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流态化合成氮化硅的鼓泡床冷模试验与 CFD模拟
陈　俊 , 叶旭初 , 宋　涛 , 钱海燕

(南京工业大学 材料科学与工程学院 ,江苏 南京 210009)

摘 　要 : 对流态化合成氮化硅的鼓泡床进行了冷态试验研究 ,结果表明 :优选出的流态化分布板 ,在表观气速为

0111～0113 m / s时 ,可以形成稳定的鼓泡床。并运用 CFD技术 ,模拟研究了床内的空气相、颗粒相的组分浓度分布

规律 ,对床内的死流区、不同粒径颗粒的上下分层现象与不同床层高度的压力降的模拟预测结果与实验结果相吻

合。
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　　氮化硅材料具有硬度高、耐高温、导热系数大、密

度低等特点 ,如用高质量氮化硅粉体加工的氮化硅传

动部件可应用于高温反应堆、冶金、通信卫星、轴承球

等 [ 1～3 ] ,但是 ,氮化硅粉体原料自然界不存在 ,其高价

格制约了氮化硅材料的广泛应用。目前 ,国际上氮化

硅粉体的常用合成方法有硅粉直接氮化、碳热还原与

硅亚胺还原 [ 4～8 ]
,而硅粉直接氮化是国际上采用最

多的方法。目前硅粉直接氮化主要是采用间隙法生

产 ,即将高纯硅粉原料粉碎后 ,层层静态堆放在高温

炉内的插板上 ,通过炉温和气氛控制 ,在常压条件下

通入纯净 N2 合成α相氮化硅粉 ,通过粉磨获得超细

氮化硅粉体产品。该方法的氮化时间长 ,一般每批次

的氮化时间需要 40～60 h,生产效率低 ,能耗高 ;另一

方面 ,由于是采用间隙式生产方式 ,每批次的产量小 ,

产品质量波动大 ,性能不稳定。

为了形成氮化硅超细粉体的高质量、低成本、规

模化生产 ,目前 ,国际上正在研究开发的工艺技术路

线基本是硅粉直接氮化的连续化生产方式 ,如日本

2000年公布的专利 [ 9 ] :连续高温流化床氮化炉生产

高α相氮化硅粉体 ;美国 Varong Pavarajarn ( 2003

年 ) [ 10 ]、Yao - D ian L iu等 [ 11 ]也进行了流态化氮化

合成氮化硅粉体的研究。本研究在冷模条件下 ,对

工业化中拟采用的流态化鼓泡床氮化合成反应器的

分布板的流态化特性、阻力压降及床内空气组分、颗

粒浓度场的分布规律进行了试验与 CFD模拟研究 ,

其结果具有工业化应用价值与理论指导意义。由于

流化床喷嘴附近结构的复杂性 ,至今 ,国内外还没有

见到采用 CFD模拟研究流态化的报道。

1　冷模试验与分析

111　试验流程及分布板的结构设计

图 1是冷态模型试验流程及鼓泡床模型实验装

置示意图 ,静床高 016 m;直径 014 m ,在床体的边壁

上沿床高等间距 ( 100mm )分布有 7个测压点 ( a ,

1—U型管压力计 ; 2—鼓泡床 ; 3—转子流量计 ;

4—流量调节阀 ; 5—风机 ; 6—收尘系统

图 1　鼓泡床实验流程与装置示意图

Fig. 1　The device of bubbling fluidied bed
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b) ,风量由流量计控制与计量。通过对不同开孔率

的流态化分布板的试验研究 ,对于本研究中的硅粉

原料 ,当开孔率为 0147%时可以得到理想的流态化

效果 ,其结构如图 2所示 ,分布板上共有 81个喷头 ,

喷头上对称地分布了 4个直径为 2 mm 的水平喷

嘴。

实验中是采用密度为 2 730 kg/m
3 的高纯硅粉 ,

粒度分布规律如表 1所示 ,其中“群 ”是表示在 CFD

模拟研究中的颗粒分组情况。

图 2　分布板与喷头放大图

Fig. 2　D istributor and spout

表 1　硅粉的粒度分布规律

Table 1　The granularity distribution of powder silicon

编 　　号 群 1 群 2 群 3 群 4 群 5

粒径 dp /μm dp > 80 60 < dp < 80 40 < dp < 60 20 < dp < 40 dp < 20

体积分数 /% 9 18 29 24 20

图 3　高压降分布板与低压降分布板随表现气速变化

Fig. 3　H igh p resure drop and low p resure drop

112　流态化特性的综合分析

鼓泡床的床层压降是判断分布板的性能及操作

稳定性的一个重要指标。如图 3所示 ,在起始流态

化前 ,压降 ∑ΔP随表观气速的增大而增加 ,当到起

始流态化速度附近 ,如果是开孔率太大的低压分布

板 , ∑ΔP会先有一个下降的阶段 ,然后又继续上升 ,

它是一种操作不稳定的分布板 ,一般不被采用。对

开孔率太小的高压分布板 , ∑ΔP是一直上升的 ,仅

在曲线的起始流态化速度处有一转折点 ,在这类分

布板上进行流态化操作虽然是稳定的 ,但是 ,对床层

高度的控制比较困难 ;如开孔率适中 ,在达到流态化

的起始速度后 ,会在一段表观速度范围内 , ∑ΔP基

本不变 (中间的一条线 ) ,以后再继续上升 ,这是理

想开孔率的分布板。

图 4　不同操作流量时分布板阻力曲线

Fig. 4　The air p ressure drop curve of distributor

at different operating fluxes

图 4是本研究中优选出的流态化分布板的压降随操

作总流量的变化规律曲线 ,从图 4中可以看出 ,当操

作流量在 30～40 m
3

/ h的范围内时 ,床层的流态化

现象不明显 ;而流量在 40～50 m3 /h范围内时 ,流态

化处于过度区域 ;当流量达到 50～60 m3 /h (表观速

度为 : 0111～0113 m / s)时 ,床层压降表现出基本不

变的特征 ,实验观察也表明 ,在此流量范围内操作

时 ,完全可以形成一个稳定的鼓泡床。即表明 ,对于

硅粉这样的原料 ,本研究中开发的分布板是比较理

想的。
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2　CFD模拟研究

为进一步认识床内的流动状况与流态化效果 ,

采用 CFD技术对其进行了模拟分析。

211　基本原理

针对鼓泡床内的气固流动特点 , 以多相流

(MULTI - PHASE FLOW )模型 [ 12, 13 ]描述床内的颗

粒相和空气相的流动为理论基础 ,并将硅粉颗粒按

粒径分成 5个尺寸组 (颗粒群 ) ,一个颗粒群代表一

个相 ,各相具有自己的连续性方程和动量方程。即

第 i相的质量分数连续性方程为 :

5
5t

( riρi ) + ¨ ·riρiU i = 0

第 i相的动量方程为 :

5
5t

( riρiU i ) + ¨ ( riρiU i ·U i ) = ri (B i - ¨ pi ) +

μi · ( ¨ U i + ( ¨U i ) T )

式中 , ri、U i、ρi、pi、B i、μi 分别表示 i相的质量分数、

运动速度、密度、压力、体积力和动力粘性系数。 i =

1为空气相 , i = 2, 6表示不同粒径的颗粒群相 ;运用

上述方程组 ,理论上可以求出气相及各组分颗粒群

相的运动速度及其相应的质量分数的空间分布规

律。数值方法采用 SIMPLE算法 [ 14 ]。

212　网格划分

计算区域采用分块网格技术进行六面体划分 ,

划分方案是根据结构化网格的要求以及床结构特点

制定的 ,它要求每个单元体都具有六面体结构 ,且尽

可能地与三维坐标下质量、动量的传输方向一致 ,使

其具有良好的初始网格结构 ,再在此基础上进行细

致的网格划分 ,生成具有较高网格质量的贴体坐标

下的六面体拼块式结构化网格系统。由于分布板上

喷嘴的直径与床体的直径比只有 1 /200,喷嘴完全

按实际情况进行网格划分将十分困难 ,为了提高收

敛性 ,本研究中对该区域的网格划分进行了非常精

细的六面体分块 ,最小块的体积仅有 8 mm
3

,并将圆

形喷头简化为用外接正方体代替 ,喷嘴采用等面积

原则改为正方形 ,从而减小了网格划分的难度。这

种简化 ,本研究认为只会在喷头边壁的边界层附近

的微小区域形成误差 ,而不会影响鼓泡床内的基本

流动特征。图 5是流化床底部分布板附近的网格划

分局部放大图。

图 5　分布板附近的网格划分方案

Fig. 5　A rrangement of grids on the distributor

3　模拟研究结果与讨论

311　阻力损失分布规律

图 6是在不同床层高度时 CFD模拟的压力降

与实测值的比较 (空气体积流量为 60 m
3

/ h) ,从图

可以看出 :模拟得到的不同高度的床层压力降与实

际测出的压力降基本一致 ,表明本研究中采用的数

学模型与数值方法在宏观上是可靠的。

图 6　高度方向不同位置床层压力降比较图

Fig. 6　The air p ressure drop at different height

312　质量组分浓度分布规律

图 7分别是空气、最细和最粗颗粒群的质量组

分浓度在中心剖面 ( 1 /2区域 )上的等值线分布规

律 ,图 7中曲线的颜色愈黑 ,表示当地的组分浓度的

绝对值愈小 ,曲线分布愈密 ,表示浓度值变化愈快。

从图 7中可以看出 :无论是空气相 ,还是最细、最粗
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颗粒群相 ,在床内都存在一个较小的空白区域 ,即通

常所说的“死流 ”现象 ,而且 ,空气与最细颗粒群存

在“死流 ”的区域是靠近床体的边壁 ,该点与现有的

实践认识相吻合 ;最粗颗粒群存在“死流 ”的区域是

在床体的中心。但是 ,在床内的大部分区域内 ,特别

是在床体的上段 ,空气相的组分浓度分布比较均匀 ,

表示本研究中开发的鼓泡床在冷态条件下能够实现

较好的流化状态。比较最细、最粗颗粒群的组分浓

度分布曲线还可以看出 :粗颗粒有向床体的底部四

周聚集的趋势 ,而细小的颗粒易于浮于上层 ,即反映

了流态化的颗粒分级特性。该点对硅粉氮化的生产

操作和提高产品质量是有利的 ,原因是当 N2 从床体

底部的喷嘴喷进入床内时氮气组分浓度最高 ,这样

可以使该区域内的粗颗粒硅粉获得相对较快的合成

反应速度 ,从而可望保证粗、细颗粒的反应进程基本

相同 ,提高最终氮化硅产品的质量。

图 7　床内各相体积分布规律

Fig. 7　The volume fractions of different phases

4　结 　论

(1)冷模试验表明 ,对于硅粉 ,本研究中优选出

的喷嘴分布板的开孔率是合适的 ,可以实现稳定的

鼓泡床操作。

(2) CFD模拟得到的不同床层高度的压力降与

实测结果吻合 ,表示本研究中采用的数学模型、数值

方法对宏观结果的预测是可靠的。

　　 ( 3)对于空气与最细颗粒群相 , CFD模拟预测

出的“死流 ”现象及最粗颗粒有向床体的底部四周

聚集的趋势 ,而细小的颗粒群易于浮于上层的颗粒

分级现象 ,与流态化床的实际操作现象相吻合。

(4)流化床底部的喷嘴结构对于采用结构化网

格的 CFD模拟技术是比较困难的 ,本研究在该领域

上进行了有益的探讨 ,其结果对指导 CFD技术的应

用具有理论价值与实际意义。
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The flu id2dynam ic study and CFD sim ula tion of bubbling

flu id ized bed for S i3 N4 syn thesis

CHEN Jun, YE Xu2chu, SONG Tao, Q IAN Hai2yan

(College ofMaterials Science and Engineering, Nanjing University of Technology, Nanjing 21009, China)

Abstract: The fluid2dynam ic study of the bubbling fluidized bed that was used for Si3 N4 synthesis was performed.

The op timal flow distributor has beens selected by experiment. The results showed that when the speed of air flow

velocity is 0111～0113 m / s can be formed steady flow field. The distributing law of gas phase and solid phase’s

concentration of field in bed was analyzed with CFD technology. The phenomena of dead flow and lam ination of dif2
ferent diameter particle phases and the p ressure at different height were discussed. The results of experiment and

simulation are coincide.

Key words: Si3N4 ; fluidized state; bubbling fluidized bed; distributor; CFD

简 　讯

加快开发新能源是解决我国可持续发展的关键

　　在全国首届化学工程和生物化工年会上 ,与会专家纷纷就新能源开发的技术与发展战略等热点问题展

开交流 ,共同寻求我国经济和社会可持续发展的技术支撑和发展战略。

中国石化公司副总裁曹湘洪院士认为 ,我国是世界原油生产大国 ,也是世界原油消费大国。我国石油资

源与社会持续发展的需求相比有着相当大的差距。原油作为我国不可再生资源越来越少 ,鉴于目前必须用

交通运输燃料和石化原料的现况 ,发展替代车用燃料和天然气煤炭化工 ,应成为新能源开发的目标。

中石化石油化工科学研究院闵恩泽院士谈到 :能源、气候变化、人类健康和生物多样性相互深层次地交

织在一起 ,而且还与重大的经济、政治和社会问题相联。利用取之不尽、用之不竭的可再生植物资源生产大

宗石化产品是实现可持续发展的长远战略目标 ,也是绿色化学的重要方向。

南京工业大学校长欧阳平凯院士认为 : 21世纪初 ,化学工业是全球经济中最大的制造业。目前 ,我国化

学工业的制造路线和加工方式是不可持续的 ,导致的后果是环境危机、资源 (能源 )危机。人类是地球生态

系统的一部分 ,因此 ,可持续社会是建立太阳能驱动下的物质原理 ,并与生态系统兼容。可持续社会的基础

就是通过外部能量驱动生物质的自然循环。解决能源危机 ,必须发展工业生物技术 ,加快燃料酒精、生物柴

油的研制步伐。

山西省人大常委会副主任、太原理工大学校长谢克昌院士说 ,煤炭是我国主要的一次能源 ,产量居于世

界第一位。我国石油和天然气资源相对有限 ,不可能大规模作为车用燃料 ,利用我国相对丰富的煤炭资源转

化为清洁车用燃料 ,是十分可行的。

中国科学院副院长李静海院士则认为 ,当前 ,我国能源受到需求增长、资源不足、结构不良、环境污染等

问题的挑战 ,因此 ,我们必须加强太阳能、风能和生物质能等可再生能源的技术研究。

(党委宣传部 )
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