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双组分 固体颗粒在连续操作 的三相床 

反应器 中的轴 向浓度分布 
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摘 要 在一内径为 4．2 cm、高为 150 cm的连续操作的三相床反应器中对双组分固体颗粒的轴向浓度分布进行 

了实验研究．实验用的固体混合物物料一组 为粒径不 同的联 二脲颗粒 ，另一组 为润湿性不 同的联二脲 与发泡剂 

ADC颗粒的混合物．为描述不同特性的颗粒浓度在床内的轴向分布，提出了修正的沉降分散模型．模型计算值 

能很好地拟合实验数据． 
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Abstract Experiments were made on axial concentration distribution Of binary solids mixtures in a three- 

phase fluidized bed of 4．2 cm I．D． and 1 50 cm height under continuous operation mode． Biurea particles 

with different diameters and a mixture of biurea and blowing agent ADC with different wettability were 

used in the experiments．One-dimensional sedimentation-dispersion model was modified by taking into 

consideration of the effects of both particle size and wettability on particle settling velocity to describe the 

axial concentration distribution of each solids component．Agreement between experimental and model 

predicted data iS satisfactory． 

Keywords three-phase fluidized bed， continuous operation， binary solids m ixture， axial concentration 

distribution of solid particles， sedimentation-dispersion model 
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发泡剂 ADC (偶氮二 甲酰胺)是一种重要 的 

应用广泛的发泡剂．作者曾在三相流化床间歇反应 

器中对 固体反应物联二脲颗粒与产物发泡剂 ADC 

颗粒浓度的轴向分布进行了研究 ，结果表明，在间 
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歇操作的三相床反应器 中反应物联二脲颗粒的固含 

率随床高增加而减少 ，而产物发泡剂 ADC颗粒 的 

固含率却随床高增加而增加 ̈ ．产生这一结果的原 

因主要归结于它们与水 的可润湿性能不同所导致的 

能否与上升气泡形成黏附体系． 

由于发泡剂 ADC连续化生产 的技术关键是在 
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连续操 作 的气 液 固多 相 反 应 器 中进 行 ，因此 ， 

组成润湿性不同的反应物联二脲颗粒与产物发泡剂 

ADC颗粒的体系在连续操作状态下 的固体轴向浓 

度分布值得进一步研究，因为这将直接影响产物纯 

度和过程转化率．为此 ，本文考察了反应物联二脲 

颗粒与产物发泡剂 ADC颗粒在连续操作反应器 中 

的混合与离析行为 ，并采用沉降一分散模型对该双 

组分系统在连续操作状态下的固体浓度轴向分布进 

行描述． 

1 实验部分 

1．1 实验装置 

实验装置如图 1所示．实验流化床反应器内径 

为 4．2 cm，高为 150 cm．气体分布器 由玻璃烧结 

板构成 ，距 分 布板 上方 7 cm、32．5 cm、49 cm、 

63 cm、87 cm不同高度处开有 5个取样 口．床层上 

部为扩大段 ，并设置了浆液 回流旁管，以保证浆液 

的连续操作．气路系统 由空气压缩机、气体缓冲 

罐 、转子流量计组成 ；浆液系统由贮料槽 、蠕动泵 

以及浆液 回流管道组成． 

3 

2 

l 

方面，固体物料与自来水按一定 比例配成浆液置于 

供料槽中，用搅拌器搅拌浆液 以防止 固体物料沉 

积，浆液经蠕动泵由反应器下段输入床内，与气体 

并流向上流动，浆液从床层顶部溢出，经 回流管直 

接回流至蠕动泵人 口完成浆液循环过程 ，使反应器 

处于稳定连续操作．浆液流量用量筒秒表法多次测 

量 ，取其平均值．待床层操作稳定后，用床层膨胀 

法测定床层平均气含率；固体轴向浓度依次由上至 

下从取样 口用量筒取出一定量的浆液，经过滤 、干 

燥、筛分 、称量后求得各取样 口处的固体颗粒浓 

度．为减少实验误差 ，每一取样口均取样 3次，然 

后求其平均值． 

2 实验结果与讨论 

2．1 两种粒径不同的联二脲体系的轴向浓度分布 

由于在实际生产过程中固体反应物联二脲颗粒 

粒径具有宽筛分分布特性 ，这必然造成联二脲在三 

相床内形成分级现象．为此 ，有必要将其筛分成窄 

筛分分布，以便于研究其在床 内的混 合与离析状 

态 ，从而可获得整个筛分在床 内的浓度分布状态． 

图 2～图 4给出了典型的两种粒径的联二脲混合物 

(组成各为 50 )固体浓度随床高的变化图．由图 

可见，不同粒径的联二脲颗粒在双组分体系中的轴 

向浓度分布与单组分体系的轴向浓度分布相似，均 

随床高增加而降低，但粒径小的颗粒在床内的浓度 

分布变化较粒径大的颗粒浓度分布显得平缓． 

由图还可以看出浆液流速对二元体系颗粒轴向 

Fig．1 Schematic diagram of experimental apparatus 

1～ aIr compressor； 2-- damping tank~3-- rotameter； 

4～ nuidized bed； 5-- recycle conduit； 6-- sample ports~ 

7一 slurry reservoir； 8-- peristaltic pump 

1．2 实验条件 

实验固体物料 为联二脲 (密度 为 1610 kg· 

m ，粒度分别为 451／．tm、305 m、237 m)和发 

泡剂 ADC (密 度 为 1600 kg·m_。，粒 度 为 45 

m)；实验用气体为空气 ，气速范围在 2～6 cm · 

s 之间；浆液相由 自来水与固体物料构成 ，其流 

速范围为 0．5～2．0 cm ·s_。． 

1．3 实验测定 

在实验时 ，先开启空气压缩机 ，空气流经缓冲 

罐 ，再 由调节阀调节至需要 的流量 ，经过转子流量 

计计量后，经反应器底部的分布板进入床内；另一 

0O6 

004 

0O2 
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Fig．3 Experimental and calculated results of axial 

profiles of solid biurea with two different size 

(“g一2．92 cm ·s一 ) 

● 451 m ；▲ 305 m ；— — calculated 
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Fig．4 Experimental and calculated results of axial 

profiles of solid biurea with two different size 

(“g一2．27 cm ·s一 ) 

● 451 m；▲ 237 m ；— — calculated 

浓度分布 的影响，在实验 的浆液流速范 围内，随 

着浆液流 速 的提高 ，固体颗 粒轴 向浓 度分布 变 

化趋 平． 这 与 Murray和 FanI2]的 实 验 结 果 相 

一 致 ． 

2．2 联二脲与发泡剂 )C体 系的轴向浓度分布 

图 5和 图 6给出了联二脲与发泡剂 ADC各 

50 9／6组成的二元体系在连续操作时的固体轴向浓度 

分布情况． 由图可以清楚地看到，在此二元体系中 

联二脲的轴 向浓度分布曲线基本遵循指数分布形 

式，而发泡剂 ADC的轴 向浓度分布曲线与间歇操 

作时明显不同，即在连续操作时发泡剂 ADC轴 向 

Fig．5 Experimental and calculated results of axial 

profiles of solid biurea and blowing agent ADC 

( 一2．27 cm ·s ) 

● biurea 451 m；▲ ADC 45 m ；— — calculated 

Fig．6 Experimental and calculated results of axial 

profiles of solid biurea particles and blowi ng agent ADC 

(ug=2．95 cm ·s一 ) 

● biurea 451 m ；▲ ADC 45 m； — — calculated 

浓度不像间歇操作时随床层高度增加而提高 ，形成 

床层上部 固体浓度高而床层下部浓 度反而低 的分 

布 ，而是形成上下浓度几乎相同的分布．其原因可 

能是在连续操作时气泡对发泡剂 ADC的黏附作用 

所产生的 “浮选”作用由于连续过程其影响相对较 

不明显，发泡剂 ADC不再在床层上部形成累积， 

并且 由 于 发 泡 剂 ADC 的 粒 度 较 小 ，只 有 

45 m，在较小 的液体速度 条件下 就进入输送 状 

态 ，从而使得床内浓度较为均一．也就是说，发泡 

剂 ADC几乎不存在轴向浓度分布． 

维普资讯 http://www.cqvip.com 

http://www.cqvip.com


第 54卷 第 11期 林诚等：双组分固体颗粒在连续操作的三相床反应器中的轴向浓度分布 ·1527· 

3 数学模型建立 

3．1 多组分固体颗粒混合与离析研究现状 

在气液固流化床中存在两种或两种以上粒度不 

同或／和密度不 同的固体颗粒时，就形成了多组分 

颗粒体系．而当它们处于流化状态时 ，将会产生两 

种完全相反的流动行为——颗粒的混合与离析．混 

合是 由于气泡尾涡的夹带与抛掷作用 、颗粒的漂移 

运动及随机运动等因素导致的结果 ，混合使得不同 

粒度及密度的颗粒在床层内分布趋于均匀；极端状 

态为最大混合 ，这将导致不同粒度或密度的颗粒在 

床内取得一致分布．而离析则主要是由颗粒的不同 

沉降速度引起的，它将导致不同粒度或密度的颗粒 

在床层内分层。颗粒在床内的混合与离析状态将影 

响过程的总体反应程度、产品纯度等． 

对于多组分固体颗粒在气液固流化床中混合与 

离析现象的分析 ，研究者主要采用沉降一分散模型 

来描述各固体组分在床内的轴向浓度分布状态口]． 

Fan等人[4]使用两组不同粒径的玻璃珠混合物在 内 

径为 102mm、高为 1．07m的气液固流化床中定量 

地研究了颗粒在床中的混合与离析行为．张小平等 

人 ]也用沉降一分散模型描述在含有两种不 同粒度 

的蔗糖晶体的三相流态化结晶过程 中混合与离析特 

性．在气液固流化床中多组分固体颗粒的混合与离 

析的研究 中，Matsumoto等人[6~11]在不 同内径和 

高度的流化床中用 3种不同粒径的玻璃珠颗粒对二 

元组分与三元组分混合物分别在固体颗粒间歇操作 

与连续操作模式下的混合与离析行为进行了大量的 

实验及模型化研究工作．基于混合长概念以及对固 

体颗粒的沉降速度表达式适当修正，他们成功地将 

沉降分散模型应用于气液固流化床中二元组分或三 

元组分固体颗粒混合物在固体颗粒间歇操作与连续 

操作模式下的混合与离析的描述 ，而且经修正后的 

模型预测值能很好地与实验数据相吻合． 

上述作者实验用 的固体颗粒都为相同的物质， 

只是粒度大小不同而已．未见文献对物性不同的固 

体颗粒如本研究涉及的固体颗粒润湿性不同的多组 

分体系的轴向浓度分布的研究 ，因此有必要开展在 

连续化生产条件下轴向浓度分布的研究． 

3．2 基本模型 

在连续操作模式下，双组分固体颗粒轴向浓度 

分布仍采用 “沉降一分散”模型来描述，即 

一 “ 一 o ( 1'2) (1) E 一 “ 一 u L l'z Ll 

由式 (1)可知，若模型参数 E 和 U 的表达式 已 

知，将式 (1)进行数值求解就能得到固体颗粒轴 

向浓度分布． 

3．2．1 固体颗粒轴向分散 系数 与文献 [1]的假 

定相同，对于黏附与非黏附体系 ，当固体的颗粒小 

于 465 m时，均可认 为固体颗粒的轴向分散 系数 

等于液体的轴向分散系数，即 

E 一E=f (2) 

Matsumoto等人口 ]根据能量守恒理论并结合混合 

长概念导出了液体轴向分散系数的表达式 

E一是{[ 一 ]cg ㈤ 
式 中 k为参数，它的数值可通过实验数据 拟合 

获得． 

3．2．2 固体颗粒的真实速度 与文献 [1]不同的 

是，在连续操作状态下 ，固体颗粒的真实速度需考 

虑浆液流动速度的影响．此时，对于非黏附体系， 

U 可表示为 

“ ： 一 ““ ( 1，2) (4) 

Matsumoto等人[。]指出，对于三相体 系中多组 分 

固体颗粒系统的相对滑移速度与颗粒的沉降速度及 

固含率的关系不同于单组分系统 ，还需考虑多组分 

颗粒间的相互影响，即需对单组分体系计算的滑移 

速度进行组分影响的修正． 

一“。“(1一 一 ) (1- ，)nj—z ( ，J一1，2或 2，1) 

(5) 

由于 

丸一订  (6) 

￡s一 + (7) 

所以，式 (5)可写成 

“ 一 “ 。 (普 ) 一 (普 ) 一 c8 
式 中 为 R-Z方程指数．Matsumoto等人[ 针 

对三相床体系对 R-Z方程计算两相床的 的计算式进 

行修正，并根据实验结果给 出了三相床 的 的计 

算式． 

作者对黏 附体系在间歇操作 时 的 U 用 下式 

表示 

一[‰ (皆 ) (9) 
式中 f(u )为影响黏附体 系中单颗粒沉降速度 

的诸 因素归结 为气速影响的函数．但在连续体系 

中，正如前面的实验结果所示，发泡剂 ADC并不 
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在床层上方形成累积，表明气泡的黏附作用的影响 

不再明显，根据式 (9)计算 的结果不满足实验现 

象．为此，定义一个系数函数 厂对发泡剂 ADC在 

三相床中的沉降速度进行修正 ，则有 

“  一  (害  ( ) (10) 
3．3 参数拟合 

3．3．1 参数 是的确定 将式 (3)与式 (8)代人 

式 (1)，利用 MatLab软件 中求解常微分方程组及 

优化算法拟合非黏附体系 (空气一水一联二脲)的不 

同实验条件下双组分体 系的 e。 分布实验数据可分 

别得到相应的一组走值 ，然后再将 走与实验条件 回 

归，得出如下关联式 

忌==。．s[ +。．。 ( ) 。]exp(ecs ／c ——e。 1 c 
相关系数为 0．87．将所得 的 k代人式 (3)后 ，与 

式 (8)一并代人式 (1)，用 Runge-Kutta法求解 ， 

可获得模型计算值 ，用实线表示于图 2～图 4中． 

由图可见 ，模型计算值与实验数据能较好地吻合． 

3．3～ 厂的确定 由前面的论述可知，在连续操 

作状态下的黏附体系中的表观沉降速度不能再简单 

地以间歇操作时采用的将非黏附体系中的沉降速度 

用气速影响减值修正方式来经验地给出，而需同时 

考虑浆液流速的影响．因此 ，根据假定 ，先将 由非 

黏附体系实验结果所得 出的 k代人式 (2)求出轴 

向分散系数 Ef及 E。，然后将其应用于空气一水一发 

泡剂 ADC体系，联立求解常微分方程组 ，再与不 

同实验条件下的双组分体系 (黏附与非黏附体系) 

所得的 e。 与esA数据进行拟合，用优化方法确定出 

黏附体系的 U。，最后将其与操作参数拟合 ，可得 

沉降速度的系数函数为 

厂一2·265+235o (12) 

其相关系数达 0．991．由图 5和图 6可以看出，实 

线表示的模型计算值与实验获得的固体轴向浓度分 

布吻合的程度较好． 

4 结 论 

(1)实验测定了两粒度不同的联二脲体系和联 

二脲与发泡剂 ADC混合物体系在气液固连续流化 

床反应器中的固体浓度轴向分布．对固体颗粒可润 

湿性好 的非黏附体系 (水一空气一联二脲)，固含率 

随床高的增加而减少 ，随浆液流速与气速增加浓度 

分布趋平 ；但对于固体颗粒可润湿性差的黏附体系 

(水一空气一发泡剂 ADC)，其浓度分布在床内上下几 

乎相同，在本实验操作参数范围内操作参数的影响 

不明显，其行为不同于间歇操作过程． 

(2)基于沉降一分散模型及 Matsumoto等人给 

出的计算颗粒在多组分三相体系中的沉降速度计算 

式 ，结合 MatLab中的优化程序获得了连续操作流 

化床反应器中联二脲不同粒度各 5O 9／6组成 的双组 

分体系的模型参数 走表达式 

忌==。．s[ +。．。 ( ) 。]exp(ee。 c ——e。 1 
在联二脲与发泡剂 ADC各 5O 组成 的二元体系 

中，黏附体系发泡剂 ADC沉降速度 的校正系数函 

数式 

厂一2·265+2350 

(3)依据上述结果计算的模型值与实验数据均 

能很好地吻合． 

符 号 说 明 

r— — 床层直径 ，m 

— — 液体轴 向分散系数，m2·s 

Es—— 固体轴 向分散系数。m2·s 

产 _ 发泡剂 ADC颗粒的终端沉 降速度修正系数 

g一 重力加速度，m ·s 

忌—— 由式 (11)定义的系数 

，r— R_Z方程指数 
— — 黏附体系床层中气体线速度，m·s 
— — 液体 的表观速度 ，m ·s 

地—— 固体颗粒的线速度 ，m ·s 

“ ——联二脲颗粒 的终端沉 降速度，m ·s 

ust／——单 固 体 颗 粒 在 液 固 体 系 中 的 终 端 沉 降 速 

度 ，m ·s 

“ —— 固体颗粒的相对滑移速度 ，m ·s 

床层高度 ，m 
— — 气相体积分数 
— — 液相体积分数 

cs——总固相体积分数 

e&A——发泡剂 ADC固相体积分数 
— — 组分 i固相体积分数 

丸——浆液相中固相体积分数 

1 Lin Cheng(林诚)，Lin Chunshen(林春深)，Zhang Jiyu(张济 

宇)． Axial Concentration Distribution of Particles in Gas- 

Liquid-Solid Fluidized Systems under Batehwise Operation． 

Journal of Chemical Industry and Engineering(China)(化工 

学报)，2001，52(2)：1O8 l13 
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中国环氧树脂市场研讨会将 于今年年底召开 

随着我国国民经济的持续快速发展，环氧树脂这一重要的基本化工原料在电子、电器、交通以及建筑 

等工业领域的消费量成倍增长 ，国际大型环氧树脂生产商纷纷抢 占中国市场．中国市场到底有多广阔?中 

国企业如何应对跨国公司?国外企业如何进入中国市场?如何面对 中国市场现状及未来?采取怎样的市场 

战略去参与竞争?中国环氧树脂市场规则是怎样的? 

以 “中国环氧树脂市场的未来走向”为主题的中国环氧树脂市场研讨会将于 2003年 12月 28429日 

在广州召开．这些问题将是中国环氧树脂市场研讨会 的主要议题．研讨会将着重探讨 中国环氧树脂市场的 

发展情况和发展方 向，以促进逐步建立一个完善的市场环境． 

中国环氧树脂行业协会理事长白忻平 、中国玻璃钢工业协会秘书长吕琴、中国电子材料协会副秘书长 

吴桐、锐意 ·卓越产品有限公司亚太地区经理赵中德等专家将在会上发表各 自对环氧树脂行业的看法．这 

次研讨会是由中国环氧树脂行业协会、《国际树脂工业》杂志联合主办的． 

(摘 自 “中国化工信息网”) 
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