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基于格子Boltzmann方法的吸热反应双颗粒沉降模拟

宋祎祺 1，2，李雪 1，叶茂 1，刘中民 1，2

（1 中国科学院大连化学物理研究所，辽宁 大连 116023；2 中国科学院大学，北京 100049）

摘要：双颗粒沉降问题是研究颗粒两相流系统流体力学行为的经典算例。为探究反应过程中热对流的影响，本文

采用浸入边界-格子Boltzmann方法对耦合化学反应的催化剂双颗粒沉降过程进行了直接数值模拟，研究中低格拉

晓夫数Gr下吸热反应对颗粒-流体间相互作用和颗粒运动行为的影响。结果表明，反应颗粒的沉降运动受颗粒雷

诺数Re、Gr和达姆科勒数Da的协同影响。由于热流体中发生吸热反应的颗粒所受热浮力与重力方向一致，随着

Gr的增加，颗粒沉降速度增加，两颗粒出现横向振荡行为，并在热对流的作用下相互远离。根据颗粒Re的大小，

颗粒运动模式可以分为三个阶段，随着Re的增大，热对流的影响逐渐减弱，颗粒惯性作用占主导。Da主要影响

颗粒周围的热对流，当颗粒表面发生快速反应时，颗粒周围流体温度梯度增大，颗粒-颗粒间相互作用增强。
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Abstract: The knowledge on the sedimentation of double particles is important in particulate two-phase 
flows research. In this work, the sedimentation process of dual catalyst particles coupled with chemical 
reactions was numerically investigated by a particle-resolved immersed boundary-lattice Boltzmann 
method (IB-LBM) with multiple-relaxation-time scheme. The effects of endothermic reactions on particle 
hydrodynamic behavior and particle-fluid interaction under medium and low Grashof numbers (Gr) were 
studied. The results showed that the hydrodynamic behavior of settling reactive particles was influenced 
by the synergistic effects of particle Gr, Reynolds number (Re), and Damköhler number (Da). For the 
catalyst particles with surface endothermic reaction, the thermal buoyancy was in the same direction as 
gravity. With the increase of Gr, the vertical velocity increased, and then the two separated and settled 
into a more or less fixed longitudinal separation under the effect of thermal convection. In the meantime, 
both the two particles oscillated laterally with the same frequency. Depending on the magnitude of particle 
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Re, the particle motion mode can be divided into three regimes. With the increase in Re, the effect of 
thermal convection decreased gradually with the increase of the particle inertia. Da impacted the thermal 
convection around the particles, leading to an increase in temperature gradient of the fluid surrounding 
the particles and an enhancement in particle-particle interaction.
Keywords: immersed boundary-lattice Boltzmann method; hydrodynamics; granular flow; heat transfer

颗粒两相流在自然界和工业过程中广泛存在，

尤其是在工业催化过程中，深入理解催化剂颗粒两

相流对于提高反应速率和关键化学品产量具有至关

重要的作用[1]。对于流化床内的非均相催化反应，

如甲醇制烯烃 （methanol to olefins，MTO） [2]、流化

催化裂化 （fluid catalytic cracking，FCC） [3]等，反

应过程中颗粒-流体、颗粒-颗粒和颗粒-壁面之

间存在着复杂的相互作用，主导了颗粒两相流系

统的动力学行为，这直接影响催化剂的分布和催

化活性，进而影响到整个催化过程的效率和可持

续性。许多研究者通过实验和数值模拟的方法，

对反应器中的颗粒两相流系统进行了研究，但往

往只能通过统计平均值的方法研究其整体行为[4-6]，

缺乏对单个颗粒尺度上颗粒运动行为和流固相互

作用的理解。而颗粒全求解的数值模拟方法，有

利于深入研究反应过程中催化剂颗粒与流体间相

互作用机制，为反应器的设计、调控提供理论

基础。

对于流化床反应器内的颗粒两相流研究，常采

用颗粒沉降、颗粒绕流等经典流体问题。其中，颗

粒沉降涉及到颗粒运动过程，对理解催化剂颗粒的

运动行为[7]具有重要意义。对于单颗粒沉降过程，

颗粒的运动行为受到自身颗粒特性、周围流体的流

变特性和两相间的传热传质等输运过程的强烈影

响。当通道内存在多个颗粒一起运动时，颗粒-流

体、颗粒-壁面以及颗粒-颗粒间复杂的相互作用，

主导了颗粒两相流系统的动力学行为。最为典型的

研究算例就是管道内沉降的两颗粒，在相互作用的

影响下会发生牵引 （drafting）、接触 （kissing） 和

翻滚 （tumbling） 现象，即“DKT”现象。该现象

最早由 Joseph 等[8]通过实验观察到，随后许多研究

者采用数值模拟的方法复现了这一现象，并探究了

影响两颗粒运动行为的因素。

Feng 等[9]采用有限元法 （finite element method，

FEM） 研究了竖直通道中两个等温圆形颗粒在重力

作用下的沉降行为，发现只有当雷诺数 Re 足够

大时才会发生 DKT 现象。Aidun 和 Ding[10]采用格子

Boltzmann 方法 （lattice Boltzmann method，LBM），

进一步模拟了低 Re 下的双颗粒沉降过程，发现在

Re 为 2~6 的范围内，颗粒运动会经历复杂的转变。

Nie 等[11]模拟了在 5≤Re≤35 范围内不同密度的两颗

粒的沉降过程，并在不同 Re 和密度比下观察到

稳态、周期状态和单独沉降状态三种沉降行为。

Ghosh 和 Kumar[12]模拟了不同尺寸和密度的双颗粒

沉降过程，进一步证实了颗粒的粒径比和密度差会

决定 DKT 现象的发生。由此可见，颗粒 Re 即惯性

效应对于流体中的颗粒运动行为至关重要。

上述双颗粒沉降运动行为的研究大多局限于等

温情况，而事实上，由于化学反应等原因，颗粒常

与周围流体间存在温差，进而导致颗粒和流体之间

的传热现象。其沉降过程受自然对流和强制对流之

间的竞争控制，进而影响边界层分离、涡脱落和尾

流的动力学。许多研究工作已证明在颗粒两相流系

统中，热对流会影响颗粒与流体之间的相互作用。

Gan 等[13]采用任意 Eulerian-Lagrangian 法对耦合传热

的双颗粒沉降过程进行了模拟，证明了颗粒间的相

互作用受热对流影响的尾流行为所支配。对于热流

体中的冷颗粒，颗粒倾向于相互排斥，而冷流体中

的热颗粒则更倾向于相互吸引。Feng和Michaelides[14]

采用浸入边界法 （immersed boundary method，IBM）

研究了非等温颗粒的沉降过程，并发现颗粒所受曳

力依赖于颗粒的 Re 和格拉晓夫数 Gr。对于单个颗

粒，在中低 Re （0<Re<60） 下，颗粒与流体之间的

热对流使得冷颗粒的曳力系数降低，热颗粒的曳力

系数增加。Eshghinejadfard 等[15]通过浸入边界格子

Boltzmann 方法也观察到了类似的现象，相较于热颗

粒，冷颗粒的沉降速度更快。此外，不同程度的热

浮力效应可能会导致颗粒的下沉或上浮。Yang 等[16]

研究了热对流对双颗粒运动行为的影响。对比等温

颗粒，热对流增强了颗粒运动轨迹的波动，冷颗粒

DKT 现象会提前发生。从以上研究中可以发现，

在考虑传热过程时，热对流改变了颗粒受力情况，

颗粒运动和流体流动状态相互影响，与等温颗粒沉

降过程存在显著差异。但到目前为止，反应热对颗

粒运动的影响少有报道，反应过程中的热对流过程

仍需细致而具体的研究。
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同样，化学反应和传质过程的引入也会影响颗

粒运动行为。Liu 等[17]通过实验研究了化学反应对

颗粒波动运动的影响，发现气态产物的不均匀释放

直接影响颗粒运动。Zhang 等[18]利用浸入边界法研

究了颗粒的燃烧过程，发现与惰性颗粒相比，化学

反应增加了颗粒所受曳力。Ou 等[19]研究了超临界

水煤气化过程，并进一步揭示了影响反应颗粒附近

的相间传热/传质的主要机制。Zhao 和 Xu[20]模拟了

两颗粒在腐蚀性液体中并行沉降过程，分析了反应

对颗粒水平运动的影响。这些结果表明，颗粒-流

体间相互作用受到颗粒表面反应的强烈影响。上述

研究主要集中在燃烧、溶解等反应活性颗粒，对于

非均相催化反应的研究较少，颗粒尺度下催化剂颗

粒的运动行为仍有待研究。

综上所述，受颗粒自身特性、传热过程和化学

反应等因素的影响，颗粒运动和流体流动行为存在

较大差异，需要进一步研究。本文采用浸入边界格

子 Boltzmann 方法，耦合化学反应和传热过程，在

颗粒尺度下研究发生吸热反应时催化剂颗粒的沉降

行为。通过讨论反应和热对流的影响，加深了对复

杂体系下催化剂颗粒与流体间相互作用机制的理

解，为工业过程中颗粒两相流运动行为的调控提供

了理论基础。

1 数值方法

1.1 问题描述

本工作研究了二维圆形颗粒在矩形通道中的沉

降运动。如图 1 所示，通道长度为 H，宽度 L，内

部充满了密度为 ρ f 的不可压缩牛顿流体。通道底部

和左右两壁面温度保持 Tc=0 不变。顶壁面是绝热

的 （∂T/∂x=0），且通道内流体的初始温度 Th=1。在

通道内引入两个直径为 dp、密度为 ρs 的催化剂颗

粒，从通道中心处在重力的作用下自由下落，且在

沉降过程中颗粒周围流体发生吸热反应。该问题包

含流体流动、传热、传质和化学反应四个过程，反

应流体的流动由 Navier-Stokes 方程、能量方程和对

流扩散方程 （convection-diffusion equations，CDEs）
共同描述，如式(1)~式(4)所示。

∂ρ f∂t + ∇∇ · ( ρ fu) = 0 (1)
∂( )ρ fu∂t + ∇∇ · ( )ρ fuu = -∇∇p + ∇∇ · ( )μ∇∇u + F (2)

∂T
∂t + u · ∇∇T = α∇∇2T + Q (3)

∂Ci∂t + u · ∇∇Ci = D∇∇2Ci + J (4)
式中，u为宏观速度；t 为时间；p 为压力；μ

为动力黏度；α 为热扩散系数；D 为质量扩散系数；

ρ f 为流体密度；T 为温度；Ci为组分 i 的浓度；Q 为

热源项；J为反应源项；F是体积力项，包含了热浮

力项FB，FB 由热流体流动研究中常用的 Boussinesq
近似得到，假设温度变化只影响体积力项中的流体

密度 ρ f，ρ f 的计算如式(5)所示。

ρ f = ρ0[1 - β (T - T0 ) ] (5)
式中，β 为热膨胀系数；ρ0 为参考温度为 T0=Th

时对应的流体密度。

进而可得，在重力场中的热浮力FB，见式(6)。
FB = -ρ0gβ ( )T - T0 (6)

式中，g为重力加速度。

系统的特征长度 Lref 和特征速度 Uref 定义为颗粒

直 径 dp 和 终 端 沉 降 速 度 U = π dp2 ( )ρs - ρ f /ρ f g。

进而通过对控制方程的量纲为 1 化引入式(7)~式(12)
量纲为 1 的参数。

ρr = ρs
ρ f

(7)
Pr = ν

α (8)
Sc = ν

D (9)
Re = Uref Lref

ν (10)
Gr = gβ ( )Th - Tc L3ref

ν2 (11)
Da = kr Lref

D (12)
式中，ν 为运动黏度；g 为g的数值大小；kr 为

反应物的反应速率常数。

本工作中设定普朗特数为 Pr=1.0，施密特数为

图 1　二维圆形颗粒在矩形通道中的沉降运动示意图
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Sc=0.7。Re 取决于颗粒与流体密度比，表示沉降产

生的强制对流，也就是流动惯性的强弱；Gr 影响

热膨胀系数，表示热浮力效应导致的自然对流的强

弱；达姆科勒数 Da 取决于反应速率，表示反应速

率的快慢。

对于反应传质过程考虑一个简化的催化体系，

其中假设：①反应物和生成物均为流体相；②反应

物和生成物的摩尔数基本保持一致；③颗粒表面反

应为扩散控制。所采用的反应模型为学习模型，则

吸热反应方程式可描述为式(13)。
A—→——

    
B,    ΔH > 0 (13)

在颗粒表面的能量和反应边界分别为式(14)和
式(15)。

-α ∂T
∂n = Qre

ρ fcp
(14)

-D ∂Cr∂n = Jre( )Xb,t = krCA, t (15)
式 中 ， Qre = krCA, tΔH， 为 t 时 刻 反 应 消 耗 的

总能量，其中
ΔH
ρ fcp

= 1.0；CA, t 为 t 时刻的反应物

浓度。

1.2 多松弛时间格子Boltzmann方法

本工作采用多松弛时间格子Boltzmann （multiple-
relaxation-time LB，MRT-LB） 模型，同时使用三

个分布函数分别描述速度场、温度场和浓度场。相

比于单松弛时间 （single-relaxation-time，SRT） 模

型，MRT 模型在求解 CDEs 时，具有更好的精度和

稳定性。

1.2.1 速度场

速度场的格子 Boltzmann 演化方程见式 (16)~
式(18)。

fi( )r + e i δt,t + δt - fi( )r,t =
     -M-1S [ ]mi( )r,t - meq

i ( )r,t + δtM-1( )I - S
2 MF i( )r,t

(16)
mi( )r,t = Mfi( )r,t (17)

meq
i ( )r,t = Mf eq

i ( )r,t (18)
式中，fi(r,t)为网格点 r处的流体粒子分布函

数；M为正交变换矩阵，用于将分布函数由物理空

间转换至矩空间，得到 mi(r,t)；S为对角弛豫矩阵；

F i 为外力项的离散形式。

对于速度场的求解，采用 D2Q9 离散模型，当

格子速度满足c= δx /δt=1时，M和S的取值为式(19)和
式(20)。
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0 0 0 0 0 1 -1 1 -1

(19)

S = diag ( )1.0, 1
τ f

,1.2,1.15,1.0,1.15, 1
τ f

, 1
τ f

(20)
式中，τ f 为松弛因子，与黏度有关。

对于 D2Q9 离散模型，流体粒子的离散速度 ei
为式(21)。

ei =

■

■

■

|

|
||
|

|

|

|
||
|

|

|

|

( )0,0 i = 0
c{ }cos ■

■
|||| ■

■
||||( )i - 1 π

2 , sin ■
■
|||| ■

■
||||( )i - 1 π

2 i ∈ { }1,2,3,4

2 c{ }cos ■
■
|||| ■

■
||||( )2i - 1 π

4 , sin ■
■
|||| ■

■
||||( )2i - 1 π

4 i ∈ { }5,6,7,8
(21)

fi 的平衡态粒子分布函数 f eq
i (r,t)表示为式(22)。

f eq
i ( )r,t = ωi ρ f

■

■

|
||
|
|
| ■

■

|
||
|
|
|1 + ei ⋅ u

c2s
+ ( )ei ⋅ u 2

2c4s
- u2

2c2s
(22)

式中，格子声速 cs = 1/ 3，权重系数 ωi 为

式(23)。
ωi =

■

■

■

||||

||||

4/9 i = 0,
1/9 i ∈ { }1,2,3,4
1/36 i ∈ { }5,6,7,8

(23)

流场中的密度、速度等宏观量可定义为式(24)、
式(25)。

ρ f = ∑i
8 fi (24)

ρ fu = ∑i
8ei fi + δt2 F (25)

1.2.2 温度场

本工作为低速流动 （Ma<0.3） 的情况，流体

可看作不可压缩。根据文献报道经验以及模拟验证

的结果，采用 D2Q9 离散模型求解温度场更为准

确，温度场的演化方程[21]如式(26)~式(28)。
hi( )r + e i δt,t + δt - hi( )r,t =
    -M-1S [ ]mh,i( )r,t - meqh,i( )r,t + δtM-1( )I - Sh2 MQi( )r,t (26)

mh,i( )r,t = Mhi( )r,t (27)
meqh,i( )r,t = Mheq

i ( )r,t (28)
式中，hi(r,t) 为网格点 r处的温度分布函数；

Qi 为 热 源 项 的 离 散 形 式 。Sh = diag (0,1.0,1.2, 1
τ h

, 
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)1.15, 1
τ h

,1.15,1.0,1.0 ，τh 与热扩散系数相关。hi 的

平衡态温度分布函数 heq
i (r,t)选取如式(29)。

heq
i ( )r,t =

■

■

■

|

|

|

|
||
|

|

|

|

|

|

|

|
||
|

|

|

|

ωi ρ fT
■

■
|
||
| ■

■
|
||
|- u2

2c2s

ωi ρ fT
■

■

|
||
|
|
| ■

■

|
||
|
|
|1.5 + ci ⋅ u

2c2s
+ ( )ci ⋅ u 2

2c4s
- u2

2c2s

ωi ρ fT
■

■

|
||
|
|
| ■

■

|
||
|
|
|3.0 + 2ci ⋅ u

c2s
+ ( )ci ⋅ u 2

2c4s
- u2

2c2s

(29)

流体温度可由式(30)计算。

ρ fT = ∑
i

8
hi + δt2 Q (30)

1.2.3 浓度场

在对流相对较弱且边界效应显著的情况下，对

于存在曲面几何和具有 Neumann 边界的扩散问题，

Li 等[22]的研究证明，D2Q5 离散模型求解具有更高

的精度和更好的收敛性。因此，本工作采用 D2Q5
离散模型求解浓度场，演化方程[23]为式(31)~式(33)。
gi(r + e i δt,t + δt ) - gi(r,t) = -M -1g Sg[mg,i(r,t) - meqg,i(r,t) ] +

δtM -1g (I - Sg2 )Mg Ji(r,t) (31)
mg,i(r,t) = Mg gi(r,t) (32)

meqg,i( )r,t = Mg geq
i ( )r,t (33)

式中，gi(r,t)为网格点r处的浓度分布函数，Ji为

反应源项的离散形式。Sg = diag (0, 1
τ g

, 1
τ g

,1.0,1.0)，
τg 与质量扩散系数相关。

对于 D2Q5 离散模型，Mg 取值为式(34)。

Mg =
■

■

|

|

|

|

|
||
|
|

|

|

|

|

|
■

■

|

|

|

|

|
||
|
|

|

|

|

|

|
1 1 1 1 1
0 1 0 -1 0
0 0 1 0 -1
0 1 -1 1 -1

-4 1 1 1 1
(34)

流体粒子的离散速度ci为式(35)。
ci =

■

■

■

||||

||||

( )0,0 i = 0
c{ }cos ■

■
|||| ■

■
||||( )i - 1 π

2 , sin ■
■
|||| ■

■
||||( )i - 1 π

2 i ∈ { }1,2,3,4 (35)

相应 g 的平衡态分布函数 geq
i (r,t)表示为式(36)。

geq
i ( )r,t = jiCi

■

■

|
||
|
|
| ■

■

|
||
|
|
|1 + ci ⋅ u

c2
s

+ ( )ci ⋅ u 2

2c4
s

- u2

2c2
s

(36)
其中，权重系数 ji 为式(37)。

ji = ■
■
■

1/3 i = 0
1/6 i ∈ { }1,2,3,4 (37)

流场中组分 i 的浓度可由式(38)计算。

Ci = ∑
i

5
gi + δt2 J (38)

1.3 颗粒流体相互作用的模拟方法

1.3.1 流体中的颗粒运动方程

颗粒的运动行为由牛顿运动定律给出，即

式(39)、式(40)。
dUpdt = 1

Mp
Fp + ρs - ρ f

ρs
g + 1

Mp
Fcol (39)

dωpdt = 1
Ip
Tp (40)

式中，Up 和ωp 为颗粒的平动和转动速度；Mp
和 Ip 为颗粒的质量和转动惯量；Fp 和Tp 为颗粒所

受流体的作用力和扭矩。Fcol 为颗粒-颗粒间或颗

粒-壁面间碰撞产生的力，其模型[24-25]为式(41)。

Fcol =
■

■

■

|
||
|

|
||
|

k
ε

■

■

|
||
| ■

■

|
||
||| ||w - ( )R1 + R2 - ξ

ξ

2
w

|| ||w
|| ||w ≤ (R1 + R2 + ξ)

0 || ||w > (R1 + R2 + ξ)
(41)

式中，w = 2 (Xp,1 - Xp,2 )为两颗粒间的距离矢

量；R1 和 R2 为颗粒半径；k 和 ε 分别为作用力和刚

性的放缩因子。当颗粒-颗粒间或颗粒-壁面间的

间隙小于阈值 ξ 时，施加Fcol 的作用，本工作中 ξ 设

置为一个网格长度。

1.3.2 基于浸入边界法的颗粒边界处理

颗粒的移动边界采用浸入边界法[25-26]进行处

理。如图 2 所示，流场通过 Euler 法描述，采用均

匀的笛卡尔网格离散，并将流-固边界曲线Γ描述

为一组浸入流体中的 Lagrangian 点，流体流动与颗

粒边界之间的相互作用作为源项添加至流动控制方

程中。添加在 Eulerian 网格节点上的外力项Fb(r,t)、
热源项 Qb(r,t)和质量源项 Jb(r,t)可由式(42)~式(44)
计算。

Fb( )r,t = ∑
Γ

fb Dij ( )r - Xb Δs (42)
Qb( )r,t = ∑

Γ

δqb Dij ( )r - Xb Δs (43)

图 2　IBM 处理颗粒边界结点示意图
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Jb(r,t) = ∑
Γ

δJb Dij (r - Xb )Δs (44)
式中，Δs 为 Lagrangian 点对应的弧线长度；fb、

δqb 和 δJb 分别为作用于 Lagrangian 点Xb上的力密度、

热通量和质量通量，其影响通过离散的 Dirichlet 函

数 Dij(x)扩散回流体节点。本工作中，Dij(x)近似

为式(45)、式(46)。
Dij( )r ij - Xb = δ ( )xij - xb δ ( )yij - yb (45)

δ ( )Δr =
■

■

■

|
||
|
|
|

|

|
||
|

|

1
8 ( )3 - 2 ||Δr + 1 + 4 ||Δr - 4Δr2 0 ≤ ||Δr < 1
1
8 ( )5 - 2 ||Δr - 7 + 12 ||Δr - 4Δr2 1 ≤ ||Δr < 2
0 ||Δr ≥ 2

(46)
式中，xb、yb为 Lagrangian 点Xb的坐标；xij、yij

是 Eulerian 节点 r ij 的坐标。

为满足无滑移边界，作用于 Lagrangian 点Xb上

的 fb可由式(47)、式(48)求解。

fb = 2ρ f
Ub - unoF( )Xb,t

δt (47)
unoF( )Xb,t = ∑

ij

unoF ( )r,t Dij( )r - Xb δ2
x (48)

式中，unoF 为不施加外源项时流体的宏观速度，

通过 Dirichlet 函数从 Eulerian 节点插值到 Lagrangian
节点上获得；Ub 为颗粒表面Xb 点的预期速度，用

式(49)计算，其中Xb - Xp 为颗粒中心点Xp指向Xb的

向量。

Ub = Up + ωp(Xb - Xp ) (49)
对于温度场和浓度场，由于在边界处存在反

应过程，在求解 δqb 与 δJb 时需考虑通量的影响。

对于温度场，作用于 Lagrangian 点Xb上的法向温度

梯度
∂T noE

∂n (Xb,t)依赖于法向量 n，由式(50)~式(52)
计算[27]。

∂T noE

∂x ( )Xb,t = ∑
ij

∂T noE

∂x ( )r,t Dij( )r - Xb δ2
x (50)

∂T noE

∂y ( )Xb,t = ∑
ij

∂T noE

∂y ( )r,t Dij( )r - Xb δ2
x (51)

∂T noE

∂n ( )Xb,t = ∂T noE

∂x ( )Xb,t ⋅nx + ∂T noE

∂y (Xb,t) ⋅ ny (52)

式中，
∂T noE

∂x (r,t) 和
∂T noE

∂y (r,t) 表示在 Eulerian
节点 r ij处不施加外源项时流体的宏观温度 T noE 关于

x 和 y 的导数，由二阶中心差分格式得到；nx 和 ny

分别为单位法向量在 Lagrangian 点Xb 上 x 和 y 方向

的分量；热通量 δqb 为式(53)。

δqb = 2ρ f
■

■

|
||
| ■

■

|
||
|Qre

ρ fcp
+ α ∂T noE

∂n ( )Xb,t (53)
对于浓度场，作用于 Lagrangian 点Xb上的质量

通量 δJb 为式(54)。
δJb = 2 ■

■
||||

■
■
||||krCA, t + D ∂CnoE

i∂n ( )Xb,t (54)
∂CnoE

i∂n ( )Xb,t = ∂CnoE
i∂x ( )Xb,t ⋅nx + ∂CnoE

i∂y (Xb,t) ⋅ ny (55)

式中，
∂CnoE

i∂n 为不施加外源项时流体的法向浓

度梯度。

2 模型验证

为验证数值模型程序的正确性，采用浸入边

界-格子 Boltzmann 方法求解了三个基准算例，通过

对比模拟结果与文献数据，分别对反应扩散模型和

传热模型进行了验证。

2.1 矩形区域内的反应扩散

首先，通过模拟矩形通道内的反应扩散问题，

并通过对比解析解，对流动和反应扩散过程进行验

证[28]。在计算域网格尺寸为L×H=100×80的矩形通道

中，通道入口处 （x=0） 浓度为常数，出口 （x=L）
和下壁面 （y=0） 为零通量边界。通道上壁面 （y=H）

发生如式(56)所示非均相化学反应。

-D ∂C
∂y |y = H = k ( )C|y = H - Ceq (56)

当系统达到稳态时，反应扩散问题的解析解可

表示为式(57)。
C ( )x, y = ( )C0 - Ceq ∑

n = 1

∞ sin ( )βn H
N 2

n βn

×
cosh[ ]βn( )x - L

cosh[ ]βn L
cos ( )βn y + Ceq (57)

N 2
n = H

2
■

■

|
||
| ■

■

|
||
|1 + sin ( )2βn H

2βn H                             (58)

( βn H ) tan ( )βn H = kH
D                                (59)

图 3 为 Da 为 48 时 （Da=kH/D） 计算域内反应

物浓度等值线图，模拟结果与解析解基本一致，误

差为 3.36%，证明了程序的可靠性。

2.2 矩形通道内的反应颗粒绕流

Molins 等[29]采用多种数值模拟方法对矩形通道

内含有反应颗粒的绕流问题进行了模拟，可作为验

证浸入边界法处理曲面边界问题准确性的基准算

例。在计算域 L×H=256×128 的矩形通道内中心处

放置一个直径为 0.4H 的圆柱，通道左侧为流动入

口，颗粒 Re=0.6。流体流动在颗粒表面和通道上下
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壁面处满足无滑移边界条件，通道右侧出口为压力

边界。此外，入口处恒定反应物 A 浓度 C0,A=0.01，

出口处为充分发展边界。颗粒表面发生一级化学反

应，如式(13)所示，模拟参数与 Molins 等[29]一致。

当系统达到稳态时，模拟结果如图 4 所示。图 4(a)
和(b)分别为通道中心沿水平线和垂直线上反应物 A
的浓度分布对数曲线。由结果可以看出，模拟结果

与文献数据吻合较好，证明了本数值方法对于复杂

曲面边界的准确性。

2.3 热颗粒沉降DKT过程

在等温条件下模拟双颗粒沉降 DKT 过程，已

成为验证运动颗粒运动边界的基准算例。而对于耦

合传热的双颗粒沉降问题，本工作参照 Feng 和

Michaelides[14]的报道，采用浸入边界法处理颗粒边

界，对充满冷流体的通道中两个自由沉降的热颗粒

进行数值模拟。在尺寸为 L×H=2cm×6cm 的计算域

中，放置两个直径为 0.2cm、密度为 1.25g/cm3的圆

形 颗 粒 ， 初 始 释 放 位 置 分 别 为 (1cm， 5.2cm) 和

(1.001cm，4.8cm)。流场中流体密度为ρ f=1.01，Pr=
1，分别讨论 Gr=0 和 Gr=100 的情况。分别采用 20、

25、30 个网格描述颗粒直径，对网格无关性进行

验证。图 5 为双颗粒沉降过程中量纲为 1 的垂直沉

降速度随时间的变化情况，可以看出模拟结果与文

献数据较为吻合，且 dp=25 与 dp=30 的颗粒运动轨

迹基本一致。因此，为节省计算成本，本工作后续

讨论中每个颗粒采用 25 个网格解析。

3 结果与讨论

对充满热流体的通道内发生吸热反应的双颗粒

沉降过程进行了模拟，颗粒为冷态释放并保持颗粒

表面温度 Th=1。将直径 dp=0.2cm 的两颗粒，分别

从初始位置(0.5L, 0.9H )和(0.5L, 0.9H - 2dp)处释放，

通过改变颗粒Re、Gr和Da，探究反应颗粒运动行为

的影响因素。颗粒Re、Gr和Da的取值分别为：Re=
3~75，Gr=0~500，Da=0~6000。当Da=0，即不发生

化学反应时，颗粒表面温度恒定为 T=0，组分 i 的

浓度恒定，即 Ci=0。

已有许多研究表明，颗粒 Re 影响颗粒沉降运

动行为，以及决定 DKT 现象是否发生。固定 Da
数，讨论不同 Re 下 Gr 对颗粒运动行为的影响，发

现进行根据颗粒 Re 的大小，颗粒沉降运动行为可

以分为 3 个阶段。具体可以划分为 Re<5、5<Re<40
和 40<Re<75。为进一步理解这三个阶段背后的机

图 3　矩形通道内反应物浓度等值线图

图 4　反应颗粒绕流反应物浓度分布

图 5　两颗粒在 Gr=0 和 Gr=100、量纲为 1 时的垂直沉降速

度随时间的变化情况
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制，下面将进行详细的分析和讨论。

3.1 高Re数时反应颗粒沉降行为

本小节以 Re=75 为例，讨论了颗粒 Re 较高时

（40<Re<75） 两个反应颗粒的沉降行为，还分别讨

论了不同 Gr 和 Da 的影响。为了说明颗粒表面反应

的发生对于沉降行为的影响，分别模拟了 Da=0 和

Da=6000，即不发生化学反应和发生快速反应的情

况 （固定 Gr=250）。图 6 为颗粒沉降过程中，不同

反应速率下流场的浓度和温度分布云图。通过对比

两组反应条件下的浓度场和温度场信息可以看出，

相对于温度场，化学反应对颗粒周围浓度场的影响

相对较小。因此在本工作中重点讨论热浮力对于颗

粒运动的影响，对颗粒与流体之间传质过程的影响

可以忽略不计。

热流场中的冷颗粒在热对流的影响下，两颗粒

所受热浮力与重力方向一致。当 Da=3000、Re=75
时，分别选取 Gr=0、100、250、500，讨论热对流

对流体流动和颗粒运动行为的影响。Gr 对颗粒的

垂直位置、颗粒间距及曳力系数的影响如图 7 所

示，图 7(a)和(c)中虚线代表的颗粒 1 为下方引导颗

粒，实线代表的颗粒 2 为上方跟踪颗粒。随着 Gr 的

增大，两颗粒沉降速度逐渐增大，当跟踪颗粒进入

引导颗粒的尾流区时，跟踪颗粒在冷而密的尾流

中，其周围流场产生向下的热对流，两颗粒加速靠

图 6　两颗粒在 Re=75、Gr=250 时的浓度和温度

分布云图 （量纲为 1）
图 7　Re=75、Da=3000 时 Gr 对颗粒的量纲为 1 垂直位置、

颗粒间距及曳力系数的影响
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近。随着两颗粒间距离逐渐减小，颗粒间排斥过程

增强、斥力增加，且接触、翻滚过程变短，热对流

倾向于将颗粒推开。随着颗粒逐渐远离，颗粒-颗

粒间相互作用逐渐减弱，跟踪颗粒在重力与热浮力

的影响下再次进入牵引区并出现 DKT 现象，DKT
进程大幅加快。因此，对于 Re 较大的颗粒，颗粒

惯性作用占主导，Gr 的增加缩短了 DKT 过程的发

展周期，两颗粒沉降时更趋向于聚集。如图 7(b)所
示，相比于等温颗粒，当 0<Gr≤250 时，两颗粒在

翻滚分离后快速靠近，并经历第二次 DKT 过程。

而当 Gr 增加至 500 时，热浮力效应增强，强化了颗

粒表面的热对流。随着跟踪颗粒的加速靠近，热对

流冲击引导颗粒的后方并使其向一侧偏移，阻止了

两颗粒发生碰撞，使得跟踪颗粒从一定距离外绕

过。如图 7(c)所示，当 Gr=500 时，热对流的影响占

主导，两颗粒仅出现一次 DKT 现象。

选 取 Re=75、 Gr=250， 分 别 对 Da=0、 300、

3000、6000 时的沉降过程进行模拟，讨论反应速

率对流体流动和颗粒运动行为的影响。Da 对颗粒

的垂直位置、颗粒间距及曳力系数的影响如图 8 所

示。由于颗粒表面发生吸热反应，颗粒可看作是冷

源，反应吸热产生的热浮力方向与重力方向一致。

由图 7 可以看出，在较低的 Gr 下，反应速率的快慢

主要影响 DKT 过程的发展周期，对颗粒沉降速度

的影响相对较小。随着 Da 增加，颗粒周围流场温

度不断降低，热浮力的影响逐渐增强，DKT 进程

加快。可见，对于中低 Gr，Da 对颗粒运动行为的

影响与 Gr 的影响保持一致。此外，随着反应的进

行，反应热的影响逐渐增加，颗粒沉降行为的差异

逐渐增大。

3.2 中等Re数下反应颗粒沉降行为

本小节以 Re=35 为例，讨论了颗粒为中等 Re
时 （5<Re<35） 两个反应颗粒的沉降行为，还分别

讨论了不同 Gr 和 Da 的影响。固定 Da=3000，探究

Gr 对 颗 粒 运 动 行 为 的 影 响 。 图 9 为 Gr=0、 100、

250、500 时颗粒量纲为 1 的垂直位置、水平位置及

颗粒间距。相比于高 Re 的颗粒，随着 Re 减小，颗

粒惯性减弱，颗粒间相互作用更容易受热浮力的影

响，因此 Gr 对中等 Re 颗粒的运动行为影响更显著。

随着 Gr 的增大，在垂直方向上，颗粒沉降时速度

显著增加，DKT 过程提前发生。而水平方向上，

颗粒受热浮力的影响出现尾涡脱落现象，颗粒-壁

面间、颗粒-颗粒间斥力增大。同时，在颗粒碰

撞、翻滚后，两颗粒以相同的频率作横向振荡，且

引导颗粒的幅值更小、相位略微领先。如图 9(b)所
示，此时实线表示的颗粒 2 位于下方，为引导颗

粒。这是由于跟踪颗粒同时受到自身和下方引导颗

粒尾流的作用力，从而产生了共振。值得注意的

是，这一现象同样发生在高 Re 颗粒中，但振荡的

幅值要小得多。此外，对于 Gr>0 的两颗粒，在发

生 DKT 过程后在斥力的作用下相互远离，随后不

再接触碰撞。此时热对流的影响占主导，两颗粒沉

降时更趋向于分离。

当Re=35、Gr=250时，分别对Da=0、300、3000、

6000 时的沉降过程进行模拟，Da 对颗粒的垂直位

图 8　Re=75、Gr=250 时 Da 对颗粒的量纲为 1 垂直位置、

颗粒间距及曳力系数的影响
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置、颗粒间距及曳力系数的影响如图 10 所示。可

以看出，Da 对颗粒运动行为的影响与 Gr 保持一致。

随着 Da 增加，反应产生的热对流的影响不断加强，

颗粒间相互作用力逐渐增加，两颗粒在沉降时仅经

图 9　Re=35、Da=3000 时不同 Gr 对颗粒的量纲为 1 垂直

位置、水平位置、颗粒间距及曳力系数的影响

图 10　Re=35、Gr=250 时不同 Da 对颗粒的量纲为 1 垂直

位置、水平位置、颗粒间距及曳力系数的影响
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历一次 DKT 过程，随后更趋向于分离。

3.3 低Re数下反应颗粒沉降行为

本小节以 Re=3 为例，讨论了颗粒为低 Re 下

（Re<5） 两个反应颗粒的沉降行为。对于等温颗

粒，当 Re 相对较低时，沉降过程中不发生 DKT 现

象。当选取不同的 Gr 并固定 Da=0，即颗粒表面不

发生化学反应时，两颗粒的垂直位置和颗粒间距如

图 11 所示。随着 Gr 的增加，颗粒在热浮力的影响

下，经历一次 DKT 过程。图 12 所示为分别取 Gr=0
和 Gr=250 时流场中的涡量云图和速度矢量图。由

图 12(b)可以看出，由于冷颗粒在热流体中受到与

重力方向一致的热浮力，颗粒沉降速度增大，跟踪

颗粒在尾流的推动下进入引导颗粒的尾部低压区，

从而出现 DKT 现象。在颗粒经过碰撞、翻滚后，

两颗粒在热对流的影响下相互远离，处于排斥状

态，不再出现 DKT 现象。此外，当 Gr 增大至 500
时，此时颗粒的沉降速度远大于等温颗粒，两颗粒

在壁面的限制下被迫发生碰撞，颗粒间距显著增

加，如图 13(a)所示。而反应的发生则削弱了这一

过程，当 Gr=500、Da=6000，即颗粒表面发生快速

反应时，颗粒不会在壁面的限制下发生碰撞。此

时，流场中温度分布和速度矢量如图 13(b)所示，

两颗粒的垂直位置和颗粒间距如图 14 所示。随着

反应的进行，颗粒周围流场温度持续降低，两颗粒

间热对流的影响增强、斥力增加，促使跟踪颗粒从

一定距离外绕过引导颗粒，阻止了碰撞过程的发

图 11　Re=3、Da=0 时两颗粒量纲为 1 位置和颗粒间距

图 12　Gr=0 和 Gr=250 时流场中的涡量云图和速度矢量图

（Da=0，t Uref /Dref=1.6）
图 13　Da=0 和 Da=6000 时流场中温度分布和速度矢量图

（Gr=500）
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生，颗粒始终处于过渡状态。

4 结论

采用浸入边界-格子 Boltzmann 方法对耦合化学

反应的催化剂双颗粒在窄通道的沉降过程进行了直

接数值模拟，研究吸热反应对颗粒-流体间相互作

用和颗粒运动行为的影响。结果表明，反应颗粒的

沉降运动受颗粒 Re、Gr 和 Da 的协同影响。由于热

流体中发生吸热反应的冷颗粒所受热浮力与重力方

向一致，随着 Gr 的增加，颗粒沉降速度增加，颗

粒在热对流的作用下相互远离。对于中高 Gr 的颗

粒，在经历碰撞、翻滚后，两颗粒以相同的频率作

横向振荡，且引导颗粒的幅值更小、相位略微领

先。根据颗粒 Re 的大小，颗粒运动模式可以分为

三个阶段，随着 Re 的增大，热对流的影响逐渐减

弱，颗粒惯性作用占主导。对于高 Re 的颗粒，在

中低 Gr 条件下，双颗粒 DKT 过程的发展周期缩短，

两颗粒更趋向于聚集。对于低 Re 的颗粒，颗粒惯

性作用较弱，颗粒在热对流的影响下，出现 DKT
现象。而 Da 主要影响颗粒周围的热对流，当 Da 较

大，即颗粒表面发生快速反应时，颗粒周围流体温

度梯度增大，颗粒-颗粒间相互作用增强，避免了

颗粒间碰撞行为，两颗粒始终处于过渡状态。

符号说明

C ——  溶质浓度，mol/L3

c ——  格子速度

cp ——  比热容

cs ——  格子声速，m/s
D ——  溶质扩散系数，m2 /s
Da ——  达姆科勒数

ei ——  格子离散速度，m/s
F ——  体积力，N/m3

FB ——  热浮力，N/m3

f ——  流体粒子分布函数

Gr ——  格拉晓夫数

g ——  重力加速度，m/s2

g ——  浓度分布函数

ΔH ——  反应生成焓，kJ/kg
h ——  温度分布函数

J ——  反应源项

j ——  权重系数

k ——  反应速率常数

M ——  正交变换矩阵

Pr ——  普朗特数

Q ——  热源项

Re ——  雷诺数

S ——  对角弛豫矩阵

Sc ——  施密特数

T ——  温度，K
t ——  时间，s
u ——  宏观速度，m/s
α ——  热扩散系数，m2 /s
β ——  热膨胀系数，K-1

ρ ——  密度，kg /m3

μ ——  动力黏度，Pa ⋅ s
ν ——  运动黏度，m2 /s
ω ——  权重系数

上角标

eq ——  平衡分布函数

下角标

f ——  流体相

i ——  粒子运动方向，i = 1,…,9
p ——  颗粒

r ——  反应物

ref ——  参考值

s ——  固相

图 14　两颗粒在 Re=3、Da=6000 时的颗粒量纲为 1 位置
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