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研究论文 T形微混合器内的混合特性

赵玉潮 1 , 2 , 应　盈 1 , 2 , 陈光文 1 , 袁　权 1

(1 中国科学院大连化学物理研究所 , 辽宁 大连 116023 ; 2 中国科学院研究生院 , 北京 100049)

摘要 : 以 Villermaux2Dushman快速平行竞争反应为模型体系 , 研究了宽 600μm、深 300μm的 T形微通道内的

微观混合特性 , 着重考察了不同进出口结构、微通道长度、体积流量比等对微通道内流体微观混合效果的影响.

实验结果表明 : Péclet 数在 710×106～210×108 之间 , 无返混 ; 体积流量比愈小 , 离集指数 X s 愈小 , 微观混合

效果愈好. 不同进出口结构尺寸、体积流量比对微观混合的影响取决于 Reyonlds数的大小 , Re < Rec 时 , 影响

较大 , 且随 Re增加 , X s 减小 , 微观混合效果愈好 ; Re > Rec 时 , X s 趋于定值 , 约为 217×10 - 4 , 接近理想微观

混合效果.
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Characterization of micro2mixing in T2shaped micro2mixer
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Abstract : The Villermaux2Dushman fast parallel competing reaction was used to determine quantitatively

t he micro2mixing performance in t he T2shaped micromixer with 600μm widt h and 300μm dept h1 The flow

was almost ideal plug flow in t he Reynolds number range 55—1600 and it s corresponding Péclet number

ranged f rom 710×106 to 210×1081 The effect s of inlet and outlet scale , micro2channel length , volumet ric

flow ratio on t he micro2mixing performance were st udied in detail1 The micro2mixing performance was

expressed wit h segregation index , X s1 The smaller the X s , t he bet ter t he micro2mixing. The experimental

result s showed t hat X s increased wit h increasing volumet ric flow ratio at t he same Re1 There existed a

critical Rec under t he condition of different inlet and outlet geomet ric st ruct ures1 X s decreased wit h

increasing Re when Re < Rec , while X s reached about 217 ×10
- 4

and remained constant when Re > Rec ,

indicating t hat almost perfect mixing in t he T2sharped micro2mixer was achieved.
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引　言

混合是化工过程中的重要单元 , 混合效果直接

影响后续过程效率. 微混合器是微化工系统的重要
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组成部分[1 ] , 与常规混合器相比 , 微混合技术可实

现流体间的快速、均匀混合 , 具有常规混合技术不
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可比拟的优势. 应用微混合器可实现强放热和快速

反应过程的强化与微型化 , 如硝化[2 ]、直接氟

化[3 ]、氧化[4 ]、加氢[5 ]、纳米粉体制备[6 ]等过程 ,

近十几年来已引起国内外学者的广泛关注[728 ] .

微混合器依结构可分为多种型式 , 其中 T 形

微混合器是一种使两股流体混合均匀的最为简单的

混合器之一[9 ] . 对 T 形微混合器内流体的混合情

况已有研究报道 , Gobby等[10 ]用 CFD方法考察了

黏度、微通道尺度和操作条件等对两气相间混合特

性的影响 ; BÊkenkamp 等[ 11 ]利用“湍流”机理设

计了一种 T 形微混合器 ; 在层流区域内 , Engler

等[12 ]根据 Reynolds数大小将微通道内流体流型划

分为 3种情况 , 即严格层流、涡流和席卷流 , 并认

为席卷流能够进一步强化流体间的混合 ; Wong

等[13 ]使用物理显色的方法研究了微通道内的混合

效果 ; Hoff mann等[14 ]利用μ2L IF和μ2PIV技术研

究了 T形微混合器内流体混合情况. 关于化学法

测定微反应器内混合效果 , 也曾有不少学者进行了

研究[ 15217 ]
, 但由于微通道内流体混合的复杂性 ,

至今仍在继续深入和发展 , 尤其是进出口结构尺寸

对混合效果的影响迄今未见报道.

本文利用化学法 ( Villermaux2Dushman 快速

平行竞争反应) 研究了 T形微通道内分子尺度上

的混合特性 , 即微观混合 , 考察了不同 Reynolds

数下微混合器的进出口结构尺寸对微观混合产生的

影响 , 并以在微混合器内合成 CuO 细颗粒来验证

其混合效果 , 为微混合器的结构优化设计提供

依据.

1　工作体系简介

工作体系采用 Fournier 等[ 18219 ]提出的应用于

间歇式搅拌釜反应器的 Villermaux2Dushman 快速

平行竞争反应体系 , Guichardon 等[20221 ]对这一定

量描述反应器内微观混合特性的方法进行了深入研

究 , 经巧妙改进并将其应用于连续式反应器.

H2BO -
3 + H+ H3BO3 (1)

5I- + IO -
3 + 6 H + 3I2 + 3 H2 O (2)

I2 + I- I-
3 (3)

其中 , 式 (1) 为酸碱中和瞬间反应 , 反应特征时

间小于微观混合特征时间 ; 式 (2) 为氧化还原快

速反应 , 其反应特征时间与微观混合特征时间在同

一量级. 微观混合均匀 , 则只进行反应 (1) ; 混合

不均匀 , 反应 (2) 将同时发生 , 生成的 I2 继续与

I - 发生反应生成 I
-
3 . I

-
3 浓度用紫外分光光度计

(波长 353 nm) 检测 , 进而计算出生成的 I2 , 用以

表示混合器内流体的混合效果.

对碘原子进行物料衡算

[ I- ] = [ I- ]0 - 5
3

( [ I2 ] + [ I-
3 ]) - [ I-

3 ] (4)

对反应 (3)

K3 =
[ I-

3 ]
[ I2 ] [ I- ]

(5)

其中 K3 为反应 (3) 的平衡常数

lg K3 = 555
T

+ 71355 - 21575lg T (6)

由式 (4) 和式 (5) 得

- 5
3

[ I2 ]2 + ( [ I- ]0 - 8
3

[ I-
3 ]) [ I2 ] -

[ I-
3 ]

K3
= 0 (7)

由离集指数 X s 定量表征微观混合效果

X s = Y
YST

=
2V 1 ( [ I2 ] + [ I-

3 ])
V 2 [ H + ]0

×
6[ IO -

3 ]0 + [ H2BO -
3 ]0

6[ IO -
3 ]0

(8)

其中 , Y 为反应 (2) 消耗掉的酸量与总体消耗掉

的酸量之比 , YST为完全离集时的 Y值

Y =
2V 1 ( [ I2 ] + [ I-

3 ])
V 2 [ H + ]0

(9)

YST =
6[ IO -

3 ]0

6[ IO -
3 ]0 + [ H2BO -

3 ]0
(10)

当 X s = 0 , 完全混合均匀 ; X s = 1 , 完全离集 ;

0 < X s < 1 , 为部分混合. 连续式反应系统中的微

观混合效果若用 X s 定量表示 , 则 I - / IO
-

3 / H2BO
-
3

溶液与硫酸溶液体积的流量比应满足
3V 1 [ IO -

3 ]0

V 2 [ H+ ]0
= c1 (11)

V 1 [ H2BO -
3 ]0

V 2 [ H+ ]0
= c2 (12)

式中　c1、c2 为常数.

2　实验部分

211　药品和仪器

碘化钾、碘酸钾、硼酸、氢氧化钠、浓硫酸、

邻苯二甲酸氢钾、硝酸铜、碳酸钠均为分析纯 (沈

阳联邦试剂厂) ; 最大流量为 30 ml ·min - 1的柱塞

式平流泵四台 (北京卫星厂) ; J ASCO V2550紫外

分光光度计 (日本) ; Malvern Zetasizer 3000 HSA

纳米粒度仪.

212　实验装置

图 1为实验流程图 , 图 2 为 T 形微混合器内

部结构示意图 , 其中 a、b 为孔径为 210 mm的入
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口 , d、e孔径为 015 mm , f、g为孔径为 210 mm

的出口 , c2d、d2e、e2g 间距分别为 15、30、15

mm. 微混合器的材质为 PMMA , 经精密数控机床

加工而成 , 通道宽 600μm、深 300μm.

Fig11　Schematic diagram of experimental setup

1—pump ; 2—check valve ; 3—T2shaped micromixer
　

Fig12　Structure of T2shaped micromixer
　

213　标准曲线

根据 Beer2Lambert 定律 , 吸光度 ( A ) 与光

通过的液层厚度与浓度乘积呈正比 , 即
A = k[ I-

3 ] (13)

式中　k为 包 括 液 层 厚 度 在 内 的 比 例 系

数 , m3 ·mol - 1 .

配制一组不同浓度的 I22KI混合溶液 , 测其吸

光度 , 吸光度 A 与 [ I
-

3 ] 的关系式为 (结果见图

3)

A = 25144[ I-
3 ] (14)

214　溶液配制

标准 NaO H溶液配制 : 以邻苯二甲酸氢钾进

行标定. 浓硫酸稀释 : 将浓硫酸稀释成浓度为

01018、01036、01144、0118 mol·L - 1的标准溶液

(用 NaO H溶液标定) . 配制 H3BO3、NaO H、KI、

KIO3 混合溶液 : 其溶质浓度分别为 0125、01125、

010116、0100233 mol ·L - 1 . 分别配制浓度均为

015 mol·L - 1的 Cu (NO3 ) 2 和 Na2 CO3 溶液. 实验

均采用煮沸过的去离子水.

Fig13　Relationship between absorbance and [ I -
3 ]

　

215　分析方法

实验在 20～22℃、100 kPa下进行 , 采用紫外

分光光度计测量溶液的吸光度 (波长 353 nm) , 利

用式 (11) 计算 I -
3 浓度. 为减少实验误差 , 整个

测量过程于 8 s内完成 , 待取得 3个稳定值后 , 开

始记录数据. CuO 颗粒的粒径分布由 Malvern

Zetasizer 3000 HSA纳米粒度仪测量.

3　结果与讨论

311　宏观混合特性

宏观混合对平行竞争反应的影响 , 可通过停留

时间分布曲线考察 , 即返混程度影响 ; Pe 由式

(15) 计算

Pe =
um L
D

(15)

式中　um 为微通道内流体平均速度 , m ·s - 1 ; L

为混合通道长度 , m ; D为扩散系数 , 10 - 5 cm2 ·

s - 1 (通常液体的扩散系数在 10 - 5 m2 ·s - 1量级) .

本实验条件下 , Pe在 710 ×106～210 ×108 之间 ,

可认为无返混 , 即宏观混合影响较小. 因此 , 可认

为该 T形微混合器为理想平推流反应器.

312　微通道入口结构尺寸的影响

将等体积流量的硫酸溶液和 I - / IO
-

3 / H2 BO
-
3

溶液 , 分别流经入口 a 和 b , 出口 f ; 入口 a 与 d ,

出口 g的两段通道 , X s 与 Re的关系如图 4 所示.

Re由式 (16) 表示

Re =
dH umρ
μ

(16)

式中　dH 为通道的水力当量直径 , m ; ρ为混合溶

液密度 , kg·m - 3 ; μ为黏度 , 10 - 3 Pa·s.

由图 4可知 , 存在一个使 X s 产生骤变的临界

值 Rec ( Rec≈400) . Re < Rec 时 , 入口结构对离集

指数 X s 有较大影响 , 即大孔径入口的 X s 值大于
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Fig14　Effect of inlet dimension on segregation index
　

小孔径的 X s 值 ; 为了定性地描述 Re对混合效果

的影响 , 特采用 CCD摄像系统对流体混合过程进

行拍摄 , 结果见图 5. 由图 5可知 , 入口为 a和 b ,

当 Re较低时 ( Re < 400) , 两流体呈并流流型 , 且

两流体界面较为明显 , 混合效果较差 ; 随 Re的增

加 , 两相间界面开始出现波动 , 并最终达到混合均

匀. 而在入口为 a 和 d 的情况下 , 当 Re较低时 ,

尽管两流体界面较为明显 , 但由于流体呈环状流

型 , 接触面积至少为并流流型时的 2倍 , 使流体间

混合得以强化 , 与入口为 a和 b时相比 , 微观混合

效果得到明显改善 , 与图 4中 X s 的急剧减小相一

致. 但当 Re极小时 , 从图 5可看到两流体基本呈

完全分离状态 , 但其离集指数 X s 却很小 , 说明出

口对混合起到了一定的强化作用 ; 当 Re > Rec 时 ,

可以看到流体间界面已不明显 , 混合亦接近均匀 ,

具体表现为离集指数 X s 趋于定值 , 约为 217 ×

10 - 4 , 接近完全微观混合的程度 , 即当 Re > Rec

时 , 入口结构尺寸对微观混合效果无影响.

Fig15　Two liquid flow patterns under different feed inlets

(a) inlet s a and b , outlet f ; (b) inlet s a and d , outlet g

313　微通道出口结构尺寸的影响

将等体积流量的硫酸溶液和 I - / IO -
3 / H2 BO -

3

溶液 , 分别流经入口 a和 b , 出口分别为 e和 f , X s

与 Re间的关系如图 6 所示. 由图可知 , 同样存在

一个使 X s 产生骤变的临界值 Rec ( Rec≈400) ,

Re < Rec 时 , 出口几何结构对离集指数 X s 有较大

影响 , 即大孔径出口的 X s 大于小孔径的 X s ; 由于

在相同体积流量下 , 流体流经小孔时 , 其流速为大

孔的 16倍 , 在小孔通道内能够产生较大强度的涡

流或卷吸流 , 进一步强化流体间混合 , 使微观混合

效果增加 , 表现为 X s 的急剧减小 ; 而当 Re > Rec

时 , X s 趋于定值 , 约为 217 ×10
- 4

, 即微观混合

均匀 , 此时出口结构尺寸对微观混合效果无影响.

Fig16　Effect of outlet dimension on segregation index
　

314　T形微通道长度对微观混合效果的影响

将等体积流量的硫酸溶液和 I - / IO
-

3 / H2 BO
-
3

溶液 , 分别流经入口为 a与 b , 出口分别为 f 和 g ,

混合通道长度分别为 45 mm 和 60 mm , X s 与 Re

的关系示于图 7. 结果显示 X s 几乎不随通道长度

而变 , 由于此时的进出口结构尺寸完全一致 , 说明

微通道长度 (L/ dH > 100 , 流体已充分发展) 对流

体混合效果影响很小 ; 但同样存在一个使 X s 发生

骤变的临界 Reynolds数 Rec ( Rec≈400) ; 当 Re <

Rec 时 , 随 Re增大 , 流体界面扰动增强 , 两流体

接触面积增加 , 强化了混合 , 因此 X s 随 Re增加

而减小 ; 当 Re > Rec 时 , 由于两流体能够迅速混合

均匀 , 即离集指数 X s 不随 Re变化. 许多研究者

发现在微通道内流体流动的转捩提前[22224 ]
, 即层

流向湍流过渡时 , Re在 300～900 之间 , Re > Rec

时 , 此时为层流向湍流转变的过渡流动 , 进一步促

进流体间的混合.

315　体积流量比对微观混合效果的影响

酸浓度取值由式 (11) 与式 (12) 确定 , 入口

为 a与 b , 出口为 g , 实验结果如图 8 所示. 离集
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Fig17　Effect of microchannel length

on segregation index
　

Fig18　Effect of volume flow ratio

on segregation index
　

指数 X s 随 Re增加而减小 , 最后趋于定值 , 且在

每个操作条件下 , 均存在一个使 X s 发生骤变的临

界 Reynolds数 Rec , 其大小随体积比增加而增加 ;

当 Re < Rec 时 , 随体积流量比增加离集指数 X s 逐

渐增加 , 即相同 Re下 , 体积流量比越大 , 微观混

合效果越差. 由于在相同 Re下 , 两流体体积比越

大 , 其中一种流体流速将越小 , 相互混合时产生的

涡流或卷吸流强度越小 , 微观混合强化作用越小 ,

即 X s 值越大.

316　微混合器内 CuO颗粒的制备

为了进一步考察微通道内流体间的混合效果 ,

于微混合器内采用共沉淀方法合成 CuO 颗粒 , 并

与传统搅拌釜中合成的 CuO 颗粒进行比较 , 结果

见图 9. 两种方法中反应物浓度、产物干燥和焙烧

过程完全一样 , 微通道反应器内两溶液 [ Na2 CO3、

Cu (NO3 ) 2 ] 体积流量均为 20 ml ·min - 1 , 入口为

a和 b , 出口为 g.

在微混合器内用共沉淀方法合成的 CuO 颗粒

Fig19　Particle size dist ribution produced by

microchannel reactor and batch reactor
　

粒径分布较传统搅拌釜中窄 , 粒度分布曲线基本呈

正态分布 , 平均粒径为 99618 nm ; 传统法制备的

CuO粒径分布明显出现两个粒度分布峰 , 两个峰

的平均粒径分别为 31519 nm和 163718 nm , 且大

粒径分布峰较宽. 由于成核速率与溶液的局部过饱

和度有关 , 这种局部过饱和是共沉淀法制备催化剂

时产生粒径不易控制的主要原因 , 即溶液的微观混

合效果直接影响颗粒的粒径分布. 在微混合器内两

种流体能够迅速达到微观混合均匀 , 溶液局部过饱

和现象大大降低 , 因此 , 粒度分布较窄 , 且平均粒

径较小 ; 反之 , 共沉淀法制备催化剂过程中溶液不

能迅速达到混合均匀 , 局部过饱和现象明显 , 导致

粒径分布变宽 , 平均粒径较大.

4　结　论

采用化学法研究了微混合器的进出口结构尺寸

对微观混合效果的影响 , 存在使离集指数 X s 发生

骤变的 Rec . Re < Rec 时 , 由于两流体接触面积的

不同以及小出口通道内的流动扰动加剧 , 导致不同

出、入口结构对 X s 有较大影响 ; Re > Rec 时 , 由

于发生层流向湍流的转捩提前 , 流体间混合加强 ,

X s 趋于一定值 217 ×10
- 4

, 达到理想的微观混合

效果. 微通道长度大于 45 mm 时 , 流体流动处于

充分发展阶段 , 此时通道长度对流体混合效果影响

甚微. 不同体积流量比下 , 均存在一个使 X s 发生

骤变的 Rec , Re < Rec 时 X s 值随 Re增加而减小 ,

Re > Rec 时 X s 基本趋于定值 ; 体积流量比越大 X s

值越大 , 微观混合效果越差. 由于能促进流体间的

快速、均匀混合 , 微混合器内合成的 CuO 颗粒粒

径分布窄且粒度小.
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符　号　说　明

A ———吸光度

dH ———微通道的当量直径 , m

[ i ] ———组分 i物质的量浓度 , mol·L - 1

K3 ———反应平衡常数 , L ·mol - 1

k———吸光度比例系数 , m3 ·mol - 1

L ———混合通道长度 , m

Pe———Péclet数

Re———Reynolds数

T———热力学温度 , K

um ———微通道内流体平均速度 , m·s - 1

V 1 ———含 H2BO -
3 、 IO -

3 与 I - 溶 液 的 体 积 流 量 ,

ml ·min - 1

V 2 ———含 H +溶液的体积流量 , ml·min - 1

X s ———表示微观混合效果的离集指数

ρ———混合溶液密度 , kg·m - 3

μ———去离子水的黏度 , Pa·s

下角标

0———初始时浓度

1———含 H2BO -
3 、IO -

3 与 I - 的溶液

2———含 H +的溶液
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