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研究论文 　　面激光诱导荧光技术用于快速液液微观混合研究
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摘要：建立了面激光诱导荧光技术研究液液微观混合过程的实验方法，在无干扰流场条件下，研究了毫米尺度

流道内、错流接触的两股液膜的时空混合行为，以可视化的手段揭示了液液微观混合过程的二维瞬态浓度场，

发现了液膜快速错流接触后形成的有序波形涡结构，涡的尺度大小为１～２ｍｍ，涡的发展过程是影响两股流体

混合的主要因素．同时建立了混合过程的定量表征方法，用混合液膜中组分的离析度 （ｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｆｓｅｇｒｅｇａｔｉｏｎ，

ＩＯＳ）定量描述了混合过程所达到的程度，获得了不同液膜流速下液液混合过程ＩＯＳ值随着液体流动方向的变化

趋势图，并分析了两股液膜之间的速率比以及混合液膜的Ｒｅｙｎｏｌｄｓ数对混合过程的影响．
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引　言

液液混合过程广泛地应用于各种过程工业，如

化学工业、制药、环保等过程中．针对过程特点的

不同，对混合过程的时间尺度和空间尺度要求有很

　　犚犲犮犲犻狏犲犱犱犪狋犲：２００５－０６－１３．
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Ｆｏｕｎｄａｔｉｏｎ （２００５０３７３６４）．

　

大的差别，因而造成了混合机理和设备型式的多样



性．本文的研究背景针对工业快速液液混合过程，

这些过程往往伴随着复杂的并行连串反应，反应

速度快，而且反应物可与中间产物进一步发生副反

应，因此初始的液液微观尺度的混合效果直接决定

了产物的选择性，也即产品质量．喷射类反应器是

实现流体快速混合的一大类混合器设计，一般是利

用两股或多股流体之间的喷射、撞击接触等产生强

烈的湍流，实现液液的快速混合，并期望在毫米尺

度甚至更小的尺度上实现液液的微观混合．由于这

类混合过程的机理复杂，时间尺度和空间尺度小，

因而给研究带来了较大的困难．目前对该类反应器

的混合过程机理研究还相对较少，喷射反应器的设

计、优化大都依靠经验来完成．

面激光诱导荧光 （ＰＬＩＦ）技术是一种新型无

干扰流场测试技术，可用于可视化液相 （或气相）

流场的流动结构，并能够定量地测量浓度场、温度

场等信息，是化学工程领域研究传质、传热过程的

高级测试技术．目前ＰＬＩＦ技术已成功地用于研究

搅拌釜内液液混合［１］、火焰的流场和组分浓度

场［２，３］等，并可联合ＰＩＶ测速技术，同时获得空间

的流场信息［４］．

Ｕｎｇｅｒ等
［５］利用激光诱导荧光技术定量地表征

了撞击流喷射混合器内流体的混合效率；Ｐａｎ等
［６］

利用ＰＩＶ技术和ＰＬＩＦ技术同时获得了Ｔｅｅ形喷射

混合器内的速度场和浓度场分布图；Ｇｏｒｄｏｎ等
［７］

利用ＰＬＩＦ技术测量了小孔错流喷射混合器的浓度

场分布情况，为错流式喷射混合器的设计提供了一

定的实验依据．

喷射类的混合器一般先设计两股液流的高速错

流接触，并辅之以文丘里式缩径设计进一步加强混

合，即两股高速运动的流体相撞后在狭窄通道内继

续相互作用．由于混合过程在较小区域内完成，流

体在小空间内的相互强烈作用产生的湍流涡结构的

尺度比较小，小尺度的漩涡在湍流拉伸、剪切力的

作用下进一步变形、分割成更小尺度的涡，直至

Ｋｏｌｍｏｇｏｒｏｖ尺度的微团，从而实现液液高效、快

速混合．同时，利用管径的缩小提高混合后的两股

流体的流动速度，增加湍流度，强化两股流体的混

合过程．

本文基于这种思想，设计了一种具有普遍研究

意义的液液快速混合结构，建立和发展面激光诱导

荧光技术研究液液微观混合过程，可视化两股液体

的快速混合过程，并在较高的空间分辨率下定量测

量瞬态浓度场和时均浓度场，从实验的角度揭示快

速液液混合过程的物理现象，为深化认识和模型化

液液混合过程提供坚实的实验基础．

１　ＰＬＩＦ测量原理

激光诱导荧光测试技术的基本原理为：荧光物

质在激光的激发下吸收特征频率的光子，由基态跃

迁至第一或第二激发态中各个不同振动能级和转动

能级，处于激发态的分子不稳定，返回基态时发生

荧光．这一激发致光过程在瞬间完成，而且荧光物

质只有在激光的照射下才发光，光强不积累．由于

低浓度时荧光强度与荧光物质的浓度呈线性关系，

因此，可以通过检测荧光强度达到测量浓度的目

的．另外，由于激发和发射之间存在着一定的能量

损失，使荧光光谱中存在着斯托克斯 （Ｓｔｏｋｅｓ）位

移，也就是说，荧光的波长总是大于激发光的波

长．利用这一点可以采用滤光片将激发光和荧光分

离，只检测荧光强度以提高测量精度．

在液相混合的研究中，将荧光物质加入到流体

中，在面激光的激发下，产生特定的荧光信号，同

时用带有滤光片的高速相机捕获整个流场的荧光信

号．溶液中某一点荧光信号的强度与该点荧光物质

的浓 度 之 间 的 关 系 可 以 用 式 （１）、式 （２）

表示［８，９］

犐＝Г１犆ｅｘｐ（－Г２犆） （１）

犐ｃａｐ ＝犐＋犐ｂ （２）

式中　犐为荧光信号的强度；Г１ 是与实验条件相关

的系数，主要与激光的激发强度、ＣＣＤ相机与测

量流场之间的距离等实验条件有关，在一定的条件

下为一常数；犆为荧光物质的浓度；Г２ 是与激光

激发荧光物质的效率相关的参数；犐ｂ 为背景信号

的强度；犐ｃａｐ为ＣＣＤ相机捕获的信号总强度．从式

（１）可以看出，当荧光物质的浓度较低时，荧光信

号的强度犐与浓度犆 呈线性关系，利用此关系可

以定量测量流场的浓度分布信息．常用的荧光物质

有罗丹明Ｂ、罗丹明６Ｇ、荧光素钠、丙酮、吡啶、

香豆素、萘等．

２　实验装置和方法

图１为本研究建立的ＰＬＩＦ技术测量液液快速

混合过程的示意图．两股液流分别经流量计计量后

进入混合器，混合器的局部详细结构如图２所示．

液体Ａ进入混合器内环流道，经狭缝形成的液膜
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（２．５ｍｍ）与外环流道的液体Ｂ （２．５ｍｍ 环隙）

错流接触，错流夹角为２０°．经过一段狭窄流道湍

流混合接触后汇合，混合流道同时设计成文丘里缩

径形式．实验中采用罗丹明Ｂ作为荧光物质．一

定浓度的罗丹明Ｂ溶液通过恒流泵连续注入其中

一股流体 （如液体Ａ），经充分发展后进入混合器

的内环隙，与另外一股未混有荧光示踪剂的液体Ｂ

错流混合．混合流场在激光片光源的激发下产生荧

光信号．在ＣＣＤ相机前装有高通滤光片，滤掉强

度很大的绿色激光信号，进而只捕获橙色的荧光信

号，经图像采集系统进入计算机，转换为混合流场

的灰度强度图，用 Ｍａｔｌａｂ软件处理后得到示踪流

体的浓度分布图．

Ｆｉｇ．１　Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｙｓｔｅｍ

１—ＲｈｏｄａｍｉｎｅＢｓｏｌｕｔｉｏｎｔａｎｋ；２—ｃｏｎｓｔａｎｔｆｌｏｗｐｕｍｐ；

３—ｖａｌｖｅ；４—ｆｌｏｗｍｅｔｅｒ；５—ｌｉｑｕｉｄｌｉｑｕｉｄｍｉｘｅｒ；

６—ｄｏｕｂｌｅｐｕｌｓｅｄＮｄ：ＹＡＧｌａｓｅｒ；７—ａｒｔｉｃｕｌａｔｅｄａｒｍ；

８—ｐｌａｎａｒｌａｓｅｒｂｅａｍ；９—ｈｉｇｈｐａｓｓｏｐｔｉｃａｌｆｉｌｔｅｒ；

１０—ＣＣＤｃａｍｅｒａ；１１—ｄａｔａａｃｑｕｉｓｉｔｉｏｎｓｙｓｔｅｍ；

１２—ｓｙｎｃｈｒｏｎｉｚａｔｉｏｎｃｏｎｔｒｏｌｌｉｎｇｓｙｓｔｅｍ

　

Ｆｉｇ．２　Ｉｌｌｕｓｔｒａｔｉｏｎｏｆｌｉｑｕｉｄｌｉｑｕｉｄｍｉｘｅｒ

ｄｅｓｉｇｎｉｎｔｈｉｓｗｏｒｋ
　

本研究的激光发生系统采用Ｄａｎｔｅｃ公司生产

的ＦｌｏｗＭａｐＰＩＶ１５００系统，Ｎｄ：ＹＡＧ固体激光

器发出波长为５３２ｎｍ 的绿色激光，强度为１００

ｍＪ．通过导光臂和片光镜形成厚度为０．５ｍｍ的

片光源．ＣＣＤ 相机为 Ｎｉｋｏｎ ＨｉｓｅｎｓｅＣ４７４２５３

１２ＮＲＢ型数码相机，其分辨率为１２８０ｐｉｘｅｌ×１０２４

ｐｉｘｅｌ，每秒最多可以采集９组图像．针对本研究，

相机采集的有效区域为３５ｍｍ×１１５ｍｍ，对应

２２０ｐｉｘｅｌ×７２０ｐｉｘｅｌ，因此本实验的测量空间分辨

率为１６０μｍ×１６０μｍ．通过调整相机的位置，本

系统可达到的空间分辨率长度为５０μｍ．另外，为

了保证足够长的图像采集时间，两组图像采集的时

间间隔设为４００ｍｓ，每次实验采集１００～２００组

图像．

实验中为了减小有机玻璃壁面对激光的折射和

反射作用，在混合器测量区域的外部加上一方形夹

套，夹套内注满水．

为了标定罗丹明Ｂ的浓度与ＣＣＤ相机捕获的

荧光信号强度之间的关系，分别配制浓度为０、

１０、２０、３０、４０、５０、６０、７０、８０、９０、１００、

１２０、１４０μｇ·Ｌ
－１的罗丹明Ｂ标准溶液，将标准

溶液置于５０ｍｍ×５０ｍｍ×２００ｍｍ的方形有机玻

璃桶内，方桶的壁厚为５ｍｍ，与实验设备一致．

在两种不同能量的片光源激发下，分别用ＣＣＤ相

机连续拍摄每个标准溶液浓度场灰度图１００幅，并

对图像进行时均处理．分析结果显示每幅图片灰度

值分布标准偏差均小于３％，说明在均匀的浓度场

下获得的灰度图每个像素对应的灰度值分布比较均

一．另外，当溶液的浓度为零时，ＣＣＤ相机捕获

的灰度图的平均灰度值为５１，即背景信号的强度

犐ｂ为５１．

图３为两种不同的激光能量下，标准溶液浓度

场所产生的荧光信号光强度与罗丹明Ｂ的浓度之

间的关系．从图中可以看出，在本文实验条件下，

当溶液罗丹明Ｂ的浓度在１４０μｇ·Ｌ
－１以下时，图

片的平均灰度值与罗丹明Ｂ溶液的浓度呈线性关

系．因此，ＣＣＤ相机获得的混合流场灰度图的灰度

分布能够很好地描述相应的示踪物质浓度场分布．

Ｆｉｇ．３　Ｃａｌｉｂｒａｔｉｏｎｏｆｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｆｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅ狏狊

ＲｈｏｄａｍｉｎｅＢｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｉｎｗａｔｅｒ
　

３　实验结果和讨论

实验的操作条件如表１所示，通过改变液体Ａ

和液体Ｂ的流量，考察两股液膜错流接触过程的动态
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犜犪犫犾犲１　犗狆犲狉犪狋犻狀犵犮狅狀犱犻狋犻狅狀狊犻狀犲狓狆犲狉犻犿犲狀狋狊

Ｎｏ．
ＬｉｑｕｉｄＡ（ｉｎｎｅｒｆｌｕｉｄ）

犞Ａ／Ｌ·ｈ－１ 狌Ａ／ｍ·ｓ－１ 犚犲Ａ

ＬｉｑｕｉｄＢ（ｏｕｔｅｒｆｌｕｉｄ）

犞Ｂ／Ｌ·ｈ－１ 狌Ｂ／ｍ·ｓ－１ 犚犲Ｂ

１ ４００ ０．６１ ３４３０ ４００ ０．５７ ３１６０

２ ４００ ０．６１ ３４３０ ６００ ０．８５ ４７４０

３ ４００ ０．６１ ３４３０ ８００ １．１３ ６３２０

４ ６００ ０．９２ ５１４０ ６００ ０．８５ ４７４０

５ ８００ １．２３ ６８５０ ８００ １．１３ ６３２０

混合现象以及在一定的操作范围内时均混合效果与

流量配比之间的关系．罗丹明Ｂ溶液通过恒流泵

从内环连续注入，调节罗丹明Ｂ的注入量使内环

入口处罗丹明Ｂ溶液的浓度为１００μｇ·Ｌ
－１．

３１　混合过程的瞬态浓度场分布

图４所示为使用ＰＬＩＦ测试技术测得的不同实

验条件下的瞬态浓度场分布图．

从图４可以看出，两股流体在较小的空间内相

互撞击混合，在混合发展区的混合层内形成了有序

的波形涡丝结构，涡的尺度大小为１～２ｍｍ．且

随着混合过程的不断发展，形成的涡结构逐渐破

碎、模糊，直至最终消失．当内、外环隙内两股流

体的流速相当时，形成的波形涡状结构相对平滑

［如图４ （ａ）、 （ｄ）、 （ｅ）所示］；而当内、外环流

体的流速相差较大时，形成的有序涡的形状相对尖

锐 ［如图４ （ｂ）、 （ｃ）所示］．这主要是因为当两

股流体流速相差较大时，流体之间的相互剪切作用

较强．

Ｆｉｇ．４　Ｓｎａｐｓｈｏｔｓｏｆｔｒａｎｓｉｅｎｔｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ

ｆｉｅｌｄｔａｋｅｎｂｙＰＬＩＦｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｔｅｃｈｎｉｑｕｅ

（ｔｈｉｃｋｎｅｓｓｏｆｅａｃｈｌｉｑｕｉｄｆｉｌｍｉｓ２．５ｍｍ）

　

涡的演变过程对于两股流体的混合起到至关重

要的作用．如图４ （ｃ）所示，在两股流体接触瞬

间，形成涡的尺度较小；随着两股流体之间的不断

剪切作用，形成的小涡不断发展、增大，同时伴随

着两股流体之间的相互传质；当涡发展到一定的程

度，由于狭缝的限制，形成的大涡逐渐破碎，伴随

着涡的产生、发展、破碎过程，混合流场也逐渐趋

于均一．部分文献报道了较大空间尺度的混合层内

的涡的演变过程与流场混合程度之间的关系，林建

忠等［１０］对这方面的文献进行了综述，认为涡状拟

序结构是湍流混合层的主体，混合层的涡层为一个

不稳定的波，该波将形成一定间隔的涡结，在涡的

发展中，小涡不断集中、增长，最后发展成大涡

（见图５）．由于涡的总能量是守恒的，因此涡核的

增长只能靠涡的合并来实现．涡的合并主要有两种

方式，即涡的配对和破裂后的兼并．前者指的是两

个涡相互缠绕、旋转，最后形成一个大涡；后者指

在一定条件下，涡旋分解并被邻近的涡吸收并

增长．

Ｆｉｇ．５　Ｉｌｌｕｓｔｒａｔｉｏｎｏｆｖｏｒｔｅｘｓｔｒｕｃｔｕｒｅｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ
　

３２　混合过程的时均浓度场分布

对各实验条件下获得的１００幅瞬态浓度场分布

图进行时均处理，得到液液混合过程的时均浓度场

分布图 （图６）．从时均图上可以看出，两股流体

混合效率主要受到混合层长度的影响．在混合的初

始阶段，混合层的边界相对清楚；随着混合过程的

进行，混合层的边界逐渐模糊，浓度分布逐渐趋于

均一．在相同的外环隙流速下，逐渐减小内环流体

的速度 ［图６（ａ）～（ｃ）所示］，随着两股流体之间

的速度差的逐渐增大，混合过程形成的混合层逐渐

变短，达到一定混合程度所需的时间也逐渐缩短．

当两股流体的速度相当时，如图６ （ａ）、（ｄ）、（ｅ）

所示，混合层的形状和长度基本相同．
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Ｆｉｇ．６　Ｔｉｍｅａｖｅｒａｇｅｄｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｆｉｅｌｄ

ｔａｋｅｎｂｙＰＬＩＦｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｔｅｃｈｎｉｑｕｅ

（ｔｈｉｃｋｎｅｓｓｏｆｅａｃｈｌｉｑｕｉｄｆｉｌｍｉｓ２．５ｍｍ）

　

３３　混合过程的定量表征

３．３．１　离析度　离析度 （ｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｆｓｅｇｒｅｇａｔｉｏｎ，

ＩＯＳ）的概念
［１１］一般用于描述混合物 （Ａ＋Ｂ）中

组分Ａ与组分Ｂ之间的隔离程度，定义为

ＩＯＳ＝
＜犳′

２
＞

＜犳＞ （１－＜犳＞）
（３）

犳＝＜犳＞＋犳′ （４）

其中，ＩＯＳ为一定空间尺度下混合物中不同组分之

间的离析度，当Ａ与Ｂ处于完全隔离状态时，即

在该空间尺度下所有微元体内组分Ａ （或者Ｂ）的

浓度为０或１，此时ＩＯＳ的值为１．０，而当混合物

中两组分在该空间尺度下均匀分散时，ＩＯＳ的值为

０．０；犳为组分Ａ （或Ｂ）的含量；＜犳＞为平均浓

度；犳′为混合物中某个微元中组分 Ａ的浓度偏离

平均浓度的程度；＜犳′
２
＞为犳′的标准偏差．本研

究中，用离析度的概念定量分析混合过程所达到的

程度，即通过分析不同位置横截面处混合流股中组

分Ａ与组分Ｂ之间的ＩＯＳ值来定量表征混合过程

所达到的程度，如当ＩＯＳ值为０．０时，两股流体

达到该空间尺度下的完全物理混合．

图７为不同实验条件下两股流体错流混合过程

ＩＯＳ值的变化趋势图．在两股流体开始接触的初始

阶段，ＩＯＳ值在０．９２左右，流体之间基本未进行

混合；随着混合过程的不断进行，ＩＯＳ值不断减

小，在６０ｍｍ （狔方向）处，ＩＯＳ值降至５％以下，

此时认为两股流体基本达到完全物理混合．

３．３．２　两股液膜速率比的影响　内、外环隙流体

的速度大小对混合过程ＩＯＳ值的变化趋势有着重

要影响：在相同的内环速度下，内、外环隙流体速

度相差越大，达到特定的ＩＯＳ值经过的距离越短，

混合效果越好．如当内、外环之间的速度差最大

（ｃａｓｅ３，狌Ａ／狌Ｂ＝０．５４）时，在狔＝２５ｍｍ处ＩＯＳ

值降低至１０％左右，两股流体基本混合完全，而

Ｆｉｇ．７　Ｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｆｓｅｇｒｅｇａｔｉｏｎａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔ狔ｌｏｃａｔｉｏｎｓ
　

对于内、外环速度相差较小时，ＩＯＳ值分别为

３５％ （ｃａｓｅ２，狌Ａ／狌Ｂ＝０．７２）、４０％ （ｃａｓｅ１，狌Ａ／

狌Ｂ＝１．１）左右，液膜之间的混合过程尚未完成，

这与３．２中对时均图的定性分析结果类似．因而，

两股液膜之间的速度差越大，越有利于液液之间的

快速混合．

３．３．３　混合液膜Ｒｅｙｎｏｌｄｓ数的影响　当内、外环

液膜速率比一定时，考察了混合液膜Ｒｅｙｎｏｌｄｓ数

对混合过程的影响，如ｃａｓｅ１、ｃａｓｅ４、ｃａｓｅ５所

示，狌Ａ／狌Ｂ＝１．１，混合液膜的Ｒｅｙｎｏｌｄｓ数 （以混

合液膜的平均流速计算）分别为 ６５９０、９８８０、

１３１７０．从图７可以看出，当混合液膜的Ｒｅｙｎｏｌｄｓ

数较小时 （ｃａｓｅ１），达到一定的ＩＯＳ值需要经过

的距离相对较长，混合效果相对较差；而当混合液

膜的Ｒｅｙｎｏｌｄｓ数相对较大时 （ｃａｓｅ４、ｃａｓｅ５），液

膜之间的混合效果明显增强，且混合液膜的

Ｒｅｙｎｏｌｄｓ数对ＩＯＳ值的影响较小，随着液膜速度

的增大，在相同的狔位置，混合液膜的ＩＯＳ值略

微有所降低．可能的原因为：当内、外环液膜速度

相对 较 小 时 （如 ｃａｓｅ１，内、外 环 隙 液 膜 的

Ｒｅｙｎｏｌｄｓ数均小于３５００），在液膜接触的初始阶段

流动可能处于层流和湍流之间；而当液膜的速度较

大时，内、外环隙液膜的流动基本处于完全湍流状

态，两股液膜之间剧烈的湍流撞击强化了混合过

程，继续增大两股液膜的速度对混合过程的影响较

小．因而，对于液膜错流接触混合过程，在特定的

流动区域内 （如液膜都处于完全湍流状态），混合

过程的工程放大效应较小．

４　结　论

（１）建立了面激光诱导荧光技术研究液液微观

混合过程的实验方法，实验的空间分辨率为

１６０μｍ．同时对两股厚度为２．５ｍｍ 的液膜在毫
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米尺度流道内的错流接触混合过程进行了可视化研

究，利用建立的实验系统获得了两股流体混合过程

的瞬态浓度场分布图和时均浓度场分布图．

（２）观察到了两股液膜错流接触混合过程中形

成的有序波形涡丝结构，涡的尺度大小为１～

２ｍｍ，涡的发展过程是影响两股流体混合的主要

因素．

（３）利用离析度 （ＩＯＳ）的概念对混合过程进

行了定量的表征，获得了不同液膜流速下液液混合

过程ＩＯＳ值随着液体流动方向 （狔方向）的变化趋

势图，并分析了两股液膜的速率比以及混合液膜

Ｒｅｙｎｏｌｄｓ数对ＩＯＳ值变化趋势的影响．

从本文的研究结果可以看出，ＰＬＩＦ技术是研

究液液微观混合过程的重要手段，可以定量地重构

出液液混合过程的浓度场分布，为研究液液快速混

合过程的影响因素、揭示混合过程的机理起到了重

要作用．但是对于两股液膜错流接触混合过程中有

序波形涡丝的形成机制、发展演变过程还需进行进

一步深入研究，如能耦合ＰＬＩＦ技术和粒子图像测

速技术 （ＰＩＶ），同时获得毫米尺度液膜混合过程

的浓度场和速度场分布，将对于细致研究液液微观

混合过程，揭示小尺度湍流混合机理具有重要的帮

助，目前此方面的研究工作正在进行之中．

犚犲犳犲狉犲狀犮犲狊

［１］　ＮｅｒｅＮ Ｋ，Ｐａｔｗａｒｄｈａｎ Ａ Ｗ，ＪｏｓｈｉＪＢ． Ｌｉｑｕｉｄｐｈａｓｅ

ｍｉｘｉｎｇｉｎｓｔｉｒｒｅｄｖｅｓｓｅｌｓ：ｔｕｒｂｕｌｅｎｔｆｌｏｗｒｅｇｉｍｅ．犐狀犱．犈狀犵．
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