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平面射流中纳米粒子积聚的矩方法
�
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(浙江大学 力学系, 流体传动及控制国家重点实验室, 杭州 310027)

(我刊编委林建忠来稿)

摘要: � 应用大涡模拟方法求解平面湍射流场, 矩方法求解纳米粒子的一般动力学方程�� 通过对

每种情况3 000 个时间步的平均,得到了 Schmidt数和Damkohler数对纳米粒子动力学特性的影响��

结果发现, 当气体参数不变时, Schmidt 数的变化只对直径小于 1 nm 的颗粒数密度的分布产生影

响�� 直径小的颗粒其颗粒数密度沿流动方向下降迅速, 而具有大 Schmidt数的颗粒, 沿横向的分布

较窄�� 较小的颗粒容易发生积聚和扩散, 并且体积增长较快, 因而颗粒多分散性较为明显�� 小的

颗粒积聚时间尺度能增强颗粒的碰撞和积聚频率, 导致颗粒尺寸迅速增大�� Damkohler数越大, 颗

粒的多分散也越明显��

关� 键� 词: � 纳米粒子; � 积聚; � 平面射流; � 矩方法; � 大涡模拟

中图分类号: � O359� � � 文献标识码: � A

引 � �言

对湍动流场中纳米颗粒动力学特性的研究,在工业生产和生物医学领域具有重要的现实

意义��具体领域包括燃烧法生成纳米颗粒、汽车尾气颗粒物排放预测和核反应堆安全分析

等[ 1]��深入了解纳米颗粒在湍动条件下的基本物理特征, 有助于更有效地预测和控制颗粒在

流场中的形成、成长和传输过程��研究发现, Brown运动引起的颗粒积聚在颗粒动力学特性的

变化过程中占支配地位, 并且存在于颗粒变化的整个过程[ 2]��目前, 湍动流场中纳米颗粒动力

学特性的研究已成为人们关注的焦点��由于颗粒积聚现象在颗粒演化过程中的普遍性和特殊

性,对颗粒积聚现象的研究也逐渐成为焦点中的核心问题[ 2-4]��

大约在 90年前, Smoluchowski
[ 5]
首先提出了颗粒积聚过程的动力学基本理论框架��在他

的经典著作中, 采用了一组微分方程(粒子一般动力学方程, PGDE)来描述与粒子积聚相关的

数量守恒性��当假设颗粒的碰撞频率系数与颗粒尺寸无关时,便容易获得所有颗粒数密度方

程的精确解析解��但是, 对于微粒系统而言,这种一般的解析解并不存在, 而 Smoluchowski的

解不能直观地揭示颗粒分布的特性[ 6]��为了解决这一难题, 矩方法由此产生[ 7-8] ,并在后来的

应用中得到了极大发展[ 9- 13]��迄今为止, 矩方法主要用于研究零维空间的时间问题, 如颗粒
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自身内在积聚、破碎、浓缩和结晶等[ 14- 15] ; 或者用于研究层流和稳定流场中颗粒尺寸的变

化[ 16- 17]��然而,包含纳米颗粒的湍流场有着广泛的应用,如超纯材料的微粒火焰合成、核反应

堆的安全分析及其大气中雾、云的演化预测��在这种情况下, 忽视详细的流场变化而模拟颗

粒,便不能满足实际的需要��因此, 为了掌握实际流场中纳米颗粒运动的物理本质, 有必要将

先进的数值计算技术如直接数值模拟( DNS)或大涡模拟方法( LES)和矩方法(MM)结合起来��

DNS和MM的结合可以揭示流场、颗粒特性及其颗粒间碰撞之间的关系
[ 18]��但是,当流

场 Re数较大时, 为了分辩所有尺度的流体运动,该方法要求计算网格点数为 Re
9/ 4 的量级,这

将导致极大的计算量以至于不可操作��而在综合了 Reynolds平均数值模拟( RANS)和 DNS方

法优点的基础上, LES能够直接模拟大尺度的流场运动,对小尺度的运动则用湍流模式��就作

者所知,这种将MM与 LES结合的方法用于对纳米颗粒积聚的研究尚未见报道��

因此,本文首次应用 LES 与 MM 方法数值模拟平面射流中纳米颗粒的积聚, 主要探讨

Schmidt数和 Damkohler数对纳米粒子动力学特性的影响��

1 �控 制方 程

1. 1 �气流场

令 x、y 分别为流向、横向坐标�� 根据射流喷嘴宽度D ,喷嘴处流体速度 U0和流体动力粘

度 �定义的 Reynolds数为 Re = DU0/ ���

滤波后的连续性方程与动量方程为

� �
� u i

�xi
= 0, ( 1)

� �
� u i

�t + uj
� ui
�xj

= -
1
�
��p
�x i

+
�
�xj
�
� u i

�xj
+ T ij , ( 2)

其中 ui、�p 分别为滤波后的速度与压力; i、j 取 1, 2分别与 x、y 方向对应; T ij 为亚网格 Reynolds

应力张量
[ 19]

:

� � T ij = 2�t S ij +
1
3
T ll �ij , ( 3)

式中

� �
S ij =

1
2

� ui
�xj

+
� uj
�xi

, �t = ( Cs�)
2
| �S | ,

� = (�x 1 ��x 2) 1/ 2, | �S | = (2 Sij S ij )
1/ 2
,

( 4)

其中 CS 为Smagorinsky常数, �xi ( i = 1, 2) 为 i方向网格尺度; �t可通过动力亚网格尺度模型

求得[ 20]��本模型试验网格尺度定义为[ 20]

� � �� = ( ��1��2) 1/ 2, ��/ � = 2�� ( 5)

1. 2 �颗粒相

分别定义 �和n( �, t )为颗粒的体积与颗粒数分布函数,则 n( �, t )d�表示在时刻t体积介

于 �到�+ d�范围内的颗粒数目��矩方法用来给出颗粒分布[ 21] :

� � Mk = �
�

0
�kn( �, t )d�, ( 6)

式中 Mk 是颗粒分布的 k 阶矩��颗粒尺寸分布采用对数正态分布[ 22] :
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� � n( �, t ) =
N p

3ln�g 2�
exp -

ln
2
( �/ �g)

18 ln
2
�g
� 1
�
, ( 7)

其中 N p为总的颗粒数密度, �g和 �g分别为颗粒几何平均体积和几何标准方差
[ 16]

:

� � �g =
M

2
1

M
3/ 2
0 M

1/ 2
2

, ln2�g =
1
9
ln

M0M 2

M
2
1
�� ( 8)

纳米颗粒的输运由颗粒一般动力学方程描述,该方程能反映纳米颗粒在各种物理化学作

用下的动力学特性, 本文研究只涉及颗粒的积聚��由于本文所考虑的颗粒直径远小于气体分

子平均自由程, 所以积聚项采用自由分子模式��这样, 用 U0、D、D/ U0 和 k 阶矩参考值(Mk) 0

对积聚作用下颗粒分布的 k 阶矩输运方程无量纲化后,可得[ 11] :

� �
�Mk

�t + ��( uMk) =
C
2/ 9- 2k / 3
M

ScMRe
� 2Mk- 2/ 3+ ��M

k
, ( 9)

式中 u 为气流速度; CM = ( M0)0( M2) 0/ (M1)
2
0为一常数, 表征颗粒多分散性指标, 对单分散性

颗粒其值为1
[ 11]

; Re 为Reynolds数; ScM = �/ ( ��
2/ 3

/ �
2/ 3
g ) 是矩Schmidt数,其中 �为流体动力

粘度, �是在自由分子模式下依赖于颗粒尺寸的颗粒扩散系数[ 13] :

� � �=
(3/ 4�)

1/ 3
k BT

�2/ 3��c(1 + ��/ 8)
, ( 10)

式中 k B为Boltzmann常数, T 为流体温度, �为流体密度, �c为平均热流速度, �则表示调整系

数��

方程( 9)中的源项 ��M
k
表示由于颗粒间相互作用导致的 Brown 积聚的贡献, 可以表示

为
[ 22]
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k
= DaC

- k
2
/ 2
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2
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k+ 1/ 6
g CM
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2
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2
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25/ 72

+ 2 CM
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2
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5/ 72
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M0M2

M
2
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, ( 11)

其中 �k 在前三阶矩中表示为

� �
�0 = - 0. 633- 0. 092�2g + 0. 022�3g ,

�1 = 0, �2 = 0. 78 + �g - 0. 428�
2
g + 0. 058�

3
g,

( 12)

方程( 11)中Damkohler数 Da 表示对流时间尺度与颗粒积聚时间尺度的比值,可用来唯一刻画

流动中 Brown积聚导致的颗粒增长,其表达式为:

� � Da =
DA 1( �

1/ 6
g ) 0(M 0) 0
U0

=
D
U0

A 1 �
( �5/ 6g ) 0

, ( 13)

式中 �为初始颗粒容积分数, �g0可以通过把( Mk ) 0代入方程(8) 中求得�� A 1是不依赖于颗粒

尺寸的颗粒碰撞频率函数的系数, 表示为

� � A 1 = (3/ 4�) 1/ 6(6kBT/ �p)
1/ 2

, ( 14)

其中 �p 为颗粒密度��

方程( 9)中 k 为非整数时, k 阶矩表示为[ 22]

� � Mk = M0�
k
gexp

9
2
k
2ln2�g �� ( 15)

当颗粒积聚发生时, 对应于零阶矩的颗粒数密度将减少,正比于一阶矩的颗粒总质量保持
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不变,而由二阶矩表示的颗粒多分散性将增加��因此, 本文通过求解方程( 9)来获得零阶、一阶

和二阶矩��

2 �计算结果与讨论

2. 1 �计算参数

图1为平面射流示意图,其中 x 和 y 分别表示流向和纵向方向�� 射流进口宽度 D = 5 mm,

进口速度 U0 = 6 m/ s ,进口湍流强度为1%�� 数值模拟时选取 X � Y = 20D � 40D 区域进行

计算��出口和横向静止边界采用充分发展条件�� 根据 Re = DU0/ �定义的流场Reynolds数为

2 000��为避免数值不稳定性, Smagorinsky 常数 CS限制在 0到0. 3之间��计算中滤波尺寸和试

验滤波尺寸分别等于和大于相应的网格尺寸��对方程( 2)和方程( 9)离散时, 非稳态项采用二

阶精度Crank-Niscolson格式,对流项则采用QUICK格式��所有的时间变量用 T = t / (D/ U0)无

量纲化,时间步长固定为 �t = 0. 024�� 流场为等温气流场,温度 T = 293K�� 本文所有研究对

象,纳米颗粒在入口处均一分布��研究 Schmidt 数的影响时, 喷嘴出口处的颗粒直径分别为

0�1 nm、0. 5 nm、1. 0 nm、1. 5 nm,相应初始颗粒容积率分别为 �/ 6 � 10- 30, �/ 48� 10- 27, �/ 6�

10
- 27
和 3�375�/ 6� 10- 27; 研究 Damkholer数影响时,初始颗粒直径为 1 nm��由于颗粒初始为

图 1� 流场结构示意图

单分散性分布, 因此颗粒初始分布的标准方差为 �g =

1. 0��

2. 2 �Schmidt数的影响

平面射流中纳米粒子分布的演化, 一般可认为是

气流场对颗粒的输运、Brown 运动作用下的颗粒扩散

及其颗粒积聚共同作用的结果�� Schmidt 数 ScM 表示

气体分子扩散与颗粒扩散之比�� 当气流场参数固定

时, ScM 数唯一地由颗粒直径dp表示��初始颗粒直径、

颗粒体积分数、初始颗粒体积、颗粒 Schmidt数、各阶参

� � � � ( a) x = 1 � � � � � � � � � � � � � � ( b) x = 3

图 2� 不同 ScM数下时间平均的零阶距M 0 沿横向的变化

考矩以及常数 CM 如表 1所示��
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� � 表 1 颗粒直径 dp、初始颗粒体积分数 � 、初始颗粒体积 �g 0、颗粒 Schmidt数

ScM 、各阶参考矩 ( M0) 0、( M 1) 0、( M2 ) 0和常数 CM

dp / nm � �g0/m3 ScM ( M 0) 0 ( M1) 0 ( M 2)0 CM

0. 1 1. 80� 10- 13. 5 �/ 6� 10- 30 0. 031 7 3. 44� 1016. 5 1. 8� 10- 13. 5 9. 43� 10- 44. 5 1. 00

0. 5 3. 18� 10- 12 �/ 48� 10- 27 0. 792 5 4. 86� 1016 3. 18� 10- 12 2. 08� 10- 40 1. 00

1. 0 1. 80� 10- 11 �/ 6� 10- 27 3. 17 3. 44� 1016 1. 8� 10- 11 9. 13� 10- 39 1. 00

1. 5 5. 00� 10- 11 3. 375�/ 6� 10- 27 7. 13 2. 83� 1016 5� 10- 11 8. 84� 10- 38 1. 00

� 图 3� 不同 ScM 数和不同轴向位置处时间平均

的二阶矩 M 2沿横向的变化

� �当颗粒发生碰撞和积聚时,颗粒的数密度减
少,这可以通过图2所示的零阶矩 M 0的分布予以

量化�� 图 2中当 ScM = 0. 031 7, 0. 792 5和 3. 17

时, M0 分布的差异是明显的, 而 ScM = 3. 17 和

7�13时, 差异则可以忽略�� 这说明当气流场固

定, 只有当颗粒的直径小于1 nm时, ScM 的变化才

对纳米粒子的数密度分布产生影响�� 而当微粒

直径大于 1 nm 时, Brown运动造成的颗粒扩散的

作用可以忽略, 此时颗粒的分布主要由气体的输

运所控制�� 当ScM < 3. 17时,增加ScM将导致M 0

在射流区增加, 而在外区则减少,这是由于小颗粒

具有较强的扩散�� 对比图 2( a) 和图 2(b) 可知,

在 ScM = 0. 031 7的情况下, M0 在射流中线处的

减小要明显于其它 Schmidt数的情况, 表明对小

图 4� 不同 ScM 数下时间平均的颗粒直径� � � � � � 图 5� 不同 ScM 数下时间平均几何标准

dp 沿横向的变化 方差 �g沿横向的变化

颗粒而言, 颗粒的数密度沿流动方向很快地减少�� 此外, M0 的分布说明,越大 ScM 数的颗粒

沿横向的分布范围越小��

初始单分散性的颗粒进入射流场后,随着流场的发展将由于积聚而产生新的具有不同尺

寸的大颗粒,这将导致二阶矩 M 2发生相应变化�� 在 ScM = 0. 031 7和 3. 17情况下,时间平均
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的M2沿横向的变化如图3所示, ScM = 0. 031 7对应的是气流场对颗粒的影响与颗粒的自身扩

散相当的情况; 而 ScM = 3. 17则表示气流场对颗粒分布的影响占主导地位�� 两种 ScM 情况

下, 随着流场的发展, M 2在整个流场增加�� 尽管在射流主干区, ScM = 0. 031 7和3. 17所对应

M2的的差异可以忽略,但在主干区的外围, ScM = 0. 031 7情况下的M2值明显大于 ScM = 3�17

的情形�� 对于ScM = 0. 031 7, M2的峰值出现在射流区和外区的界面,这是因为剪切层的卷起

所致�� 然而,这种现象在 ScM = 3�17的情况下并没有出现�� 以上分析说明较小的颗粒具有较

明显的多分散性�� 在 x = 6位置处,两种 ScM 数情况下的M2分布曲线基本一致,并且在中线

附近达到最大值,这是颗粒的积聚、扩散和气流相输运的综合结果��

� � � � � ( a) M 0 � � � � � � � � � � � � � � � � ( b) dp

� � � � ( c) M2 � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ( d) �g

图 6� 不同 Da 数和轴向位置处时间平均M0 , M 2, dp 和 �g沿横向的变化

图4与图 5分别表示不同 ScM 数下时间平均的颗粒直径d p、颗粒分布几何标准方差 �g沿

横向的变化�� 由图可见,随着流场的发展, d p和 �g在射流区增加,然而对 ScM = 0. 031 7的情

况而言,不同轴向位置处的 �g在远离射流中心的区域极为相近, 且在射流与外区界面处的最

大值不断减小,这一特征与 ScM = 3. 17的情形不同�� 比较 ScM = 0. 031 7和3. 17的结果可知,

较大 ScM 数的颗粒其增长速度较慢、扩散较弱且在射流主干区附近颗粒分布范围较窄�� 由于
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小颗粒较容易发生积聚和扩散,所以颗粒增大较快,这使得颗粒尺寸在射流周围有较大的分布

范围�� 但是,在射流核心区, ScM = 0. 031 7和 3. 17情况下d p和 �g的差别可以忽略�� 以上表

明, ScM数的变化对射流核心区内颗粒的增长及其尺寸分布几乎没有影响�� 对比图4与图5可

知,在 ScM = 3. 17的情况下,整个流场内的 �g随着 d p的增加而增加,而对于 ScM = 0. 031 7的

情况,这种关系只在射流核心区才存在��

2. 3 �Damkohler数的影响

Damkohler数 Da与长度尺度D、独立于颗粒尺寸的颗粒碰撞频率 A 1、颗粒体积分数 �、速

度尺度 U0及其初始颗粒尺寸 �g 0有关�� 当 ScM 数取3. 17、颗粒直径取 1 nm时,初始颗粒体积

�g0为 �/ 6� 10- 27��本文选择 Damkohler数为 0. 1和 0. 2两种情况,探讨 Damkohler 数 Da 对纳

米颗粒分布的影响�� Damkohler 数、初始颗粒体积分数、各阶参考矩和常数 CM 如表 2所示��

表 2� Damkohler数 Da 、初始颗粒体积分数 � 、各阶参考矩 ( M 0) 0、(M 1) 0、( M 2) 0 和常数 CM

Da / nm � ( M 0) 0 ( M 1)0 ( M 2) 0 CM

0. 1 1. 80� 10- 11 3. 44� 1016 1. 8� 10- 11 9. 43� 10- 39 1. 00

0. 2 3. 60� 10- 11 6. 88� 1016 3. 6� 10- 11 1. 89� 10- 38 1. 00

� �图 6所示为在 x = 2和 x = 4处,时间平均的颗粒数密度M 0、多分散性M 2、颗粒直径 dp和

几何标准方差 �g沿横向的分布��随着射流的发展,颗粒由于Brown运动而碰撞和积聚,这导致

了颗粒数密度的减少和颗粒尺度的增长��图 6( a)显示, 随着 Da 数的增加, M0的梯度沿流动

方向增加,表明短的积聚时间尺度将促进颗粒的碰撞和积聚,而频繁的碰撞和积聚将导致颗粒

直径的很快增加��图 6( b)说明在射流区域, Da = 0. 2的颗粒尺寸比 Da = 0. 1的情形大��图

6( c)表明,随着 Da和轴向距离的增加,全流场的 M2也增加, 说明 Da 数越大,颗粒的多分散性

越明显��如图 5( d)所示,类似于颗粒的直径分布,大的 Da 数对应于大的几何标准方差, 即宽

的颗粒尺寸分布��

3 �结 � �论

本文用大涡模拟方法模拟了平面射流中纳米颗粒的积聚与增长,颗粒场用矩方法来近似

纳米颗粒的一般动力学方程��文中在保持Reynolds数不变的情况下, 对 4种不同 Schmidt数和

两种不同 Damkohler 数的情况进行了模拟��基于 3 000个时间步的时间平均所得的结果用于

揭示 Schmidt 数和Damkohler数对纳米颗粒分布的影响��

结果表明,对固定的气相参数而言, 只有颗粒直径小于 1 nm时, Schmidt数的变化才会对

纳米颗粒的数密度分布产生影响��当颗粒直径大于 1 nm 时,颗粒的分布主要由气流场的输运

所控制��较小颗粒的粒子数密度沿流动方向很快地减少,具有较大 Schmidt数的颗粒沿横向的

分布范围较窄��较小颗粒容易发生积聚和扩散,因而增长较快且有较明显的颗粒多分散性,这

使得颗粒在射流两侧形成较宽的尺寸分布��在射流核心区, Schmidt 数的变化对颗粒的增长及

其尺寸分布几乎没有影响��较小的颗粒积聚时间尺度能增强颗粒的碰撞和积聚,导致颗粒尺

寸的增大��Damkohler 数越大,颗粒的多分散性就越明显��
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Nanoparticle Coagulation in a Planar Jet

via Moment Method

YU Ming-zhou, �LIN Jian-zhong, � CHEN L-i hua

( Depar tment of Mechanics , State Key Labora tory of Flu id Pow er Tran sm ission and

Contr ol , Zhejiang Univer sity , Han gzhou 310027, P . R . China )

Abstract: Large eddy simulations of nanoparticle coagulation in an incompressible planar jet were

performed. The particle is described using a moment method to approximate the particle general dy-

namics equations. The time- averaged results based on 3 000 time steps for every case were obtained

to explore the influence of the Schmidt number and the Damkohler number on the nanoparticle dynam-

ics. The results show that the changes of Schmidt number have the influence on the number concen-

tration of nanoparticles only when the particle diameter is less than 1nm for the fixed gas parameters.

The number concentration of particles for small particles decreases more rapidly along the flow direc-

tion, and the nanoparticles with larger Schmidt number have a narrower distribution along the trans-

verse direction. The smaller nanoparticles coagulate and disperse easily, grow rapidly hence show a

stronger polydispersity. The smaller coagulation time scale can enhance the particle collision and co-

agulation. Frequent collision and coagulation bring a great increase in particle size. The larger the

Damkohler number, the higher the particle polydispersity.

Key words: nanoparticle; coagulation; planar jet; moment method; large eddy simulation
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