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流化床氢还原制备铀氧化物固相分布模拟测定研究
申浩楠,牛玉清,李大炳,康绍辉,康修铭,叶开凯,张佳宇

(核工业北京化工冶金研究院,北京 101149)

摘要:为测定气-液-固流化过程中UO2颗粒固相分布规律,通过磁场辅助气-液-固三相流化床冷模试验,系统

探究了镍粉(模拟催化剂)与氧化铝(模拟UO2产物)的流态化行为及磁场调控下的分离特性。结果表明:无
磁场时,氧化铝颗粒的轴向固含率分布随气体流量(5~40L/min)变化而显著变化,低气体流量(5~
20L/min)下床层底部形成高浓度沉积区,粒径越大沉积效应越明显,中高气体流量(25~40L/min)下大气泡

破碎增强轴向混合,但顶部固含率仍低于底部;镍粉因高密度特性表现出显著差异,细颗粒(200~300目)需
气体流量≥15L/min实现准均匀分散,而粗颗粒(100~200目)即使在气体流量达40L/min时,仍沉积于床

层底部;施加磁场后,镍粉随磁场强度增强逐渐富集于床层下部,形成磁性团聚的“表观大颗粒”并稳定沉积

于气体分布板附近,而非磁性氧化铝随液流上浮;同一磁场强度下,镍粉与氧化铝固含率比自上而下递增,而
随磁场增强比值迅速下降,表明磁性颗粒聚集效应显著。研究结果验证了磁场辅助流化床对磁性催化剂与

非磁性产物的动态分离效能,明确了气体流量、磁场强度及颗粒匹配的关键参数,可为铀化工连续化反应器

设计提供理论支撑。
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  天然铀是关系现代能源体系和国家安全的重

要战略物资,在核能发电、国防装备等领域具有不

可替代的关键作用。目前,在国内天然铀的生产

中,针对碱性铀合格液,通常采用酸化去除碳酸

根—碱沉淀工艺制备重铀酸钠产品。但该工艺存

在试剂消耗大、母液循环利用率低等问题,且产品

为湿基,铀含量较低,运输成本较高[1-2]。相较而

言,二氧化铀具有铀含量较高、更利于后续铀转化

衔接等优势,因此逐渐成为了铀产品制备新方向

之一。
目前,氢还原作为一种成熟的还原技术,已

在多个领域得到广泛应用[3-11]。在铀化工领域,
氢还原同样是重要的工艺手段之一。在镍粉或

自催 化 作 用 下,溶 液 中 UO2+2 可 被 氢 还 原 为

U4+,之后再通过控制试验条件使 U4+水解生成

UO2颗粒,UO2颗粒从溶液中分离即可得到 UO2
产品。氢还原 UO2+2 是氢气与铀溶液在固相催

化剂作用下的气-液-固反应过程。为满足后续

转化操作要求,对沉淀二氧化铀产品的粒度与

活性也提出了一定要求。因此,有必要开发出

一种新型氢还原反应器,在确保气相/液相连续

进入反应体系的同时,实现固相催化剂颗粒与

固相UO2颗粒的在线分离,以及 UO2产品的粒

径分级。
流化床因具备热质传递效率高、连续性强、可

进行多相反应等优点成为了氢还原反应器的重要

研究方向之一,其操作的关键是掌握物料的流化

特性[12-15]。为掌握固体催化剂和 UO2颗粒固相

分布规律,选用具有良好催化活性和磁响应性,且
在铀催化加氢还原工艺中常用的镍粉作催化剂;
此外,考虑到 UO2颗粒具有放射性,存在安全防

护、特殊许可及操作困难等诸多问题,使用不便,
因此选用密度、颗粒尺寸及流态化行为等关键物

理特性与UO2高度接近的氧化铝颗粒作为非磁
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性模拟物,利用磁场辅助镍粉流化控制,进行了

气-液-固流化过程中UO2颗粒固相分布的模拟测

定研究。

1 试验部分

1.1 试验原料及仪器

原料:镍粉,粒径范围分别为100~200、200~
300目;氧化铝:粒径范围分别为100~200、200~
300和300~400目,为精确模拟真实铀氧化物的物

理特性,选取3种粒径范围样品。

试验装置由4个功能模块协同构建:1)气体

供给模块,通过净化与流量控制单元实现气体的

稳定输入;2)流化模块,依托非磁性有机玻璃床体

与气体分布器维持气-液-固三相体系的动态平

衡;3)磁场调控模块,通过可调线圈结构生成轴向

均匀磁场,为反应过程提供可控外部激励;4)多点

取样模块,沿床体轴向设置取样口,用于实时监测

不同区域固相分布状态,以表征体系动态特性。
试验装置组成及关键参数见表1,设计示意及实

物如图1所示。

表1 试验装置组成及关键参数

Table1 Compositionandkeyparametersofexperimentaldevice

子系统 组成部件 关键参数

气体供给系统
罗茨鼓风机、压缩空气储罐、除油器、除湿器、压力

调节器、转子流量计
流量范围:0~100L/min

流化装置
非磁性有机玻璃主体、风室、气体分布板(金属烧结

板)、流化床体
床体尺寸:直径80mm,高500mm

磁场产生装置 四组异批次赫姆霍兹线圈、直流稳压电源

线圈间距Z:调节范围为50~383mm;
磁场强度调节:0~4A电流控制;
轴向均匀性:半径60mm内磁场波动≤10%

取样口
在气体分布板上方沿轴向设置7个取样口(高度间

隔60mm)
其中心位置分别为30、90、150、210、270、330及390mm

图1 试验装置设计示意及实物照片

Fig.1 Schematicdiagramandphotographofthe
experimentaldevice

1.2 试验方法

1)单一固相体系轴向分布表征

氧化铝颗粒分布规律测定:选用100~200、

200~300、300~400目3种粒径规格,在无磁场条

件下向床体注入1.50kg去离子水与0.25kg氧

化铝(平均固含率14.3%),通过气体流量(Q)梯
度试验(5~40L/min,步长5L/min)并结合轴向

分层取样,解析颗粒粒径与气体流量对固含率分

布的影响规律。

镍粉颗粒分布规律测定:选用100~200、

200~300目2种粒径规格,在相同试验条件下对

比镍粉与氧化铝的流态化行为差异。

2)混合固相体系轴向分布与浓度

无磁场时,镍粉和氧化铝分布规律测定:在气

体流 量20、30、40L/min(对 应 表 观 气 体 流 速

0.066~0.133m/s)下,向床体加入250g镍粉

(200~300目)、250g氧 化 铝(200~300目)及

1500mL去离子水,稳态后通过轴向分层取样、
高温干燥与磁性分离镍粉和氧化铝,定量解析镍

粉与氧化铝的局部质量比。
施加磁场时,镍粉和氧化铝分布规律测定:在

相同气体流量与物料配比下,施加梯度磁场(以电

流强度0~4A调节磁场强度),对比磁场作用对

两相浓度分布的影响。

2 试验结果与讨论

2.1 单一固相体系轴向分布表征

2.1.1 氧化铝颗粒固含率的轴向分布

在纯水体系、无磁场、不同气体流量下,粒径

分别为100~200、200~300、300~400目的氧化
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铝固含率的轴向分布测定试验结果如图2~4
所示。

图2 不同气体流量下,100~200目氧化铝固含率的

轴向分布测定结果

Fig.2 Measurementresultsofaxialdistributionofsolid
contentin100~200meshaluminaatdifferentgas

flowrates

图3 不同气体流量下,200~300目氧化铝固含率的

轴向分布测定结果

Fig.3 Measurementresultsofaxialdistributionofsolid
contentin200~300meshaluminaatdifferentgas

flowrates

图4 不同气体流量下,300~400目氧化铝固含率的

轴向分布测定结果

Fig.4 Measurementresultsofaxialdistributionof
solidcontentin300~400meshaluminaatdifferent

gasflowrates

  氧化铝固含率的轴向分布与气体流量密切相

关:当气体流量较小时,气泡的扰动较弱,因此下

部的固含率高,上部的固含率低;随气体流量增

大,固含率的轴向分布较均匀。由图2看出:在低

气体流量区(5~20L/min),小气泡主导弱扰动,
床层底部形成高浓度沉积区,轴向梯度显著,粒度

越大沉积效应越明显;在中高气体流量区(25~
40L/min),大气泡破碎增强轴向混合,但液流曳力

不足导致顶部固含率仍低于底部。试验数据存在

局部异常波动点,源于三相流化体系固有的动态非

稳态特性———气液两相随机运动与颗粒碰撞导致

瞬时浓度涨跌;但试验数据统计显著性足以支撑轴

向分布下大上小的普适性结论,该规律与气固流化

床中Geldart-B类颗粒的分布特性一致。

2.1.2 镍粉颗粒的固含率轴向分布

在纯水体系、无磁场、不同气体流量下,粒径

分别为100~200、200~300目的镍粉的固含率轴

向分布测定试验结果如图5、6所示。

图5 不同气体流量下,100~200目镍粉的固含率轴向

分布测定结果

Fig.5 Axialsolidcontentdistributionof100~200
meshnickelpowderatdifferentgasflowrates

图6 不同气体流量下,200~300目镍粉的固含率轴向

分布测定结果

Fig.6 Axialsolidcontentdistributionof100~200
meshnickelpowderatdifferentgasflowrates

·167·
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  由图5、6看出,镍粉因具有高密度特性,使
得其流态化行为与氧化铝存在明显差异:对于

200~300目细颗粒,气体流量大于15L/min时,气
泡扰动可实现准均匀分散,但须注意其在混合体

系中易被液相夹带上浮,需磁场截留;而对于

100~200目 的 粗 颗 粒,即 使 气 体 流 量 提 升 至

40L/min,仍会因其具有高密度特性导致在床

层底部形成沉积层,且各高度的镍粉固含率均

远低于 理 论 平 均 值,在 顶 部 固 含 率 甚 至 趋 近

于0。

2.2 混合固相体系轴向分布与浓度比研究

1)无磁场

无磁场时,在不同气体流量下,双组分(Ni/Al2O3)
流化床中,氧化铝+镍粉总固含率轴向分布如

图7所示,镍粉和氧化铝的固含率之比轴向分

布如图8所示,氧化铝的固含率的轴向分布如

图9所 示,镍 粉 的 固 含 率 轴 向 分 布 如 图10
所示。

由图7~10可知:在双组分(Ni/Al2O3)流化

床中,给定气体流量条件下,总固含率、氧化铝固

含率和镍粉固含率均呈上稀下浓的轴向分布特征,
且气体流量升高,气体搅动加剧,搅起更多底层沉

积颗粒,导致三者固含率均显著提升;但氧化铝和

镍粉分布特性不同,氧化铝在床层上部相对富集

(Ni/Al2O3固含率比<1.0)且轴向分布较为均匀,
而镍粉则在下部富集(Ni/Al2O3 固含率比>1.0),
并呈现更陡峭的轴向梯度。产生这一差异的根源

在于颗粒物性及其在单组分流化中的行为:单组

分试验显示,氧化铝在气体流量提升至中高范围

(25~40L/min)后,因大气泡破碎增强混合,其
轴向分布趋近均匀;相比之下,高密度镍粉表现出

强 沉 降 倾 向———细 颗 粒 (200~300目)在

气体流量>15L/min时虽可实现准均匀流化,但
须依赖磁场抑制液相夹带上浮,而粗颗粒(100~
200目)即使在高气体流量(40L/min)下也仅在

床层底部形成沉积层,顶部固含率趋近于0。因

此,在双组分体系中,氧化铝因其固有的易流化特

性得以维持相对均匀的分布,而镍粉(尤其是粗颗

粒)受限于高密度导致的易沉降本质,难以被气体

有效悬浮至床层上部,造成显著的轴向不均匀性。
镍粉这种强烈的、难以被常规气体流量流化的轴

向分布不均,成为了主导氧化铝和镍粉轴向固含

量分布较大差异的关键因素。

图7 总固含率的轴向分布

Fig.7 Axialdistributionoftotalsolidcontent

图8 镍粉和氧化铝固含率比的轴向分布

Fig.8 Axialprofilesofthesolidcontentratioof
nickelpowdertoalumina

图9 氧化铝固含率的轴向分布

Fig.9 Axialprofileofsolidconcentrationforalumina

图10 镍粉固含率的轴向分布

Fig.10 Axialprofileofsolidconcentrationfor
nickelpowder

  2)施加磁场

施加磁场时,在不同磁场强度(I)条件下,气

·267·
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体流量为20L/min时,总固含率的轴向分布如图

11所示,镍粉和氧化铝的固含率比的轴向分布如

图12所示;气体流量为30L/min时,总固含率的

轴向分布如图13所示,镍粉和氧化铝的固含率比

的轴向分布如图14所示;气体流量为40L/min
时,总固含率的轴向分布如图15所示,镍粉和氧

化铝的固含率比的轴向分布如图16所示。

图11 气体流量为20L/min时,总固含率的轴向分布

Fig.11 Axialdistributionoftotalsolidcontentas
measuredatgasflowrateof20L/min

图12 气体流量为20L/min时,镍粉和氧化铝的固含

率比的轴向分布

Fig.12 Axialdistributionofsolidcontentratiobetween
nickelpowderandaluminaasmeasuredatgasflowrateof

20L/min

图13 气体流量为30L/min,总固含率的轴向分布

Fig.13 Axialdistributionoftotalsolidcontentas

measuredatgasflowrateof30L/min

图14 气体流量为30L/min时,镍粉和氧化铝固含

率比的轴向分布

Fig.14 Axialdistributionofsolidcontentratio
betweennickelpowderandaluminaasmeasuredat

gasflowrateof30L/min

图15 气体流量为40L/min时,总固含率的轴向分布

Fig.15 Axialdistributionoftotalsolidcontentas
measuredatgasflowrateof40L/min

图16 气体流量为40L/min时,镍粉和氧化铝固含

率比的轴向分布

Fig.16 Axialdistributionofsolidcontentratio

betweennickelpowderandaluminaasmeasuredat

gasflowrateof40L/min

  由图11~16可知:当外加磁场强度为0时,随
气体流量由20L/min升至40L/min,颗粒分布状态

与无磁场作用下的基本一致;在气体流量相同条件

下,随磁场强度逐渐增大,床层上部镍粉含量显著降

低,表明镍粉在磁场作用下主要富集于床层下部区

·367·
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域;在同一磁场强度下,镍粉与氧化铝固含率比呈自

上而下逐渐增大趋势,进一步验证了磁性颗粒在垂

直方向上的非均匀分布特性;此外,随磁场强度增

加,镍粉与氧化铝固含率比迅速下降,说明磁场对磁

性颗粒的聚集效应增强;在磁场作用下,镍粉倾向于

聚集成尺寸较大的“表观颗粒”,从而加快其沉降速

度,并稳定地沉积在气体分布板附近。试验中发现,
随气体流量增大,维持镍粉固定在底部所需的磁场

强度也随之增大。这表明,在较大气体流量条件下,
气流对颗粒的曳力增强,在曳力和磁场的协同作用

下可以形成镍粉均匀分布的磁锚定区。但由于气流

所能提供的曳力存在上限,进一步增大磁场强度将

导致磁性颗粒难以有效分散。因此,后续研究可考

虑引入液相流体以增强曳力作用,这一改进方向也

符合流化床反应器的发展趋势。
综上所述,通过合理调控磁场强度及气相与液相

的流速,可实现磁性催化剂在床层内部的均匀分布,而
非磁性颗粒则被气流与液流由底部带至床层上部。
若在床体上部设置溢流口,则有望实现磁性颗粒与非

磁性颗粒的选择性分离,从而实现设计构想。

3 结论

通过磁场辅助气-液-固三相流化床冷模试验

系统探究了镍粉(磁性催化剂)与氧化铝(非磁性

产物)在不同操作条件下的流态化行为及分离特

性。结论如下:

1)在无磁场条件下,氧化铝颗粒在中高气体

流量下趋于均匀分布,而密度较大的镍粉则因粒

径不同呈现出显著的流化特征差异:细颗粒需较

高气体流量才能实现分散,但仍易被液相夹带上

浮;粗颗粒即使在最大气体流量下也难以充分流

化,主要沉积于床层底部。

2)施加磁场后,镍粉发生磁聚并形成较大的“表
观颗粒”,加速沉降并稳定富集于床层下部,而非磁性

的氧化铝随液相上浮,镍粉和氧化铝沿轴向的固含率

比随高度增加而显著下降,这验证了磁场对磁性颗粒

聚集与定向调控的有效性。同时发现,磁场强度需与

气体流量匹配,过强磁场反而会抑制颗粒分散。
为进一步提升磁性催化剂在床层中的分布均

匀性,建议后续研究可考虑采用增强液相曳力,并
结合磁场与气、液相流速的协同调控策略。此外,
在反应器上部设置溢流结构有望为磁性与非磁性

颗粒的选择性分离提供实现路径,相关设想需在

后续热态试验中进一步验证与优化。
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SimulationandMeasurementofSolidPhaseDistributioninFluidizedBedHydrogen
ReductionforPreparationofUraniumOxide

SHENHaonan,NIUYuqing,LIDabing,KANGShaohui,KANGXiuming,

YEKaikai,ZHANGJiayu

(BeijingResearchInstituteofChemicalEngineeringandMetallurgy,CNNC,

Beijing 101149,China)

Abstract:InordertodeterminethesolidphasedistributionlawofUO2particlesduringthegas-liquid-solid
fluidizationprocess,Fluidizationbehaviorofnickelpowder(simulatingcatalyst)andalumina(simulatingUO2
product)inacoldmodelexperimentofamagneticfield-assistedgas-liquid-solidthree-phasefluidizedbed,with
afocusonseparationcharacteristicsundermagneticfieldregulationweresystematicallyinvestigated.The
resultsshowthatintheabsenceofamagneticfield,theaxialsolidcontentdistributionofaluminaparticles
variessignificantlywiththegasflowrates(5-40L/min).Underlowgasflowrates(5-20L/min),ahigh-
concentrationdepositionzoneisformedatthebottomofthebed,andthelargertheparticlesize,themore
obviousthedepositioneffect.Undermediumandhighgasflowrates(25-40L/min),largebubblesbreakto
enhanceaxialmixing,butthesolidcontentatthetopisstilllowerthanthatatthebottom.Nickelpowder
showssignificantdifferencesduetoitshigh-densitycharacteristics.Fineparticles(200-300mesh)requirea
gasflowrateof≥15L/mintoachievequasi-uniformdispersion,whilecoarseparticles(100-200mesh)

remaindepositedatthebottomofthebedevenwhenthegasflowratereaches40L/min.Afterthe
applicationofamagneticfield,nickelparticlesgraduallyaccumulateinthelowerpartofthebedasthe
magneticfieldintensityincreases,formingmagneticagglomerated"apparentlargeparticles"thatarestably
depositednearthegasdistributionplate,whilenon-magneticaluminafloatsupwiththeliquidflow.Underthe
samemagneticfieldthesolidcontentratioofnickelpowdertoaluminatoincreasefromtoptobottom,butthe
ratiodropsrapidlywiththestrengtheningofthemagneticfield,indicatingasignificantaggregationeffectof
magneticparticles.Theresearchresultsverifiedthedynamicseparationefficiencyofmagneticfield-assisted
fluidizedbedsformagneticcatalystsandnon-magneticproducts,clarifiedthekeyparametersofgasflowrate,

magneticfieldintensityandparticlematching,andprovidedtheoreticalsupportforthedesignofcontinuous
reactorsinuraniumchemicalindustry.
Keywords:magnetizedfluidizedbed;hydrogenreduction;preparation;uraniumoxide;

gas-liquid-solidthree-phase;solidsconcentrationdistribution
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