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传质过程中Marangoni界面湍动现象的
研究进展
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摘要：传质过程中出现的Marangoni界面湍动现象，能够促进界面更新、影响传质面积，会对传质过程产生重要的影响。本文针对气液和液液传质过程中Marangoni界面湍动相关领域的研究，对Marangoni界面湍动的实验观测、理论及数值模拟的研究成果进行了系统的总结和展望。
关键词：Marangoni现象；传质；实验观测；数值模拟；表面张力
中图分类号：TQ 028    文献标志码： A

在气液和液液传质传热系统中，由于传递过程中液相化学和物理性质的改变，传热和传质过程往往会引发界面运动不稳定性，由此引发的界面宏观对流现象称之为界面湍动现象，其中由于界面处表面张力梯度的存在导致的对流现象称为 Marangoni 界面湍动，也叫做Marangoni效应或Marangoni对流[1]。界面湍动对传质过程有重要影响，因此众多学者的开始研究这一现象。
1  Marangoni界面湍动现象
对于Marangoni界面湍动现象，可用无因次数 Ma 来对其进行表征其强度：


Marangoni对流有两种产生机理。当气液或液液相界面切线方向存在张力梯度时，会产生表面张力小的流体流向表面张力大的流体，引发了流体的宏观运动，这种界面湍动即为Marangoni对流。此外，当传质传热过程中液体表面张力增大即Δσ＞0，导致Ma大于某一临界值时，这种表面张力差亦可造成Marangoni不稳定性。以上两种不稳定性导致的两种类型的对流统称之为 Marangoni 对流或者Marangoni效应。
显然，Marangoni对流的发生，促进了界面流体更新，对系统的传质传热有极大的影响，这种现象的重要特征在于相界面运动的流体力学不稳定性，因此，Marangoni对流对传质过程有非常大的影响[2]。有序和无序对流是界面湍动的一般表现形式，其中有序对流有着统一的几何尺寸、相似的特点，包括细胞状、界面波形和多边形等规则的结构。但是实际传质现象中主体湍动较为强烈，有序的界面湍动现象难以形成，界面上通常呈现无序对流结构。
1855年，Thompson[3]在酒精饮料表面第一次观察到Marangoni对流，之后涌现了许多针对 Marangoni 效应的宏观对流结构的研究[4-13]。得到了如细胞状、多边形、滚筒状等规则以及一些不规则的结构，加深了对界面湍动这一现象的直观认识，并为理论研究提供了实验依据。1900年，Bénard[14]首次研究了水平方向上液层的细胞对流，通过在静止的薄液层底部加热，观测到溶液表面产生了六边形蜂窝状对流结构；Zhang 等[15]观测到了在薄液层内由蒸发所引起的循环对流和不稳定对流现象，并进一步研究了其产生机理；Mancini[16]研究了蒸发潜热引发的对流流形，发现蒸发潜热能够引起界面上形成垂直的温度梯度，进一步导致表面张力梯度的产生，由此引发界面湍动现象，所观察到的有序的对流结构与Bénard实验得到的对流结构非常相似。
界面湍动在液液萃取体系中应用较为常见，Lewis等[17]采用悬滴法测量相际界面张力时发现界面波纹、不稳定的脉动及悬挂表面运动等现象，并证实这三者综合作用，能显著增强传质；Orell和Westwater[18]利用纹影技术，在观察乙酸乙酯从乙二醇中萃取乙酸的过程中，观察到了蜂窝状、多边形和滚筒状等对流结构；而近些年更多的研究小组，如Engberg和Chen等[19-20]团队工作者的实验研究均报道了二元液-液体系中界面对流的存在。Marangoni界面湍动的实验观测、理论及数值模拟的研究成果，可有力的促进对传质微观机理的理解，有助于开发强化传质的技术措施和设备。
2 Marangoni对流的研究手段
2.1 Marangoni对流流场的显示
截止目前，大量工作研究了界面湍动现象，如果相界面可视，人们一般以示踪法、粒子成像测速（PIV）及光学测量法等观测方法对其进行直接观测。
示踪剂显影测量法，即在液相中添加细微铝粉、铝箔及光敏材料等示踪物质，观察其伴随界面流体流动的轨迹，以此可获得界面对流流场的变化信息[21-22]。比如Schwabe[23]以铝箔作为示踪剂，在微重力下通过加热平坦自由液层从而产生Marangoni对流，观察到了对称的多边形、射线状等多种流型结构。
通过摄取激光片光源照射散播在流场区域的示踪粒子图像的帧序列，并对相邻两帧图像序列之间的时间间隔进行图像相关分析，识别示踪粒子图像的位移，从而得到流体的速度场，该技术即为粒子成像测速。比如Shi等[24]发现，界面处的反应会导致表面张力发生变化，从而产生 Marangoni 效应。PIV法既具备了高精度和高分辨率，同时又能获得平面流场的整体结构和瞬态图像。但其对硬件的要求较高，而且所选择示踪粒子的性能直接影响到测试的精度，使其在研究界面湍动中受到限制。
示踪法和PIV法均需在流体中添加可能对流场造成干扰的示踪剂，不能准确反应流场信息。利用光对流动介质无干扰，对研究的区域无影响的特点，光学观测法被广泛的应用于流体流动的研究中。其原理是观察记录光线在折射率不均匀的透明流场介质中改变传播路线的变化信息，来确认流场中肉眼无法识别的界面对流现象，包括间接观测的激光全息干涉条纹法，以及直接观测的纹影法和投影法。采用光学观测法，要求相界面明确可视，比如水平静止液层表面，不互溶的液滴界面等[25]。
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(a) without desorption  (b) with desorption
图1竖直下降皂膜纹影图像[26]
Fig. 1 Schlieren images of falling soap film[26]

通过纹影法，利用丙酮从竖直下降皂膜的解吸过程，沙勇[26]第一次观察到了微米级厚度皂膜中由于传质引发的Marangoni对流纹影图像，如图1所示，显示Marangoni对流呈现出竖直排列的滚筒状结构。利用投影法，江桂仙[27]研究了多种双组分溶液挥发过程气液相界面所引发的Marangoni对流。陈虹伶[28]通过实验观测了水平方向上不同双组分体系液滴在气液相界面出现的 Marangoni 对流如图2所示，实验结果显示不同体系的对流结构有所差别，而在同一体系下，直径和浓度都会对界面的对流结构产生影响。
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(a) 异丙醇-水体系        (b)丙酮-水体系
图 2水平面液滴界面 Marangoni 对流结构[28]
Fig. 2 Marangoni convection at the interface in the horizontal plane[28]

与纹影法相比，投影法的设备条件及操作较为简单，但是，它针对的是整幅图像的投影，不能反映内部物体的运动，而纹影法的成像对比度小是其最大的缺点，且需要专门的纹影仪设备，价格昂贵，但它的操作简单，灵敏度较高，因此在流体力学观测上应用更加广泛。
2.2 间接测量法
在传递过程中引发的 Marangoni 对流可以加快表面更新并促进溶质向主体的渗透，对传递过程有着极大的增强作用。在传递过程中Marangoni 对流发生时，传递系数会明显的高于只依赖扩散机理作用时的传递系数，因此根据观测传递系数的改变情况，就可以间接地判断Marangoni对流的发生与否。

沙勇等[29]研究了湿壁塔中乙醚解吸过程中Marangoni 效应对传质的影响。研究表明，相比不考虑 Marangoni 效应的扩散传质而言，Marangoni 对流的发生显著的增强了液相传质系数。并且引入增强因子F，通过计算F即可以间接的衡量Marangoni 效应对传质效果的强化程度，进一步的实验数据拟合结果显示增强因子F和Ma数之间具有幂函数关系。周超凡[30]等建立了一套气液传质设备，同样引入增强因子F，证实了Marangoni效应极大促进了传质效率，关联得到液相Sh、Ma和Re之间的关系为。刘长旭等[31]采用纹影仪，对乙醇水溶液解吸过程中界面湍动做了定性观察和定量分析，观测了传质过程中的Marangoni对流结构，表明局部较大的张力梯度是引发界面湍动的主因。这种定量分析较单一的定性观察更实用，为进一步对界面湍动现象的分析提供了帮助。于海路[32]采用纹影仪系统定性观察和定量分析了乙醇解吸CO2过程中所产生的对流结构，其中，定性观察到了界面处旋涡状的Marangoni对流结构，而定量的结果指出位于对流胞型的边界和中间的界面张力梯度，促成了界面流体的环流流动，而这样的环流运动导致了对流胞型边缘浓度比内部浓度大，更新了近界层流体，从而增强了气液传质。


工业化工传质设备中，液液或者气液两相是通过一定的介质相互接触的，所以研究填充介质设备中Marangoni 效应对传质的影响，更具有实际意义。Post 等[33]提出了一种新颖的实验方法，建立了两套分别以平面间隙板和球形颗粒为填充物的装置，在研究异丙醇水溶液的蒸发过程中，探讨界面湍动、填充物间隙宽度、颗粒直径大小对气液传质的影响。他们在一维计算模型的基础上，最终得出Marangoni 效应作用下的增强因子关联式：对于填充物为平面间隙板来说，，而为球形颗粒填充物时，。
2.3 Marangoni对流的理论分析
显然，Marangoni对传质有着重大的影响，对其微观机理的认识更能加深对传质过程的理解，而单纯的采用实验手段是无法详细说明微观上的不稳定性，也无法完整地了解Marangoni效应的实质，这时借助理论方法显得至关紧要。对Marangoni效应的理论研究主要集中在线性稳定性和非线性不稳定性分析上。
因为Marangoni现象的本质是非线性的，故对其直接采用数学分析是很难行得通的。许多学者采用小扰动分析的线性理论忽略方程中的非线性项，对其进行合理的简化，由此将其进行线性化表述，这样就大大降低了求解的复杂性。
Pearson[34]较早的使用线性稳定性分析理论研究加热薄液层下的 Marangoni效应，研究了表面张力引发下的胞状对流运动情况，分析了Marangoni 对流出现的临界数；Brian[35]在Pearson的基础上，引入了Gibbs吸附层的影响，结果表明 Brian的边界条件更为接近实际情况，其研究成果也被许多研究者采用，但后来一些研究者的实验结果还是指出了由于其理论分析过于简化而存在的偏差。近年来，一些研究者取得了越来越接近实际的理论分析结果。Isa[36]通过下部加热、上部冷却水平流体层的方式，对线性稳定性分析做了详细的研究，分析了温度、磁场等参数对Marangoni对流作用的影响。Hoyas[37]对平板上薄液膜的Marangoni不稳定流动情况进行了线性稳定性分析，考察了重力和Bond数等几何参数对Marangoni问题的线性稳定性的影响，获得的结论与一些报道的实验结果一致。
但是Marangoni对流的线性化表述并不适合所有的情况，在 Marangoni 超临界点区域，此时线性理论不能很好地解释实验现象，数学模型中的非线性项就需要得到考虑。Kang等[38]基于非线性理论分析方法，在忽略表面扩散和考虑Gibbs吸附影响下，得出一组新的稳定性方程，发现通过减小施密特数和毕渥数，液体层变得更稳定。Simanovskii[39]研究了在浮力和热毛细效应存在下的多层系统中震荡不稳定性的非线性发展，通过有限差分法研究对流状态，结果表明，震荡具有不对称性，且其不稳定性的发展导致特定类型的非线性震荡，非线性震荡区域从下往上都会受到Grashof数的影响。尽管还没有对Marangoni效应的理论进行充分的研究，将目前理论研究的成果与实际情况对照，仍然可以得到大量的有用信息，并对深入研究Marangoni效应下复杂流体流动和传质传热研究奠定基础。
2.4 Marangoni对流的流体力学模拟计算
如果非平衡限制条件能够引发界面湍动的时候，应用理论分析的方法研究Marangoni现象就会有一定的偏差，并且对于Marangoni现象在数学上进行详尽的线性、非线性分析是十分困难的，所以数值模拟得到了研究者的关注。
“传质过程中的 Marangoni 对流本质上是一种动量和质量传递过程耦合的流体流动现象，数值模拟可以避免目前实验观测和理论求解的困难，提供了获取 Marangoni 流场信息的可能性”[40]。
在无重力或者微重力的条件下，许多研究小组[41-44]利用有限元数值模拟考差了Marangoni对流对液体稳定性及外形的影响。计算流体力学的发展也为研究者提供了不同的方法来研究不同场合下的Marangoni对流。Wang等[45]运用水平集方法，模拟了单液滴与不混溶液体间的传质过程，结果表明溶质浓度足够高时会引发Marangoni效应的发生，相间传质增强，结果与实验数据一致。Chen等[46]基于格子波尔兹曼方法，并提出了固定扰动和自再生界面两种模型，用于气液传质过程中Marangoni对流的模拟，模拟的结果与之前实验的数据具有很好的一致性。朱明[47]利用VOF模型模拟降膜流动过程，考虑了Marangoni效应对传质的影响引入Marangoni作用力以更好地描述气液两相的传质过程。Javadi[48]则模拟了在液滴内添加表面活性剂所引发Marangoni对流，模拟结果与实验结果的对比显示实验引发Marangoni对流的时间比模拟情况下要晚10s左右，进一步的分析表明延迟可能是由于实际过程中界面的波动防止了界面吸收层的建立抑制了Marangoni对流的引发。
对 Marangoni 效应数值模拟的研究使得人们进一步了解 Marangoni 现象，尤其是Marangoni引发之后的发展过程，及其对传质的影响。数值模拟Marangoni对流可以避开复杂复杂的传递微分方程组的困难，并且可以人为引入相应的边界条件，对于了解问题的本质同理论方法并没有不同，可反映较为真实的伴有Marangoni对流的传递过程。另外，迅速发展的计算流体力学，使得通过模拟计算求解非线性问题的数值解变的可能，所以结合它的技术进展，利用数值模拟研究Marangoni效应将成为一个重要途径和趋势。
3 液液传质过程中的Marangoni对流
液液传质过程广泛存在于萃取、精馏等实际工业传质设备中，如何提高它们的效率是人们一直关心的问题，而Marangoni效应对液液传质过程的影响也已经得到越来越多的重视。
3.1 液液系统中Marangoni对流
在萃取、精馏等液液传质过程中，广泛存在着以液滴为分散相的两相流传质过程，并时常伴有界面湍动现象的发生。因此，研究单液滴与连续相的传质过程，是研究液液传质系统中Marangoni效应的出发点。
Lode等[49]采用摄像技术，来测量单液滴形成后的传质速率，发现界面湍动发生的情况下明显高于稳定系统的预测结果。陆平等[50]以醋酸为溶质，在MIBK-醋酸-水体系中研究了静止单液滴内，溶质在分散相与连续相中扩散时，界面湍动的发生对传质的增强作用。他们发现，溶质浓度越大，界面对流越激烈，Marangoni效应对传质系数的增强效果也越明显，且液滴形成时间也越短。Wegener等[51]运动3D模拟手段，考察了液滴直径、运动黏度比和界面张力梯度等一系列参数对Marangoni效应引发界面流动下的单液滴传质的影响。
对于运动的液滴，Steiner等[52]在水-甲苯-丙酮体系中，考查了丙酮液滴传质方向的情况，发现界面湍动对传质有显著的增强作用，且溶剂纯度越高，对传质增强的效果越高。同时传质方向很大程度上影响了界面湍动对传质的增强作用，如果丙酮从甲苯向水中传递，传质速率较高。Engberg[53-55]等近年来较为系统的通过数值模拟及实验验证了Marangoni效应对有机相单液滴在静止的水相中上升过程的影响，比较了两种结果下的液滴形状、上升速度和轨迹，结果表明，无论是利用虚拟流方法还是连续表面力方法，模拟液滴形状及上升速度的结果都基本上符合实验研究及文献报道的结果。他们进一步分析了模拟与实验结果的差异主要是传质中网格分辨率的不足，有望在将来在数值模拟中获得进一步更有价值的见解。
总结来说，对于含有液滴的液液传质，界面湍动的存在一般可使宏观平均传质系数增大数倍，明显的促进了传质。深入研究和利用界面湍动，对于工业设备中要求较高传递速率的传质过程，具有很大的实际意义。
3.2表面活性剂对液液萃取体系Marangoni效应的影响
单液滴的传质，是研究液-液分散体系质量传递的基本出发点，实际工业过程中，可以有意识的加入表面活性剂，表面活性剂的存在可以抑制或者促进Marangoni效应的发生。Arendt等[56]发现在甲苯-丙酮-水体系中表面活性剂在界面上形成了单分子膜，从而减弱了界面不稳定性增加了界面的阻力抑制了界面对流。Wegener[57]等研究了在甲苯-丙酮-水系统中Marangoni不稳定存在时，可溶性离子型表面活性剂十二烷基硫酸钠（SDS）对甲苯液滴上升速度及传质的影响。测量结果显示，即使表面活性剂SDS加量很少，液滴上升速度仍较不加SDS时低。并且当SDS浓度较高时，界面运动就会收到阻碍。传统观点认为，由于少量的表面活性剂在相际界面产生附加的表面层，减弱或者消除了Marangoni效应，使得传质效率降低。所以，大多数的研究认为表面活性剂在萃取过程中的存在，对传质过程会造成不利影响。但有文献报道，在某些系统中加入表面活性剂时，会增强或者促使Marangoni对流的产生。Agble等[58]观测了6种表面活性剂对水油两相界面不稳定性的影响，发现离子型表面活性剂容易促进Marangoni效应，而非离子型表面活性剂对界面对流无影响或有负面影响。王智慧[59]发现离子型和非离子型表面活性剂在浓度较低时都会抑制溶质界面对流；然而当SDS浓度较高时，会引发液滴的震荡行为并伴随强烈的Marangoni效应，传质系数强化因子高达3.37~6.3；而非离子型表面活性剂（TritionX-100）的浓度提高到0.5g/L时，会引发一种烟状流动，而且未观测到液滴震荡。所以说表面活性剂对液液萃取体系的影响，早就成为重要的课题之一，利用表面活性剂增强或削弱Marangoni对流也已经成为工业上常用的方法。
4气液传质过程中的Marangoni对流
相比于液液传质系统，由于很难精确测定气液传质过程中的近界面性质，Marangoni 效应对于气液传质系统的研究不够深入，需要进一步的研究，现有的少量对于气液传质系统的研究也为今后的研究提供了可借鉴的方法和方向。
4.1气液传质过程中Marangoni对流的定性定量分析
由于气液传质过程中发生的界面湍动在临近界面处发生，其浓度场和速度场难以测量，目前报道中多利用纹影法、投影法、干涉法等光学测试手段，对其湍动形态进行观察，为了解界面湍动提供直接视觉证据。沙勇等[60]采用点光源发出的发散光投影成像，在异丙醇和丙酮水溶液挥发过程中，获取了界面湍动区域的涡流和羽状结构的投影图像。于海路[61]搭建了一套纹影系统，对乙醇-CO2的解吸过程中在近界面处引发的Marangoni对流结构进行了观察，获得了较为清晰的近界面对流图像，体现为均匀分布的旋涡状的结构，并随时间聚合尺度逐渐变大。对于气液传质过程中出现的Marangoni界面对流，目前的实验研究均基于平坦界面条件，研究气液传质过程中单液滴界面的Marangoni对流，将有助于探讨Marangoni对流的发生机理及其实际应用。林晗丹等[62]通过氮气吹扫双组分液滴，用激光投影法定性观察结果表明，轻组分的挥发导致了液滴界面Marangoni对流的出现，具体表现为小尺度的涡流结构和大尺度的对称循环流动结构。


目前用定量的方法研究气液界面对流的报道还很少，大多数处于定性的观察，以此获得直观的视觉图像。可以用无量纲Marangoni数来表征Marangoni效应的强度，用Sherwood数Sh和Marangoni数Ma的关联式来表示Marangoni效应和传质系数之间的关系。报道指出，当Marangoni数大于一定的临界值时，传质会被加强效果[63]。式中n随 Marangoni 对流胞类型的不同，在 1/3 和1之间变化。Warmuzinski[64]等采用稳定性的线性化理论在乙醇胺水溶液吸收二氧化碳时得到n=0.265。Brian等[35]在丙酮从水溶液中解析的实验中得到n=0.25，然而在其他物系传质过程中n增加到0.5和1.01之间。周超凡[65]利用4种有机溶剂与氮气的气液传质中得到n在0.1~0.6变化。以上工作者得到的定量关系式即有相似又有区别，目前报道中还没有得到一个一致性的定量关系。
4.2表面活性剂对气液传质体系Marangoni效应的影响
近年来有文献报道，在某些系统中加入少量表面活性剂时，会增强或者诱发Marangoni对流的产生。因此通过在气液流体表面添加表面活性剂，可以此达到人为控制Marangoni效应发展的目的，很多研究者做了相应的探索。
Lee等[66]通过近浸没边界法和界面扩散假设研究了不可溶的表面活性剂对在微通道内气泡和液滴的影响，结果表明即使很低浓度的表面活性剂也会引起Marangoni效应继而引发界面变形。马友光等[67]在乙醇吸收CO2的传质过程中，利用激光全息干涉技术研究了2种不同的表面活性剂对气液传质的影响，结果显示加入低浓度的十二烷基磺酸钠，传质速率和近界面浓度都减小，总的传质通量必然减小；聚丙烯酸同样降低了传质速率，但能使近界面浓度增加，两个因素共同作用使传质通量增大。这表明可以人为的选用不同的表面活性剂，来调控传质。Alvarez等[68]在鼓泡塔中研究加入了离子型表面活性剂SDS的水溶液吸收CO2过程中发现，当SDS加入浓度低于一定值时，随着SDS的浓度增加，传质会被增强。Still等[69]同样采用离子型表面活性剂SDS，对胶体液滴蒸发的影响做了定量研究，结果表明，SDS的加入诱发了空气-水界面的Marangoni对流，从而使胶体颗粒的沉积更加均匀。从这些研究可见，表面活性剂对传质过程的影响是一个非常复杂的过程，特别是在利用表面活性剂对气液传质过程进行人为调控时，浓度的影响需要考虑在内。并且由于不同类型的表面活性剂对Marangoni效应的影响不同，有抑制或者强化的作用，为人工调控Marangoni效应提供了一种可能的路径。
4.3 Marangoni效应与气液有效传质面积
在气液传质过程中，Marangoni效应一方面对界面处的流体流动形态会产生影响，另一方面也会影响到有效的传质面积，进而影响传质效率。
Pohorecki[70]等测量了用水作溶剂，吸收4种混合物气体体系的有效相界面积，结果显示有效传质面积从大到小依次为正体系、中性体系和负体系。对于气体呈泡沫状态下的气液吸收而言，Marangoni效应会抑制气泡间的聚并，改变了气液相界面积从而影响气液传质。张志炳[71]发现在鼓泡状态下，正体系中液相表面张力随分浓度的增加而减小，这阻止了气泡聚并，因而有效传质面积增大。对于负体系，鼓泡层中容易产生不稳定的大气泡，气泡的聚并倾向会使有效传质面积下降，气液传质效果下降。邹华生[72]在研究添加剂对鼓泡塔中传质性能的影响时指出，在小浓度范围内，正辛醇的加入能够阻碍气泡的聚并并诱发了界面湍动的产生，从而增加了气液相界面积，传质过程得到强化，但当正辛醇的浓度增加到一定程度时，随着它的加入，界面面积和传质都会受到相反的影响。Wu等[73]讨论了界面现象对三乙二醇和溴化锂溶液吸收水蒸气传质性能的影响，研究指出，填料润湿面积受到界面扰动的影响，从而影响传质性能。其中，填料润湿面积随着三乙二醇溶液浓度和湿度的增加而扩展，表现为Marangoni正效应；而随着溴化锂浓度的浓度和湿度的增加，填料润湿面积收缩，此时传质系数随着溶液浓度的增加而线性增加，表现为Marangoni负效应。所以，Marangoni效应对气液有效传质面积的影响，与表面活性剂对气液传质的影响相类似，会最终表现在传质效率的改变上，并且两者对传质都能起到促进或者阻碍作用，因此在实际工业应用中可以人为的调控其影响，从而达到有效调控传质过程。
4.4宏观传质设备内的Marangoni对流研究
相对而言，关于Marangoni效应对传统的气液接触装置传质过程的影响的相关报道较少。这是因为很多研究者觉得Marangoni 对流认为强度较弱，只是存在于界面处，在考虑对实际传质过程的影响时，一般予以忽略，并且早期的一些宏观传质设备内Marangoni效应的研究成果并没有被应用到实际工业过程中，随着人们深入研究传质的微观机理，Marangoni 对流的现实意义得到越来越多的重视，许多研究者也开始关注宏观传质设备内Marangoni 对流的研究。
Proctor 等[74]使用不同尺寸的规整以及不规整填料研究了Marangoni 效应对精馏传质的影响；耿皎研究小组考察了Marangoni效应对规整填料液体流动分布及传质的影响[75-76]，结果表明对纯有机体系，Marangoni效应影响较小，而对有机物的水溶液，它是造成填料润湿差和传质效率下降的主要原因。另外，他们通过多种正体系和负体系精馏实验，还考察了对填料塔中传质过程的影响。研究指出正体系的气相体积总传质系数与组成无关，仅受流量的影响；而对负体系，Marangoni 效应的存在使得气相体积总传质系数沿着液相流动方向逐渐减小。其中沿流动方向，溶液的表面张力逐渐增大，塔内形成正的表面张力梯度的体系为正体系；负体系情况刚好相反。Jia等[73]将乙醇气体加入到CO2中，以增强鼓泡塔中水吸收CO2的程度，发现传质系数随着气相中乙醇浓度的增加呈现驼峰状形式的变化趋势。Marangoni效应的实际应用文献中也做了相应报道，冼爱平[77]较早提出了利用Marangoni运动制备均质的偏晶合金技术，该技术后来被广泛的应用于偏晶合金的制备中。王宝和[78]介绍了一种用于晶片表面新颖的Marangoni干燥技术，可以弥补传统离心甩干法和蒸汽干燥法的不足。这些研究结果表明，在实际的宏观传质设备中，Marangoni 效应的存在对液相的流动和传质效率有着很大的影响，其应用价值值得深入研究。

5结论与展望
传质过程中的Marangoni效应，对传质过程具有重要的影响。有必要研究传质过程中的Marangoni界面湍动宏观对流结构，实际观测到的界面湍动对流结构可作为理论分析结果的直接判断依据，用以判断所采用的理论分析方法的可行性。此外，与液液传质系统相比，气液传质系统中Marangoni效应的研究还不够全面，特别是利用数值模拟的方法，所以对气液相际传质过程中的Marangoni效应的研究还是得到了很多研究者的关注，因为这对理论研究和工业应用都具有很大的指导意义。
Marangoni效应涉及了界面现象、传质过程和流体力学的计算等个领域，由于其复杂性，对Marangoni界面湍动及其对传质的定量影响目前认识尚未清晰，原因在于其涉及流体力学、传递过程以及设备等诸多因素，对于各种因素相互作用下的气液或液液复杂传质体系，例如实际工艺条件下的吸收、精馏及萃取过程，目前尚难以准确地预测和描述Marangoni界面湍动现象，因此今后可在实际工艺条件下对Marangoni界面湍动进行深入的实验和理论研究。目前借助于CFD 等现代流体计算学方法，对Marangoni界面的湍动模拟展现了良好的前景，对于简单传质系统的计算结果同实验结果吻合良好，由于CFD方法扩展性好，可以描述复杂传质系统，其应用前景十分广阔。

符号表


Ma  Marangoni数，Sh  Sherwood数，


界面与主体浓度表征的表面张力差，N·m-1         Re  Reynolds数，

d  液膜厚度，m                                Ra  Rayleigh 数，

D   溶质扩散系数，m2·s-1 Sc  Schmidt 数，

溶剂黏度,  Pa·s
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Marangoni Interfacial Turbulence Phenomena duringMass Transfer
WANG Zhenfeng, ZHONG Yixing, SHA Yong*
（College of Chemistry and Chemical Engineering, Xiamen University, Xiamen 361005, China）

[bookmark: _GoBack]Abstract：Theinterface turbulenceinduced by Marangoni in the mass transfer process can promote the interface renewal and affect the mass transfer area, which will have important influence on the mass transfer process. In this paper, the research on the related fields of theinterface turbulence induced by Marangoniin the process of gas-liquid and liquid-liquid mass transfer was carried out, and the results of experimental observation, theory and numerical simulation of Marangoni interface turbulence were systematically summarized and forecasted.
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