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摘 要

本文根据前文
〔1]
所提出的气泡长大以及相间气体交换计算方程

,

进一步提出了

计算鼓泡流化床反应器气体未转化率的晕相流动模型
.

此模型假定
,

进入流化床的

全部气体均呈晕相通过床层
,

且床中的气泡直径可用沿床高气泡直径的积分平均值

来代表

未转化率的计算方程与鼓泡流化床数据很一致
,

而且方程中没有任何未知参数
.

此外
,

当利用本文提出的模型进行设计时
,

不必对分布板区另加考虑
,

且床径对鼓泡

流化床反应器的放大没有影响
.

流化床反应器的数学模拟是 目前化学反应工程研究中最重要的问题之一 为了计算流化

床中的催化反应程度
,

已提出了许多基于气泡行为的数学模型
.

但遗憾的是
,

当利用这些模型

来进行反应器设计和放大时
,

总是存在一定的问题
.

作为研究流化床反应器的第一步
,

我们首先对鼓泡流化床反应器进行了研究
.

亦即
,

研究

没有节涌以及在稀相空间颗粒夹带量比较少
,

以致它对化学反应程度不产生影响的典型床层
,

并提 出了一个新的数学模型—
晕相流动模型

.

它不仅形式简单
,

没有未知参数
,

而且与大量

数据
一

卜分符合
.

一
、

晕相流动模型

在简单两相理论中
,

系假定超过开始流态化所需的全部气体都以气抱形式通过床层
.

亦

本文 1 98 1 年 7 月 20 日收到
,
1 9 82 年 5 月 12 日收到修改稿

.

符号说明: 理

—
流化床的横截面面积 : 月 c

—
晕相所占的床层横截面面积 : 才 B

—
乳浊相所占的床层横截

面面积 ; C c

—
晕相的气体浓度 : c E

— 乳浊相的气体浓度 ; ic

— 反应气体的入 口浓度 : C H

—
反应气体的出

口浓度 : C’
— 反应气体的未转化率 : D B

—
床层某高度处气泡的直径 : 力B

—
沿床高气泡直径的积分平均值 ;

D G

—
气体的扩散系数 ; 马—

流化床的内径 ; ` c

—
呈晕相通过床层的气体流量 : g

—
重力加速度 ; 2 2-

一
流 态化床层的高度 ; H `

— 开始流态化条件下的床层高度 : 人

—
距气体分布板的矩离 ; 犬一

~

以单位乳浊相体

积 为基准的反应速度常数 ; K c

—
以单位晕相体积为基准的反应速度常数 : K’ —

由方程 ( 工5) 定义 : K B

一以气 抱容积为基准的相间气体交换系数 ; N
。

—
气体分布板上的总孔数或泡罩数 : ,

—
单位时间通过床层某截面

的气泡数 ; g 若

一
以单位晕相体琴及为基准钓相间气体交换系数 : 晚—

气泡上升速度 : t’c— 晕相通过床层的流

速 : 价

—
流化床的表观气速 : 。 耐

— 开始流态化速度 ; F B

—
气泡体积 ; V c

一一包括晕在 内的 气 泡体积 :

F c G

— 包括晕在内的气泡所包括的气体体积 ; X

—
由方程式 ( 1斗)定义 ;

“

一
“ 一 肠声

B
加

。 、 : 鲡—
开始流态化条件下的床层空隙度

.
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即
,

认为乳浊相中的气体流速等于开始流态化速度
.

正如 K un ii 等人￡2 ,
所指出那样

,

在处理气

泡长大
、

相间气体交换等过程时
,

这是一个合理的简化
,

因为与通过鼓泡床层的总气量相比
,

通

过乳浊相的气量很小
.

但是
,

对有反应的床层来说
,

由于气体的流动状态对反应影响很大
,

所

以必须对此作更仔细的考虑
.

假定乳浊相中的气体流速总是向上
,

并等于开始流态化速度
,

实质上就相当于假定床层中

的固体并不循环
.

但是
,

这种假定只在床层的气速很接近于开始流态化气速时才正确
.

对于

固体颗粒循环剧烈的床层来说
, K un ii 等人 〔2,以及 K at 。 等人即曾指出

,

假定通过乳浊相的气速

等于零可能更符合实际情况
.

虽然很多研究者
,

例如 K un ii 等人【2J 以及小林等人闭曾认为
,

在模型中应将气泡尾迹包括

在气泡相或晕相之内
.

但是
,

aC lde
r ban k 等人 〔5]

近来的实验表明
,

在气泡尾迹中的气体浓度与

乳浊相没有显著的差异
,

所以将气泡尾迹包括在晕相内是不合理的
。

基于以上讨论
,

为了建立鼓泡流化床反应器的数学模型
,

我们假定
:

1
.

鼓泡流态化床层可分成两相
,

一相称为晕相
,

它包括气泡以及围绕气泡的气泡晕
,

另一

相称为乳浊相
,

它包括除晕相以外的所有床层
.

2
.

进人流化床的气体全部以活塞流状态呈晕相通过床层
,

乳浊相中无气流通过
,

并呈完全

混合状态
.

此外
,

在晕相与乳浊相之间还连续地进行气体交换
.

因为在晕相与乳浊相之中均

存在有颗粒
,

所 以在晕相和乳浊相中都进行化学反应
.

3
.

流化床中气泡的行为
,

可用一 当量气泡来代表
,

且此气

泡的直径等于沿床高气泡直径的积分平均值
.

对于每一个包

括气泡晕在内的气泡来说
,

气体完全混合
.

同时流化床中气

泡群的上升速度与单一气泡的上升速度相同 [’]
.

采用这些假定
,

可以作 出流化床反应器的简化物理图象
,

如图 1所示
.

根据图 1 ,

对于一级反应
,

可以写出任意高度 左处晕相的

物料平衡为
:

d C o
.

~ / ~ , 、
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u 。 二竺立兰 + O丫
( C

。

一 C 二
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。
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.

( l )
d乃

对于乳浊相
,

因其完全混合
,

故可对整个床高 H 作物料平

衡 :

己己
,,,,
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图 l 流化床反应器的晕

相流动模型
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一
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V B 以 一 1

根据 K 。
和 K 的定义

,

两者的关系为
:

K ( F
c 一 F B

) ~ 犬 e F 。 .

由 ( 9 )式和 ( 10) 式可得
:
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则出口气体的浓度 C H 为 :

C H 一 C o e 一 X +
( l 一

。 一 X
)
, e 。

l 一 e 一 X 十 K
,

所以
,

床层出口处反应气体的未转化率 c

、 l少、 .产如了O乃
.且̀11了、了、C

,

一 C H
/ C

。
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e 一 X +

,

为 :

( 1 一
。 一 X

)
,

1 一 e 一 X + K
,

1 一
e 一 X + e 一 X K

,

1 一
e 一 X 十 K

,

文献 【l] 提出
,

以气泡容积为基准时
,

相间气体交换系数的计算方程为
:

K B v = 6
.
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基于方程 ( 9 )
,

对于一个包括晕在内的气泡所含气体体积 v c G
为

:

。 c 。
一 。 。 + 。 m ,

(。
。 一 。 B

) 一 。 。

(
l + 里

二

竺互要、
.

住 — 上 /

若设单位时间通过床层某截面的气泡数为
, ,

气泡的上升速度为
。 。 ,

则呈晕相通过床层

的气量 G 。 为 :

、 ,产、J声、 .了.胜主少白,j,勺̀乙,̀f了、f

因为

所以
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(
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二
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,
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旦
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文献 L6] 曾通过实验证实
,

鼓泡流化床中气泡群的上升速度与单一气泡相同
.

所以
“ B

为 :

u B ~ 0
·

7 19 ` /2万奢
,

( 2 4 )

气泡直径 万
B可根据提出的假定求出

.

文献 〔8] 曾获得沿床层高度气泡长大的计算方程为
:
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,
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分
A一N 0对于气体分布板为微孔板时

,

因为 N
。

” co
,

所以

这样
,

由 ( 2 6 )
,

( 2 4 )
,

( 2 3 )
,

( 19 )
,

( 1 4 )
,

( 15 )和 ( 1 7 )式以及给定的已知条件
,

可以方便地计

算鼓泡流化床的气体未转化率
.

此外
:

在计算时判断床层是否属于鼓泡流化床是非常重要的
.

按照我们进行的相间气体

交换研究 [ l 〕
,

其判断准则大致为 :

共 一 1 ~
王少 B 二二之之

— IL
名

.

Z

( 2 7 )

二
、

与文献数据的比较

至今为止
,

已发表了许多鼓泡流化床反应器的气体转化率实验数据
,

且这些反应均为一级

催化反应
.

因此可以用已有的实验数据与本文提 出的模型进行广泛的比较
.

1
.

与具氧分解实验数据的比较

F砰e r 和 p o t t e r r ,〕 曾在一内径为 2 2
,

9

咬 jU 二 10
.

4 厘米 /秒
I~ 11 厘米

卜 \

污
、 、

奋 \

父
\

认
卜协

\冲
\ \

厘米
,

分布板具有 61 个泡罩的流化床中研究了臭氧

分解
,

他们的数据包括广泛的床高以及反应速度常

数变化
.

此外
,

由 ( 2夕) 式可知
,

床层属于典型的

鼓泡床
.

图 2示出了实验数据与提 出模型计算值的

比较
.

由图可见
,

实验值与计算值之间相当一致
,

它清楚地表明即使是对于快速反应
,

本文提出的模

型也非常适用
.

因为 F r ye : 和 oP ett rr, ] 的数据还包

括了较低以及较高的床层高度
,

且实验值均能被提

出的模型很好的描述
,

这表明只要考虑汇合时的气

体交换
,

就没有必要对分布板区另加考虑
.

在同一

图中
,

为了比较
,

还示出了由 F yr er 和 oP ett 尹 ,
作

出的按 Dva 记 s on 等人 〔10J 提 出的模型 以及 rF ye r
和

oP ett 少
〕提 出的逆流返混模型计算所得的结果

.

由图

可见
,

本文提出的模型要比 D va 记 s on 等人 20[J 的模型

更接近于实验数据
.

与逆流返混模型相比
,

则二者

大体一致
,

但本文提 出的模型有气泡尺寸能够计算

以及计算过程简便得多的优点
,

文献 [ 10] 在一内径为 巧
.

25 厘米的流化床 中也

研究了臭氧分解
.

气体分布板为微孔板
,

亦即 丝 一

\

狡
。

4

`
勺哥牟您长

、 、

沐
\.

11 耐一 4 0 厘米

犷
、 七

H
、 f~ 40 厘米

气 ;

今补班

K秒一 ,

图 2 实验数据与计算值的比较

(D
G = 0

.

18 厘米
,

/秒
,
N

。
= 6 1

, 。 。 , 二 1
·

7

厘米 /秒
, 君。 , 二 0

.

4 8 泌P
~ 0

.

0 1 17 厘米 1
.

D
a v id s o j i

等人 〔 , ” 」模型 (乳浊相完全 混 合 )

2
.

逆流返混模型口 , 3
.

本文提 出的模型 )

N
o

0
.

此外
,

使用的催化剂直径非常小
,

为 20 ~ 60 微

米
.

图 3 示出了鼓泡床条件下的实验数据与提出模

型计算值的比较
.

由图可见
,

理论与实验极为一致
.

这表明只要床层属于鼓泡床工况
,

即使是

对于细颗粒
,

提出的模型也是可用的
.

小林等人〔111 在一内径为 20 厘米的流化床中
,

研究了臭氧分解
.

气体分布板采用具有 2斗 l

个孔的多孔板
.

在他们的实验中流速的范围更为广泛
.

图 斗示 出了实验值与计算曲线的比
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较
.

其吻合程度是令人满意的
.

H vo m an d 等人圈在一直径为 46 厘米的流化床内研究了臭氧分解
.

他们数据的特点是采

用了孔数分别为 14
、

2 3 0 孔的多孔板以及微孔板作为气体分布板
.

所以用他们的数据来检验

分布板型式的影响非常合适
.

虽然 H vo m a
dn 等人回的实验原来是为了验证他们的气栓流动

模型而进行的
,

但 ( 2 7 )式的计算表明
,

他们实验中的一些数据系属鼓泡床数据
.

因此
,

可以作

出与模型的比较
,

如图 5一 7所示
.

这些图表明
,

实验数据与理论的一致性较好
.

由于 H vo o an d

等人
〔l2] 的数据包括了很不相同的分布板型式

,

所以提出的模型能够反映出它们的影响
.

这些
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,
.3 本文提出的模型 )
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比较再次表明
,

对分布板区加以特别考虑是没有必要的
.

作为比较
,

在这些图中还用虚线示出了按全混模型以及按 H vo m an d 和 D va ids on ll2[ 提出

的气栓流动模型计算所得的结果
.

由图可见
,

以本文提出的模型与实验数据最为接近
.

2
.

与邻二甲苯催化氧化实验数据的比较

aY est 和 G r

eg ior ell 3]
近来在一内径为 10 厘米的流化床内研究了邻二甲苯的催化氧化

.

气

体分布板具有 12 个孔
.

虽然 Yaet
s 和 G r

cg ior ell
3]
的研究也是处于节涌流化床工况

,

但床高为

21 厘米的数据大体上仍属鼓泡流化床范围
.

图 8 示出了测量值与计算值的比较
.

由图可见
,

计算所得的曲线与实验数据很符合
.

同图中还示 出了由 Y at es 和 G r
cg ior ell 3〕

作出的
,

按 K un ii
-

L e v en p i e l 模型
「, 〕 、

H vo m an d
一

D a v id s o n
模型

￡, , j
以及 R a g h u r a m an

一

p o ett r
模型

「川计算所得的结果
。

由

图 8 可以清楚地看出
,

在这些模型中也以本文模型的计算值与实验数据最为接近
.

3
.

与氨氧化实验数据的比较

Mas is m ill 。
和 hoJ sn ot en 恻 曾在直径为 11

.

斗厘米的流化床中研究了氨的氧化
.

采用的气体

分布板为微孔板
.

为了验证本文提出的模型
,

我们选取床高为 1 9
.

5 厘米的数据来计算以满足

鼓泡床条件
.

其结果如图 9 所示
.

可以看到
,

计算曲线与实验数据十分一致
.

4
.

与二氧化氮催化分解实验数据的比较

hS en 和 Jho sn ot ne 161[ 曾在直径为 11
.

4 厘米的流化床内研究了二氧化氮的分解
.

采用的气

体分布板为微孔板
.

他们的实验数据系属典型鼓泡床数据
.

图 10 给出了按本文模型作出的

计算曲线与实验数搪的比较
.

由图可见
,

实验数据 也理想地被提 出的模型所描述
.

5
.

与醋酸乙烯合成工业流化床反应器数据的比较

当用乙炔与醋酸合成醋酸乙烯时
,

对于乙炔来说
,

反应为
,

一级
.

因此
,

可以作出本文提出
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模型与工业装置实测数据的比较
.

陈甘棠
〔17] 曾报道了一直径约为 3 米的醋酸乙烯流化床反应

器实测数据
.

表 1 示出了测定值与计算值的比较
.

在同一表中还列出了由陈甘棠 17[] 作出的按

全混模型
、 K un ii

一

L ve en sP iel 模型 2[J 以及 D va ids
o n
等人 t10] 模型计算所得的结果

.

由表可见
,

由本
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表 1工业醋酸乙烯流化床反应器实测值与计算值的比较

分布板的总孔数 N
。

(一 ) 17 2
,
00 0

流化床的表观 气速 脚 (厘米 /秒 )

开始流态化速度
“ m ;

(厘米 /秒 )

开始流态化条件下的空隙度 mB
,
( 一 )

气体扩散系数 刀 G
(厘米

2

/秒 )

反应速度常数 K ( l/ 秒 ) 0
.

0 0 5 0 7

流态化床层高度 H (米 )

实测的乙炔未转化率 c’ ( 一 )

按本文模型算得的乙炔未转化率 c’ (一 )

按 K u n i i
一

L e v e n s p i e l 模型算得的乙炔未转化率 C `

( 一 ) 0
.

7 8 6

按全混模型算得的乙炔未转化率 C’ ( 一 )

按 Dva i d so
n 等人模型算得的乙炔未转化率 c’ (一 )

文模型算得的乙炔未转化率与实测数据很接近
.

它说明即使是对工业大型流化床
,

本文提出

的模型也是正确的
.

本文承郭慕孙研究员
、

卢焕章
、

郑炽高级工程师审阅
,

在此表示感谢
.
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