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陶瓷微滤膜过滤微米级颗粒体系的模拟
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摘要:通过对陶瓷膜错流过滤微米级颗粒悬浮液过程中颗粒的受力分析 , 获得了可沉积在膜表面颗粒的临界粒径 , 结合传统的

滤饼阻力模型 , 可获得膜表面污染层的阻力 , 从而计算出过滤过程的渗透通量。与实验结果相比 , 模型的模拟结果良好。
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　　膜过滤过程模拟的目的是建立能预测或关联膜

通量及污染阻力随时间和操作条件变化的数学方

程。通过对模拟结果的分析和计算 , 确定过程的主

要影响因素 , 减少实验工作量;同时可以对具体的

操作过程进行优化分析 , 确定陶瓷膜技术在工业应

用过程中的最优操作程序 。由于膜过滤过程的影响

因素较多 , 因此对膜过滤过程的模拟 、 尤其是预测

模型的开发不很理想[ 1] 。大多数模型由于所需参数

过多 , 仍处于对实验数据的关联阶段。而对于陶瓷

膜过滤含颗粒悬浮液过程的模拟 , 近几年取得了一

定的进展 , 主要是以流体力学模型为基础建立起来

的[ 2] 。但多集中在研究均一粒径的颗粒悬浮液在膜

表面形成的沉积层阻力随时间的变化
[ 3 ～ 5]

, 对于不

同粒径和粒径分布的颗粒悬浮液通过不同孔径膜的

过滤过程模拟未见报导。

由于工业生产中的颗粒悬浮液多具有不同的平

均粒径和一定的粒径分布 , 因此开发能计算不同粒

径和粒径分布的颗粒悬浮液通过不同孔径膜的过滤

通量尤为重要。本文以流体力学模型为基础 , 将过

滤过程中颗粒的受力分析与传统的过滤理论相结

合 , 获得预测陶瓷膜过滤不同粒径和粒径分布的微

米 、 亚微米级颗粒悬浮液过滤过程的数学模型 , 并

与实验结果比较 。

1　数学模型的建立

1.1　颗粒的受力分析

如图1所示。

图 1　悬浮液中颗粒的受力分析

　　错流过滤过程中 , 虽然膜管内的流动为湍流 ,

但悬浮液中的颗粒粒径一般小于层流边界层的厚

度 , 所以近膜表面范围内 , 速度分布可视为线性。

颗粒受以下几个力:错流流动产生的曳力 FD , 渗

透液产生的曳力 F y , 升力 FL。若颗粒已沉积在膜

表面 , 其还要受另外两个力:摩擦力 FF , 吸着力
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FA 。

从颗粒受力分析的结果可以看出 , 垂直于过滤

介质方向的力决定颗粒是否能沉积 , 而平行于过滤

介质方向的力决定沉积后的颗粒是否有重新悬浮的

可能。Altmann和 Ripperger[ 3] 的实验结果表明 , 沉

积后的颗粒几乎没有重新悬浮的可能 , 所以本文只

考虑颗粒在垂直于过滤介质方向的受力 。

1.2　可沉积颗粒临界粒径的计算

当颗粒所受渗透液产生的曳力 Fy超过升力 FL

时 , 颗粒下沉;而当它小于升力时 , 颗粒上浮。所

以当两者处于平衡 , 即 Fy=F L时 , 所对应的颗粒

粒径为可沉积颗粒的最大粒径 , 即临界粒径 。

由于颗粒的受力分析局限于层流内层 , 雷诺数

很小 , 所以曳力可由 Stokes方程计算 , 渗透流动产

生的曳力 Fy与流体的粘度 η、 颗粒粒径 dp 和渗透

液的通量 v 有关 。但对于质量浓度较高的悬浮液中

颗粒所受曳力 , 需在 Stokes方程中加入与颗粒的粒

径 dp 、 粒径分布 q (dp)和体积分数 φs 有关的校

正因子 λ[ 6] :

Fy=3·π·η·v·λ(dp , φs) (1)

横向升力是由于剪切流动产生的 , 计算可基于

Altmann和 Ripperger计算中采用的公式[ 3] , 其中 τw

为壁面处剪切应力:

FL=0.761·τw
1.5
·dp

3
·ρ

0.5
/η (2)

由方程 (1)和 (2)可以得到临界粒径 d crit的

计算公式:

d crit=
3·π·η·v·λ(dcrit , φsw)

0.761·τw
1.5·ρ0.5/ η

(3)

φsw为膜表面附近颗粒的体积分数 。由于浓差

极化的影响 , 其与进料液中颗粒的体积分数不同 。

参照文献 , 本文选用 0.20[ 3] 。

1.3　膜通量的计算

从颗粒的受力分析能计算出悬浮液中可沉积颗

粒的临界粒径 , 结合传统的滤饼过滤理论和过滤过

程的污染机理 , 可计算出不同粒径的颗粒悬浮液通

过不同孔径无机膜的通量 。在液体过滤过程中 , 选

用的膜孔径 dm 一般都比颗粒粒径 dp 小 , 依据过

滤过程的污染机理[ 7] , 可将数学模型分为两部分:

1<dp/dm≤10

这种情况下 , 可沉积的颗粒在进料液中所占比

例较大 , 污染阻力为膜表面形成的连续滤饼层的阻

力 , 时间 t 时的膜过滤通量由操作压力 ΔP , 膜本

身阻力 Rm和滤饼层阻力 RL共同决定 。

v (t)=
ΔP

η[ R m+RL (t)]
(4)

沉积层阻力 RL由沉积层的高度 h 和比阻 rL决

定:

RL(t)=∫
h(t)

0
rL(z)dz　　　　 (5)

　　滤饼层的比阻可以由传统滤饼过滤中的 Car-

man-Konzeny 方程计算:

rL=
160 (1-ε)

2

d pm·ε
3 (6)

在本文的计算中 , 颗粒为无机物 , 沉积层的孔

隙率 ε可假定为常数 。dpm为一定高度的沉积层内

颗粒的平均粒径。

dpm =
∫

d
cri t

0
d p· q(dp)· d(dp)

∫
d
crit

0
q(dp)·d(dp)

(7)

　　其中 d crit是一定过滤通量时对应的悬浮液中可

沉积颗粒的临界粒径 , 可由方程 (3)计算。沉积

层的高度 h 可通过悬浮液中可沉积颗粒的质量m

计算 , 其中 ρs 为颗粒的密度:

h(t)=
m(t)

ρs ·(1-ε)
=
∫

t

0
m(τ)dτ

ρs ·(1-ε)

(8)

　　悬浮液中可沉积在膜表面的颗粒质量 m 由过

滤通量 v 和可沉积颗粒的临界粒径d crit控制:

m (t)=v (t)·
ρs·cs
ρs-cs

·Q (dcrit) (9)

dp/ dm>10

在这一范围内 , 短时间内沉积在膜表面的颗粒

较少 , 不足以形成连续滤饼层。过滤通量首先决定

于悬浮液中可沉积颗粒对膜孔口的覆盖速率。覆盖

速率与膜孔的数目和可沉积颗粒的数目有关。膜孔

数目 Nm由膜面积 A 、 膜表面空隙率 εs和膜孔径大

小 dm确定:

Nm (t)=
εs (t)·A
π·dm

2/4
(10)

而能完全覆盖膜孔口的颗粒数 Np决定于可沉

积颗粒的质量 m 和覆盖机率pp:

Np (t)=
m (t)

ρs·(π·d pm
3/6)
·pp (t) (11)

覆盖机率的数值 pp与膜孔径dm , 膜表面空隙

率 εs和颗粒能完全覆盖或嵌入一个孔的比例 ff 有
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关。 ff 数值与膜表面的粗糙度有关。

pp (t)=
Q (dm)εs (t)·ff

Q (dcrit)
(12)

颗粒覆盖膜孔后 , 膜本身的阻力变化。由于过

滤通量与膜面积成正比 , 因此可假定变化后的膜阻

力 R p与膜孔数目成反比:

R p(t)=Rp(t-1)·
Nm(t-1)

Nm(t-1)-Np(t)
(13)

膜表面空隙率 εs 随时间的变化可通过膜孔数

的变化计算:

εs (t)=εs (t-1)·
Nm (t-1)-Np (t)

Nm (t-1)

(14)

其它未覆盖膜孔口的颗粒沉积在膜表面 , 阻力

的计算方法可用方程 (5)至方程 (9)。当膜表面

铺满一层颗粒后 , 过滤通量转为由颗粒沉积形成的

沉积层决定 , 过滤通量的计算方法与 1<dp/ dm≤

10时相似 , 只是方程 (5)中的 Rm 由颗粒铺满膜

表面时的 Rp代替。

2　计算结果与讨论

本模型的计算采用循环迭代方式:从膜纯水通

量开始计算可沉积的颗粒的临界粒径 , 获得沉积层

的比阻或被覆盖后膜的阻力 , 从而计算出某一时间

的过滤通量。再以此通量代替纯水通量重复上述计

算 , 直至两次通量差值满足精度要求。

对于不同粒径和粒径分布的颗粒悬浮液 (数据

见表 1)通过陶瓷膜过滤的计算结果和实验结果示

于图 2 , 计算结果表明本模拟方法能对不同粒径和

粒径分布的颗粒通过不同孔径陶瓷膜的通量进行预

测 , 且预测结果与实验结果一致。图 2中还比较了

用本模拟方法和 Altmann和 Ripperger提出的模拟方

法
[ 3]
分别计算的结果 , 可以看出他们的方法只适用

计算 1<dp/ dm≤10范围内颗粒悬浮液通过膜的过

滤通量 , 而本方法不仅适用于 1<dp/ dm≤10范围 ,

也适用于 dp/ dm>10的范围。

表 1　颗粒的粒径和粒径分布

氧化铝颗粒 3% size/μm 50% size/μm 94% size/μm

alumina 1 0.03 0.48 3.22

alumina 2 0.15 2.05 6.14

alumina 3 0.45 4.48 16.58

alumina 4 0.88 9.05 22.14

alumina 5 5.17 13.08 31.27

alumina 6 11.76 23.82 39.13

悬浮液质量浓度:1.26 kg/m3 , 操作压力:105 Pa , 错流速率:

2.3 m/ s;实验值:○　0.2μm 膜, □　1.0μm 膜;本文方法计

算值:—0.2μm 膜 , --1.0μm 膜 , 文献 [ 3] 方法计算值:

- 0.2μm 膜 , -- 1.0μm 膜

图 2　模型计算结果与实验结果的比较

3　结　论

本文从悬浮液中颗粒的受力分析出发 , 结合传

统的滤饼过滤理论和过滤过程的污染机理 , 发展了

能预测不同 dp/dm 值时过滤通量的数学模型 , 预

测结果与实验结果符合较好 。
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A Simple Model for Cross-flow Micro-filtration of

Micro-sized Particle Suspension Using Ceramic Membranes

ZHONG Jing1 , XU Nan-ping2

(1.Department of Chemical Engineering , Jiangsu Institute of Petrochemical Technology , Changzhou 213016 , China;

2.Membrane Science &Technology Research Center , Nanjing University of Chemical Technology , Nanjing 210009 ,

China)

Abstract:A simple model was established to predict the permeating flux of suspensions including micro-sized particles

in the micro-filtration process using ceramic membranes.The model was developed by incorporating the fouling mecha-

nism for various sizes of particles together with conventional cake filtration theories.The resistance of deposit layer de-

pends on the critical size of particles which may deposit on membrane surface , which was calculated on the basis of the

forces analysis of particles in cross-flow filtration.It was found that the model was capable of representing experimental

results.

Key words:ceramic membrane;cross-flow micro-filtration;micro-sized particle suspensions;mathematical mod-
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简　讯

《热致性液晶共聚酯的制备及其与热塑性聚合物原位复合的研究》
项目通过省级技术鉴定

由我院承担的省科委应用基础研究项目 《热致性液晶共聚酯的制备及其与热塑性聚合物原位复合的研

究》 (BJ97094), 最近通过了省科委主持的技术鉴定 。

我院把研究的重点放在高纯度单体的合成及精制和两步法合成 PET/60PHB 共聚酯上 , 第一步由对羟

基苯甲酸 (PHB)与乙酸酐和冰乙酸经乙酰化反应制得对乙酰氧基苯甲酸;第二步是将物质的量比为 40∶

60的 PET 和PHB , 在适量催化剂存在下 , 进行熔融共缩聚反应 。

由于较经济地合成了聚合级 PHB单体 , 找到了避免单体升华及其与 PET 形成嵌段共聚物的方法 , 从

而比较好地合成出具有较高特性粘度的 PET/60PHB热致性液晶共聚酯 , 该共聚酯在与热塑性聚合物 PP、

PET , PC熔融共混时 , 能在基本树脂中形成微纤 , 从而达到增强作用 , 其性能接近国际同类产品性能指

标 , 为利用液晶材料改善通用塑料的各种性能提供了理论依据 。鉴定委员会专家一致认为:

1.该项目完成了合同规定的各项任务 , 合成共聚酯的性能与国外同类产品的性能接近 , 在国内处于

领先水平;

2.采用两步法合成 PET/60PHB , 工艺路线合理可行 , 在共聚酯的单体制备 , 精制以及熔融共缩聚工

艺等方面有所创新 , 对实现热致液晶的工业化生产具有指导意义;

3.该项目在液晶与PET 、 PC 、 PP 等热塑性聚合物共混方面做了大量基础研究工作 , 对共混物的微观

结构及热行为的研究比较深入 , 为利用高性能液晶材料来改善通用塑料的性能提供了理论依据;

4.该项目的研究成果 , 在电子 、化工 、 航天等领域具有广阔的推广应用前景 , 专家们建议在此研究

的基础上 , 进一步开展工业化研究 , 探索低成本共聚酯的合成方法 , 为实现工业化生产做出贡献 。

科技处
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