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摘要 提出并建立了三相内循环流化床光催化反应器 对其内部光辐射传递规律进行了研究 结果表明 在气固相共同作用下

通气量  1 光强的径向分布服从指数衰减规律 与  公式中通过均匀悬浊介质时的光强分布规律一致 光辐射

能的数值受初始光强 催化剂颗粒浓度和液层厚度的共同影响 通气量只影响床层流化状态 对光强分布影响可以忽略 对罗

丹明 的光催化降解实验表明 三相内循环流化床的光催化效率高于传统的悬浆式反应床 本系统的最佳催化剂浓度为  ∗


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  利用 ×作为光催化剂降解有机污染物已逐

渐由实验研究转向实际应用的研究 光催化氧化法

的大规模应用需要解决的主要技术问题是 × 催

化剂的固定化以及与之相应的结构简单 !效率高 !可

长期稳定运行的反应器的设计≈ 光催化反应器的

设计不同于一般化学反应器 除了涉及质量传递与

混合 !反应物与催化剂的接触 !流动方式 !反应动力

学 !催化剂的安装 !温度控制等问题外 还必须考虑

光辐射这一重要因素 在光催化反应器中 催化剂只

有吸收适当的光子才能被激活而具有催化活性 因

此反应器的结构必须能够提供尽可能多的激活光催

化剂和足够的光辐射空间 

近年来出现的流化床光催化反应器≈ ∗ 很好

地解决了催化剂与反应液及光的有效接触问题 且

适合于工业规模放大 流化床反应器有利于光源的

布置 使内部辐射场分布均匀 本文建立了一种新型

三相内循环流化床光催化反应器 并以此为对象 对

其内部光辐射传递规律进行初步研究 用来指导此

类反应器的设计和应用 

1  实验部分

111  三相内循环流化床光催化反应器的设计

三相内循环流化床光催化反应器的结构如图 

所示 反应器最里边的石英套管中放置紫外光源 中

间是气 !固 !液三相升流区 外层是降流区 反应器底

部安装环状曝气头 产生气泡 由于上浮气泡的作

用 在升流区和降流区之间产生密度差 驱使流体夹

带固体催化剂在两区之间循环流动 顶部放大段形

成缓冲区使气 !固 !液分离 处理后的上清液流出反

应器≈ 

反应器高  容积包括升流区 !降流区和

底部的折流区其中有效反应区升流区体积

1

石英管直径  内置 只  • 紫外线杀菌
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图 1  三相流化床反应器结构示意图

ƒ  ≥ 2∏2

灯中心波长   通过改变燃亮紫外灯的个

数 来改变初始辐射光强 

反应器的光照面积与反应区溶液体积之比

Α/ ς    

负载型 ×≥ 光催化剂由本实验室制备 

所用载体为  ∗ 目的粗孔硅胶球 经 次负载 

×负载量为 1  质量分数 

112  反应器内光辐射的测定

在三相流化床光催化反应器中 光强分布的影

响因素主要为光源强度 !固含率和气含率 在充分流

化状态下 固含率可以由反应器内催化剂含量表示 

气含率由气体通入量表示 由于光源布置在反应器

中心 且为线状光源 因此实验仅考察其径向衰减规

律 测量位置为反应区中部 

光强的测定采用  ∂2型紫外辐照计和特制的

光纤探头 测定波长   反应器内径向光强分

布如图 所示 以石英管外壁为起点 光辐射测量范

围为整个反应区 

 通气量对光强分布的影响  在不含催化剂

的情况下启动反应器 以 1 ∗ 1 的通气量

进行蒸馏水的流态化反应 测定不同通气量下光强

沿反应器径向距离的变化 

 催化剂浓度对光强分布的影响  分别在催

化剂用量为  ! ! 和  的情况下 

在充分流态化时测定不同催化剂用量在不同通气量

下光强沿反应器径向距离的变化 同时测定反应器

内升流区的固含率 考察不同流化状态反应器内催

化剂的实际存在状态 

113  光催化性能测试

图 2  光反应器径向光强分布

ƒ  ⁄∏  

光催化性能的测试采用染料罗丹明 分析纯

为指示物 通过测定其吸光度的变化反映出降解情

况 同时比较负载型 ×≥ 光催化剂与粉末

×市售的光催化性能 

2  结果与讨论

211  反应器内光强分布的影响因素

真空中光能的传播服从麦克斯韦方程组 本反

应器的光源可看作线状光源 若光强只沿径向衰减 

则光强分布应与径向距离的平方成反比 即 Ι Ω

Ρ  1 在三相内循环流化床中 存在气 !液 !固三相 

气泡可能对光有反射 !折射和散射作用 液相对光有

吸收 固体颗粒可能对光有吸收和散射 因此光在反

应器中的传播和衰减是很复杂的 气 !液 !固三相对

光的传播影响规律对反应器的设计有着重要影响 

下面将对其影响分别讨论 

212  通气量对光强分布的影响

无催化剂存在时 反应器内光强变化可能由于

液体的吸收以及气泡对光的折射 !反射 !散射等引

起 通气量越大 产生的气泡量越多 但实验中发现

图  通气量的大小对光强分布的影响并不大 相

同径向距离时不同通气量导致光强的变化最大不超

过   这可能是因为通过曝气板产生的气泡尺寸

细小且分布均匀 对光在各个方向的作用可相互抵

消 因此对光强的变化影响不大 

当反应器中液相为蒸馏水时 在径向距离为 

处 光强的衰减达到   

213  充分流化时的通气量

当反应器内存在一定浓度的催化剂 进行三相

流态化反应时 光强沿径向强烈衰减 图 和图 分

期 环   境   科   学



图 3  无催化剂时光强随通气量的变化

ƒ    

∏

别是在含有  催化剂时光辐射强度及固含率随

通气量的变化情况 图 显示 通气量较小时 床层

固含率随通气量的增大而增大 当通气量大于 1

时 固含率不再随着通气量的增加改变 催化

剂颗粒已经全部达到流化状态 由此可知 1 

是床层充分流化的临界气量 当床层充分流化后 不

同通气量情况下的光强几乎不变 光强分布曲线基

本重合图  这一方面说明气含率对光辐射的影

响很弱 另一方面也证明了固含率对光强衰减的影

响 基于载体的尺寸 固体颗粒对光的散射可忽略 

光强衰减主要由固体对光的吸收和反射引起 固含

率高时 固体颗粒对光的吸收增强 反射对光的屏蔽

效应也增大 因此径向光强呈现出强烈衰减趋势 

分别在催化剂用量为  ! ! 的条件下

进行测试 结果与催化剂用量为  的测定结果

类似 同样是在通气量大于 1 时 不同通气

量情况下的光强分布曲线基本重合 

图 4  不同通气量下的固含率与光强

ƒ  ° 

 

图 5  不同通气量下光强径向变化

ƒ   

 

214  光辐射的径向分布规律

充分流化状态下 不同初始光强和固含率条件

下光强径向变化如图 所示 

对上述数据分析表明 光强的径向分布很好地

服从于指数规律 即在固定催化剂含量的情况下 任

意点光强 Ι 与其径向距离 λ符合下式 

Ι = Ι ε
− Κλ ()

式中 Ι与 Κ均为常数 其数值列于表 中 从表 

可以看出 改变初始光强仅使 Ι 变化 Κ则仅与催

化剂的含量有关 

表 1  不同催化剂投加量的 Σ和 Κ值

×  Σ  Κ ∏

催化剂

投加量

固含率 Σ

# 

初始光强 Ι

 • # 
Κ

Κ

平均值

   

       

   

   

        

   

   

        

   

   

        

   

  通过上述分析可以得出 在三相内循环流化床

反应器中 光强变化的主要影响因素是颗粒浓度 而

气泡含量的影响和光源的自然衰减均可忽略不计 

当光线通过均匀的悬浊介质时 根据  公式 光

强变化为 


Ι
Ι

= Σλ 6
]

δ = 

κΚνδ

 ()
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图 6  不同固含率下光辐射随径向距离的变化

ƒ    

对于均匀的球形粒子 κ Π且粒径比较大 Κ

 时 式简化为 


Ι
Ι

= κΣλ ()

式中 κ为吸收系数 相当于单位体积内颗粒的总投

影面积 Σ 为颗粒的浓度 
 λ为光线

通过的长度 即介质的厚度  

式亦可以用于本实验中 其中 κΣ = Κ , 吸

收系数 κ包含了催化剂对光子的吸收能力 由表 

经线性回归可得出在本系统中 κ  1 

2 5  催化剂的最佳投量

由式可知 催化剂浓度增大可引起反应器内

光强强烈衰减 对于一个反应系统 当催化剂浓度增

大时 虽然可以提供更多的有效光照面积和催化剂

比表面 但光的透射减弱 因此 对于不同的反应体

系 将有一个最佳浓度范围存在 若超出此范围继续

增大催化剂浓度 新增的部分便不能充分发挥催化

活性 图 显示出本反应器在不同催化剂浓度下对

罗丹明 的光催化降解率 可以看出当催化剂浓度

大于 时 污染物的降解率不再增大 出于光

催化效率和成本考虑 负载型催化剂最佳投量应为

 ∗ 

2 6  三相内循环流化床反应器与传统反应器比较

一般认为 传统的悬浆式反应器具有较高的催

化效率 但因粉末催化剂分离回收困难 后处理费用

昂贵而难以实际应用 图 比较了使用负载型催化

剂负载量 1  的三相流化床与 ×悬

浆液的光催化效率 可以看出本反应系统的

光催化效率更高 光催化降解速率快 尤其是在处理

时间较短时 流化床的光催化效率远远高于悬浆床 

本系统不存在催化剂的分离回收问题 反应条件也

易于控制 因此有着广泛的工业化应用前景 

图 7  不同催化剂浓度下污染物光催化降解率

ƒ  ° ∏



3  结论

在三相内循环光催化流化床中 负载型催化

剂对紫外光有强烈的吸收 相对光强的径向分布服
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图 8  三相流化床与悬浆式反应器光催化效率对比

ƒ  ≤  

2∏∏ 

从指数衰减规律 这一方面说明流态化的催化剂对

光的利用率比较高 同时也说明流化床反应器反应

区的液层厚度不能过大 

催化剂投加量对光辐射衰减影响较大 对不

同的反应体系 将有一个最佳浓度范围存在 在本系

统中 催化剂最佳投量为  ∗ 

  床层充分流化后 通气量的多少对光辐射传

递规律影响很小 可以忽略 增大紫外灯的辐射强度

有助于提高有效光辐射范围 但由于指数衰减的关

系 效果不明显 因此反应器采用多光源分布会更好

些 三相内循环流化床光催化反应器的光催化效率

高于传统悬浆床 有利于工业化应用 
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