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摘 要：根据双膜理论， 通过鼓泡式反应器进行吸收实验， 探讨了二乙烯三胺（DETA）溶液及其相变吸收剂在

吸收低浓度CO2过程中的反应动力学特性。测定了黏度、 CO2负载量、 动力学参数， 建立了相变吸收剂脱碳的

动力学模型。通过模型中的反应速率常数、 传质速率及增强因子分析吸收剂脱碳过程的传质-反应机理， 探究

了其交互作用和动力学特性。实验结果表明， 环丁砜作为物理溶剂不参与反应， 但增加了CO2在溶液中的物理

溶解度， 促进了贫相中DETA与CO2的快速反应， 提高了吸收剂的CO2吸收速率、 吸收负荷和反应活化能。吸

收过程中， DETA和环丁砜相互促进， 使其CO2吸收速率和吸收容量高于DETA水溶液。相变吸收剂的表观

反应速率常数和增强因子均随温度的升高而逐步增加， 在 323 K时吸收效果最佳， 估算得到的反应活化能为

32. 48 kJ/mol。研究结果可为相变脱碳剂的优化提供新的思路和方法， 为工业化应用提供理论参考。
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Abstract： According to the double membrane theory， absorption experiments were conducted using a 
bubble reactor to investigate the reaction kinetics of diethylenetriamine （DETA） solution and its phase 
change absorbent in the process of absorbing low concentration CO2.  The viscosity， CO2 loading， and 
kinetic parameters were measured， and a kinetic model for decarbonization of phase change absorbent was 
established.  The mass transfer reaction mechanism of the decarbonization process of the absorbent was 
analyzed through the reaction rate constant， mass transfer rate， and enhancement factor in the model， and 
its interaction and kinetic characteristics were explored.  The results show that sulfolane， as a physical sol⁃
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vent， does not participate in the reaction， but increases the physical solubility of CO2 in the solution， pro⁃
mots the rapid reaction between DETA and CO2 in the lean phase， and improves the CO2 absorption 
rate， absorption load， and reaction activation energy of the absorbent.  During the absorption process， 
DETA and sulfolane promote each other， resulting in a higher CO2 absorption rate and capacity than 
DETA aqueous solution.  The apparent reaction rate constant and enhancement factor of phase change 
absorbent gradually increase with temperature， and the absorption effect is optimal at 323 K.  The esti⁃
mated reaction activation energy is 32. 48 kJ/mol.  The research results can provide new ideas and meth⁃
ods for optimizing phase change decarbonization agents， and provide theoretical references for industrial 
applications.
Key words： carbon capture； phase change absorbent； kinetics； mass transfer； diethylenetriamine； sulfolane

0　引　言

实现“双碳”目标的关键技术之一是碳捕集。

目前， 以有机胺溶液为基础的化学吸收法是最为

成熟且工业化应用广的脱碳技术［1］， 如乙醇胺溶

液（MEA）。据研究， MEA水溶液的再生能耗高， 
占总捕集费用的80%［2］， 导致其运行成本高、 大规

模应用推广难。相变吸收剂同MEA水溶液对比， 
能有效降低再生液的处理量， 再生能耗低， 打破

了胺溶液吸收 CO2的局限性， 为节能应用提供了

新思路， 在碳捕集领域具有巨大的潜在应用价值。

液-液相分离型脱碳剂在吸收过程中可由单一液

相转化为贫、 富两相， 其中， 95%的CO2存在于富液

中； 再生时， 仅需对富相进行加热解吸， 从而有效降

低再生液的处理量［3］； 再生后的富液与贫液相混合， 
返回至吸收装置重复吸收， 实现吸收剂的循环再利

用。与非相分离型吸收剂相对照， 相分离型吸收剂

有助于减少进入解吸装置的液量， 并有潜力在显热

和潜热方面降低能量消耗， 从而达到缩小再生装置

体积的目的， 节省了投资和运行费用［4］。

研究发现， 与混合胺型相变吸收剂相比， 物
理溶剂型相变吸收剂由于具备成本低廉、 相变产

物黏度较低、 溶液体系稳定［5］和分相后富相溶液

体积分数低等优点， 逐渐成为研究热点。对于物

理溶剂型相变吸收剂， 添加物理溶剂对其吸收性

能有一定影响， 并在吸收时出现分相现象， 分相

后的溶液中贫、 富相间物质的转移也会对其动力

学性能产生一定的影响［6］。田志杰［7］利用湿壁塔

研究了实验工况对乙醇胺/环丁砜/水相变吸收剂

吸收CO2速率的影响， 并建立了反应动力学模型， 
并研究了温度和 CO2负载对动力学的影响。罗沁

澜等［8］利用湿壁塔法来测量 MDEA/环丁砜/水相

变吸收剂吸收 CO2的动力学特性， 拟合得到了二

级反应速率常数和增强因子的经验公式。于松

华［9］和 Wang 等［10］利用湿壁塔反应器建立了复合

胺砜溶液的动力学模型， 并结合实验结果进行分

析后得出， 随着CO2吸收量的增加， 传质阻力由气

膜转移至液膜。

综上所述， 学者们已对砜胺溶液的反应动力学

进行了初步研究， 探讨了反应速率、 反应机制等多

个方面， 但大多数研究未深入考虑该反应的活化能。

为填补这一空白， 本文结合前期研究， 选取二乙烯

三胺（Diethylene triamine， DETA）/环丁砜/水相变

吸收剂（DS体系）作为研究重心， 探索物理溶剂环丁

砜的加入对DETA水溶液吸收低浓度CO2性能的影

响。在此基础上进行动力学实验， 计算得到吸收剂

的基本动力学参数、 增强因子、 传质速率。通过

Arrhenius公式， 拟合得到反应速率常数与温度的关

系， 估算了反应活化能， 并且和DETA水溶液中CO2

的吸收进行了比较。本文研究不仅为深入理解砜胺

溶液的反应动力学提供了新的视角， 也为后续的反

应优化和工业应用奠定了理论基础。

1　实验部分

1. 1　实验材料与试剂

实验试剂为 DETA （质量分数 99%， 安耐吉

化学）、 环丁砜（质量分数≥98%， 安耐吉化学）、 
CO2（体积分数≥99%）、 空气。

1. 2　实验装置与方法

实验时， 配制100 g吸收剂， 其中， DETA和环

丁砜的质量配比为2∶4。将溶液倒入鼓泡式反应器

（Bubble Reactor， BR）中， 置于303. 15~323. 15 K的

水浴中。待液体上升至要求温度后开始进气， 进气
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流速为2. 5 L/min， 进气组成为5%的CO2气体。其

中， 气体由容器底部的砂芯曝气头送入。

实验流程如图 1 所示。

η= cCO2， in - cCO2， out

cCO2， in
× 100%， （1）

v= VCO2 × η
Vm ×VAm × 60， （2）

式中： η为 CO2 脱除率， %； cCO2， in 为进口 CO2 浓

度， %； cCO2， out 为出口 CO2 浓度， %； v为吸收速

率， mol/（L·min）； VCO2 为 CO2的体积流量， L/s； 
Vm为气体的摩尔体积， 取 22. 4 L/mol； VAm为吸

收剂的体积， mL。

为考察吸收剂吸收 CO2后负载的变化规律， 
针对不同实验条件测定了溶液的 CO2负载， 本实

验中使用CO2含量测定装置如图 2 所示。

首先， 取 1 mL（V0）富液于反应瓶中； 其次， 
取过量稀盐酸（2 mol/L）放至滴定管中， 保持装置

密闭性， 等待右侧两直管中刻度相平时， 记下刻

度V1， 向反应瓶内滴加V2的稀盐酸， 至两直管刻

度不再变化时， 记录刻度V3。

R= ( )V3 -V1 -V2 × 273.15
22.4 ×V0 × t

， （3）

式中： R为CO2负荷， mol/L； 22. 4为气体摩尔体积， 
L/mol； V0为待测溶液体积， mL； V1为CO2解析前

的液面刻度； V2为酸滴加量， mL； V3为CO2全部解

析后的液面刻度； t为滴定时的环境温度， ℃；

2　理论分析

2. 1　DETA/环丁砜/水溶液脱碳反应机理

DETA/环丁砜/水溶液中， 与 CO2 的反应具

体过程如下：

1） CO2的水解反应。水解反应环节， 主要为

CO2气体分子与H2O和OH−的反应［11-14］。

2） CO2与DETA的反应［15］。二乙烯三胺为烯

胺， 其结构式为 H2N（CH2）2NH（CH2）2NH2， 含有

两个伯氨基和一个仲氨基。其中， 仲胺氨基较伯

胺氨基活泼， 易与 CO2反应， 但是， 根据结构式， 
仲胺氨基受到显著的空间限制， 难与 CO2生成稳

定的化合物， 因此， 主要是伯胺氨基与 CO2反应， 
形成氨基甲酸酯和质子化胺。DETA中两个伯胺

氨基距离较远， 与 CO2 反应时互不影响， 因此， 
DETA中的两个伯胺氨基可同时与 CO2反应。其

中， DETA 氨基甲酸盐在水中的极性明显高于有

机溶剂， 极性差异导致氨基甲酸酯优先与水结

合， 而物理溶剂随着 CO2负荷的增加会在相分离

阶段逐渐分离， 从而发生相分离。

众所周知， CO2与烯胺发生反应时采用的是

两性离子机理［15］， 表示为

CO2 + DETA ↔
  

DETA+COO-， （4）

DETA + DETA+COO-↔
  

DETA+ +
DETACOO-。 （5）

总反应式为

CO2 +2DETA ↔
  

DETAH+ +DETACOO-。（6）

3） 环丁砜表现出稳定性高和腐蚀性低等特

性， 常作为非质子极性溶剂， 具有很强的溶解能

力， 可以帮助提高CO2在溶液中的溶解度， 已广泛

应用于酸性气体的吸收； 由于环丁砜的极性和较

1—CO2钢瓶； 2—鼓风机； 3—CO2转子流量计； 4—空气转子流量

计； 5—混气罐； 6—恒温加热磁力搅拌器； 7—烧瓶； 8—干燥管； 
9—CO2红外气体分析仪； 10—新制饱和氢氧化钙溶液

图 1　吸收流程图

Fig. 1　Absorption process diagram

图 2　CO2含量测定装置

Fig. 2　Experimental setup for CO2 content determination
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低的蒸汽压， 它能有效地减少溶液的挥发， 在化

学吸收过程中， 能够提高 CO2的溶解能力和扩散

系数， 改善了整体的反应动力学， 且不引起化学

反应［16］， 可以为 DETA 提供更好的 CO2 吸收环

境， 促使其与CO2的相互作用更加有效。

2. 2　DETA/环丁砜/水脱碳过程传质分析

二乙烯三胺与 CO₂的反应速率通常符合一级

反应动力学， 且反应速率常数受温度、 溶剂浓度

以及CO₂分压的影响。当DETA和环丁砜同时存

在时， 粒子间的相互作用在 CO2吸收中起到协同

作用。两者分别具有不同的物理和化学特性， 因
此它们的组合提供了较高的 CO₂吸收能力以及较

好的可逆性。

Danckwerts［17］在特定范围内得到了近似解， 
利用增强因子E来探讨吸收时两种粒子发生的交

互行为。

由于 DETA 具有比 H2O 更高的碱性， 因此， 
可以忽略与 H2O 的反应， 则 CO2和吸收剂的反应

速率方程式表示为

rov = rCO2， DETA + rCO2， OH-， （7）

rov = kovcCO2 = k1cCO2cDETA + k2cCO2cDETA +
kOH-cCO2cOH-， （8）

式中： rov 为反应速率， kmol/（m3·s）； rCO2， DETA 为

DETA在吸收剂中的反应速率， kmol/（m3·s）； rCO2， OH-

为OH−在吸收剂中的反应速率， kmol/（m3·s）； k1为

DETA 中伯胺在吸收剂中的反应速率常数， 
m3/（kmol·s）； k2为DETA中仲胺在吸收剂中的反应

速率常数， m3/（kmol·s）； kOH-为OH−在吸收剂中的

反应速率常数， m3/（kmol·s）； c为物质的浓度， 
mol/L。

吸收剂吸收CO2的总反应速率常数 kov的计算

公式为

kov = k1cDETA + k2cDETA + kOH-cOH- = kapp + kOH-cOH-，

（9）

式中： kov为总反应速率常数， s−1； kapp 为表观反应

速率常数， s−1。 
由于 OH−的浓度较小， 所以可忽略不计， 则

吸收剂的表观反应速率常数 kapp为

kov = kapp = k1cDETA + k2cDETA = kmixcDETA，（10）

式中： kmix为相变吸收剂对 CO2的反应速率常数， 
m3/（kmol·s）； cDETA为DETA的浓度， mol/L。

E描述化学反应过程的快慢， 是有无化学反

应时传质速率的比值， 表示为

E= NA

kL( )cA - cA0
， （11）

式中： NA 为 CO2 的比吸收速率， kmol/（m2·s）； 
kL为无化学反应式液相传质系数， 传质阻力主要

集中在液相中， 可通过实验测得蒸馏水吸收 CO2

时瞬时速率与时间的对应关系， 结果显示本文的

kL为1. 04×10−4~6. 28×10−4 m/s。
对于快速拟一级反应区域， E≥3， 且

E≈Ha= DAkov

kL
， （12）

式中： Ha为八田数， 代表最大反应速率和最大传

质速率的比值； DA为扩散系数， m2/s； kov为混合

溶液的表观反应速率常数， s−1。

假设反应过程中， 气液传质特性遵循亨利定

律， 则吸收剂的比吸收速率NA为

NA = EkL pA

HA
， （13）

式中： HA为亨利系数， Pa·m3/mol； pA为 CO2的分

压， 依据道尔顿气体分压定律， 由所测室内总压

力×出口气体中CO2的含量计算得到。

因此， 吸收CO2的比吸收速率表达式为

NA = pA

HA
DAkov ， （14）

式中： DA为溶液中的扩散系数， m2/s。
Laddha等［18］对不同有机胺溶液和水与CO2的

物理溶解度进行了测量， 发现 CO2和 N2O 在不同

有机胺中的溶解度存在一定联系， 并得到了 CO2

在有机胺溶液中的物理溶解度。

Laddha等［18］提出了CO2和N2O在有机胺溶液

以及水中DA的关系式为

( )DCO2

DNO2 Amine

= ( )DCO2

DNO2 water

。 （15）

Versteeg等［19］提出了 CO2和 N2O在水中的DA

的关系式分别为

DCO2， w = 2.35 × 10-6exp ( - 2 119
T )，（16）

DN2O， w = 5.07 × 10-6exp ( - 2 371
T )，（17）

式中： DCO2， w和DN2O， w的单位为m2/s。
N2O在有机胺溶液中的DA与黏度及温度的关

系式根据Pacheco［20］报道， 由式（18）计算得到［18］

DN2O， Am = 5.533 × 10-8 - T
μ0.545， （18）
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式中： DN2O， Am 的单位为 cm2/s； T的单位为K； μ为
物质的黏度， cp。

在 DETA/环丁砜/水溶液中， CO2 的亨利常

数被视为与纯环丁砜溶液中的相近， 因为环丁砜

在混合溶液中所占的比例较高。根据 Wang 等［10］

的研究， 环丁砜的亨利常数和温度呈线性关系， 
如式（19）所示， 从而可以推导出在本实验条件下

的不同温度所对应的亨利常数值。

H= 0.39 ×T- 2.63。 （19）

3　结果与讨论

3. 1　相变行为

环丁砜与DETA的相互作用及其对CO2吸收

能力的促进可能与温度变化密切相关， 因此本文

将探讨不同吸收温度对环丁砜和DETA之间的化

学反应和相变行为的影响。

一般而言， 胺类吸收剂对CO2的吸收过程在温

度较高时可能呈现一定的逆转， 导致吸收能力减弱。

由图 3 可得， 在环丁砜的作用下， 由于其对溶液物

理性质的影响， 可能会在某些温度范围内有效延缓

或调节这一过程， 富液负荷变化趋势平稳。随着吸

收温度的不断提升， 富液比例变化微小， 表明环丁

砜与DETA的混合物在较宽的温度范围内保持了较

为稳定的相变行为， 从而减少了因温度上升而导致

的吸收剂分解或CO2解吸的可能性。

在 303 K 时， 不同 CO2负载上、下层体积的变

化如图 4 所示。由图 4 可得， 随着 CO2负载的增

加， 上层体积逐渐减小， 而下层体积则相应增大， 
这反映了CO2在环丁砜与DETA混合溶液中的选

择性吸收和相分离现象。在不同温度下， 这种体

积变化的行为表现出一定的规律性， 暗示了温度

对环丁砜与DETA的相互作用及CO2吸收过程的

复杂影响。随着 CO2的吸收， 上相即富相占比逐

渐减少至 60% 左右。在前 30 min， 富液体积比和

负荷变化明显， 富相体积比减少至 80%， 且负荷

也增加至吸收量的 50%； 随着实验的进行， 富液

占比和负荷变化较小； 实验进行至后期吸收饱和

时， 富液体积比减少约 20 百分点， 变化较小， 富
液负荷增加了 32百分点。特别是在较高的CO2负

载下， 上层体积的减少与下层体积的增加趋势平

缓， 这可能与环丁砜对 DETA 结构的稳定作用

有关。

3. 2　动力学参数计算

改变反应转速和持液量， 判断反应级数。恒

温磁力搅拌器开始加热， 恒温调节 303 K， 持液量

为 100 mL， 调 节 液 相 的 搅 拌 速 度 为 100~
500 r/min， 液相搅拌速度为 100 r/min， 改变持液

量为 100~300 mL。可以发现， 液相搅拌速度和

持液量对吸收速率的影响较微弱（0. 041 6~
0. 041 66）， 因此， 确定吸收剂与 CO2的反应为快

速拟一级反应［21］， 吸收剂可快速吸收CO2， 有利于

工业化应用。

通过使用 BR 探究相变吸收剂与 CO2反应的

动力学。吸收剂溶液的质量配比为 2∶4∶4， 空气的

流量为2. 4 L/min， CO2的流量为0. 1 L/min， 吸收

剂持液量为 100 mL， 分别测量和计算反应温度为

303， 308， 313， 318和 323 K 时的 CO2吸收反应动

力学数据， 如表 1 所示。

图 4　不同CO2负载上、下层体积的变化

Fig. 4　Volume changes of upper and lower layers under different 
CO2 loads

图 3　吸收温度对相变行为的影响

Fig. 3　The influence of absorption temperature on phase transition 
behavior
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由表 1 可知， 随着溶液反应过程中温度的升

高， 表观反应速率常数增加， 加速了化学反应速

率。但是， CO2的DA和亨利常数也变大， 从而使

得 CO2在醇胺溶液中的物理溶解度降低， 导致溶

液对CO2吸收效果的减弱。

根据Arrhenius公式， 拟合得到不同负荷相变吸

收剂对CO2的反应速率常数与温度的关系， 找到一

个平衡温度， 使得系统既能保持较高的吸收速率， 
又能保证足够的CO₂溶解度， 具体如图 5 所示。

根据图 5 可以拟合得到负荷为 0. 1 mol/mol
时反应速率常数 kmix和温度T的关系式为

kmix = 1.61 × 1014exp ( )- 3 907
T

R2 = 0.99。（20）

相变吸收剂对CO2的反应速率常数kmix与温度的

关系如图 5 所示。可以看出， 在不同负荷下， 趋势

相同， 拟合公式的R2值都接近于1， 表明 ln kmix和T

的线性相关度高， 式（20）能够对不同温度下的kmix作

出准确的预测。随着温度的升高， 反应速率会加快， 
与化学反应动力学中的Arrhenius公式相符。同时， 
根据阿伦尼乌兹公式， 计算得出反应的表观活化能

为 32. 48 kJ/mol， 与单一 DETA 溶液的活化能

32. 26 kJ/mol 接近［22］， 说明环丁砜的加入并未对

DETA溶液与CO2反应活化能造成影响。相比MEA
溶液（吴思等［23］的表观活化能Ea 为 64. 6 kJ/mol， 
Aboudheir等［24］的表观活化能为 59. 7 kJ/mol， Luo
等［25］的表观活化能为50. 0 kJ/mol）， 本文的活化能

有很大程度的降低， 与CO2有更快的反应速率。

3. 3　黏度μ

为考察物性变化， 测量了不同温度下的黏度

变化， 结果如图 6 所示。

表 1　吸收剂在不同条件下传质系数

Tab. 1　Mass transfer coefficient of absorbent under different conditions

温度/K

303
308
313
318
323
303
308
313
318
323
303
308
313
318
323

负荷/（mol·mol-1）

0.1
0.1
0.1
0.1
0.1
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
2.1
2.1
2.1
2.1
2.1

NCO2
/

(kmol·m-2·s-1)
6.942×106

7.033×106

7.105×106

7.150×106

7.215×106

5.950×106

6.050×106

6.167×106

6.333×106

6.500×106

2.500×105

3.170×105

4.170×105

5.000×105

5.500×105

HCO2
/

（Pa·m3·mol-1）

984
1 086
1 285
1 430
1 684
984

1 086
1 285
1 430
1 684
984

1 086
1 285
1 430
1 684

DCO2
/（m2·s-1）

4.489×1010

4.755×1010

4.912×1010

5.253×1010

5.46×1010

2.798×1010

3.008×1010

3.222×1010

3.429×1010

3.613×1010

2.276×1010

2.495×1010

2.699×1010

2.920×1010

3.037×1010

（kapp/kov）/s-1

5.55×1013

6.51×1013

8.51×1013

9.69×1013

1.32×1014

1.96×1011

2.09×1011

3.02×1011

3.64×1011

4.38×1011

1.17×107

2.15×107

5.57×107

8.04×107

1.26×108

kmix/
（m3·kmol-1·s-1)

2.87×108

3.37×108

4.41×108

5.02×108

6.84×108

1.02×106

1.08×106

1.57×106

1.89×106

2.27×106

60.434
111.541
288.776
416.574
652.526

E

178.909
203.009
241.366
267.802
318.804
11.796
12.624
15.712
17.791
20.038
0.091
0.128
0.213
0.264
0.34

图 5　吸收剂的反应速率常数与温度及负荷的关系

Fig. 5　Relationship between reaction rate constant of absorbent 
and temperature and load

图 6　不同负荷和温度条件下吸收剂黏度的变化

Fig. 6　Changes in absorbent viscosity under different load and 
temperature conditions
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由图 6 可以看出， 随着 CO2 负载的增加， 
DETA 与 CO2发生反应生成氨基甲酸酯， 溶液黏

度明显增加。以 313 K 为例， 当 CO2 负载从

0. 1 mol/mol 增加到 1 mol/mol 时， DETA/环丁

砜/水溶液的黏度从 10. 79 cp增加到 32. 38 cp。此

外， 当CO2负载一定时， 随着温度的升高， 吸收剂

的黏度逐渐降低。因此， 高温可以为DETA/环丁

砜/水系统提供较低的传质阻力。

3. 4　传质速率NCO2

计算相变吸收剂DETA（质量分数 20%）+环

丁砜（质量分数 40%）+水（质量分数 40%）的混合

溶液在不同负荷、 不同吸收温度和反应时间下的

传质速率， 结果如图 7 和图 8 所示。

由图 7 和图 8 可以看出， 温度的升高加速了传

质速率， 使得液侧传质系数增加。环丁砜的存在增

强了溶液的整体稳定性， 使得该吸收剂体系在较高

的温度下仍能维持较高的CO2吸收效率。当温度恒

定时， 吸收液为一次性添加， 其浓度随着反应的进

行而降低， 导致反应速率降低； 且随着反应的进行， 
出现分相行为， 富液中的氨基逐渐消耗， 导致溶液

反应速率降低。此外， 由表 1 可知， 随着CO2负荷的

增加， 溶液的黏度增大， 从而提高了液相扩散阻力， 
因此， 传质速率呈现逐渐减缓的趋势。

3. 5　增强因子E

计算相变吸收剂DETA（质量分数 20%）+环

丁砜（质量分数 40%）+水（质量分数 40%）的混合

溶液反应过程中的增强因子， 并结合不同负荷， 
探究传质过程中的增强因子随温度的变化， 结果

如图 9 和图 10 所示。

增强因子E用于表达化学反应过程中对传质

增强的效果。由图 9 和图 10 可以看出： 吸收负荷

随反应时间增大， 增强因子则不断减小直至为 0。

图 7　传质速率随温度的变化

Fig. 7　Changes in mass transfer rate with temperature

图 8　不同温度下传质速率随时间的变化

Fig. 8　Changes in mass transfer rate over time at different 
temperatures

图 9　303 K时增强因子随反应时间的变化

Fig. 9　Variation of enhancement factor with reaction time at 303 K

图 10　不同温度和负荷下吸收剂的增强因子随反应过程的变化

Fig. 10　Changes in enhancement factor of absorbent with reaction 
process under different temperatures and load conditions
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推测是因为随着反应的进行， 发生分相， 富液中

环丁砜转移至贫相， 随着环丁砜浓度的减少， 增
强因子下降。反应结束时， 富液中环丁砜的含量

减少90%［26］， 所以增强因子下降明显。

随着温度的升高， 相变吸收剂的增强因子也逐

渐增大。在低负荷时， 增强因子变化明显； 在负荷

为2. 1 mol/mol时， 随着温度的升高， 反应增强因子

由0. 091增加到0. 34， 变化微小， 此时吸收剂负载量

已达到最大值， 对CO2的吸收能力趋于0， 吸收速率小。

3. 6　交互作用

分析DETA（质量分数 20%）的溶液和DETA
（质量分数 20%）+环丁砜（质量分数 40%）+水

（质量分数 40%）的混合溶液对 CO2的吸收速率、 
负荷随时间的变化， 结果如图 11 所示。

环丁砜作为一种有机物理溶剂， 自身具有非

挥发性、 惰性和中性的特性。随着环丁砜添加至

DETA 中， 吸收剂不仅发生了相变分离， 较单一

胺液的吸收速率和容量也有明显提高。这是因为

环丁砜本身具有强大的结合力， 提高了 CO₂在溶

液中的溶解度和传质速率， 然后将其转移至

DETA。因此， 环丁砜也可以被视为反应的促进

剂， 其与 DETA 之间发生了交互作用。这种协同

效应提高了系统的整体效率， 尤其是在吸收速率

方面。所以， 混合胺液的传质速率和吸收负荷并

不是两个单一组分的叠加。尤其在反应刚开始阶

段， CO2的吸收负荷较低， 环丁砜的加入提高了

CO2 在溶液中的物理溶解度， 促进了贫相中

DETA 与 CO2 的快速反应， 继而又促进了气相

CO2的溶解。本文吸收剂展现的高吸收速率和大

吸收容量的双重特性， 正是它们在交互作用下， 
相互影响的结果， 因而比较适合低CO2含量、 大气

体流量的工作环境。

DETA和环丁砜的相互促进， 使得DETA/环丁

砜/水相变吸收剂的初始CO2吸收速率高于DETA
水溶液。随着反应的进行， 发生相分离， 富液为上

相， DETA中的活性成分减少， 环丁砜也随着反应

的进行逐渐向贫液中转移， 吸收速率逐渐减小。这

种分相行为并未降低CO2的吸收通量， 反而强化了

相分离吸收剂的传质性能。同时， 环丁砜取代水作

为CO2分离的胺溶剂， 改变了气液平衡， 从而最终通

过水分蒸发大幅降低能耗［27］。

4　结　论

本文利用鼓泡反应器测量计算了DETA/环丁

砜/水相变吸收剂和DETA水溶液的动力学参数， 分
析了相变吸收剂的动力学特性， 主要结论如下：

1） 随着反应温度的升高， 亨利常数增大， 吸收

速率和吸收容量减小。其中， 拟合公式能够对不同

温度下的反应速率常数做出准确的预测， 可用于计

算DETA/环丁砜/水溶液吸收CO2的传质动力学参

数， 此时反应表观活化能Ea为32. 48 kJ/mol。
2） 吸收剂的黏度 μ随温度的升高而减小， 随

负载的增大而增加， 其表观反应速率常数 kov、 传
质速率NCO2 和增强因子E同温度成正比例， 与负

载成反比例； 在323 K时， 吸收效果最佳。

3） 环丁砜通过其物理活化作用和相分离特

性， 显著提升了 DETA 吸收 CO2 的效率和性能， 
同时优化了溶液的吸收速率， 展现出良好的协同

效应。相变吸收剂的吸收速率、 吸收容量均高于

DETA 水溶液； 且具有吸收速率高和吸收容量大

的双重特性， 比较适合CO2含量低、 烟气量大的工

况， 有利于烟气高效捕碳的工业应用。
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