-
лорода в продукционном потоке воздуха;  за-
данное значение производительности (расхода
продукционного потока воздуха при заданной
концентрации  кислорода) установки КБА;

 – максимально допустимое значение скорости

газовой смеси в слое адсорбента;   –
максимально допустимые значения перепада
давления в адсорбционном слое адсорбера на ста-
диях адсорбции и десорбции.

Сформулированная аргументная задача опти-
мизации (9)–(13) относится к классу задач нели-
нейного программирования, для решения кото-
рой задачу условной оптимизации (9)–(13) пре-
образовывали в задачу безусловной оптимизации
методом штрафной функции, а для поиска экс-
тремума целевой функции  использовали
высокоэффективный метод последовательного
квадратичного программирования [20].

Для оперативного решения задачи оптимиза-
ции (9)−(13) и управления процессом концентри-
рования водорода разработана двухуровневая си-
стема управления, в которой осуществляется не-
прерывный контроль за текущими значениями
возмущающих воздействий, и при их отклонении
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Таблица 4. К анализу эффективности работы установки КБА (   – значения целевой функции при наличии и
без адаптивной оптимизации в системе управления соответственно)

Возмущающее воздействие – 
ступенчатое увеличение  об. % (+)  об. % (–)  об. %

 от 34 до 45 об. % 95.76 89.46 6.3

 от 30 до 50°С 98.92 94.13 4.79

 от 0.2 до 0.3 МПа 98.92 95.09 3.83

 от 0 до 0.1 МПа 96.51 90.22 6.29
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от номинальных значений на верхнем уровне си-
стемы управления оперативно решается задача
(9)−(13) и определяются текущие оптимальные

значения режимных переменных  = 
поступающие в качестве заданий ПИД-регулято-
ру давления и программному задатчику цикло-
граммы переключения отсечных клапанов.

Результаты сравнительного анализа работы
установки КБА при наличии адаптивной оптими-
зации (+) и без адаптивной оптимизации (–) в си-
стеме управления представлены в табл. 4.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Разработанная математическая модель цикли-
ческого процесса адсорбционного разделения га-
зовой смеси и концентрирования водорода может
быть использована: 1) для исследования динами-
ки циклических адсорбционных процессов раз-
деления многокомпонентных газовых смесей;
2) для оптимизации и повышения эффективно-
сти функционирования установок КБА с цикли-
чески изменяющимся давлением; 3) для разра-
ботки алгоритма и системы адаптивного управле-
ния циклическими процессами адсорбционного
разделения многокомпонентных газовых смесей.

Новые научные результаты, математическое,
информационное и алгоритмическое обеспечение
системы адаптивной оптимизации и управления
четырехадсорберной установкой КБА, представ-
ленные в данной работе, могут быть использованы
при проектировании новых автоматизированных
процессов и адсорбционных технологических уста-
новок с циклически изменяющимся давлением для
разделения и очистки многокомпонентных газовых
смесей.

Работа выполнена в рамках проектной части
государственного задания № 10.3533.2017/ПЧ.

ОБОЗНАЧЕНИЯ

величина сорбции k-го компонента в 
адсорбенте, моль/м3

величина адсорбции, равновесная теку-
щей концентрации адсорбтива в потоке 
газовой смеси на внешней поверхности 
гранул, моль/м3

мольная концентрация k-го компонента 
газовой смеси, моль/м3

концентрация адсорбтива на поверхно-
сти раздела фаз или равновесная текущей 
величине адсорбции, моль/м3

*u ( )ads ads
* *, ,P t

ka

∗
ka

kс

∗
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, удельные теплоемкости газовой смеси
и адсорбента соответственно, Дж/(моль К)
эффективный коэффициент продольного 
перемешивания k-го компонента в газо-
вой смеси, м2/с
объемный расход газовой смеси на входе в 
установку КБА, м3/с
объемный расход потребляемой продук-
ционной газовой смеси, м3/с
объемный расход газовой смеси, обога-
щенной водородом, на выходе из адсор-
бера, м3/с
объемный расход потока, обогащенного 
водородом, направляемого на десорбцию, 
м3/с
теплота адсорбции k-го компонента газо-
вой смеси, Дж/моль
коэффициент теплопередачи от потока газо-
вой смеси к окружающей среде, Вт/(К м2)
высота насыпного слоя адсорбента, м
молярная масса газовой смеси, кг/моль

давление газовой смеси на входе в уста-
новку КБА, Па
давления на стадиях адсорбции и десорб-
ции соответственно, Па
давления на продукционном и отводном 
выходах установки КБА, Па
максимально допустимые значения пере-
пада давления в адсорбционном слое 
адсорбера на стадиях адсорбции
и десорбции
текущее и заданное значение производи-
тельности (расхода продукционного потока 

воздуха при заданной концентрации  
кислорода) установки КБА, нл/мин
радиус гранулы адсорбента, м

площадь поперечного сечения адсорбера, м2

коэффициент удельной поверхности гра-
нул адсорбента, м2/м3

температура адсорбента, K

температура газовой смеси, К

температура окружающей среды, K

время, с
длительности стадий адсорбции и десорб-
ции, с
период времени, соответствующий уста-
новившемуся режиму работы установки 
КБА, с
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ИНДЕКСЫ

  
линейная, переходная и максимально 
допустимая скорости газовой смеси в слое 
адсорбента соответственно, м/с

x пространственная координата по верти-
кальной оси адсорбера (высоте слоя 
адсорбента), м
объемная концентрации k-го компонента 
газовой смеси, об. %
заданное значение концентрации кисло-
рода в продукционном потоке воздуха
коэффициент теплоотдачи от поверхно-
сти гранул адсорбента к потоку газовой 
смеси, Вт/(К м2)
коэффициент массоотдачи, 1/с

кинетический коэффициент внутренней 
диффузии, 1/с
отношение длительности стадии десорб-
ции  к длительности стадии адсорб-
ции 
относительная погрешность рассогласо-
вания расчетных по модели и экспери-
ментальных данных, %

, коэффициенты порозности слоя адсор-
бента с учетом и без учета пористости гра-
нул соответственно, м3/м3

степень извлечения (концентрирования) 
водорода, %
формальный коэффициент, устанавлива-
ющий размеры смешанно-диффузион-
ной области
коэффициенты теплопроводности газо-
вой смеси и адсорбента соответственно, 
Вт/(м К)
динамическая вязкость газовой смеси, Па с

мольная плотность газовой смеси, 
моль/м3

плотность адсорбента, кг/м3

коэффициент обратного потока, отн. ед.
коэффициент сферичности гранул адсор-
бента, отн. ед.

1, 2, 3, 4 номер адсорбционной колонны в техноло-
гической схеме установки КБА;

a адсорбент
ads относящийся к стадии адсорбции
des относящийся к стадии десорбции
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