
第 30卷第 6期 南 京 气 象 学 院 学 报 Vo.l 30 N o. 6

2007年 12月 Journa l o fN anjing Inst itute o fM eteoro logy Dec. 2007

  收稿日期: 2007-04-17;改回日期: 2007-06-07

  基金项目:江苏省高校自然科学研究计划基金项目 ( 06KGD610117 );南京信息工程大学科研基金项目 ( QD55 ) ;江苏省高等学校大学生实

践创新计划项目 ( 07CX0009 )

  作者简介:陆建刚 ( 1963) ) ,男,江苏海门人,博士,副教授,研究方向:大气污染控制和膜分离科学, jg lu@ nu ist. edu. cn.

膜基 ) 气体吸收耦合分离混合气中 CO2 性能评价

陆建刚,郑有飞,连平,陈敏东
(南京信息工程大学 环境科学与工程学院,江苏 南京  210044)

摘要:在膜基 ) 气体吸收耦合实验装置上,评价了疏水性 PP(聚丙烯 )微孔膜, 活化 MDEA ( N-甲基

二乙醇胺 )溶液分离混合气中 CO 2传质性能,研究了气液流速、吸收剂和混合气的浓度等因素对总

传质系数的影响,采用阻力层关联方程模型预测总传质系数 K ov值。结果表明:活化 MDEA溶液能

提高总传质系数 K ov值,模型的计算值和实验值符合较好。
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Separation Performance of CO2 from GasM ixtures

byM embrane Based Gas Absorption Coupling
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Abstract: The m ass- transfer perform ance of hydrophob ic PP( po lypropylene) m icroporousm em brane and

activated MDEA ( m ethy ld iethano lam ine) so lutions in the CO2 separation from a m ixture w as eva luated

w ith a m em brane based gas absorp tion coup ling. E ffects of gas and liquid flow rates as we ll as absorben t

and feed components on overall m ass transfer coefficient w ere investigated. Overa ll m ass transfer coeff-i

cientK ov w as theoretically calcu lated based on the m ode l of resistance in series. Resu lts show tha,t activa-

ted MDEA so lutions could enhance m ass transfer and increase the va lues ofK ov. The va lues of the mode l

are in good agreem entw ith those o f experim ents.
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0 引言

温室效应是影响地球气候变化的主要因素,已

引起世界各国的高度重视, 而温室气体 CO2 的排放

量主要来自工业领域, 如火力发电、石油化工、冶金

企业、医药工业、食品发酵领域等。如何减少全球

CO2的排放量缓解温室效应, 关系到人类的生存和

发展, 因此研究高效低能耗可行的分离和回收 CO2

技术有重要的意义。分离和脱除 CO 2的技术包括

各种物理和化学处理方法, 如溶剂吸收、变压吸附、

深冷分离和膜分离等。膜基 ) 气体吸收耦合在技术
可靠性和经济性方面显示出突出的优势, 被认为是

具有很大应用潜力的技术之一
[ 1 ]
。

膜基 ) 气体吸收耦合是膜分离技术与气体吸收

技术相结合的新型分离装置, 通常使用微孔中空纤

维膜 (气液膜接触器 )将气液两相分开, 气相中的组

份在驱动力作用下,通过膜孔扩散至液相,并被液相

吸收,从而达到分离的目的。与传统气液吸收装置

(如填料塔等 )相比, 膜接触器具有传质效率高、能

耗低、装置体积小、操作稳定和弹性大等优势, 国内

外研究人员正在积极开发利用膜接触器分离混合气

中酸性气体 ( CO2、H2 S、SO2、NOx等 )。

1985年 Zhang等
[ 2]
首次利用膜接触器吸收气

体; 其后国内外在这方面研究十分活跃
[ 3-5]

, 所涉及

内容包括膜材料及结构形态、膜组件结构等对传质

性能的影响,吸收溶剂的选择,操作条件对吸收性能

的影响等。活化 MDEA溶液兼容了单一溶剂的优



良性能,吸收容量提高,溶液循环速率降低。本文评

价了采用活化 MDEA溶液作为吸收剂, PP中空纤维

膜接触器分离 N 2 /CO2 体系, 建立了膜接触器吸

收 ) 再生连续循环实验室装置, 研究了操作条件对

吸收过程和传质性能的影响,并应用相应的数学模

型预测总传质系数, 结合实验结果对膜接触器分离

N 2 /CO2 性能进行了分析,比较了模型计算值和实验

值,得出相关结论。

1 传质模型

膜基气体吸收传质过程可用双膜理论来描述,

当传质过程处于稳定状态时,在膜两侧分别形成气

相边界层和液相边界层,气相组份在浓度差作用下,

从气相主体扩散至气相边界层,再通过膜孔扩散至

液相边界层, 与吸收剂发生化学反应, 进入液相主

体。传质过程经历了气相边界阻力层 ( 1 /kg ) ,膜相

阻力层 ( 1 /km )和液相边界阻力层 ( 1 /k l ) , 总阻力方

程描述如下:

1 /K ov = 1 /kg + 1 /km + 1 / ( H # E# k l )。 ( 1)

式中膜传质系数 km 可通过 Fick定律推导出计算

式,气、液相分传质系数 kg 和 k l通过无因次准数

Sh、Re和 Sc以 Sh = aR e
b
Sc

c
形式关联得到,传质系数

km、kg和 kl相关计算见文献 [ 9], E和H 分别为液相

化学反应增强因子和 H enry常数, 分别由文献 [ 6]

和 [ 7-8]确定。

2 实验装置及流程

实验装置及流程见图 1。室温下, N2 /CO2 混合

气经气体流量计进入膜组件中,混合气中 CO2 通过

膜孔扩散至膜另一侧, 被醇胺溶液吸收, 进入液相;

吸收后的气相从膜组件另一端气体出口放出。溶液

由泵经液相流量计送入膜组件中, 吸收扩散过来的

CO2,离开膜组件的溶液进入再生器再生, 再生出来

的 CO2 放空。再生后的溶液经冷却器冷却, 由泵送

入膜组件中。实验中采用的膜组件为 32 mm @

300 mm,中空纤维外径 400 Lm, 内径 300 Lm, 膜孔

径为 0. 05 Lm,膜丝根数为 2 000根, 空隙率 60 %。

活化溶液组成: 1. 5 m o l# L
- 1

M DEA 和 0. 5

m o l# L
- 1

PZ ( pipenzine;哌嗪 )。

3 实验结果和讨论

3. 1 气液相流速对出口 CO 2浓度的影响

用无因次数 C out /C in (气相出口浓度与进口浓

度之比 )来评价流速的影响,数据见图 2。图中V g、

图 1 膜基 ) 气体吸收耦合实验装置

( 1.混合气钢瓶; 2. 流量计; 3.膜接触器; 4. 泵;

5, 7.冷却器; 6.再生器 ; 8. 气液分离器; 9.溶液储槽;

P.压力计; A. 取样点 )

F ig. 1 Experim en tal se tup o f m em brane-based

g as absorption coupling

( 1. M ix ed-g as cy linder; 2. F lowm e te rs; 3. M em brane

contacto r; 4. Pum p; 5, 7. C oo lers; 6. S tr ipper;

8. G as- liqu id sepa ra to r; 9. So lution tank;

P. P ressure m e ter; A. Sam ple po in t for liqu id)

V l分别为气、液相流速, yCO
2
为气相 CO 2含量。分析

数据可以看出,出口浓度随液相速率增大而减小,随

气相速率增大而增大。在相同的操作条件下, 与单

一的 M DEA溶液相比较, 活化 MDEA溶液出口浓

度明显降低。活化 M DEA溶液不但增大了吸收容

量, 而且提高了传质效率,在耦合过程中起到了关键

作用。

3. 2 气液流速对总传质系数的影响
图 3数据表明了气液两相流速分别对总传质系

数K ov的影响, 随着液速的增大, K ov随之增大, 但在

实验条件下, V l > 70 m L# m in
- 1
时 K ov值上升趋缓。

在总浓度保持 2. 0 m o l# L
- 1
不变情况下, 添加少量

PZ, K ov值明显增大,平均增大 1. 5倍以上,这主要是

PZ在化学反应中活化效应的作用, 用双膜理论分

析, 即增大了化学增强因子 E, 使液相分传质系数

EkL值增大,从而增大 K ov值。从气速数据发现曲线

较平缓,气速的增大对 K ov值影响不明显,这主要是

传质过程受液膜控制的缘故。

3. 3 吸收剂浓度和混合气中 CO 2浓度对传质系数

的影响

将溶液和混合气 N 2 /CO 2 比例配制成各种浓

度, 分别进行分离性能的测定, 评价浓度对 K ov的影

响。数据见图 4。实验表明吸收剂浓度 CM 增大K ov

值增大,在相同条件下,活化溶液 K ov增大幅度大于

单一吸收剂溶液。混合气 CO 2 浓度增大, K ov值降
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图 2 气液相流速对出口 CO 2浓度的影响

F ig. 2 Effects o f ga s and liquid flow ra tes on outlet CO2 concen tra tion

图 3 气液流速对总传质系数的影响

F ig. 3 E ffects of g as and liquid flow ra tes on ov erallm a ss transfer coe fficien t

图 4 吸收剂浓度和混合气中 CO 2浓度对总传质系数的影响

F ig. 4 E ffects of abso rbent and g asm ix ture CO 2 concen tra tion on ov erallm a ss transfer coe fficien t
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低。吸收剂浓度提高使界面液膜层浓度提高, 加快

了反应速率, 降低了液膜层表面平衡分压, 加大了

CO 2传递推动力,故使 K ov增大。在实验条件下,当

吸收剂浓度提高到 2. 5 m o l# L
- 1
以上时, K ov的增

幅趋缓,浓度的提高改变了溶液的物化性能 (如粘

度,扩散系数等 )从而影响传质性能。 CO 2 浓度的

提高使 K ov值下降很快, 浓度引起界面气膜层厚度

增加, 气膜阻力迅速增大。

3. 4 模型计算值与实验值比较

图 5数据是计算耦合过程分离 CO 2 的模型 K ov

值,并与实验值进行比较,从结果看, 模型能较好地

反映实验过程, 实验值与计算值误差最小为

2. 56 %, 平均范围在 10 %以内。

图 5 模型预测总传质系数值

F ig. 5 Predicted v alue s o f o vera llm ass tran sfe r co effic ient

4 结论

( 1)采用的活化 M DEA溶液, 在实验范围内,

能有效地提高总传质系数值。

  ( 2)操作参数对总传质系数影响较大, 气液流

速、吸收剂浓度的提高, 能够加大总传质系数值, 而

气相 CO 2浓度的提高,总传质系数值降低。

( 3)采用阻力层关联方程模型计算 K ov值,计算

值和实验值符合较好,模型完全可以用来模拟膜基

气体吸收耦合分离 CO 2过程。
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