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摘要:
 

煤粉的粒径分布和级配方式,对水煤浆的流动特性、稳定性影响显著.为克服水煤浆中煤

粒粒径跨越多个数量级带来的尺度问题,依照煤粒的布朗运动在工业生产的时间尺度上是否可

被忽略,将煤粒分为小粒径颗粒(“扩散主导”)与大粒径颗粒(“沉降主导”),并使用随机旋转动

力学-分子动力学(SRD-MD)耦合模拟方法探究小粒径颗粒的动力学,使用斯托克斯动力学模拟

大粒径颗粒在流体中的运动.计算结果表明:SRD-MD耦合模拟方法对双分散球形固体颗粒悬

浮液表观黏度随固体颗粒体积分数变化规律的预测,符合已有研究中玻璃颗粒悬浮液的试验结

果.应用该SRD-MD耦合模拟方法模拟典型的三峰级配水煤浆体系中细浆颗粒与超细浆颗粒,
并将其模拟计算结果与已有研究中玻璃颗粒悬浮液试验结果(悬浮液表观黏度与固体颗粒体积

分数的关系)的拟合曲线相结合,能够预测三峰级配水煤浆的表观黏度,且该预测较为符合试验

结果.当使用斯托克斯动力学模拟三峰级配水煤浆中粗浆颗粒在重力场中的沉降时,可以获得

大粒径颗粒群的动态结构,且大粒径颗粒的下降距离表明斯托克斯动力学能够以较少的计算资

源模拟工业尺度下粗浆煤粒的沉降过程.
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Abstract:
 

The
 

coal
 

particles􀆳
 

size
 

distribution
 

largely
 

affects
 

the
 

fluidity
 

and
 

stability
 

of
 

coal-
water

 

slurry
 

(CWS).
 

To
 

overcome
 

the
 

scale
 

problem
 

due
 

to
 

the
 

wide
 

coal
 

particle
 

size
 

distribu-
tion,

 

coal
 

particles
 

were
 

divided
 

into
 

two
 

categories
 

based
 

on
 

whether
 

the
 

Brownian
 

motions
 

of
 

the
 

particles
 

were
 

negligible.
 

Small
 

particles
 

(“diffusion
 

dominated”)
 

were
 

simulated
 

by
 

SRD-
MD

 

coupled
 

method,
 

while
 

large
 

particles
 

(“sedimentation
 

dominated”)
 

were
 

simulated
 

by
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Stokesian
 

dynamics.
 

Our
 

SRD-MD
 

simulation
 

results
 

(e.g.,
 

the
 

effects
 

of
 

the
 

particles
 

volume
 

fraction
 

on
 

the
 

apparent
 

viscosities)
 

of
 

bi-dispersed
 

spherical
 

particles
 

agree
 

with
 

previous
 

ex-
perimental

 

results
 

of
 

glass
 

particles
 

suspension.
 

And
 

the
 

application
 

of
 

the
 

SRD-MD
 

simulation
 

technique
 

to
 

the
 

“three
 

peak
 

fractal
 

grading
 

coal
 

water
 

slurry”
 

demonstrates
 

that
 

SRD-MD
 

sim-
ulation

 

in
 

combination
 

with
 

previous
 

experimental
 

results
 

of
 

glass
 

particles
 

suspension
 

(appar-
ent

 

viscosity
 

versus
 

volume
 

fraction
 

of
 

solid
 

particles)can
 

predict
 

the
 

viscosity
 

of
 

that
 

specific
 

CWS
 

with
 

small
 

error.
 

And
 

our
 

Stokesian
 

dynamics
 

simulation
 

results
 

of
 

large
 

particles
 

reveal
 

the
 

dynamical
 

structure
 

of
 

particles
 

during
 

sedimentation
 

in
 

gravity
 

field,
 

which
 

also
 

shows
 

that
 

the
 

sedimentation
 

of
 

CWS
 

for
 

industry
 

time
 

scale
 

can
 

be
 

simulated
 

by
 

Stokesian
 

dynamics
 

with
 

limited
 

computational
 

cost.
 

Therefore,
 

this
 

hybrid
 

simulations
 

framework
 

can
 

bridge
 

the
 

gap
 

between
 

micro-structures
 

of
 

coal
 

particles
 

and
 

macro-scale
 

properties
 

of
 

coal-water
 

slurry.
Key

 

words:
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particle
 

dynamics

  水煤浆作为一种煤基液态清洁燃料,在能源

领域以及作为气化原料转化为合成气以生产各类

化学品方面获得了诸多应用[1-2].水煤浆性能的提

升,尤其是其浓度和流变特性的提高,将有效改善

水煤浆的气化效率并降低气化的比煤耗与比氧

耗[3-4].颗粒大小[5]、添加剂性能[6-9]与制浆工艺(如
级配方式)[10-13]等因素均能显著影响水煤浆性能.
为从机理上深入探究影响水煤浆性能的因素,并
对工业生产作出指导,各类成浆试验结果常被用

作与 分 子 动 力 学 (MD)模 拟 计 算 结 果 进 行

对比[9,14].
然而,微观结构与宏观性质间的尺度鸿沟始

终制约该类理论研究对工业生产实践的进一步指

导.例如分子动力学模拟常见的时间尺度(μs)及
空间尺度(μm)

[14]与实际工业生产所关注的时间

尺度(104
 

s)及空间尺度(m)分别相差10个和6个

数量级.分子模拟尽管能保留煤颗粒表面性质、添
加剂化学结构等微观信息,却难于将其依照统计

力学的方法就工业尺度的问题给出预测.因此,采
用不同层次的粗粒化方法对水煤浆体系进行多尺

度模拟以加快计算速度,不但有利于根据添加剂

性质、水煤浆粒度分布、级配方式等对水煤浆性能

进行预测,亦有助于在水煤浆性能与分子模拟间

建立定量关联.本文将使用2类不同的模拟方法对

水煤浆这类由固体颗粒与水组成的两相流体进行

模拟计算,着重探究固体颗粒浓度、颗粒粒度分布

与流体动力相互作用(HI)对其流动特性的影响.
水煤浆中煤粒的动力学过程有颗粒间的碰

撞、扩散、沉降这3类.此3种动力学过程的快慢与

相互影响决定了水煤浆的力学特性与稳定性.以
往研究表明,悬浮液表观黏度主要由悬浮液中固

体颗粒的体积分数ϕ 决定[15],因为ϕ 决定了颗粒

间的平均间距,进而决定了颗粒间的碰撞频率.球
形固体颗粒对悬浮液表观黏度影响的最初结果由

爱因斯坦于1906年给出[16],表达式为

η* = 1+
5
2ϕ  η, (1)

式中:η*为表观黏度;ϕ 为球形固体颗粒的体积分

数;η为溶剂(牛顿流体)的黏度.此公式(1)仅适用

于单颗粒作用主导下的低浓度的情形.
悬浮液中固体颗粒的扩散速率可以通过扩散

特征时间td 表征[17]:

td=
2a2

D
, (2)

式中:td 为颗粒因扩散在某一维度上移动的距离

等于颗粒直径时所需的平均时间;a 为球形颗粒的

半径;D 为球形颗粒的扩散系数.而扩散系数D 又

可由1905年 爱 因 斯 坦 在 斯 托 克 斯 定 律(F=
-6πηaU,U 为颗粒的速度)[18]的基础上提出的用

于描述球形颗粒布朗运动的斯托克斯-爱因斯坦公

式[19]求得:

D=
kBT
6πηa

, (3)

式中:kB 为玻尔兹曼常数;T 为温度.使用颗粒动

力学方法对悬浮液进行模拟时,可以通过测量系

统中颗粒的扩散系数并依照式(3)拟合得到该悬

浮液的表观黏度.
类似 地,沉 降 速 率 可 由 沉 降 特 征 时 间ts

表征[17]:

ts=
9ν

agρm

ρw
-1  

, (4)

式中:ts 为颗粒因沉降移动的距离等于颗粒直径

时所需的平均时间;ν 为介质的运动黏度;g 为重

力加速度;ρm,ρw 分别为固体颗粒(如煤粒)和介质
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(如水)的密度.Péclet数(下称Pe)作为表征体系

中对流速率与扩散速率比值的无量纲数,可由td/

ts 计算得到[17].
而为了探究颗粒间碰撞、扩散、沉降间复杂的

相互影响,并进而探寻不同形状、浓度、表面性质

的固体颗粒对悬浮液流动特性的动态影响,多种

颗粒动力学及场模拟方法被应用于悬浮液的动力

学模拟[20-24].由于数学上的复杂性,早期对悬浮液

性质的理论研究往往局限于低浓度和雷诺数(Re)
接近零的情况(单颗粒或双颗粒间作用主导,多体

作用可忽略[25]).但实际的高浓度水煤浆中,多体

流体动力相互作用 HI(即颗粒对流体流场扰动对

其他某固体颗粒的影响,依1/r衰减、不收敛,r为

两颗粒间距)与润滑力(来源于分隔互相接近的固

体颗粒表面上的薄层液膜)是不能被忽略的[25].文
献[26]在布朗动力学(BD)中使用 Rotne-Prager
张量近似表示流体动力相互作用 HI.而文献[27]
指出该张量表示HI仅适于低浓度情形,并提出能

在较小雷诺数(Re<1)时,并且不考虑扩散的情况

下,较为精确地处理多体相互作用与润滑力的斯

托克斯动力学方法
 

(SD),适用于模拟高浓度水煤

浆颗粒的沉降过程中的颗粒动力学.但SD需进行

大型矩阵对角化,算法复杂度较高.
为提升颗粒动力学在模拟流体时的计算速

度,文献[28]提出了随机旋转动力学(SRD)方法.
其将模拟盒子划分为较小的立方体格子,在每个

格子中放置粗粒化的液体粒子(以下称为SRD颗

粒),并通过随机旋转每个格子中的SRD颗粒的相

对速度来模拟颗粒的碰撞(见图1中该方法示意

图).利用SRD颗粒模拟液体并使用分子动力学方

法模拟固体颗粒(SRD-MD耦合模拟),可较快地

模拟高浓度 的 悬 浮 液[29],甚 至 高 分 子 溶 液[30].
SRD-MD耦合模拟在 Pe<20时计算结果较准

确[17],适用于水煤浆中“扩散主导”的较小颗粒的

动力学模拟.但目前使用SRD-MD耦合模拟对双

分散颗粒体系进行模拟的系统性研究,特别是与

试验的比较,仍较为缺乏.
工业实践中,三峰级配制水煤浆技术有较多

的应用[31],能够显著地提高水煤浆的浓度,典型的

三峰级配水煤浆体系为粗浆粒径100~150
 

μm,细
浆粒径20~30

 

μm,超细浆粒径4~8
 

μm
[32].根据

式(2),容易得到粒径20
 

μm的球形颗粒的扩散特

征时间约为136
 

min,粒径为4
 

μm的球形颗粒的

特征时间约为65
 

s,均小于工业生产的时间尺度.
但细浆与超细浆体系的Pe 值的确定还需要煤粒

密度的测试数据.对于三峰级配中的粗浆颗粒,特
征时间约为280

 

h,对于工业生产来说,其布朗运

动完全可以忽略(Pe=∞).
如图1所示,针对三峰级配水煤浆体系,本文

使用SRD-MD耦合模拟方法研究“扩散主导”的小

粒径颗粒,而使用SD对大粒径颗粒(“沉降主导”)
的沉降过程进行了模拟研究.尝试使用多尺度颗

粒动力学混合模拟框架在水煤浆关键参数(粒径

分布(如大、小颗粒的粒径比rR)、颗粒密度、ϕ)和
流变特性等(如表观黏度、沉降速度)间建立定量

关联,以期对水煤浆制备相关的生产实践提供指

导依据.

4#'2
2�20~30 μm

C4#'2
2�4~8 μm

22	#�
SRDN2

�?
�������SD �
�	���	��

"L��
Pe���

���:
Pe���

N2.�

��4
5×104�

10 μm

"��

C4#'
2>M

�?

SRD-MD6
 �

SRD0��

2#'2
2�100~150 μm

图1 SRD-MD耦合模拟与SD及模拟体系的比较示意

Fig.
 

1 Comparison
 

of
 

the
 

simulation
 

system
 

simulated
 

by
 

coupled
 

SRD-MD
 

simulation
 

and
 

Stokesian
 

dynamics

SRD-MD耦合模拟与SD更详细的对比以及

本工作选择模拟体系的重要参数见表1.
表1 SRD-MD耦合模拟与SD的对比与参数设置

Table
 

1 Comparison
 

and
 

parameter
 

setting
 

of
 

coupled
 

SRD-MD
 

simulations
 

and
 

Stokesian
 

dynamics
 

simulations
对比项 SRD-MD耦合模拟 SD

模型性质 介观,随机性 宏观,确定性

模拟对象 细浆煤粒、超细浆煤粒 粗浆煤粒

模拟体
系大小

125个球形固体颗粒+
数万个(随浓度变化而不同)

粗粒化液体SRD颗粒

100个球形
固体颗粒

适用条件 Pe<20,即沉降速率/
扩散速率小于20

Re<1,Pe=∞,
颗粒间介质
为牛顿流体

文中采用
的Pe Pe=0 Pe=∞

文中采用
的粒径比

rR=1.0,
 

1.5,
 

2.0,
 

5.0 rR=1.0

007
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1 多尺度模型与模拟计算方法

1.1 小粒径颗粒的SRD-MD耦合模拟

用于模拟小粒径颗粒运动的SRD-MD耦合模

拟方法通过Lammps软件中的SRD模块实现[33],
且使用无量纲的约化单位(Lammps中的 LJ单

位)与周期性边界条件.所谓约化单位是指将基本

物理量设为无量纲的1.0,而其他物理量的单位由

此导出(例如,将细浆煤粒与超细浆煤粒组成的双

分散体系中的粒径为4
 

μm的超细浆煤粒直径设

为1.0时,粒径为20
 

μm的细浆颗粒的直径在模

拟体系中就设定为5.0).
对水煤浆体系中颗粒两体碰撞过程影响最大

的因素是悬浮液中固体颗粒间的相互作用势.当
前,主要使用DLVO理论[34-35]或eDLVO理论[36]

估计不同煤粒间的相互作用.经典的 Lennard-
Jones势(以下称为LJ势),WCA势,以及一种长

焰煤[35](与三峰级配水煤浆中煤质分析数据很接

近[31-32])依照DLVO理论计算得到的煤粒间的相

互作用势[34-35](粒径75
 

μm)与球形颗粒中心间距

r的关系分别绘制在图2a及2b中(此时两相互作

用的球形颗粒的半径均设为0.5).当在SRD-MD
耦合模拟分别使用纯排斥的 WCA势(图2a中橙

色曲线)和拥有吸引部分的LJ势(图2a中蓝色曲

线)时,系统最终平衡结构如图2a中插图所示.该
插图表明,即使强度不高的吸引势LJ也会造成系

统中球形颗粒团聚,使得SRD-MD耦合模拟无法

描述悬浮液体系的性质.

�
7

�
7

20

15

10

5

0

40000

30000

20000

10000

0

(a)LJ
WCA (b)DLVO
r r

0.5    1.0   1.5    2.0   2.5   3.0 1    1.00005    1.0001   1.00015   1.0002

WCA

LJ
WCA

DLVO(�30 mV)
DLVO(�25 mV)
DLVO(�20 mV)LJ

图2 球形颗粒间相互作用势与r的关系

Fig.
 

2 The
 

relationship
 

between
 

potential
 

energy
 

and
 

r

图2中横纵坐标均使用约化单位,横坐标为r
(实际距离除以颗粒直径),纵坐标为实际能量单

位除以kBT.由图2b可知,DLVO理论计算得到

的煤样颗粒间作用势比 WCA势、LJ势更“陡峭”
(即排斥力更强,zeta电位范围为从-20

 

mV变为

-30
 

mV时).当系统中作用力增大时,为了保证

模拟计算的稳定性,需要减小计算的时间步长

Δt[17].因此,为加快SRD-MD耦合模拟的计算速

度,各个固体球形颗粒间的相互作用使用 WCA势

表示,见式(5).需指出,使用 WCA势替代根据试

验结果与DLVO理论计算出的相互作用(图2b中

曲线)并不会对悬浮液的动态结构等造成明显影

响,因为 WCA势与DLVO势均显示为很强的排

斥力,对于球形颗粒均表现为刚性的“势垒”.这一

结论也可以通过图3c中的模拟计算结果确认.当
球形颗粒间作用力使用 WCA势描述时,系统的势

能接近0(即两球形颗粒紧密接触的概率接近0).

UWCA(rij)=
4ε σ

rij  
12

-
σ
rij  

6

+
1
4

􀭠
􀭡

􀪁􀪁 􀭤
􀭥

􀪁􀪁 , rij ≤2
1
6σ,

0, rij >2
1
6σ,

􀮠

􀮢

􀮡

􀪁
􀪁
􀪁􀪁 (5)

式中:UWCA 为 WCA势;rij 为第i个球形颗粒与第

j个颗粒间的距离;σ 为2个颗粒半径之和,σ=ai

+aj;21
/6σ 为截断半径.较小的球形颗粒的半径

aSMA=0.5.使用粒径比rR 表示双分散球形颗粒体

系中大粒径颗粒半径aLAR 与小粒径颗粒半径aSMA

的比值.ε=4.0aiaj,且ε的单位为系统的能量单

位.系统的温度设定为1.0(即kBT=1.0),时间步

长Δt=0.001.模拟起始时,将125
 

个球形颗粒随

机放置在计算盒子中,并对该体系进行5×106 步

NVT系综下的 MD模拟.在此系统平衡步骤中,
各球形颗粒间的相互作用设定为LJ势.系统平衡

步骤中,系统的总势能随时间的变化如图3a所示

(图中ϕ 为系统中的固体颗粒的体积分数;fL 为

较大颗粒的数量占比).该图显示5×106 步长的

MD模拟能够使添加SRD颗粒前的系统达到热力

学平衡状态.系统平衡后,将计算盒子划分为边长

为0.25的正方体格子,并在每个格子中添加粗粒

化的流体SRD颗粒(见图3b中蓝绿色的格点).之
后对系统进行1×107 步SRD-MD耦合模拟,并使

用其中的最后2×106 步计算结果进行相应的动力

学分析.图3c显示,系统此时已达平衡.
在SRD-MD耦合模拟中,通过更改计算盒子

的大小以改变系统中的固体颗粒的体积分数ϕ.
SRD

 

颗粒与球形颗粒的碰撞选择滑动碰撞模型

(“slip”).所有球形固体颗粒设置为相同的密度,
并忽略重力作用,即Pe=0.

作为SRD-MD耦合模拟方法的对照方法,使用

BD_BOX软件[37],对上述体系进行布朗动力学(BD)
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卷

模拟.采用固定的时间步长Δt=10
 

ps,体系温度固 定为298.15
 

K,水的黏度设置为0.001
 

Pa·s.

(a)MD��7L�L,
	������������������(b)$�SRDN2 �#�����������������(c)SRD-MD6
 ��35�7L�L,
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图3 系统的平衡过程

Fig.
 

3 System
 

equilibration

1.2 大粒径颗粒的SD模拟

为研究较大粒径的煤粉颗粒(Pe=∞)在水煤

浆中的动力学,使用由文献[38]开发的Python程

序包Stokesian-dynamics模拟球形颗粒在重力场

下的沉降.该程序包亦使用无量纲的约化单位.在

SD模拟起始时,将100个同样半径(a=1.0)的圆

球随机放置于模拟盒子中,计算盒子采用非周期

性边界条件(unbounded).SD模拟中仅考虑润滑

力与HI.计算步长设置为Δt=0.5,并进行10
 

000
步SD计算.外加力场仅为重力作用(例如,第i个

球形颗粒受到的重力可设为Fgi=-1.0).
SD计算结果描述的是一个确定的物理过程,

即计算结果仅依赖于初始设置与边界条件.对于

流体,SD计算不可压缩流体Navier-Stokes方程在

低雷诺数下的近似方程(Stokes[38]方程),表达

式为

Δ

·u=0,

Δ

p=η

Δ

2u, (6)

式中:

Δ

为nabla算符;u 为流速;p 为压强.
而固 体 颗 粒 的 运 动 分 三 步 计 算:1)使 用

Faxén􀆳s
 

law[38]对全部颗粒计算运动矩阵 M ∞以及

其逆矩阵(M ∞)-1;2)通过润滑力计算技术对所有

间距小于截断半径的颗粒得到精确两体阻力矩阵

R2B,exact;3)对上述相互靠近的颗粒依步骤1)方式

计算得到渐近表示的运动矩阵并求逆矩阵得到

R2B,∞.按照式(7)计算得到大阻力矩阵R,并据此

更新球形颗粒的位置.
R=(M ∞)-1+(R2B,exact-R2B,∞). (7)

2 双分散球形颗粒悬浮液的SRD-MD耦

合模拟

  为将SRD-MD耦合模拟方法应用于模拟水煤

浆体系,首先验证SRD-MD耦合模拟方法对双分

散球形颗粒悬浮液体系的适用性.
选取2种粒径比(rR=1.5,rR=2.0)的双分

散球形颗粒体系进行SRD-MD模拟.不同粒径的

影响通过在式(5)中将ε 设置为4.0aiaj 引入系

统,该近似值能有效地抵消系统中因引入“虚粒

子”(SRD颗粒)造成的耗尽力并避免其带来的颗

粒聚集.式(5)中 WCA 势可被替换为更精确的

DLVO势,但当DLVO势中静电排斥作用造成的

两固体颗粒相互靠近需克服的势垒ΔU 足够高时,

跨越该势垒的速率可以近似认为∝e
-ΔU/kBT[39],此

时颗粒间排斥力的具体数学形式影响不明显.
若干代表性体系中固体颗粒的平均径向分布

函数g(r)绘制于图4a与4b中.在图4a中,以

ϕ=52%,
 

fL=0为例(系统中所有颗粒均为小粒

径颗粒),其平均径向分布函数g(r)(橙色曲线)呈
现3个峰值,依次递减并趋近于1,表明当ϕ 较大

时,悬浮液中固体颗粒表现为较为规整的类似晶

体的周期性结构.当ϕ 逐渐减小时,g(r)的峰不再

明显,表明在稀的悬浮液中固体颗粒表现为随机

行走而非规整的结构.随着fL 的增加,g(r)的峰

值向x 轴正向移动,因为颗粒间的平均间距随着

大粒径颗粒占比的升高而增大.
SRD-MD耦合模拟中可以由颗粒位置随时间

的变化 计 算 得 到 不 同 条 件 下 颗 粒 的 均 方 位 移

(MSD)随时间间隔的变化.MSD 可以通过下式

(Einstein
 

formula)计算得到:

MSD(rd)=<1N∑
N

i=1
rd -rd(t0)2>

t0

,(8)

式中:N 为颗粒的数量;r 为颗粒的坐标;d=3代

表MSD 的维度;t0 为起始时间;<>表示总体均值.
不同rR,不同fL,以及不同ϕ 下的若干代表性颗

粒均方位移MSD 随时间间隔的变化绘制于图4c
和4d中.该图中,不同ϕ,fL,rR 的颗粒均方位移
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与时间间隔的关系近似为直线,显示悬浮液中固

体颗粒仍呈现正常扩散.图4
 

c和4d中实线表示

小粒径颗粒的 MSD,同颜色虚线描述相同体系中

大粒径颗粒的 MSD 随时间间隔的变化.正如式

(3)所示,当粒径减小时,颗粒的扩散系数增加.

 (a) g(r)�rR=1.5                                           (b) g(r)�rR=2.0                           (c) MSDL�LLL,
	�rR=1.5��(d) MSDL�LLL,
	�rR=2.0
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图4 双分散球形颗粒体系的SRD-MD耦合模拟

Fig.
 

4 Coupled
 

SRD-MD
 

simulations
 

of
 

bi-dispersed
 

spherical
 

particles

  SRD-MD耦合模拟得到的 MSD随时间间隔

变化的计算结果对式(3)拟合,得到标准化的表观

黏度η*/η在不同条件下随ϕ 的变化规律,并绘制

于图5a中.不同条件下的SRD-MD耦合模拟均重

复了3次,图5中的误差棒为3次重复模拟计算的

标准差.因为在SRD-MD耦合模拟系统中引入了

虚拟的流体粒子(SRD颗粒),其模拟计算得到的

动力学信息无法直接还原为真实物理单位.因此,
在图5中,规定ϕ=1%时拟合得到的表观黏度即

为零浓度时的流体黏度,作为表观黏度标准化的

依据.在固体颗粒体积分数较小时(ϕ≤15%),图
5a显示不同条件下(不同fL、不同rR)标准化后表

观黏度随ϕ 的变化(即曲线的斜率)均与式(1)(图

5中黑色虚线)一致.注意到大粒径颗粒rR=2(红
褐色曲线)或rR=1.5(粉红色曲线)对应的数值在

小粒径颗粒(fL=0%,深蓝色曲线)数值之上,显

示出相同的固体颗粒体积分数ϕ 下,SRD-MD耦

合模拟中,颗粒间的相互作用以及流体动力相互

作用HI对较大颗粒的扩散影响更大.
随着ϕ 的增加,在SRD-MD耦合模拟中所有

颗粒对应的表观黏度均大幅偏离零颗粒浓度下推

导出的方程(1),而能够较好地符合以往文献中球

形玻璃颗粒悬浮液的试验观测到的表观黏度与ϕ
的关系[40](该试验数据拟合为图5a中的深绿点划

线).该体系中玻璃球的直径分布为100~160
 

μm,
即其粒径比rR=1.6∈(1.5,2.0),正好吻合SRD-
MD耦合模拟选取的小粒径比双分散颗粒悬浮液

体系.需特别指出,该玻璃颗粒试验[40]中玻璃颗粒

为沉降主导,之所以该试验曲线与SRD-MD模拟

结果接近是因为当ϕ<40%且Pe<100时,Pe对

悬浮液表观黏度的影响可忽略[17],这也再次确认

ϕ 对表观黏度的决定性影响[15].

(a) SRD-MD6
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	����������������(b) BD ��>?T�Lϕ,
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图5 SRD-MD耦合模拟与BD模拟的对比

Fig.
 

5 Comparison
 

between
 

SRD-MD
 

coupled
 

simulation
 

results
 

and
 

Brownian
 

dynamics
 

simulation
 

results

  图5a还显示,当ϕ 较小时(ϕ≤40%),误差棒

也较小,计算结果的一致性较好,且与试验结果符

合,表明125个固体颗粒与数万个SRD颗粒构成

的系统对该条件(ϕ≤40%)足够大.然而,当ϕ 较
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卷

大时,尤其是超过49%时,由于整个系统不再是流

体(在模拟时间内表现为发生了玻璃化转变),其
误差迅速增大.此时拟合得到的体系表观黏度与

试验值[40]尽管趋势一致,但存在较大误差.
作为对照,在图5b中,绘制了对于相同双分

散球形颗粒悬浮液体系使用布朗动力学模拟得到

的较小固体颗粒体积分数下(ϕ≤15%)表观黏度

随ϕ 的变化.图5b显示,即是对于较小的ϕ,BD模

拟结果仍与式(1)差异明显.BD计算得到的表观

黏度也明显小于SRD-MD耦合模拟的计算结果,
这是由于在BD中使用Rotne-Prager张量近似表

示的HI无法像SRD-MD耦合模拟中SRD颗粒那

样较为准确地描述流体动力相互作用.
为探究悬浮液中固体颗粒体积分数ϕ 的变化

对何种颗粒的运动影响更大,小粒径颗粒的扩散

系数Dsmall与大粒径颗粒的扩散系数Dlarge 之比与

1/rR 之积(其中粒径比rR=aLAR/aSMA 表征颗粒

粒径依Stokes-Einstein方程(3)对球形颗粒扩散

系数的影响)与体积分数的关系描绘在图6中.
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图6 双分散悬浮液中(Dsmall/Dlarge)·(1/rR)随ϕ 的变化

Fig.
 

6 The
 

product
 

of
 

rR
 and

 

the
 

ratio
 

between
 

diffusivity
 

of
 

small
 

particles
 

and
 

that
 

of
 

large
 

particles
 

versus
 

volume
 

fraction
 

ϕ
 

obtained
 

by
 

SRD-MD
 

simulations

该图纵坐标(Dsmall/Dlarge)·(1/rR)反映固体

颗粒体积分数ϕ 对小粒径颗粒与大粒径颗粒扩散

系数的影响之比.由于零浓度时粒径的影响已经

被考虑在1/rR 之中,当ϕ 趋近于0
 

时,无论粒径

分布为何,其纵坐标(Dsmall/Dlarge)·(1/rR)的值应

趋近于1.但图6显示,在体积分数较小时(ϕ≤
40%),各点的纵坐标均≥1.0,这表明悬浮液中较

大颗粒的扩散运动比式(2)预计的更慢.随着大粒

径颗粒占比fL 的增加以及粒径比rR 的增加,这
种影响会更显著,即大粒径颗粒对体积分数的变

化更敏感.但当ϕ 升高至50%以上时,各点纵坐标

明显小于1.0.这是由于在SRD-MD耦合模拟中,
当ϕ 升高超过49%时,固体颗粒不再进行随机行

走,转而在平衡位置进行振动,此时较小粒径的颗

粒的扩散将因“笼蔽效应”(cage
 

effect)在玻璃化

转变附近急剧减缓乃至转变为反常扩散[41].
需要注意的是,由于此时(ϕ>50%)SRD-MD

耦合模拟的计算误差很大(见图5a),且模拟采用

了周期性边界条件,高ϕ 体系的耦合模拟计算结

果的可靠性明显低于发生玻璃化转变前的低ϕ
体系.

至此,通过对比SRD-MD耦合模拟结果与相

似体系的试验结果[40],爱因斯坦在低浓度下的理

论预测值(式(1)),甚至布朗动力学模拟结果,可
以得出对于发生玻璃化转变前(ϕ≤49%)

[41]的双

分散球形固体颗粒体系,SRD-MD耦合模拟能够

以较少的计算资源消耗,较为准确地描述悬浮液

中固体颗粒的扩散现象并计算得到悬浮液的表观

黏度.

3 水煤浆的多尺度混合模拟

3.1 水煤浆中小粒径颗粒对煤浆黏度影响的

SRD-MD耦合模拟

  由于典型的三峰级配水煤浆中细浆颗粒直径

(20~30
 

μm)约为超细浆颗粒直径(4~8
 

μm)的5
倍[31],使用如上所述SRD-MD耦合模拟方法研究

由1个直径为5.0的球形颗粒与124个直径为

1.0的球形颗粒组成的体系(即rR=5.0,见图7a
中插图)的动力学.此时,2类颗粒的质量占比均约

为50%(假设颗粒密度一致).由于典型的三峰级

配水煤浆中细浆与超细浆质量占比约为15%,而
粗浆煤粒质量占比为85%[31].因此,此模拟体系

中固体颗粒体积分数ϕ=6%~9%对应于三峰水

煤浆体系总固体颗粒体积占比ϕtotal=40%~60%
(ϕtotal=ϕ/15%).如图7a所示,对于ϕ=6%~
9%,在1×107 步SRD-MD耦合模拟中,系统的势

能在极短的时间内降为0,且对于较低体积分数

ϕ≤10%,此体系的总势能在SRD-MD耦合模拟

过程中保持为0,显示润滑力阻止了稀悬浮液中颗

粒的表面接触.对比图7a与图3c,观察到尽管粒

径比rR 区别较大,低体积分数下,体系中固体颗

粒间的势能均接近0,这再一次表明,在一对固体

颗粒跨越DLVO理论中的“势垒”并团聚在一起之

前,固体颗粒间作用力的具体数学形式影响可

忽略.
rR=5.0体系中球形颗粒的均方位移 MSD

随时间间隔的变化依式(8)计算并绘制于图7b
中.由该图可知,2种颗粒仍接近正常扩散(MSD
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和时间的关系近似为直线).
不同ϕ 下,所有对rR=5.0双分散颗粒体系

的SRD-MD耦合模拟得到的 MSD 对式(3)拟合

得到相应的表观黏度并绘制于图8a中.该图显示,
小颗粒的扩散行为几乎不受ϕ 从6%增加到9%

的变化的影响.然而通过大颗粒(aLAR=2.5)的扩

散行为拟合得到的表观黏度相较于水的黏度增加

约1 倍.此 计 算 结 果 符 合 已 有 研 究 中 的 试 验

结果[15,42].
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图7 双分散(rR=5.0)球形颗粒的SRD-MD耦合模拟

Fig.
 

7 SRD-MD
 

coupled
 

simulations
 

of
 

bi-dispersed
 

(rR=5.0)
 

spherical
 

particles

  根据此SRD-MD耦合模拟的计算结果以及玻

璃球悬浮液的试验结果[40]可以近似计算得到三峰

级配水煤浆的表观黏度,以及水煤浆表观黏度与ϕ
的关系.假设煤粒密度与水的差异可忽略,且水的

黏度为0.001
 

Pa·s,使用四次多项式拟合Vand试

验测得的玻璃球悬浮液表观黏度与ϕ 的关系[40]

(11个数据点)得到下式(9):

η*/η=4.44×104ϕ4-3.59×104ϕ3+
8.97×103ϕ2-6.87×102ϕ+7.03.

(9)

  对于三峰级配水煤浆体系,质量占比15%的

细浆和超细浆煤粒[31]的存在对水煤浆黏度的影响

有两方面:一是降低了粗浆中大粒径煤颗粒(100
 

μm以上)的实际体积分数;二是增加了由细浆和

超细浆组成的背景流体的表观黏度.因此,结合

SRD-MD耦合模拟计算结果与文献[40]的试验结

果得到的预测曲线为

η*/η=2.0×[4.44×104×(0.85ϕ)4

-3.59×104(0.85ϕ)3+8.97×103(0.85ϕ)2

-6.87×102(0.85ϕ)+7.03].
(10)

  该式(10)等号右边第1项2.0是三峰水煤浆

中细浆(20~30
 

μm)颗粒对背景流体黏度增长的

贡献(见图8a中浅蓝色五角星).而使用0.85ϕ 取

代式(9)中的ϕ 是为了考虑三峰水煤浆体系中大

粒径 颗 粒 的 实 际 体 积 分 数[31](粗 浆 颗 粒 占 比

85%).式(9)与(10)分别绘制为图8b中的蓝色与

橙色曲线.
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8 Apparent
 

viscosities
 

of
 

coal-water
 

slurry

  文献[31]测得的三峰级配榆林煤(其中粗浆/细 浆/超细浆的质量比为85∶10∶5或85∶5∶10)的
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表观黏度的平均值与标准差绘制为图8b中的黄

色五角星.由该图可知,三峰级配水煤浆的实际表

观黏度与通过结合SRD-MD耦合模拟结果与文献

[40]的玻璃球悬浮液黏度试验结果得到的预测值

(即式(10))很接近(误差约20%).
而与三峰级配水煤浆用榆林煤[31]相似的一种

榆林长焰煤的水煤浆成浆试验数据[43](非三峰级

配)也绘制在图8b中.其中,图8b中粉红色上三

角代表的是文献[43]中10个依照煤的真密度(约
为水的1.37倍)计算得到的水煤浆表观黏度与ϕ
的关系(原始数据为表观黏度与煤粒质量分数的

关系).而图8b中浅绿色下三角代表的是同样10
个数据点,但将煤粒的密度近似为水的密度.图8b
显示,使用由试验数据拟合得到的式(9)(图8b中

蓝线)能够近似计算得到水煤浆的表观黏度.
当使用如上所述的结合SRD-MD耦合模拟结

果与玻璃颗粒试验拟合得到的经验关系式(式
(10)),或单纯依靠经验关系式(9)近似计算得到

水煤浆表观黏度时,会引入以下3类误差.
1)使用SRD-MD耦合模拟结果时,隐含假设

了细浆煤粒、超细浆煤粒与水组成的粗浆煤粒间

的介质是牛顿流体.不过,由图5a知,当颗粒体积

分数低于20%时,表观黏度与ϕ 的关系近似等于

爱因斯坦方程(式(1)),而爱因斯坦方程是在零浓

度下推导得到的线性方程,表明此处使用牛顿流

体近似计算粗浆颗粒间的流体介质性质误差较

小.另外,文献[44-45]观察到当颗粒体积分数低于

20%,并且较小颗粒粒径明显小于较大粒径颗粒

时(rR>10),由较小颗粒组成的悬浮液对于较大

颗粒来说表现为牛顿流体,这也再次验证了SRD-
MD耦合模拟的计算结果(见图5a).
2)因为煤粒在水煤浆中运动时,处于煤粒孔

隙内的水分子将随之运动,使用煤粒真密度计算

水煤浆中固体颗粒体积分数ϕ 可能会低估ϕ.如图

8b中,更准确ϕ 值对应的数据点[38]应当在粉红色

上三角与浅绿色下三角之间.
3)使用由玻璃颗粒(近单分散)悬浮液拟合的

试验结果(式(9)或
 

(10))近似计算水煤浆黏度,等
效于使用单分散颗粒体系模拟宽分布的水煤浆颗

粒体系(且不同水煤浆的粒径分布变化显著),是
很粗糙的估计.然而,近期文献[46-49]构建并试验

验证了能够对任意粒径分布的多分散颗粒体系进

行表观黏度预测的理论模型,本文应用的颗粒动

力学方法可以依照文献[46-49]使用的近似方法,
对粒径分布的影响进行更细致的考察.

3.2 水煤浆中大粒径颗粒的SD模拟

斯托克斯动力学尽管也是颗粒动力学计算方

法,但其本质是近似求解低雷诺数(Re≪1)下的

Navier-Stokes方程,即Stokes方程(式(6)).水煤

浆中固体颗粒的表面可被认为是Stokes方程的边

界条件.
需特别指出,之所以要将水煤浆中固体颗粒

依照布朗运动是否可以忽略分为2种类型(“扩散

主导”,“沉降主导”),正是因为在使用SD 求解

Stokes方程时,小粒径颗粒的表面因为布朗运动

发生位移、旋转等,导致Stokes方程的边界条件在

求解过程中发生变化.只有对于大粒径颗粒,对于

每一步计算,Stokes方程才有确定的边界条件,能
够求出其流场,并依据Stokes方程的解及式(7)更
新每个颗粒的位置等信息.

尽管 文 献[38]使 用 Python(以 及 numpy、

numba等包)开发的Stokesian
 

dynamics软件可用

于多分散颗粒体系的模拟,并适用于不同流型(如
简单的Couette流),但需要修改该软件的源代码,
相关程序验证工作超出了本文的范畴.而由于SD
方法在模拟单分散球形颗粒在牛顿流体中运动时

的准确性已经得到了验证[25],三峰级配水煤浆中

颗粒直径超过100
 

μm的粗浆煤粒在重力场中、牛
顿流体内的SD模拟计算可以被认为是准确的.
10

 

000步SD计算(单线程,需约80
 

h)模拟颗

粒沉降的结果中,球形颗粒的平均径向分布函数

g(r)如图9a所示.
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results
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随着固体颗粒体积分数ϕ 的升高,g(r)的峰

值也在升高,显示颗粒间平均间距随着体积分数

的升高逐渐减小.需要注意的是,在没有使用周期

性边界条件的SD计算中,g(r)将在较大的距离r
上降为0,而非使用周期性边界条件时的值1.对于

SD模拟,也可以使用Edwald
 

Summation方法解

决采用周期性边界条件时HI不收敛的问题[38].为
计算二维或投影数密度分布函数,先将xz 平面划

分为同样大小的正方形单元格,再使用式(11)求
得相应的的数密度分布函数gn(r).

gn(r)=
1

Tρ0∫
T

0∑
np n(r)

npΔs
dt, (11)

式中:T 为总的模拟计算时间;ρ0 为该区域的颗粒

平均数密度;单元格边长Δs=0.2;r 为计算单元

格的极坐标;n(r)为该单元格的中所含球形颗粒

的数量;np=100为体系中颗粒的总数量;dt=Δt
=0.5为SD步长,

ϕ=0.4的体系的SD模拟结果中,其xz 平面

上的投影数密度分布在整个10
 

000步SD计算中

的平均值如图9b所示.该图显示,当球形颗粒群

因重力向下(沿-z方向)运动时,颗粒在垂直方向

上的排布比水平方向略微紧密(见图9b中的高亮

区域).
SD模拟与真实物理过程由雷诺数Re 关联,

约化单位与物理单位的转化通过沉降特征时间ts
进行.当ϕ=0.4的悬浮液运动黏度约为水的10
倍时(见图5a),SD模拟结果与真实物理过程的关

联方法如表2所示.

表2 SD模拟与真实物理系统的比较及约化单位换算

Table
 

2 Comparison
 

between
 

Stokesian
 

dynamics
 

and
 

real
 

sedimentation,
 

and
 

conversion
 

between
 

reduced
 

unit
 

and
 

SI
 

unit
模拟体系 Fgi 沉降距离 ts 粒径 Re

SD模拟

100步

-1.0 27.9 3.58 2.0 0.112

-0.5 14.6 6.85 2.0 0.058

-0.1 3.9 25.64 2.0 0.016

真实体系 Fgi 沉降距离 真实ts/s 粒径/μm Re

煤粒

ρ=1.8
 

g/cm3

0.078
 

295.2 0.112

0.097
 

237.0 0.058

0.150
 

154.2 0.016

注:Fgi 为单个颗粒所受重力;Re=2aμ/ν=4a
2/ts/ν,μ 为沉降速度;a为球形颗粒半径;ν为运动黏度.

  如表2所示,以粒径154.2
 

μm,密度为1.8
 

g/cm3 的煤粒为例,其沉降速度为154.2/0.15=
1028,其雷诺数为0.016与SD模拟时每个颗粒受

向下的重力约为-0.1(约化单位)的体系相同.则

100步该体系SD模拟对应的真实物理过程的时长

为100Δt/25.64×0.15
 

s=0.29
 

s,其中,Δt
 

=0.5
为SD模拟的步长,25.64(约化单位)为SD中的沉

降特征时间,而0.15
 

s为该颗粒的真实沉降特征

时间.类似的,对于295.2
 

μm粒径颗粒,100步SD
模拟对应1.09

 

s的真实物理过程.
由于水煤浆体系中固体颗粒粒径分布很宽(1

~1×103),在同一模拟方法下同时探究全部可能

粒径颗粒的动力学仍极为困难,因为系统的时间

步长由最快的物理过程(最小颗粒的动力学)所决

定,这使得模拟计算变得极为缓慢(计算步数需要

极多才能观察到最大颗粒的动力学过程).依照类

似构建集总参数模型的思路,将这一极具挑战性

的问题划分成了2个较容易的问题,即小粒径体系

的SRD-MD耦合模拟与大粒径体系的SD模拟.
同时应当指出过往分子动力学的计算结果[9,14]能

作为SRD-MD耦合模拟的输入,而SRD-MD的输

出(如背景流体的表观黏度)又能成为SD的输入,
从而将包含煤颗粒表面性质、添加剂化学结构等

分子层面的信息引入能对实际生产尺度进行较为

准确模拟计算的SD之中,为尺度差异巨大的理论

研究和试验测量间搭建“平滑”连接的多尺度混合

模拟的“桥梁”.

3 结 论

1)水煤浆中固体颗粒体积分数ϕ 对水煤浆表

观黏度有决定性影响.而对于某质量浓度水煤浆,
煤粒密度决定了其ϕ 与煤粒沉降的推动力.当测

得煤粒密度后,可通过本文依据文献[40]拟合得

到的经验关系式(9)与颗粒沉降特征时间式(4)近
似获得水煤浆的表观黏度与某一粒径煤粒的平均

沉降速度.

707



     中 国 矿 业 大 学 学 报 第
 

54
 

卷

2)SRD-MD耦合模拟小粒径比双分散球形固

体颗粒悬浮液时,其预测的悬浮液表观黏度随固

体颗粒体积分数ϕ 的变化规律符合相应的玻璃颗

粒悬浮液体系的试验结果.且应用该SRD-MD耦

合模拟三峰级配水煤浆中“扩散主导”的细浆与超

细浆颗粒时,观察到细浆颗粒(直径为20~30
 

μm)
的扩散系数减小约50%(即表观黏度增加为水的2
倍);SRD-MD耦合模拟结果结合玻璃颗粒悬浮液

试验结果[40](式(10)),可以拟合得到三峰级配水

煤浆在不同浓度下的表观黏度,且预测结果较为

符合试验测量值.
3)使用斯托克斯动力学模拟SD模拟“沉降主

导”的大粒径煤粒时,不但可以计算得到沉降速

度,还能得到煤粒在重力场中的浓度梯度以及依

据经验公式或理论模型难以获得的悬浮液的动态

结构信息.
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