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球形颗粒内三重周期极小曲面结构的
甲烷水蒸气重整制氢反应性能研究

吴志宏,杨剑,王秋旺
（西安交通大学热流科学与工程教育部重点实验室,710049,西安）

摘要：为优化颗粒堆积床内的催化剂几何结构并提升制氢效率，研究了三重周期极小曲面结构催

化剂对甲烷水蒸气重整反应的影响。使用固体颗粒法数值模拟对比了三重周期极小曲面结构催化

剂颗粒与传统通孔催化剂颗粒、球形催化剂颗粒的流动、换热、反应性能。以发生反应的催化剂颗

粒为研究对象并结合传统热阻理论，提出了一种热阻评价方法，从热量传递与转化的角度探索反应

器内制氢反应的性能。结果表明：所提热阻评价方法可以反映出制氢反应的性能规律；三重周期极

小曲面结构球形催化剂，在流动性能上比普通球形结构降低了 22.97%的流动能量损耗；在换热性

能上具有最高的出口温度，比普通球形结构提高了 4.48 K，减小了 28.68%的对流换热热阻；在反

应性能上具有最大的制氢速率，比普通球形结构提高了 49.93%，减小了 2 7.45%的化学反应热热

阻；综合来看，降低了 28.03%的综合热阻。研究结果说明了三重周期极小曲面结构在甲烷水蒸气

重整反应中的高效性，并为颗粒堆积床内的性能比较提供了新的分析方法。
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Abstract：To optimize catalyst geometric structures in packed beds and enhance hydrogen production
efficiency,the effects of triple-periodic minimal surface （TPMS）structured catalysts on methane steam
reforming reactions is investigated.The solid particle method is employed for numerical simulations
comparing the flow,heat transfer,and reaction performance among TPMS-structured catalyst
particles,conventional through-hole catalyst particles, and spherical catalyst particles. By
analyzing reactive catalyst particles and incorporating classical thermal resistance theory,a novel
thermal resistance evaluation method is developed to evaluate hydrogen production performance from the
perspective of heat transfer and conversion.Results demonstrate that：The proposed thermal
resistance evaluation method effectively reflects hydrogen production performance characteristics；

the TPMS-structured spherical catalysts reduce flow energy loss by 22.97% compared to conventional
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spherical structures； in terms of heat transfer performance,they achieve the highest outlet
temperature,showing a 4.48 K increase over conventional spherical structures while reducing convective
heat transfer resistance by 28.68%；regarding reaction performance,they exhibit the maximum
hydrogen production rate,which is 49.93% higher than that of conventional spherical structures,

along with a 27.45% reduction in chemical reaction thermal resistance；overall,they achieve
28.03% reduction in total thermal resistance.These findings demonstrate the superior efficiency
of TPMS structures in methane steam reforming and provide a novel analytical approach for
performance evaluation in packed beds.
Keywords：methane steam reforming；hydrogen production；triply periodic minimal surfaces；

catalyst geometry structure；thermal resistance evaluation method

  氢能有高能量密度、零排放等优点[1],其发热量
高于化石燃料、化工燃料和生物燃料[2],是一种具有
广阔前景的二次能源。目前,关于制氢方法的研究
众多,如化石燃料重整[3]、光热协同制氢[4]、电化学
驱动的醇类脱氢[5]、生物质催化热解制氢[6]等。然
而,由于技术成熟度、生产成本、产量等因素限制,新
型制氢方法尚未大规模工业应用,通过化石燃料重
整制氢仍然是目前主要的工业用氢来源。根据国际
能源署《2023 年全球氢能回顾》[7]中的数据,目前通
过甲烷重整制氢占全球工业制氢总量的 6 2%,而颗
粒堆积床则是该制氢方法中使用的主要反应器。

关于甲烷重整制氢,目前人们已经做了很多研
究,例如：有些研究者通过实验研究了重整制氢过程
中的碳沉积反应[8]、反应机理[9]及催化剂中稀土元

素的影响[10]；还有一些研究者通过热力学分析,得
到重整制氢综合能源系统的热力学特性和经济特

性[1 1]。此外,数值模拟方法也应用于重整制氢的改
进和结果预测,如甲烷水蒸气重整制氢的反应机理
路径的数值研究[12]、预热颗粒堆积床的瞬态过程研
究[1 3]等,数值模拟方法以其预测结果较为准确、运
算速度快的优点被广泛应用。目前,针对颗粒堆积
床反应器内的数值模拟中的典型方法有等效介质

法、固体颗粒法等。固体颗粒法属于孔隙尺度方法,
适合模拟计算催化剂表面的具体反应情况,反映局部
流动、换热、反应特征。该方法最先由 Dixon 等[14]提

出,并用其来模拟研究颗粒堆积床内的甲烷水蒸气
重整反应。Behnam 等[1 5]使用固体颗粒法对比了甲

烷水蒸气重整反应的模拟结果与实验结果,验证了
固体颗粒法的准确性。为了探究颗粒堆积床反应器
内的流动、换热、反应特征及性能,本文研究使用了
固体颗粒法。

颗粒堆积床反应器是甲烷水蒸气重整制氢过程

中的关键部件,堆积床反应器的流动传热传质性能

表现直接决定制氢的效率,而改变堆积床内的几何
结构是最直接有效地提升流动传热传质性能的方式

之一。对此,大量研究人员进行了相关研究。一些
研究人员提出了改变颗粒堆积床结构,如增加泡沫
金属结构[1 6]等。有的研究人员对颗粒结构进行创
新,如 Karthik 等[1 7]研究了在颗粒堆积床反应器内

不同催化剂形状对于甲烷水蒸气重整反应性能的影

响,包括圆柱形、三叶草形、雏菊形、空心圆柱形、环
切形、七孔圆柱形等,结果表明催化剂的几何结构对
反应性能影响很大,其中三叶草形结构的催化剂效
果最好。Dixon 等[18]研究了圆柱状催化剂中通孔

数量对甲烷水蒸气重整反应的性能影响,结果发现
催化剂上通孔数量越多,反应物与催化剂接触面积
越大,反应性能越好。综上所述可知,改变催化剂的
几何结构可以影响反应性能。三重周期极小曲面是
一种具有一阶和二阶连续性、零平均曲率,除了自相
交外没有奇点的数学曲面。近年来,随着 3D 打印
技术的普及,三重周期极小曲面结构成为各领域中
几何拓扑优化的热点。Thomas 等[1 9]分析对比了用

于膜蒸馏的三重周期极小曲面结构间隔件与普通市

售间隔件的热质传递性能,结果表明,该三重周期极
小曲面结构间隔件比市售间隔件的水通量提高了

60%,综合膜传热系数提高了 6 3%。Li 等[20]提出

了超临界 CO2 循环中三重周期极小曲面结构仿生
印刷电路热交换器,结果发现,在泵功相同的前提
下,该三重周期极小曲面结构仿生印刷电路热交换
器总体热性能提高了 1 5%～100%,努塞尔数增加
了 1 6%～120%。综上所述可知,三重周期极小曲
面结构可以一定程度上提升传热传质效率。因此,
将三重周期极小曲面结构与催化剂颗粒结合探寻其

对甲烷水蒸气重整反应的影响具有研究价值。
目前,还未有关于三重周期极小曲面结构催化

剂对甲烷水蒸气重整反应影响的研究。本文构建了
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热阻评价方法,从热量转化的角度出发研究催化剂
结构对甲烷水蒸气重整反应的影响；通过对比普通
球形结构、四通孔球形结构和三重周期极小曲面球
形结构催化剂在流动换热工况和化学反应工况下的

结果,探究了三重周期极小曲面结构催化剂流动、传
热、反应性能的优劣；探寻了化学反应热热阻与换
热、反应性能之间的关系。

1 甲烷水蒸气重整反应数值方法

1.1 物理模型

本文研究了 3 种球形结构催化剂模型：普通球
形（N）结构催化剂、四通孔球形（H）结构催化剂和
三重周期极小曲面球形（T）结构催化剂。通过在 N
结构催化剂模型上增加通孔结构得到 H 结构催化
剂模型,H 结构催化剂颗粒为工业生产中应用最广
泛的催化剂颗粒；将三重周期极小曲面（TPMS）结
构模型与 N 结构模型进行布尔运算得到 T 结构模
型。3 种球形催化剂外径统一,为 8 mm。如图 1 所
示,本文研究中的物理模型为 8 mm×8 mm×80 mm
的方管和球形催化剂。图 2（a）和 2（b）展示了 H 与

T 结构模型的主视图,不同结构催化剂模型的具体
几何参数如表 1 所示,其中 H 与 T 结构具有相同的
表面积。

图 1 物理模型示意图

Fig.1 Physical model of the study

（a）H 结构
 

（b）T 结构

图 2 H 与 T 结构催化剂模型主视图

Fig.2 Main view of H and T structure catalyst model

表 1 3 种结构催化剂模型参数

Table 1 Geometric parameters of different structure catalysts

催化剂结构 体积/mm3 表面积/mm2 空隙率

T 226.5 9 27 6.94 0.44

N 260.12 1 9 7.06 0.5 1

H 23 7.24 27 6.94 0.46

本文研究中,TPMS 球形结构催化剂的构建方
法参照 Cheng 等[21]。通过

1 0[cos（2.5x）cos（2.5y）+ cos（2.5y）cos（2.5z）+
cos（2.5z）cos（2.5x）]- 5[cos（5x）+
cos（5y）+ cos（5z）]- 1 2 = 0 （1）

获得单一周期的三重周期极小曲面,再与球状曲面

x 2 +y 2 +z 2 = 1 6 （2）
进行耦合后获得 T 结构模型。

1.2 控制方程

在本文研究中,采用 SST k-ω 流动模型研究了
湍流状态下的流动,雷诺数Re 的分布范围为 4 000～
10 000。为了更好地对比不同结构的球形颗粒的性
能,本文使用仅有流动换热的工况和含有化学反应
的工况来分别研究流动换热和化学反应的结果。在
仅有流动换热的工况中,主要控制方程如式（3）～
（5）所示。连续性方程为

∂u i
∂x i =

0 （3）

式中：u i 为 i 方向上的速度；x i 为笛卡尔坐标系下 i
方向的分量。动量方程为

∂ρfu iu j
∂x j =-∂p∂x j +

∂
∂x j

（μ+μt）
∂u i
∂x j +

∂u j
∂x i( )[ ]

（4）
式中：i、j 为方向；ρf 为流体密度；μ为流体动力黏度；

μt 为湍流动力黏度；p 为压力。流体域能量方程为

∂ρfu iT
∂x i = ∂

∂x i
k f
c p +

μt
σT( )∂T∂x i[ ] （5）

式中：T 为温度；k f 为流体导热系数；c p 为比定压热
容；σT 为湍流普朗克数。

在含有化学反应的工况模拟中,使用孔隙尺度
模型中的固体颗粒法[1 5]进行研究,使用自编程程序
定义物质的扩散过程以及受化学反应速率影响的能

量源项及物质源项。流体域与固体域的控制方程分
开定义。流体域的连续性方程、动量守恒方程以及
能量方程如式（3）～（5）所示,固体域的能量守恒方
程为

∂2T
∂x 2i +

S h = 0 （6）
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S h =ρs∑
g

j = 1
r j（-ΔH j） （7）

式中：S h代表固体域内的能量源项,表示在固体催
化剂近壁面处发生化学反应的反应总热；ΔH j 为反

应 j 的化学反应热；r j 为反应 j 的化学反应速率；r s
为催化剂的固体密度；g 为化学反应数量。在流体与
催化剂固体颗粒的交界壁面处,采取耦合设置（在

FLUENT 软件中为 Coupled 选项）。边界条件设置
为壁面流体侧与固体侧的温度相等、热通量大小相
同方向相反。

此工况下定义了物质的传质行为,流体域内的
物质守恒方程定义为

∂（ρfu iϕk）
∂x i = ∂

2

∂x 2i ρf
（D k +D t,k）ϕk[ ] （8）

固体域内的物质守恒方程为

0 = ∂
∂x i ρs

D eff,k∂ϕk∂x i( )+S k （9）

S k =ρs∑
g

j = 1

（αkjr j）Mk （10）

式中：ϕk 代表第 k 个物质的质量分数；D k 和 D t,k 分

别代表第 k 个物质的分子扩散系数和湍流扩散系
数；D eff,k 代表催化剂内第 k 个物质的固体域等效扩
散系数；S k 代表固体域内的物质源项,即在固体催
化剂近壁面处反应生成或者消耗的物质总量。

流体域及固体域内物质守恒方程的扩散系数分

别为

D k = 1-ϕk

∑
N sp

j = 1
ϕkD -1k,j

,j ≠ k （11）

D k,j = 0.00 1T
1.7 5 M-1

k +M-1
j( )0.5

p （V 0.3 3
k +V 0.3 3

j ）2 （12）

D t,k = μt
Sc t,k

（13）

D eff,k =εpτp
D k （14）

1
D k =

1
D k,md +

1
D K,k

（15）

D K,k = 9.7× 1 0 3r-p T
M k

（16）

1
D k,md =

∑
N sp

j = 1
D-1k,j ϕj -ϕkN jN -1

k( )

1-y k∑
N sp

j = 1
N jN -1

k

（17）

式中：N sp 代表物质数量；D k,j 代表第k 个物质和第j
个物质的二元分子扩散系数；Mk 和M j 代表第 k 个
物质和第j 个物质的分子摩尔质量；V k 和V j 是物质

k 和物质j 的分子体积；Sc t,k 代表第k 个物质的湍流
施密特数；εp 和τp 分别代表催化剂内部的孔隙率和
迂曲度；D k 代表修正前物质 k 的等效扩散系数；

D k,md 代表物质 k 的分子扩散系数；D K,k 为物质 k 的
努森扩散系数；N j 和N k 代表j 物质和k 物质的摩尔
通量；r-p 代表催化剂内部平均孔隙。

在反应机理部分,本文使用 Hou 等[22]的甲烷

水蒸气重整反应速率公式,真实反应过程包含若干
基元反应。为简化模拟过程,仅考虑 3 个主要反应

CH 4 + H 2O   ═ CO+ 3H 2
ΔH°2 9 8= 206 kJ/mol{ （18）

CO+H 2O   ═ CO2 + H 2
ΔH°2 9 8=- 41.1 kJ/mol{ （19）

CH 4 + 2H 2O   ═ CO2 + 4H 2
ΔH°2 9 8= 1 64.9 kJ/mol{ （20）

式中：ΔH°2 9 8为标准焓变。3 个反应的化学反应速率
分别为

r 1 = k 1
[p（CH 4）p（H 2O）-p 3（H 2）p（CO）K-11 ]

p 2.5（H 2）E 2

（21）

r 2 = k 2
[p（CO）p（H 2O）-p（H 2）p（CO2）K-12 ]

p（H 2）E 2

（22）

r 3 = k 3
[p（CH 4）p 2（H 2O）-p 4（H 2）p（CO2）K-13 ]

p 3.5（H 2）E 2

（23）

E = 1+K（CO）p（CO）+K（H 2）p（H 2）+
K（CH 4）p（CH 4）+K（H 2O）p（H 2O）/p（H 2）

（24）
式中：r 1 ～ r 3 为 3 个反应的化学反应速率；k 1 ～ k 3
分别为各反应的反应速率常数；K p1 ～K p3 为各反应

的反应平衡常数；K（CH 4）、K（H 2O）、K（CO）代表
甲烷、水蒸气、一氧化碳的物质吸收系数；p（CH 4）、

p（H 2）、p（CO）、p（CO2）、p（H 2O）代表各物质的分
压力。

整个甲烷水蒸气重整制氢反应过程是使用

ANSYS FLUENT 软件并通过自编程程序将化学
反应传质过程耦合到传统流动、传热模型中实现的。

1.3 边界条件

在仅流动换热工况中：流体工质选择空气,通道
壁面设置为绝热边界；球形催化剂壁面温度 T s =
973.16 K；入口速度v in = 4 m/s,环境压力为 2 159 kPa；
入口温度 T in = 7 7 3,823,873,923 K。在含有化学反
应的工况中：催化剂的主要材料是氧化镍-阿尔法
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氧化铝,密度为 1 947 kg · m-3,比定压热容为

1 000 J·kg-1·K-1,导热系数为 1 W·m-1·K-1；
反应流体的比定压热容为 2 3 9 5.38 J·kg-1·K-1,导
热系数为 0.087 6 W·m-1·K-1,动力黏度为 3 ×
1 0-5 Pa·s-1；反应器管壁材料为合金钢；通道壁面
温度 T wall = 1 07 3 K,入口温度T in = 7 7 3,823,873,

923 K；球形催化剂壁面设置为自耦合热边界；v in =
4 m/s,环境压力为 2 1 5 9 kPa；入口各物质的质量分
数分别为甲烷 0.1 9 6 6、氢气 0.000 5、一氧化碳

0.000 7、二氧化碳 0.1 7 5 3、水蒸气 0.1 9 6 6。

2 模型验证

2.1 网格划分与无关性验证

本文研究使用非结构化网格进行数值计算。由
于采用了 SST k-ω湍流模型,因此近壁面处的网格
须满足 y +＜1,即首层边界层高度应小于 1 × 10-2

mm。由于传质现象发生在固体域内的近壁面处,
因此对固体内部近壁面处的区域加密了边界层,网
格划分如图 3 所示。

图 3 边界层网格划分示意图

Fig.3 Boundary layer mesh

由于化学反应工况下包括流动、换热、传质反应
的复杂过程,其结果可以综合证明网格无关性验证
结果,因此本文选取化学反应工况下的产氢率

Y（H 2）来说明网格无关性问题。产氢率计算式为

Y（H 2）= F out（H 2）
4F in（CH 4）

（25）

式中：F out（H 2）和 F in（CH 4）分别为出口氢气摩尔
分数与入口甲烷摩尔分数。

本文研究使用非结构化网格,通过调整全局网
格最大尺寸以及固体颗粒表面边界层首层厚度来改

变网格总数量。共有 5 组网格数的工况用来验证网
格无关性,网格数从 6 6 万逐步增加至 2 1 7 万,边界
条件为T in=873 K。网格无关性验证结果如图 4 所
示。对比发现,当网格数增加至 135 万之后,计算结

果误差逐渐稳定在 0.4%之内,故认为网格无关性
有效。最终,全局网格尺寸设置为小于 1.5 mm,首
层边界层厚度设置为 3×10-3 mm。

图 4 网格无关性验证结果

Fig.4 Result of mesh independence test

2.2 模型验证

在流动、换热的验证工况中,流体介质为空气,

T s = 3 3 3 K,T in = 2 9 3 K,v in 根据雷诺数推算设置,
出口为压力出口。将本文得到的模拟结果分别与

Calis 等[23]文献中的阻力系数 f 以及 Romkes 等[24]

文献中的努塞尔数Nu 进行比较验证,结果如图 5所
示。可以看出：f 的平均误差为 7.1 7%,最大误差为
1 0.89%；Nu 的平均误差为 2.09%,最大误差为

1 2.90%。

图 5 阻力系数 f 与努塞尔数Nu 的对比

Fig.5 Comparison of flow resistance coefficient
and Nusselt number

在化学反应模型的验证中,本文研究参照

Behnam 等[1 5]文献中使用的固体颗粒法,对催化剂
颗粒串模型的甲烷水蒸气重整化学反应进行模拟。
一共对比了 4 种温度工况,T wall = T in = 7 98,848,

898,1 023 K,v in = 0.06 3 m·s-1,入口处甲烷、氢
气、水蒸气的质量分数分别设置为 0.1 5 1、0.0 1 2 和

0.83 7。如图 6（a）所示,将T wall = 898 K工况下轴向
各物质的摩尔分数分布结果与文献中的模拟数据进
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行对比,可以看出：甲烷摩尔分数的最大误差为

4.95%,平均误差为 3.30%；氢气摩尔分数的最大
误差为 1 1.12%,平均误差为 5.95%。将数值模拟
结果的出口甲烷转化率与文献中的实验数据进行对

比,结果如图 6（b）所示。经计算得出：在 4 个温度
工况下,甲烷转化率误差分别为 1.46%、1.83%、

1.02%、7.89%,化学反应模型校核成功。

（a）沿流动方向甲烷和氢气摩尔分数分布情况的对比

（b）出口甲烷转化率的对比

图 6 甲烷水蒸气重整反应数值模拟方法验证

Fig.6 Validation of methane steam reforming numerical

method

3 热阻评价方法
由于甲烷水蒸气重整反应为发生在催化剂表面

附近的强吸热反应,因此催化剂表面附近的热量变
化对反应效率有决定性影响。如图 7（a）、（b）所示,
催化剂壁面附近引起热量变化过程主要有两种：①
流体与催化剂壁面发生的对流换热；②催化剂壁面
附近发生的强吸热化学反应。对流换热热阻可以用
来评价热量传递过程中的效率,对流换热量衡量了
该过程的进度。对流换热热阻 R thermal计算式为

R thermal =
（T P2 +T P4）/2-T particle

Q thermal
（26）

式中：T P2、T P4 分别为截面 2、4 的平均温度,在物理

模型中定义了不同位置的 4个截面,如图 7（c）所示；
截面 2 与截面 4 之间流体平均温度 T fluid = （T P2 +
T P4）/2；T particle 为催化剂表面的平均温度；Q thermal 为
流体与催化剂表面发生的对流换热量；Q chemical 为催
化剂表面发生的化学反应的反应热。

在强吸热甲烷水蒸气重整反应中,热量发生了
转化过程变为了化学能。本文利用热阻公式评价该
热量转化过程的效率,其中化学反应热可以衡量这
个过程的进度。因此,本文参照式（26）的形式,从热
量转化角度评价化学反应效率,提出了关于化学反
应热的热阻 R chemical公式

R chemical =
（T P2 +T P4）/2-T particle

Q chemical
（27）

式中：Qchemical 为催化剂表面发生的化学反应的反应热。

（a）催化剂表面热量转化过程

（b）热阻示意图

（c）催化剂附近截面划分示意图

图 7 催化附近的热量传递及截面划分

Fig.7 Heat transfer and section division near catalyst

式（26）、（27）代表甲烷水蒸气重整反应过程中
催化剂附近的主要热阻。从热阻公式可以看出,在
相同的温度条件下,热量传递与热量转化（化学反
应）的过程在同时进行,所以认为这两个热阻为并联
关系,即流体的热量一部分直接传递给了颗粒表面,
另一部分在颗粒表面进行了转化变为了化学能。图

6（a）所示为催化剂表面热量主要的变化过程及两个
热阻的分布图。为了综合评价在催化剂表面上化学
反应过程中的热量转化,并进一步寻找热阻与甲烷
重整制氢的效率之间的关系,将两个热阻进行合并,
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提出综合热阻 R overall

R overall =
（T P2 +T P4）/2-T particle
Q thermal+Q chemical = R thermalR chemical

R chemical+R thermal
（28）

4 结果与讨论

4.1 流动换热工况

4.1.1 流动性能

对比截面 1 和截面 3 中的速度矢量分布,分析
流体流过不同催化剂的流动情况。如图 8 所示,N
结构催化剂附近的速度矢量分布大小明显大于其他

两种结构的催化剂。这是由于在垂直主流方向上,

T 结构催化剂以及 H 结构催化剂具有更大的流动
横截面积,因此根据连续性方程可知,流体流过催化
剂时的速度更低。

（a）T 结构催化剂

（b）N 结构催化剂

（c）H 结构催化剂

图 8 3 种结构催化剂模型中截面 1 和截面 3 的速度矢量分布图

Fig.8 Velocity vector distribution in the plane-1 and plane-3
of different structure catalysts model

为了更好地比较流动阻力,使用能量耗散
（εenergy）[25]来进行分析,计算式为

εenergy = QΔP
ρV

（29）

式中：Q 为体积流量；ΔP 为压降；ρ为流体密度；V
为通道内流体体积。

图 9 对比了 T、H、N 在不同 T in 边界条件下的
能量耗散。对比发现,H结构催化剂因为流动面积增
大且结构简单,所以在各工况下εenergy 最小。最大情
况下,H 结构催化剂比 N 结构催化剂 减小了

3 1.74% 的εenergy。T 结构催化剂虽然也增大了流动
面积,但是因为几何结构较复杂,因此其εenergy 比 H

结构催化剂大,但仍比 N结构催化剂小。最大情况下,

T结构催化剂比 N 结构催化剂减小了 22.97% 的

εenergy。综上可知,T结构催化剂比 H 结构催化剂增加
了流动阻力,但比 N 结构催化剂减小了流动阻力。

图 9 不同 T in下 3 种结构催化剂中能量耗散的比较

Fig.9 Comparison of the dissipation energy of three structure
catalysts in different inlet velocity configurations

4.1.2 换热性能

在换热性能方面,图 10 对比了 3 种模型在截面 1
上的温度分布。可以看出,T结构催化剂明显提升了
颗粒附近的流体温度。根据图 8 中的速度矢量分布
可知,这是由于 T结构催化剂增加了流动横截面积,
降低了流体速度,从而增加了流体与催化剂的接触时
间并增加了换热量。对比发现：T 结构催化剂比 N
结构催化剂最大增大了 4.48 K 的流道出口温度；与

H 结构催化剂相比,二者在相同颗粒表面积的情况
下,T结构催化剂比 H 结构催化剂最大增大了 4.32
K的流道出口温度。

（a）T结构催化剂

（b）N结构催化剂

（c）H 结构催化剂

图 10 3 种结构催化剂模型中截面 1 的温度云图

 Fig.10 Temperature contours in the plane-1 of different
structure catalysts model
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4.1.3 热阻评价

图 1 1 对比了不同入口温度边界条件下的 3 个
结构催化剂表面的 R thermal。可以看出,R thermal随着入
口温度的增大而增大,这是由于催化剂表面温度固
定更高的流体温度不利于对流换热,进而增大了换
热的阻力。对比发现,T 结构催化剂在各工况下具
有最小的 R thermal,而 N 结构催化剂具有最大的

R thermal,H 结构催化剂居中。最大情况下,T 结构催
化剂比 N 结构催化剂降低了 3 7.5 3%的 R thermal。
综上可知,在流动换热工况下,T 结构催化剂具有
更低的对流换热热阻,流道出口温度最高换热性
能最好,并且对流热换热热阻与换热性能成负相
关关系。

图 1 1 不同 T in工况下 3 种结构催化剂的对流换热热阻比较

 Fig.11 Comparison of convection thermal resistance of three
structure catalysts in different T in configurations

4.2 化学反应工况

4.2.1 反应性能

3 种催化剂颗粒在 T in=923 K 工况下发生反应
后的氢气质量分数分布如图 1 2 所示。其中,调取的
截面为截面 3 和将截面 3 向后平移 8 mm 处的截面

5。可以看出,在截面 3 与截面 5 处,T 结构催化剂
的氢气质量分数明显高于其他两者。

（a）T 结构催化剂
 

（b）N 结构催化剂

（c）H 结构催化剂

图 1 2 催化剂在不同截面中的 H 2 质量分数云图

Fig.12 Hydrogen mass fraction contours in different cross
sections of catalyst

为了更准确地对比反应性能,图 1 3 展示了不同

T in下 3 种结构催化剂的氢气生成速率。因为甲烷
水蒸气反应是吸热反应,随着 T in的增大促进了反应
的进行,所以 3 种结构催化剂的氢气生成速率逐渐
增大。对比发现,N 结构催化剂的氢气生成速率最
小,T 结构催化剂的氢气生成速率最大。T 结构催
化剂的氢气生成速率比 N 结构催化剂最多增大了

42.85%。随着温度的升高,H 结构催化剂与 T 结
构催化剂的差距也逐渐增大。最大情况下,T 结构
催化剂的氢气生成速率比 H 增加了 3.62%。这是
因为：T 结构催化剂增大了催化剂颗粒与反应流体
的接触面积,并且 T 结构催化剂的换热能力最强,
颗粒附近的温度更高；由于其复杂的几何结构,T 结
构催化剂内部速度流动较慢（如图 8（a）所示）,反应
流体与催化剂颗粒接触时间更长,因此相比于其他
结构的催化剂,T 结构催化剂具有更高的氢气生成
速率。

图 1 3 不同 T in工况下 3 种结构催化剂氢气生成速率的
比较

Fig.1 3 Comparison of hydrogen production rate of three
structure catalysts in different T in configurations

4.2.2 热阻评价

根据第 3 节的热阻评价方法,对催化剂附近的
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对流换热热阻进行对比研究,结果如图 1 4 所示。

（a）R thermal和 R chemical

（b）R overall
图 1 4 3 种结构催化剂在不同入口温度下的热阻评价

Fig.14 Evaluation of thermal resistance on three structure
catalysts

从图 1 4（a）可知,随着 T in的升高,3 种结构催化
剂的 R thermal都逐渐减小。这是因为甲烷水蒸气重整
反应为吸热反应,更高的流体温度有利于反应的进
行。由于反应在催化剂表面附近发生,反应的进行
促进了流体与催化剂固体壁面的对流换热,因此
R thermal逐渐减小。对比发现,由于 T 结构催化剂具
有较好的换热性能,所以其R thermal最小,而 N 结构催
化剂的R thermal最高。T 结构催化剂比 N 结构催化剂
最多降低了 28.68%的 R thermal。根据阿雷尼乌斯公
式可知,温度越高,化学反应速率越快,所以 R chemical
逐渐减小。对比发现,T 结构催化剂的 R chemical最小,
N 结构催化剂的R chemical最大,并且二者差距随着T in
的升高而增加。最大情况下,T 结构催化剂的

R chemical比 N 结构催化剂降低了 2 7.45%。T 结构催
化剂的换热性能最佳,反应性能最佳。

从图 1 4（b）可知,随着 T in的不断升高,R overall不
断减小。这是因为较高的流体温度越促进了反应进

行,同时也强化了流体域催化剂间的热量传递和转
化,最终降低了 R overall。对比发现,T 结构催化剂的
R overall最低,N 结构催化剂的 R overall最高,H 结构催
化剂居中。T 结构催化剂比 N 结构催化剂最多降
低了 28.03%的 R overall。并且,随着 T in的升高,3 种
结构催化剂的R overall差距越明显。结合图 1 1 可以发
现,催化剂综合热阻越小,氢气生成速率越大。

综上所述可知,当反应器入口温度增大时,

R chemical减小,氢气生成速率增大,制氢效率增大,这
与文献[26]的结论一致,即更高的入口温度可以提
升甲烷水蒸气重整制氢的氢产率。T 结构催化剂在
对流换热与化学反应两个热量转化过程中的性能是

最好的,具有更小的 R overall,拥有最高的制氢效率,
并且发现 R overall与制氢效率呈负相关关系。

5 结 论
本文对比研究了不同结构催化剂在流动、换热、

甲烷水蒸气重整反应方面的表现。研究发现,三重
周期极小曲面结构催化剂能够明显降低流动阻力损

耗,强化换热性能,提升氢气生成速率。构建了热阻
评价方法,从热量转化的角度评价了不同结构催化
剂在换热、反应的表现,揭示了催化剂的综合热阻与
制氢效率的关系,具体结论如下。

（1）流动方面,三重周期极小曲面结构催化剂比
普通球型结构催化剂降低了 22.97%的能量损耗；
换热方面,三重周期极小曲面结构催化剂具有最高
的流道出口温度,比普通球形结构催化剂提高了

4.48 K,比相同表面积的传统通孔结构催化剂提高
了 4.32 K。

（2）甲烷水蒸气重整反应为强吸热反应,越强的
换热性能往往可以带来越大的反应速率。对比发
现,三重周期极小曲面结构催化剂具有最大的氢气
生成速率,比普通球形结构催化剂提高了 42.85%,
比相同表面积的传统通孔结构催化剂提高了

3.62%。
（3）本文提出的热阻评价方法可以反映制氢效

率的规律。当反应器入口温度的升高时,化学反应
热热阻降低,制氢效率升高。对比发现,与普通球形
结构催化剂相比,三重周期极小曲面球形结构催化
剂具有最低的对流换热热阻、化学反应热热阻综合
热阻,分别降低了 28.68%、27.45%、28.03%。

单颗粒模型与工程实际颗粒堆积模型有所差

距,热阻分析结果不能完整反映工程实际中的规律,
但可为工程实际颗粒堆积床的研究提供思路,后续
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将逐步放大研究对象尺度,对工程实际颗粒堆积床
展开研究。
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