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分离再结合型与内交叉指型微混合器微观混合性能实验研究
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摘要:利用碘化物-碘酸盐平行竞争反应体系对分离再结合型和内交叉指型微混合器的微

观混合性能进行了研究.实验考察了氢离子浓度、雷诺数和混合流体的体积流量比对微混合

器离集指数的影响,并对实验结果进行了理论分析.研究结果表明,对所研究的两种微混合

器,混合流体的体积流量比为1时,适宜的氢离子浓度范围均为0.02~0.04mol/L,微观混

合效果最好.随着体积流量比的增加,离集指数增加,表明微观混合性能变差.雷诺数增大有

利于微观混合效率的提高.在所研究的雷诺数范围内,相同雷诺数时分离再结合型微混合器

的微观混合效果略好于内交叉指型微混合器.
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0 引 言

随着20世纪90年代初微化工技术概念的提

出,微尺度下化工过程特征和规律的研究得到了

各领域研究者的高度重视.其中,微流体系统中的

混合过程是重要环节,混合效率的高低直接影响

后续反应过程的进行.微观混合可以实现分子尺

度上的均匀混合,因此对微混合器微观混合性能

的研究具有重要意义.目前,微观混合性能的研究

方法主要有示踪法[1]、CFD法[2]和化学法[3].化

学法中的平行竞争反应体系和串联竞争反应体系

是两种比较常用的研究微观混合性能的体系[3].
其中,由Fournier等[3]提出的碘化物-碘酸盐平行

竞争反应体系,因其反应简单、操作简便、反应物

无毒无害、产物易于分析、成本低等优点,近年来

广泛被研究者所采用.
由于微通道尺寸小,流体在微通道中的流动

为层流状态,为了在层流状态下提高微混合器的

混合效果,实现快速混合,学者们设计出了许多微

混合器的结构.依据有无外力的加入将微混合器

分为主动型微混合器与被动型微混合器[4].主动

型微混合器需要外界的能量加入以诱导混合的发

生,如磁场[5]、电动力[6]、超声波[7]等.与主动型微

混合器需要加入外界能量不同,被动型微混合器

仅依靠自身的几何结构来促进混合.被动型微混

合器又可以分为 T型[8]、分流型[9]、混沌型[10-11]

等.T型微混合器结构简单,但无法提供很大的流

体间接触面积.分流型微混合器将待混合流体分

成许多薄层,薄层间相互接触,增大流体间接触面

积,促进混合.本文所研究的内交叉指型微混合器

为分流型微混合器.混沌对流可以使流体界面变

形、拉伸、折叠,从而增加流体界面面积,强化传

质.本文所研究的分离再结合型微混合器就是一

种三维结构的混沌型微混合器.
Schönfeld等[12]通过CFD法研究了分离再

结合型微混合器的混合性能,但是没有给出混合

性能随雷诺数的变化关系.Falk等[13]通过化学法

研究了T型、内交叉指型微混合器的混合性能,

研究了混合时间与雷诺数的关系.研究表明随着

雷诺数的增加,混合时间显著下降.Pani'c等[14]通



过化学法研究了T型、分离再结合型、内交叉指

型微混合器吸光度随体积流量的变化关系.由于

不同微混合器尺寸不同,在同一体积流量下,流体

在微混合器中的流动状态不同,因此采用体积流

量时不能准确反映微混合器的混合性能.不同体

积流量比下混合性能不同,体积流量比对混合性

能的影响较大,而上述两篇文献并没有研究不同

进料体积流量比对混合性能的影响.本文利用碘

化物-碘酸盐平行竞争反应体系研究分离再结合

型和内交叉指型微混合器的混合性能,考察操作

条件对微观混合性能的影响,为微混合器的应用

提供适宜的操作参数;并通过对混合机理的分析,

从理论上分析两种微混合器混合性能的差异.

1 实验部分

1.1 实验试剂

本研究所采用的硼酸、氢氧化钠、碘化钾、碘
酸钾、碘单质、浓硫酸均为分析纯.
1.2 实验设备

实验所研究的分离再结合型微混合器是德国

美因茨制造的CPMM-V1.2/R300-SS型,其结构

如图1所示.其微流道为坡道型结构,流体在流动

过程中不断分割-重排-再结合,实现流体的混合

过程.内交叉指型微混合器是德国美因茨制造的

SIMM-V2-Lasab45200-SS型,如图2所示,其结

构为狭缝状交叉型通道,流体流过狭缝状交叉型

通道后相互接触,实现混合过程.

图1 分离再结合型微混合器结构示意图

Fig.1 Schematicdiagramofasplitandrecombine

micromixer

进料泵的流量范围为0.01~50mL·min-1,

型号为A50211,德国KNAUER公司制造.

图2 内交叉指型微混合器结构示意图

Fig.2 Schematicdiagramofaninterdigitalmicromixer

产物浓度测定所用的721可见分光光度计为

上海菁华科技仪器有限公司产品.
1.3 混合性能测定

微混合器混合性能研究的实验装置如图3所

示.

图3 实验流程图

Fig.3 Experimentalflowchart

(1)配制碘化物-碘酸盐混合溶液(料液 A):
称取一定量的 H3BO3、NaOH、KI和 KIO3 固体

粉末,分别用去离子水溶于烧杯中,在 H3BO3/

NaOH缓冲溶液中,依次加入KI溶液和KIO3 溶

液.配制成H3BO3、NaOH、KI、KIO3 浓度分别为

0.1818、0.0909、0.0160和0.0033mol/L的水

溶液.
(2)配制一定浓度的硫酸溶液(料液B).
(3)两股料液分别由双柱塞微量泵注入微混

合器中,在一定的流量、温度、压力条件下混合.
(4)待系统稳定后快速取样,用721可见分光

光度计在350nm波长处检测出口溶液中I-3 的

吸光度.
1.4 离集指数计算

Guichardon等[15]对Villermaux-Dushman快

速平行竞争反应体系进行了改进,使该反应体系
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可用于连续式混合器微观混合性能的测定.该体

系反应方程式如下所示:

  H2BO-3 +H+→H3BO3 (1)

  5I-+IO-3 +6H+→3I2+3H2O (2)

  I2+I-⇔I-3 (3)

定义离集指数 Xs 来表征微观混合效率,其定义

式为

Xs=Y
Yst

(4)

其中

Y=2V1(c(I2)+c(I-3 ))
V2c0(H+) (5)

Yst=
6c0(IO-3 )

6c0(IO-3 )+c0(H2BO-3 )
(6)

式中:Y 表示反应(2)消耗的 H+ 量与注入的 H+

总量之比,Yst表示完全离集时的Y 数值;V1 为料

液A与料液B的体积之和,V2 为料液B的体积.
当Xs=0时,表明两股流体完全混合均匀,

此时只发生微观混合;当 Xs=1时,表明两股流

体完全离集,此时只发生宏观混合;当0<Xs<1
时,两股流体部分混合,此时宏观混合和微观混合

同时存在.由此可见,Xs 在0到1之间,数值越

小,表明微观混合效率越高.

2 结果与讨论

2.1 氢离子浓度的选择

采用碘化物-碘酸盐体系研究微混合器的混

合性能时,为了避免在对I-3 进行吸光度检测过程

中超出 分 光 光 度 计 的 量 程,需 要 选 择 适 当 的

c(H+)范围.因为反应(1)和反应(2)均对c(H+)

非常敏感,若c(H+)过高,则 H+不能被 H2BO-3
完全中和,多余的H+会继续参与反应(2)而生成

I2,从而生成过多的I-3 ,有可能超出仪器的量程.
若c(H+)过低,则没有足够的H+参与反应,造成

生成的I-3 太少而检测不到.c(H+)过高或过低都

会妨碍对微观混合性能的评价.因此,选择适当的

c(H+)范围非常重要.
图4和5分别为固定进料体积流量比为1

时,c(H+)对分离再结合型和内交叉指型微混合

器离集指数Xs 的影响.由图4和5可知,无论是

分离再结合型还是内交叉指型微混合器,c(H+)

对离集指数Xs 都有显著影响,且随着c(H+)的

降低,离集指数Xs 减小.从反应动力学来看,H+

同时参与反应(1)和反应(2),如果c(H+)降低,
两个反应的反应速率均会降低,但由于反应(2)反
应速率r2=k2[c(H+)]2[c(I-)]2c(IO-3 )[16],正
比于c(H+)的平方,对 H+ 更敏感.因此,如果

c(H+)降低,反应(2)会变得更慢,增大了两个反

应速率的差异,从而产生较少的I-3 ,离集指数减

小.

图4 分离再结合型微混合器内c(H+)对

Xs 的影响

Fig.4 Effectofc(H+ )on Xs in asplitand

recombinemicromixer

图5 内交叉指型微混合器内c(H+)对 Xs

的影响

Fig.5 Effectofc(H+)onXsinaninterdigital

micromixer

经实验研究发现,对于分离再结合型和内交

叉指型微混合器,在体积流量比为1时,最佳

c(H+)范围均为0.02~0.04mol/L.后续研究

中,在体积流量比为1时均选c(H+)为0.03
mol/L.
2.2 雷诺数对混合性能的影响

图6为固定进料体积流量比为1时,以总进

料流量下的雷诺数(Re)为基准,分离再结合型和
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内交叉指型微混合器离集指数 Xs 随Re变化关

系图.可见,在两种微混合器内,Re 介于78~
1200时,随着Re的增加,分离再结合型微混合器

的Xs 从0.2132快速下降到0.0064,内交叉指

型微 混 合 器 的 Xs 从 0.2284 快 速 下 降 到

0.0110.这表明,随着Re的增加,微通道内流体

流动的湍动程度加剧,从而使微流体接触时界面

的扰动、变形程度增大,流体薄层变薄,微观混合

尺度减小,混合效率得到明显提高.当Re>1200
时,Xs 减小的趋势明显变缓,随后基本维持不变,
最终分别达到0.0035(分离再结合型)和0.0060
(内交叉指型).在相同Re下,分离再结合型微混

合器的离集指数小于内交叉指型微混合器.即在

该实验条件下,分离再结合型微混合器的微观混

合性能优于内交叉指型微混合器.

图6 Xs 与雷诺数的关系

Fig.6 TherelationshipbetweenXsandReynolds

number

分离再结合型微混合器的混合依赖于流体间

沿与流层垂直方向的分割-重排-再结合过程,通
过该过程流体在微通道内进行分层并产生混沌对

流.其混合机理如图7所示[17].

图7 分离再结合型微混合器混合机理

Fig.7 Mixingmechanismofasplitandrecombine

micromixer

在混沌对流中,混合性能通常用界面拉伸指

数λ(t)来表征,其定义式如下[12]:

λ(t)=lim
L0→0

L(t)
L0

(7)

其中L0 和L(t)分别表示在t=0和有限时间t时

的界面面积特征尺寸.因为发生混沌对流时,λ(t)
与时间t呈指数关系,所以它能确保高效的混合.
李雅普诺夫指数可以定量评价混沌对流的大小,
有限时间李雅普诺夫指数σ可近似表示为[12]

λ(t)≈eσt (8)
如图7所示,分离再结合型微混合器混合机

理的反复运用产生了高度规则的较薄的流体交互

薄层,界面面积呈指数增长.相应的界面拉伸指数

λ(t)为

λ(t)=2n-1≈2ut/l (9)
其中n、u和l分别表示流体发生分离再结合的次

数、平均速度和一个分离再结合结构单元的长度.
由式(8)和(9)可推导出分离再结合型微混合器有

限时间的李雅普诺夫指数σ=u
lln2.

已有研究表

明[18]在一个高度规则的层流流型中,若李雅普诺

夫指数σ为正,就能够产生混沌对流.而混沌对流

能够促进规则流动区域和高度混合区域旁边混合

质量较差区域的混合,提高混合质量.
当两股待混合流体通过n个串联的坡道型结

构元件时,流体薄层厚度在理想情况下将变为最

初的1/2n.这使得分子扩散距离减小,接触面积

增加,传质过程得到强化.
本研究所采用的内交叉指型微混合器,每股

流体通过V形分布区进入狭缝状交叉型通道时

被分割为多个交互的薄层,形成两种待混合流体

的流动薄层周期性结构.由于分层后的流体薄层

厚度非常小,通过层层相叠,增加了接触面积,加
速扩散,实现快速混合.混合后的层流流体于入口

流垂直的方向上离开混合器.
内交叉指型微混合器强化混合的主要原理是

反应器的内部构造将待混合的两股流体分别细分

成n个薄层,薄层厚度在理想情况下变为初始时

的1/n,且薄层交互接触,大大减小了分子扩散距

离.
综上,分离再结合型微混合器特殊的几何结

构,使得待混合流体在微通道中形成混沌对流且

流体薄层厚度呈指数级减小;内交叉指型微混合

器,利用细分出的微流道将流体分成薄层,流体薄

层厚度与微流道个数成反比,因此在n与初始流

道宽度相同时,分离再结合型的流体薄层的厚度
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比内交叉指型小,待混合流体间的接触面积比内

交叉指型大,因此分离再结合型的微观混合效果

比内交叉指型好,离集指数小.

2.3 待混合物流进料体积流量比对混合性能的

影响

在体积流量比的实验中为排除c(H+)的影

响,以体积流量比为1时,c(H+)=0.03mol/L
为基准,计算得到体积流量比R=VA∶VB=1,2,

5时,c(H+)分别为0.03、0.06、0.15mol/L.
图8和9分别为待混合物流的体积流量比对

分离再结合型和内交叉指型微混合器离集指数

Xs 的影响.由图8和9可知,在相同实验条件下,

当体积流量比为1时,离集指数均最小,混合效果

最好.随着体积流量比R 从1逐渐增大到2再到

5时,离集指数Xs 明显增大,微观混合效果变差.
这是由于在维持总体积流量不变时,若两种反应

       

图8 分离再结合型微混合器内体积流量比

对Xs 的影响

Fig.8 EffectofvolumeflowratioonXsinasplit

andrecombinemicromixer

图9 内交叉指型微混合器内体积流量比对

Xs 的影响

Fig.9 EffectofvolumeflowratioonXsinan

interdigitalmicromixer

物流体的体积流量比越大,势必造成其中一种流

体的流量相对较小,相互混合时流体之间产生的

扰动和变形程度减小,微观混合作用减弱.

3 结 论

(1)增加流体的流速,使待混合流体间体积流

量接近,均能减小离集指数.所以,为达到最佳的

混合效果,需保证两股进料流体体积流量相同即

体积流量比为1,雷诺数应不小于1200.
(2)在体积流量比为1和相同雷诺数条件下,

分离再结合型微混合器的微观混合性能高于内交

叉指型微混合器.
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Experimentalstudyofmicro-mixingperformanceofsplitand
recombinemicromixerandinterdigitalmicromixer

LI Ming, WANG Yao*, ZHANG Na, REN Zheng-ling, MA Xue-hu, LI Xue-fei

(FacultyofChemical,EnvironmentalandBiologicalScienceandTechnology,DalianUniversityofTechnology,

Dalian116024,China)

Abstract:Theiodide-iodateparallelcompetingreactionsystemisusedtoinvestigatethemicro-
mixingperformanceoftwo micromixers:asplitandrecombine micromixerandaninterdigital
micromixer.TheeffectsofH+ concentration,Reandvolumeflowratioofmixingstreamsonthe
segregationindexinthemicromixersareexperimentallystudied,andtheexperimentalresultsare
analyzedtheoretically.Theresultsindicatethat,forbothmicromixers,theproperH+concentration
rangeis0.02-0.04mol/Ltoobtainthebestmicro-mixingperformancewhenthevolumeflowratioof
mixingstreamsis1.Itisfoundthatthesegregationindexincreaseswiththevolumeflowratio,which
suggeststhatthemicro-mixingperformanceislowered.TheincreaseofReisbeneficialtoimprovethe
efficiencyofmicro-mixing.Themicro-mixingperformanceofthesplitandrecombinemicromixeris
betterthanthatoftheinterdigitalmicromixeratthesameReforthestudiedrangeofRe.

Key words: micromixer; micro-mixing;segregation index;split and recombine micromixer;

interdigitalmicromixer
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