
书书书

文章编号! !""#$%%&!!'""%""'$"'(($"(

!"#$%多层膜中反应波传播速度的理论研究
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摘要! 为了研究 *+,-.反应多层膜在微纳米点火器件中的应用#采用扩展 /011 模型#计算了反应多层膜中反应

波的传播速度$ 定义单层厚度比为
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#将现有模型扩展至可计算任意多层膜中反应波的传播速度% 计

算了 *+,-.多层膜中反应波的传播速度#与试验结果吻合较好#验证了扩展模型$ 计算结果表明存在一个临界厚

度
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)*引*言

纳米反应多层膜!如 *+,-."在较低能量脉冲作用

下能发生固相放热反应#并且反应能以特定速度自持

传播$ 由于反应多层膜各组分的单层厚度仅为数纳米

到数百纳米#可大大加快反应物之间的互渗#进而提高

反应速度$ 因此#反应多层膜可作为可控的局部热源

用于焊接等领域
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$ 此外#它还是一种新型的含能

纳米材料#可用于制造微纳米点火器件$

由于多层膜中反应波的传播速度是表征其性能的

一个较直观且较易获得的特征参数#因此#一直以来#多

层膜自持反应的传播速度都是多层膜研究的重要内容

之一$ 试验表明多层膜中反应波的传播速度与各组分

的单层厚度有关#而且存在一个临界单层厚度
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$ 为进一步了解这种关系#

I;*4@=J4H1C等人
': 2K(

建立了数学模型$ 但是这种方法

没有考虑多层膜初始成分#即忽略了在物理沉积阶段可

能形成的预混层的影响#因此计算结果未得到与试验类

似的规律$ 随后#*;L;/011

'>(

将初始成分作为边界条

件引入方程组#计算了 *+,-.多层膜中反应波的传播速

度#与试验数据基本吻合$ 但是#/011 假设组分的单层

厚度相等#不适于计算单层厚度不等的多层膜体系$ 本

研究则扩展了 /011 模型#使之适用于不等厚多层膜中

反应区传播速度的研究#并将其用于计算 *+,-.反应多

层膜中反应波的传播速度$

+*物理模型的描述

纳米反应多层膜的一端被点燃后#发生放热反应#

产生的热使得反应区向 "轴负方向自持传播
'>(

!见图

!"$ 这个物理过程分为沿 "方向的热传导与沿 #方向

的原子扩散#可用一个联立方程组
'>(
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式中#%为时间#=% $为表示组分浓度的函数% &为原

子扩散因子#@
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令多层膜组分的单层厚度比为
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一组分的单层厚度#!为常数$ 图 ' 为理想多层膜的

组分函数$ 实际上#在物理沉积过程中必定有部分组

分已发生互渗#根据扩散原理#假设预混是线性的#预

混层厚度为 *#如图 ( 所示$

初始成分具有周期性#其定义与 *4@=J4H1C

': 2K(

和

/011
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模型类似#反应物分别为 $N! 和 $N2!#完

全反应后的产物为 $N"$

,*联立方程组的解析计算

/011 模型将上述的原子扩散方程!!"简化为
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图 １　反应多层膜自持传播示意图
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图 ２　多层膜的理想成分函数
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图３　多层膜预混为线性时的成分函数
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　　方程（３）可用分离变量法求解，设 Ｃ（Ｆ，ｙ）＝
Ｍ（Ｆ）Ｎ（ｙ），有：

ｖｘ
Ｄ０

１
Ｍ（Ｆ）

Ｍ
Ｆ
＝ １
Ｎ（ｙ）

２Ｎ
ｙ２

（４）

令 （４）式等于 －ξ２，通过求解两个独立的常微分
方程，可得：

　　　
Ｍ（Ｆ）＝Ｋ０ｅｘｐ（－

Ｄ０ξ
２

ｖｘ
Ｆ） （５）

Ｎ（ｙ）＝Ｋ１ｓｉｎ（ξｙ）＋Ｋ２ｃｏｓ（ξｙ） （６{
）

式中，Ｋ０，Ｋ１，Ｋ２为积分常数，ξ
２
为特征值，可通过边界

条件和初始条件确定这些未知参数。

当 Ｆ→０时，即燃烧阵面前方，属于未反应区，因
此，Ｃ（Ｆ，ｙ）＝Ｃ０（ｙ），将其写为傅立叶级数形式：

Ｃ０（ｙ）＝∑
∞

ｎ＝１
（ｋｎ１ｃｏｓ（ξｎｙ）＋ｋｎ２ｓｉｎ（ξｎｙ）） （７）

式中，ｋｎ１ ＝
１
ｂδ∫

２ｂδ

０
Ｃ０（ｙ）ｃｏｓ（ξｎｙ）ｄｙ，

ｋｎ２ ＝
１
ｂδ∫

２ｂδ

０
Ｃ０（ｙ）ｓｉｎ（ξｎｙ）ｄｙ，

ξｎ ＝ｎπ／ｂδ。因此，成分函数为：

Ｃ（Ｆ，ｙ）＝∑
∞

ｎ＝１
［（ｋｎ１ｃｏｓ（ξｎｙ）＋

ｋｎ２ｓｉｎ（ξｎｙ））ｅｘｐ（－
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２
ｎ
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Ｍａｎｎ模型解热传导方程得到下式［８］
，

κ
Ｔｘ
ｘ
＝－ｖｘＱｘ（Ｃ） （９）

根据反应物的热力学性能，Ｑｘ（Ｃ）可表示为
［８］

Ｑｘ（Ｃ）＝－ρｃｐ（Ｔｆ０－Ｔ０）Ｃ （１０）

Ｑｘ（Ｃ）＝－ρｃｐ（Ｔｆ０－Ｔ０）Ｃ
２

（１１）
式中，Ｔｆ０为绝热反应温度，Ｋ；Ｔ０为初始温度，Ｋ；通过
将方程（１０）或方程（１１）代入方程（９），并求解方程
（８）和方程（９）的联立方程组，且 λ＝κ／ρｃｐ，可得到当
Ｑｘ（Ｃ）＝－ρｃｐ（Ｔｆ０－Ｔ０）Ｃ时，传播速度为：

　 ｖ２ｘ ＝［∑
∞

ｎ＝１
（ｋｎ１ｓｉｎ（ξｎδ）－ｋｎ２ｃｏｓ（ξｎδ）＋
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３
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－１ λＤ０ＲＴ
２
ｆδ

Ｅ（Ｔｆ０ －Ｔ０）
ｅｘｐ（－Ｅ／ＲＴｆ） （１２）

类似地，当 Ｑｘ（Ｃ）＝－ρｃｐ（Ｔｆ０－Ｔ０）Ｃ
２
时，传播速度为
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ｅｘｐ（－Ｅ／ＲＴｆ）（１３）

式中，ｋｎ＝（ｋ
２
ｎ１－ｋ

２
ｎ２）ｃｏｓ（ξｎδ）ｓｉｎ（ξｎδ）－２ｋｎ１ｋｎ２ｃｏｓ

２
（ξｎδ）＋

（ｋ２ｎ１＋ｋ
２
ｎ２）ξｎδ＋２ｋｎ１ｋｎ２。

方程（１２）和方程（１３）是 Ｍａｎｎ模型改进后的解。
当 ｂ＝１时，单层厚度比为 １，此时，这两个方程应退化
为 Ｍａｎｎ模型的解。

４　改进模型的验证

当 Ａｌ／Ｎｉ多层膜的原子比为 １１时，其单层厚度
比约为３２，而 Ｍａｎｎ模型假设其厚度比为１，与实际情
况不符。采用本研究提出的扩展模型，当 ｂ取 ５／６时，
可得到 δＡｌ／δＮｉ＝３／２。Ａｌ／Ｎｉ多层膜的热力学试验表明

其生成焓与成分近似呈一抛物线关系
［９］
，因此，采用方

程（１３）计算 Ａｌ／Ｎｉ多层膜中反应波的传播速度，采用的
计算参数为 ρ＝５８００ｋｇ·ｍ－３

，ｃｐ＝８３０Ｊ·ｋｇ
－１
·Ｋ－１，

λ＝２．１８×１０－５ｍ２·ｓ－１，Ｄ０ ＝２．１８×１０
－６ ｍ２／ｓ，Ｅ＝

１３７ｋＪ·ｍｏｌ－１，Ｔｆ０＝１９５８Ｋ。
将本文计算结果和 Ｍａｎｎ模型的计算结果与文献

［１０］的试验结果进行了比较，结果如图 ３所示。对任
意一种模型，预混层的总厚度均为 ２ｎｍ。可以看出，
本文的计算结果与试验结果吻合较好，而 Ｍａｎｎ模型
的计算结果偏大，表明改进模型可用于计算单层厚度

不相等的 Ａｌ／Ｎｉ多层膜自持反应的传播速度。类似
地，只需替换方程中材料的物理特性参数值，如 ρ、λ、Ｅ、
Ｄ０等，便可计算任意反应多层膜中反应波的传播速度。

从图４可以看出确实存在一个临界厚度，且当对层
厚度δｂｉ（单层 Ａｌ和单层 Ｎｉ的厚度之和）小于临界值 δｃｒ
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时，传播速度与对层厚度成正比；而δｂｉ大于δｃｒ时，速度与
对层厚度成反比。对层厚度小的多层膜速度降低主要是

由于预混层的存在，从而降低了生成热和反应温度，进而

减缓组分间的原子扩散，最后导致了传播速度的降低。

进一步研究了 Ａｌ／Ｎｉ多层膜预混层厚度 ｗ对反应
传播速度的影响如图５所示，当 δｂｉ较小时，传播速度迅
速降低，因剩余的反应物比例很小导致反应温度大大降

低。而当 δｂｉ较大时，预混的影响几乎可以忽略，表现为
当对层厚度大于８０ｎｍ时，不同 ｗ值对应的传播速度曲
线基本重合。同时，临界厚度随着 ｗ的增加有所增大。

图 ４　Ａｌ／Ｎｉ反应多层膜的计算结果与试验数据对比图
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ｐｒｏｐａｇａｔｉｎｇｖｅｌｏｃｉｔｙｆｏｒＡｌ／Ｎｉｍｕｌｔｉｌａｙｅｒｆｉｌｍｓ

图 ５　Ａｌ／Ｎｉ多层膜预混厚度对其传播速度的影响

Ｆｉｇ．５　Ｅｆｆｅｃｔｓｏｆｐｒｅｍｉｘｉｎｇｌａｙｅｒｔｈｉｃｋｎｅｓｓｏｎ
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５　结　论

（１）将只能计算等厚多层膜中反应波传播速度的
Ｍａｎｎ模型扩展至适用于任意多层膜；计算了 Ａｌ／Ｎｉ
多层膜中反应波的传播速度，与文献中的试验结果相

吻合，验证了本研究提出的模型。

（２）对任意反应多层膜，存在一个临界厚度 δｃｒ。
当对层厚度 δｂｉ小于 δｃｒ时，速度与 δｂｉ成正比；当 δｂｉ大
于 δｃｒ时，速度与 δｂｉ成反比。
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