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摘要：对吸收剂浓度、进气流量及 ＣＯ２体积分数、进液温度等反应条件对 ＭＥＡ溶液吸收沼气中 ＣＯ２过程的八田数

Ｈａ、增强因子 Ｅ及总体积传质系数 ＫＧａｅ的影响进行了实验研究，并对吸收过程中反应对传质性能的影响及拟一级

反应的条件进行了分析。结果表明：吸收过程中的八田数 Ｈａ、增强因子 Ｅ及总体积传质系数 ＫＧａｅ随吸收剂浓度增

加而增大；随进气中 ＣＯ２体积分数增加而减小；当进气流量增加时，Ｈａ、Ｅ减小，ＫＧａｅ先增大后减小；Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ
随吸收温度增加而增大，当吸收温度高于５７４℃时，ＫＧａｅ逐渐减小。在此条件下，仅当吸收剂浓度高于 ２５ｍｏｌ／Ｌ或

者进气流量低于 ５７３ｋｍｏｌ／（ｍ２·ｈ）时，ＭＥＡ与 ＣＯ２的反应可用拟一级反应描述。研究结果可为沼气提纯工艺的

优化及技术开发提供参考。
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　　引言

吸收法提纯沼气工艺所得的净化气中甲烷纯度

高（大于 ９９％）、甲烷逃逸率低（小于 ０１％）［１－２］，
是目前广泛采用的沼气脱碳工艺

［３］
。其中，一乙醇

胺（ＭＥＡ）在常压下即对 ＣＯ２有较高的溶解度和吸

收速率
［４］
，是用于沼气中 ＣＯ２吸收的主要吸收剂。

沼气提纯过程中，ＭＥＡ吸收 ＣＯ２的实质伴随有化学
反应的传质过程。通常，填料塔中 ＭＥＡ吸收 ＣＯ２
过程的控制因素是质量传递

［５］
，但反应的存在，可

起到促进传质的作用。对吸收过程中的反应动力学

及传质性能的研究，是优化沼气提纯工艺的重要理

论依据。

Ｄｏｂｏｉｓ等［６］
和李伟斌等

［７］
以拟一级反应动力

学模型为基础，分别研究了列管式反应器和湿壁柱

反应器中 ＭＥＡ吸收 ＣＯ２的动力学性能。但对于填
料塔中 ＭＥＡ吸收高体积分数的 ＣＯ２来讲，ＭＥＡ浓
度沿塔高方向不再为常数，拟一级反应假设的适用

性需进一步讨论。Ｄｕｇａｓ等［８］
、Ｋｕｎｔｚ等［９］

和那艳清

等
［１０］
研究了不同反应器中，反应条件对 ＭＥＡ吸收

低体积分数 ＣＯ２（５％ ～１５％）传质性能的影响。

Ｐａｌｍｅｒｉ等［１１］
及 Ｔｉｐｐａｙａｗｏｎｇ等［１２］

对 ＭＥＡ吸收沼气

中 ＣＯ２的吸收量及吸收速率进行了研究。而对于
填料塔中，ＭＥＡ溶液吸收沼气中高体积分数 ＣＯ２的
传质性能，特别是八田数 Ｈａ及增强因子 Ｅ等动力
学参数的研究，目前鲜有报道。

本文在前人研究基础上，建立 ＭＥＡ吸收 ＣＯ２
的二级反应动力学方程，求得八田数 Ｈａ的值，同时
提出在填料塔中，ＭＥＡ吸收高体积分数 ＣＯ２过程中
总体积传质系数 ＫＧａｅ的测量方法，并求得增强因子
Ｅ。对吸收剂浓度、进气流量及 ＣＯ２体积分数、进液
温度等反应条件对 Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ的影响进行分析，
以期得到沼气提纯过程中吸收动力学及传质性能的

影响因素，为沼气提纯过程的技术开发和工程实践

提供参考。

１　理论部分

１１　反应机理及动力学方程
沼气中 ＣＯ２与 ＭＥＡ的反应可以用两性离子机

理解释
［１３］
，即在吸收过程中，ＣＯ２与 ＭＥＡ首先生成

两性离子，两性离子再被水溶液中的碱性物质 Ｂ去
质子化，溶液中的碱性物质除 ＭＥＡ本身，还存在
ＣＯ２－３ 、ＨＣＯ

３－
、ＯＨ－

，具体反应表示为

ＣＯ２＋ＲＮＨ ←→２

ｋ１

ｋ－１
ＲＮ＋Ｈ２ＣＯ

－
２ （１）

ＲＮ＋Ｈ２ＣＯ
－
３ ←→＋Ｂ

ｋ２

ｋ－２
ＲＮＨＣＯＯ－ ＋ＢＨ＋

（２）

反应（１）是反应速率控制步骤［１４］
，故反应动力

学方程可表示为

ｒ＝ｋ１ｃＣＯ２ｃＲＨＮ２－ｋ－１ｃＲＮ＋Ｈ２ＣＯ－２ （３）
式中　ｒ———反应速率

ｋｉ———反应 ｉ的本征反应速率常数
ｃｉ———组分 ｉ的浓度

Ｄａｎｋｃｋｗｅｒｔｓ等［１４］
学者研究表明，两性离子的

生成速率与消耗速率相等，即

ｋ１ｃＲＮＨ２ｃＣＯ２－ｋ－１ｃＲＮ＋Ｈ２ＣＯ－２ ＝ｋ２ｃＲＮ＋Ｈ２ＣＯ－２ｃＢ （４）

由式（４）可得 ｃ
ＲＮ＋Ｈ２ＣＯ

－
２
，代入式（３）可得

ｒ＝
ｋ１

１＋
ｋ－１
ｋ２ｃＢ

ｃＣＯ２ｃＲＨＮ２ （５）

同时，两性离子去质子化的反应速率远大于其

生成的逆反应速率
［１４］
，即 ｋ－１远大于 ｋ２ｃＢ，综上所

述，ＭＥＡ与 ＣＯ２的反应动力学方程可表示为
ｒ＝ｋ１ｃＣＯ２ｃＲＨＮ２ （６）

式（６）中本征反应速率常数 ｋ１可由 Ｂｌａｕｗｈｏｆｆ

等提出的经验公式求得
［１５］

ｌｇｋ１＝１０９９－２１５２／Ｔ （７）
式中　Ｔ———吸收温度
１２　八田数 Ｈａ

八田数 Ｈａ表征气液相反应的快慢程度，是液
膜中反应速率与透过液膜的物理传质速率之比，当

Ｈａ＞３时，认为反应是在液膜内进行的飞速反应或
快速反应，其定义式为

［１６］

Ｈａ＝
ｋ１ｃＢＬＤ槡 ＡＬ

ｋ０Ｌ
（８）

式中　ＤＡＬ———气相组分 Ａ在液相主体中扩散系数

ｋ０Ｌ———液相物理传质系数
ｃＢＬ———液相主体中溶剂 Ｂ的浓度，可沿塔高

方向对填料塔进行物料衡算求得

１３　总体积传质系数 ＫＧａｅ
在逆流接触的填料塔中，取微元高度 ｄｚ做物料

衡算
［１７］
，可得

ＮＡａｅｄｚ＝ＧＢ (ｄ ｙＡ
１－ｙ )

Ａ
（９）

式中　ＮＡ———传质速率
ａｅ———有效比表面积
ｚ———填料塔高度
ＧＢ———惰性气体的摩尔流量
ｙＡ———溶质 Ａ在气相中的摩尔比

结合传质速率方程

ＮＡ＝ＫＧｐ（ｙＡ－ｙ

Ａ） （１０）
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式中　ｙＡ———溶质 Ａ在气相中的平衡摩尔比
ｐ———气相总压力
ＫＧ———气相总体积传质系数

可得
ＫＧａｅ＝

ＧＢ
ｐ（ｙＡ－ｙ

）（１－ｙＡ）
２

ｄｙＡ
ｄｚ

（１１）

对于反应仅在液膜中进行的快速反应，液相主

体中没有游离态的 ＣＯ２，可认为 ｙ

Ａ ＝０。

对于 ＭＥＡ吸收沼气中高体积分数的 ＣＯ２，其体
积分数沿塔高方向的斜率发生变化，可通过沿塔高

分段求 ｄｙＡ／ｄｚ并取均值，进一步求得 ＫＧａｅ。
１４　增强因子 Ｅ

在填料塔中，ＭＥＡ吸收沼气中 ＣＯ２的实质是伴

随有化学反应的传质过程，化学反应对吸收过程的

加速作用表现为由于反应的存在改变了液膜内反应

物的浓度梯度，增强因子 Ｅ即为有无反应时液相传
质系数之比，故气相总体积传质系数 ＫＧ可表示

为
［１８］

ＫＧ＝
１

１
ｋＧ
＋Ｈ
ｋＬ

＝ １
１
ｋＧ
＋Ｈ
Ｅｋ０Ｌ

（１２）

其中 ｋＬ＝Ｅｋ
０
Ｌ

式中　ｋＧ———气相传质系数
ｋＬ———液相传质系数
Ｈ———亨利系数
ｋ０Ｌ———无化学反应时的物理液相传质系数

可得增强因子 Ｅ的表达式

Ｅ＝Ｈ
ｋ０Ｌ

１
１
ＫＧ
－１
ｋＧ

（１３）

联合式（１１）和式（１３），可求得增强因子 Ｅ。
式（１１）中，单位填料体积的有效相界面积 ａｅ可

通过之前工作所述方法求得
［１９］
。

式（１３）中，ｋＧ和 ｋ
０
Ｌ可由 Ｏｎｄａ等学者给出的关

联式求得
［２０］
。

１５　物理化学性质
ＣＯ２吸收过程中，由于ＣＯ２与ＭＥＡ溶液之间存

在化学反应，其物理扩散与溶解性能难以直接测量，

通常采用与非反应性气体 Ｎ２Ｏ类比的方法
［２１］
，求

得 ＣＯ２在 ＭＥＡ溶液中的扩散系数 ＤＡＬ和亨利系数
Ｈ。

Ｈ＝
ＨＣＯ２，Ｈ２Ｏ
ＨＮ２Ｏ，Ｈ２Ｏ

ＨＮ２Ｏ，ＭＥＡ （１４）

ＤＡＬ＝
ＤＣＯ２，Ｈ２Ｏ
ＤＮ２Ｏ，Ｈ２Ｏ

ＤＮ２Ｏ，ＭＥＡ （１５）

式中　Ｈｉ，ｊ———组分 ｉ在 ｊ中的亨利系数
Ｄｉ，ｊ———组分 ｉ在 ｊ中的扩散系数

式（１４）和式（１５）中，Ｎ２Ｏ在 ＭＥＡ和水中及

ＣＯ２在水中的溶解和扩散数据可根据 Ｗａｎｇ等
［２２］
、

Ｔｓａｉ等［２３］
和 Ｚａｈｒａ等［２４］

提供的方法和数据计算。

２　实验装置与过程

实验装置如图１、２所示，原料气由 ＣＯ２、ＣＨ４按

一定比例在储气袋中混合形成模拟净化沼气，然后

经压缩机从塔底进入吸收塔，与从贫液罐由塔顶泵

入的吸收贫液逆流接触，大部分 ＣＯ２与吸收剂反
应，随吸收富液进入富液罐，未参与反应的 ＣＯ２连
同 ＣＨ４从塔顶离开吸收塔。

图 １　实验装置示意图

Ｆｉｇ．１　Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｆａｃｉｌｉｔｙ
１．ＣＯ２、ＣＨ４气瓶　２．储气袋　３．压缩机　４．气体浮子流量计　

５．精密压力表　６．富液罐　７．磁力泵　８．贫液罐　９．温控仪表

１０．液体浮子流量计　１１．压差计　１２．热电偶　１３．填料塔　

１４．干燥柱　１５．ＣＯ２分析仪

　

图 ２　实验装置实物图

Ｆｉｇ．２　Ｐｈｏｔｏｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｆａｃｉｌｉｔｙ
　
吸收塔塔高 ０６５ｍ，塔内径 ４０ｍｍ，塔内散装

θ环填料（规格：３ｍｍ×３ｍｍ）。塔体设有 ６个采
样口，待填料塔顶端 ＣＯ２体积分数稳定后，由 ＱＧＳ
０８Ｅ型红外 ＣＯ２分析仪分别测量不同塔高处出口的
ＣＯ２体积分数。重复进行 ３次实验，计算得其平均
相对误差为１８２％。

实验装置的控温、测温系统采用高精度热电偶

及智能型控温、测温仪表。压力测量系统采用精密

压力表与压差变送器测量、智能型二次仪表显示相
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结合的方式。气液流量数据由浮子流量计控制采集。

贫富液中 ＣＯ２负荷采用酸碱法滴定测量，填料
塔操作条件见表１。

表 １　填料塔操作条件

Ｔａｂ．１　Ｏｐｅｒａｔｉｏｎａｌｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ

参数 数值

ＣＯ２负荷 α／（ｍｏｌ·ｍｏｌ
－１ＭＥＡ） ０～０３８３

进口 ＣＯ２体积分数 ｃＣＯ２，ｉｎ／％ １８４～４０６

ＭＥＡ浓度 ｃＭＥＡ，ｉｎ／（ｍｏｌ·Ｌ
－１） ０８２～４９４

气液比 Ｒ ２０～８０

操作压力 ｐ／ｋＰａ １０１３

压降 Δｐ／ｋＰａ ０～１

操作温度 Ｔ／℃ １６８～６７７

３　实验结果与讨论

３１　Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ沿塔高的变化

实验研究了在填料塔中，当环境温度为 １８℃，
进液温度为１６８℃，流量为１１０５８Ｌ／（ｍ２·ｓ），ＣＯ２
负荷为 ０，进气中 ＣＯ２体积分数为 ３５％，流量为

６５５ｋｍｏｌ／（ｍ２·ｈ），填 料 塔 操 作 压 力 为 常 压
（１０１３２５ｋＰａ），压 降 为 ０～１ｋＰａ时，浓 度 为
０８２ｍｏｌ／Ｌ的 ＭＥＡ溶液吸收 ＣＯ２的八田数 Ｈａ、增

强因子 Ｅ及总体积传质系数 ＫＧａｅ沿塔高方向的变
化规律，具体参数见表 ２。由表 ２可知，Ｈａ、Ｅ及
ＫＧａｅ的值自塔底沿塔高方向迅速增加。可以看到，
一方面，Ｈａ远大于 ３，ＭＥＡ与 ＣＯ２在填料塔中的反
应为仅在液膜内进行的快速反应，反应速度沿塔高

方向迅速增加，式（１１）中所作 ｙＡ 为 ０的假设成立；
另一方面，ＫＧａｅ亦非定值，其沿塔高方向增大，表明
文中采用的沿填料塔方向对 ＣＯ２体积分数斜率取
均值以计算 ＫＧａｅ的方法更为合理。值得注意的是，
在实验所述条件下，Ｈａ与 Ｅ并不相等，可见，用拟一
级反应来描述 ＭＥＡ与 ＣＯ２反应的条件，还需进一
步讨论。

分析认为，气液逆流操作的填料塔中，液相主体

中 ＭＥＡ的浓度自塔底往上依次增大，由式（８）可
知，表征气液相反应进行快慢程度的值 Ｈａ增加，同
时，由于气相主体中 ＣＯ２体积分数随塔高增加而降
低，使得气液界面处 ＣＯ２体积分数减小，从而进一
步增加了液膜内反应物的浓度梯度，使得增强因子

亦随塔高增加而增大。由式（１２）可知，液相传质阻
力 Ｈ／（Ｅｋ０Ｌ）随 Ｅ增加而降低，从而使总体积传质系
数 ＫＧａｅ增加。有关吸收剂浓度及 ＣＯ２体积分数对
Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ的影响随后将做进一步讨论。

表 ２　沿塔高方向的动力学参数及传质系数

Ｔａｂ．２　Ｋｉｎｅｔｉｃｐａｒａｍｅｔｅｒｓａｎｄｍａｓｓｔｒａｎｓｆｅｒｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｓａｌｏｎｇｔｈｅｈｅｉｇｈｔｏｆｔｏｗｅｒ

塔高
出口 ＣＯ２

体积分数

液相主体

ＭＥＡ浓度 ｃＭＥＡ／

界面 ＣＯ２

浓度 ｃＡｉ／

气相传质系数

ｋＧ／

液相物理

传质系数

总体积传质系数

ＫＧａｅ／

　　

八田数

增强

因子

ｚ／ｍ ｃＣＯ２，ｏｕｔ／％ （ｍｏｌ·Ｌ－１） （ｋｍｏｌ·ｍ－３） （ｋｍｏｌ·ｍ－２·ｓ－１·ｋＰａ－１）ｋ０Ｌ／（ｍ·ｓ
－１）（ｋｍｏｌ·ｍ－３·ｓ－１·ｋＰａ－１） Ｈａ Ｅ

０１６５ ３２２０ ０２４１４３５ ００１２８１２ ４５０９×１０－７ １３９×１０－５ ３８４０×１０－６ ８４１０ １１６５

０２４５ ３１０５ ０２９４０７３ ００１２３５５ ４４４３×１０－７ １３９×１０－５ １１３９×１０－５ ９２２４ ３４５５

０３３５ ２９６５ ０３５５８３２ ００１１７９８ ４３６５×１０－７ １３９×１０－５ １８１５×１０－５ １０１６２ ５５０６

０４３０ ２７４０ ０４５００９６ ００１０９０２ ４２４５×１０－７ １３９×１０－５ ２５５９×１０－５ １１３１６ ７７６３

０５９５ １７３５ ０８０８４８５ ０００６９０４ ３７７４×１０－７ １３９×１０－５ ４６１８×１０－５ １４１４１ １１４４８

３２　吸收剂浓度对 Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ的影响

为进一步探究 Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ随吸收剂浓度的

变化关系，在上述实验条件下，改变吸收剂中 ＭＥＡ
的浓度（０８２～４９４ｍｏｌ／Ｌ），对 Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ沿塔
高方向求均值，ＭＥＡ浓度对 Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ的影响见
图３。结果表明，Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ随 ＭＥＡ浓度增加而
增大，但当 ＭＥＡ浓度高于 ２５ｍｏｌ／Ｌ时，Ｅ及 ＫＧａｅ
的增加幅度逐步平缓。

由式（８）可知，Ｈａ的值随液相主体中 ＭＥＡ浓
度的增加而增大，由图 ３可知，Ｈａ远大于 ３，表明填
料塔中 ＭＥＡ与 ＣＯ２的反应属于在液膜内进行的飞
速反应。反应速率的增大，有助于增加液膜中反应

物 ＭＥＡ的浓度梯度，增强因子 Ｅ的值随之增大，由
式（１２）可知，液相传质系数 ｋＬ增大，从而使总体积

图 ３　ＭＥＡ浓度对 Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ的影响

Ｆｉｇ．３　ＥｆｆｅｃｔｏｆＭＥＡｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｏｎＨａ，ＥａｎｄＫＧａｅ
　
传质系数 ＫＧａｅ增加。当 ＭＥＡ浓度大于 ２５ｍｏｌ／Ｌ
时，此时 Ｈａ的值与 Ｅ近似，可认为此时填料塔中
ＭＥＡ与 ＣＯ２的反应可用拟一级反应描述，液相中
ＭＥＡ的浓度近似为常数。另一方面，当 ＭＥＡ过量
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大时，沿塔高增加方向气相主体 ＣＯ２体积分数较
低，液膜内反应物浓度梯度较小，由于反应速率的提

高对降低液相阻力的影响减小，此时，可认为填料塔

中 ＭＥＡ吸收 ＣＯ２的传质性能与吸收剂浓度无关。
值得注意的是，当吸收剂大量过量时，ＭＥＡ浓度增
加虽有助于提高反应速率，但对提高传质系数的影

响已经不大，同时，吸收剂浓度的提高，容易引起吸

收剂的挥发、降解等问题
［２５］
，故在沼气提纯过程中，

需综合实际情况确定吸收剂浓度。

３３　原料气 ＣＯ２体积分数对 Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ的影响
实验过程中，吸收剂中 ＭＥＡ浓度为１６４ｍｏｌ／Ｌ，

ＭＥＡ流 量 为 １１０５８Ｌ／（ｍ２·ｓ），ＣＯ２ 负 荷 为

０１２５ｍｏｌ／ｍｏｌ；原料气流量为 １２４４ｋｍｏｌ／（ｍ２·ｈ），
其他实验条件不变，改变原料气中 ＣＯ２体积分数
（１８４％ ～４０６％），考察原料气中 ＣＯ２体积分数对
Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ的影响。实验结果如图 ４所示，随原
料气中 ＣＯ２体积分数增加，八田数 Ｈａ、增强因子 Ｅ
及总体积传质系数 ＫＧａｅ迅速降低。

图 ４　ＣＯ２体积分数对 Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ的影响

Ｆｉｇ．４　ＥｆｆｅｃｔｏｆＣＯ２ｖｏｌｕｍｅｆｒａｃｔｉｏｎｏｎＨａ，ＥａｎｄＫＧａｅ
　
基于双膜理论，ＭＥＡ吸收 ＣＯ２的过程中，气膜

内仅存在 ＣＯ２分子扩散过程，所以，原料气中 ＣＯ２
体积分数提高，使得由气相主体扩散至气液界面处

的 ＣＯ２的量增加，从而导致大量的 ＭＥＡ由液相主
体处扩散至液膜内参与反应，液相主体的 ＭＥＡ浓度
减小，由式（８）可知，Ｈａ减小。与此同时，液相主体
中 ＭＥＡ浓度减小，一方面意味着液膜内 ＭＥＡ的浓
度梯度降低，另一方面，液膜内气液反应的反应面越

远离气液界面，从而使得 Ｅ随之减小。至于总体积
传质系数 ＫＧａｅ，由式（１２）可知，Ｅ减小，液相传质阻
力 Ｈ／（Ｅｋ０Ｌ）增大，使得 ＫＧａｅ减小。

值得注意的是，沼气提纯过程中，原料气中 ＣＯ２
体积分数通常高于 ３０％，由以上分析可知，此时由
于增强因子 Ｅ较小，使得液膜阻力相对较大，认为
可通过适当提高吸收剂浓度，增加气液扰动等方式，

以改善填料塔中提纯过程的传质性能。

３４　进气流量对 Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ的影响
在上述实验条件下，当吸收剂中 ＭＥＡ浓度为

１６４ｍｏｌ／Ｌ，溶液 ＣＯ２负荷为 ０１２５ｍｏｌ／ｍｏｌＭＥＡ

时，改变进气流量（３２８～１３１０ｋｍｏｌ／（ｍ２·ｈ）），考
察进气流量对 ＭＥＡ吸收 ＣＯ２的动力学及传质性能
的影响。Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ随进气流量的变化关系见
图５。随进气流量的增大，ＫＧａｅ先增加后降低，但 Ｅ
及 Ｈａ的值随进气流量的增大而降低，当进气流量
大于９０１ｍｏｌ／Ｌ时，三者的值趋于稳定。需要注意
的是，当进气流量小于 ５７３ｋｍｏｌ／（ｍ２·ｈ）时，Ｅ与
Ｈａ的值相等，可认为此时的 ＣＯ２吸收过程可用拟
一级反应描述。

图 ５　ＣＯ２流量对 Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ的影响

Ｆｉｇ．５　ＥｆｆｅｃｔｏｆｇａｓｆｌｏｗｒａｔｅｏｎＨａ，ＥａｎｄＫＧａｅ
　
由 Ｏｎｄａ等给出的 ｋＧ计算关联式

［２０］
，气相传质

系数 ｋＧ随气体流量增大而增大，气相主体体积分数
一定时，气膜阻力的降低，使得气液界面处 ＣＯ２浓
度增大，由 ３３节分析可知，液相主体 ＭＥＡ浓度降
低，Ｈａ及 Ｅ随之降低。至于气相总体积传质系数
ＫＧａｅ，由先前的研究可知

［２５］
，气相传质阻力占总传

质阻力的比例随气体流量增加而减小，当气体流量

小于 ５６８ｋｍｏｌ／（ｍ２·ｈ）时，气相传质阻力占比较
高，故 ＫＧａｅ随 ｋＧ的增加而增大。继续增加气体流
量，气相阻力占比逐渐减小，填料塔内的气液传质主

要受液膜控制，此时，由于增强因子 Ｅ降低，液膜阻
力增加，使得 ＫＧａｅ随气体流量增加而迅速降低。同

时，由 Ｓａｌｉｎａｓ等［２６］
的研究可知，气体流量增加，填

料塔内气相的轴向返混程度增加，亦使得吸收过程的

传质推动力降低。当气体流量大于９０１ｋｍｏｌ／（ｍ２·ｈ）
时，由表３知，液相主体中 ＭＥＡ浓度基本不变，从而
使得 Ｈａ及 Ｅ趋于稳定，此时有反应的存在对传质
过程的促进作用有限，另外，曾庆等

［２７］
的研究表明，

气膜阻力占总传质阻力的比例随气体流量增加而减

小，认为增加进气流量对总传质系数的影响可忽略。

３５　吸收温度对 Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ的影响
实验研究了在填料塔中，当吸收剂中 ＭＥＡ浓度

为１６４ｍｏｌ／Ｌ，流量为 １６５８７Ｌ／（ｍ２·ｓ），吸收液

ＣＯ２负荷为 ０３８３ｍｏｌ／ｍｏｌＭＥＡ；原料气中 ＣＯ２体

积分数为３５％，流量为 ６５５ｋｍｏｌ／（ｍ２·ｈ）时，其他
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　　 表 ３　不同进气流量时的气液相浓度及传质系数

Ｔａｂ．３　Ｇａｓｌｉｑｕｉｄｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓａｎｄｍａｓｓｔｒａｎｓｆｅｒｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｓｏｎｄｉｆｆｅｒｅｎｔｇａｓｆｌｏｗｒａｔｅｓ

进气流量 界面 ＣＯ２浓度 液相主体 ＭＥＡ浓度 气相传质系数 液相物理传质系数

Ｇ／（ｋｍｏｌ·ｍ－２·ｈ－１） ｃＡｉ／（ｋｍｏｌ·ｍ
－３） ｃＭＥＡ／（ｍｏｌ·Ｌ

－１） ｋＧ／（ｋｍｏｌ·ｍ
－２·ｓ－１·ｋＰａ－１） ｋ０Ｌ／（ｍ·ｓ

－１）

３２８ １７３×１０－３ １１６８９ ２０４０×１０－７ １１９８×１０－５

４９２ ２４×１０－３ １１００５ ２７６５×１０－７ １１９８×１０－５

５７３ ３７４×１０－３ １００５３ ３１９７×１０－７ １１９８×１０－５

６５５ ４０７×１０－３ ０９５６１ ３５３８×１０－７ １１９８×１０－５

７３７ ６５７×１０－３ ０７２３０ ４１２１×１０－７ １１９８×１０－５

８１９ ８０１×１０－３ ０６０８６ ４６１６×１０－７ １１９８×１０－５

９０１ ８９５×１０－３ ０５８６５ ５０６３×１０－７ １１９８×１０－５

９８３ ９７４×１０－３ ０５７３６ ５５００×１０－７ １１９８×１０－５

１１４７ １０５×１０－２ ０５７１０ ６２６２×１０－７ １１９８×１０－５

１３１０ １１０５×１０－２ ０５７０２ ６９８４×１０－７ １１９８×１０－５

实验条件不变，改变吸收液进液温度 （２６５～
６７７℃），考察吸收温度对 Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ的影响。
实验结果如图６所示，随吸收温度的增加，Ｈａ、Ｅ迅
速增大。至于 ＫＧａｅ，当吸收温度相对较低时，ＫＧａｅ
均随吸收温度的增加而迅速增大，当温度大于

５７４℃时，ＫＧａｅ随吸收温度的增大而减小。

图 ６　吸收温度对 Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ的影响

Ｆｉｇ．６　Ｅｆｆｅｃｔｏｆａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｇａｓｆｌｏｗｒａｔｅｏｎ

Ｈａ，ＥａｎｄＫＧａｅ
　
分析认为，一方面，由式（７）可知，反应速率常

数 ｋ１随吸收温度增加而增大，另一方面，由 Ｖｅｒｓｔｅｅｇ

等
［２１］
的研究，ＣＯ２在液膜中的扩散系数 ＤＡＬ亦随温

度增加而增大，从而使得 Ｈａ随吸收温度增加而增
大。而反应速率的增大，提高了液膜内反应物的浓

度梯度，增强因子 Ｅ随之增大。值得注意的是，亨
利系数 Ｈ随温度的增加而增大［２１］

，意味着 ＣＯ２在
ＭＥＡ溶液中的溶解度大幅降低，抑制了液相传质
的进行。由式（１２）可知，当吸收温度增加时，液相
传质阻力 Ｈ／（Ｅｋ０Ｌ）的分子与分母的值同时增加，
当吸收温度小于 ５７４℃时，Ｈ的增加幅度小于
Ｅｋ０Ｌ，表现为液相传质阻力 Ｈ／（Ｅｋ

０
Ｌ）随吸收温度增

加而减小，ＫＧａｅ随之增大，继续增加吸收温度，此
　　

时 Ｈ的增加幅度大于 Ｅｋ０Ｌ，表现为液相传质阻力

Ｈ／（Ｅｋ０Ｌ）随吸收温度增加而增大，ＫＧａｅ随之减小。
由此可见，在沼气提纯过程中，适当增加吸收温

度，有利于吸收液中 ＭＥＡ对沼气中 ＣＯ２的吸收，但

是，吸收温度提高，使提纯工艺过程的能耗增加
［２４］
，

同时，过高的吸收温度，容易导致吸收过程传质效率

的降低，在实际的沼气提纯工程中，需综合考虑经济

及效率等因素，确定适宜的吸收温度。

４　结论

通过实验研究了 ＭＥＡ溶液在填料塔内吸收沼
气中高质量分数 ＣＯ２的八田数 Ｈａ、增强因子 Ｅ以
及总体积传质系数 ＫＧａｅ，分析了吸收剂浓度、进气
流量及 ＣＯ２体积分数、进液温度等反应条件的影
响，得到了以下结论：

（１）增加吸收剂浓度，有利于提高 ＣＯ２吸收的
反应速度及传质性能；当吸收剂浓度高于 ２５ｍｏｌ／Ｌ
时，Ｅ及 ＫＧａｅ趋于稳定，此时，吸收过程可用拟一级
反应描述。

（２）ＣＯ２体积分数增加，Ｈａ、Ｅ及 ＫＧａｅ减小。
当 ＣＯ２体积分数高于３０％时，液相传质阻力相对较
大，应采用提高吸收液浓度，增加气液扰动等方式，

改善沼气提纯过程的传质性能。

（３）ＫＧａｅ随进气流量的增加先增大后减小，而
Ｈａ和 Ｅ随进气流量的增加而减小，最后趋于稳定。
当流量小于５７３ｋｍｏｌ／（ｍ２·ｈ）时，吸收过程可用拟
一级反应描述。

（４）Ｈａ、Ｅ随进液温度的增加而增大，从而使
ＫＧａｅ随之增大，当温度高于 ５７４℃时，溶解度大幅
降低，ＫＧａｅ逐渐减小。
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