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摘要:针对液化天然气蒸发气(ＢＯＧ)中氦气精制的技术难题ꎬ基于 Ａｓｐｅｎ Ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ 软件ꎬ建立了包含质量、能量和动量守
恒方程的多尺度耦合模型的新型变压吸附(ＰＳＡ)氦气精制工艺ꎮ 系统地对吸附剂进行对比筛选ꎬ继而考察了操作参数对分离
性能的影响ꎮ 在工艺设计方面ꎬ拓展性地提出了双塔 ＰＳＡ 工艺方案ꎬ引入均压和真空解吸步骤ꎮ 结果表明ꎬＣＭＳ－５０００－Ａ 型碳
分子筛的孔径范围及适用条件均符合 Ｎ２ / Ｈｅ 分离条件ꎬ表现出优异的分离性能ꎬ其对 Ｎ２ / Ｈｅ 的选择性吸附比达到 ８７􀆰 ５ ∶１ꎮ 当
吸附压力控制在 ０􀆰 ３ ~ ０􀆰 ４ ＭＰａ 时ꎬ氦气回收率可提高 １５％以上ꎻ吸附床高度在 １􀆰 ０ ~ １􀆰 １ ｍ 范围内时ꎬ既能保证产品纯度
>９９􀆰 ９９％ꎬ又能使能耗维持在较低水平ꎮ 使氦气回收率从单塔系统的 ８４􀆰 ７％提升至 ８９􀆰 ８％ꎮ 结合贝叶斯算法优化方法ꎬ新工艺
能耗较传统深冷法降低 ５２％~６８％ꎮ 该工艺具有启动时间短、操作弹性大等优势ꎬ为工业级氦气提纯提供了可靠的技术方案ꎮ
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　 　 氦气作为战略性资源ꎬ在航天、医疗、电子等领

域具有不可替代的作用ꎮ 目前ꎬ工业上主要从含氦

天然气中提取氦气ꎬ精制工艺包括低温冷凝法、膜分

离法和变压吸附法(ＰＳＡ)等[１]ꎮ 其中ꎬ低温冷凝法

适用于高纯度、大规模生产ꎬ但能耗高且设备复杂ꎻ
膜分离法设备简单、维护方便ꎬ但产品纯度与回收率

相互制约ꎬ且膜材料易老化ꎮ 而 ＰＳＡ 技术因能耗

低、产品纯度高、自动化程度高ꎬ成为粗氦提纯的关

键工艺ꎬ但回收率(６５％ ~ ９５％)和纯度( >９９􀆰 ９５％)
受吸附剂性能、压力时序及温度波动等因素制

约[２]ꎮ 现有研究多聚焦于吸附剂开发(如分子筛、
ＭＯＦｓ)和工艺改进(如多级 ＰＳＡ、变温吸附耦合)ꎬ
但针对动态参数优化的系统性研究较少[３]ꎮ 此外ꎬ
传统实验方法面临着经济成本和时间成本双重压

力ꎬ而数值模拟工具(如 Ａｓｐｅｎ Ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ)可通过非

等温模型精准预测浓度场和传质行为ꎬ为工艺优化

􀅰４０２􀅰
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提供新思路[４－５]ꎮ 例如ꎬ在天然气提氦技术领域ꎬ王
金波团队[６]基于 ＨＹＳＹＳ 平台开发了低温精馏工艺

模型ꎬ模拟结果显示该工艺可获得 ９９􀆰 ２％的氦气回

收率和 ９９􀆰 ９５％的粗氦纯度ꎻ在 ＢＯＧ 提氦领域ꎬ张丽

萍等[７]集成深冷、膜分离和 ＰＳＡ 的混合工艺展现出

良好的应用前景ꎬ流程模拟结果显示ꎬ该组合工艺在

产物纯度和能耗效率等关键指标上均优于传统的两

级膜分离方案ꎻ卜令兵等[８]通过对五床 ＰＳＡ 提氢过

程进行了数值模拟研究ꎬ结果表明ꎬ在原料气组成为

氢气(８４􀆰 ５％)、氮气(１３􀆰 ７９％)和甲烷(１􀆰 ７１％)的

条件下ꎬ产品氢气纯度达到 ９９􀆰 ９９９％时ꎬ计算氢气

的回收率为 ８１％ꎬ该回收率与相同工况的工业装置

运行数据一致ꎬ验证了模拟方法的可靠性ꎻ刘本旭

等[９]利用 Ａｓｐｅｎ Ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ 模拟氯化氢脱水ꎬ证明了

该软件在吸附过程动态分析中的有效性ꎻＶｙｓｙａｒａｊｕ
等[１０]提出了一种利用 ５Ａ 沸石通过五步变压吸附

(ＰＳＡ)工艺从 Ｈｅ / Ｎ２ 混合气体中提纯氦气的方法ꎮ
传统 ＰＳＡ 工艺在氦气回收率和纯度提升方面

仍存在瓶颈ꎬ现有研究多聚焦于实验探索或单一工

艺模拟且缺乏对复杂工况下工艺参数的动态优化ꎮ
本研究创新性结合贝叶斯优化算法与 Ａｓｐｅｎ

Ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ 动态模拟ꎬ突破传统试错法局限ꎬ为氦气

精制提供数据驱动优化方案ꎮ 基于多尺度耦合模型

开展变压吸附动态模拟ꎬ通过控制变量法探究进料

流量、温度、压力及吸附床、吸附剂等参数对穿透时

间的影响ꎬ对比单塔与双塔工艺及模拟结果ꎬ直观呈

现双塔系统的优化效果ꎮ 结合贝叶斯多参数协同优

化ꎬ在降低能耗的同时将氦纯度提升至 ９９􀆰 ９９％以

上ꎬ形成适用于贫氦气源(ＢＯＧ)的低碳工艺方案ꎬ
助力我国氦资源自主供应ꎮ

１　 变压吸附精制氦气工艺过程模拟

１􀆰 １　 变压吸附精制氦气工艺方法选择

自 １９６０ 年代 Ｓｋａｒｓｔｒｏｍ 开发 ＰＳＡ 以来ꎬ已广泛

用于气体分离和纯化[１１]ꎮ Ｓｔｏｎｅｒ 等[１２] 建议采用混

合膜－ＰＳＡ 装置获取粗氦及高纯度氦ꎬＰＳＡ 也已成

为掺氢天然气中氢气分离提纯的核心技术[１３]ꎮ 氦

气精制工艺选择需综合原料气组成、产品纯度及经

济性等因素ꎮ 本研究针对 ＬＮＧ－ＢＯＧ 经膜分离提

浓、催化脱氢后得到的 Ｈｅ / Ｎ２ 混合气(图 １)ꎬ采用

Ａｓｐｅｎ Ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ 建立动态模拟ꎬ对比低温冷凝法、
膜分离法与 ＰＳＡ 的优缺点后ꎬ选定 ＰＳＡ 作为核心工

艺[１４]ꎮ 其优势在于:①常温操作能耗较深冷法降低

６０％以上ꎻ②模块化设计适配分布式小型 ＬＮＧ－ＢＯＧ

站ꎻ③通过吸附剂筛选和参数优化可突破传统 ＰＳＡ
的氦气回收率限制ꎮ

图 １　 变压吸附精制氦气工艺示意图

１􀆰 ２　 数学模型构建

精确的数学模型是 ＰＳＡ 精制氦气工艺优化的

重要理论基础ꎮ 本研究建立了包含质量守恒、能量

守恒、动量守恒、吸附动力学及理想气体状态的多尺

度耦合模型ꎬ包含如下控制方程ꎮ
(１)质量守恒方程

根据质量守恒定律ꎬ变压吸附装置中气体组分

的分布规律可表述为:

∂ｙｉ / ∂ｔ ＋ (ＲＴ/ ｐ)ρｐ[(１ － εｂ) / εｂ][∂ｑｉ / ∂ｔ － ｙｉ∑
Ｎ

ｊ ＝ １
(∂ｑｊ / ∂ｔ)] ＋

Ｕｚ(∂ｙｉ / ∂ｚ) － Ｄａｘ(∂２ｙｉ / ∂ｚ２) ＝ ０ꎬｉ ＝ １ꎬ􀆺ꎬＮ (１)

式中ꎬｙｉ 为第 ｉ 组分气体的摩尔分数ꎻｔ 为时间变量ꎬ
ｓꎻＲ 为气体常数ꎬＪ / (ｍｏｌ􀅰Ｋ)ꎻＴ 为吸附床温度ꎬＫꎻｐ
为气体总压力ꎬＭＰａꎻρｐ 为吸附剂颗粒密度ꎬｇ / ｃｍ３ꎻ
εｂ 为吸附床孔隙率ꎻｑｉ 为第 ｉ 组分气体动态吸附量ꎬ
ｍｏｌ / ｇꎻＮ 为气体组分的总数ꎻＵｚ 为气体在吸附床轴

向的表观流速ꎬｃｍ / ｓꎻｚ 为吸附床的轴向坐标ꎻＤａｘ为

轴向质量扩散系数ꎬｃｍ２ / ｓꎮ
(２)能量守恒方程

多组分气体在多孔介质内的吸附过程遵循能量

守恒定律ꎬ给出吸附床内气相和固相能量方程:
[εｂｃｇＣｐｇ ＋ (１ － εｂ)ρｐｃｐｓ](∂Ｔａ / ∂ｔ) ＝
－ εｂｃｇＣｐｇＵｚ(∂Ｔａ / ∂ｚ) ＋ Ｋｚ(∂２Ｔａ / ∂ｚ２) ＋

(１ － εｂ)ρｐ∑
Ｎ

ｉ ＝ １
[ΔＨｉ(∂ｑｉ / ∂ｔ)] ＋ (２ｈｉｎ / Ｒｉｎ)(Ｔｗ － Ｔａ) (２)

式中ꎬｃｇ 为混合气体摩尔浓度ꎬｍｏｌ / ｃｍ３ꎻＣｐｇ为混合

气体摩尔比热容ꎬＪ / (ｍｏｌ􀅰Ｋ)ꎻｃｐｓ为吸附剂质量比热

容ꎬＪ / (ｇ􀅰Ｋ)ꎻＴａ 为气相温度ꎬＫꎻＫｚ 为轴向热传导系

数ꎻΔＨｉ 为组分气体在吸附剂中的吸附热ꎬｋＪ / ｍｏｌꎻ
ｈｉｎ为吸附床与床壁的换热系数ꎬＷ / (ｍ２􀅰Ｋ)ꎻＲ ｉｎ为

吸附床半径ꎬＴｗ 为吸附床壁面温度 Ｋ－１ꎮ
　 　 (３)动量守恒方程

基于多孔介质流动理论ꎬ吸附床内多元气体体

系的动量守恒可由 Ｅｒｇｕｎ 方程定量描述:

􀅰５０２􀅰
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－ ｄｐ / ｄｚ ＝ [１５０(１ － εｂ) ２ / (４Ｒ２
ｐε３

ｂ)]μＶｚ ＋

[１􀆰 ７５(１ － εｂ) / (２Ｒｐε３
ｂ)]ρｇＶ２

ｚ (３)

式中ꎬＲｐ 为吸附剂颗粒半径ꎬｃｍꎻμ 为多组分气体的

黏度ꎬＰａ􀅰ｓꎻＶｚ 为轴向的真实流速ꎬｃｍ / ｓꎬＶｚ ＝ Ｕｚεｂꎻ
ρｇ 为质量浓度ꎬｇ / ｃｍ３ꎮ

(４)吸附动力学方程

气体在吸附剂颗粒表面的吸附动力学行为可采

用线性驱动力(ＬＤＦ)模型表征[１５]:
∂ｑｉ / ∂ｔ ＝ ωｉ(ｑ∗

ｉ － ｑｉ)ꎬｉ ＝ １ꎬ􀆺ꎬＮ (４)

式中ꎬωｉ 为第 ｉ 组分气体的质量传递系数ꎬｓ－１ꎻｑ∗
ｉ 为

第 ｉ 组分的平衡吸附量ꎬｍｏｌ / ｇꎮ
(５)理想气体状态方程

基于理想气体状态方程ꎬ建立了气体组分浓度、
混合气体总浓度及其比热容的计算方法ꎮ

ｃｉ ＝ ｎｉ / Ｖ ＝ ｐｉ / ＲＴ ＝ ｙｉｐ / ＲＴꎬｉ ＝ １ꎬ􀆺ꎬＮꎻｃ ＝ ∑
Ｎ

ｉ ＝ １
ｃｉ (５)

Ｃｐｇ ＝ ∑
Ｎ

ｉ ＝ １
ｙｉＣｐｉ (６)

式中ꎬｃｉ 为组分 ｉ 的气相摩尔浓度ꎬｍｏｌ / ｃｍ３ꎻｎｉ 为组

分 ｉ 的物质的量ꎬｍｏｌꎻＶ 为气体混合物的总体积ꎬ
ｃｍ３ꎻｐｉ 为组分 ｉ 的分压ꎻｃ 为气体混合物的总摩尔浓

度ꎬｍｏｌ / ｃｍ３ꎻＣｐｉ为组分 ｉ 的摩尔比热容ꎬＪ / (ｍｏｌ􀅰Ｋ)ꎮ
１􀆰 ３　 模拟流程搭建

本文中利用 Ａｓｐｅｎ Ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ 建立对 ＬＮＧ 生产

过程中的 ＢＯＧ 进行氦气精制的模拟流程ꎮ
单塔变压吸附精制氦气工艺模拟流程见图 ２(ａ)ꎬ

双塔变压吸附精制氦气工艺模拟流程见图 ２(ｂ)ꎮ

(ａ)单塔变压吸附精制氦气工艺

(ｂ)双塔变压吸附精制氦气工艺

Ｂｅｄ１—吸附床ꎻＢｅｄ２—解吸床ꎻＤ１—虚拟吸附床

图 ２　 变压吸附精制氦气工艺模拟流程

如图 ２ ( ａ) 所示ꎬ 单塔 ＰＳＡ 工艺通过吸附

(ＡＤ)、降压(ＢＤ)、解吸(ＤＲ)、升压(ＦＲ)４ 步循环

提纯氦气:０􀆰 ３ ＭＰａ 下原料气从塔底进入ꎬＣＭＳ －
５０００－Ａ 吸附氮气ꎬ塔顶采出 ９９􀆰 ９９％高纯氦气ꎻ循
环周期 １１０ ｓ(吸附占 ４５％)ꎬ压力在 ０􀆰 ３－０􀆰 １－０􀆰 ３
ＭＰａ 周期性变化ꎬ但存在±０􀆰 ００５％纯度波动ꎬ处理

能力有限ꎮ
如图 ２(ｂ)所示ꎬ双塔 ＰＳＡ 工艺优化为 ６ 步循

环(ＡＤ－ＥＤ－ＢＤ－ＶＵ－ＥＲ－ＦＲ)ꎬ两塔协同实现连续

生产:均压步骤(ＥＤ)使能耗降低 ２２％ꎬ吸附时间延

长至 ６０ ｓꎬ新增 ０􀆰 ０３ ＭＰａ 真空解吸(ＶＵ)ꎬ氦回收率

提升至 ８９􀆰 ８％ꎻ１６ 个阀门精准切换ꎬ纯度波动缩小

至±０􀆰 ００２％ꎬ压力控制精度±０􀆰 ００５ ＭＰａꎬ适配 ２０ ~
１００ ｍ３ / ｈ 中等规模装置ꎬ在吸附剂利用率、能耗及

稳定性上优于单塔ꎮ
１􀆰 ４　 单双塔模拟效果对比

本研究通过工艺模拟对比ꎬ分析了单塔与双塔

ＰＳＡ 系统的氦气提纯差异(表 １)ꎮ 对比操作参数及

纯度、回收率、能耗等指标后发现ꎬ双塔系统优势显

著:氦气回收率较单塔提升 ５􀆰 ０６％ꎬ单位能耗降低

１４􀆰 ３％ꎻ在保持氦纯度> ９９􀆰 ９９％的前提下ꎬ更适配

２０~１００ ｍ３ / ｈ 中等规模工业化生产ꎬ为装置选型提

供了重要技术参考ꎮ
表 １　 单双塔模拟效果对比表

对比指标 单塔 ＰＳＡ 系统 双塔 ＰＳＡ 系统 性能提升幅度

操作步骤 　 吸附－降压－

解吸－升压

　 吸附－均压

降 －逆放 － 真

空解吸－均压

升－升压

　 增加能量回

收步骤

循环周期时间 / ｓ １１０ ２３０ ＋１０９％

吸附压力 / ＭＰａ ０􀆰 ３ ０􀆰 ３ 　

解吸压力 / ＭＰａ ０􀆰 １ ０􀆰 ０３(真空辅助) －７０％

氦气纯度 / ％ ≥９９􀆰 ９９ ≥９９􀆰 ９９ 持平

氦气回收率 / ％ ８４􀆰 ７４ ８９􀆰 ８ ＋５􀆰 ０６

单位能耗 /

　 (ｋＷｈ􀅰ｍ－３)

０􀆰 ４２ ０􀆰 ３６ －１４􀆰 ３％

吸附剂利用率 / ％ ６１􀆰 ２ ７８􀆰 ５ ＋１７􀆰 ３

阀门数量 / 个 ８ １６ ＋１００％

处理规模适应性 <２０ ｍ３ / ｈ ２０~１００ ｍ３ / ｈ 提升规模上限

２　 Ｈｅ / Ｎ２ 变压吸附过程模拟参数优化

２􀆰 １　 参数优化模拟实验

穿透曲线分析是关键研究方法ꎬ连接单组分吸

􀅰６０２􀅰
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附平衡表征与动力学研究[１６]ꎮ 工业 ＰＳＡ 中ꎬ可反

映吸附质初始穿透时间、总处理时长等关键参数ꎬ且
曲线斜率与吸附速率正相关ꎬ是表征吸附动力学的有

效手段[１７]ꎬ为固定床吸附器工艺设计提供重要依据ꎮ
建立填料塔 Ｎ２－Ｈｅ 混合气吸附分离数学模型ꎬ

设定床层结构及基础物性参数后开展系统模拟ꎻ为
探究进料流量、温度、压力及吸附床等参数对 Ｎ２ 穿

透时间的影响ꎬ采用图 ３ 所示吸附床模型进行研究ꎮ

图 ３　 吸附床模拟图

初始进料参数:温度为 ２９８􀆰 １５ Ｋꎬ压力为 ０􀆰 ３ ＭＰａꎬ
流量为 ０􀆰 ００１ ６７ ｋｍｏｌ / ｓꎮ 气体组成为 ８０％的氦气

(Ｈｅ)和 ２０％的氮气(Ｎ２)ꎮ 吸附床及吸附剂的主要

参数列于表 ２ 中ꎮ
表 ２　 吸附床及吸附剂主要参数一览表

参数名称及单位 数值

固体吸附剂 ＣＭＳ－５０００－Ａ 碳分子筛

吸附剂装填高度(Ｈｂ) / ｍ １

吸附塔内径(Ｄｂ) / ｃｍ ３􀆰 ５

吸附床孔隙率(Ｅｉ) / (ｍ３􀅰ｍ－３) ０􀆰 ３

吸附剂孔隙率(Ｅｐ) / (ｍ３􀅰ｍ－３) ０􀆰 ７

吸附剂堆积密度(ＲＨＯｓ) / (ｋｇ􀅰ｍ－３) ６５０

吸附剂颗粒大小(Ｒｐ) / ｍｍ ０􀆰 ７

吸附剂球型系数(ＳＦａｃ) / (ｎ􀅰ａ－１) １􀆰 ０

Ｈｅ 传质系数(ＭＴＣ) / Ｓ－１ １

Ｎ２ 传质系数(ＭＴＣ) / Ｓ－１ １

图 ４(ａ)为进料流量对 Ｎ２ 穿透曲线的影响ꎬ保
持其他参数不变ꎬ 进料流量设为 ５􀆰 ０１２、 ６􀆰 ０１２、
７􀆰 ０１２、８􀆰 ０１２ ｋｍｏｌ / ｈꎮ 流量越大ꎬ气体在吸附床停

留时间越长ꎬＮ２ 吸附越充分ꎬ分离效率越高ꎬ但过高

流量会增大床层压降、增加能耗ꎮ
图 ４(ｂ)考察了床层孔隙率(Ｅ ｉ) (０􀆰 ２ ~ ０􀆰 ９)对

氮气穿透行为的影响ꎬ结果表明ꎬ孔隙率增大则流动

阻力减小、吸附接触时间缩短ꎬ穿透时间提前ꎻＥ ｉ >
０􀆰 ４ 会显著降低吸附效率ꎬ综合考虑ꎬ最优孔隙率为

０􀆰 ２~０􀆰 ４ꎮ

图 ４(ｃ)考察了吸附剂堆积密度(ＲＨＯｓ)在 ４５０~
７００ ｋｇ / ｍ３ 范围内对氮气吸附性能的影响ꎮ 堆积密
度越高ꎬＮ２ 穿透时间越长ꎬ有效吸附位点越多ꎻ超过

６５０ ｋｇ / ｍ３ 后曲线斜率趋于平缓ꎬ说明此时吸附过

程接近完全ꎮ 结合实际工业应用的经济性和可行

性ꎬ最优范围为 ６５０~７００ ｋｇ / ｍ３ꎬ可避免压降过大ꎮ
图 ４(ｄ)研究了进料压力(０􀆰 ２ ~ ０􀆰 ５ ＭＰａ)对吸

附性能的影响ꎬ压力升高可延长 Ｎ２ 穿透时间ꎬ０􀆰 ３ ~
０􀆰 ５ ＭＰａ 内呈线性增长ꎻ结合能耗与设备要求ꎬ推荐

采用 ０􀆰 ３~０􀆰 ５ ＭＰａ 中低压操作ꎮ
图 ４(ｅ)中ꎬ在保持其他操作参数不变的条件

下ꎬ系统考察了 Ｈｂ 分别为 ０􀆰 ８、１􀆰 ０、１􀆰 ２ ｍ 时的穿透
曲线演变特征ꎮ 高度越高ꎬＮ２ 穿透时间越晚ꎬ归因

于吸附剂装填量增加、气固接触时间延长及浓度梯

度优化ꎻ过高床层会增加成本和压降ꎬ小试建议吸附

床高度设定为 ０􀆰 ８~１􀆰 ２ ｍꎮ
图 ４( ｆ)为进料温度对 Ｎ２ 穿透曲线的影响ꎬ进

１—５􀆰 ０１２ ｋｍｏｌ / ｈꎻ２—６􀆰 ０１２ ｋｍｏｌ / ｈꎻ３—７􀆰 ０１２ ｋｍｏｌ / ｈꎻ
４—８􀆰 ０１２ ｋｍｏｌ / ｈ

(ａ)进料流量对穿透曲线的影响

１—Ｅｉ ＝ ０􀆰 ２ꎻ２—Ｅｉ ＝ ０􀆰 ３ꎻ３—Ｅｉ ＝ ０􀆰 ５ꎻ４—Ｅｉ ＝ ０􀆰 ９

(ｂ)床层孔隙率对穿透曲线的影响

１—ＲＨＯｓ＝ ４５０ ｋｇ / ｍ３ꎻ２—ＲＨＯｓ＝ ５５０ ｋｇ / ｍ３ꎻ

３—ＲＨＯｓ＝ ６５０ ｋｇ / ｍ３ꎻ４—ＲＨＯｓ＝ ７００ ｋｇ / ｍ３

(ｃ)吸附剂堆积密度对穿透曲线的影响

􀅰７０２􀅰
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１—０􀆰 ２ ＭＰａꎻ２—０􀆰 ３ ＭＰａꎻ３—０􀆰 ４ ＭＰａꎻ４—０􀆰 ５ ＭＰａ
(ｄ)进料压力对穿透曲线的影响

１—Ｈｂ ＝ ０􀆰 ８ ｍꎻ２—Ｈｂ ＝ １􀆰 ０ ｍꎻ３—Ｈｂ ＝ １􀆰 ２ ｍ

(ｅ)吸附剂用量对穿透曲线的影响

１—２７８􀆰 １５ Ｋꎻ２—２９８􀆰 １５ Ｋꎻ３—３１８􀆰 １５ Ｋꎻ４—３３８􀆰 １５ Ｋ
(ｆ)进料温度对穿透曲线的影响

图 ４　 不同工艺参数对 Ｎ２ 在吸附床中的

穿透曲线的影响

料温度设为 ２７８􀆰 １５、２９８􀆰 １５、３１８􀆰 １５、３３８􀆰 １５ Ｋꎬ吸附

为放热过程ꎬ降温可提高 Ｎ２ 吸附容量[１８]ꎬ综合能耗

与操作便利性ꎬ推荐常温 ２５℃(２９８􀆰 １５ Ｋ)操作ꎮ 以

上参数优化为工艺设计提供重要依据ꎮ
２􀆰 ２　 基于贝叶斯优化的多参数协同优化研究

基于 ６ 组单因素实验结果ꎬ针对氦气精制工艺

多参数耦合的复杂性ꎬ本研究采用贝叶斯优化(ＢＯ)

算法[１９ －２０]ꎬ协同优化进料流量、床层孔隙率等 ６ 个

关键工艺参数ꎮ 基于高斯过程(ＧＰ)代理模型[２１]ꎬ
建立多目标优化框架:①优化目标ꎬ最大化 Ｎ２ 穿透

时间( ｔｂ )、最小化穿透曲线斜率 ( ｋ) 及单位能耗

(Ｅ)ꎻ②约束条件ꎬ氦纯度≥９９􀆰 ９９％、床层压降

≤０􀆰 ０５ ＭＰａ / ｍꎻ③结合单因素实验结果构建 ＢＯ
模型ꎮ

(１)参数空间定义

参数空间定义见表 ３ꎮ
表 ３　 参数空间定义表

参数 符号 范围

进料流量 / (ｋｍｏｌ􀅰ｈ－１) Ｆ ５􀆰 ０~８􀆰 ０

床层孔隙率 ε ０􀆰 ２~０􀆰 ４

堆积密度 / (ｋｇ􀅰ｍ－３) ρ ６００~７５０

进料压力 / ＭＰａ Ｐ ０􀆰 ２~０􀆰 ５

床层高度 / ｍ Ｈ ０􀆰 ８~１􀆰 ２

进料温度 / Ｋ Ｔ ２７８~３１８

(２)采用各向异性 Ｍａｔéｒｎ ５ / ２ 核函数:

ｋ(ｘｉꎬｘ ｊ) ＝ σ２∏
６

ｄ ＝ １
[１ ＋ ( ５ ｜ ｘｄｉ － ｘｄｊ ｜ ) / ρｄ ＋

５(ｘｄｉ － ｘｄｊ ) ２ / ３ρ２
ｄ]ｅｘｐ[ － ( ５ ｜ ｘｄｉ － ｘｄｊ ｜ ) / ρｄ] (７)

式中ꎬｋ 为输入点 ｘｉ、ｘ ｊ 之间的协方差(核函数值)ꎻｘｉ

和 ｘ ｊ 为输入空间中的点ꎻσ２ 为信号的方差(核函数

的幅值参数)ꎻｘｄ
ｉ 和 ｘｄ

ｊ 为在第 ｄ 维的分量ꎻｄ 为维度

索引ꎻρｄ 为各参数的长度尺度ꎮ
(３)多目标采集函数

采用改进的 ＥＨＶＩ(ｅｘｐｅｃｔｅｄ ｈｙｐｅｒｖｏｌｕｍｅ ｉｍｐｒｏｖｅ￣
ｍｅｎｔ)准则:

αＥＨＶＩ(ｘ) ＝ ∫
Ｒ３
ＨＶ[ ｆ(ｘ)]􀅰ｐ( ｆ ｜ ｘꎬＤ)ｄｆ (８)

式中ꎬＨＶ 为超体积指标ꎮ
(４)通过最优拉丁超立方设计生成 ３０ 组初始

参数组合ꎬ再利用 Ａｓｐｅｎ Ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ 进行动态模拟ꎬ
获取穿透曲线特征数据ꎮ 前 ６ 组参数组合及模拟结

果如表 ４ 所示ꎮ

表 ４　 前 ６ 组参数组合模拟结果表

序号 Ｐ / ＭＰａ Ｔ / Ｋ Ｈ / ｍ Ｆ / (ｋｍｏｌ􀅰ｈ－１) ε ρ / (ｋｇ􀅰ｍ－３) ｔｂ / ｓ ｋ / (％􀅰ｓ－１) Ｅ / (ｋＷｈ􀅰ｍ－３)

１ ０􀆰 ３２１ ２９５􀆰 ６ ０􀆰 ９２ ６􀆰 ３４ ０􀆰 ２８ ６３２ １８７ ０􀆰 １６ ０􀆰 ３８

２ ０􀆰 ４７８ ３０２􀆰 ３ １􀆰 １５ ５􀆰 ６７ ０􀆰 ３５ ６９８ ２０３ ０􀆰 １４ ０􀆰 ４２

３ ０􀆰 ２４５ ２８５􀆰 １ １􀆰 ０８ ７􀆰 ８２ ０􀆰 ２２ ６１５ １６５ ０􀆰 ２１ ０􀆰 ３５

４ ０􀆰 ３８９ ３１０􀆰 ２ ０􀆰 ８５ ６􀆰 ９５ ０􀆰 ３１ ７２５ １７８ ０􀆰 １８ ０􀆰 ３９

５ ０􀆰 ２９７ ２９２􀆰 ７ １􀆰 １２ ５􀆰 ２３ ０􀆰 ２６ ６５８ １９４ ０􀆰 １５ ０􀆰 ３７

６ ０􀆰 ４１２ ２９９􀆰 ４ ０􀆰 ９６ ７􀆰 ４１ ０􀆰 ３８ ６８７ ２１２ ０􀆰 １２ ０􀆰 ４５

􀅰８０２􀅰
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　 　 (５)进行主动学习循环步骤及内容见表 ５ꎮ
表 ５　 主动学习循环步骤表

序号 步骤 内容

１ 代理模型训练 最大化边缘似然估计核超参数

２ 候选点评估 计算 ５０００ 个 Ｓｏｂｏｌ 点的 ＥＨＶＩ 值

３ 新实验选择 选取 ＥＨＶＩ 值最高的 ３ 组参数进行模拟

４ 终止条件 当超体积改进率连续 ５ 次<１％时停止

(６)在 ３０ 组初始参数组合中筛选出 Ｐａｒｅｔｏ 最

优解ꎬ标记为 １ꎬ其余标记为 ０ꎬ在多目标优化中ꎬ判
断一个解 ｘ∗被称为 Ｐａｒｅｔｏ 最优解[２２－２３]ꎬ当且仅当:

óｘ ∈ Ｘ　 ｓ􀆰 ｔ.

ｔｂ(ｘ) ≥ ｔｂ(ｘ∗)

ｋ(ｘ) ≤ ｋ(ｘ∗)
Ｅ(ｘ) ≤ Ｅ(ｘ∗)
且至少 １ 个不等式严格成立

ì

î

í

ï
ï

ï
ï

ü

þ

ý

ï
ï

ï
ï

(９)

　 　 标记结果为 １ 的参数组合ꎬ即为 Ｐａｒｅｔｏ 最优解

全集ꎬ为了保留原始数据分布规律并消除量纲对数

据分析的影响ꎬ将数据统一进行归一化处理后记为

∗ｎｏｒｍꎮ
(７)优化结果分析

图 ５ 为贝叶斯优化分析图ꎬ通过系统地分析三

维 Ｐａｒｅｔｏ 前沿图、平行坐标图以及动态优化进程图ꎬ
展现了氦气精制工艺的多目标优化规律与动态特

性ꎬ形成了一套完整的“结构－过程－性能”关联体系ꎮ
三维 Ｐａｒｅｔｏ 前沿图 ５( ａ)显示ꎬｔｂ(１６０ ~ ２３０ ｓ)

与 Ｅ(０􀆰 ３２~０􀆰 ４８ ｋＷｈ / ｍ３)存在显著正相关ꎬ而 ｋ 值

每降低 ０􀆰 ０１％ / ｓ 需增加约 ７％能耗ꎮ 高压区(０􀆰 ４２±
０􀆰 ０３ ＭＰａ)虽实现 ｔｂ ｍａｘ ＝ ２２８ ｓꎬ但能耗达 ０􀆰 ４７±０􀆰 ０３
ｋＷｈ / ｍ３ꎬ印证了“纯度－能耗”的基本矛盾ꎮ

平行坐标图 ５(ｂ)中每条彩色折线代表一个候

选解ꎬ揭示了 ＰＳＡ 系统中关键操作参数与吸附剂物

性的交互作用ꎬ定量解析了最优解的六维特征:高压

解簇为ꎬＰ>０􀆰 ４ ＭＰａꎬＨ＝ １􀆰 １±０􀆰 １ ｍꎬε＝ ０􀆰 ２８±０􀆰 ０３ꎻ
高效解簇为ꎬＦ ＝ ６􀆰 ２±０􀆰 ５ ｋｍｏｌ / ｈꎬρ ＝ ６８０±２０ ｋｇ / ｍ３ꎮ
提出优化建议:优先优化高压(Ｐ)和床高(Ｈ)以提

升穿透时间ꎬ但需监控能耗ꎻ床层孔隙率(ε)和堆积

密度(ρ)可设为次要变量ꎻ进料流量(Ｆ)与进料压力

(Ｐ)的权衡需通过经济性分析确定最优解ꎮ
图 ５(ｃ)动态进程图显示ꎬｔｂ 随迭代次数增加而

延长ꎬ说明优化算法可提升吸附床利用率(超体积

指标反映解集综合性能)ꎻ两者在 ２０ ~ ３０ 次迭代后

趋于平缓ꎬ表明优化已逼近 ＰＳＡ 系统最优操作区ꎮ

(ａ)三维 Ｐａｒｅｔｏ 前沿

(ｂ)平行坐标

１—最大 ｔｂꎻ２—超体积指标

(ｃ)动态进程

图 ５　 贝叶斯优化分析

基于三图联动的参数敏感性排序为:Ｐ>ε≈Ｈ>ρ>
Ｆ>Ｔꎮ

根据优化结果给出工业实施参数参考方案见

表 ６ꎮ
表 ６　 工业实施参数参考方案表

方案 核心参数组合 六参数协同机制 验证指标

超高纯模式 Ｐ＝ ０􀆰 ４３ ＭＰａꎻε＝ ０􀆰 ２４ꎻＨ＝ １􀆰 １５ ｍ 　 高压提升传质速率ꎬ低 ε 延长停留时间ꎬ高 Ｈ 补

偿压降

ｔｂ ＝ ２２８ ｓꎻｋ＝ ０􀆰 ０５５％ / ｓ

节能模式　 Ｐ＝ ０􀆰 ３２ ＭＰａꎻε＝ ０􀆰 ３１ꎻρ＝ ６２０ ｋｇ / ｍ３ 　 中压降低能耗ꎬ较高 ε 提升通量ꎬ低 ρ 减少流动

阻力

Ｅ＝ ０􀆰 ３０ ｋＷｈ / ｍ３ꎻｋ＝ ０􀆰 ０８５％ / ｓ

动态调节　 Ｐ＝ ０􀆰 ３８±０􀆰 ０４ ＭＰａꎻＦ＝ ６􀆰 ５±１ ｋｍｏｌ / ｈ 　 压力－流量解耦控制:原料 Ｈｅ>２５％时 Ｐ↓＋Ｆ↑ꎬ
Ｈｅ<１５％时 Ｐ↑＋Ｆ↓

日均波动<±５％

抗扰动方案 Ｔ＝ ３００±５ ＫꎻＨ＝ １􀆰 ０５ ｍꎻρ＝ ６５０±１０ ｋｇ / ｍ３ 　 温度－密度补偿:Ｔ↑时 ρ↓维持吸附容量ꎬＨ 恒

定确保流场稳定

ＣＶ( ｔｂ)<３％

􀅰９０２􀅰
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　 　 Ｐａｒｅｔｏ 前沿界定性能边界ꎬ平行坐标解码参数

关联ꎬ动态进程揭示演化规律ꎮ 结果表明ꎬ将吸附压

力控制在 ０􀆰 ３５~０􀆰 ４ ＭＰａ 动态区间ꎬ配合 １􀆰 ０~１􀆰 １ ｍ
床层高度ꎬ可在保证≥９９􀆰 ９９％纯度的同时ꎬ较传统

低温冷凝法降低了 ５２％~６８％能耗ꎮ 该成果为吸附

分离工艺的优化提供了可量化的设计范式ꎮ

３　 结论

设计并构建了基于 Ａｓｐｅｎ Ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ 软件的

Ｈｅ / Ｎ２ 变压吸附过程模拟优化研究ꎬ得出如下结论ꎮ
(１)利用 Ａｓｐｅｎ Ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ 软件ꎬ基于质量、能

量、动量守恒、吸附动力学及理想气体状态的多尺度

耦合模型ꎬ完成变压吸附过程动态模拟实验ꎮ
(２)对比单塔与双塔 ＰＳＡ 工艺模拟结果发现ꎬ

双塔系统通过优化操作步骤、压力条件及循环周期ꎬ
优势显著:氦气回收率提升 ５􀆰 ０６％ꎬ单位产品能耗

降低 １４􀆰 ３％ꎬ得益于压力能回收机制和时序控制优

化ꎬ在保证氦纯度>９９􀆰 ９９％的同时提升了工艺经

济性ꎮ
(３)单因素模拟实验表明ꎬ最优流量 ６􀆰 ０ ~ ７􀆰 ０

ｋｍｏｌ / ｈ(平衡分离效率与能耗)ꎻ最优孔隙率 ０􀆰 ２ ~
０􀆰 ４(平衡通量与分离效率)ꎻ推荐吸附剂堆积密度

６５０~７００ ｋｇ / ｍ３(提高利用率)ꎻ较优操作压力 ０􀆰 ３ ~
０􀆰 ５ ＭＰａ (中低压ꎬ平衡能耗与效果)ꎻ建议床高

０􀆰 ８~１􀆰 ２ ｍ(平衡分离效率与设备成本)ꎻ推荐基准

温度 ２５℃(２９８􀆰 １５ Ｋꎬ经济实用)ꎮ
(４)贝叶斯多参数协同优化显示ꎬ吸附压力控

制在 ０􀆰 ３５~０􀆰 ４ ＭＰａ、床层高度 １􀆰 ０~１􀆰 １ ｍ 时ꎬ可保

证氦纯度≥９９􀆰 ９９％ꎬ较传统低温冷凝法降低 ５２％ ~
６８％能耗ꎬ为工艺优化提供可量化设计范式ꎮ
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