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У с л о в н ы е  о б о з н а ч е н и я :  aJfc - скорость да

срезе сопла; CO^z  - тенгенциальная и осевая составляющие скорое, 
ти газового потока; U y z  ~ тангенциальная и осевая составляю,
щие скорости частипц; Sgx -  площадь сопла; S/fjo.n.- площадь се- 
чения прямоточного потока; ~ Удельная плотность газа и

частицы; 2f - коэффициент аэродинамического сопротивления; С^~  

концентрация окислителя; S' -  радиус частицы; к д - предэкспо - 
нент; Е - энергия активации; Q - тепловой эффект реакции;

Е - универсальная газовая постоянная; Л) - коэффициент диффу _ 

зии; Л г  -  коэффициент теплопроводности газа; Тк,г -  темпера
тура частицы и газа; Л - число частиц в единице объема; Е в - 

критерий Рейнольдса; - критерий Нуссельта; М  - стехиометри

ческое соотношение; - стехиометрический коэффициент.

В практическом использовании процессов горения можно выделить 
энергетическое и химико-технологическое направления. Первое полу
чило широкое развитие, а химико-технологическое направление своди
лось лишь к разработке отдельных процессов в отрыве от теории го
рения. Определение и понимание факторов скорости горения в техно
логических процессах позволит создать эффективные методы управле
ния процессами через регулирован;'.; температуры, давления и концент
раций фаз в зоне реакции.

Для промышленного применения в урановом производстве разрабо
таны пламенные реакторы с прямоточными струями фтора в реакцион - 
ном слое, отличающиеся высокими скоростью реакции и рабочей темпе
ратурой реагирующей смеси [I].

В аппаратах с тангенциальным подводом фтора, позволяющим из
менять параметры закрутки потока ср , в отличие от прдаоточных 
струй, увеличивается интенсивность смешения, время и поверхность 
взаимодействия фтора с сырьем, скольжение частиц твердой фазы во 
фторе. Эти факторы значительно интенсифицируют процесс фторирова - 
ния и при критической скорости фтора на срезе сопла позволяют 
получить оптимальные условия процесса в режиме горения.



Химический механизм фторирования оксидов урана и циркония с 
Киш зом  промежуточных продуктов достаточно широко изучен |2 ] ,Р е 
зультаты исследований влияния закрутки двухфазного потока ка про- 

i‘-gCc фторирования оксидов редкоземельных элементов и аппаратурное 
оформление процесса приводятся в работе [3 ] .  Изучение макрокинети- 
ческого механизма фторирования оксидов урана и циркония в вихре
вых потоках фтора и разработка эффективных приемов организации 
процесса фторирования для яшико- технологических целей представ -  

■дают научный и практический интерес*. Учитывая особую сложность эк
спериментальных работ в агрессивной среде со фтором, фторидами 
урана и циркония, проведено численное исследование макрокинетики 
процесса фторирования со следующими предположениями: частицы оди
накового размера равномерно распределены в га зе  и взаимодействуют 
д р у г  с другом; через г а з ;  на поверхности частиц протекает гетеро  
генная реакция между фтором и веществом частиц; градиент темпера
туры в частице равен нулю; описание дисперсной системы происходит 
в рамках модели сплошной среды. Задача решается в области прямого 
тока без учета рециркуляции по оси канала.

■ С-учетом перечисленных предложений в расчетах использова -  
лисЬ следующие уравнения [4 ] :  

движении газовой среды

со ?  z  = С / , С f  -  a > fx  P / с ,

= Сг  , ^  cogx SS'X _
-  су ~ с ’СОг = U  , олр. п.

движения частиц

3 ,/г  „  ( СО у  ~ )
dt У Л  ^ $' ~ + f60? '  г̂)

d& z 3  Р г у, ~ ^ г )
dt  " у  рк %  §  Vg)*+(b}g- ггг )л,

горения частицы /?е !] р е  ’ *

я г  г  ц д г Ло ек е ( -  р  )  c_fi. 

dt- е*р (-
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Л/а = 2{/+ 0,03 ffe **j; 
теплообмена между частицами и газом

рАк M v ®

jzc,jt 4[(гт,)-?гмс- т -т ^ггщ с
t/IS'Mgcfc - T r ) . '

t crfi^ ^ «F S **(T '-T r)-
Систему уравнений решали численно на ЭВМ БЭСМ-6 методом Рунге- 

Кутта со следующими начальными условиями:

Tr(ohT0, Тк (о)‘ То*, Vv(oj*o,z(o)=o,Vz(o)-o,$(o)-S0 -

COy-CO,A , cog* .
* S/уу.л.

Численные исследования проведены для частиц оксидов урана радиусом 

& =  0,25-0,5”И Г 4, 0,1-0,2*10~3 м при £  = 18440 кал/моль;J} = 

-0,37; К0 = 5*10-4 см/с; J r = 12*КГ® кал/см»с»град; Q  = 15440 

кал/см3; = 8,3 г/см3; &  = 0,2 снТ/о; J>r - 1,7*10“3 г/см3; 

Сг = 0,2 кал/г.град; Г< = 0,06 кал/г*град; Тгн = 400 К; Тцн =
=300 К,

Развитие процесса воспламенения и горения частиц оксидов ура
на во фторе показано на рис. I и разделяется на три стадии:

инертный прогрев частиц до температуры ~  354 К;
квазистационарный разогрев смеси, когда в каждый момент време

ни между частицами и газом существует тепловое равновесие^'4' Тг) 
медленно сдвигающееся со временем в область более высоких темпера
тур;

диффузионный режим горения.
В момент достижения частицами оксида урана температуры вос

пламенения Tg л 600 К тепловое равновесие между частицами и фто
ром не может далее существовать, так как теплоприход от химичес - 
ких реакций уже не компенсируется теплоотводом в газ, вследствие



тоГо температура частиц резко повышается и они сгорают в диффу- 
90рном режиме горешя. В этом режиме горения температура частиц 
V  намного больше температуры газа, так 7* - 1650 К, Тг  
„отигает только ~  500 К. Более мелкие частипц радиусом S  
25-0,5* 10 \i сгорают в диффузионном режиме через 2...2,5 с, час- 

сГ = 0,1~0,2*10-3 м через 3...3.3 с при тех же температу -

рах.

Р и с .  I. Зависимость температур частиц Тк и газа Тг 
от времени при фторировании U3 08

Приведенная на рис. 2 зависимость изменения радиуса частицы 
оксида урана от времени показывает, что частицы в кинетическом 
режиме практически не выгорают (,S /£ ,= I), основное их выгорание 
'при критической скорости фтора происходит в диффузионном режиме 
в течение 30-40% от всего времени горения частиц, а лимитирующей 
стадией является инертный прогрев частиц с квазистационарным ра
зогревом смеси.



Р и с , 2 . Зависимость выгорания частиц S /6'0  от 
времени при фторировании и$Ов даш Ьв г "о  -
0,25* 1СГ4 м; • - 0,5*1СГ* м? D  - ОД*хО-3м;

д  -  0 ,2 “I 0 " 3 м

Результаты расчетов для оксида циркония с размерами частиц 
£  ■■= 0 ,2 5 -0 ,5 *  Ю“ 4 м и 0 ,1  м ггоя £  = 2?.,2 ккал/м оль, Q  =

=266,1 якал/м оль, до, -  1 ,67*10° I / с  показали , что воспламене
ние частиц, как и при фторировании оксидов урана, разделяется на 
стадии прогрева частиц, квазистационарного разогрева смеси и диф
фузионного режиме горения .Так частицы радиусом £  = 0,25*10" м 
воспламеняются при 7/с = 490 К, Jr -  480 К через 1,4 с и сгора
ют при Тк = 1560 К, Тг = 680 через 0 ,7  с . Частицы с О =

= 0 ,5 “10~4 ; 0 ,1*10~3 м воспламеняются соответственно через 1 ,5  и
1 ,6  с и сгорают через 1 ,2  и 1 ,3  с при тех  же температурах»

Отсутствие точных экспериментальных данных о процессе фто
рирования частиц оксидов ур ак а , циркония в вихревых потоках не 
позволяет провести полное сравнение полученного решения с экспе
риментом, Некоторые сведения о температурном режиме при воспла
менении и горении оксидов урана Tg as 600 К и JK <ь 1780 К 
близки к расчетным.



Механизм воспламенения частиц в слабозакрученных потоках фто- 
связан с разогревом оксидов только из-за протекания в потоке 

^термической реакции»
В сильнозакрученных потоках при определенных значениях пара- 

меТра <р * скорости реакции и теплового эффекта на воспламенение 
gjjm оказывает влияние обратный поток горячих частиц из рециркул

яционной зоны, что приводит к сокращению кинетического режима 
фторирования, значительному смещению реакционной зоны к устьевому 
сечеяию и уменьшению длины вихревого канала реактора.

Кроме того, закрутка потока соответствует более интенсивному 
протеканию реакции фторирования в приосевой области и повышению 
гам концентрации летучих соединений фторидов. Увеличение эффектив
ности фторирования на оси вихревого канала с ростом параметра 9® 
сопровождается уменьшением концентрации на периферии, что усредня
ет влияние закрутки потока на среднерасходную концентрацию фторис
тых соединений.

Решение этой задачи составит предмет дальнейшего исследования, 
Полученные данные могут быть использованы в практических расчетах.
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