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摘要 : 以 CO22H2 O为模型体系 , 实验考察了当量直径为 667μm的单通道和 16个并行通道内的气2液传质行为 1
实验发现 , 液体表观速度增加 , 单通道内液侧体积传质系数明显提高 ; 同一液体表观速度下 , 液侧体积传质系

数随气体表观速度增加而增加 ; 在实验数据基础上关联了液侧体积传质系数与气2液两相流参数间的关系. 微通

道内的液侧体积传质系数较常规尺度气2液接触设备至少高 1～2个数量级 1 并讨论了并行微通道内气2液两相流
分配特性对整体传质性能的影响 , 表明合理设计气、液流动分布结构 , 可保证微通道内优异的传质特性.
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Ma ss transfer in gas2liquid flow in microchannels
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Abstract : Experimental result s on p hysical absorption of CO2 into water in micro2contactors wit h a single

and 16 parallel microchannels having hydraulic diameter of 667μm were presented respectively1 It was

shown t hat t he liquid side volumet ric mass t ransfer coefficient s increased dramatically with the increase of

superficial liquid and gas velocities in single microchannel1 Then correlations were p roposed to depict t he

relationship between liquid side volumet ric mass t ransfer coefficient s and operational parameters1 Compared

with t he conventional gas2liquid contactors , micro2contactors can provide at least one or two orders of

magnitude higher liquid side volumet ric mass t ransfer coefficient s1 Finally , t he effect of two2p hase flow

dist ribution in parallel microchannels on t he overall mass t ransfer performance was discussed , which

revealed that specially designed inlet flow dist ribution areas of gas and liquid could guarantee high mass

t ransfer rates in the subsequent microchannels.
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引　言

微化工技术作为化工过程强化的一种新技术 ,

将在化学、化工、能源、环境等领域得到广泛应

用[124 ] . 气2液微接触系统是其重要组成部分 , 开展

微通道内气2液两相传递和反应过程研究 , 可为实

际应用提供理论指导和技术支撑.

特征尺度为微米级的微通道 , 其气2液相界面
积较常规尺度气2液接触设备有大幅度提高 , 极大

地强化了气2液传质过程 , 因而在气体吸收/脱吸、

直接氟化、加氢等过程有着良好的应用前景[529 ] .

J ¾hnisch等[6 ]采用微鼓泡塔和降膜微反应器进行了

甲苯直接氟化实验 , 由于微反应器的气2液相界面
积较实验室鼓泡塔和工业反应器至少高 1～2 个数

量级 , 传质过程得以强化 ; 辅以换热集成 , 微反应

器可以安全、高效地制备氟化物 , 比现有工业路线

更具吸引力.

微通道内气2液两相流传递与反应过程行为的
工作尚未系统开展 , 主要在于微通道内的气2液两
相流特征与宏观大尺度通道有很大差异 , 微尺度通

道内界面现象 (表面张力、润湿性等) 的影响显

著 , 导致流型分布及转换准则发生变化[ 10212 ] . 微

通道内复杂的气2液两相流流型将对传质过程产生
复杂影响 ; 同时 , 由于微反应器的“并行放大”技

术所致的气2液两相流分配问题对整体传质性能也
有大的影响1 因此 , 亟需开展单一及并行微通道内

气2液两相流动与传质乃至反应过程相互作用的内
在规律研究.

本文通过对当量直径为 667μm的单通道和 16

个并行通道内的纯水吸收 CO2 过程的实验考察 ,

研究了微通道内气2液传质特性 , 并将其与常规气2
液接触设备比较 , 分析和关联了单通道内液侧体积

传质系数与操作条件的关系 , 在此基础上讨论了并

行微通道内的气2液传质行为.

1　实验部分

111　微通道气2液接触器
采用两种型式微接触器进行气体吸收实验1 单
通道气2液微接触器主要结构为在有机玻璃上经微
机械加工而成的 Y形微通道 , 如图 1 (a) 所示 ,

当量直径为 667μm (矩形截面 , 深 1000μm、宽

500μm) . 气、液两相进口段微通道长为 115 cm ,

两者间夹角为 60°, 吸收段微通道长为 418 cm. 采

用单面胶黏合形成闭合微通道 , 上盖以另一有机玻

璃板夹紧密封. 并行微通道气2液接触器如图 1

(b) 所示 , 其材质为光敏树脂 , 采用微立体光刻

技术 (micro stereolit hograp hy) 加工 ; 图 2为其内

部结构 , 为保证流体的均匀分配 , 采用树状结构分

布器[13214 ] , 即气、液两相分别经位于不同平面的

分布区被逐步细分为 16等份 , 并以 Y形配置进入

16个位于其后的微通道 (其尺寸与单通道微接触

器中对应部分相同) 进行吸收过程 , 各微通道出口

的气2液混合物经方形收集区流出接触器.

Fig11　Pictures of gas2liquid micro2contactors
　

为消除出口区传质效应 , 分别考察了与以上两

种微接触器相对应的、不含有吸收段微通道的气2
液接触器中的传质行为 , 结构如图 3 所示 , 其材

质、加工及密封方法与单通道微接触器相同1 由图
3 (a) 可见 , 在不含有单一吸收微通道的气2液接
触器中 Y形入口区与出口区直接相连 ; 而在不含

有并行吸收微通道的气2液接触器中则将气、液两
相各自的流动均分结构与 16 个通道出口的方形收

集区直接相连1 通过在同样操作条件下进行的吸收
实验 , 可算出仅发生在微通道内的传质贡献.

112　吸收实验

纯水吸收 CO2 实验流程如图 4所示1 CO2 钢瓶

气经减压阀、过滤器后 , 再经质量流量控制器进入
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Fig12　Schematic of gas2liquid dist ribution and

contacting areas in micro2contactor with 16

parallel microchannels : (upper) first

layer ; (lower) second layer
　

Fig13　Pictures of gas2liquid contactors

having only entrance and exit regions

水平放置的微通道接触器 , 压力变送器测量接触器

入口处的气体压强 ; 煮沸后冷却的无 CO2 去离子

水由平流泵控制流量 (实际流量采用电子天平称重

法测量) , 两者进入微通道接触器进行吸收过程 1
接触器出口的气2液混合物经外径为 6 mm 的聚乙

烯管进入相分离器进行分离 , 相分离器上气体出口

处外接一段外径为 3 mm塑料管1 实验前 , 整个系

统预先充满 CO2 , 以免空气进入相分离器 , 导致吸

收液中 CO2 脱吸1 采用 K型热电偶分别测量气体、

液体进口和相分离器内的温度 , 实验在常压室温下

进行 (20～21℃) .

相分离器内收集的液体样品经酸碱滴定法确定

所吸收的 CO2 量 , 即取 15 ml吸收液 , 加入 10 ml

约 011 mol·L - 1 NaO H溶液 , 用约 011 mol ·L - 1

HCl滴定 , 酚酞指示剂指示第一终点 (浅粉红

色) , 甲基橙指示剂指示第二终点 (橙色) , 并做空

白实验 1 同时采用标准浓度的 Na HCO3 溶液和吸

收液做颜色参照.

考察出口区传质效应时 , 不含有吸收段微通道

的气2液接触器的外接管路配置、实验流程及操作
条件与对应的微接触器实验时完全相同.

Fig14　Experimental setup for physical

absorption of CO2 in micro2contactors
　

2　结果与讨论

211　液侧体积传质系数

纯水吸收 CO2 过程 , 传质阻力集中在液侧 1
假设液体流动为活塞流 , 则微通道内液侧体积传质

系数为

kL a =
jL

L
ln

Ce - C0

Ce - C1
(1)

单通道中 , 有

jL =
QL

H ×W
(2)

并行通道中 , 有
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jL =
QL

16 ×H ×W
(3)

本实验中 , 气、液两相通过 Y形配置直接进

入微通道 , 因此可认为 C0 = 0.

假设在同样操作条件下 , 采用微接触器实验

时 , 出口收集区内的气2液流动状况和不含有吸收
段微通道的气2液接触器时一致 , 因此 , 两者在出

口收集区内的液侧体积传质系数应该相同 , 其表达

形式同式 (1) , 故有

ln
Ce - C1

Ce - C2
= ln

Ce - C0

Ce - C′2
(4)

由式 (4) 求出 C1 值 , 代入式 (1) 即可求出微通

道内 kL a值.

为验证上述假设 , 实验中 , 首先采用不同长度

的外径为 6 mm的聚乙烯管连接接触器与相分离器

进行吸收过程1 图 5给出了两种情况下实验求得的

单通道内的 kL a值 , 可见出口区长度不同时 , 微通

道内 kL a值基本一致 , 平均相对误差仅为 6145 % ,

表明通过式 (4) 可合理消除出口传质效应.

Fig15　Liquid side volumetric mass

t ransfer coefficient s in single microchannel

with different exit tubes
　

212　单通道内气2液传质行为
图 6给出了单通道内液侧体积传质系数与操作

条件的关系 , 可以看出 , 随液体表观速度增加 ,

kL a值有显著提高 ; 同一液体表观速度下 , kL a值随

气体表观速度增加整体呈升高趋势 1 采用高速
CCD相机进行的流型可视化实验表明 , 气体表观

速度较低时微通道内流型为稳定的弹状流 , 如图 7

(a) 所示 , 而气体表观速度较高时 , 为从弹状流向

环状流的转变阶段 , 呈现出复杂的过渡流型 , 如图

7 (b) 所示 , 气2液界面波动剧烈 1 依据 Akbar

等[15 ]提出的基于 Weber 准数的流型转换准则 , 图

6中还示出了流型转变曲线 1 单通道内 kL a值的变

化趋势与常规通道中在以上两种流型区操作时物理

吸收实验结果类似[ 16217 ]
. 分析认为 , 随液体表观速

度增加 , 液体在微通道内停留时间减小 , kL值应有

显著增加 , 从而 kL a值得以提高 ; 同一液体表观速

度下 , 随气体表观速度增加 , 截面含气率上升 , 故

a值应逐渐提高 , 从而 kL a值整体呈升高趋势 , 而

文献证实环状流操作时液侧体积传质系数为

最高
[16 ]

.

Fig16　Effect of superficial gas and liquid

velocities on liquid side volumetric mass t ransfer

coefficient s in single microchannel
　

Fig17　Representative photographs of

flow patterns in single microchannel

(pictures were taken at 3 cm from t he ent rance)
　

对于常规通道内的气2液并流吸收过程 , 许多

研究者发现液侧体积传质系数可与两相摩擦压降梯

度、气体、液体表观速度等参数合理关联[17221 ]
.

J ep sen
[20 ]定义了如下的能量耗散参数ε

ε=
Δp

L f
( j G + jL ) (5)

并指出
kL a = AεB (6)

式中　A、B 为经验常数.
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对于本实验
Δp

L f
=
Δp

L TP
-
Δp

L a
(7)

式中　
Δp

L TP
=

pin , mc - pin , 0

L
, 由于在所考察的实

验范围内 , 加速压降可忽略不计 , 因此有
Δp

L f
=

pin , mc - pin , 0

L
(8)

计算分析发现 , 用式 (6) 来关联单通道内的

液侧体积传质系数的误差较大 , 公式预测的标准偏

差高达 4519 %1 而仅将液侧体积传质系数与两相摩
擦压降关联时 , 模型预测结果较好

kL a = 010863
Δp

L

018807

f
(9)

其预测性能示于图 8 , 标准偏差仅为 1819 %.

Shilimkan等[21 ]在研究内径为 20 mm 的管内的气2
液吸收时也曾发现类似的趋势.

Fig18　Relationship between liquid side volumetric

mass t ransfer coefficient and two2phase f rictional

pressure drop gradient in single microchannel
　

式 (9) 中 ,
Δp

L f
值需由实验测定 , 因此适

用性有限. 为便于分析单一及并行微通道内的传质

行为 , 选取下面的量纲 1数关联式来描述实验获得

的 kL a值
ShL ad h

Sc
015
L

= 010439 Re01394
G Re01905

L (10)

式 (10) 等号右侧的常数由线性最小二乘法拟合获

得1 该式预测的 kL a值与实验值的比较示于图 9 ,

其标准偏差为 2113 % (实验范围 : S cL = 55717～

59617 ; ReL = 5914～70016 ; ReG = 6211～108813) .

213　微通道内气2液传质强化效果
实验测得的单一微通道内液侧体积传质系数值

如表 1所示1 与鼓泡塔、填料塔和 Couet te2Taylor

流反应器等相比 , 微通道接触器具有最高的液侧体

积传质系数 , 较这些常规尺度气2液接触设备至少

Fig19　Predicted and measured liquid side

volumetric mass t ransfer coefficient s

in single microchannel
　

高 1～2个数量级. 其传质强化的原因主要源于相

界面积 a的大幅度增加 , 如 Haverkamp 等[26 ]的实

验表明 : 在宽 300μm、深 100μm 微通道内的气2
液相界面积可达 18000 m2 ·m - 3 , 远高于常规尺度

气2液接触设备 (通常小于 3000 m2 ·m - 3[22 ] ) .

Table 1　Typical mass transfer coeff icients in

different gas2liquid contactors

Type of gas2liquid
contactor

kL a( s - 1 ×102)

bubble column [22 ] 01 5—24

packed column [22 ] countercurrent 01 04—7

cocurrent 0104—102

stirred tank [23 ] 01 3—80

tube reactor [15 ,18 ] d = 2154 cm , vertical 131 8—137

d = 4 mm , horizontal 51 9—815

impinging jet absorber [24 ] 21 5—122

couette2Taylor flow

　reactor [25 ]

1—48

micro2contactor wit h single
　microchannel

dh = 667μm ,horizontal 701 8—2108

214　并行微通道内气2液传质整体性能
与常规填料塔等气2液接触设备不同 , 并行微

通道间互不相通 , 因此 , 由入口处气2液分散状态
所决定的各微通道内的气2液分布状况不会在流动
路径上有所改善 , 进而影响整体传质性能1 极端条
件下 , 气相、液相可能分别存在于不同的微通道

中 , 完全失去了微通道强化传质与反应的先决

条件.

考察含有 n个并行矩形微通道的气2液接触器
(通道尺寸与单通道对应部分相同) , 当各通道气、

液两相均匀分配时 , 对于本实验条件下的纯水吸收

CO2 过程有
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jL =
QL

n ×H ×W
(11)

j G =
QG

n ×H ×W
(12)

kL a =
jL

L
ln

Ce

Ce - Cout
(13)

kL ad2
h

DL
= 010439 Sc

015
L Re

01394
G Re

01905
L (14)

非均匀分配时 , 各通道中的气、液表观速度

j G, i、jL , i 有所差异 , 从而液侧体积传质系数

( kL a) i 相应变化 , 导致出口水中的 CO2 浓度 Cout , i

差异 ( i = 1 , 2 , ⋯, n) . 据质量守恒定律 , 有

∑
n

i = 1

jL , i = nj L (15)

∑
n

i = 1

j G, i = nj G (16)

假设各通道内的传质行为仍可用式 (10) 描

述 , 则有

( kL a) i =
jL , i

L
ln

Ce

Ce - Cout , i
(17)

( kL a) i d
2
h

DL
= 010439 Sc015

L Re01394
G, i Re01905

L , i (18)

出口水中的平均 CO2 浓度为

C′out = ∑
n

i = 1

( jL , i Cout , i) / ∑
n

i = 1

jL , i (19)

故并行微通道内的平均液侧体积传质系数为

kL a =
jL

L
ln

Ce

Ce - C′out
(20)

联立式 (13) ～式 (20) , 可求得非均匀分配

时并行微通道内平均液侧体积传质系数与理想均匀

分配时的相对误差为

Er =
kL a

kL a
- 1 ×100 %

=
ln ∑

n

i = 1

jL , i eA j G, i
01394

jL , i
- 01095

/ ∑
n

i = 1

jL , i

A j 01394
G j - 01095

L

- 1 ×100 %

(21)

式中　A =
010439L d

11299
h S c

015
L

(νGνL ) 11299 为常数.

图 10 (a) 示出了当 n = 2 时 , 不同气、液分

配情况下依据式 (21) 所绘出的 2个并行微通道内

液侧体积传质系数与理想分配时的偏差1 可见极端
情况下 , 气体、液体各占据一个通道 , 误差为

- 100 % , 气、液在微通道内无接触1 相反 , 当气、

液全部集中在一个通道内时 , 液侧体积传质系数反

而较理想值为高 , 可从式 (21) 看出 , 当 n = 2、

jL ,1 = j G,1 = 0时 , 有

Fig110　Effect of two2phase flow dist ribution on

mass t ransfer performance in parallel microchannels

( j G = 716 m·s - 1 , jL = 0120 m·s - 1 ,

n = 2 , 2015℃, 101 kPa)
　

Er = (201394- 01095 - 1) ×100 %

= 23 %

气、液分布较为均匀时 , 如图 10 ( b) 所示 , 当

气、液表观速度各自在理想值的±30 %范围内变化

时 , Er 值约在 - 6 %～ 115 %之间变化 (阴影区

域) , 流动非均布对气2液传质的影响较小.

推广到本文所采用的 16 个通道的情况 , 由于

微立体光刻技术加工的气、液分配区可保证气、液

两相较均匀地引入各个微通道 [参见图 2 ( b) ] ,

实验测得的液侧体积传质系数与理想情况应偏离不

大1 图 11给出了实验测得的并行微通道内液侧体

积传质系数 , 其变化趋势与单通道时基本一致 , 将

其与式 (10) 预测的气2液两相理想均匀分配时的
液侧体积传质系数进行比较 , 结果示于图 121 分析
可知 , 用式 (10) 预测并行微通道内液侧体积传质

系数的标准偏差仅为 1911 % , 与其预测单通道时
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的偏差接近 ; 而在高液侧体积传质系数时两者偏差

稍大 , 此时气、液分配不均程度可能较严重1 考虑
到实验操作和分析手段的误差 , 在图 12 中所示的

大部分气、液流速范围内 , 由于并行微通道采用了

合理的流体分配结构 , 气、液分配情况接近理想的

均匀状态 , 使得平均液侧体积传质系数与单通道时

基本相同 , 优异的传质性能得以保证.

Fig111　Effect of superficial gas and liquid velocities

on experimental liquid side volumetric mass

t ransfer coefficient s in 16 parallel microchannels
　

Fig112　Comparison between measured and

Eq1 (10) predicted liquid side volumetric

mass t ransfer coefficient s in 16 parallel microchannels
　

3　结　论

开展了单通道和 16 个并行通道微接触器内纯

水吸收 CO2 的实验研究 , 在实验操作条件下 , 单

通道内的液侧体积传质系数随液体表观速度的增加

而明显提高 ; 同一液体表观速度下 , 液测体积传质

系数随气体表观速度增加整体呈上升趋势 , 其传质

数据可以进行合理的无因次关联1 微通道内的液侧
体积传质系数至少高出常规尺度设备 1～2 个数量

级1 本文设计的气、液流体分配结构能基本保证并
行微通道内均匀的传质过程 , 其优异的传质性能得

以保证.

符　号　说　明

　　a———相界面积 , m2 ·m - 3

Ce ———水中平衡 CO2 浓度 , mol·L - 1

Cout ———气、液均匀分配时 n个并行微通道出口水中

CO2 浓度 , mol·L - 1

C′out ———实际操作时 n个并行微通道出口水中平均

CO2 浓度 , mol·L - 1

C0 ———入口水中 CO2 浓度 , mol·L - 1

C1 ———实验条件下微通道出口水中 CO2 浓

度 , mol·L - 1

C2 ———微接触器实验时相分离器样品水中 CO2 浓

度 , mol·L - 1

C′2 ———不含有吸收段微通道的接触器实验时相分离

器样品水中 CO2 浓度 , mol·L - 1

D———CO2 扩散系数 , m2 ·s - 1

d , dh ———分别为直径、当量直径 , m

Er ———n个并行微通道内平均液侧体积传质系数与

均匀分配时值的相对误差 , %

H———微通道深度 , m

j G , jL ———分别为气体、液体表观速度 , m·s - 1

kL ———液侧传质系数 , m·s - 1

kL a———液侧体积传质系数 , s - 1

kL a———气、液均匀分配时 n个并行微通道内液侧体

积传质系数 , s - 1

L ———微通道长度 , m

(Δp/ L) a ———两相加速压降梯度 , kPa·m - 1

(Δp/ L) f ———两相摩擦压降梯度 , kPa·m - 1

(Δp/ L) TP ———两相总压降梯度 , kPa·m - 1

pin , mc ———单一微通道接触器入口气体压强 , kPa

pin ,0 ———不含有单一吸收微通道的接触器入口气体压

强 , kPa

Q———体积流量 , m3 ·s - 1

ReG , ReL ———分别为气体、液体表观 Reynolds数

S cL ———液体 Schmidt数 [ ScL =μL / (ρL DL ) ]

S hL ———液体 Sherwood数 ( S hL = kL dh / DL )

W ———微通道宽度 , m

μ———黏度 , Pa·s

ν———动力黏度 , m2 ·s - 1

ρ———密度 , kg·m - 3

下角标

G———气体

i———微通道序号

L ———液体

STP———标准状态
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