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化学プラント用多管式反応器のスケールアップ技術の開発  

DevelopmentofScale－upTechniqueofMultiLtubularReactorsforChemicalPlants  
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機械事業本部  

広島製作所  

技 術 本 部  

多管式反応器のスケールアップと性能推算のため，当社が独自に開発した大型多管式リアクタシミュレータと充てん層シミュ  

レータの概要を紹介し，その適用例をとおしてそれらの機能と有効性を述べる．大型多管式リアクタシミュレータは，反応器胴  

側と反応管側の流動・伝熟・反応を同時に解析できるため，管ピッチ，配列，バッフル板配置等の構造や運転条件の反応管性能  

に及ぼす影響を精度良く推定できる．また，充てん層シミュレータでは触媒層の触媒と流体を区別した二次元解析が可能なため，  

反応管半径方向の詳細な反応特性の予測が可能となる．適用例として酸化反応器の解析例，新型メタノール合成塔の構造検討等  

を示す．  

Asimulationcodeforalargescalemulti－tubularreactorandananalyticalcodeforpackedbedphenomena，developed  

byMHI，Wereintroduced・Thecodefortubularreactorscanconductflow，heattransferandreactionanalysesinboththe  

Shellsideandtubesideofthereactor・Thepackedbedsimulatorcanconduct2－dimensionalanalysisinacatalystbedof  
atube・Theyarecurrentlybeingusedforscaleupofthereactorandforpreciselypredictingperformance．  

では，反応管内に触媒粒子を充てんし，管周囲に熱媒体を流して  

反応熱を除去あるいは供給しながら触媒層温度を制御している．   
1．ま え が き  

化学プラントでは酸化エチレン合成やアクリル酸合成のように   このようなリアクタで取扱う反応は反応熱が大きく，反応の温度  

多管式反応器を用いて触媒反応を進める例が多い．多管式反応器  依存性が大きい．特に，一基当たり数千本以上の反応管を持つ大  

表1 多管式反応器解析技術  
Analysistechniqueofmulti－tubularreactor  

画那珂  匝奉呵  

ガス  ガス  

』   里 チューミ   

触 媒層   触媒粒子  
胴 側   反応管側  

2あるいは3   1あるいは2  2   1あるいは2   

●伝熟係数分布   ●性能ばらつき  ●出口組成，温度  ●半径方向温度分布  ●触媒－ガス間温度差  
●温度分布   ●出口組成，温度  ●ビータ温度   ●ホットスポット   ●触媒■粒子内温度分布  

70ロセス設計                          ●圧力損失   ●ピーク温度   ●圧力損失   ●反応暴走   ●触媒劣化  

利  ●圧力損失  ●触媒劣化  

用  
●触媒劣化  

●触媒劣化  ●流量  

分  ●流量  

野  
反応器設計  ●管径   ●管径  

●チューブピッチ，配置．  
（形状決定）   

●触媒粒子径   

熟回収法   潜熱トス顕熟ケース  

解析プログラム  
F汀－1ⅠⅠ靂  

充てん層シミュレータ  l  

大型多管式リアクタシミュレータ  

＊1化学プラント技術センタープロジェクト部プロセス  

＊2原動機・風力機械技術部プラント設計二課  

＊3広島研究所化学プラント研究推進室主務  
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（a）流動分布  

Position  Position  Position   

⑥  ⑧  ㊤  
（b）温度分布  

図1多管式反応器の流動分布と温度分布の計算結果  多管式反応器胴側の熟媒の流れと温度分布を計算した  

結果の一例．代表チューブをA，B，Cで示す．  
Calculationresultsofflowpatternandtempertureprofileinmulti－tubularreactor  

表2 多管式反応器性能解析用計算条件  
Calculation conditions of performance analysis of 
multi－tubular reactor  

反応器の概要   

＜胴側＞  

寸  法：¢4．2×．首3．03m  

バッフル：ディスク・ドーナツ3枚  

熟  媒：溶触塩（入口352℃）  

反応の概要  

＜反応菅側＞   

寸  法：0．β0．0296×⊥∂0．025×一打3．033m   

チューブ配置：pitchO．0376m千鳥配列   

本  数：2200本  

（
0
し
 
堪
璽
 
 

項  目  1．無水フタル酸合成反応   2．無水7タル酸分解反応   3．0－キシレンの分解反応   

反応式  C6H．（CH，）2＋302  C晶CzO汗普02   C晶（CH3）2＋号02  
→CoH－C203＋3H20  → 8CO2＋2H20   → 8CO2＋5H20   

斤l＝点l・y▲0・y。・（1一∬▲）   月2＝鳥2・y▲0・yo・∬8   点3＝鳥3・y▲0・yo・（1－エA）  

了 鳥l＝eXpト慧鞍＋19・837〕  カ2＝eXp〔－諸芸鞍＋20・86）  唇expト了欝＋18・97〕  

反応速度式                Rt：第i反応の反応速度（kmol／kgCata・h）  y＾0：入口での0－キシレンモル分率  

kE：第i反応の反応度定数（kmol／kgCata・h）  y。：酸素モル分率  

rこ温度（K）  ヱ▲：0一キシレンの転化率  

エ8：無水フタル酸の転化寧   

〉〉〉0  1  2  3  

反応管長さ（m）  

図2 反応管の温度分布 反応管の触媒層の温度分布  

の計算結果を示す．反応器中央部のチューブの温度  

分布が他より高くなっている．熱媒の流量が約5％  

低下した場合にはチューブAの温度は急上昇する．  

Temperatureprofileincatalysttubes  

型反応器においては，反応器の胴側内部での温度や流動分布の違  

いが反応管の反応成績へ大きな影響を及ぼす．このため，反応器  

の構造や運転条件を適正化するには異なる位置での反応管の温度  

や濃度分布を厳密に推定する技術が不可欠となる．   

本報では，多管式反応器をスケールアップする場合の性能予測  

のために開発した大型多管式リアクタシミュレータと充てん層シ  

ミュレータの概要とその適用例を紹介する．   

2．多管式反応器解析技術の概要  

多管式反応器の設計と性能予測に必要となる解析技術とその適  

用範囲並びに利用方法を表1に示す．   

多管式反応器をスケールアップする場合や大型反応器の性能を  

予測する場合には，反応管の寸法や配列，バッフル板の構成，位  

置等の構造データを反映しながら，胴側管群内の流動・伝熱と，  

反応管内での反応・流動・伝熟を同時に解析する必要がある．こ  

の解析では，反応器での反応管位置の違いによって反応成績がど  

のように異なるか，また，胴側の流動・伝熱が反応にどのように  

影響を与えるかを推測することができる．   

反応管一本の解析には，反応流体の流れ方向の温度と濃度変化  

を考慮し，流体と触媒粒子温度とが等しいと想定した一次元モデ  

ルか，あるいは，反応管の半径方向の温度と濃度分布を考慮した  

二次元モデルが広く利用されている．反応管が沸騰水で冷却され  

る場合のように胴側の熱媒体の温度分布が断面内でほぼ一様とな  

る場合や小型で反応管本数の少ない場合の性能予測に通用できる．   

触媒層での反応熱が大きい場合には，触媒粒子と流体の温度を  

区別して取扱う詳細な二次元解析が必要になる．この解析は反応  

管の半径方向の温度分布やホットスポットの予測に適用すること  

ができる．   

さらに，この解析を触媒粒子の内部における反応物質の拡散速  

度に比べ反応速度が大きい場合や，燃焼反応のように反応速度，  

反応熱共に大きい場合には，触媒粒子内部での温度や濃度分布を  

予測し，触媒の劣化低減や触媒粒子の大きさの適正化に利用する  

ことも可能である．  
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当社では，汎用解析プログラムとして大型多管式リアクタシミ  

ュレータと充てん層シミュレータを開発し，表1に示すような範  

囲でそれぞれを利用している．   

3．大型多管式リアクタシミュレータ  

3．1 シミュレータの概要   

このシミュレータは，反応器胴側の熱媒体の流動・伝熟の計算  

モデル，反応管側の反応・流動・伝熟の計算モデル及び胴側と反  

応管側の相互作用である熟移動を計算する伝熟インタフェースか  

ら構成される．胴側の解析プログラムは，当社が独自に開発した  

管群内の流動・伝熟計算用シミュレータ，FIT－ⅠⅠⅠから成る．反応  

管側は，流体の流れ方向に関する一次元モデルを利用している．  

反応計算では，反応速度式をサブプログラムとして記述し，シミ  

ュレータへ接続し用いる．また，反応流体の物性は，物性データ  

バンクから読込まれる．   

反応計算は，反応器の断面方向内の数箇所から反応管を一本づ  

つ選定し，それら代表チューブに対して実行される．   

3．2 解 析 例   

大型多管式リアクタシミュレータを用いて，無水マレイン酸合  

成反応器の性能計算を実施した例を以下に示す．主な計算条件を  

表2に示す．反応は0－キシレンの部分酸化による無水フタル酸の  

合成で，表2に示すリアクタの反応管内（1）で生ずる発熱反応であ  

る．熱媒体である溶融塩は下部から供給され，反応ガスの流れは  

ダウンフローである．代表チューブは，反応器の中央部A，中間  

部B及び外周部Cの3箇所からそれぞれ一本づつ選定した．   

図1に胴側の流動分布と温度分布を示す．図1から溶融塩は主  

にバッフルに拾ってジグザグに上昇しており，また，反応器の中  

央部に流れのよどんでいる領域が認められる．温度分布は反応管  

上部で最も発熱の大きい領域にピークが認められ，特に，反応器  

の中央部での温度分布が高くなっていることが分かる．この理由  

は，中央部で溶融塩がよどむ傾向にあり除熱が遅くなるためであ  

ると考えられる．   

定常時と定常から溶融塩流量を5％低下させた場合の各代表チ  

ューブの温度分布を図2に示す．定常時には代表チューブBとC  

はほとんど同じ温度分布を示すが，Aの温度は全体にわたり高く  

なっている．また，溶融塩流量の減少に伴い代表チューブAでは  

温度が急激に上昇し，反応暴走の可能性があることを示している．  

このように，多管式反応器の胴側と反応管側を同時に解析するこ  

とで，反応器のスケールアップに伴う反応管の挙動を推定し，内  

部構造の健全性を検証するとともに，より厳密な反応性能をシミ  

ュレートすることを可能としている．   

4．充てん層シミュレータ  

4．1シミュレータの概要   

このシミュレータは触媒反応器や吸着装置等の充てん層形式の  

装置設計の高精度化を図るため，充てん層の二次元非定常問題を  

対象とし，有限要素法に基づき構築されている．本シミュレータ  

は，固体相と流体相を別々に取扱い，充てん層内の流動の定常解  

析，伝熟・拡散・反応の非定常解析及びそれらの複合解析が可能  

である．また，流体の浮力が関与する現象の解析にも通用可能で  

ある．   

基本式を以下に示す．  

●流動式  

『〔α。（『P＋』pgg〟『わ〕＝0  （1）  

●物質移動式   

どb旦鮮＝－『（伽∬Ⅴ）  

＋F（恥別わ）＋斤  

●伝熟式  

流体相   

ど。耀g）＝一戸。CgV『r。        ∂f  
＋『（∬g『r9）＋Ah（rs一丁。）  

固体相   

（1－てb）拍sCsね＝『（∬s『rs）            ∂才  

（2）  

（3）  

（4）  

＋Ah（rg－rs）－（且乱打Ⅴ）   

4．2 液相充てん層反応器の異常現象解析（2）   

ここでは多管式反応器への適用例ではないが，充てん層シミュ  

レータの機能を良く表すことができた例として，イソブテンを連  

続重合させるプロセス中の充てん層液相重合反応器の温度分布解  

析へ通用した結果を以下に示す．   

この反応器では液の流れはダウンフローである．運転条件は圧  

力15～20atm，入口温度80℃，液空塔速度0．2～0．3cm／sであ  

り，特に低流速で運転されている．図3に反応器で異常現象が生  

じたときの温度分布を示す．温度が一様に上昇するのではなく反  

応器の一方向だけがほぼ一定の高温状態となっていた．  

●．▲，■×：熱電対位置  

温度→  

温度一・一一  

、＼、異常現象  

∩
八
＞
流
れ
方
向
 
 

軸
方
向
距
離
1
“
 
 
 計算結果  

図3 液相重合反応器での温度分布異常と推算結果  異常現象が生じ  
た時の温度分布とシミュレータによる現象推算結果を示す．  

Unusualtemperatureprofileinliquidphasepolymerizationreactor  
and calculationresult  

この現象を解明するためにシミュレータを用いて温度分布，流  

動分布の時系列変化を推定した．図3には対流が十分に発達した  

後の高さ方向の温度分布も示す．対流が主に壁際で発生している  

ため，壁の内側10cmの距離では反応器入口から急激に温度が上  

昇し，入口から数m以降は一定温度となっていることが分かる．  

壁の内側20cmではほぼ直線的に温度が上昇する．反応器の熟電  

対は壁から約20cmの距離に設置されており，半径距離に若干の  

違いはあるものの，この結果は現象を良く表現している．   

4．3 新型メタノール合成塔開発での適用例（3）   

新型メタノール合成塔，スーパコンバータの開発に適用した例  

を示す．   

図4にスーパコンバータの構造を示す．この反応器は二重管式  

の触媒反応管から成り，内管と外管の間の環状部に触媒を充てん  

し反応を進め，メタノール合成に伴う反応熱を反応管の周囲をボ  

イラ水で冷却し，触媒層温度を制御する構造である．開発上の課  

題は，触媒層のピーク温度を触媒劣化が進行する温度以下に抑制  

三菱重工技報 Vol．33 No．5（1996－9）   
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（C）  （D） 触媒層内位置（A）  （B）  

入口  温度ピーク点  
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触媒層高さ（m）  

図5 一次元解析結果：メタノール濃度及び反応温度の分布  

触媒層の高さ方向の温度及び合成メタノール濃度の分布で，一次元  

解析により計算したもの．  

Results of one－dimensionalanalysis：profiles of methanoI  

COnCentrationandreactiontemperature  

図4 新型メタノール合成反応器の概念  
反応器の縦方向の断面図で，原料ガスは  

二重管の内管で予熱後，触媒層でメタノ  

ールを合成し，ボイラ水で反応熱を除去  

する．  
Concept of new methanoIsynthesis  
reactor  

内管壁からの距離（mm）  

図6 触媒層内温度分布  
触媒層内の半径方向の温度分布  

を触媒層入口（A），温度ピー  

ク点（B）で示したもの．  

Temperatureprofilesincata・  
1ystbed  

5．む  す  び  

化学プラント用多管式反応器のスケールアッ70と性能予測のた  

め，当社が独自に開発した大型多管式リアクタシミュレータと充  

てん層シミュレータの概要と適用例を紹介した．今後もこれらの  

解析技術を利用し，多管式反応器の信頼性向上，開発の効率化に  

つなげて行きたい．  

しながら出口メタノール濃度をできるだけ高く保つことであった．   

当社では，多管式反応器の解析技術を用いて，触媒層温度分布  

とメタノール濃度を予測しながら反応器の構造と運転条件を適正  

化した．  

4．3．1一次元解析   

充てん層シミュレータでの計算に先立ち，反応器の性能を一次  

元モデルで解析した．   

使用した計算モデルでは，反応管側の反応・流動・伝熟と胴側  

の冷却水の伝熟を同時に計算している．性能予測した結果を図5  

に示す．図5から内管内をガスが上昇するにつれ加熱され，触媒  

層へ入り，触媒層の温度ピークが入口から約1m程度の位置に生  

ずることが分かる．  

4．3．2 ＝次元解析   

図5に示す（A）触媒層入口，（B）温度ピーク位置，（C）触媒層と  

ボイラ水の温度が逆転する位置及び（D）触媒層出口の4箇所を解析  

対象とし，触媒層断面方向の温度分布を求めた．（A）及び（B）での  

解析結果を図6に示す．図6には空間速度（Sy）が小さい場合（計  

算値SVの50％）の温度分布と，また，温度ピーク点では，管壁  

に沿うガスの偏流の効果も解析するため，管壁近傍の触媒層の空  

隙（くうげき）率（Ew）をある等価値（£w＝0．5）に設定した結果  

も示す．その結果，（1）ガスと触媒粒子との温度差は温度ピーク点  

で最大となるが，たかだか数℃であること，（2）ガス流量が計画値  

の50％に低下した場合には，温度ピーク点での最高温度が約300  

℃以上となること，（3）触媒層内の管壁に沿うガス偏流の温度分布  

に及ぼす影響は小さいこと等が推定できた．   

以上の結果に基づきスーパコンバータの構造や運転条件を定め  

た．この反応器は平成5年に生産量520t／dの実証機によりメタノ  

ール生産運転を行い，従来の断熱型反応器に比べプラント稔合熱  

効率が約10％改善されることが実証されている．  

記   号   

Ah：気固間伝熱容量係数  

a。：Ergunの式の係数  

Cs：固体（触媒）の比熱  

Cg：ガス比熱  

∂：拡散係数   

g：重力加速度  

」打：エンタルビ  

』打：発熱量  

茸。：ガスの有効熱伝導率  

∬s：固体（触媒）の有効熱伝導率  

〟：流体の分子量  

P：圧力  

斤：反応量  

5V：空間速度   

γ：距離  

T9：ガス温度  

rs：固体（触媒）温度   

f：時間  

Ⅴ：反応速度   

〃：流体速度   

∬：モル分率  

∈b：充てん層空隙率  

Ew：壁近傍の空隙率  

伽：流体密度  

βs：粒子密度  
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