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摘要!以欧拉
=

欧拉双流体模型和气固非均相化学反应动力学为基础!嵌入了气固化学反应速率

方程和反应内热源项的
&_Q

%自定义函数&程序!对化学链燃烧燃料反应器'''鼓泡流化床内气固

两相流动及化学反应过程进行了数值模拟!并分析了甲烷进气速度对床内气固两相流动$传热及化

学反应速率的影响
%

结果表明"随着甲烷进气速度增加!床内气固混合更加剧烈!气泡的产生$碰撞

和破碎使得气固分布不均!流化质量下降!导致反应器内化学反应速率以及温度分布不均!床内局

部存在的高温区域将使颗粒温度过高而烧结!降低了甲烷燃烧效率
%
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化学链燃烧!
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"是一种新的燃烧技术$由于具有燃烧效率高&

彻底消除
:V

J

排放&以及
?V

;

内分离不消耗额外能

量的特点而受到了广泛的关注
%

化学链燃烧技术的

研究与应用对于
?V

;

的减排和燃料的高效燃烧具有

重要的意义*

#

+

%

目前$关于化学链燃烧反应器的数值

模拟的相关文献很少$文献*

;

+运用
Q8L*'-

软件对

燃料反应器内非金属载氧剂硫酸钙与氢气的还原反

应进行了数值模拟#文献*

!

+提出了基于
?Q_

多相

流的气固流动与化学反应动力学模型$并运用

[QNc

程序模拟了流化床内甲烷与镍基'膨润土载

氧剂还原反应的过程
%

然而这些文献模拟时仅考虑

的是等温过程$而且其计算模型均没有得到实验验

证
%

因此$文献*

"

+提出了化学链燃烧燃料反应器内

金属载氧剂与甲烷进行还原反应的流体力学与化学

反应动力学模型$此模型与实验数据有较好的一致

性
%

笔者基于
W('LR

操作系统的联想深腾
#E<<

并行

计算平台$运用
?Q_

软件
Q8L*'->%!

$对化学链燃

烧鼓泡流化床反应器内甲烷与
?LV

,

M8

;

V

!

载氧剂

的还原反应进行了数值模拟
%

模拟结果与文献中的

实验数据有较好的一致性
%

本文也进一步对比分析

了甲烷进口速度对流化床内气固流动&传热及甲烷

燃烧效率的影响
%

!

!

流动控制方程与化学反应机理

!!!
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气固流动控制方程$

%

%

连续性方程
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式中$下标
4

$

,

分别为气相和颗粒相#

,

$

$

$

8

分别为

密度&体积份额和瞬时速度
%

当气固之间存在非均相

反应时$两相间存在质量&动量及能量的交换$等式

右边的
1

项代表质量源项$且有
1

,

4

Y1

4

,

%

动量方程
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式中$

2

为重力加速度#

#

为气固相间动量交换系

数#

B

为压力#

F

4

,

8

4

$

F

,

4

8

,

分别为气固相间的动量

传递量
%

!

4

$

!

,

分别为气固相间的应力张量
%

能量方程
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式中$

1

$

0

$

4

分别为总焓&混合物导热系数及气固

相间热交换系数#

F

4

,

1

,

$

F

,

4

1

,

为燃料反应器内气

固非均相反应产生的内热源项
%

组分输运方程

本模型中$气相组分包括
?T

"

&

?V

&

T

;

&

?V

;

和

T

;

V

$根据第
%

种物质的对流扩散方程预估每种物

质的质量分数$守恒方程表示为

5
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式中$

b

4

$

%

为气相组分
%

的扩散通量$由浓度梯度产

生#

I

%

为化学反应的净反应速率#

I

2*

为由非均相反

应产生的反应速率
%

!!"

!

化学反应机理

假设燃料反应器内
?T

"

与
?LV

发生的还原反

应分两步进行$首先
?T

"

与
?LV

反应生成
T

;

和

?V

$之后
T

;

&

?V

分别与
?LV

立即反应生成
?V

;

&

T

;

V

和
?L

$反应方程表示为*

"

+
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"

h
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h
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!

E

"

;T

;

h

;?LV

1

;T

;

V

h

;?L

!

C

"

?V

h

?LV

1

?V

;

h

?L

!

#<

"

式!

E

"为吸热反应$其热量为
"

1

+

$

#

Y#;<%""P$

,

H/8%

式!

C

"为放热反应$其热量为
"

1

+

$

;

Y=#A#%BE

P$

,

H/8

$式!

#<

"为放热反应$其热量为
"

1

+

$

!

Y=

#;>%C<P$

,

H/8%

文献*

"

+提出了化学链燃烧燃料反应器内金属

氧化物与燃料气体进行还原反应的化学动力学模

型'''收缩核模型!
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方程描述为
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式中$

+

/

$

%

为化学反应速率#

O

,

$

%

为反应物的转化率#

&

为反应时间#

W

[

$

?LV

为氧化铜摩尔体积$

W

[

$

?LV

Y

#;%"p#<

=>

H

!

,

H/8

#

Y

%

为表观动力学常数#

=

%

为

=

#

%

中组分的浓度#

#

为反应级数#

+

4

$

?LV

为氧化铜粒
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作为载氧剂的流化床化学链燃烧数值模拟
!

径$

+

4

$

?LV

Y;%<p#<

=A

H%

载氧剂中
?LV

组分分别与
?T

"

&

T

;

&

?V

化学反

应的具体参数如表
#

*

"

+

%

表
!

!

K76

与
K,

;

+

K6

和
,

(

还原反应的动力学参数

)-=F!

!

K*+82:-3M25+12:

H

->-8+1+>4GA>>+B7:-12A5AG

K76@21*K,

;

'

K6-5B,

(

名 称
?T

"

?V

T

;

化学计量系数
? " # #

反应级数
# <%B <%> <%E

前指因子
Y

<

,!

H/8

#=#

3

H

!#=;

3

,

=#

"

!<%< <%<# #%<

活化能
.

,!

P$

3

H/8

=#

"

#<> ;B ><

由于
?LV

与甲烷还原反应是一个放热过程$因

此$在模拟过程中要考虑热源项对化学反应速率的

影响
%

假设放热过程的内热源项为

M

T

6

!

%

T

#

+

/

$

%

"

1

+

$

%

!

#;

"

载氧剂与燃料的比率为

.T

d

?LV

$

('

"d

?T

"

$

('

!

#!

"

式中$

d

?LV

$

('

$

d

?T

"

$

('

分别为流化床进口处
?LV

和甲

烷的摩尔流量$

H/8

,

,%

当
.

Y#

时$

?LV

与甲烷的比

例为
"q#

$甲烷理论上能够完全反应
%

假设甲烷燃

烧效率为流化床反应器出口处
?V

;

与
T

;

V

的摩尔

浓度之和与进口处甲烷的浓度之比
%

"

!

计算方法+网格划分及边界条件

采用欧拉
=

欧拉双流体模型$文献*

B

+中应用标

准
Y=

$

湍流模型对甲基氯硅烷的气固反应过程进

行了数值模拟$结果表明其所采用的湍流模型对反

应过程的影响较小$因此$对气相采用标准的
Y=

$

湍流分散模型
%

气固之间曳力系数采用
\(63,

J

/I

*

>

+

模型$气固之间传热采用
\L''

*

A

+模型
%

计算中对气

固相均采用速度进口边界条件&压力出口边界条件$

对于壁面$假设其为绝热$采用无速度滑移和无质量

渗透条件$并采用标准壁面函数法弥补壁面边界层

效应
%

选取的载氧剂颗粒由质量分数为
#"r

的
?LV

和质量分数为
E>r

的
M8

;

V

!

组成$颗粒平均直径为

<%;HH

$反应过程中假设粒径不变$且为均一分布
%

颗粒密度为
#B<<P

4

,

H

!

$属于
\*863+-@

类颗粒
%

颗

粒间的弹性碰撞恢复系数为
<%C<%

采用基于压力的

]?G1N[]WF

算法
%

时间步长为
<%<<<;,%

燃料反应器为鼓泡流化床$其结构和网格划分

如图
#

所示$二维计算区域的网格划分步长为

<%<<;B

$总网格数为
#><<<

$均为四边形网格
%

图
!

!

反应器的几何结构及网格划分

D2

E

F!

!

Q:*+8-12:-5B

E

>2B4AG1*+4

H

A71+B=+B>+-:1A>

!!

流化床内初始床层高度为
<%"H

$初始体积分数

为
B!%Ar

$载氧剂颗粒最大体积分数为
B>r%

假设在

空气反应器中的铜完全被氧化$且进口气体中甲烷组

分的质量分数为
#<<r

$具体的模拟条件*

E

+如表
;

所示
%

表
(

!

反应器模拟计算操作条件

)-=F(

!

6

H

+>-125

E

:A5B212A54251*+578+>2:-3

42873-12A54AG1*+G7+3>+-:1A>

物理量 数值

甲烷进口流量,!

H

!

3

2

=#

"

;%;B>

#

"%B#;

甲烷进口速度,!

H

3

,

=#

"

<%<AB

#

<%<#B

载氧剂颗粒进口流量,!

H

!

3

2

=#

"

<%<B#

#

<%#><

载氧剂颗粒进口速度,!

H3,

=#

"

<%<<E

#

<%<;B

入口气&固相温度,
X #<A!

出口压力,
]3 #<#!;B

#

!

计算结果与分析

#!!

!

计算模型验证

为了保证模拟计算中使用的气固两相流体力学

和化学反应动力学模型的可靠性和可行性$采用了

表
;

中的数据对甲烷进气速度为
<%#H

,

,

$进口处

载氧剂颗粒与甲烷的摩尔流量的比率
'

分别为

<%CE

$

#%!"

$

#%>"

和
#%C!

时的工况进行了模拟计

算$燃烧效率
6

的值取自出口截面的面积平均值
%

如图
;

所示!见下页"$计算结果与文献*

E

+中的实验

#>
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数据相吻合$验证了计算模型的可靠性
%

图
(

!

模拟与实验数据的比较

D2

E

F(

!

KA8

H

->24A5AG:2853-12A5-5B+J

H

+>28+51

#!"

!

速度大小对甲烷转化率的影响

文献*

!

+对燃料反应器内镍基载氧剂与甲烷的

还原反应进行了数值模拟$表明甲烷燃烧效率较低$

大量未燃尽的甲烷气体随
?V

;

和
T

;

V

被排出反应

器外
%

他们认为可以降低燃料的进口速度$以增加载

氧剂颗粒与甲烷的接触$延长反应时间提高反应速

率
%

本文对甲烷进气速度分别为
<%<AB

$

<%#;<

和

<%#B<H

,

,

$颗粒进口速度为
<%<#BH

,

,

的时工况进

行了模拟$计算时间为
;B,

$取
#>,

时的计算结果

进行分析
%

#!"!!

!

反应器内固相体积分率及气体各组分分布图

图
!

为
!

种甲烷不同进气速度时固相体积及气

相反应物与生成物组分的浓度分布图$组分为

#<<r

的燃料气体
?T

"

由入口以均匀速度进入反应

器内$随着反应时间的推进$床层中心区域会形成大

小不一的气泡
%

而气泡的不断生长&合并和破裂引起

图
&

!

固相体积分布及反应器内气相组分的分布图

D2

E

F&

!

QA32B.A378+G>-:12A5-5B:A8

H

A4212A5

H

>AG23+4AG

E

-4>+-:1-514-5B

H

>AB7:14

B241>2=712A54-1B2GG+>+518+1*-5+253+1.+3A:212+4
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!

俊$等%

?LV

,

M8

;

V

!

作为载氧剂的流化床化学链燃烧数值模拟
!

了颗粒不规则的剧烈运动$促使载氧剂颗粒与
?T

"

充分混合$保证
?LV

与
?T

"

快速反应
%

从图
!

!

3

"可明显看出$床层底部和自由区域内

?T

"

&

?V

&

T

;

&

?V

;

和
T

;

V

的浓度的分布有着较大差

异
%

这是因为流化床层底部是气固还原反应的主要区

域$

?T

"

与载氧剂颗粒得到剧烈而充分的混合$因此

反应较为迅速和剧烈
%

从图中还可以看出$

?T

"

浓度

从床层底部沿床高方向急剧减少$由进口处的体积分

数
CA%Cr

下降到
;"%Br

$到达自由空间区域后$其体

积分数由
;"%Br

降至
#r

左右
%

这是由于甲烷在床层

的底部区域时几乎已被
?LV

完全氧化
%

同样
?V

;

和

T

;

V

的体积分数沿床高方向分别从
<

急剧上升到

!!%!r

和
>>%Ar

$并且充满整个反应器的上部
%

而
T

;

和
?V

的浓度一直均较低$由于两者作为反应的中间

产物$自产生后便迅速与氧化铜继续反应生成
?V

;

和
T

;

V%

由图
!

可以发现$随着进气速度从
<%<ABH

,

,

增加到
<%#BH

,

,

$生成物
?V

;

和
T

;

V

浓度减

少$甲烷燃烧效率也逐渐减小$导致少量未完全

燃烧的
?T

"

气体随
?V

;

和
T

;

V

一起被排出反应

器外
%

这是因为随着
?T

"

进口气速的增加$甲烷

的流量也在增加$当超过一定流量后$甲烷气体

会过剩而被排出反应器
%

而甲烷进气速度增加$

也会使甲烷与载氧剂颗粒接触的时间缩短$反应

不能充分进行
%

此外$随着进气速度的增加$使得

反应器内颗粒间的碰撞和气固之间的混合都很

剧烈$如图
!

!

5

"固相体积分布图所示$反应器内

床层中上部产生了数量多&直径大的气泡$中上

部区域与底部区域相比$流化质量明显下降
%

导

致甲烷燃烧效率降低
%

#!"!"

!

不同进气速度对反应器内化学反应速率的

影响

图
"

所示为甲烷在不同进气速度时化学反应速

率的分布$可以看出$随着进气速度的增加$化学反

应速率逐渐变快
%

这是因为$对于一定进口截面的反

应器$速度增加时$甲烷的流量也相应增加$床内甲

烷浓度逐渐升高$使得化学反应速率较快
%

但是速度

增加过快时$甲烷会过剩而被排出反应器外
%

从图中

可以明显看出$气泡对总的化学反应速率的影响要

强于甲烷浓度升高时的影响
%

图
;

!

化学反应速率分布图

D2

E

F;

!
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如图
"

!

3

"所示$当速度为
<%<ABH

,

,

时$床内

颗粒分布较为均匀$气固接触效率高$绝大部分区域

的颗粒都参与了反应$因此床内化学反应速率整体

分布均衡$总的反应速率较快$甲烷燃烧效率较高
%

而当速度逐渐增加到
<%#BH

,

,

时$反应器内的化学

反应速率受气泡的影响较为明显$如图
"

!

K

"&图
"

!

5

"床层中上部区域存在一些较大直径的气泡$这些

气泡导致气固接触效率降低$可以看出$气泡区域的

反应速率较低$有些区域甚至为
<

$这将严重影响整

个还原反应的过程$使总的反应速率降低$致使甲烷

燃烧效率较低
%

#!"!#

!

不同进气速度对反应器内温度分布的影响

从图
B

所示的甲烷在不同进气速度时气相温度

场分布中可以看出$气体速度为
<%<ABH

,

,

时$床层

底部进口区域由于颗粒分布均匀$且甲烷浓度较高$

所以反应速率快$温度高
%

而沿床高方向以上的区域

存在数量较多且分布均匀的小气泡$而且小气泡内

甲烷浓度高$气固相间接触效率较高$此区域反应速

率较慢$但分布均衡$所以此区域温度略低于进口区

域$但是总体分布均衡
%

图
'

!

气相温度场分布图

D2

E

F'

!

R-41+8

H

+>-17>+B241>2=712A54-1

B2GG+>+518+1*-5+253+1.+3A:212+4

!!

随着甲烷进气速度不断增加$气泡的数量增多

且直径不断变大$使得床内颗粒分布不均$导致流化

质量下降$减小了气固相间接触效率$反应速率下降

且分布不均衡$而且气体的导热性较差$使得气固传

热效率降低$导致气相温度分布不均衡%含气泡的局

部区域温度过低$而密相区域反应剧烈温度过高
%

床

内的局部高温区域可能会造成颗粒烧结$致使流化

质量下降$不利于反应进行
%

因此确定合适的进气速

度$减小气泡尺寸$改善流化质量是提高化学反应速

率$提高甲烷燃烧效率的措施之一
%

$

!

结
!

论

数值模拟了化学链燃烧燃料反应器内气固两相

流动与化学反应过程$模拟计算得到的结果与文献

中的实验数据有较好的一致性$并对比分析了甲烷

进口速度对反应器内气固流动特性与甲烷燃烧效率

的影响
%

数值模拟的结果表明$当选择较低甲烷进气

速度时$流化床内颗粒混合更均匀$流化质量得到明

显改善$气固相间接触较好$整体反应速率较为均

衡$这有利于气固之间的传热$使得气相温度分布均

匀
%

而甲烷进气速度较高时床内流化质量较差$气泡

的产生使得颗粒分布不均$减小了气固相间接触效

率$使得反应速率不均$气固传热效果变差$导致了

温度分布不均$床内局部区域温度过高时$会导致颗

粒烧结$致使流化质量下降$不利于反应进行
%
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