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微尺度催化燃烧表面反应对气相反应的影响
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摘要：建立局部催化微通道内部燃烧过程的计算模型，采用氢氧气相反应动力学机理和表面反应机理进行了数值

模拟，分析了不同流速、当量比和通道高度下表面反应对气相反应的影响。结果表明，入口流速越大，表面反应对

催化段下游气相反应的促进作用越明显。表面反应热使上下壁面内侧产生的温差随流速的增大而增大；在当量比

约为 １时，表面反应明显促进气相反应，而在氧气大幅过量或者严重不足时，表面反应却明显抑制气相反应。在相

同的质量流量下，减小通道高度对表面反应影响较小，对催化段附近空间反应的抑制作用增强，外壁面温度增加。
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　　引言

近２０年来，能量密度高、便携性能好的微动力
系统备受瞩目，伴生而来的微尺度流动与燃烧问题

已成为其技术核心。因此，在微小几何尺寸内，稳定

和完全燃烧成为研究的热点
［１－３］

。在众多燃烧技术

中，预混催化燃烧具有易燃性、低污染、高可燃极限

以及燃烧稳定等优势，已成为解决微尺度燃烧问题

的可行途径之一
［４－７］

。在微尺度催化燃烧方面，

Ｂｅｎｅｄｅｔｔｏ等［８］
研究了丙烷在间隙为１２ｍｍ、进口段



局部催化的微平板通道内的燃烧特性；Ｃｈｅｎ等［９－１０］

对内径为１ｍｍ的圆管内氢氧预混气体和矩形微通
道内多组分预混气体的催化燃烧进行了数值模拟，

探讨了燃料、氧气以及自由基对化学反应路径的影

响；Ｚａｄｅ等［１１］
对氢气 空气在微催化燃烧室内燃烧

的均相反应贡献率进行了计算，结果表明：催化反应

放热有助于维持小通道内的气相反应，但是催化面

对自由基的高吸收率一定程度上抑制了均相反应。

伍亨等
［１２］
对微型通道内甲烷／空气预混气体在镀 Ｐｔ

热表面上的催化燃烧进行了数值模拟，探讨了表面

反应和空间反应之间的影响关系；吴晟等
［１３］
对微通

道内甲烷的不同催化着火方式进行了实验研究，提

出降低催化着火温度的方法；徐侃等
［１４］
对甲烷空气

预混气体催化燃烧进行了模拟计算，发现催化反应

对火焰面厚度、熄火距离有明显影响；潘剑锋等
［１５］

对氢氧预混合气体的催化燃烧进行了数值模拟，得

出一系列催化条件下的燃烧特性。上述文献初步讨

论了催化剂单元所引起的表面反应对原有气相反应

的影响，但是主要研究集中在催化后的性能，忽略了

表面反应与气相反应间的耦合关系，对于内在的影

响机理也并没有形成共识。本文采用数值模拟方

法，研究氢氧预混合气体在部分催化燃烧室内的燃

烧特性，并探讨微尺度条件下表面、气相反应之间的

相互耦合关系。

１　计算模型和反应机理

计算中采用的物理模型是一长度 Ｌ＝１０ｍｍ，宽
度 Ｗ＝１０ｍｍ，高度 Ｈ＝１ｍｍ，壁厚 ０４ｍｍ的局部
催化燃烧室。其横截面为矩形，催化带宽度与燃烧

室内部宽度保持一致，其二维剖面图如图 １所示。
燃烧室材料采用 ＳｉＣ，催化剂为金属 Ｐｔ，浸渍在入口
内壁前 ２ｍｍ内的内上壁面处，负载密度：２７１×
１０－９ｋｇ·ｍｏｌ／ｍ２。由于燃烧室结构规则，采用了结
构化的网格划分方法，共划分 １５２１４０个网格。ＳｉＣ
物性参数：密度为３１００ｋｇ／ｍ３，比热为２７５Ｊ／（ｋｇ·Ｋ），
导热系数为９２Ｗ／（ｍ·Ｋ）；Ｐｔ的物性参数为：密度为
２１４５０ｋｇ／ｍ３，比热为 １３０Ｊ／（ｋｇ·Ｋ），导热系数为
７６Ｗ／（ｍ·Ｋ）。

图 １　部分催化微型燃烧室

Ｆｉｇ．１　Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｏｆｓｅｇｍｅｎｔａｌｍｉｃｒｏ

ｃｈａｎｎｅｌ（ｃａｔａｌｙｓｔｉｎｔｈｅｉｎｌｅｔ）
　
本文所研究的微燃烧室，其特征尺度在 １１３～

１８２ｍｍ之间，计算所得 Ｋｎ数远小于 １０－３，说明仍
属于连续介质问题，Ｎａｖｉｅｒ Ｓｔｏｋｅｓ方程和傅里叶导
热定律依然适用。描述物理模型的数学模型包含的

控制方程参见文献［１６］。文中假设忽略体积力、流
动耗散和内部气体辐射效应。流动模型选择层流模

型，忽略燃烧过程中湍流脉动现象，采用层流有限速

率燃烧模型。

燃烧过程中，入口取速度边界条件，出口为自由

出流边界条件。通道外壁面采用综合换热边界条

件。其中综合换热系数计算方法参见文献［１７］。
模拟中，氢气和氧气的空间气相反应采用

Ｍｉｌｌｅｒ等［１８］
提出的反应机理，包含８种组分和 １９步

基元反应；表面反应采用 Ｄｅｕｔｓｃｈｍａｎｎ等［１９］
提出的

氢气在 Ｐｔ表面上的催化反应机理，涉及 ５种表面组
分：Ｈ（ｓ）、Ｏ（ｓ）、ＯＨ（ｓ）、Ｈ２Ｏ（ｓ）、Ｐｔ（ｓ）和 ６种气相
组分：Ｈ２、Ｏ２、Ｈ、Ｏ、ＯＨ、Ｈ２Ｏ。

通过网格可靠性检查发现采用尺寸 ０２ｍｍ单
元网格时既节省计算时间，又能获得好的计算精度。

为便于表述，文中将局部布置催化单元的内部

上壁面简称“内上壁面”，与之关于 ｘ轴对称的内部
下壁面简称“内下壁面”。“上下壁面内侧”数据均

取自距内上下壁面００１ｍｍ处。

２　计算模型的验证

为验证模型的准确性和可靠性，采用内部尺寸

为１０ｍｍ×６ｍｍ×０６ｍｍ、壁厚为 ０３ｍｍ的微燃
烧室，在当量比 Φ为 １、流量 Ｑ为 ６００ｃｍ３／ｍｉｎ时，
利用现有计算模型将模拟与实验

［２０］
的结果进行对

比，其外壁面中心线温度见图２。

图 ２　模拟值与实验值对比曲线

Ｆｉｇ．２　Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｄｉａｇｒａｍｂｅｔｗｅｅｎｓｉｍｕｌａｔｉｏｎ

ａｎｄｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｒｅｓｕｌｔｓ
　
模拟所得的结果与实验测得的数据最大误差约

５０４％。从图中可以看出曲线具有较好的一致性，可
验证计算模型的准确性。在图中距离约大于５ｍｍ后，
催化条件下模拟和实验对比结果随距离增加偏差增

大，主要是由于表面反应加快了燃料的消耗，反应物
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浓度降低，但计算时由于表面反应更为理想，效果更

为显著，所以到接近出口时反应没有实验时剧烈。

３　计算结果与分析

３１　不同流速时的影响
入口气流速度改变反应物浓度分布和热量传递

的变化，从而对气相反应和表面反应产生影响。计

算中入口速度 ｖ分别选为 ０５、１０、２０、３０ｍ／ｓ，对
应流量分别为３００、６００、１２００、１８００ｃｍ３／ｍｉｎ。

ＯＨ基浓度是目前公认的表征反应剧烈程度的
重要指标，图３所示为内上下壁面内侧 ＯＨ基质量
分数随入口流速的变化曲线。在不同流速下，内上

壁面附近 ＯＨ基浓度均要小于相同位置内下壁面，
这主要是由于 Ｐｔ催化剂对 ＯＨ基有很强的吸附性
而导致的。在流速过小时，一方面由于燃料总体释

放热量有限，不利于发生强烈的气相反应，自由基浓

度也处在较低水平。另一方面，尽管气体燃料扩散

能力随着流速的降低而下降，但反应物与催化面的

接触时间却变长，利于表面反应的发生。两方面的

共同作用导致在小流速下内上壁面催化段的 ＯＨ基
质量分数最小。图 ４为 ｘ＜２ｍｍ范围内的变化曲
线，可以明显看出这一变化趋势。

图 ３　内上下壁面 ＯＨ基质量分数

Ｆｉｇ．３　ＭａｓｓｆｒａｃｔｉｏｎｏｆＯＨｒａｄｉｃａｌｎｅａｒ

ｉｎｎｅｒｕｐａｎｄｄｏｗｎｗａｌｌｓ
　

在内上壁面附近，ＯＨ基质量分数在催化段后
迅速跃升，使得在距离进口 ２ｍｍ附近形成明显拐

点，改变了 ＯＨ基浓度随入口距离的变化趋势。虽

然 ｘ大于２ｍｍ的区域内没有催化剂，但是催化反应
所释放的反应热使得燃烧反应物有足够能量继续反

应生成 ＯＨ基，促进在此区间的空间反应，加之不存
在表面吸附作用，导致了 ＯＨ基的跃升。此后随着

空间反应的继续，ＯＨ基浓度逐渐降低。
入口流速对通道内部传热也会产生影响，取上

述入口流速时内上下壁面内侧温度的分布进行研

究，计算结果如图５所示。
催化反应会消耗反应物并释放热量，使得上壁

图 ４　催化段内上下壁面 ＯＨ基质量分数
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图 ５　内上下壁面温度分布

Ｆｉｇ．５　Ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｎｅａｒｉｎｎｅｒｕｐａｎｄｄｏｗｎｗａｌｌｓ
　
面内侧（催化剂所在壁面）温度均高于下壁面内侧。

从图５可以看出，该温差随着流速增加而显著增加，
但沿气流方向内上下壁面的温差却逐渐缩小，反映

出局部表面反应对空间反应的影响有一定限度。在

流速较小时，内部上下壁面之间的温差极小，几乎可

以忽略。其主要原因在于：流速较小时气相反应火

焰核心相比流速较大时更接近入口段，与催化面所

在位置大致重合。气相反应放热使内壁面温度同步

升高，基本掩盖了局部催化反应所导致的内部上下

壁面温差。

３２　不同当量比时的影响
选择入口流速２０ｍ／ｓ，当量比 Φ分别为 ０４、

０８、１０、１４、１８，分析温度场和浓度场的变化，研
究当量比 Φ对燃烧的影响。图６、图 ７（为图 ６的局
部放大）和图 ８所示为入口速度恒定时，内上下壁
面 ＯＨ基质量分数和温度随当量比的变化趋势。

同一当量比下，上下壁面附近 ＯＨ基浓度均为
内下壁面高于内上壁面，主要原因仍然为表面反应

对 ＯＨ基的吸附作用。由图６可见两壁面之间的差
值随当量比的增加呈现先增大后减小的规律，且以

当量比为１０时最为明显。主要是因为在固定流速
下，当量比为１０时表面反应最为剧烈，此时气相反
应产生的 ＯＨ基质量分数的增幅不足以抵消表面反
应吸附 ＯＨ基而导致其质量分数的减幅，导致在此
当量比下，组分差值达到最大。而在氧气大幅过量
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图 ６　内上下壁面 ＯＨ基质量分数
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图 ７　催化段内上下壁面 ＯＨ基质量分数
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图 ８　内上下壁面温度分布
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或者过于不足时，均不利于气相反应的发生。此外

产生的 ＯＨ基有限，表面反应也比较弱，不能明显影
响气相反应，燃烧室内上下壁面 ＯＨ基质量分数差
距逐渐缩小。

图８为不同当量比下上下壁面内侧温度随当量
比的变化曲线。计算结果反映出温度高低与当量比

大小之间呈非线性变化。当量比较小（Φ≤１０，贫燃
条件）时，两壁面温度和其温差随着 Φ增加而增加。

在当量比较大（Φ＞１０，富燃条件）时，两壁面
温度和其温差随着 Φ增加而降低和减小。合适的
当量比使燃烧和放热更加充分，因此在当量比约为

１０时，内上下壁面温度接近最大，其中表面反应在
壁面处放出的热量是导致两内壁面造成显著温差的

主要原因。

３３　不同通道高度时的影响
通道高度的变化将直接改变燃烧室面容比，对

微尺度燃烧特征有一定影响。为研究通道高度对燃

烧带来的影响，选择当量比为 １０，入口流量均为
１２００ｃｍ３／ｍｉｎ，通道高度分别为０６、０８、１０ｍｍ进
行相关研究。

图９给出了在不同通道高度下，上下壁面内侧
附近 ＯＨ基沿通道轴向分布，ｘ小于 ２ｍｍ范围内的
变化曲线见图１０。从图中可以看出，通道高度对上
壁面内侧的 ＯＨ基浓度有一定影响。保持流量不
变，减小通道高度会使流速增加，缩短了反应物与催

化面接触时间，降低了吸附自由基的几率。ＯＨ自
由基在浓度差驱使下向催化面扩散，综合作用的结

果使得在催化面所处的 ２ｍｍ范围内，催化面附近
ＯＨ基浓度差别并不明显。文献［２１］认为在此条件
下实际是质量流量对表面反应速度起到了决定性作

用而导致的。在通道前 ２ｍｍ长度内，高流速导致
的强烈气相反应使得上下壁面内侧的 ＯＨ基质量分
数的差距随通道高度的减小（即流速升高）而显著

扩大。

图 ９　内上下壁面 ＯＨ基分布
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图 １０　催化段内上下壁面 ＯＨ基质量分数
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在下游非催化段，壁面附近的空间反应强度恢

复到了前端无催化时的水平。此时在该区间内已经

不存在吸附 ＯＨ基和抑制气相燃烧的表面反应，并
且由于通道高度的减小，外壁面更加接近火焰核心，
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使壁面附近的 ＯＨ基质量分数增加。
图１１所示为不同通道高度内上下壁面附近温

度的变化趋势。从图中可以看出，高度通道越小，内

上下壁面温度反而越高。其原因主要为两方面：一

方面，通道高度较小时，相同流量时流速较大，组分

扩散能力更强，燃烧更加充分。另一方面，通道高度

较小时壁面更接近火焰高温区域，高温区域对壁面

的加热以及壁面对内部预混合气体之间的换热更加

图 １１　内上下壁面温度分布
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充分，使空间反应加速。此外，减小通道高度，火焰

沿流动方向变长，高温区域扩大，这也导致通道高度

为０６ｍｍ时的上下壁面内侧温度始终最高。

４　结论

（１）气体流速同时影响表面和空间反应。流速
增大，混合气体与催化面接触时间减少，表面反应强

度下降，气相反应增强。在内上壁面，流速越大，表面

反应对催化段下游的空间反应促进作用越明显。此外

表面反应放热导致了内上下壁面附近产生温差。

（２）当量比对表面和空间反应的影响呈现非线
性特征，氧气大幅过量或者过于不足，表面反应对气

相反应抑制较强。当量比为 １０时，表面反应明显
促进了气相反应。

（３）在相同流量下，通道高度变化对表面反应
影响较弱，但对催化段内的气相反应有明显抑制作

用。小通道高度时壁面更加靠近火焰中心，使外壁

面温度升高。
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