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ANALYZING THE PARAMETERS OF MEMBRANE CATALYTIC SYSTEMS FOR EX-

TRACTION OF HIGHLY PURE HYDROGEN FROM HYDROCARBON FEEDSTOCK 

WITH THE APPLICATION OF MATHEMATICAL MODELING 
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This paper presents the results of using a mathematical model of membrane extraction of 

highly pure hydrogen from the products of steam conversion of hydrocarbons. The model is intend-

ed for estimating the basic parameters of a number of membrane catalytic systems different in effi-

ciency and design. It is shown that the mathematical model accurately describes the experimental 

data available in the literature, as well as the results of calculating the parameters of a membrane 

catalytic reformer by a “kinetic” mathematical model. 

Keywords: mathematical modeling; technological and design parameters; membrane cata-

lytic systems; highly pure hydrogen; methane; natural gas. 
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АНАЛИЗ ПАРАМЕТРОВ МЕМБРАННО-КАТАЛИТИЧЕСКИХ СИСТЕМ  

ПОЛУЧЕНИЯ ВЫСОКОЧИСТОГО ВОДОРОДА ИЗ УГЛЕВОДОРОДНОГО СЫРЬЯ 

МЕТОДОМ МАТЕМАТИЧЕСКОГО МОДЕЛИРОВАНИЯ 

А. Б. Вандышев* 

Федеральное государственное бюджетное учреждение науки Институт машиноведения Уральского  

отделения Российской академии наук, ул. Комсомольская, 34, Екатеринбург, Российская Федерация 

*Автор. Адрес электронной почты: vandyshev@imach.uran.ru, адрес для переписки: 620049, ул. Комсомольская 

34, Екатеринбург, Россия. Тел.: +7 343 375 3562; Факс: +7 343 374 5330 

Приведены результаты использования математической модели мембранного извлече-

ния особо чистого водорода из продуктов паровой конверсии углеводородов для оценки ос-

новных параметров ряда различных по производительности и конструкции мембранно-

каталитических (МК) систем. Показано, что математическая модель адекватно описывает 

имеющиеся в литературе экспериментальные данные, а также результаты расчетов парамет-

ров мембранно-каталитического реформера по “кинетической” математической модели.  

Ключевые слова: математическое моделирование, технологические и конструктив-

ные параметры, мембранно-каталитические системы, высокочистый водород, метан, при-

родный газ. 

1. Введение 

В создании демонстрационных и опытно-промышленных образцов МК-устройств и 

установок получения газообразного водорода высокой чистоты (99,999 %) из природного га-

за и других углеводородов в последнее время наметился существенный прогресс [1–3]. 

Принцип действия МК-систем основан на совмещении мембранного извлечения высокочи-

стого водорода с каталитической конверсией метана и позволяет повысить эффективность и 

экономичность производства водорода, существенно уменьшить габариты устройства, а так-

же снизить рабочую температуру до 550–500 С [4–7]. В последнее время один из известных 

производителей промышленного водородного оборудования (Linde engineering) приступил к 

разработке установок производства высокочистого водорода до 1000 м
3
Н2/ч из углеводород-

ного сырья на базе мембранных реформеров с использованием композитных мембран из 

палладия и его сплавов толщиной в несколько микрон на пористой металлической подложке 

[8]. 

В сложившихся условиях представляется актуальным дальнейшее развитие и совер-

шенствование математических моделей, а также проверка их на адекватность при описании 

имеющихся в литературе результатов испытаний мембранно-каталитических систем для по-

лучения высокочистого водорода из различных видов углеводородного сырья. Не менее ин-

тересным представляется и сравнение разных математических моделей. 

2. Основные принципы мембранно-каталитического извлечения высокочистого  

водорода из углеводородного сырья  

Структурная схема и принцип работы МК-устройства для получения высокочистого 

водорода из углеводородного сырья [1–3] практически не отличались от использованной 

нами при разработке математической модели для системы высокотемпературный конвер-

тор – высокотемпературный мембранный аппарат [9], схематично изображенной на рис. 1. 
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Рис.1. Упрощенная схема системы ВТК-ВТМА: СnН2n+2 – углеводородное сырье;  

СМ – смеситель; ВТК – высокотемпературный конвертор метана;  

ВТМА – высокотемпературный мембранный аппарат; ПВД – полость высокого давления; 

ПНД – полость низкого давления; СГ – сбросной газ; К – катализатор конверсии метана;  

ДК – дополнительный катализатор конверсии метана; М – мембрана; ОК – общий корпус 

Исходная смесь углеводорода (в простейшем случае метана) и водяного пара под из-

быточным давлением подается в смеситель СМ и далее последовательно поступает в высоко-

температурный конвертор (ВТК) и полость высокого давления (ПВД) высокотемпературного 

мембранного аппарата (ВТМА) с палладиевой мембраной, находящиеся в общем корпусе 

(ОК) и нагретые до одинаковой рабочей температуры. В высокотемпературном конверторе 

исходная смесь природного газа и водяного пара на никелевом катализаторе превращается в 

водородосодержащую многокомпонентную газовую смесь (H2, H2O, CO2, CO, CH4), которая 

подается в ПВД мембранного аппарата, где под действием перепада давлений из нее проис-

ходит селективное извлечение водорода. Водород под действием перепада давлений из ПВД 

диффундирует через мембрану в полость низкого давления (ПНД) мембранного аппарата и в 

виде высокочистого водорода (99,999 %) поступает потребителю, а обедненная по водороду 

газовая смесь удаляется из ПВД мембранного аппарата в виде сбросного газа (СГ) (рис. 1).  

По мере прохождения продуктов паровой конверсии над поверхностью мембраны 

происходит извлечение молекулярного водорода из продуктов паровой конверсии. При этом 

в присутствии катализатора конверсии метана в надмембранном пространстве нарушается 

термодинамическое равновесие в газовой фазе и за счет смещения химических равновесий  

CH4+2H2O=4H2+CO2 , (1) 

 

CO+H2O=H2+CO2 (2) 

вправо, а также опосредованного вовлечения в процесс извлечения водорода, главным обра-

зом метана, по реакции (1), общее количество извлекаемого водорода увеличивается. 

3. Математическая модель мембранного извлечения высокочистого водорода из  

продуктов паровой конверсии углеводородов 

Математическая модель [9], используемая в данной работе, предназначена для оценки 

влияния основных параметров технологического процесса (давлений в обеих полостях 

ВТМА, температуры, расхода и состава исходной смеси), а также параметров водородоселек-

тивных мембран (площади, толщины, удельной проницаемости) на производительность и 

полноту извлечения высокочистого водорода из продуктов паровой конверсии углеводоро-

дов.  

Для обеспечения быстрого установления термодинамического равновесия в объеме 

над каждым участком поверхности мембраны по сравнению со скоростью диффузии водоро-

да через мембрану в ПВД мембранного аппарата размещен дополнительный катализатор 

(ДК) конверсии метана (рис. 1). 
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В рассматриваемой математической модели системы ВТК – ВТМА не учитывались из-

менения давлений и температур в обеих полостях мембранного аппарата (рис. 1). Полага-

лось, что изменение концентраций продуктов конверсии вдоль поверхности мембраны обу-

словлено не только стоком водорода через мембрану, но и обратимыми химическими реак-

циями (1) и (2), а газовая смесь подчиняется законам идеального газа. Предполагалось также, 

что состав исходной смеси и технологические условия системы ВТК – ВТМА выбраны таким 

образом, чтобы исключить термодинамическую вероятность углеродоотложения в газовой 

фазе. 

Расчетную схему системы ВТК – ВТМА представили в виде ряда последовательно со-

единенных ячеек, показанных на рис. 2.  

 

Рис.2. Принципиальная расчетная схема ВТК-ВТМА: 1 – высокотемпературный конвертор;  

2 – полость высокого давления мембранного аппарата; 3 – полость низкого давления  

мембранного аппарата; 4 – Pd-мембрана; 5– катализатор конверсии СН4;  

6 – дополнительный катализатор конверсии метана 

На расчетной схеме для j-й ячейки газовая смесь из ПВД предыдущей  

(j-1)-ячейки потоком Q
j-1 и концентрациями компонентов Xi, j-1 поступает на вход в ПВД j-й 

ячейки и, проходя над мембраной, обедняется по водороду и выходит из ячейки потоком Q
j
 c 

концентрациями компонент Xi, j (рис. 2). Высокочистый водород проходит через мембрану в 

j-й ячейке потоком ∆Qpj
= ∆Qp

(n − 1)⁄ . 

Введены следующие обозначения:  – коэффициент удельной водородопроницаемо-

сти мембраны, м
3
Н2м/(м

2
ч√МПа);  – толщина мембраны, м; PB – абсолютное давление в 

ПВД, МПа; PH – абсолютное давление в ПНД, МПа; Fj – площадь участка мембраны в j-й 

ячейке, м
2
; Xi, j-1 – объемная доля i-й компоненты на входе в j-ю ячейку; Xi, j – объемная доля 

i-й компоненты на выходе из j-й ячейки, Q
j
 – поток смеси на выходе из ПВД j-й ячейки. Ин-

дексы i=1, 2, 3, 4, 5 соответствуют H2, H2O, CO2, CO, CH4. 

Связь между входными и выходными параметрами потоков и составов газовой фазы  

j-й ячейки определяется уравнениями материального баланса (3)–(5) соответственно по ато-

мам водорода, кислорода и углерода; уравнением закона Дальтона (6); законом действующих 

масс (7) и (8) соответственно для обратимых химических реакций H2+CO2=CO+H2O и 

4H2+CO2=CH4+2H2O; уравнением (9), вытекающим из закона Сивертса–Фика для участка 

площади мембраны ∆F. 

Q
j
(X1,j+X2,j+2X5,j)=Q

j-1
(X1,j-1+X2,j-1+2X5,j-1) − ∆QPj  ; (3) 

 

Q
j
(X2,j+2X3,j+X4,j)=Q

j-1
(X2,  j-1+2X3,j-1+X4,j-1) ; (4) 

 

Q
j
(X3,j+X4,j+X5,j)=Q

j-1
(X3,  j-1+X4,j-1+X5,j-1) ; (5) 

 

X1,j+X2,j+X3,j+X4,j+X5,j ; (6) 
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K1=
X2,jX4,j

X1,jX3,j
 ; (7) 

 

K2=
X2,j

2
X5,j

X1,j
4

X3,j

 ; (8) 

 

∆Q
pj

=
γ

δ
 √PB∙∆F∙ (√

X1,j+X
1,j-1

2
−  √

PH

PB
) . (9) 

В системе уравнений (3)–(9) заданными являются параметры с индексами j–1, а иско-

мыми – параметры с индексами j. Далее путем преобразований систему уравнений (3)–(9) 

свели к одному уравнению (10), которое решается численным методом: 

λ(1 + λ)(𝑎1 + λ)2 = 𝑎1
2𝑎2𝑎3𝑎4

2 (10) 

где:  

𝑎1 = 1 K1⁄  ; (11) 

 

𝑎2 =
K2

K1
2  ∙  

2

r1,j+r2,j−1
 ; (12) 

 

𝑎3 =
1−r1,j+r2,j

2
 ; (13) 

 

𝑎4 = 1 − r2,j ; (14) 

 

r1,j =
Qj−1

Qj
(X1,j−1 + X2,j−1 + 2X5,j−1) −

∆QPj

Qj
 ; (15) 

 

r2,j =
Qj−1

Qj
(X3,j−1 + X4,j−1 + X5,j−1) ; (16) 

 

r3,j =
Qj−1

Qj
(X2,j−1 + 2X3,j−1 + X4,j−1) ; (17) 

 

λ = −W2 + √W2
2 − W3  ; (18) 

 

W1 = 𝑎4 + 2𝑎3 − r3,j ; (19) 

 

W2 = [𝑎4 + 2𝑎1𝑎3 + 𝑎3 − r3,j(1 + 𝑎1)]/2W1 ; (20) 

 

W3 = 𝑎1(𝑎3 − r3,j)/W1 ; (21) 

 

X1,j =
𝑎1𝑎4

𝑎1+λ
 ; (22) 

 

X2,j = 𝑎4
λ

𝑎1+λ
 ; (23) 
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X3,j = 𝑎3
λ

1+λ
 ; (24) 

 

X4,j =
𝑎3

1+λ
 ; (25) 

 

X5,j =
r1,j+r2,j−1

2
 . (26) 

Неизвестная величина Qj находится на интервале Qj,min < Qj < Qj,max, где  

Q
j,min

=
Qj−1(1+X2,j−1+X3,j−1+X5,j−1)−∆Qp,j−1

2
 ; (27) 

 

Qj,max = Qj−1(1+2X5,j-1) − ∆Qp,j−1 . (28) 

Задавая величину ∆Qp,j = Qp
(n − 1)⁄ , учитывая, что при j=1 Qj−1 = Q0, Xi,j-1=Xi,0, по-

следовательно для ячеек от j=1 до j=n, численным методом решали уравнение (10) путем 

подбора Qj в диапазоне от Qj,min до Qj,max таким образом, чтобы небаланс уравнения (10) 

ε = λ(1 + λ)(𝑎1 + λ)2 − 𝑎1
2𝑎2𝑎3𝑎4

2 не превышал требуемую точность расчета ε0. После опре-

деления неизвестной величины Qj по уравнениям (22)–(26) вычисляли Xi,j . 

Далее по формуле  

∆Fj =
∆Qp

γ
δ

√PB ∙ (√
X1,j+X1,j-1 

2
-√ 

PH

PB
 )

 
(29) 

находили площадь мембраны ∆Fj в j-й ячейке. Общую площадь мембраны F в мембранном 

аппарате находили по формуле  

F= ∑ ∆Fj .

n

j=2

 

 

(30) 

Отметим, что для первой ячейки j=1 (ВТК), в которой мембрана отсутствует, ∆Qp = 0 и 

∆F1=0.  

При достаточно большом общем числе ячеек n=100–200, систему уравнений (3)–(9) в 

комплексе с одним из возможных алгоритмов ее решения можно рассматривать как матема-

тическую модель режима идеального вытеснения при мембранном извлечении водорода из 

продуктов паровой конверсии углеводородов в присутствии катализатора конверсии метана 

в надмембранном пространстве. 

3. Анализ параметров ряда МК-устройств получения высокочистого водорода из  

природного газа 

Несмотря на достаточно большое количество научной и патентной информации по 

МК-системам (библиографию можно найти соответственно в обзорах[10] и [11]), наиболь-

шие практические результаты достигнуты рядом японских компаний, включая Tokyo Gas Со 

Ltd и Mitsubishi Heavy Industries Ltd [1, 2, 12, 13, 19].  
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Анализ параметров и технологических режимов проводили на примере трех мембран-

но-каталитических устройств, представленных японскими исследователями [1, 2, 12, 13, 19]. 

Отметим, что все рассматриваемые в данном разделе МК-устройства имели одну элемент-

ную базу (мембранные элементы плоского типа) и исходное углеводородное сырье (природ-

ный газ из городской газовой сети) одинакового химического состава: 88,5 % CH4; 

4,6 % C2H6; 5,4 % C3H8 и 1,5 % C4H10 [2]. 

3.1. Сравнение расчетной статической расходной характеристики с опытными данны-

ми для МК-реформера производительностью 40 м
3
Н2/ч 

В работе [2] представлены результаты испытаний стационарной опытно–

промышленной установки получения особо чистого водорода (99,999 об. %) из природного 

газа (ПГ) с максимальной производительностью 40 м
3
/ч на базе мембранного реформера. Га-

баритные размеры установки составляли 3560  2560  2300 мм. Внешний вид установки по-

лучения высокочистого водорода из природного газа на базе МК-реформера представлен на 

рис. 3 из работы [2]. 

 

Рис. 3. Внешний вид установки получения водорода из природного газа производи-

тельностью 40 м
3
Н2/ч на базе мембранного реформера [2] 

Схема собственно МК-реформера производительностью 40 м
3
Н2/ч представлена на 

рис. 4 [16]. Мембранный конвертор [2] состоит из 112 параллельно работающих индивиду-

альных мембранных реакторов 5 с размерами 86  615  25 мм, помещенных в печь 11 с га-

баритными размерами 1200  750  1350 мм и обогреваемых снаружи двумя газовыми горел-

ками 10.  

Внутри каждого единичного МК-реактора помещены два мембранных элемента  

(6, рис. 4) плоского типа с размерами 40  460  10 мм (рис.12 в работе [14]), снабженные 

мембраной толщиной около 20 мкм из сплава палладия с редкоземельным элементом, кото-

рый обладал коэффициентом удельной водородопроницаемости, в несколько раз выше тра-

диционного сплава Pd-23Ag. Единичные МК-реакторы объединены в 16 МК-модулей по 7 

единичных МК-реакторов в каждом (рис. 4). Общее количество мембранных элементов в 

МК-реформере производительностью 40 м
3
/ч составило 224 единицы. На основании общего 

количества и размеров мембранных элементов водорода оценили величину общей установ-

ленной площади мембраны в мембранном конверторе [2], которая составила 
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Fуст.= 0,46 × 0,1 × 224=10,3 м
2 

и по величине совпала с данными, представленными в работе 

[16]. 

 

Рис. 4. Схема МК-реформера производительностью 40 м
3
Н2/ч [16]:  

1 – ввод в общий коллектор смеси природного газа и водяного пара; 2 – выход  

из общего коллектора высокочистого водорода; 3 – выход из общего коллектора  

сбросного газа; 4 – рубашка; 5 – единичный мембранный реактор; 6 – мембранный  

элемент; 7 –полость предварительного конвертора ПГ; 8 – выход топочных газов;  

9 – распределительная пластина; 10 – горелки; 11 – печь; 12 – газовые коллекторы 

В каждом индивидуальном МК-реакторе по ходу исходного газового потока последо-

вательно размещены: стандартный Ni/Al2O3 катализатор в виде гранул с размерами 2–3 мм, 

который выполнял функцию предварительного конвертора природного газа (7, рис. 4), и мо-

нолитный рифленый никелевый катализатор, установленный вдоль поверхности мембраны и 

образующий канал между катализатором и мембраной для прохождения разделяемой газовой 

смеси. Для удаления водорода-продукта из подмембранного пространства единичных МК-

реакторов, объединенных в один общий коллектор (2, рис. 4), использован металлогидрид-

ный побудитель расхода водорода.  

Установка получения высокочистого водорода из природного газа с максимальной 

производительностью 40 м
3
/ч на базе мембранного конвертора [2] была испытана при номи-

нальной производительности порядка 30 м
3
Н2/ч в течение 3010 часов на природном газе (со-

став ПГ приведен в разд. 3) из городской газовой сети и выдержала 61 теплосмену, что сви-

детельствовало о достаточной надежности самой установки и мембранного отделителя водо-

рода с тонкой ~20 мкм мембраной из палладиевого сплава.  

В данном разделе предпринята попытка на основании модельных представлений и 

методик расчета параметров системы ВТК–ВТМА [5–7, 9] рассчитать статическую расход-

ную характеристику мембранного конвертора и сравнить ее с опытными данными, представ-

ленными в работе [2]. 

Экспериментальные точки для построения расходной характеристики мембранного 

конвертора, представляющей собой графическую зависимость производительности по высо-

кочистому водороду (Q
p
) от расхода природного газа (Q

ПГ
), перенесли из работы [2] (табл.1). 
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Таблица 1 – Экспериментальные точки расходной характеристики мембранного конвертора  

Обозначение Расход, м
3
/ч 

Q
ПГ

 3,14 5,1 8,12 10,61 10,98 11,6 

Q
p
 6,2 18,2 26,5 35,3 37,4 40,5 

Примечание. Величины объемных потоков Q
ПГ

 и Q
p
 приведены к нормальным условиям. 

Практически все необходимые исходные данные (кроме отсутствующего коэффици-

ента удельной водородопроницаемости γ) для проведения расчетов расходной характеристи-

ки и других параметров мембранного конвертора были взяты из работы [2]. Рабочую темпе-

ратуру мембранного конвертора из указанного температурного диапазона (495–540 С) при-

няли равной нижнему пределу т.е. 495 С. 

Абсолютное давление газа PB в предконверторе и надмембранном пространстве инди-

видуального МК-конвертора принято равным 0,9 МПа [2], а абсолютное давление водорода-

продукта PH в подмембранном пространстве принято равным 0,048 МПа, что достаточно 

близко к верхнему пределу диапазона входных давлений металлогидридного побудителя 

расхода водорода 0,02–0,04 МПа, приведенного в работе [2]. 

В качестве исходного сырья для получения высокочистого водорода в мембранном 

конверторе принята смесь водяного пара с природным газом с величиной отношения  

Н2О/С = 3,2, соответствующей верхнему пределу указанного в работе [2] диапазона отноше-

ний Н2О/С от 3,0 до 3,2. Природный газ из городской газовой сети имел следующий химиче-

ский состав: 88,5 % CH4; 4,6 % C2H6; 5,4 % C3H8 и 1,5 % C4H10 [2]. Поскольку детальные 

сведения о мембранном материале и его коэффициенте удельной водородопроницаемости в 

работе [2] отсутствовали, для расчетов при температуре 495 С принят коэффициент  

=0,0039 м
3
Н2м/(м

2
чМПа

0,5
) для сплава Pd–8Y из работ [15, 17].  

Принимая во внимание, что максимальный расход природного газа в исходной смеси 

природный газ – водяной пар, по данным работы [2], составлял 11,6 м
3
/ч, для расчета расход-

ной характеристики мембранного конвертора из интервала расходов природного газа от 0 до 

11,6 м
3
/ч выбрали пять фиксированных значений Q

ПГ
, равных 4, 6, 8, 10 и 11,6 м

3
/ч  

(1–5, табл. 2).  

Таблица 2 – Параметры мембранного конвертора при температуре 495 °С 

№ 

точки 

Параметры 

Q
ПГ

, м
3
/ч Q

0
, м

3
/ч Q

1
, м

3
/ч Fрасч., м

2
 Q

p
, м

3
/ч 

1 4 16,8 17,9 1,6 13,6 

2 6 25,2    26,85 2,1 20,4 

3 8 33,6    35,8 3,4 27,4 

4 10 42 44,7 3,7 34,2 

5 11,6 48,7 51,9 4,0 39,6 

Примечание. Объемные расходы Q
ПГ

, Q
0
, Q

1
, Q

p
 приведены к нормаль-

ным условиям. 

Учитывая мольные доли ПГ и H2O в исходной смеси природный газ – водяной пар, 

равные соответственно XПГ=0,238 и XH2O=0,762 для точек 1–5 (табл. 2), рассчитали расходы 

исходной смеси водяного пара с природным газом Q
0
. Затем с учетом постоянства атомного 

состава исходной смеси ПГ–3,2 Н2О и продуктов конверсии (Н2, Н2О, СО2, СО и СН4) рас-

считали равновесный состав газовой фазы на выходе предконвертора при температуре 

495 °С и абсолютном давлении PB=0,9 МПа (табл. 3), а также объемный расход смеси про-
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дуктов паровой конверсии Q
1
 на выходе из предварительного конвертора природного газа 

для всех 5 точек, представленных в табл. 2. Далее, используя модельные представления, раз-

витые нами для мембранного извлечения водорода из продуктов паровой конверсии углево-

дородов [9], рассчитали зависимости производительности мембранного конвертора QP от 

площади мембраны F для каждого объемного расхода смеси продуктов паровой конверсии 

природного газа Q1=17,9; Q1=26,85; Q1=35,8; Q1=44,7; Q1=51,9 м
3
/ч (табл. 2).  

Таблица 3 – Равновесные и атомные составы синтез-газа 

Мольные доли продуктов конверсии в синтез-газе на 

выходе ПК или ВТК  

Атомные доли на входе  

и выходе ПК или ВТК 

XH2
 XH2O XCO2

 XCO XCH4
 Н О С 

Мембранный конвертор при рабочей температуре 495 °С 

0,1575 0,6189 0,047 0,0022 0,1743 0,7056 0,2243 0,0701 

Примечание. ПК – предварительный конвертер. 

Результаты расчетов представлены графически кривыми 1–5 на рис. 5 и в виде рас-

четных величин параметров QP и Fрасч. (табл. 2). При каждом из выбранных фиксированных 

расходов природного газа максимальная расчетная производительность мембранного кон-

вертора по водороду QP с увеличением площади мембраны F (1–5, рис. 5) возрастает и дости-

гает величин: QP =13,6 м
3
/ч при QПГ =4 м

3
/ч; QP =20,4 м

3
/ч при QПГ =6 м

3
/ч; QP =27,4 м

3
/ч при 

QПГ =8 м
3
/ч; QP =34,2 м

3
/ч при QПГ =10 м

3
/ч и QP =39,6 м

3
/ч при QПГ =11,6 м

3
/ч. Выход кривых 

QP – F на насыщение происходит при концентрации водорода XH2
над поверхностью мембра-

ны, приближающейся к концентрационному пределу Xпред. = РН/РВ=0,053 моль долей  

(1'–5', рис. 5). 

 

Рис. 5. Зависимость производительности по водороду QP (1–5) и концентрации водо-

рода XH2
 (1’–5’) от площади мембраны (F) мембранного конвертора [2] при температуре  

495 °С, QПГ: 1 – 4 м
3
/ч; 2 – 6 м

3
/ч; 3 – 8 м

3
/ч; 4 – 10 м

3
/ч; 5 – 11,6 м

3
/ч;  

6 – концентрационный предел Хпред.= 0,053 мольных долей 

Сопоставляя величину расчетной площади мембраны Fрасч. 4,0 м
2
 при ПГQ =11,6 м

3
/ч 

(табл. 2) с величиной установленной площади мембраны уст.F =10,3 м
2
, можно сделать вывод 
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о том, что последней с избытком достаточно для обеспечения экспериментально достигнутой 

максимальной производительности РQ = 40,1 м
3
/ч [2] опытно-промышленного мембранного 

конвертора при указанных условиях. Расхождение рассчитанной нами максимальной произ-

водительности и экспериментально измеренной Q
p
 [2] при выбранных условиях составило 

1,2 %.  

При дискретном уменьшении потока исходного сырья Q
0
 с 48,7 до 16,8 м

3
/ч при фик-

сированном отношении Н2О/С=3,2 максимальная производительность мембранного конвер-

тора Q
p
 из-за уменьшения в исходном потоке сырья общего содержания молекулярного и 

связанного (СН4) водорода снижается, что отражается на ходе зависимостей Q
p
 – F (1–5, рис. 5), 

выход которых на насыщение происходит при величинах площади мембраны Fрасч. (табл. 2), 

существенно меньших, чем общая установленная площадь Fуст. =10,3 м
2
. Метан участвует в 

процессе мембранного извлечения не прямо, как молекулярный водород, а опосредованно 

через смещение равновесия (1) вправо по мере отвода водорода из надмембранного про-

странства через мембрану. 

Рассчитанные максимальные величины Q
p
 для 5 разных Q

ПГ
 (табл. 2) нанесли в виде 

точек 1 на график (рис. 6). Расчетные точки хорошо укладываются на прямую линию 3, про-

ходящую через начало координат и представляющую расчетную расходную характеристику 

исследуемого мембранного конвертора. Далее на этот же график в виде треугольных точек 2 

нанесли экспериментальные данные работы [2] (табл.1), которые хорошо укладываются на 

расчетную расходную характеристику 3.  

 

Рис. 6. Расходная характеристика мембранного конвертора: 

1 – расчетные точки (табл. 2); 2 – экспериментальные данные [2] (табл. 1);  

3 – график расчетной расходной характеристики МК-конвертора [2] 

В явном виде прямо пропорциональный характер расходной характеристики Q
p

− Q
0
 

вытекает из уравнения материального баланса водорода (31) в мембранном аппарате для по-

лучения высокочистого водорода из химически невзаимодействующих водородсодержащих 

газовых смесей [18]: 

CH

C,HH

0P

2

22

X1

XX
QQ

,

,






0
 , (31) 
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где 
0,2HX  и 

C,2HX  – концентрации водорода на входе и выходе ПВД мембранного аппарата. 

Применительно к мембранному аппарату для разделения продуктов паровой конверсии угле-

водородов уравнение (31) приближенно можно представить в следующем виде: 

CH

C,HCHH

0P

2

242

X1

XXX
QQ

)-)(

,

,,






00 4
 , (32) 

где коэффициент 4 перед концентрацией метана на входе ПВД мембранного аппарата 0,4CHX  

представляет собой стехиометрический коэффициент в химическом равновесии (1). Исполь-

зуя величины 
0,2HX = 0,1575 мольных долей 

0,4CHX =0,1743 мольной доли (табл. 3), 

Q0=Q1=51,9 м
3
/ч (табл. 2) и 

CH2
X ,

=Хпред.=0,0533 мольной доли по формуле (32) приближенно 

оценили величину максимально возможной производительности МК-реформера, которая со-

ставила Q
p
=43,9 м

3
/ч и лишь на 8,4 % выше Q

p
=40,5 м

3
/ч (табл. 1). Отметим, что в работе [2] 

не уделялось никакого внимания ни характеру, ни физическому смыслу расходной характе-

ристики исследуемого мембранного реформера. 

Расчетная степень конверсии природного газа на выходе предварительного конверто-

ра (7, рис. 4) при температуре 495 °С составила 22 %, что согласуется с интервалом степени 

конверсии (21–29 %), представленным в работе [2]. Расчетная степень конверсии метана в 

выходе МК-реформера (3, рис. 4) при той же температуре 495 °С, составила 92 %, что также 

согласуется с данными работы [2] (80–95 %). Как отмечалось ранее, величина расчетной 

площади мембраны Fрасч.4 м
2
 (табл. 2) при максимальном расходе природного газа 

Q
ПГ

=11,6 м
3
/ч существенно меньше общей установленной площади мембран Fуст.=10,3 м

2
 в 

мембранном конверторе [2]. Эти обстоятельства свидетельствуют о том, что математическая 

модель для системы ВТК–ВТМА [9] не только адекватно, но и достаточно точно описывает 

экспериментальные данные для мембранного конвертора получения высокочистого водорода 

из природного газа [2]. Основные технологические показатели получения водорода из смеси 

ПГ–3,2Н2О в МК-реформере производительностью 40 м
3
Н2/ч [2] представлены в табл. 4. 

Таблица 4 – Технологические показатели получения ОЧВ из смеси ПГ–3,2Н2О 

При выборе технологических условий эксплуатации МК-устройства важно не допу-

стить углеродоотложения. В данном и последующих разделах оценку вероятности углеродо-

отложения осуществляли по критерию ω= PC PB⁄ , предложенному в работе [9], где PC – дав-

ление углеродоотложения, а PB – абсолютное давление газа в надмембранном пространстве. 

Величину давления углеродоотложения рассчитывали по формуле 

2

CO

0

03COC XPKXP /
2

 ,  

Fрасч., м
2
 

jср., 

м
3
Н2/(м

2
ч) 

mсплава, г 
qv, 

м
3
Н2/м

3
сырья 

qm, моль Н2/ моль ПГ 

МК-реформер (495 °С) 

4,0 9,9 24,2 0,81 3,4 

Примечание. Fрасч. – расчетная площадь мембраны; jср. – средняя плотность диффузион-

ного потока водорода через мембрану; mсплава – масса палладиевого сплава, необходи-

мая для обеспечения удельной производительности 1 м
3
Н2/(ч·м

2
); qv и qm – объемный и 

мольный удельные выходы водорода. 
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где 
2COX и 

COX  – равновесные мольные доли диоксида и оксида углерода в газовой фазе; 

 P0
0– абсолютное стандартное давление (в нашем случае P0

0 =0,1 МПа); К3 – константа хими-

ческого равновесия 

С + СО2  2СО, (33) 

рассчитываемая на основании термодинамических данных. 

При величинах критерия ω>1 выпадения углерода из газовой фазы не происходит, а 

при ω≤1 выпадение углерода возможно. На рис. 7 представлены результаты количественной 

оценки вероятности углеродоотложения в виде графических зависимостей критерия углеро-

доотложения ω от площади мембраны для мембранного конвертора при температуре 495 °С 

(кривая 1).  

 

Рис. 7. Зависимости термодинамической вероятности углеродоотложения ω от площади 

мембраны F: 1 – расчетные точки; 2 – граница углеродоотложения (ω=1) 

На всем рабочем участке площади мембраны от 0 до 4 м
2
 ω>1 и вероятность углеро-

доотложения отсутствует (рис. 7). 

Таким образом, методом математического моделирования подтверждена проектная 

производительность МК-реформера по высокочистому водороду ~ 40 м
3
/ч даже при не са-

мом благоприятном сочетании исходных технологических условий. 

Однако расчетная производительность МК-реформера, близкая к проектной в рамках 

используемых модельных представлений достигается при величине расчетной площади мем-

браны ~ в 2,5 раза меньше, чем установленная площадь мембраны, что свидетельствует о ее 

нерациональном использовании. 

Кроме того, удалось с достаточной точностью описать экспериментальную расходную 

характеристику и дать физическое обоснование ее прямо пропорциональному характеру, а 

также оценить ряд важных технологических показателей опытно-промышленного мембран-

ного конвертора получения особо чистого водорода из природного газа. 

3.2. Анализ параметров и режимов МК-реформера производительностью 40 м
3
Н2/ч с 

учетом состава сбросного газа 

Ниже представлен более сложный вариант использования указанной выше математи-

ческой модели [9] для анализа параметров и технологических режимов МК-устройств не 

только с точки зрения их производительности по водороду-продукту, но и с учетом состава 

сбросного газа, использование которого для поддержания рабочей температуры позволяет 
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уменьшить расход природного газа на обогрев и тем самым повысить общую энергоэффек-

тивность установки получения высокочистого водорода из природного газа. 

Первоначально проанализировали результаты испытаний стационарной опытно-

промышленной установки получения высокочистого водорода (99,999 об. %) из природного 

газа (ПГ) с проектной производительностью 40 м
3
Н2/ч на базе мембранного конвертора [2], 

устройство которого представлено в разд. 3.1. Величина установленной площади мембраны 

составила уст.F =10,3 м
2
.  

Схема единичного МК-модуля представлена на рис. 8. Исходный газовый поток смеси 

природного газа с водяным паром (А, рис. 8) поступает в полость предварительного конвер-

тора ППК (2, рис. 8) со стандартным Ni/Al2O3 катализатором в виде гранул с размерами  

2–3 мм, на котором осуществлялась паровая конверсия природного газа без извлечения водо-

рода согласно обратимым химическим реакциям CH4+2H2O=4H2+CO2, CO+H2O=H2+CO2. 

 

Рис.8. Схема индивидуального МК-реактора плоского типа:  

А – смесь природного газа с парами воды; Б – водород-продукт; В – сбросной газ;  

L1 –участок предварительного конвертора; L2 – участок конвертора, совмещенного с мем-

бранным извлечением водорода; Lобщ. – участок мембранно-каталитического модуля;  

М – мембрана из Pd-8Y сплава; ППК – полость предварительного конвертора;  

ПВД – полость высокого давления; ПНД – полость низкого давления;  

1 – корпус мембранно-каталитического модуля; 2 – традиционный катализатор;  

3 – дополнительный катализатор; 4 – пористая подложка из нержавеющей стали 

Далее продукты паровой конверсии ПГ в виде газовой смеси, содержащей Н2, Н2О, 

СО2, СО и СН4, поступали в полость высокого давления (ПВД, рис. 8), где вдоль поверхности 

мембраны установлен дополнительный никелевый катализатор рифленого типа  

(3, рис. 8), образующий каналы между катализатором и мембраной для прохождения разде-

ляемой газовой смеси. Для удаления водорода-продукта (Б, рис. 8) из полости низкого давле-

ния (ПНД, рис. 8)) в мембранном конверторе использован металлогидридный побудитель 

расхода водорода [2].  

Отметим, что конструкция единичного МК-конвертора практически полностью сов-

падает с расчетной схемой, заложенной нами в основу математической модели [9] (рис. 8). 

Исходные эксплуатационные данные и результаты расчетов МК-устройства производитель-

ностью 40 м
3
Н2/ч и экспериментальный состав сбросного газа представлены в табл. 5 [2]. 

Расчетами показано, что для рабочей температуры 500 °C проектная производитель-

ность МК-конвертора Q
p
 =40 м

3
Н2/ч подтверждается при использовании в качестве исходных 

данных эксплуатационных технологических параметров при абсолютном давлении водорода-

продукта в подмембранном пространстве PH =0,048 МПа (табл.5). 
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Однако расчетный состав сбросного газа (в пересчете на сухой газ) существенно от-

личается от экспериментального. Расчетная площадь мембраны Fрасч.=4,025 м
2
 при этих ис-

ходных данных составляет 39 % от Fуст.=10,3 м
2
. Средняя расчетная плотность диффузионно-

го потока водорода через мембрану в этом случае составляет JH2
= Q

p
Fрасч.⁄ =40/4,025=9,94 

м
3
Н2/(м

2
ч) и в 2,56 раза превышает проектную – JH2

= Q
p

Fрасч.⁄ =40/10,3=3,88 м
3
Н2/(м

2
ч) 

(табл.5). 

Таблица 5 – Эксплуатационные и расчетные параметры мембранного конвертора  

производительностью 40 м
3
Н2/ч 

Параметры мембранного конвертора производительностью 40 м
3
Н2/ч 

Эксплуатационные Расчетные  

Температура, °C 500–550 500 550 

Отношение 

пар/углерод 

3–3,2 3 

ПГQ , м
3
/ч 11,6 11,6 14,796 11,6 11,874 

BP , МПа 0,9 0,9 

HP , МПа 0,02–0,04 0,048 0,073 0,048 0,073 

F, м
2
 10,3 4,025 5,773 7,335 2,233 3,626 

PQ , м
3
Н2/ч 40 40 31,36 40 42,16 40 

ч)/(мНм,J 2
2

3
H2

 3,88
 

9,94 5,43 5,45 18,9 11,03 

Состав 

сбросного 

газа, об % 

Н2 15,5 10,93 18,06 18,06 10,55 16,15 

СО 1,9 1,72 1,82 1,82 2,65 3,48 

СО2 64,73 82,0 62,0 61,98 85,73 75,62 

СН4 17,83 5,35 18,12 18,13 1,06 4,75 

Примечание. Объемные расходы приведены к нормальным условиям. 

Поскольку, согласно модельным представлениям [9], ответственным параметром за 

отток водорода через мембрану является концентрационный предел Xпред.= РН/РВ, при прове-

дении дальнейших расчетов мы увеличили PH с 0,048 МПа до 0,073 МПа, а остальные исход-

ные параметры сохранили неизменными. При указанных исходных данных расчетный состав 

сбросного газа удовлетворительно коррелирует с экспериментальными данными, но расчет-

ная производительность МК-устройства Q
p
 уменьшилась с 40 до 31,36 м

3
Н2/ч  

(табл. 5), т.е. ниже проектной производительности 40 м
3
Н2/ч, но практически совпала с но-

минальной эксплуатационной производительностью по водороду-продукту МК-устройства 

Q
p
=30 м

3
Н2/ч [2] при условиях его длительной эксплуатации (~3000 ч). Расчетная площадь 

мембраны Fрасч. увеличилась с 4,025 м
2
 до 5,773 м

2
 и составила 56 % от Fуст. =10,3 м

2
, а сред-

няя расчетная плотность диффузионного потока водорода через мембрану JH2
 в этом случае 

уменьшилась с 9,94 до 5,43 м
3
Н2/(м

2
ч) и приблизилась к проектной JH2

=3,88 м
3
Н2/(м

2
ч) 

(табл. 5). Дополнительными расчетами установлено, что при снижении рабочей температуры 

до 475 °C (PB=0,9 МПа; PH=0,057 МПа; Q
ПГ

=11,6 м
3
/ч) расчетный состав сбросного газа еще 

ближе к экспериментальному. При указанных выше условиях расчетные концентрации водо-

рода, диоксида углерода, оксида углерода и метана составили соответственно: 15,23; 66,61; 

1,19 и 16,97 об. %. Производительность МК-реформера составила Q
p
=32,9 м

3
/ч (незначи-

тельно отличается от Q
p
 =31,36 м

3
Н2/ч), а Fрасч.=5,96 м

2
, что достаточно близко к 

Fрасч.=5,773 м
2
 (табл. 5). 
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Для сохранения проектной производительности на уровне Q
p
=40 м

3
Н2/ч при неизмен-

ных условиях предыдущего расчета расход природного газа Q
ПГ

 в исходной сырьевой смеси 

увеличили с 11,6 до 14,796 м
3
/ч. В этом случае 

2HJ и расчетный состав сбросного газа прак-

тически не изменились, а расчетная площадь мембраны составила 7,335 м
2
 и приблизилась к 

установленной площади мембраны и составила 71 % от Fуст.=10,3 м
2
 (табл. 5). К косвенному 

подтверждению необходимости повышения расхода природного газа Q
ПГ

 для сохранения 

производительности на уровне Q
p
=40 м

3
Н2/ч следует отнести увеличение числа индивиду-

альных МК-реакторов в мембранном конверторе со 112 до 128 единиц, отмеченное в более 

поздней работе японских исследователей [19]. 

В графическом виде результаты расчетов при температуре 500 °C, Q
ПГ

=14,796 м
3
/ч и 

PH=0,073 МПа представлены на рис. 9. По мере прохождения многокомпонентной газовой 

смеси вдоль поверхности мембраны за счет оттока водорода через мембрану и смещения хи-

мического равновесия (1) вправо равновесная концентрация водорода XH2
 над участком по-

верхности мембраны (кривая 2) уменьшается и приближается к концентрационному пределу 

Xпред.=PH/PB=0,0811 мольной доли, отмеченному горизонтальной пунктирной линией 3 

(рис. 9).  

При этих условиях движущая сила процесса диффузии водорода через мембрану стре-

мится к нулю, а производительность МК-устройства (кривая 1) приближается к проектной 

величине Q
p
=40 м

3
Н2/ч, отмеченной горизонтальной пунктирной линией 4. Установленная 

площадь мембраны Fуст.=10,3 м
2 

представлена вертикальной пунктирной линией 5 (рис. 9). 

Результаты аналогичного анализа для рабочей температуры 550 °C приведены также в 

табл. 5. При исходном расходе природного газа Q
ПГ

=11,6 м
3
/ч и HP =0,048 МПа расчетная 

производительность МК-устройства несколько выше проектной и составляет 

Q
p
=42,16 м

3
Н2/ч, а расчетная площадь мембраны Fрасч. =2,233 м

2
 (21,7% от Fуст. =10,3 м

2
). 

 

Рис. 9. Зависимости производительности Q
p
 (1) и концентрации водорода XH2

 (2) от площади 

мембраны F для мембранного конвертора производительностью 40 м
3
Н2/ч; 3 – уровень кон-

центрационного предела Хпред.=0,0811 мольных долей; 4 – уровень проектной производи-

тельности Q
p
=40 м

3
Н2/ч; 5 – уровень установленной площади мембраны Fуст.=10,3 м

2
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При увеличении PH с 0,048 МПа до 0,073 МПа для увеличения расчетной производи-

тельности МК-конвертора до уровня проектной Q
p
=40 м

3
Н2/ч поток природного газа Q

ПГ
 в 

исходной смеси незначительно изменили с 11,6 до 11,874 м
3
/ч. При этих условиях расчетная 

площадь мембраны Fрасч.=3,626 м
2
 и составляет 35,2 % от Fуст.=10,3 м

2
. Однако расчетный со-

став сбросного газа при рабочей температуре 550 ºC и абсолютных давлениях в ПНД РН 

0,048 и 0,073 МПа заметно отличается от экспериментального (табл. 5).  

Проведенный анализ исследуемого МК-конвертора показал, что для Fуст.= 10,3 м
2
 про-

ектная производительность Q
p
=40 м

3
Н2/ч подтверждается как при 500, так и при 550 °C. По-

казано, что при температуре 500 °C для согласования расчетных данных с эксперименталь-

ными по составу сбросного газа необходимо уменьшить среднюю плотность диффузионного 

потока водорода через мембрану 
2HJ , например, путем увеличения давления в полости низ-

кого давления HP  до 0,073 МПа, а для сохранения проектной производительности необходи-

мо увеличить Q
ПГ

 в исходной смеси до 14,796 м
3
/ч. 

Таким образом, на основании проведенного анализа методом математического модели-

рования установлено влияние исходных факторов, влияющих на выходные параметры МК-

реформера производительностью 40 м
3
Н2/ч, на основании которых можно выделить два воз-

можных эксплуатационных режима исследуемого МК-устройства. 

В случае 1-го режима при достаточно большом отборе водорода через мембрану, ха-

рактеризуемого высокой средней плотностью диффузионного потока водорода через мем-

брану и реализуемого за счет относительно высокого перепада давлений по обе стороны от 

мембраны, достигается проектная производительность МК-устройства по высокочистому 

водороду для обеих исследованных температур. Но в этом случае установленная площадь 

мембраны используется не рационально. Для более рационального использования площади 

мембраны при штатных параметрах (tраб.=500 °C; PB=0,9 МПа; PH=0,048 МПа) исходный рас-

ход природного газа Q
ПГ

 необходимо увеличить до 27,92 м
3
/ч. При этих условиях расчетная 

производительность мембранного реформера по высокочистому водороду при условии со-

хранения высокой активности катализатора возрастет в 2,38 раза до Q
p
=95,2 м

3
/ч при расчет-

ной площади мембраны Fрасч.=9,95 м
2
, не превышающей установленной площади мембраны 

Fуст.=10,3 м
2
. Очевидно, что при реализации этого режима необходимо иметь в составе уста-

новки более производительный металлогидридный компрессор. Расчетный состав сбросного 

газа остается таким же, как и при исходном расходе природного газа Q
ПГ

=11,6 м
3
/ч. Однако в 

этом случае сбросной газ менее пригоден для обогрева МК-реформера.  

В случае 2-го режима при условии снижения отбора водорода через мембрану за счет 

уменьшения перепада давлений (в нашем случае только за счет увеличения абсолютного 

давления в полости низкого давления) расчетный состав сбросного газа удовлетворительно 

коррелирует с экспериментальными данными, но только при температуре 500 °C. Еще более 

лучшая корреляция по составу сбросного газа наблюдается при рабочей температуре 475 °C, 

что может качественно свидетельствовать о неравномерном нагреве индивидуальных МК-

реакторов по высоте. Площадь мембраны при этих условиях используется более рациональ-

но, а состав сбросного газа более пригоден для обогрева мембранного реформера с целью 

повышения общей энергетической эффективности всей установки получения высокочистого 

водорода из природного газа.  

3.3. Анализ параметров МК-реформера производительностью 20 м
3
Н2/ч с учетом  

состава сбросного газа 

В разделе представлен анализ результатов испытаний стационарной опытно-

промышленной установки получения высокочистого водорода из природного газа с проект-

ной производительностью 20 м
3
Н2/ч на базе мембранного конвертора, разработанного и ис-

пытанного той же японской компанией [1,12]. 
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Рис. 10. Внешний вид установки на базе мембранного реформера производительностью 

20 м
3
Н2/ч [12] 

Внешний вид установки получения высокочистого водорода из природного газа на 

базе МК-реформера производительностью 20 м
3
Н2/ч представлен на рис.10, а упрощенная 

схема собственно МК-реформера – на рис. 11.  

Конструктивно мембранный конвертор (20 м
3
Н2/ч) отличался от предыдущего 

(40 м
3
Н2/ч) и представлял собой цилиндрический корпус с внешним диаметром 640 мм и вы-

сотой 1000 мм [1]. Явно выраженный конструктивно предварительный конвертор природно-

го газа в данном МК-реформере отсутствовал. 

 

Рис. 11. Схема мембранного реформера производительностью 20 м
3
Н2/ч [1]: 

1 – корпус; 2 – мембранный элемент плоского типа; 3 – выход сбросного газа;  

4 – выход водорода-продукта; 5 – подача воздуха в горелку; 6 – подача топлива в горелку;  

7 – горелка; 8 – распределительная плита горелки; 9 – смесь природного газа  

и водяного пара; 10 – выход топочных газов; 11 – катализатор 

В центре цилиндрического корпуса (рис. 11) находилась нагревательная печь. В коль-

цевом зазоре между корпусами конвертора и нагревательной печи размещены традиционный 
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гранулированный катализатор конверсии метана (11) и 96 мембранных элементов (2, рис. 11) 

плоского типа с размерами 460×40×10 мм, состоящих из палладиевой мембраны толщиной 

20 мкм на пористой металлической подложке.  

 

Рис. 12. Внешний вид мембранных элементов плоского типа [14] 

Величину общей установленной площади мембраны в МК-устройстве [1, 12] оценили 

на основании размеров одного мембранного элемента и общего количества элементов, кото-

рая составила Fуст.=0,46×0,1×96 =4,42 м
2
 (рис. 12). 

Исходные эксплуатационные данные и результаты расчета параметров МК-

устройства производительностью 20 м
3
Н2/ч представлены в табл. 6. Экспериментальный со-

став сбросного газа взят из работы [12].  

Расчетами показано, что для рабочей температуры 500 и 550 °C проектная производи-

тельность МК-конвертора Q
p
=20 м

3
Н2/ч с запасом подтверждается при использовании в ка-

честве исходных данных эксплуатационных технологических параметров (табл. 6) при абсо-

лютном давлении водорода-продукта в подмембранном пространстве PH=0,048 МПа. 

Однако расчетный состав сбросного газа (в пересчете на сухой газ) существенно от-

личается от экспериментального. При температуре 500 °C расчетная площадь мембраны 

Fрасч.= 2,318 м
2
 для исходных данных составляет 53,8 % от Fуст.= 4,42 м

2
. 

Таблица 6 – Эксплуатационные и расчетные параметры мембранного конвертора производи-

тельностью 20 м
3
Н2/ч 

Параметры мембранного реактора производительностью 20 м
3
Н2/ч 

Эксплуатационные Расчетные 

Температура, °C 550 500 550 

Отношение пар/углерод 3 3 

QПГ, м
3
/ч 6,68 6,68 7,266  6,68 

РВ, МПа 0,93 0,93 

РН, МПа 0,04 0,048 0,073 0,073 0,048 0,073 

F, м
2
 4,42 2,318 3,358 3,537 1,425 1,98 

QP, м
3
/ч 21,5 23,16 18,4 20 24,36 22,64 

ч)/(мНм ,J 2
2

3
H2

 4,86 9,73 5,48 5,65 17,1 11,43 

Состав 

сбросного 

газа, об. 

% 

Н2 18,8 10,53 17,39 17,43 10,04 15,62 

СО 2,3 1,68 1,8 1,8 2,54 3,41 

СО2 59,5 82,79 63,34 63,32 86,48 76,47 

СН4 19,3 5,01 17,37 17,45 0,94 4,5 

Примечание. Объемные расходы приведены к нормальным условиям. 
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Средняя расчетная плотность диффузионного потока водорода через мембрану в этом 

случае составляет JH2
= Q

p
Fрасч.⁄ =23,16/2,318=9,73 м

3
Н2/(м

2
ч) и примерно в 2 раза превышает 

проектную – JH2
= Q

p
Fрасч.⁄ =21,5/4,42=4,86 м

3
Н2/(м

2
ч) (табл. 6). Как и ранее (разд. 3.2), при 

проведении дальнейших расчетов мы увеличили PH с 0,048 МПа до 0,073 МПа, а остальные 

исходные параметры сохранили неизменными.  

В этом случае расчетный состав сбросного газа хорошо коррелирует с эксперимен-

тальными данными, но расчетная производительность МК-устройства Q
p
 уменьшилась с 

23,16 до 18,4 м
3
Н2/ч, что лишь на 8 % ниже проектной производительности 20 м

3
Н2/ч. Сред-

няя расчетная плотность диффузионного потока водорода через мембрану в этом случае со-

ставила JH2
= Q

p
Fрасч.⁄ =18,4/3,358=5,47 м

3
Н2/(м

2
ч) и приблизилась к проектной 

JH2
=4,86 м

3
Н2/(м

2
ч) (табл. 6).  

Для сохранения проектной производительности на уровне Q
p
=20 м

3
Н2/ч при неизмен-

ных условиях предыдущего расчета расход природного газа Q
ПГ

 в исходной сырьевой смеси 

увеличили с 6,68 до 7,266 м
3
/ч. В этом случае JH2

 и расчетный состав сбросного газа практи-

чески не изменились, а расчетная площадь мембраны Fрасч.=3,537 м
2
 и составила порядка 

80 % от Fуст.= 4,42 м
2
, что свидетельствует о более рациональном использовании мембраны. 

В графическом виде результаты расчетов при температуре 500 °C, Q
ПГ

=7,266 м
3
/ч и 

PH=0,073 МПа в виде зависимостей Q
p
–F (кривая 2) и XH2

–F (кривая 4) представлены на 

рис.13.  

 

Рис. 13. Зависимости производительности Q
p
 (1) и концентрации водорода XH2

 (2) от площа-

ди мембраны F для мембранного конвертора производительностью 20 м
3
Н2/ч; 3 – уровень 

концентрационного предела Хпред.= 0,0811 мольных долей; 4 – уровень проектной произво-

дительности Q
p
=20 м

3
Н2/ч; 5 – уровень установленной площади мембраны Fуст.=4,42 м

2
 

Результаты аналогичного анализа для рабочей температуры 550 °C приведены также в 

табл. 6. При исходном расходе природного газа Q
ПГ

=6,68 м
3
/ч и PH=0,048 МПа расчетная 

производительность МК-устройства несколько выше проектной и составляет 

Q
p
=24,36 м

3
Н2/ч, а расчетная площадь мембраны – Fрасч.=1,425 м

2
 (32,2% от Fуст.=4,42 м

2
). 

При увеличении PH с 0,048 МПа до 0,073 МПа без изменения потока природного газа 

Q
ПГ

=6,68 м
3
/ч в исходной смеси Q

p
=22,64 м

3
Н2/ч. При этих условиях расчетная площадь 

мембраны Fрасч.=1,98 м
2
 и составила 44,8 % от Fуст.=4,42 м

2
. Однако расчетный состав сброс-
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ного газа при рабочей температуре 550 °C при обоих абсолютных давлениях в ПНД PH 0,048 

и 0,073 МПа заметно отличался от экспериментального.  

Таким образом, проведенный методом математического моделирования анализ пара-

метров МК-конвертора с производительностью 20 м
3
Н2/ч показал, что в отличие от МК-

реформера с производительностью 40 м
3
Н2/ч его проектная производительность подтвер-

ждается расчетами практически во всех случаях без корректировки исходных технологиче-

ских параметров.  

В отличие от МК-реформера с производительностью 40 м
3
Н2/ч расхождение расчет-

ного и экспериментального химического состава сбросного газа для МК-конвертора произ-

водительностью 20 м
3
Н2/ч при температуре 500 ºC, Q

ПГ
=7,266 м

3
/ч и PH =0,073 МПа суще-

ственно меньше. Можно предположить, что причиной лучшей сходимости расчетных и экс-

периментальных данных для МК-конвертора производительностью 20 м
3
Н2/ч является более 

равномерный нагрев катализатора и мембранных элементов по высоте.  

3.4. Анализ параметров единичного МК-модуля с мембранными элементами плоского 

типа производительностью 0,39 м
3
Н2/ч с учетом состава сбросного газа  

Методом математического моделирования проанализировали результаты испытаний 

единичного МК-модуля получения высокочистого водорода из природного газа с макси-

мальной производительностью 0,39 м
3
 Н2/ч компании Tokyo Gas Со Ltd [12, 13]. Упрощенная 

схема единичного МК-реактора представлена на рис. 14, а внешний вид – на рис. 15. Опыт-

ные эксплуатационные и расчетные параметры единичного МК-реактора производительно-

стью 0,39 м
3
Н2/ч представлены в табл. 7. 

 

Рис.14. Схема индивидуального мембранно-каталитического модуля плоского типа: 

А – смесь природного газа с парами воды; Б – водород-продукт; В – сбросной газ;  

L1 – участок предварительного конвертора; L2 – участок конвертора, совмещенного  

с мембранным извлечением водорода; Lобщ. – участок мембранно-каталитического модуля;  

М – мембрана из Pd-8Y сплава; ППК – полость предварительного конвертора;  

ПВД – полость высокого давления; ПНД – полость низкого давления; 1 – корпус  

мембранно-каталитического модуля; 2 – традиционный катализатор; 3 – дополнительный 

катализатор; 4 – пористая подложка из нержавеющей стали 

Поскольку состав сбросного газа в литературе для единичного МК-реактора отсут-

ствовал, расчетные данные в этом случае сравнивали с экспериментальными данными из 

табл. 5 и 6.  
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Рис.15. Внешний вид единичного мембранно-каталитического реактора [13]:  

1 – выход водорода-продукта; 2 – подача смеси природного газа и водяного пара;  

3 – выход сбросного газа 

Величину установленной площади мембраны в единичном МК-реакторе [12, 13] оце-

нили на основании размеров одного мембранного элемента и общего количества мембран-

ных элементов, которая составила Fуст.= 0,46 × 0,1 × 2 = 0,092 м
2
 (рис. 12).  

Для рабочей температуры 500 °C производительность единичного МК-реактора при 

использовании в качестве исходных данных эксплуатационных технологических параметров 

(табл. 7) при абсолютном давлении водорода-продукта в подмембранном пространстве 

PH=0,048 МПа равна 0,326 м
3
Н2/ч, что составляет 83,6 % от проектной производительности 

Q
p
=0,39 м

3
Н2/ч. 

Таблица 7 – Эксплуатационные и расчетные параметры единичного МК-модуля  

производительностью 0,39 м
3
Н2/ч 

Параметры мембранно-каталитического модуля производительностью 0,39 м
3
Н2/ч 

Эксплуатационные Расчетные 

Температура, °C 550 500 550 

Отношение пар/углерод 3 3 

Q
ПГ

, м
3
/ч 0,0946 0,0946 0,1131 0,1445 0,0946 0,1158 

PB, МПа 0,9 0,9 

PH, МПа 0,04 0,048 0,073 0,048 0,073 

F, м
2
 0,092 0,032 0,04 0,073 0,019 0,035 

Q
p
, м

3
/ч 0,39 0,326 0,39 0,39 0,344 0,39 

ч)/(мНм,J 2
2

3
H2

 4,23 10,2 9,75 5,34 18,1 11,1 

Состав 

сбросного  

газа, об% 

Н2 – 10,95 10,92 18,05 10,46 16,16 

СО – 1,72 1,72 1,82 2,63 3,48 

СО2 – 81,95 82,03 62,03 85,88 75,6 

СН4 – 5,38 5,33 18,1 1,03 4,76 

Примечание. Объемные расходы приведены к нормальным условиям. 
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Не смотря на это обстоятельство, оценка общей производительности МК-реформера 

производительностью 40 м
3
Н2/ч, состоящего, по данным работ [2, 12], из 112 единичных МК-

реакторов дает величину Q
p
=0,326×112=36,5 м

3
Н2/ч, а при скорректированном числе еди-

ничных МК-реакторов, равном 128 единицам, по данным более поздней работы этих же ав-

торов [19], составила Q
p
=0,326 ×128 = 41,7 м

3
Н2/ч. 

Для одновременного согласования расчетной производительности с проектной и со-

става сбросного газа с экспериментальными данными (табл. 5 и 6) изменили исходные вели-

чины Q
ПГ

 с 0,1131 до 0,1445 м
3
/ч и PH с 0,048 до 0,073 МПа. Расчетная площадь мембраны 

при этих условиях увеличилась с 0,04 до 0,073 м
2
, но не превысила Fуст.=0,092 м

2
. В графиче-

ском виде результаты расчетов при температуре 500 °C Q
ПГ

=0,1445 м
3
/ч и PH=0,073 МПа в 

виде расчетных зависимостей Q
p
 – F (кривая 1) и XH2

 – F (кривая 2) представлены на рис. 16. 

Отметим, что при температуре 500 °C Q
ПГ

=0,1445 м
3
/ч и PH =0,073 МПа расчетные (табл. 7) 

и экспериментальные составы сбросного газа (табл. 6) хорошо коррелируют между собой. 

 

Рис.16. Зависимости производительности Q
p
 (1) и концентрации водорода XH2

 (2) от площа-

ди мембраны F для единичного МК-модуля производительностью 0,39 м
3
Н2/ч; 3 – уровень 

проектной производительности Q
p
=0,39 м

3
Н2/ч; 4 – уровень концентрационного предела 

Хпред.=0,0811 мольных долей; 5 – уровень установленной площади мембраны Fуст.=0,092 м
2
 

Результаты аналогичного анализа для рабочей температуры 550 °C также приведены в 

табл. 7. При Q
ПГ

=0,0946 м
3
/ч и PH=0,048 МПа производительность единичного МК-модуля 

составила Q
p
=0,344 м

3
Н2/ч (88 % от проектной). При увеличении Q

ПГ
 с 0,0946 до 0,1158 м

3
/ч 

и PH с 0,048 до 0,073 МПа удается поднять производительность единичного МК-реактора до 

проектного значения PH=0,39 м
3
Н2/ч, однако при этих условиях состав сбросного газа, как и в 

предыдущих примерах, заметно расходится с экспериментальными данными (табл. 5 и 6). 

Проведенный анализ единичного МК-модуля (рис. 16) с производительностью 

0,39 м
3
Н2/ч, как и в предыдущих примерах, показал, что при задании определенных техноло-

гических условий (температура 500 °C, Q
ПГ

=0,1445 м
3
/ч и PH = 0,073 МПа) можно одновре-

менно максимально приблизить расчетную производительность единичного МК-модуля к 

проектной, а расчетный состав сбросного газа – к экспериментальным данным.  

Таким образом, на примере трех различных по конструкции МК-устройств с плоски-

ми мембранными элементами производительностью 40, 20 и 0,39 м
3
Н2/ч подтверждена адек-

ватность используемой математической модели [9].  

Установлена хорошая сходимость расчетных и экспериментальных данных не только 

с точки зрения производительности МК-устройств по водороду-продукту, но и с учетом со-
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става сбросного газа, предназначенного для обогрева мембранного реформера в целях повы-

шения общей энергетической эффективности МК-установки получения высокочистого водо-

рода из природного газа. 

4. Анализ параметров получения высокочистого водорода из метана в лабораторном 

мембранном конверторе трубчатого типа с палладиевой мембраной толщиной 4 мкм 

В данном разделе с помощью той же математической модели [9] на ряде примеров 

проанализированы экспериментальные данные, полученные на лабораторном мембранном 

конверторе трубчатого типа [20, 21] с мембраной из чистого палладия толщиной порядка 

4 мкм. 

Подробная схема лабораторной установки с МК-конвертором приведена в работе [21]. 

Упрощенная схема собственно самого лабораторного МК-конветора с общей рабочей длиной 

60 мм изображена на рис. 17. Лабораторный мембранный конвертор [20, 21] представлял со-

бой две коаксиально расположенные трубы, в кольцевой зазор между которыми помещен 

катализатор конверсии метана К (рис. 17). Снаружи лабораторный МК-конветор обогревался 

электронагревателем.  

 

Рис.17. Схема лабораторного мембранного конвертора [20]:  

А – вход исходной смеси СН4 – 3Н2О; В – выход сбросного газа; С – вход продувочного  

газа (Ar); D – выход смеси водорода и продувочного газа; К – катализатор конверсии метана; 

М – Pd-мембрана; L1 – зона традиционной конверсии метана; L2 – зона мембранного извлече-

ния водорода, совмещенного с конверсией метана; ПВД – полость высокого давления; ПНД – 

полость низкого давления; НТ – наружная труба; ВТ – внутренняя труба 

Наружная труба лабораторного МК-конвертора (НТ) с внутренним диаметром 20 мм 

изготовлена из нержавеющей стали. Внутренняя труба (ВТ) лабораторного МК-конвертора с 

наружным диаметром 10 мм изготовлена из керамики (Al2O3), на пористом участке которой 

L2=50 мм нанесена тонкопленочная мембрана из чистого палладия толщиной порядка 4 мкм. 

Средний размер пор керамической подложки составлял 500 нм. В качестве исходного сырья 

для получения ОЧВ использована смесь СН4 – 3Н2О, которую подавали на вход А лабора-

торного МК-конвертора. В кольцевом зазоре МК-конвертора или в полости высокого давле-

ния (ПВД) на начальном участке L1=10 мм осуществлялась традиционная паровая конверсия 

метана с образованием пятикомпонентной газовой смеси (Н2, Н2О, СО2, СО и СН4), согласно 

обратимым химическим реакциям и CH4+2H2O=4H2+CO2, CO+H2O=H2+CO2. Далее продук-

ты паровой конверсии метана по кольцевому зазору поступали в зону L2, в которой под дей-

ствием перепада давлений на мембране происходило извлечение водорода, совмещенное с 

каталитической конверсией метана. Обедненная по водороду многокомпонентная газовая 

смесь удалялась из кольцевого зазора лабораторного МК в виде сбросного газа через выход 

В. Водород диффундировал через палладиевую мембрану во внутреннюю полость керамиче-
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ской трубы или в полость низкого давления (ПНД) и вместе с продувочным газом (Ar) уда-

лялся из МК через выход D. Подача продувочного газа (Ar) в МК осуществлялась через 

вход С. Продувочный газ использовался в лабораторном мембранном конверторе [20] для 

снижения парциального давления водорода в ПНД с целью интенсификации процесса его 

мембранного извлечения (рис. 17). 

Первоначально методом математического моделирования проанализировали пред-

ставленные в графическом виде экспериментальные температурные зависимости плотности 

диффузионного потока водорода через мембрану JH2
 в диапазоне температур 450 – 550 °С 

[20]. Опыты проводили при фиксированном абсолютном давлении в ПВД лабораторного 

мембранного конвертора BP =0,9 МПа и постоянном отношении потока продувочного газа к 

потоку метана I = Q
Ar

/QCH4
= 2,6 [20]. 

При отсутствии полного набора исходных данных [20], необходимых для проведения 

расчетов, объемный расход исходной смеси CH4 – 3H2𝑂 задали постоянным и равным 

Q
0
=0,019 м

3
/ч, а парциальное давление водорода в ПНД лабораторного МК-конвертора при-

ближенно приняли также фиксированным и равным Bp =0,055 МПа. Отметим, что в данном 

разделе все объемные расходы приведены к нормальным условиям. Необходимый для про-

ведения вычислений коэффициент удельной водородопроницаемости γ (см
3
H2 мм см

-2
 атм

-0.5
) 

для чистого палладия оценивали по уравнению 

γ =0,20711·exp(–17372,9/8,314·T), (34) 

полученному на основании регрессионного анализа экспериментальных данных [17, 22] по 

изучению водородопроницаемости чистого палладия.  

В качестве иллюстраций результаты расчетов с использованием математической мо-

дели [9] для трех температур 450, 500 и 550 °С представлены на рис. 18. При фиксированном 

потоке исходной газовой смеси СН4 – 3Н2О Q
0
=0,019 м

3
/ч производительность исследуемого 

лабораторного МК-конвертора по водороду Q
p
 (1–3) с увеличением температуры растет. Од-

нако выход кривых Q
p
–F на насыщение происходит при разных величинах площади мембра-

ны, причем, чем выше температура, тем меньшая площадь мембраны требуется для выхода 

на насыщение.  

Результаты расчетов, представленные кривыми 1'–3' на рис. 18 показывают, что при 

увеличении температуры, с одной стороны, возрастает концентрация водорода на входе в 

зону L2 лабораторного МК-конвертора (рис. 17), а с другой стороны, с ростом температуры 

согласно уравнению (34) увеличивается коэффициент удельной водородопроницаемости 

палладиевой мембраны. Оба эти фактора влияют на скорость оттока водорода через мембра-

ну, что отражается на ходе кривых 1'–3' при их выходе на концентрационный предел  

BHпред. /PpX  = 0,055/0,9= 0,061 моль. доли при расчетных площадях F, меньших установлен-

ной площади мембраны Fуст.=15,7 см
2
. 

При достижении концентрации водорода XH2
 в разделяемой газовой смеси в объеме 

ПВД над участком поверхности мембраны ΔF концентрационного предела 3 движущая сила 

процесса диффузии водорода через мембрану становится близкой к нулю и дальнейшее уве-

личение производительности лабораторного мембранного конвертора по ОЧВ не происходит 

(1–3, рис. 18). 
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Рис. 18. Зависимости производительности лабораторного МК Q
P
 (1–3) и концентрации водо-

рода XH2
 (1'–3') от площади мембраны F при РВ=0,9 МПа, РН=0,055 МПа, Q

0
=0,019 м

3
/ч и 

I=Q
Ar

/QCH4
=2,6; 1 и 1’ – 450; 2 и 2’ – 500; 3 и 3’ – 550 °С; 4 – уровень концентрационного 

предела Хпред.=0,061 мольной доли; 5 – уровень установленной площади мембраны 

Fуст.=0,00157 м
2
 

Вертикальной пунктирной линией 5 на рис. 18 отмечен уровень установленной пло-

щади мембраны Fуст.=15,7 см
2
. Аналогичные расчеты были проведены и при других темпера-

турах в исследуемом температурном интервале 450 – 550 °C, результаты которых представ-

лены в табл. 8.  

Таблица 8 – Влияние температуры на параметры лабораторного мембранного конвертора [20] 

t, °C pH, 

МПа 
Q

p
, м

3
/ч F, м

2
 JH2

,  

м
3
/(ч∙м

2
) 

 

2H
1J , 

м
3
/(ч∙

м
2
) 

qv, 

м
3
Н2/

м
3
 

сырья 

qM,  

моль.Н2/моль.С

Н4   

CK, % 

450 0,047 0,01094 0,001333 6,94/7,32* 8,2 0,576 2,3 68,5 

475 0,054 0,0143 0,001123 9,1/8,8* 12,7 0,752 3,01 79,6 

500 0,057 0,0163 0,000872 10,4/10,2* 18,7 0,858 3,43 89,98 

525 0,058 0,0173 0,000598 11,1/11,0* 28,9 0,91 3,64 95,4 

560 0,06 0,0187 0,000453 11,91/11,9* 41,3 0,98 3,82 97,8 

*Экспериментальные данные из работы [20]  

Используя рассчитанные величины Q
p
 (табл. 8) для каждой из исследованных темпе-

ратур, вычислили средние плотности диффузионного потока водорода через мембрану JH2
 по 

формуле JH2
= Q

p
/ Fуст. (где Fуст.=15,7 см

2
 [20]) и JH2

1  по формуле JH2

1 = Q
p
/ Fрасч., где Fрасч. – рас-

четная площадь мембраны, необходимая для достижения максимальной производительности 

лабораторного МК.  

На основании расчетных данных в координатах JH2
– t построили температурные зави-

симости средней плотности потока диффузии водорода через мембрану JH2
 и JH2

1 , представ-

ленные на рис. 19, соответственно, кривыми 1 и 2. 

Треугольными точками на рис. 19 нанесены экспериментальные величины JH2
 из ра-

боты [20], отмеченные звездочкой в табл. 8, которые хорошо укладываются на расчетную 

кривую 1, что свидетельствует об адекватности применяемой математической модели [9] в 
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том случае, когда расчет JH2
 осуществляется на всю установленную площадь мембраны 

0,00157 м
2
. 

 

Рис. 19. Температурные зависимости плотности диффузионного потока водорода  

через мембрану при PB=0,9 МПа, PH=0,055 МПа, Q
0
=0,019 м

3
/ч и I=Q

Ar
/QCH4

=2,6:  

1 – расчет на установленную площадь мембраны (F=0,00157 м
2
); 2 – расчет на рабочую  

площадь мембраны (табл. 8); 3 – экспериментальные данные для лабораторного  

мембранного конвертора [20] 

Расчетная кривая 2 на рис. 19 располагается выше кривой 1 поскольку в этом случае 

учитывалось изменение расчетной рабочей площади мембраны, необходимой для достиже-

ния максимальной производительности по ОЧВ Q
p
, которая при увеличении рабочей темпе-

ратуры уменьшается и в соответствии с рис. 18 и табл. 8 принимает значения, меньше уста-

новленной площади мембраны Fуст.=15,7 см
2
 [20]. В этом случае величины средних плотно-

стей диффузионных потоков водорода через мембрану
2H

1J  существенно выше величин JH2
 

(табл. 8). Кроме того, форма кривой 2 на рис. 19 более адекватно отражает физический 

смысл экспоненциальной температурной зависимости средней плотности диффузионного 

потока водорода через палладиевую мембрану. 

Из проведенного анализа следует, что для экспериментального достижения высоких 

средних плотностей диффузии водорода через мембрану JH2
 необходимо с увеличением тем-

пературы повышать поток исходной газовой смеси СН4 – 3Н2О Q
0
 таким образом, чтобы в 

процессе извлечения водорода в лабораторном мембранном конверторе была задействована 

вся установленная площадь мембраны. Далее по формуле 








 


P

HH
Q

25,0Q
I1/p 0P  (35) 

уточнили величины парциального давления водорода pH в ПНД лабораторного МК и пред-

ставили в табл. 8. При вычислениях абсолютное давление в ПНД лабораторного мембранно-

го конвертора принято равным атмосферному (PH=0,1 МПа), поскольку согласно схеме лабо-

раторной установки [21] полость низкого давления мембранного конвертора сообщена с ат-

мосферой через измеритель расхода газа. Для проведения вычислений по приведенной выше 

формуле (4) величина отношения потоков продувочного газа и метана I=Q
Ar

/QCH4
=2,6 из-

вестна по условиям проведения эксперимента [20]. Величина потока исходного сырья, при-
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нятая нами Q
0
=0,019 м

3
/ч, также известна, а значения Q

p
 для каждой исследуемой темпера-

туры для проведения расчетов брали из табл. 8. 

Результаты вычислений парциального давления водорода рН в ПВД лабораторного 

мембранного конвертора по формуле (4) представлены в табл. 8. Средняя величина рН при 

температурах 450, 475, 550, 525 и 550 °C составила 0,0552 МПа и практически не отличалась 

от заданной нами величины рН =0,055 МПа. Отметим, что несмотря на принятые допущения 

сходимость расчетных и экспериментальных данных [20] в координатах JH2
– t (1, рис. 19) 

вполне удовлетворительная. Дополнительно был рассчитан ряд техноэкономических показа-

телей: удельные объемный qv  и мольный qM выходы водорода, а также степень конверсии 

метана (СК) табл. 8. Эти показатели дают наглядное представление об эффективности полу-

чения водорода в лабораторном мембранном конверторе. 

В качестве 2-го примера с помощью математического моделирования проанализиро-

вали экспериментальные графические зависимости [20] плотности диффузионного потока 

водорода через мембрану 
2HJ  от отношения потока продувочного газа к потоку метана 

I = QAr QCH4
⁄ . 

Таблица 9 –Влияние отношения продувки I = QAr QCH4
⁄ на параметры лабораторного  

мембранного конвертора [20] 

pH, 

МПа 
I= Q

Ar
Q

CH4
⁄  Q

0
, м

3
/ч Q

p м
3
/ч F м

2
 JH2

 м
3
/(ч∙м

2
) JH2

'   м
3
/(ч∙м

2
) CK, % 

0,1 0 

0,0257 

0,0112 0,00157 7,1 7,12 62,9  

0,09 0,252 0,0142 0,00155 9,02 9,09 71,42 

0,08 0,656 0,0169 0,00145 10,74 11,61 79,26 

0,06 2,196 0,0212 0,00112 13,48 18,98 91,6 

0,05 3,517 0,0227 0,00093 14,43 24,5 95,6 

0,04 5,537 0,0237 0,00073 15,1 32,4 98,08 

В этом случае фиксированными технологическими параметрами являлись рабочая 

температура t=550 °С и абсолютное давление в ПВД лабораторного мембранного конвертора 

(рис. 17) PB=0,5 МПа [20]. При недостатке исходных данных, необходимых для проведения 

расчетов, расход исходной смеси СН4 – 3Н2О был принят нами равным Q
0
=0,0257 м

3
/ч. Для 

проведения дальнейших расчетов задали ряд фиксированных значений парциального давле-

ния водорода Hp  в ПВД лабораторного мембранного конвертора, равных соответственно: 

0,1; 0,09; 0,08; 0,06 и 0,04 МПа (табл. 9). 

Для каждой величины парциального давления водорода рН в ПВД лабораторного 

мембранного конвертора в диапазоне от 0,1 до 0,04 МПа (табл. 9) с помощью математиче-

ской модели [9] рассчитали зависимости Q
p
 – F и XH2

 – F. В качестве иллюстраций результа-

ты расчетов для трех фиксированных величин парциального давления водорода рН в под-

мембранном пространстве лабораторного мембранного конвертора, равных 0,09; 0,06 и 

0,04 МПа, в виде графиков приведены на рис. 20. 
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Рис. 20. Зависимости производительности лабораторного мембранного конвертора  Q
p
 (1–3) 

и концентрации водорода XH2
 (1'–3') от площади мембраны F при РВ=0,5 МПа, Q

0
=0,0257 

м
3
/ч и температуре 550 °С: 1 и 1’ – pН=0,09; 2 и 2’ – pН=0,06; 3 и 3’ – pН=0,04 МПа; 4, 5 и  

6 – уровни концентрационного предела Хпред. соответственно равные 0,18; 0,12 и 0,08 моль. 

долей; 7 – уровень установленной площади мембраны F=0,00157 м
2
 

С уменьшением парциального давления водорода pH от 0,1 до 0,04 МПа производи-

тельность лабораторного мембранного конвертора Q
p
 (1–3) увеличивается с 0,0112 до 0,0237 

м
3
/ч. При этом площадь мембраны, необходимая для достижения максимальной производи-

тельности по водороду, сокращается с 0,00157 до 0,00073 м
2
 (табл. 9). Из Q

p
– F зависимости 

величина расчетной площади мембраны Fрасч.=0,00073 м
2
 при Hp =0,04 МПа составляет 47 % 

от общей установленной площади мембраны Fуст.=15,7 см
2
 в лабораторном мембранном кон-

верторе. 

Результаты расчетов, представленные кривыми 1'–3' на рис. 20, поясняют влияние 

парциального давления водорода Hp  в ПНД лабораторного мембранного конвертора, связан-

ного с отношением продувки I = QAr QCH4
⁄  [20], на производительность по ОЧВ Q

p
.  

Уменьшение парциального давления водорода Hp  с 0,09 до 0,04 МПа приводит к 

снижению концентрационного предела Xпред. от 0,18 до 0,08 мольных долей (4, 5, 6 рис. 20) и 

как следствие к увеличению движущей силы процесса диффузии водорода через мембрану, 

что отражается на увеличении производительности МК по водороду (1–3 рис. 20). 

Повышение интенсивности оттока водорода через мембрану при фиксированном по-

токе исходной газовой смеси CH4 − 3H2O Q
0
=0,0257 м

3
/ч сокращает площадь мембраны с 

0,00155 до 0,00073 м
2
, необходимую для максимально полного извлечения водорода при 

данных условиях эксплуатации. Из XH2
 – F зависимости при pH=0,04 МПа величина площади 

мембраны, необходимой для полного извлечения водорода (Fрасч.=0,00073 м
2
),

 
составляет 

46,5% от установленной площади мембраны уст.F =15,7 см
2
 [20]. 

По формуле  

  025,0/)1)/(I QpP HH  , (36) 

0

10

20

30

0 2 4 6

I =Q Ar/Q CH4

J
H

2
, 

м
3
/(

м
2
·ч

)

2

1
3
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зная величину абсолютного давления в ПНД лабораторного МК-конвертора РН=0,1 МПа, 

расход исходной газовой смеси Q
0
=0,0257 м

3
/ч для каждого принятого значения Hp  (табл. 9) 

рассчитали отношения продувки I, которые также поместили в табл. 9 (колонка 2). Далее, 

используя величины Q
P
 и F, приведенные соответственно в колонках 4 и 5 табл. 9, по форму-

лам JH2
=Q

P
/ уст.F  и JH2

' =Q
P
/ расч.F  рассчитали средние плотности потока диффузии водорода 

JH2
и JH2

'  (табл. 9). На основании расчетных данных на рис. 21 в координатах JH2
– I (I =

QAr QCH4
⁄ ) построили зависимости средних плотностей потоков диффузии водорода через 

палладиевую мембрануJH2
–I (1) и JH2

' –I (2) от отношения продувки I.  

 

Рис. 21. Зависимость плотности потока диффузии водорода через мембрану от коэф-

фициента продувки I = QAr QCH4
⁄  при РВ=0,5 МПа, Q

0
=0,0257 м

3
/ч и температуре 550 °С:  

1 – расчет на всю площадь мембраны (F=0,00157 м
2
); 2 – расчет на рабочую площадь мем-

браны; 3 – экспериментальные точки для лабораторного мембранного конвертора [20] 

На график (рис. 21) нанесли координаты экспериментальных точек JH2
 из работы [20] 

равных: 6,5; 10,8; 13; 13,5; 14,2 м
3
/м

2
ч соответственно при отношениях продувки I =

QAr QCH4
⁄  : 0; 1,0; 1,75; 2,5; 3,4, которые хорошо укладываются на расчетную кривую 1, что 

свидетельствует об адекватности используемой математической модели [9], в том случае, 

когда расчет JH2
 осуществляется на всю установленную площадь мембраны. 

Расчетная кривая 2 на рис. 21 располагается выше кривой 1, поскольку в этом случае 

учитывалось изменение расчетной рабочей площади мембраны, необходимой для достиже-

ния максимальной производительности по высокочистому водороду Q
P
, которая при увели-

чении отношения продувки I = QAr QCH4
⁄  уменьшается и в соответствии с рис. 20 и табл. 9 

принимает значения меньше установленной площади мембраны Fуст.=15,7 см
2
 [20]. 

Из проведенного анализа следует, что для экспериментального достижения высоких 

средних плотностей диффузии водорода через мембрану JH2
 необходимо при увеличении от-

ношения продувки I = QAr QCH4
⁄  поток Q

0
 исходной газовой смеси СН4 – 3Н2О повышать 

таким образом, чтобы в процессе извлечения водорода в лабораторном мембранном конвер-

торе участвовала вся установленная площадь мембраны. 

Отметим, что в рассмотренных выше двух случаях хорошая корреляция результатов 

моделирования и экспериментальных данных [20] достигнута при использовании в расчетах 

наиболее достоверных величин коэффициентов удельной водородопроницаемости γ для чи-

стого палладия [22].  

На основании указанного выше обстоятельства можно полагать, что в случае лабора-

торного мембранного конвертора [20] с мембраной толщиной 4 мкм процесс оттока водорода 

из полости высокого в полость низкого давления на каждом участке площади мембраны  F 
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лимитируется диффузионной стадией. В этом случае наличие пористой керамической под-

ложки практически не оказывает влияния на механизм проникновения водорода через мем-

брану из чистого палладия толщиной 4 мкм. 

Таким образом, проведенный в разделе анализ показал, что с помощью математиче-

ской модели идеального вытеснения [9], учитывающей сток массы водорода через мембрану 

и химическое взаимодействие в газовой фазе, удалось количественно описать основные экс-

периментальные зависимости лабораторного мембранного конвертора трубчатого типа с 

мембраной из чистого палладия толщиной 4 мкм и площадью 15,7 см
2
. 

5. Анализ расчетных параметров модельного мембранно-каталитического конвертора 

трубчатого типа для получения высокочистого водорода из метана 

В предыдущих разделах показано, что математическая модель мембранного извлече-

ния высокочистого водорода в режиме идеального вытеснения [9] из продуктов паровой 

конверсии углеводородов, учитывающая отток водорода под действием перепада давлений 

через сплошную мембрану из палладиевого сплава и химическое взаимодействие между 

компонентами газовой фазы, адекватно описывает экспериментальные данные МК-устройств 

разной производительности.  

В данном разделе с помощью указанной выше модели [9] проанализированы основ-

ные расчетные параметры модельного мембранного реформера трубчатого типа [23], для 

расчетов использована “кинетическая” математическая модель реактора идеального вытес-

нения с одновременным отводом водорода через палладиевую мембрану. Особое внимание в 

этой модели уделялось учету тепло- и массопереноса в направлении, поперечном основным 

газовым потокам в реакционном пространстве мембранного реформера. Известны подобные 

кинетические математические модели и других авторов [24, 25]. 

Конструктивно модельный мембранный реформер, выбранный в качестве объекта ис-

следований, состоял из 25 трубчатых МК-элементов [23] длиной 400 мм, обогреваемых сна-

ружи дымовыми газами, с мембраной толщиной 20 мкм и общей площадью 0,314 м
2
 из пал-

ладиевого сплава В-1 [23] на пористой подложке. 

Упрощенная схема единичного МК-элемента представлена на рис. 22. Исходное сы-

рье в виде смеси СН4 + 3Н2О (А, рис. 22) поступает в полость предварительного конвертора 

(участок L1=40 мм) с гранулированным катализатором (К1) диаметром 3 мм, на котором 

осуществляется паровая конверсия метана без извлечения водорода согласно обратимым хи-

мическим реакциям:  

2224 CO4HOHCH  2 ,   
222 COHOHCO  . 

Далее продукты паровой конверсии метана в виде газовой смеси, содержащей H2, 

H2O, CO2, CO, CH4, поступают в полость высокого давления (ПВД) – участок L2=400 мм, где 

вдоль поверхности мембраны М установлен дополнительный структурированный никелевый 

катализатор К2, обладающий высокой каталитической активностью. Удаление сбросного газа 

осуществляется через выход В. 
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Рис. 22. Схема единичного МК-элемента модельного мембранного конвертора [23]: А – вход 

исходной смеси СН4–3Н2О; В – выход сбросного газа; С – вход продувочного газа (пар);  

D – выход водорода или смеси водорода и продувочного газа; К1 и К2 – гранулированный и 

структурированный катализаторы конверсии метана соответственно; М – мембрана; L1 – зона 

традиционной конверсии метана; L2 – зона мембранного извлечения водорода, совмещенного 

с конверсией метана; ПВД – полость высокого давления; ПНД – полость низкого давления; 

НТ и ВТ – наружная и внутренняя труба модельного МК-конвертора соответственно 

В качестве одного из вариантов удаление водорода-продукта осуществляется из поло-

сти низкого давления (ПНД) самотеком через выход D. В качестве другого варианта для при-

нудительного удаления высокочистого водорода из ПНД модельного мембранного конверто-

ра через выход D использовался водяной пар (1,5 кг/ч), подаваемый через вход C [23]. 

Рабочая температура МК-реформера составляет 600 °С абсолютное давление газа над 

мембраной PB=1,0 МПа, а расход метана в исходной CH4+3H2O смеси Q
CH4

=0,624 м
3
/ч [23]. 

Рассмотрены два основных режима работы модельного МК-устройства: режим 1 – без про-

дувки полости низкого давления паром и режим 2 – с продувкой ПНД водяным паром. В 

первом случае абсолютное давление водорода-продукта принято равным 0,1 МПа, а во вто-

ром – PH=0,05 МПа, эквивалентное разбавлению водорода-продукта водяным паром. Необ-

ходимые для проведения расчетов величины коэффициентов удельной водородопроницае-

мости водорода для сплава В-1 взяты из работы [27]. 

Принципы методики расчетов в рамках модели [9] проиллюстрированы графически на 

рис. 23. По мере увеличения площади мембраны F производительность модельного мем-

бранного реформера по водороду-продукту Q
P
 (кривая 1, рис. 23) для режима 1 возрастает 

до тех пор, пока концентрация водорода XH2
 (кривая 3, рис. 23) над участком поверхности 

мембраны за счет оттока Н2 через мембрану с учетом смещения химического равновесия (1) 

вправо не приблизится к концентрационному пределу Xпред.= PH PB⁄ =0,1 МПа, изображенно-

му на рис. 23 горизонтальной пунктирной линией 3'.  

В случае режима 2 производительность модельного мембранного реформера по во-

дороду-продукту Q
p
 (кривая 2, рис. 23) по мере увеличения площади мембраны увеличивает-

ся до тех пор пока концентрация водорода XH2
 (кривая 4, рис. 2) не приблизится к концен-

трационному пределу Хпред.=0,05 мольных долей, отмеченному на рис.23 пунктирной линией 

4'. Изменение расчетных концентраций метана XCH4
 в надмембранном пространстве пред-

ставлено на рис. 23 кривыми 5 и 6 и иллюстрирует опосредованное участие метана в извле-

чении высокочистого водорода через смещение химического равновесия (1) вправо по мере 

отвода водорода через мембрану. Числовые значения основных параметров модельного мем-

бранного реформера для режимов 1 и 2 в рамках модели [9] представлены в табл. 10 (строки 

1 и 2). Горизонтальными пунктирными линиями 1', 2' на рис. 23 изображены уровни произ-

водительности модельного мембранного реформера для двух рассматриваемых режимов по 
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данным работы [23]. В круглых скобках (строки 1 и 2, табл. 10) приведены величины расчет-

ных параметров из работы [23], отмеченные (*). 

 

Рис. 23. Зависимости производительности Q
p
 (1, 2), а также концентраций водорода XH2

 (3, 4) 

от площади мембраны F модельного мембранного конвертора при температуре 600 °С:  

1, 3 – РН=0,1 МПа; 2, 4 – рН=0,05 МПа; 1'– уровень производительности Q
p
=1,61 м

3
/ч без 

продувки [23]; 2'– уровень производительности Q
p
=2,2 м

3
/ч с продувкой [23]; 3'– уровень 

Хпред.=0,1 мольные доли; 4'– уровень Хпред.=0,05 мольных долей; 7 – уровень установленной 

площади мембраны Fуст.=0,314 м
2
 

Для режима 1 производительность по водороду-продукту (Q
P
) из работы [23] ниже 

наших расчетов на 26,8 % (рис. 23), степень конверсии метана (СК) меньше наших расчетов 

на 20 %, а объемный выход водорода (qv) ниже на 27,3 % (табл. 10). Степень конверсии про-

изводили по формуле (37) из работы [20]. CK= (XCO+XCO2
) (XCO+XCO2

+ XCH4
)⁄  (37), где 

XCO, XCO2
, XCH4

 – мольные доли компонентов газовой фазы. 

В случае режима 2 параметры модельного мембранного реформера (величины в 

круглых скобках в строке 2, табл. 10) из работы [23] ниже наших расчетов: Q
P
 на 8,2 % (рис. 

23), степень конверсии метана (СК) на 4,7 %, объемный выход водорода (qv) на 6,3 %. Рас-

четная площадь мембраны по нашим расчетам для режима 1 Fрасч. составила 0,314 м
2
 и сов-

пала с Fуст.. По нашим оценкам, расчетная площадь Fрасч., сопряженная с катализатором К2 

(рис. 22) для режима 2 составила 0,184 м
2
 (строка 2, табл. 10 и кривая 2, рис. 23), т. е. всего 

58,6 % от Fуст.=0,314 м
2
, что свидетельствует о нерациональном использовании мембраны. 

Этому факту никакого внимания в работе [23] не уделялось. 

Более того, оценка расчетной площади мембраны по формуле Fрасч.= Q
P

JH2
⁄ , с учетом 

данных работы [23] (строка 2, табл. 10 величины в круглых скобках), показала, что 

Fрасч.=2,2/7,1=0,31 м
2
 и практически совпадает с Fуст.=0,314 м

2
, но существенно расходится с 

нашими данными
 
Fрасч.=0,184 м

2
. 

В рамках модельных представлений [9] рациональное использование мембраны для 

режима 2 можно достичь путем увеличения исходного расхода метана Q
CH4

 с 0,624 до 

1,05 м
3
/ч (строка 3, табл. 10). При этих условиях расчетная рабочая площадь мембраны уве-

личивается до Fрасч.=0,308 м
2
 и приближается к величине Fуст.=0,314 м

2
. В этом случае мак-

симальная производительность модельного МК-устройства Q
P
 возрастает в 1,68 раза с 2,39 

до 4,03 м
3
Н2/ч (строка 3, табл.10), а другие параметры JH2

, XH2
, степень конверсии метана 
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СК, объемный qv и мольный qm выходы водорода остаются на прежнем уровне, как и в стро-

ке 2, табл. 10. 

Таблица 10 – Расчетные параметры модельного мембранного реформера с мембраной из 

палладиевого сплава В-1 толщиной 20 мкм 

Подводя предварительные итоги проведенного анализа, можно сделать вывод о том, 

что несмотря на различие подходов, использованных при разработке математических моде-

лей в работах [9] и [23], количественная корреляция основных параметров модельного МК-

устройства при рабочей температуре 600 °С вполне удовлетворительная, особенно для ре-

жима 2 (при PH =0,05 МПа). 

Учитывая, что зарубежные мембранные конверторы эксплуатируются при температу-

рах ниже 600 °С [1, 2], проведена дополнительная проверка работоспособности модельного 

мембранного реформера [23] с мембраной из сплава В-1 при температурах 550 и 500 °С. Рас-

четы показали, что для штатного исходного расхода Q
CH4

=0,624 м
3
/ч, PH =0,1 МПа и мембра-

ны из палладиевого сплава В-1 снижение рабочей температуры исследуемого мембранного 

реформера до 550 °С приводит к максимальной производительности по водороду-продукту 

Q
P
=1,69 м

3
Н2/ч при расчетной площади мембраны Fрасч.=0,316 м

2
, близкой к Fуст. =0,314 м

2
 

(строка 4, табл. 10). Обращает на себя внимание, что при этих условиях расчетная концен-

трация водорода над поверхностью мембраны XH2
=0,12 мольных долей (строка 4, табл. 10) 

больше Xпред.=0,1 мольной доли, что свидетельствует о неполном завершении мембранного 

извлечения водорода из-за ограничения в площади мембраны.  

Степень конверсии метана составляет 0,775 (строка 4, табл. 10). Поскольку величины 

этих двух основных параметров (Q
P
=1,69 м

3
Н2/ч, СК=0,77) не сильно отличаются от величин 

Q
P
=1,61 м

3
Н2/ч и СК=0,77, приведенных в круглых скобках строки 1, табл. 10 для режима 1 

при температуре 600 °С, можно предположить, что ограничения, введенные в модель [23], 

оказывают такое же влияние, как и снижение температуры с 600 до 550 °С в нашей модели 

[9]. Отметим, что в этом случае снижаются и другие техноэкономические параметры 

№ 

пп 

Параметры модельного мембранного конвертора 

t, 

°С 
QCH4

, 

м
3
/ч 

PB, 

МПа 

PH,  

МПа 

Fрасч., 

м
2
 

Q
P
, 

м
3
Н2/ч 

JH2
, 

м
3
/(м

2
ч) 

XH2
, 

мольная 

доля 

СК 
м3H2

м3сырья
 

qv,  
мол.H2

мол.СH4

 

qm,  

Мембрана из палладиевого сплава В-1 

1 

600 

0,624 

 1,0 

0,1 0,314 

 

2,2 

(1,61*) 

7,0 

(5,1*) 

0,102 0,963 

(0,77*) 

0,881 

(0,64*) 

3,52 

2  

0,05 

0,184 2,39 

(2,2*) 

13,0 

(7,1*) 

0,051 0,997 

(0,95*) 

0,95 

(0,89*) 

3,84 

3 1,05 0,308 4,03 13,1 0,051  0,997 0,96 3,84 

4 
550 0,624 

1,0 0,1 0,316 1,69 5,35 0,12 0,775 0,678 2,71 

5 1,0 0,05 0,311 2,37 7,62 0,0528 0,987 0,951 3,8 

6 
500 0,624 1,0 

0,1 0,315 0,941 2,98 0,114 0,48 0,377 1,51 

7 0,05 0,312 1,97 6,3 0,07 0,837 0,664 2,66 

8 600 0,624 1,8 0,15 0,3 2,2 7,33 0,0843 0,947 0,883 3,53 

Примечание. QCH4
 – расход метана в исходной паро-метановой смеси; PB и PH – абсолютные 

давления над и под мембраной, соответственно; Fрасч. – расчетная площадь мембраны; 

 Q
P
 – производительность по водороду-продукту; JH2

 – средняя диффузионная плотность по-

тока водорода через мембрану; XH2
 – концентрация водорода над участком поверхности мем-

браны; qv и qm – объемный и мольный выходы водорода; * – данные из работы [8]. 
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qv=0,678 м
3
Н2/м

3
сырья, qm=2,71 мольН2/ мольСН4 (строка 4, табл. 10), характеризующие бо-

лее низкую эффективность МК-способа получения  высокочистого водорода. 

Проведенные в рамках модели [9] расчеты показали, что для исходного расхода мета-

на Q
CH4

=0,624 м
3
/ч, РН =0,05 МПа и мембраны из палладиевого сплава В-1 (строка 5, табл. 

10) снижение рабочей температуры до 550 °С приводит к максимальной производительности 

по водороду-продукту Q
P
=2,37 м

3
Н2/ч при расчетной площади мембраны Fрасч.=0,311 м

2
, 

близкой к Fуст.=0,314 м
2
. Средняя плотность потока диффузии водорода через мембрану 

JH2
=7,62 м

3
Н2/(м

2
ч), техноэкономические показатели следующие: СК=0,987; 

qv = 0,951 м
3
Н2/м

3
 сырья; qm = 3,8 мольН2/ мольСН4. 

Поскольку величины двух основных параметров Q
P
=2,37 м

3
Н2/ч и JH2

=7,62 м
3
Н2/(м

2
ч) 

незначительно отличаются от величин Q
P
=2,2 м

3
Н2/ч и JH2

=7,1 м
3
Н2/(м

2
ч), указанных в круг-

лых скобках строки 2, табл. 10 при температуре 600 °С и РН =0,05 МПа, можно предполо-

жить, что и в случае режима 2 ограничения по тепло- и массопереносу в поперечном 

направлении основного газового потока, введенные в модель [23], оказывают такое же влия-

ние, как снижение температуры с 600 до 550 °С при использовании нашей модели [9].  

Дальнейшие расчеты показали, что при РН =0,1 МПа снижение рабочей температуры 

до 500 °С приводит к еще более низкой производительности по высокочистому водороду 

Q
P
=0,941 м

3
/ч при расчетной площади мембраны Fрасч.=0,315 м

2
, близкой к установленной 

площади мембраны Fуст.=0,314 м
2
 (строка 6, табл. 10). При этих условиях расчетная концен-

трация водорода над поверхностью мембраны XH2
=0,114 мольных долей (строка 6, табл. 10) 

больше Xпред.=0,1 мольной доли, что свидетельствует о неполном завершении мембранного 

извлечения водорода из-за ограничения в площади мембраны. Кроме того, величины расчет-

ных параметров СК, qv и qm получились достаточно низкими и свидетельствовали о еще бо-

лее низкой эффективности процесса получения высокочистого водорода при этих условиях. 

Для рабочей температуры 500 °С и РН =0,05 МПа (строка 7, табл. 10) расчетная производи-

тельность Q
P
=1,97 м

3
/ч при Fрасч.=0,312 м

2
, достаточно близкой к Fуст.=0,314 м

2
. При этих 

условиях расчетная концентрация водорода над поверхностью мембраны XH2
=0,07 мольных 

долей (строка 7, табл. 10) больше величины Xпред.=0,05 мольных долей, что свидетельствует 

о неполном завершении мембранного извлечения водорода из-за ограничения в площади 

мембраны. Поэтому техноэкономические показатели получились более низкими: СК=0,837, 

qv =0,664 м
3
Н2/м

3
сырья и qm =2,66 мольН2/мольСН4 (строка 7, табл. 10), что дополнительно 

указывает на недостаточную эффективность получения высокочистого водорода из метана в 

мембранном реформере при этих условиях. 

Таким образом, модельный реформер с мембраной из сплава В-1 в базовом конструк-

тивном исполнении [23] сохраняет приемлемую производительность порядка 2,37 м
3
/ч и хо-

рошие технологические показатели СК, qv и qm при рабочей температуре 550 °С и абсолют-

ном давлении водорода-продукта, равном 0,05 МПа. При рабочей температуре 500 °С произ-

водительность Q
P
 и параметры СК, qv и qm заметно ниже при обоих исследованных абсолют-

ных давлениях водорода-продукта 0,05 и 0,1 МПа. 

Отметим, что продувка полости низкого давления модельного мембранного реформе-

ра [23] водяным паром с точки зрения целевого назначения МК-устройства, а именно полу-

чения высокочистого водорода, нам представляется в практическом смысле нецелесообраз-

ной. Кроме того, выходное давление водорода-продукта 0,1 МПа, равное атмосферному, за-

трудняет его дальнейшее использование потребителем. 

Одним из успешных и экспериментально проверенных вариантов удаления водорода-

продукта из МК-устройств является применение металлогидридного компрессора с пони-

женным давлением на входе порядка 0,02–0,04 МПа [2]. Другим вариантом может служить 

удаление водорода-продукта из ПНД модельного МК-устройства самотеком и под избыточ-
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ным давлением, что достигается изменением соотношения давлений над мембраной (PB) и 

под мембраной (РН). 

Для оценки второго варианта удаления водорода-продукта приняты следующие ис-

ходные данные: рабочая температура мембранного реформера 600 °С, расход метана 

Q
CH4

=0,624 м
3
/ч, абсолютные давления PB=1,8 МПа и PH=0,15 МПа (строка 8, табл. 10).  

В графическом виде результаты расчетов для второго варианта удаления водорода-

продукта представлены на рис. 24. Концентрационный предел (Xпред.) в этом случае состав-

ляет 0,0833 мольных долей, отмеченный на рис. 24 горизонтальной пунктирной линией 4.  

 

Рис.24. Зависимости производительности Q
P
 (1) и концентрации водорода XH2

 (2) от площа-

ди мембраны F модельного мембранного конвертора при температуре 600 °С; 3 – уровень 

установленной площади мембраны Fуст.=0,314 м
2
; 4 – уровень концентрационного предела 

Хпред.= 0,0833 мольной доли 

При этих условиях максимальная производительность мембранного конвертора со-

ставляет Q
P
=2,2 м

3
Н2/ч при площади мембраны Fрасч.=0,3 м

2
, что практически совпадает с 

Fуст.=0,314 м
2
 (вертикальная пунктирная линия 3, рис. 24). Достаточно высокую эффектив-

ность получения высокочистого водорода подтверждают расчетные величины параметров 

СК, qv и qm (строка 8, табл. 10). 

Также представляет интерес рассмотреть без изменения конструктивных параметров 

влияние материала мембраны на выходные характеристики модельного мембранного рефор-

мера [30] при температурах 550 и 500 °С путем замены сплава В-1 на сплав Pd-8Y [2] с более 

высокими коэффициентами удельной водородопроницаемости, данные для проведении рас-

четов взяты из работ [15, 17].  

В рамках модельных представлений [9] расчетным путем установлено, что для мем-

браны из сплава Pd-8Y толщиной 20 мкм при температуре 550 °С и PH=0,1 МПа максималь-

ная производительность МК-устройства Q
P
=1,97 м

3
Н2/ч (строка 1, табл. 11) при Fрасч.=0,24 м

2
 

меньшей, чем Fуст.=0,314 м
2
. Степень конверсии метана СК=0,865; qv=0,788 м

3
Н2/м

3
сырья; 

qm=3,15 мольН2/мольСН4 (строка 1, табл. 11). Отметим, что в этом случае площадь мембраны 

используется не рационально. С целью более рационального использования площади мем-

браны увеличили Q
CH4

 с 0,624 до 0,825 м
3
/ч (строка 2, табл. 11), что привело к росту произ-

водительности по высокочистому водороду Q
P
 до 2,6 м

3
Н2/ч при Fрасч.=0,313 м

2
, близкой к 

Fуст.=0,314 м
2
. Величины техноэкономических показателей СК, qv и qm не изменились и оста-

лись точно такими же, как в строке 1, табл. 11. 
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Таблица 11 – Расчетные параметры модельного мембранного реформера с мембраной из 

палладиевого сплава Pd-8Y толщиной 20 мкм 

Дальнейшая оценка показала, что при температуре 500 °С и PH=0,1 МПа (строка 3, 

табл. 11) расчетная производительность снизилась до Q
P
=1,26 м

3
Н2/ч при Fрасч.=0,29 м

2
, до-

статочно близкой к Fуст.=0,314 м
2
. Более низкими оказались и расчетные техноэкономические 

показатели СК, qv и qm (строка 3, табл. 11). 

При рабочей температуре 500 °С и PH=0,05 МПа (строка 4, табл. 11) расчетная произ-

водительность Q
P
 составила 2,27 м

3
Н2/ч при Fрасч.=0,207 м

2
, меньшей чем Fуст.=0,314 м

2
, что 

свидетельствует о нерациональном использовании площади мембраны. Тем не менее вели-

чины расчетных техноэкономических показателей оказались достаточно высокими: 

СК=0,942; qv=0,909 м
3
Н2/м

3
сырья и qm=3,63 мольН2/мольСН4 (строка 4, табл. 11). С целью 

более рационального использования площади мембраны увеличили Q
CH4

 с 0,624 до 

0,945 м
3
/ч (строка 5, табл. 2). В этом случае расчетная производительность по высокочисто-

му водороду выросла с 2,27 м
3
Н2/ч до Q

P
=3,43 м

3
Н2/ч при Fрасч.=0,311 м

2
, близкой к 

Fуст.=0,314 м
2
. Величины расчетных техноэкономических показателей СК, qv и qm оказались 

на прежнем высоком уровне, что и в строке 4, табл. 11. Заметим, что мембрана из сплава В-1 

при толщине 20 мкм не может обеспечить указанную выше высокую производительность по 

высокочистому водороду (Q
P
) и техноэкономические показатели (СК, qv и qm) модельного 

МК-устройства при температуре 500 °С. Эффективность использования мембраны из сплава 

Pd-8Y толщиной 20 мкм при рабочих температурах 500, 550 °С в МК-реформере производи-

тельностью 40 м
3
Н2/ч экспериментально подтверждена в работе [2].  

Таким образом, в данном разделе продемонстрирована возможность использования 

математической модели идеального вытеснения при получении высокочистого водорода из 

продуктов паровой конверсии углеводородов в системе высокотемпературный конвертор – 

мембранный аппарат для анализа результатов расчета основных параметров по другой «ки-

нетической» модели для модельного МК-реформера с мембраной из палладиевого сплава  

В-1. 

Установлена удовлетворительная корреляция расчетных технологических параметров 

модельного МК-реформера при рабочей температуре 600 °С по обеим моделям особенно для 

режима, предусматривающего удаление высокочистого водорода из подмембранного про-

странства с применением пара в качестве продувочного газа. 

№ 

пп 

Параметры модельного мембранного конвертора 

t, °С 
Q

CH4
, 

м
3
/ч 

PB, 

МПа 

PH , 

МПа 

Fрасч., 

м
2
 

Q
P
, 

м
3
/ч 

JH2
,  

м
3
/(м

2
ч) 

XH2
, 

мольной 

доли 

 

СК 
м3H2

м3сырья
 

qv,  
мольH2

мольСH4

 

qm,  

Мембрана из сплава Pd-8Y 

1 550 0,624  

 

1,0 

 

 

0,1 

0,24 1,97 7,88 0,101 0,865 0,788 3,15 

2 550 0,825 0,313 2,6 8,31 0,101 0,865 0,788 3,15 

3  

500 

 

0,624 0,29 1,26 4,27 0,101 0,588 0,503 2,01 

4 0,624 0,05 

 

0,207 2,27 10,9 0,051 0,942 0,909 3,63 

5 0,945 0,311 3,43 10,5 0,051 0,942 0,908 3,63 

Примечание. Q
CH4

 – расход метана в исходной паро-метановой смеси; PB и PH – абсолютные 

давления над и под мембраной, соответственно; Fрасч. – расчетная площадь мембраны; 

Q
P
 –производительность по водороду-продукту; JH2

 – средняя диффузионная плотность по-

тока водорода через мембрану; XH2
 – концентрация водорода над участком поверхности 

мембраны;  qv и qm – объемный и мольный выходы водорода. 
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Расчетным путем установлено, что применение мембраны из сплава В-1 в рамках мо-

дельного МК-реформера возможно при снижении рабочей температуры до 550 °С, но только 

для режима с продувкой водяным паром. 

Для рабочей температуры 600 °С предложен другой достаточно эффективный режим 

удаления высокочистого водорода без применения продувки водяным паром. 

С помощью расчетов показано, что путем замены мембраны из сплава В-1 на сплав 

Pd-8Y при той же толщине можно снизить рабочую температуру рассматриваемого модель-

ного МК-конвертора до 500 °С. 

6. Заключение 

Приведены результаты анализа методом математического моделирования основных 

параметров ряда различных по конструкции и производительности мембранно-

каталитических систем получения высокочистого водорода из продуктов паровой конверсии 

углеводородов. 

На основании хорошей корреляции расчетных и экспериментальных данных можно су-

дить об адекватности используемой математической модели идеального вытеснения при 

мембранном извлечении высокочистого водорода из продуктов паровой конверсии углево-

дородов с учетом химического взаимодействия между компонентами газовой фазы. 

Расчетным путем установлены взаимосвязи между входными и выходными параметра-

ми мембранно-каталитических устройств, позволяющие проводить проектные и провероч-

ные расчеты в целях оптимизации их конструкций и технологических режимов. 

Проиллюстрирована возможность проверки работоспособности других моделей путем 

сравнения расчетных данных при одинаковых эксплуатационных условиях. 
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Using a composition of AMg6 alloy and 12Kh18N10T steel sheets with an intermediate thin 

layer of the AD1 aluminum alloy as an example, an experimental and theoretical technique is de-

veloped for estimating the shear strength of a layered metal composite material with a plastic inter-

layer. By Vickers indentation results, vertical sides on the boundaries between the composite of lay-

ers formed due to interlayer shear have been detected. Dependences relating shear stresses in the 

interfaces to the indentation depth at different values of the height of the sides have been obtained. 

The technique has been applied to the examination of this composite after thermocycling and the 

decrease of the interlayer shear strength of the composite after 25 cycles of the shock change of 

temperature from -18 °C to +100 °C has been evaluated. 

Keywords: layered metal composite, indentation, shear stress, interlayer shear strength.  
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ОПРЕДЕЛЕНИЕ ЛОКАЛЬНОЙ СДВИГОВОЙ ПРОЧНОСТИ 

СЛОИСТОГО МЕТАЛЛИЧЕСКОГО КОМПОЗИЦИОННОГО МАТЕРИАЛА 

С ПЛАСТИЧНОЙ ПРОСЛОЙКОЙ ПОСЛЕ ТЕРМОЦИКЛИРОВАНИЯ 
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На примере соединения листов сплава АМг6 и стали 12Х18Н10Т с промежуточным 

тонким слоем из алюминиевого сплава АД1 разработана экспериментально-теоретическая 

методика оценки локальной сдвиговой прочности слоистого металлического композицион-

ного материала с пластичной прослойкой. По результатам вдавливания индентора Виккерса 

установлено образование ступенек сдвига прослойки на границах соединения слоев. Получе-

ны зависимости, связывающие величину напряжений сдвига в плоскостях соединения слоев 

с глубиной внедрения индентора при разных значениях величины ступеньки. Методика при-

менена для исследования данного соединения после термоциклирования, что позволило сде-

лать количественную оценку снижения межслойной сдвиговой прочности соединения после 

проведения 25 циклов шокового изменения температуры от –18 до +100 °С. 

Ключевые слова: слоистый металлический композит, индентирование, напряжения 

сдвига, прочность соединения. 

1. Введение 

Определяющее влияние на безопасность эксплуатации изделий из слоистых металли-

ческих композиционных материалов (СМКМ) оказывают предельные прочностные характе-

ристики как самих слоев, так и их соединений. Формирование комплекса этих характеристик 

происходит во время технологических операций изготовления СМКМ [1–4]. Разработка оп-

тимальных режимов получения слоистых композиционных материалов в целом дает воз-

можность обеспечить требуемый уровень конструкционной прочности СМКМ, но не позво-

ляет полностью исключить появление скрытых производственно-технологических дефектов 

нарушения сплошности материала по поверхностям раздела отдельных слоев (сколов, тре-

щин, пор, карманов, посторонних включений, расслоений и т.п.). Эти типичные локальные 

повреждения могут оказывать существенное влияние на прочность и жесткость элементов 

конструкций из СМКМ [5–7]. Кроме того, прочностные свойства слоистых композитов могут 

изменяться под действием внешних термомеханических воздействий и внутренних струк-

турных изменений, что приводит к образованию эксплуатационных дефектов.  

Проблема определения прочностных характеристик материалов, в том числе и 

СМКМ, обычно успешно решается при проведении стандартных механических испытаний 

[2, 8–10]. Сложности возникают в том случае, когда исследуемые слои или детали имеют ма-

лые размеры, вследствие чего из них затруднительно, а иногда и невозможно изготовление 

образцов для проведения типовых испытаний. Поэтому актуальной является разработка ме-

тодик определения прочностных характеристик материалов на основе методов испытаний, не 

накладывающих ограничения на размеры исследуемых объектов. Перспективным экспери-
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ментальным методом в этом смысле является индентирование [11–14], применение которого 

позволяет определять характеристики прочности в широком диапазоне масштабов от десят-

ков нанометров до десятков миллиметров в зависимости от используемого испытательного 

оборудования.  

Цель настоящей работы – разработка методики, предназначенной для экспертных ис-

следований локальной сдвиговой прочности СМКМ с тонкой пластичной прослойкой и по-

следующее применение ее для оценки деградации межслойной прочности детали, изготов-

ленной из СМКМ и подвергавшейся шоковому термоциклическому воздействию при пере-

мещении ее из области отрицательных температур в кипящую воду. Актуальность решения 

последней задачи связана с возможностью прогнозирования поведения элементов конструк-

ций из исследуемого СМКМ при резких перепадах температур в результате техногенных и 

природных воздействий. 

2. Материал и методика эксперимента 

В качестве объекта для исследований было выбрано соединение, полученное методом 

совместной прокатки листов из алюминиевого сплава АМг6 и коррозионно-стойкой стали 

12Х18Н10Т с плакирующим покрытием из алюминиевого сплава АД1 с последующим отжи-

гом при температуре 320 °С. Толщина СМКМ составляла 15 мм. Для испытаний вырезали 

образцы с длиной линии сцепления слоев не менее 20 мм. Исследуемые поверхности образ-

цов подвергали шлифовке и полировке по стандартным методикам. Испытание проводилось 

на твердомере Akashi и заключалось во внедрении алмазного индентора Виккерса при 

нагрузках 98, 196, 294 и 490 Н в зону промежуточного алюминиевого плакирующего слоя, 

когда одна из диагоналей индентора параллельна линии сцепления слоев, а другая – перпен-

дикулярна
1
. Замер диагоналей полученных отпечатков проводили с помощью оптического 

микроскопа Neophot 21 при 100-кратном увеличении. После испытаний поверхность участка 

металла вокруг отпечатка исследовали с использованием измерительной системы на базе ин-

терференционного микроскопа NT1100 фирмы Veeco, который позволяет получать трехмер-

ное изображение рельефа поверхности с разрешением до 300 нм в плоскости поверхности и 

менее 1 нм в перпендикулярном направлении.  

Упруго-пластическую задачу по внедрению индентора решали методом конечных 

элементов в программном пакете ANSYS на вычислителе кластерного типа «URAN» ИММ 

УрО РАН. При этом соединение задавали в виде трех пластин, центральная из которых пред-

ставляет собой промежуточный плакирующий слой со свойствами алюминиевого сплава 

АД1 (рис. 1). С учетом симметричности процесса деформации ограничились рассмотрением 

½ части модели соединения. Граничные условия задавали в перемещениях, исключив пере-

мещение по всем направлениям нижней, торцевой и боковой граней соединения. Для соблю-

дения условия симметрии процесса плоскость симметрии  «закрепляли» от перемещения в 

направлении оси z (рис. 1). Перемещение индентора задавали из расчета, что после внедре-

ния диагональ отпечатка пирамиды должна перекрыть центральный алюминиевый слой и 

соответствовать наблюдаемой в экспериментах величине. 

 

                                                 
1
 Испытания проведены Антеноровой Н.П. на оборудовании Центра коллективного пользования ИМАШ УрО 

РАН. 
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Рис. 1. Геометрическая модель внедрения индентора в промежуточный слой соединения:  

1 – пластина из стали марки 12Х18Н10Т; 2 – промежуточный слой из сплава АД1;  

3 – пластина из сплава АМг6; 4 – алмазный индентор; (область симметрии заштрихована) 

Для определения механических свойств коррозионно-стойкой стали 12Х18Н10Т и 

алюминиевого сплава АМг6 вырезали плоские образцы, которые подвергали одноосному 

растяжению
2
 на испытательной машине INSTRON 8801 при скорости нагружения 0,1 

мм/мин. По результатам испытаний строили кривые деформационного упрочнения, пред-

ставляющие собой зависимость напряжения течения s  от степени деформации   (рис. 2). 

Механические свойства алюминиевого сплава АД1 задавали из справочных данных [15].  

 

Рис. 2. Кривые деформационного упрочнения стали марки 12Х18Н10Т (1);  

сплава АМг6 (2); сплава АД1 (3) 

                                                 
2
 Испытания проведены к.т.н. Вичужаниным Д.И. на оборудовании Центра коллективного пользования ИМАШ 

УрО РАН 
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Упругие свойства принимали равными соответственно: модуль Юнга Е = 196 ГПа и 

коэффициент Пуассона ν  = 0,3 – для стали 12Х18Н10Т; Е = 71 ГПа и ν  = 0,3 – для сплава 

АМг6; Е = 70 ГПа и ν  = 0,3 – для сплава АД1 [16]. 

При моделировании границы соединения слоев рассматривали как контактные пары, 

имеющие возможность относительного смещения после нарушения адгезионных связей. В 

этом случае можно полагать, что полная величина сдвигового напряжения  , возникающего 

на границе соединения слоев, складывается из величины адгезионной прочности на сдвиг 

(предел прочности на сдвиг) А  и напряжения трения по Кулону F  при скольжении слоев 

относительно друг друга после расслоения: FАτ . В такой интерпретации соотношение 

между общей высотой выдавленного плакирующего слоя и высотой ступеньки сдвига при 

заданной глубине вдавливания индентора определяется соотношением величины адгезион-

ной прочности на сдвиг А  и напряжения трения рF  , где μ  – коэффициент трения по Ку-

лону; р  – нормальное давление на границе соединения слоев. 

При проведении стандартных испытаний на сдвиг растяжением по мере достижения 

предельного усилия в плоскости соединения слоев возникает трещина, которая развиваясь 

приводит к разрушению соединения, причем соответствующее этому моменту напряжение 

сдвига эквивалентно пределу прочности соединения на сдвиг А . Подобные эксперименты 

были проведены для исследуемого СМКМ и по результатам этих испытаний установлено, 

что средняя величина адгезионной прочности на сдвиг соединения составляет 63А  МПа. 

Тогда из всех механических характеристик, необходимых для численного моделирования 

испытаний на вдавливание индентора, имеем всего одну неизвестную величину – коэффици-

ент трения по Кулону  . Принимая коэффициент трения в качестве варьируемого параметра 

ставили и решали ряд задач в наиболее вероятном диапазоне изменения 3,0...1,0  для пары 

трения металл–металл [17]. При моделировании использовали гексагональные конечные 

элементы типа SOLID, имеющие 6 степеней свободы. Разбиение конечно-элементной сетки 

проводили неравномерно, постепенно сгущая количество элементов в области под инденто-

ром. Поставленные задачи решали с использованием процедуры Ньютона–Рафсона и фрон-

тального прямого решателя.  

3. Результаты и их обсуждение 

В результате проведенных исследований было установлено, что деформационный ре-

льеф на поверхности шлифа, видимый средствами световой микроскопии, образуется за счет 

выдавливания вверх части металла плакирующего слоя. Это связано с тем, что плакирующий 

слой, состоящий из технически чистого алюминия, имеет сопротивление деформации мень-

шее, чем соединяемые слои композита и поэтому металлу слоя, выдавливаемому инденто-

ром, энергетически выгодней смещаться вверх в сторону свободной поверхности, а не раз-

двигать более прочные слои стали и сплава АМг6. При этом профиль выдавленного участка 

имеет специфическую конфигурацию, представляющую собой дугообразный купол с харак-

терными вертикальными ступеньками на границах слоя и соединяемых материалов.  

Высоту ступенек ch  (рис. 3) измеряли с помощью оптического профилометра-

профилографа NT1100 и полагали, что сама высота ступеньки при фиксированной глубине 

внедрения индентора зависит от наличия возможности относительного смещения слоев ком-

позита после нарушения адгезионных связей, хотя и не определяет непосредственно предел 

прочности на сдвиг. Опытные данные, полученные таким образом для трех образцов СМКМ, 

аппроксимировали в виде графических зависимостей высоты ступеньки от глубины внедре-

ния индентора для каждой границы соединения слоев СМКМ (рис. 4). 
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Рис. 3. Профиль участка около отпечатка индентора на границе соединения сплава АМг6 с 

плакирующим слоем с характерной вертикальной ступенькой, нагрузка 490 Н 

  

а б 

Рис. 4. Экспериментальные зависимости высоты ступеньки от глубины внедрения  

индентора на границе соединения: а – плакирующего слоя и стали 12Х18Н10Т;  

б – на границе соединения плакирующего слоя и сплава АМг6 

Для количественной оценки напряжений, возникающих в плоскостях соединения сло-

ев СМКМ при вдавливании индентора, использовали результаты конечно-элементного моде-

лирования в виде совокупности расчетных зависимостей высоты ступеньки на выдавленном 

промежуточном пластичном слое от глубины вдавливания индентора для каждого значения 

 . Сравнивая экспериментальные и расчетные данные по величине ступенек, подобрали зна-

чения коэффициентов трения на границах соединения слоев: 25,0  на границе «плакиру-

ющий слой – сталь 12Х18Н10Т»; 15,0  на границе «плакирующий слой – сплав АМг6». 

Поскольку локальная адгезионная прочность сцепления слоев соединения в ряде случаев 

может значительно отличаться от сдвиговой прочности всего соединения в целом осуще-

ствили численное моделирование процесса внедрения индентора в промежуточный алюми-

ниевый слой при выбранных значениях  , варьируя теперь уже величину А на границах раз-

дела слоев в диапазоне изменения 10...100А  МПа. В результате выполненных расчетов 

были построены диаграммы зависимости высоты ступеньки на границе раздела слоев СМКМ 

от глубины внедрения индентора при разных значениях локальной адгезионной сдвиговой 

прочности (рис. 5 и 6).  
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Рис. 5. Влияние глубины внедрения индентора и сдвиговой межслойной прочности на высо-

ту ступеньки на границе соединения плакирующего слоя и стали 12Х18Н10Т: 1 – А = 10 

МПа; 2 – 20 МПа; 3 – 30 МПа; 4 – 40 МПа; 5 – 50 МПа; 6 – 60 МПа; 7 – 70 МПа; 

8 – 80 ÷ 90 МПа; 9 – 100 МПа 

 

Рис. 6. Влияние глубины внедрения индентора и сдвиговой межслойной прочности на высо-

ту ступеньки на границе соединения плакирующего слоя и сплава АМг6: 1 – А = 10 МПа; 

2 – 20 МПа; 3 – 30 МПа; 4 – 40 МПа; 5 – 50 МПа; 6 – 60 МПа; 7 – > 70 МПа 

С использованием построенных диаграмм можно осуществлять оценку локальной 

межслойной адгезионной прочности на сдвиг А  данного СМКМ, в том числе и после раз-

личных термомеханических воздействий при вполне логичном допущении, что коэффициент 

  не изменяется. Для этого после проведения испытаний на индентирование необходимо 
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произвести замеры высоты ступеньки на каждой границе соединения слоев при определен-

ной глубине внедрения индентора и по их значениям определить величину локальной межс-

лойной адгезионной прочности на сдвиг, пользуясь диаграммами на рис. 5 и 6.  

Описанная выше методика была применена для исследования влияния шокового тер-

моциклирования на межслойную сдвиговую прочность конструктивного элемента «штуцер» 

соединения топливопровода с топливным баком реактивного двигателя, изготовленного из 

того же СМКМ, что и рассмотренный выше. Максимальный габаритный размер штуцера 25 

мм, поэтому из него не могли быть изготовлены образцы для проведения стандартных испы-

таний на растяжение. Исследовали межслойную прочность материала штуцера в исходном 

состоянии и после шокового термоциклирования, заключающегося в охлаждении штуцера в 

холодильной камере до –18 °С и последующем помещении в воду с температурой 100 °С. 

Всего было осуществлено 25 подобных циклов.  

Изучение участков металла вокруг отпечатков после индентирования при нагрузках 

490 Н и 294 Н (глубина внедрения индентора при этом составляет 143 мкм и 121 мкм соот-

ветственно) показало, что в исходном состоянии СМКМ на границах «промежуточный слой 

– сталь 12Х18Н10Т» и «промежуточный слой – сплав АМг6» вертикальных ступенек, види-

мых средствами световой микроскопии, не образуется. Это позволяет сделать вывод, что ло-

кальная межслойная прочность на сдвиг СМКМ в исходном состоянии больше, чем макси-

мальное значение А = 100 МПа, допустимо возможное для определения по разработанной 

методике. Испытания на индентирование, проведенные после термоциклирования, показали, 

что при нагрузке на индентор 490 Н (глубина внедрения 171 мкм) на границе «промежуточ-

ный слой – сталь 12Х18Н10Т» образуется характерная ступенька высотой 7 мкм, а на грани-

це «промежуточный слой – сплав АМг6» аналогичная ступенька высотой 13 мкм. При 

нагрузке на индентор 294 Н (глубина внедрения 153 мкм) вертикальные ступеньки на грани-

цах соединения слоев СМКМ также фиксируются и составляют соответственно 6 мкм на 

границе «промежуточный слой – сталь 12Х18Н10Т» и 12 мкм на границе «промежуточный 

слой – сплав АМг6». Локальная межслойная сдвиговая прочность после термоциклирования 

уменьшается по сравнению с исходным состоянием и составляет примерно 55 МПа на гра-

нице «промежуточный слой – сплав АМг6», но остается более 100 МПа на границе «проме-

жуточный слой – сталь 12Х18Н10Т».  

Таким образом, в результате проведенных исследований было установлено, что про-

веденное шоковое термоциклирование снижает межслойную сдвиговую прочность материа-

ла штуцера. Вероятной причиной этого явления может быть возникновение дефектов сплош-

ности на границах соединения слоев СМКМ вследствие несовместимости термических де-

формаций, обусловленной различием коэффициентов теплового расширения материалов 

слоев СМКМ, из которого изготовлен штуцер.  

4. Заключение 

Экспериментально установлено, что в результате внедрения индентора Виккерса в зо-

ну пластичной прослойки СМКМ, полученного методом совместной прокатки листов сплава 

АМг6 и стали 12Х18Н10Т с промежуточным слоем из алюминиевого сплава АД1, происхо-

дит выдавливание вверх участка алюминиевой прослойки с образованием характерных вер-

тикальных ступенек на границах соединяемых участков. Наличие такого специфического 

профиля выдавленного участка алюминиевого слоя позволило разработать эксперименталь-

но-теоретическую методику для исследований локальной межслойной сдвиговой прочности 

соединения слоев СМКМ. Особенность данной методики заключается в том, что полные 

сдвиговые напряжения на границах соединения слоев СМКМ представляются в виде суммы 

двух составляющих: адгезионной составляющей и составляющей сил трения скольжения по 

Кулону после нарушения адгезионных связей. В отличие от известных методик индентиро-

вания, применяемых для определения прочности на отрыв в соединениях материалов, име-
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ющих близкий уровень прочности, разработанная методика предназначена для оценки межс-

лойной прочности на сдвиг СМКМ с тонкими мягкими прослойками. Построенные зависи-

мости высоты ступеньки на границе соединения слоев СМКМ от глубины внедрения инден-

тора при разных значениях адгезионной сдвиговой прочности позволяют дать количествен-

ную оценку локальной межслойной прочности на сдвиг исследуемого СМКМ, в том числе и 

после различных термомеханических воздействий. С использованием разработанной мето-

дики проведено исследование влияния шокового термоциклирования в диапазоне темпера-

тур –18 …+100 °С на деградацию межслойной сдвиговой прочности штуцера в топливной 

системе реактивного двигателя, изготовленного из СМКМ конструкции «сплав АМг6 + про-

слойка из сплава АД1 + сталь 12Х18Н10Т». Полученные результаты свидетельствуют о воз-

можности использования принципов, заложенных в данную методику, для разработки анало-

гичных методик применительно к другим СМКМ и герметизирующим прослойкам для оцен-

ки влияния на их прочностные свойства внешних воздействующих факторов. 
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The paper is concerned with the effect of applied macrostress on the magnetic characteristics 

of pipeline steels. Magnetic hysteresis parameters are examined as a function of tensile stress, tan-

gential stress, and internal pressure. The study is performed on the hot-rolled 1010 steel alloyed 

with Mn and Si, widely used in Russia, on the X42SS steel designed specially for operation in hy-
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Дан обзор существующих представлений о влиянии приложенных макро-

напряжений на магнитные свойства сталей. Рассмотрено влияние напряжений, 

возникающих при растяжении, кручении и нагружении внутренним давлением, 

на гистерезисные магнитные характеристики трубных сталей трех классов. Ис-

следовали образцы широко применяемой горячекатаной стали 09Г2С, устойчи-

вой к сероводородному воздействию стали 12ГБ и стали класса Х70, получен-

ной методом контролируемой прокатки. Обсуждено применение магнитных 

методов контроля для оценки технического состояния трубопроводов в рабочих 

условиях их эксплуатации. 

Ключевые слова: коэрцитивная сила, остаточная индукция, максимальная магнитная 

проницаемость, растягивающие напряжения, касательные напряжения, внутреннее давле-

ние, трубные стали.  

1. Введение 

Напряженно-деформированное состояние трубопроводов является одной из важней-

ших характеристик, определяющих возможность их надежной эксплуатации. В процессе 

эксплуатации они подвергаются действию переменных во времени механических нагрузок, 

которые могут стать причиной усталостных изменений структуры металла и накопления 

микродефектов, а следовательно, образования макродефектов, зарождения трещин и разру-

шения изделия. Все это может привести не только к материальным потерям, но и в опреде-

ленных ситуациях к негативному влиянию на окружающую среду и гибели людей. Зная о 

действующих напряжениях, можно принять превентивные меры: усилить опасный участок 

трубопровода, либо снять напряжения внесением изменений в конструкцию. 

В последние годы большой интерес проявляется к магнитным методам контроля 

напряженно-деформированного состояния стальных конструкций, которые основаны на кор-

реляции между магнитными характеристиками и механическими параметрами металлов. 

Разработанные методы и технические средства измерения механических напряжений метал-

ла по магнитным диагностическим параметрам обладают рядом преимуществ, важных для 

ранней диагностики напряженно-деформированного состояния элементов конструкций: не-

разрушающее действие операции контроля, достаточно высокая производительность кон-

троля в полевых условиях, возможность дистанционного контроля [1]. 

Магнитные методы контроля напряжений в сталях лучше всего применимы для изме-

рения одноосных напряжений. Эти методы отличаются экспрессностью получения информа-
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ции и удобством проведения измерений [2]. Однако магнитные методы требуют тщательного 

исследования влияния на результаты измерений различных факторов, таких как химический 

состав, структурное состояние, механическая предыстория. 
Под действием механических напряжений изменяются параметры петли магнитного 

гистерезиса и кривой намагничивания [3]. Изменениям подвержены такие характеристики, 

как коэрцитивная сила, остаточная намагниченность, магнитная проницаемость (начальная, 

максимальная, дифференциальная), магнитострикция, структура шумов Баркгаузена и дру-

гие. Эти характеристики можно использовать для оценки напряженно-деформированного 

состояния в тех случаях, когда изменения магнитных характеристик материала имеют одно-

значную связь с изменением приложенных напряжений.  

Начало практической реализации этой идеи относится к 70-м годам прошлого века. 

Так, например, магнитострикционный метод был применен в работе [4]. При помощи тензо-

датчиков проводились измерения продольной и поперечной магнитострикции. Было уста-

новлено, что с ростом растягивающих напряжений отношение величин продольной магнито-

стрикции к поперечной уменьшается. Несмотря на то, что в лабораторных условиях предло-

женный метод обладает высокой чувствительностью, он сложен в практической реализации, 

так как требует предварительную оклейку контролируемого объекта тензодатчиками в нена-

груженном состоянии, а также защиту датчиков от повреждения. Точность метода чувстви-

тельна к качеству приклейки тензодатчиков, изменениям температуры окружающей среды и 

структурных свойств металла. Примерно в то же время появились работы, в которых для 

определения механических напряжений был использован эффект Баркгаузена [5–6]. Иссле-

дования показали, что параметры скачков Баркгаузена являются высокочувствительными к 

упругим напряжениям. В настоящее время достаточно большое количество работ посвящено 

использованию магнитных шумов Баркгаузена для оценки напряженно-деформированного 

состояния. Например, в работе [7] проведено сравнение влияния упругих и пластических де-

формаций на линейные и угловые шумы Баркгаузена. Установлено, что упругие деформации 

значительно влияют на магнитную анизотропию в образце, но изменение изотропного сигна-

ла очень мало. Пластическая деформация оказывает меньший, но противоположный эффект 

– значительно меняется изотропный сигнал, но изменения анизотропии практически отсут-

ствуют. В работе [8] на образцах трубной стали исследовалось влияние направления дей-

ствующих напряжений на зависимость магнитных шумов Баргаузена от величины напряже-

ний. Наибольший сигнал был получен при растяжении перпендикулярно оси легкого намаг-

ничивания, и при сжатии вдоль оси легкого намагничивания. В работе [9] изучено влияние 

механических напряжений на шумы Баргаузена для цементированных сталей. На основании 

измерений описана модель объясняющая, почему возрастает количество 90° доменов в ре-

зультате перемещения 180° доменов. 

Однако ограниченность метода магнитных шумов Баркгаузена состоит в том, что он 

позволяет получать информацию только от поверхностных слоев металла, свойства которых  

могут отличаться от свойств объекта в целом. Кроме того, эффект существенно зависит от 

качества подготовки поверхности. 

Еще один метод определения упругих напряжений основан на корреляции одноосных 

напряжений с характеристиками петли магнитного гистерезиса и кривой намагничивания 

(коэрцитивной силой, остаточной намагниченностью, магнитной проницаемостью или вос-

приимчивостью). Зачастую из магнитных параметров выбирают коэрцитивную силу, в связи 

с относительной легкостью ее измерения независимо от геометрии объекта исследования. В 

работе [10] были представлены результаты изучения влияния упругих и пластических де-

формаций на коэрцитивную силу сталей 10 и 45, которые показали возможность использова-

ния коэрцитивной силы в качестве параметра контроля одноосных напряжений. В работе 

[11] экспериментально изучена зависимость от величины растягивающих напряжений коэр-

цитивной силы, измеряемой вдоль и поперек их приложения сплава железо-кобальт, у кото-

рого константы магнитострикции λ100 и λ111 положительны. В [12] приведены результаты из-
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мерений коэрцитивной силы, как функции напряжений на сталях 3, 20 и 45. Показано, что 

зависимость коэрцитивной силы от напряжений может существенно различаться для разных 

сталей.  

Другим параметром петли магнитного гистерезиса, имеющим хорошую корреляцию с 

механическими напряжениями, является остаточная намагниченность. В [14] изучена устой-

чивость остаточной намагниченности ряда конструкционных сталей с содержанием углерода 

0,3–0,4 % к воздействию растягивающих, сжимающих, крутящих и знакопеременных цикли-

ческих упругих деформаций. Монотонные изменения остаточной намагниченности, наблю-

даемые при возрастании действующих на ферромагнетик упругих напряжений, позволяют 

оценить их величину.  

Для многих сталей зависимость коэрцитивной силы и других гистерезисных свойств 

от упругих растягивающих напряжений является немонотонной, что исключает возможность 

контроля напряженно-деформированного состояния по одному параметру. Для оценки 

напряжений в этом случае обычно используют несколько магнитных характеристик, полу-

ченных при перемагничивании исследуемого объекта в разных направлениях. В [15] пробле-

ма сравнительно малых изменений и немонотонности зависимостей отдельных магнитных 

параметров от напряжений при растяжении решена путем измерения остаточной намагни-

ченности в трех взаимно-перпендикулярных направлениях: в направлении нагружения, пер-

пендикулярно направлению нагружения и под углом 45° к нему. В работе [16] были получе-

ны корреляционные зависимости, описывающие изменение коэрцитивной силы, измеряемой 

вдоль и поперек направления приложения растягивающей нагрузки, и осуществлена провер-

ка полученных соотношений на нескольких малоуглеродистых сталях. Однако данный метод 

не применим в случаях, когда схема нагружения отлична от одноосной. В [17] показано, как 

по коэрцитивной силе, релаксационной намагниченности и релаксационной магнитной вос-

приимчивости в многофакторной модели можно контролировать величину одноосных 

напряжений растяжения и сжатия при упругом нагружении. 

Чувствительность магнитных характеристик к приложенным напряжениям может 

различаться для разных сталей. Как правило, в работах рассматривают комплекс магнитных 

характеристик [14–16, 19–24] и делают выводы о возможности использования той или иной 

характеристики для контроля действующих механических напряжений с учетом особенно-

стей объекта контроля. Цель данной работы – изучение влияния механического нагружения 

на магнитные характеристики трубных сталей трех классов: горячекатаной стали 09Г2С, 

устойчивой к сероводородному воздействию стали 12ГБ и стали класса Х70, полученной ме-

тодом контролируемой прокатки. 

2. Материал и методика исследования 

В качестве материала исследования были выбраны трубные стали трех различных 

классов, из числа наиболее широко применяемых в настоящее время в нашей стране. Это го-

рячекатаная сталь марки 09Г2С, в течение многих лет хорошо зарекомендовавшая себя в ре-

гионах холодного климата, а также две стали нового поколения – микролегированная ниоби-

ем сталь 12ГБ, предназначенная для эксплуатации на месторождениях кислого природного 

газа, и сталь контролируемой прокатки класса прочности Х70, микролегированная молибде-

ном, ванадием и ниобием. Маркировка Х70 по стандартам Американского нефтяного инсти-

тута API 5LX и API 5LS указывает на предел текучести в единицах Ksi, что соответствует 

приблизительно 485 МПа (1 Ksi = 1000 psi = 6,894 МПа). Данные табл. 1 позволяют на каче-

ственном уровне сравнить структуру исследованных сталей.  

Для исследования сталей 09Г2С и 12ГБ были выбраны фрагменты бесшовных труб, а 

для исследования стали Х70 – фрагмент спиральношовной трубы большого диаметра. Пяти-

кратные цилиндрические образцы по ГОСТ 1497-84 вырезали из фрагментов труб вдоль 

направления прокатки, а для исследования стали Х70 – вдоль и поперек направления прокат-
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ки. Кроме того, для изучения влияния внутреннего давления были изготовлены полые ци-

линдрические образцы из трубной стали 09Г2С. Внешний радиус рабочей части таких образ-

цов равен 5,5 мм, ее внутренний радиус– 4,5 мм, длина рабочей части равна 60 мм.  

Таблица 1 – Основные структурные характеристики, технология получения и назначение  

исследованных трубных сталей 

Марка 09Г2С 12ГБ Х70 

Назначение  Магистральные и 

немагистральные 

трубопроводы в 

условиях холодно-

го климата 

Газосборные сети 

месторождений с 

высоким содержа-

нием H2S и СО2 

Магистральные трубопроводы 

повышенного давления в усло-

виях холодного климата  

Технология 

получения 

Горячая прокатка Горячая прокатка + 

нормализация 

Контролируемая прокатка 

Основные 

структурные 

составляю-

щие 

 

 
 

феррит + перлит 

 

 
феррит + перлит + 

наноразмерные ча-

стицы Nb(CN) 

 
феррит + бейнито-

мартенситная смесь + 

(V,Nb)(CN) по субграницам  

Структурная 

неоднород-

ность 

Структура изо-

тропная 

Структура изотроп-

ная  

Структура анизотропная отно-

сительно оси прокатки 

Размер зерна балл 7–8 балл 8–9 балл 10–11 – вдоль, балл 11–12 – 

поперек оси прокатки 

Доля перлита  10 % 15 % 5 % 

Таблица 2 – Механические и магнитные характеристики исследованных трубных сталей 

Характеристики 

материала 
09Г2С 12ГБ 

Х70 вдоль оси 

прокатки 

Х70 поперек оси 

прокатки 

В, МПа 480 474 600 600 

0,2, МПа 425 374 535 530 

, % 22 23 9,0 10,5 

, % 72 77 71 70 

Нс, А/см 5,2 3,8 6,2 7,4 

Br, Тл 0,89 1,47 1,17 0,70 

макс 675 1485 835 450 

Вид предельной 

петли магнитно-

го гистерезиса 

М(Н) 
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Испытания проводили на установке, с помощью которой можно одновременно осу-

ществлять одноосное растяжение (сжатие), кручение, создавать гидростатическое давление 

во внутренней полости образца [26], а также проводить измерения магнитных характеристик. 

При испытаниях на кручение полые образцы имеют меньшую неоднородность сдвиговых 

деформаций по сечению, по сравнению со сплошными цилиндрами. 

Механические характеристики исследованных сталей были определены предвари-

тельно на испытательной машине Instron (табл. 2). Магнитные измерения при упругом де-

формировании проводили по схеме пермеаметра. Коэрцитивную силу HС и остаточную ин-

дукцию Br определяли на предельной петле магнитного гистерезиса с напряженностью маг-

нитного поля до 600 А/см. Максимальную магнитную проницаемость μмакс определяли по 

кривой намагничивания. Магнитные характеристики определяли в исходном состоянии без 

нагрузки (табл. 2) и под действием приложенных растягивающих, касательных напряжений и 

внутреннего гидростатического давления. Перед началом каждого магнитного измерения и 

по его окончанию образец размагничивали.  

3. Результаты и обсуждение 

3.1 Действие растягивающих напряжений 

На рис. 1 приведены диаграммы изменения коэрцитивной силы HС, остаточной ин-

дукции Br и максимальной магнитной проницаемости μмакс исследованных сталей под дей-

ствием приложенных растягивающих напряжений.  

 

Рис. 1. Влияние растягивающих напряжений на магнитные характеристики исследованных 

сталей 
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Для всех испытанных образцов наблюдается немонотонный двухстадийный ход кри-

вых. Так, сопоставление кривых НС (рис. 1 а) показывает, что характер изменения коэрци-

тивной силы при силовом нагружении всех испытанных образцов принципиально подобен: 

снижение НС в упругой области за счет положительной магнитострикции, более выраженное 

поперек прокатки, сменяется при переходе к пластическому нагружению умеренным ростом.  

Согласно [25] на материалах с положительной магнитострикцией при воздействии 

растягивающих напряжений (λσ > 0) формируется магнитная текстура с преимущественной 

ориентацией магнитных моментов доменов вдоль направления приложения нагрузки. По-

этому с увеличением растягивающих напряжений (σ > 0) магнитные характеристики трубных 

сталей ведут себя немонотонно: коэрцитивная сила  начинает возрастать, а остаточная ин-

дукция уменьшаться под действием растягивающих напряжений: для стали 09Г2С – более 

150 МПа, для стали 12ГБ – более 100 МПа, а для стали Х70 – свыше 250 МПа. Это связано с 

тем, что полевая зависимость продольной магнитострикции в случае действия растягиваю-

щих напряжений переходит в отрицательную область в меньших полях.  

 

Рис. 2. Влияние растягивающих напряжений на полевые зависимости продольной  

магнитостриции стали 09Г2С 

Согласно рис. 2 с увеличением внешнего магнитного поля продольная магнитострик-

ция сначала принимает положительные значения, а затем, в полях выше 170 А/см, становит-

ся отрицательной. При растягивающих напряжениях 150 МПа поле H, в котором λ становит-

ся отрицательной, составляет 28 А/см, что в 6 раз меньше относительно ненагруженного со-

стояния. А при напряжениях 300 МПа поле смены знака магнитострикции в 12 раз меньше, 

чем в ненагруженном состоянии [26]. Вследствие изменения знака магнитострикции реакция 

всех магнитных характеристик на напряжения меняется на противоположную. 

Особое внимание обращают на себя магнитные характеристики образцов стали Х70, 

вырезанных в разных направлениях относительно оси прокатки. Из кривых, представленных 

на рис. 1, видно, что с увеличением растягивающих напряжений до 200 МПа наиболее ин-

тенсивно меняются магнитные характеристики образцов, вырезанных поперек направления 

прокатки. Понятно, что намагничивание образцов, вырезанных вдоль направления прокатки, 

и без нагрузки проходило относительно легко, а возникновение положительного магнито-

упругого эффекта еще несколько упрощает этот процесс.  

Важно отметить, что при напряжениях около 250 МПа абсолютные значения остаточ-

ной индукции Br и максимальной магнитной проницаемости μмакс стали Х70,  измеренные в 

различных направлениях по отношению к оси прокатки, выравниваются между собой и при 
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дальнейшем увеличении нагрузки не зависят от направления вырезки образцов. Приведен-

ные на рис. 1 кривые для стали Х70 свидетельствуют, что под действием растягивающих 

напряжений выше 200…250 МПа влияние структурной анизотропии контролируемой про-

катки на магнитные свойства трубной стали перекрывается более сильным воздействием 

магнитной текстуры напряжений.  

3.2 Действие касательных напряжений 

На рис. 3 показано, как влияют приложенные касательные напряжения на магнитные 

характеристики сталей 09Г2С и Х70.  

 

Рис. 3. Влияние касательных напряжений на магнитные характеристики  

исследованных сталей 

Касательные напряжения при кручении τ в каждой точке эквивалентны паре нормаль-

ных взаимно-перпендикулярных растягивающих и сжимающих напряжений, равных по мо-

дулю τ, и действующих в касательной к цилиндру плоскости под углом 45° к оси образца. 

Поэтому под действием касательных напряжений вектора магнитных моментов доменов 

стремятся выстроиться под углом 45° к оси образца (вдоль направления растягивающих 

напряжений), а после намагничивания в магнитном поле H вектор результирующей намагни-

ченности располагается под некоторым углом α к направлению приложенного магнитного 

поля [27]. Угол α находится в интервале от 0 до 45°, в зависимости от величины касательных 

напряжений и прикладываемого магнитного поля H. Очевидно, в таком случае проекция век-
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тора результирующей намагниченности на ось z образца (przM) будет меньше величины ре-

зультирующей намагниченности в ненагруженном состоянии, т.е. процессы намагничивания 

будут проходить труднее.  

Из рис. 3 видно, что рост касательных напряжений в интервале от 0 до 300 МПа при-

водит к линейному росту коэрцитивной силы, уменьшению остаточной индукции и макси-

мальной магнитной проницаемости исследованных сталей. При линейной аппроксимации 

коэффициент детерминации превосходит 0,98. При повышении касательных напряжений до 

300 МПа изменения всех магнитных характеристик составляют не менее 12–15 %. Данный 

факт позволяет использовать любую из рассмотренных характеристик для контроля упругих 

напряжений при кручении. 

3.3 Действие внутреннего гидростатического давления 

Внутреннее гидростатическое давление вызывает растягивающие окружные напряже-

ния   и сжимающие радиальные напряжения r , причем  >> r . Окружные и радиаль-

ные напряжения расположены перпендикулярно направлению намагничивания. Под дей-

ствием сжимающих напряжений r  вектора магнитных моментов доменов стремятся повер-

нуться в плоскость, касательную к цилиндру, а под действием растягивающих   – вдоль 

линии действия этих напряжений. Так как наибольшими (по модулю) являются растягиваю-

щие окружные напряжения, то под действием давления результирующая намагниченность 

должна уменьшиться, т.е. процессы намагничивания будут проходить труднее, чем в нена-

груженном состоянии. Под действием внутреннего давления коэрцитивная сила увеличива-

ется, а остаточная индукция уменьшается (рис. 4).  

 

Рис. 4. Влияние внутреннего давления на магнитные характеристики стали 09Г2С 
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При повышении внутреннего давления до 30 МПа изменения характеристик состав-

ляют ~5 %. Количественно окружные напряжения влияют на коэрцитивную силу примерно в 

полтора – два раза слабее, чем напряжения одноосного сжатия. 

4. Заключение 

Показано влияние приложенных растягивающих и касательных макронапряжений, а 

также внутреннего гидростатического давления на магнитные свойства трубных сталей трех 

различных классов. На всех рассмотренных сталях наблюдается немонотонное изменение 

магнитных характеристик под действием приложенных растягивающих напряжений в интер-

вале упругих напряжений от 0 до 400 МПа. В то же время зависимость исследованных маг-

нитных характеристик от приложенных касательных напряжений в интервале от 0 до 300 

МПа и от внутреннего гидростатического давления в интервале от 0 до 30 МПа носит линей-

ный характер и указывает на высокую перспективность магнитного метода для оценки изме-

нений напряженно-деформированного состояния трубопроводов.  

Благодарность 

Работа выполнена при частичной поддержке гранта РФФИ №16-38-00598 мол_а.  

При выполнении исследований использовалось оборудование ЦКП «Пластометрия». 

Литература 

1. Исследование возможности контроля напряженно-деформированного состояния 

сварного шва и околошовной зоны трубы с помощью электромагнитных приборов 

неразрушающего контроля / М. Х. Султанов, П. С. Макаров, Р. В. Загидулин, 

В. Ф. Мужицкий // Проблемы сбора, подготовки и транспорта нефти и нефтепродуктов. – 

2006. – № 66. – С. 164–179. 

2. Горкунов Э. С., Ульянов А. И. Магнитные методы и приборы контроля качества изде-

лий порошковой металлургии. – Екатеринбург : Изд-во УрО РАН, 1996. – 200 с. 

3. Вонсовский С. В., Шур Я. С. Ферромагнетизм. – М.; Л. : Гостехтеоретиздат, 1948. – 

816 с. 

4. Makarov V. N., Biktashev T. K. Combined use of the longitudinal and transverse effects of 

magnetostriction in measuring the stresses in steel parts // Soviet Journal of Nondestructive Testing 

– USSR. – 1981. – Vol. 17, iss. 5. – P. 378–382.  

5. Бартон И. Р., Кузенбергер Ф. Н. Оценка остаточных напряжений в деталях газотур-

бинных двигателей по характеру Баркгаузеновского шума. // Энергетические машины. – 

1975. – № 4. – C. 22–33. 

6. Rautioaho R., Karjalanen P., Moilanen M. Stress response of Barkhausen noise and coercive 

force in 9Ni steel // Journal of Magnetism and Magnetic Materials. – 1987. – Vol. 68, iss. 3. –  

P. 321–327. – DOI: 10.1016/0304-8853(87)90008-4. 

7. Stefanita C. G., Atherton D. L., Clapham L. Plastic versus elastic deformation effects on 

magnetic Barkhausen noise in steel // Acta Materialia. – 2000. – Vol. 48, iss. 13. – P. 3545–3551. – 

DOI: 10.1016/S1359-6454(00)00134-8. 

8. Investigation of the stress-dependent magnetic easy axis in steel using magnetic Barkhausen 

noise / T. W. Krause, L. Clapham, A. Pattantyus, D. L. Atherton // Journal of Applied Physics. – 

1996. – Vol. 79, iss. 8. – P. 4242–4252. – DOI: 10.1063/1.361878. 

9. Inaguma T., Sakamoto H., Hasegawa M. Stress Dependence of Barkhausen Noise in Sphe-

roidized Cementite Carbon Steel // IEEE Transactions on Magnetics. – 2013. – Vol. 49, no. 4. –  

P. 1310–1317. – DOI: 10.1109/TMAG.2012.2220856. 

10. Захаров В. А., Боровкова М. А., Бабкин С. Э. О связи коэрцитивной силы с механиче-

скими напряжениями в конструкционных сталях // Неразрушающие физические методы и 

средства контроля материалов и изделий : тезисы докладов. – Ижевск, 1981. – C. 62–64. 



 

 

Diagnostics, Resource and Mechanics of materials and structures 

Issue 4, 2016 

69 

 

 

Mushnikov A. N. et al. / Effect of mechanical stresses on the magnetic characteristics of pipeline steels of  

different classes 
 

http://dream-journal.org page 57÷70 
 

11. Novikov V. F., Izosimov V. A. Influence of Elastic Stresses on Coercive Force // Fizika 

Metallov i Metallovedenie. – 1984. – Vol. 58, iss. 2. – P. 275–281. 

12. Мусихин С. А. О возможности неразрушающего контроля напряженного состояния 

трубопроводов в режиме испытаний и эксплуатации // Нефть и газ Западной Сибири. Про-

блема добычи и транспортировки : тезисы докладов Всесоюзной конференции. – Тюмень, 

1985. – С. 189–190. 

13. Большаков В. Н., Горбаш В. Г., Оленович Т. В. Влияние механических напряжений на 

локальную остаточную намагниченность // Изв. АН БССР, сер. физ. тех. наук. – 1980. – № 1. 

– С. 109–112. 

14. Resistance of residual magnetization of heat-treated steel products to elastic deformations / 

E. S. Gorkunov, V. F. Novikov, A. P. Nichipuruk, V. V. Nassonov, A. V. Kadrov, I. N. Tatlybaeva 

// Soviet Journal of Nondestructive Testing – USSR. – 1991. – Vol. 27, no. 2. – P. 138–145. 

15. Kuleev V. G., Bida G. V., Atangulova L. A. Feasibility of NDT of ferromagnetic steel struc-

tures based on measurements of residual magnetization as a function of elastic stress // Russian 

Journal of Nondestructive Testing. – 2000. – Vol. 36, iss. 12. – P. 866–876. – DOI: 

10.1023/A:1016714209905. 

16. Novikov V. F., Yatsenko T. A., Bakharev M. S. Coercive force of low-carbon steels as a 

function of uniaxial stress. Part I // Russian Journal of Nondestructive Testing. – 2001. – Vol. 37, 

iss. 11. – P. 799–804. – DOI: 10.1023/A:1015899320754. 

17. Bida G. V. Magnetic method for estimating uniaxial compressive and tensile elastic stresses 

// Russian Journal of Nondestructive Testing. – 2011. – Vol. 47, iss. 8. – P. 551–560. – DOI: 

10.1134/S1061830911080043. 

18. Irreversible changes in the magnetization as indicators of stressed-strained state of ferro-

magnetic objects / V. N. Kostin, T. P. Tsar'kova, V. E. Loskutov, K. V. Kostin, A. P. Nichipuruk, 

V. V. Lopatin // Russian Journal of Nondestructive Testing. – 2009. – Vol. 45, iss. 11. –  

P. 786–796. – DOI: 10.1134/S1061830909110059. 

19. Measurement of the hysteresis characteristics of pipe steels under elastic and plastic tensile 

strain / K. V. Kostin, T. P. Tsar'kova, A. P. Nichipuruk, Ya. G. Smorodinskii // Russian Journal of 

Nondestructive Testing. – 2011. – Vol. 47, iss. 9. – P. 593–602. – DOI: 

10.1134/S1061830911090051. 

20. Influence of Uniaxial Tension on Magnetic Characteristics of the 12 Gamma(sic) Pipe  

Steel Exposed to Hydrogen Sulfide / E. S. Gorkunov, S. M. Zadvorkin, I. N. Veselov,  

S. Yu. Mitropol'skaya, D. I. Vichuzhanin // Russian Journal of Nondestructive Testing. – 2008. – 

Vol. 44, iss. 8. – P. 566–573. – DOI: 10.1134/S1061830908080093. 

21. Gorkunov E. S., Zadvorkin S. M., Putilova E. A. Magnetic estimation of stresses applied to 

a two-layer steel C(T)3-steel 08X18H10T composite material during elastoplastic deformation  

by uniaxial tension // Russian Journal of Nondestructive Testing. – 2012. – Vol. 48, iss. 8. –  

P. 495–504. – DOI: 10.1134/S1061830912080050. 

22. Studies on stress-magnetism coupling effect for 35 steel components / Shang-kun Ren, 

Yang-chun Ou, Ren-zhen Fu, Yue-wen Fu // Insight: Non-Destructive Testing & Condition Moni-

toring. – 2010. – Vol. 52, no. 6. – P. 305–309. – DOI: http://dx.doi.org/10.1784/insi.2010.52.6.305. 

23. Possibilities of magnetic inspection of plastic deformations preceding failures of low-carbon 

steels constructions / A. P. Nichipuruk, A. N. Stashkov, V. N. Kostin, M. K. Korkh // Russian  

Journal of Nondestructive Testing. – 2009. – Vol. 45, iss. 9. – P. 616–622. –  

DOI: 10.1134/S1061830909090034. 

24. Effect of Elasto-Plastic Loading on the Magnetic Characteristics of Steel 20 Hardened with 

Gas Case-Hardening / E. S. Gorkunov, S. Yu. Mitropolskaya, E. M. Groznaya, A. N. Mushnikov, 

A. L. Osintseva, E. A. Tueva // Russian Journal of Nondestructive Testing. – 2011. – Vol. 47, iss. 4. 

– P. 221–231. – DOI: 10.1134/S106183091104005X. 

25. Дунаев Ф. Е. Процессы перемагничивания ферромагнетиков: учебн. пособие. – 

Свердловск : УрГУ, 1979. – 89 c. 

http://dx.doi.org/10.1784/insi.2010.52.6.305


 

 

Diagnostics, Resource and Mechanics of materials and structures 

Issue 4, 2016 

70 

 

 

Mushnikov A. N. et al. / Effect of mechanical stresses on the magnetic characteristics of pipeline steels of  

different classes 
 

http://dream-journal.org page 57÷70 
 

26. Effect of mechanical stresses on the magnetic characteristics of pipe steel / E. S. Gorkunov, 

S. M. Zadvorkin, A. N. Mushnikov, S. V. Smirnov, E. I. Yakushenko // Journal of Applied  

Mechanics and Technical Physics. – 2014. – Vol. 55, iss. 3. – P. 530–538. – DOI: 

10.1134/S002189441403016X. 

27. Sablik M. J., Jiles D. C. Modeling the Effects of Torsional Stress on Hysteretic  

Magnetization // IEEE Transactions on Magnetics. – 1999. – Vol. 35, no. 1, part 2. – P. 498–504. – 

DOI: 10.1109/20.737472.  



 

 

Diagnostics, Resource and Mechanics of materials and structures 

Issue 4, 2016 

71 

 

 

Pugacheva N. B. et al. / Studying the structure and properties of the material of the nodes a honeycomb 

structure after diffusion aluminizing 
 

http://dream-journal.org page 71÷88 
 

STUDYING THE STRUCTURE AND PROPERTIES OF THE MATERIAL OF THE 

NODES A HONEYCOMB STRUCTURE AFTER DIFFUSION ALUMINIZING 

N. B. Pugacheva
1
*, L. M. Zamaraev

1
, A. S. Igumnov

2 

1
Institute of Engineering Science, Ural Branch of the Russian Academy of Sciences, 620049, 34 Komsomolskaya st., 

Ekaterinburg, Russian Federation  
2
Institute of Mathematics and Mechanics, Ural Branch of the Russian Academy of Sciences, 620990,  

16 S. Kovalevkoy st., Ekaterinburg, Russian Federation 

*Corresponding author. E-mail: nat@imach.uran.ru ; аddress for correspondence: ul. Komsomolskaya 34, 620049,  

Ekaterinburg, Russian Federation. Tel.:+7 343 3753591; fax: +7 343 3745330 

The paper presents results of studying the structure and properties of the material of the in-

terfaces of a honeycomb structure after diffusion aluminizing. The structure is tightly rolled straight 

and corrugated Cr15Al5 alloy tapes, 55 µm thick, with a 2 mm thick outer jacket made of steel 

12Cr18Ni10Ti. It is shown that, after aluminizing, the content of aluminum increases regularly 

through the tape thickness. It preserves the ferrite structure, in which there appear ordering domains 

of the В2-phase. The values of the temperature linear expansion coefficient for aluminized Cr15Al5 

alloy and 12Cr18Ni10Ti steel samples have been obtained. The distributions of stresses in the nodes 

of the honeycomb structure arising at heating up to 600 °С and 900 °С have been obtained by the 

results of calculation on triangular finite element meshes in the elastic region. The stresses arising at 

heating in the majority of the nodes are shown to be compressive, the maximal tensile stresses being 

small. 
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В работе представлены результаты исследований структуры и свойств материала 

узлов сопряжения сотовой конструкции после диффузионного алитирования. Конструк-

ция представляет собой плотно свернутые прямую и гофрированную ленты из сплава 

Х15Ю5 толщиной 55 мкм с наружным кожухом из стали 12Х18Н10Т толщиной 2 мм. По-

казано, что после алитирования содержание алюминия увеличивается равномерно по всей 

толщине ленты. При этом в ней сохраняется ферритная структура, в которой появляются 

домены упорядочения В2-фазы. Получены значения коэффициента температурного ли-

нейного расширения для образцов сплава Х15Ю5 и стали 12Х18Н10Т после алитирова-

ния. По результатам расчета на сетках треугольных конечных элементов в упругой обла-

сти получены распределения напряжений в узлах сотовой конструкции, возникающих при 

нагревах до 600 и 900 °С. Показано, что возникающие при нагреве напряжения в боль-

шинстве узлов являются сжимающими, а максимальные растягивающие напряжения ма-

лы. 

Ключевые слова: сотовая конструкция, гофрированная лента, фехраль, сталь, 

сплав, диффузионная сварка, напряжения, модуль упругости, метод конечных элементов. 

1. Введение 

Металлические сотовые конструкции с многочисленными узкими каналами часто 

используются в качестве носителя катализаторов химических реакций, за счет протекания 

которых проводят очистку газов или жидкостей от вредных примесей [1–3]. Вещества-

катализаторы традиционно наносят в виде тонкого слоя на внутренние поверхности кана-

лов сотовых конструкций. Сами катализаторы не вступают в химическую реакцию, но 

существенно ускоряют её. К таким веществам относятся металлы платиновой группы, се-

ребро, никель. Примером подобной конструкции является блок носителя катализатора для 

очистки от вредных примесей выхлопных газов двигателя внутреннего сгорания легковых 

автомобилей. В результате окислительно-восстановительных реакций токсичные соеди-

нения CO, CH и NOx, образующиеся при сгорании топлива, окисляются или восстанавли-

ваются до углекислого газа, азота и воды. 

Особый интерес в качестве материала для подобных сотовых конструкций пред-

ставляют сплавы Fe-Cr-Al (фехрали), которые являются самыми жаростойкими среди всех 
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известных деформируемых сплавов и используются, главным образом, для нагревателей 

как в промышленном термическом оборудовании, так и в бытовой технике [3–6]. Следует 

выделить две основные проблемы в создании конструкции металлического носителя: во-

первых, разработка экономно легированной технологичной металлической тонкой ленты с 

высокой жаростойкостью и, во-вторых, разработка эффективной технологии закрепления 

гофров в блоке (пайки или сварки блока). Обе эти проблемы были достаточно успешно 

решены в разработке технологии изготовления металлического блока – носителя катали-

тического нейтрализатора с использованием термодиффузионного алитирования [3, 7]. 

При эксплуатации подобные сотовые конструкции обычно не испытывают высоких меха-

нических нагрузок, действующие циклические напряжения не выходят из упругой обла-

сти. При этом очень важно представлять, какие термические напряжения возникают в 

нейтрализаторе при его нагреве и как они могут влиять на прочность закрепления гофров, 

особенно в узлах, состоящих из материалов разного химического состава и, соответствен-

но, имеющих разные теплофизические свойства. 

Цель данной работы – исследование микроструктуры, свойств и определение уров-

ня напряжений, возникающих в узлах сотовой конструкции с неоднородным распределе-

нием физико-механических свойств при нагревах по результатам компьютерного модели-

рования. 

2. Материалы и методы исследования 

В качестве объекта исследования выбрана сотовая конструкция, представляющая 

собой две плотно закрученные в спираль ленты из сплава Х15Ю5 толщиной 55 мкм, одна 

из которых плоская, а вторая – гофрированная треугольного профиля с шагом 1 мм, за-

прессованные внутрь цилиндрического кожуха из листа нержавеющей стали 12Х18Н10Т 

толщиной 1 мм [7]. Наружный диаметр блока 100 мм, высота 90 мм, внешний вид рас-

сматриваемой конструкции представлен на рис. 1. Исследованный блок прошел операцию 

термодиффузионного алитирования по технологии, подробно описанной в работе [3]. 

 

Рис. 1. Внешний вид сотовой конструкции 
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Металлографические исследования структуры сплавов, из которых изготовлена со-

товая конструкция, выполняли на микроскопе Neophot-21, для выявления структуры ис-

пользовали 10 % -й раствор азотной кислоты HNO3. Фазовый состав сплавов и покрытий 

определяли по результатам рентгеноструктурного анализа фрагментов конструкции, вы-

полненного на дифрактометре ДРОН-2,0 в излучении СrKα. Электронно-микроскопические 

исследования тонких фольг на просвет выполняли с помощью электронного микроскопа 

JEM-200CX. Фольги готовили механическим утонением образцов до толщины 60–100 мкм 

и последующей электрополировкой в ортофосфорном, хлорно-уксусном и метаноловом 

электролитах. Химический состав тонких лент из сплава Х15Ю5 и покрытия на стали 

12Х18Н10Т исследовали с помощью микрорентгеноспектрального анализатора Camebax 

(локальность метода 2 мкм, погрешность – 5 % от измеряемой величины). Дилатометри-

ческие испытания выполнены на дилатометре Шевенара с фотозаписью на образцах раз-

мерами 2 х 3 х 50 мм.  

Определение модуля упругости Е проводили с помощью методики, описанной в 

работах W.S. Oliver и G.M. Phar [8], С.И. Булычева и В.П. Алехина [9, 10] по результатам 

анализа диаграммы вдавливания индентора на стадии упругой разгрузки с использовани-

ем формулы (1):  

t

tt

EdP

dh

dP

dhA
E

2

2

12

1






















  , 

(1) 

где А – площадь проекции отпечатка, мм
2
; ν, νt, Е, Еt – коэффициенты Пуассона и модули 

упругости материала образца и индентора соответственно; 
cdh

dP
 – жесткость прибора. Зна-

чения νt и Еt  для алмазной пирамиды Виккерса известны [12]: νt=0,07; Еt=1141 ГПа. Пло-

щадь поверхности отпечатка находили по формуле (2): 




2

2

cos

sin
4  hA  , (2) 

где h – глубина отпечатка, мкм; α – половина угла пирамиды Виккерса. Полученные зна-

чения модуля упругости для неалитированного сплава Х15Ю5 совпадают со справочными 

данными. 

Моделирование термонапряженного состояния сотовой конструкции при нагревах от 20 

до 600 и 900 °С проводили с помощью программного комплекса (ПК) ANSYS. Моделиро-

вание нагрева всего фильтра целиком не представляется возможным из-за большого числа 

составляющих его элементов, поэтому проведено моделирование нагрева 1/32 части 

фильтра в виде сегмента. Поскольку толщина ленты мала и контакт между лентами осу-

ществлялся только в точках касания их гребней влиянием последующих слоев ленты на 

тепловые и механические процессы с достаточной степенью достоверности можно прене-

бречь. Для упрощения поставленной задачи рассматривались только наиболее термически 

и механически нагруженные элементы конструкции – четыре последних наружных витка 

ленты и кожух (рис. 2). 
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Расчет теплового и напряженно-деформированного состояния проводили в упругой 

области на сетках треугольных конечных элементов (всего 598) (рис. 3). 

 

Рис. 2. Схема расчетного элемента блока нейтрализатора: 

1 – слой покрытия; 2 – кожух; 3 – плоская лента; 4 – гофрированная лента 

 

Рисунок 3. Схема и расположения расчётных узлов для моделирования  

термонапряжённого состояния блока нейтрализатора 

На первом этапе расчета решалась тепловая задача нестационарной теплопровод-

ности при граничных условиях третьего рода при температуре окружающей среды 600 °С 

и 900 °С и коэффициенте конвективной теплоотдачи, равном 25 Вт/м
2
 град, характерном 

для подобных процессов. Теплофизические и упругие свойства покрытия, кожуха, двух 

слоев плоской и двух слоев гофрированной ленты задавались в узлах сетки в зависимости 

от температуры нагрева (табл. 1). При этом выбраны значения параметров, полученных 

как в результате собственных исследований, так и справочные данные [5, 18, 19]. 
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Таблица 1 – Теплофизические и упругие свойства материалов блока нейтрализатора 

Температура, °С 20 100 200 300 400 500 600 700 800 900 

Материал покрытия кожуха (интерметаллид FeAl) 

, кг/м
3 5870 5870 5870 5870 5870 5870 5870 5870 5870 5870 

С, Дж/кг °С 462 462 496 517 538 550 563 575 596 589 

, 10
-6

1/град 14,9 14,9 15,3 15,3 15,4 15,6 15,8 16,4 16,9 17,2 

, Вт/м °С 15 16 18 19 21 23 25 27 26 25,6 

Е 10
5
, МПа 2,6 1,94 1,89 1,81 1,74 1,66 1,57 1,47 1,35 1,18 

 0,285 0,29 0,297 0,303 0,310. 0,317 0,326 0,337 0,346 0,355 

Материал кожуха (сталь 12Х18Н10Т) [5, 18, 19] 

, кг/м
3
 7900 7900 7900 7900 7900 7900 7900 7900 7900 7900 

С, Дж/кг °С 462 462 496 517 538 550 563 575 596 598 

, 10
-6

1/град 17,5 17,5 17,9 18 18,1 18,6 19,1 19,3 19,5 19,5 

, Вт/м °С 15 16 18 19 21 23 25 27 26 25,6 

Е 10
5
, МПа 1,95 1,94 1,89 1,81 1,74 1,66 1,57 1,47 1,35 1,18 

 0,285 0,29 0,297 0,303 0,310 0,317 0,326 0,337 0,346 0,355 

0,2, МПа 315 – – – – 205 200 – – 156 

В, МПа 650 – – – – 440 410 – – 220 

Материал ленты (сплав Х17Ю12) 

Температура, °С 20 100 200 300 400 500 600 700 800 900 

, кг/м
3
 6650 6650 6650 6650 6650 6650 6650 6650 6650 6650 

С, Дж/кг °С 480 480 502 558 593 635 985 720 770 800 

, 10
-6

1/град 11,4 11,4 11,7 13 13,1 13,3 13,7 14 14,3 15 

, Вт/м °С 13,5 15 16 17 18 20 22 24 26 27 

Е 10
5
, МПа 1,9 1,86 1,82 1,8 1,78 1,73 1,7 1,65 1,5 1,45 

 0,28 0,285 0,29 0,295 0,3 0,305 0,31 0,315 0,32 0,34 

0,2, МПа 567 – – – 455 415 370 – – 55 

В, МПа 685 – – – 640 500 390 – 125 65 
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По достижению температуры окружающей среды во всех узлах сетки процесс стано-

вится стационарным. Общая длительность расчета составила 7 с. Результатами расчета явля-

лись значения напряжений, возникающих при нагреве в узлах исследуемой сетки. При этом 

наружная поверхность покрытия кожуха считалась неподвижной, а в каждом узле сетки за-

давались механические свойства исследуемых материалов (табл. 1) с учетом значений коэф-

фициента линейного  термического расширения (табл. 4).  

3. Обсуждение результатов 

После термодиффузионного алитирования сотовой конструкции изменяется химиче-

ский состав гофрированной и плоской тонких лент из сплава Х15Ю5. Насыщение алюмини-

ем в вакуумной камере при температурах 1000 – 1100 °С происходит по механизму низкой 

активности [11], т.е. за счет преимущественной диффузии железа и хрома в поверхностные 

слои, что позволяет получать равномерное увеличение содержания этого элемента по всей ее 

толщине (рис. 4). Следует отметить, что после ХТО увеличение содержания алюминия в 

ленте не приводит к такому же по значениям уменьшению содержания хрома. Происходит 

небольшое «разбухание» сплава в ходе насыщения алюминием. Толщина ленты с ростом со-

держания алюминия увеличивается на 5 – 7 мкм. Это создает давление, необходимое для 

осуществления диффузионной сварки между лентами в сотовой конструкции за счет плотной 

намотки лент и жесткой фиксации внешним кожухом из стали 12Х18Н10Т. 

Свойства ленты сплава Х15Ю5 после алитирования отличаются от исходного сплава. 

Прежде всего увеличение концентрации алюминия неизбежно должно приводить к измене-

нию параметра кристаллической решётки (а), поскольку атомный радиус алюминия суще-

ственно больше атомного радиуса железа и хрома (rFe= 1,28 Ǻ; rCr = 1,28 Ǻ; rAl=1,45 Ǻ) [12]. В 

исследованных сплавах параметр решетки меняется незначительно (табл. 2). Причем с уве-

личением содержания алюминия происходит небольшое уменьшение его значений. Очевид-

но, это связано с образованием упорядоченной В2-фазы, что подтверждается появлением 

сверхструктурных линий на рентгенограммах при содержании алюминия в сплаве 8 и более 

мас. % (рис. 5). Слабая сверхструктурная линия отмечена даже при 6 мас. % алюминия в 

сплаве (рис. 5 а). Как было показано ранее [7, 13], в сплаве Fe-Cr-Al с 8 мас. % алюминия 

наблюдали мелкодисперсную (менее 30 нм) доменную структуру (рис. 6 а), причем домены 

представляют собой упрядоченную по типу CsCl В2-фазу FeAl . 

Таблица 2 – Химический состав и свойства лент из сплава Fe-Cr-Al после диффузионного 

алитирования 

№ п.п. 
Содержание, мас. % Толщина 

ленты, мкм 
a, нм 

НV 0,05, 

МПа Al Cr 

1 5 14 50,4 0,288 3200 

2 7 13 52,3 0,295 3800 

3 8 13 53,5 0,288 4100 

4 9 13 54,2 0,289 4400 

5 10 12,5 54,4 0,289 4800 

6 12 12,2 54,2 0,289 5200 
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Рис. 4. Распределение элементов по толщине ленты сплава Х15Ю5 после термодиффузионного 

алитирования: а – микроструктура; б – распределение хрома; в – распределение алюминия; 

 г – распределение титана; д – зависимости распределения концентрации элементов  

от толщины ленты 
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Рис. 5. Фрагменты рентгенограмм тонких лент сплавов Fe-Cr-Al (излучение Cr): 

а – в исходном состоянии; б – после алитирования до 6 мас. % Al; в – до 8 мас. % Al;  

г – до 12 мас. % Al 
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а б 

Рис. 6. Микроструктура сплава Fe-Cr-Al с 8 мас. % Al после термодиффузионного  

алитирования: а – темнопольное изображение в сверхструктурном рефлексе 100;  

б – микродифракция, ось зоны [012] В2 

 

На поверхности внешнего кожуха блока из листовой аустенитной стали 12Х18Н10Т в 

процессе алитирования формируется покрытие толщиной порядка 100 – 160 мкм (рис. 7 б). 

Внешняя зона покрытия представляет собой упорядоченную по типу В2-фазу (Fe,Cr,Ni)Al 

толщиной около 20 мкм, микротвердостью 765 HV 0,05, содержание алюминия в ней дости-

гает 25 – 28 мас. %. Далее следует тонкая прослойка, обогащённая никелем, которая пред-

ставляет собой механическую смесь фаз (Fe,Ni) Al и (Fe,Ni)3Al. Третья от поверхности зона 

состоит из -твёрдого раствора Al и Ni в ОЦК решётке Fe (Cr) и дисперсных частиц 

(Fe,Cr,Ni)Al. Толщина этой зоны 80 – 120 мкм, микротвердость – 345–390 HV 0,05. Концен-

трация алюминия в ней плавно снижается от 12 мас. % вблизи внешней зоны до 4 мас. % на 

границе со сплавом-основой. Естественно, что после образования покрытия жаростойкость 

нержавеющей стали существенно повышается: алитированный кожух при 1050 С ~ в 3 раза, 

а при 1065 С уже ~ в 10 раз более жаростоек, чем неалитированный [3]. 

По результатам внедрения конического индентора методом компьютерного модели-

рования (методика описана ранее в работах [14–16]) были построены кривые сопротивления 

деформации сплавов с разным содержанием алюминия. Определённые значения коэффици-

ентов a и b в функциональной зависимости напряжения от деформации для сплавов Fe-Cr-Al 

с разным содержанием алюминия представлены в табл. 3. Можно приблизительно оценить 

изменения значений временного сопротивления (σв) исследованных сплавов после алитиро-

вания по формуле [17]: 

σв=aεкр.
b
, (3) 

где εкр – критическая деформация, при которой начинается образование шейки (значение εкр. 

принято равным показателю степени b). Согласно ГОСТ 12766.2 – 90 временное сопротивле-

ние для ленты Х15Ю5 толщиной 0,2 мм и более должно быть на уровне 736 МПа. Значения 

модуля нормальной упругости Е, определённые по участкам разгрузки на кривых «Р-h» при 

кинетическом нагружении образцов, с ростом концентрации алюминия в сплавах также уве-

личиваются, т.е. растет жесткость лент. 
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Рис. 7. Деформация ленты блока (а) при нагреве до 900 °С и  

микроструктура (б) узлов 84, 208, 757 (выделены красной окружностью).  

Пунктиром обозначено исходное положение ленты 
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Дилатометрические испытания  показали, что при алитировании разница в коэффици-

ентах линейного теплового расширения сплава Х20Ю5 и стали 12Х18Н10Т уменьшается с 30 

% до 10 %, в результате чего значительно повышается термостойкость сварного соединения 

ферритной ленты с обечайкой из аустенитной стали (табл. 4). 

Таблица 3 – Значения коэффициентов a и b в определяющих соотношениях и механические 

свойства сплавов Fe-Cr-Al 

Содержание Al, 

мас. % 
а, МПа b σв, МПа НV 0,05, МПа Е, ГПа 

5 1019 0,61 753,8 3400-4000 188 

10 1032 0,63 771,4 4200 222 

13 1057 0,63 790,1 5000 234 

Таблица 4 – Коэффициент линейного расширения исследованных образцов (  106, К-1) 

Температурный 

интервал, С 

12Х18Н10Т Х15Ю5 

в исходном со-

стоянии 

после алитиро-

вания 

в исходном 

состоянии 

после алити-

рования 

20–100 17,5 14,9 14,0 11,4 

20–200 17,9 15,2 12,4 11,7 

20–300 18,0 15,3 13,0 12,3 

20–400 17,8 15,4 13,1 12,7 

20–500 18,6 15,6 13,0 13,3 

20–600 19,1 15,8 13,0 13,7 

20–700 19,3 16,4 13,6 14,0 

20–800 19,5 16,9 14,0 14,3 

20–900 19,5 17,2 14,3 15,0 

Расчёты проведенные в программном обеспечении ANSYS показали, что при нагреве 

блока до температур, меньших 900 °С, возникающие напряжения существенно ниже предела 

прочности и текучести сплава для всех элементов исследованной конструкции (рис. 8 и 9). 
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Рис. 8. Изменения значений интенсивности напряжений в узлах сетки гофрированной ленты 

из сплава Fe-Cr-Al при нагреве блока. Цифрами обозначены узлы в соответствии с рис. 3;  

σв и σ0,2 – справочные значения для сплава Х15Ю5 (табл. 1) 

 

Рис. 9. Изменения значений интенсивности напряжений в узлах сетки верхнего слоя покры-

тия кожуха из стали 12Х18Н10Т при нагреве (нумерация узлов в соответствии с рис. 3); σв и 

σ0,2 – справочные значения для стали 12Х18Н10Т 

При температурах, близких к 900 °С, происходит деформация плоской ленты (рис. 7 а 

и 10). На практике при многократной ХТО блоков по разным температурно-временным ре-

жимам деформация ленты не наблюдалась. В гофрированной ленте при нагреве преобладают 

растягивающие напряжения, а в прямой, как и в кожухе – сжимающие (рис. 10 а). На участке 

предполагаемого изгиба ленты между узлами 347 и 407 интенсивность напряжений не высо-

ка (рис. 10 б).  
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Рис. 10. Распределение гидростатических напряжений (а) и интенсивности напряжений (б) в 

исследованных узлах блока при нагреве до 900 °С  

(нумерация узлов в соответствии с рис. 3) 

Анализ результатов расчета показал, что при заданных условиях теплообмена стацио-

нарный режим нагрева достигается уже через 0,01 с. При этом максимальные значения 

напряжений возникают в самом начале процесса (от 0,01 до 0,2 с). Общая длительность рас-

считанного процесса (τ) составила 7 с. После 0,5 с для большинства узлов значения напряже-

ний становятся постоянными и при нагреве до температуры 600 °С расчетные значения 

напряжений в узлах конструкции существенно ниже предела текучести исследованных мате-

риалов (рис. 11).  
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Рис. 11. Изменение значений интенсивности напряжений в процессе нагрева при температу-

ре среды 600 °С: а – в узлах блока; б – в узлах сварки лент блока (нумерация узлов в соответ-

ствии с рис. 3) ); σВ=390 МПа и σ0,2=370 МПа справочные данные для сплава Х15Ю5 при 

температуре 600 °С (табл. 1) 

В узлах диффузионной сварки лент 208 и 341, являющихся наиболее важными эле-

ментами блока, расчётные значения напряжений при температурах выше 750 °С близки к 

значениям условного предела текучести (рис. 8). Однако в этих узлах преобладают сжимаю-

щие напряжения (рис. 10 а), что наиболее удачно для его эксплуатации. Значения напряже-

ний для узлов, расположенных в элементах кожуха, значительно ниже, чем в ленте. Причем, 

возникающие напряжения практически одинаковы по всему сечению кожуха и являются 

сжимающими (рис. 10 а). Покрытие на кожухе имеет отличающиеся значения коэффициента 

линейного термического расширения, поэтому не следует исключать его растрескивание при 

быстром нагреве. Расчеты показали, что напряжения, возникающие при нагреве до 900 °С в 

узлах 24, 1114, 684, 524, 30, 1115, 586, 530, 28, расположенных в покрытии на кожухе, имеют 

практически одинаковые значения (рис. 10 б). 
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Для экспериментальной проверки прочности сцепления лент в сотовой конструкции 

были проведены испытания на термоциклирование: нагрев в течение 6 с до температур 900 

°С и быстрое охлаждение на воздухе. При этом концы сваренных лент образцов (размеры 

90х30 мм) разводили на расстояние 4 cм и жестко закрепляли, создавая тем самым некото-

рую нагрузку для разделения лент. Ленты отделялись друг от друга только через 1000 цик-

лов, что подтверждает прочность их сцепления. 

4. Заключение 

Экспериментально установлены особенности изменения микроструктуры тонкой лен-

ты из сплава Х15Ю5 и кожуха из стали 12Х18Н10Т после термодиффузионного алитирова-

ния, а также структура и химический состав узлов сотовой конструкции. Алитирование по 

механизму низкой активности позволяет получать равномерное увеличение содержания 

алюминия по всей толщине ленты Х15Ю5, при этом концентрация хрома в ленте не изменя-

ется, формируется новый материал Х15Ю8 или Х15Ю10. В исходном феррите происходит 

образование доменов В2-фазы (Fe,Cr)Al, объем которых увеличивается с ростом концентра-

ции алюминия в ленте. 

Гофрированная лента конструкции на участках контакта с плоской лентой после тер-

модиффузионного алитирования прочно соединяется по механизму диффузионной сварки, 

образуя единый материал. Узлы сопряжения гофрированной ленты с поверхностью стально-

го кожуха образуют градиентное сопряжение, в котором меняются не только химический и 

фазовый состав, но и теплофизические свойства. 

Моделирование термонапряжённого состояния сотовой конструкции при нагреве по-

казало, что возникающие напряжения в большинстве точек являются сжимающими, значе-

ния растягивающих напряжений в гофрированной ленте не превышают 34 МПа, максималь-

ные напряжения формируются в покрытии на кожухе. 
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The paper surveys a device for the spatial location of portable hardness meters, preparation 

and visual testing tools on a surface to be tested in order to study mechanical characteristics in situ. 

The design of the spatial location device is described. An experiment is shown to exemplify the ap-

plication of the spatial location device incorporated in an “Indentor” mobile automated measuring-

computing complex (MCC) implementing a direct method of hardness testing – the in-situ method 

of kinetic indentation into objects to be tested. 

Keywords: express diagnostics, nondestructive testing, service life extension, conventional 

yield strength, hardness HVh. 
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ПРИМЕНЕНИЕ УСТРОЙСТВА ПРОСТРАНСТВЕННОГО БАЗИРОВАНИЯ  

ДЛЯ ЭКСПРЕСС-ДИАГНОСТИКИ ТЕКУЩИХ МЕХАНИЧЕСКИХ СВОЙСТВ  

МЕТАЛЛОКОНСТРУКЦИЙ 

С. В. Смирнов, Е. Н. Перунов *, Д. А. Коновалов, С. В. Выскребенцев  

Федеральное государственное бюджетное учреждение науки Институт машиноведения Уральского  
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В работе сделан обзор устройства пространственного базирования портативных твер-

домеров, инструментов подготовки и визуального контроля на испытуемой поверхности для 

исследования механических характеристик на объекте. Описана конструкция устройства 

пространственного базирования. 

Показан опыт применения устройства пространственного базирования в составе мо-

бильного автоматизированного измерительно-вычислительного комплекса (ИВК) «Инден-

тор», реализующего прямой метод испытания по твердости – метод кинетического инденти-

рования непосредственно на объектах контроля. 

Ключевые слова: экспресс-диагностика, неразрушающий контроль, продление сроков экс-

плуатации, условный предел текучести, твердость HVh. 

1. Введение 

В современном мире, когда замена находящихся в эксплуатации конструкций эконо-

мически нецелесообразна, а часто и просто невозможна (например, магистральный трубо-

провод, опоры мостов), одной из актуальных проблем машиностроения, газовой и нефтяной 

промышленности является продление сроков эксплуатации металлоконструкций. Обосно-

ванное продление сроков их эксплуатации требует знания фактического состояния структу-

ры металла, из которого они изготовлены. Помимо продления срока эксплуатации, не менее 

остро стоит вопрос плановых периодических поверок металлоконструкций, эксплуатируе-

мых в агрессивных средах: экстремально низкие температуры, повышенный радиационный 

фон, морской туман и т.п. Решение этих проблем связано с развитием и применением стати-

стических методов и средств исследований состояний и диагностики материалов конструк-

ций [1, 2].  

Особенно важны эти методы при исследовании конструкций и объектов в эксплуата-

ции, когда вырезание образца нецелесообразно по экономическим соображениям или вовсе 

невозможно. Для определения прочностных характеристик широко используются методы 

локального упруго-пластического деформирования материала посредством вдавливания ин-

дентора определенной формы [3, 4]. 

Существует ряд инструментов для оперативного определения механических свойств 

материала непосредственно на объектах контроля [2, 5, 6]. Общим недостатком указанных 

инструментов является отсутствие [6] (или как в работе [2] недостаточные функциональные 

возможности) устройств базирования на испытуемый объект, позволяющих проводить серию 

измерений на контрольной поверхности. 

Устройство пространственной ориентации [7] позволяет решить эту проблему. Изна-

чально разработанное как один из инструментов в составе мобильного измерительно-

вычислительного комплекса «Индентор» (ИВК «Индентор») [8] устройство пространствен-
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ной ориентации стало унифицированным инструментом, позволяющим расширить возмож-

ности стандартных инструментов измерения и контроля. 

2. Конструкция 

Мобильный ИВК «Индентор» состоит из зонда-преобразователя, устройства про-

странственной ориентации (рис. 1) и автоматизированного рабочего места (АРМ ИВК «Ин-

дентор») (рис. 2). Максимальная испытательная нагрузка составляет 250 Н с разрешением 

0,1 Н. Максимальное фиксируемое перемещение индентора составляет 200 мкм с пределами 

допускаемой погрешности на участках диапазона измерений ±0,6 %. 

 

Рис. 1. Устройство пространственной ориентации: 

1 – с магнитной системой удержания; 2 – зонд-преобразователь  

 

Рис. 2. Автоматизированное рабочее место АРМ ИВК «Индентор» на объекте 

Устройство пространственного базирования является универсальным и позволяет 

обеспечивать базирование портативных твердомеров и их ориентацию на испытуемой по-

верхности таким образом, что индентор располагается нормально к поверхности измерений, 

а также обеспечивает возможность проведения серии измерений на одной контрольной по-

верхности (Рис. 3). Размер поверхности, которую может охватить устройство, составляет 

30×6 мм. 
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Рис. 3. Схема измерений на контрольной поверхности 

Устройство пространственной ориентации представляет собой двухкоординатный 

стол, состоящий из основания, верхней и нижней каретки. Основание оснащено механизмом 

удержания на испытуемом объекте, представляющим 4 стойки, жестко закрепленные на ос-

новании таким образом, что центр прямой, проведенной между центральными осями двух 

любых не соседних стоек, находится в центре основания и элементами крепления. Конструк-

цией предусмотрены три вида системы удержания: магнитная, пневматическая и механиче-

ская, позволяющие проводить испытания на широком спектре объектов различной формы и 

размеров. 

Каждая из кареток снабжена узлом движения, включающим электродвигатель и вин-

товую кинематическую пару. Узлы движения обеспечивают перемещение кареток в двух 

взаимно перпендикулярных направлениях в плоскости, параллельной основанию. Верхняя 

каретка имеет установочную поверхность, позволяющую крепление, например зонда преоб-

разователя. Конструкция обеспечивает возможность управления как в автоматическом, так и 

в ручном режимах. Для предотвращения критических перемещений кареток предусмотрены 

концевые выключатели, обеспечивающие экстренно остановку устройства. 

3. Опыт применения 

Разработанный ИВК «Индентор» востребован во многих отраслях промышленности – 

от ВПК до строительства и нефте-газовой отрасли. 

С его помощью были исследованы текущие механические свойства одного из ригелей 

металлического каркаса строящегося здания. Проведена оценка действующих напряжений на 

исследованных участках (Рис. 4).  

 

Рис. 4. Ригель. Схема расположения исследованных участков 
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Была проведена оценка текущего значения условного предела текучести хребтовой 

рамы одной из серии вагонов-цистерн модели 15-147, которые были изготовлены одной пар-

тией в 1989 г, законсервированы и не эксплуатировались. Механические свойства материала 

исследованной хребтовой рамы свидетельствуют об отсутствии изменений в течение срока 

хранения.   В результате обработки диаграмм вдавливания алмазных пирамидальных 

наконечников, полученных с помощью ИВК «Индентор», по методике [1] было получено 

значение условного предела текучести σ0,2 = 400 МПа. Справочное значение по ГОСТ 19282–

73 σ0,2 = 380 МПа. На основании проведенных исследований хребтовой рамы был сделан вы-

вод об отсутствии деградации прочностных свойств в исследуемой области контроля. 

Комплекс использовался для исследования текущих механических свойств элементов 

конструкции треугольной рамы из сплава ВМД-10. Было определено распределение предела 

текучески и твердости HVh по методу невосстановленного отпечатка (по ГОСТ 9450-76) в 

контрольных областях (рис. 5). Средняя величина σ0,2 по всем контрольным поверхностям 

составила 157 МПа, что практически совпало со средним значением σ0,2= 154 МПа, получен-

ным при растяжении.  

 

Рис. 5. Зависимость значения твердости HVh вдоль одной из контрольных областей 

Минимальное значение условного предела текучести σ0,2min = 130МПа, максимальное 

значение σ0,2max = 185МПа. Наблюдается значительный разброс в значениях условного пре-

дела текучести. Это может быть связано, помимо инструментальных и расчетных погрешно-

стей, с локальной неоднородностью структуры и состава материала и наличием внутренних 

остаточных напряжений.  

Полученные результаты были использованы как исходные данные в конечно-

элементном моделировании для прогнозирования срока службы изделия при длительной 

эксплуатации сверх гарантийного срока. 

4. Заключение 

Использование устройства пространственного базирования в составе мобильного 

комплекса ИВК «Индентор» значительно расширило его функциональные возможности: 

‒ увеличение количества кривых нагружения, что позволяет ввести статистическую об-

работку и тем самым исключить случайную составляющую погрешности из результирующей 

погрешности; 

‒ сокращение в разы времени снятия серии диаграмм вдавливания. 
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Значения условного предела текучестии по методу невосстановленного отпечатка (по 

ГОСТ 9450-76), полученные с использованием мобильного комплекса ИВК «Индентор» хо-

рошо соотносятся со значениями характеристик, полученных при классическом испытании 

на разрыв. Комплекс доказал свою высокую эффективность при проведении работ по оценке 

фактических механических свойств металлоконструкций. Расширенные за счет устройства 

пространственного базирования функциональные возможности делают мобильный ИВК 

универсальным инструментом при проведении механических испытаний металлоконструк-

ций различных форм и размеров. 
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