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MODELOWANIE WPLYWU REZYSTYWNOSCI
ELEMENTU GRZEJNEGO NA ROZKEAD TEMPERATURY
W TOROIDALNYCH KOWADLACH BRIDGMANA

MODELING THE EFFECT OF RESISTIVITY OF THE HEATING
ELEMENT ON TEMPERATURE DISTRIBUTION
IN THE BRIDGMAN-TYPE TOROIDAL ANVILS

Grzegorz GRABOWSKI?

Streszczenie: Przeprowadzona symulacja miata na celu okre§lenie wplywu rezystywnosci
jednej z czesci sktadowych elementu grzejnego na rozktad temperatury w probce w trakcie
procesu spickania w toroidalnym kowadle Bridgmana. Obliczenia wykonano metoda
elementow skonczonych (MES) i wykorzystano w nich model geometryczny, odwzorowujacy
grafitowy element grzejny, w ktorym umieszczony byt spiekany material, oraz otaczajace go
ksztaltki mineralno—polimerowe, pelnigce rownoczesnie role medium przenoszacego ciSnienie
i izolatora elektrycznego i cieplnego. Nagrzewanie w modelu byto wywotane przeptywem
pradu elektrycznego, ktérego moc odpowiadata rzeczywistym warto$ciom stosowanym
podczas procesow spickania z wykorzystaniem urzadzenia wysokoci$nieniowo-
wysokotemperaturowego - HPHT (High Pressure High Temperature). Kalibracje modelu,
wykonano w oparciu o wyniki pomiaru, w ktéorym rejestrowane byly zmiany temperatury
wywotane zmianami mocy pradu w czasie. Skalibrowany model, wykazywat dobra zgodnos¢
z danymi do$wiadczalnymi. Wykonano Szereg analiz, w ktorych rezystywnos$¢ jednego
z elementéw skladowych grafitowego elementu grzejnego byta stopniowo zwigkszana.
Poréwnanie uzyskanych wynikow rozkladu temperatury wskazuje, ze zastosowanie materiatu
0 wyzszej rezystywno$ci prowadzi do obnizenia mocy potrzebnej do uzyskania zadanej
temperatury, jednak moze niekorzystnie wptywac na jej rozktad w probce podczas procesu
spiekania.

Stowa kluczowe: kowadlo Bridgmana, kowadlo toroidalne, rezystywnos$¢ elementu grzejnego,
grafitowy element grzejny, spiekanie HPHT, rozklad temperatury

Abstract: The simulation was aimed to determine the effect of resistivity, one of the parts of the
heating element on the temperature distribution in the sample during the sintering process in
the Bridgman-type toroidal apparatus.

Calculations were performed using finite element method (FEM). Geometric model which
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mapped graphite heating element, the sintered material and mineral-polymer gaskets, which
fulfill the role of a pressure medium, as well as electrical and thermal insulator was used.
Heating in the model is realized by the flow of electric current which changes as a function of
time, corresponding to the actual values occurred during the sintering process. Model was
calibrated on the basis of the measurement results, in which the registered temperature changes
caused by changes in the electric power in time. The calibrated model showed a good agreement
with experimental data.

Then, a series of analyzes were performed in which the resistivity of one of the parts of the
graphite heating element was progressively increased. Comparison of obtained temperature
distribution results indicate, that the use a material of higher resistivity, leads to a reduction of
the power required to obtain the expected temperature. However, it can negatively influence on
temperature distribution in the sample during the sintering process.

Keywords: Bridgman anvil, toroidal anvil, heating element resistivity, graphite heating
element, HPHT sitering, temperature distribution

1. WSTEP

Toroidalne kowadta Bridgmana naleza do grupy urzadzen shuzacych do uzyskiwania
wysokiego cisnienia i temperatury (ang. HPHT) [1,2]. Ich cechg charakterystyczna jest quasi-
hydrostatyczny rozktad ci$nienia wewnatrz kontenera probki, ktory jest zapewniany przez
medium state otaczajace kontener — uszczelkg, wykonang najczeSciej z materiatu
mineralnego [3].

Z uwagi na relatywnie duza objetos¢ wsadu reakcyjnego i prostg budowe, toroidalne kowadta
wykorzystuje si¢ w przemysle do produkcji materiatow supertwardych: weglikow, azotkow
czy borkéw, ale rowniez do otrzymywania syntetycznych diamentéw 1 materiatow
kompozytowych [4-6]. W zaleznosci od rodzaju prowadzonego procesu, stosowane sg rozne
rozwigzania konstrukcyjne dotyczace ksztattu i wlasnosci elementéw sktadowych kontenera
probki. Ich dobdr, zaréwno w zakresie geometrii jak uzytych materiatow, wymaga jednak
przeprowadzania szeregu zmudnych i kosztownych pomiaréw, dzieki ktérym mozliwa jest
weryfikacja przydatnosci do okreslonego zastosowania. Dlatego metoda preferowana podczas
projektowania i modyfikacji urzadzen HPHT jest modelowanie matematyczne wykorzystujace
Metode Elementow Skoniczonych (MES) [7-11].

Jednym z aspektow mogacych w decydujacy sposob wplywaé na wilasciwosci tworzyw
uzyskiwanych w procesie wysokotemperaturowo-wysokoci$nieniowym jest rozktad
temperatury wystepujacy w probce podczas spiekania. Na skutek przeptywu pradu
elektrycznego zostaje uwolnione ciepto Joule’a, ktorego ilo$¢ i przeptyw w trakcie procesu,
zalezy od wiasciwosci termoelektrycznych czgsci sktadowych kontenera probki bedacego
jednoczesnie elementem grzejnym. Z uwagi na budowg toroidalnych kowadetl Bridgmana,
empiryczne ustalenie panujacego tam gradientu temperatury jest praktycznie niemozliwe.
Dlatego w pracy, przy pomocy modelowania MES, podj¢to probe okreslenia wptywu zmian
rezystywnosci czgsci sktadowych elementu grzejnego na rozktad temperatury w probce.

2. TOROIDALNE KOWADLA BRIDGMANA - MODEL GEOMETRYCZNY

Toroidalne kowadla Bridgmana skladaja si¢ z tarcz roboczych kowadet z centralnie
umieszczonymi wkiadkami weglikowymi (Rys. 1). Pomigdzy tarczami znajduje si¢ kontener
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probki, otoczony mineralno-polimerowymi uszczelkami, peligcymi réwnocze$nie funkcje
izolatora cieplnego oraz zapewniajacymi rownomierny rozklad ci$nienia w probce.

Rys. 1. Przekr6j modelowanych toroidalnych kowadet Bridgmana

Kontener probki sklada si¢ z grafitowej tulejki, wewnatrz ktérej umieszczony jest spiekany
material, oraz szeregu elementow — grafitowych i mineralno-polimerowych — ktorych
rozmieszczenie 1 wymiary oraz wilasciwosci termoelektryczne decyduja o efektywnosci
ogrzewania (Rys. 2).
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Rys. 2. Przekr6j wewngtrznego pier$cienia uszczelniajacego i kontenera probki;
a) wewnetrzna uszczelka mineralno-polimerowa; b) zatyczka mineralno-polimerowa;
c) pierscien grafitowy; d) folia grafitowa; €) piercien izolujacy; f) pokrywa grafitowa;
g) folia grafitowa; h) denko grafitowe; i) probka; j) tulejka grafitowa

Model geometryczny toroidalnych kowadet Bridgmana zostal wykonany przy pomocy
oprogramowania CAD — PTC Creo Parametric, na podstawie dokumentacji technicznej oraz
pomiarow wykonanych dla grafitowego elementu grzejnego oraz otaczajacych go uszczelek
mineralno — polimerowych (Rys. 3a). Z uwagi na znaczng deformacj¢ kontenera w trakcie
procesu spiekania, przeprowadzone zostaty réwniez pomiary odksztatconego kontenera po
procesie spiekania, na podstawie ktorych zostat stworzony model geometryczny (Rys. 3b).
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a) b)

Rys. 3. Kontener probki wraz z otaczajacymi go uszczelkami mineralno polimerowymi
stosowany w toroidalnych kowadtach Bridgmana;
a) przekrdj pierécieni uszczelniajacych i kontenera probki przed procesem spiekania;
b) przekroj pierscieni uszczelniajacych i kontenera probki po procesie spiekania;

3. MODEL OBLICZENIOWY

Rozktad temperatury, panujacy w toroidalnych kowadlach Bridgmana jest efektem
wywotanym przeplywem pradu elektrycznego, ktéry na skutek rezystancji uktadu generuje

ciepto (Q=R(T)I%t). Powoduje to lokalny wzrost temperatury, i tym samym zmienia wartos§¢

rezystywno$ci materialu (zaleznej od temperatury), prowadzac do zmiany rezystancji i ilosci
wytwarzanego ciepta. Dlatego w modelu zastosowano analize wykorzystujaca sprzgzenie
elektryczno-cieplne. Dodatkowo, z uwagi na krotki czas proceséw spiekania, realizowanych
w modelowanym urzadzeniu HPHT (przecigtnie kilka minut), i duza pojemno$¢ cieplng catego
uktadu (stalowe robocze kowadta i stemple prasy hydraulicznej), niezbedne bylo modelowanie
przeptywu ciepta dla stanu nieustalonego.

Ztozono$¢ zagadnienia, zwigzana z ilosScia czgéci sktadowych, sprzezeniem elektryczno-
cieplnym i stanem nieustalonym, wymagata przyjecia uproszczen w modelu. W zwigzku z tym
zastosowano, symetri¢ osiowg oraz zatozono, iz kontakty pomiedzy cze$ciami sktadowymi sa
doskonate - czyli nie wptywajg na przeptyw pradu i ciepfta.

Wygenerowana w programie ANSYS 15 siatka sktadata sie z 4800 elementow (Rys. 4a)
i zostala selektywnie zageszczona w obszarze kontenera probki (Rys. 4b). Do dyskretyzacji
zastosowano elementy typu PLANE223, pozwalajace na przeprowadzenie zalozonej —
sprze¢zonej analizy elektryczno-cieplnej dla stanu nieustalonego w symetrii osiowej. Kontakty
pomiedzy czeSciami skladowymi zostaly opisane elementami typu CONTA172
i TARGET169.

Nagrzewanie probki, w modelowanej aparaturze HPHT, odbywa si¢ za posrednictwem
jednostki sterujacej, ktéra utrzymuje zadang moc - zgodnie z zalozonym programem dla
prowadzonego procesu spiekania, a chwilowe warto$ci napigcia i natezenia pradu sg
rejestrowane. W modelu w roli obcigzen elektrycznych wstepnie wykorzystano zarejestrowane
warto$ci natgzenia pradu w funkcji czasu. Jednakze dla analiz prowadzonych przy
zmodyfikowanych warto$ciach rezystywnosci pokrywy grafitowej (Rys. 2f), natezenie pradu
dobierano tak, aby temperatura wewnatrz probki byla zblizona do wartosci rejestrowane;j
w pomiarze kalibracyjnym.
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Rys. 4. Model dyskretny toroidalnych kowadet Bridgmana;
a) siatka elementow skonczonych; b) zaggszezenie siatki w obszarze kontenera probki;

4. MATERIAL

Stale materialowe wykorzystywane w obliczeniach zostaly zebrane w tabeli 1. Wartosci
rezystywno$ci dla grafitu w zaleznosci od temperatury przyjeto na podstawie danych
literaturowych [12] i wykorzystano do kalibracji modelu (opis kalibracji w dalszej czesci
artykutu). Dla wegliku wolframu, z uwagi na niewielkie zmiany temperatury w obrebie
wkladek, przyjeto stata warto$é wynoszaca 2,2 - 107 Q-m [13]. Poniewaz pozostate materiaty
charakteryzuja si¢ warto$ciami rezystywnosci o wiele rzgdow wiekszymi (niezaleznie od
temperatury), dlatego w modelu zostaly przyjete dla nich rowniez wartosci state.

Tabela 1. State materialowe wykorzystywane w obliczeniach

Rezystywnosé¢ Przsi\:glt; r;()éé Cieplo whasciwe Gestosé

[€m] [W/(mK)] [/(kg'K)] [kg/m?]
Grafit [12] - 24 710 1700
Materiat mineralno-polimerowy 108 2 920 2840
Weglik wolframu [13] 2,2-107 63 398 15800
Stal [14] 1,7-107 60 430 7850
Azotek boru [13] 10% 30 885 2250

Najistotniejszym elementem w prezentowanej pracy, byta pokrywa grafitowa (Rys. 2f), dla
ktérej w kolejnych krokach modyfikowano warto$¢ rezystywnos$ci. Pierwotnie wlasciwosci
materialowe przyjete dla tej cze$ci kontenera probki, byly takie jak dla pozostatych elementow
wykonanych z grafitu. W dalszych krokach, zmieniano warto$ci rezystywnosci tej czgsci
w zakresie od 10210 Q'm - przy niezmienionych pozostatych wtasciwosciach.
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5. KALIBRACJA MODELU

Z uwagi na przyjete zalozenia, dotyczace wlasciwosci kontaktéw pomigdzy czesciami
sktadowymi, niezbedna byla kalibracja modelu. Przeprowadzono ja na podstawie pomiaru
kalibracyjnego, podczas ktérego zastosowano wielostopniowy wzrost mocy (Rys. 5).
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Rys. 5. Zalezno$¢ mocy od czasu w pomiarze kalibracyjnym oraz zalezno$¢ temperatury - dla pomiaru
kalibracyjnego i dla modelu — od czasu

Temperatura, w trakcie pomiaru kalibracyjnego, byla rejestrowana dzigki termoparze
umieszczonej w centrum probki i zostala wykorzystana do kalibracji modelu. Aby mozliwe
byto porownywanie temperatury, w modelu zostal umieszczony punkt kontrolny, ktérego
wspotrzedne odpowiadaty potozeniu koncoéwki termopary. Nastepnie wykorzystujgc wartosci
temperatury uzyskane w kolejnych analizach modyfikowano wartosci rezystywnosci grafitu w
funkcji temperatury tak, aby uzyska¢ zadowalajaca zgodno$¢ miedzy pomiarem a modelem.
Rysunek 5 przedstawia zalezno$ci temperatury od czasu dla pomiaru kalibracyjnego i dla
skalibrowanego modelu. Na rysunku tym, mozna dodatkowo zauwazy¢, iz podczas pomiaru
kalibracyjnego, powyzej temperatury 1900°C, uszkodzeniu ulegla termopara, co zostato
zarejestrowane, jako seria naglych spadkow i wzrostow temperatury.

Skalibrowane wartosci rezystywnos$ci dla grafitu, wykorzystane w dalszej pracy, zostaly
dopasowane ponizszym réwnaniem:

Pra (T)=1508-107° . T/K —2,355-10 2. (T/K) 1 +7,085-(T/K) 2[a-m]

6. WYNIKI
Bazowa symulacj¢ rozkladu temperatury w kontenerze probki wykonano stosujac

rzeczywiste wlasciwosci pokrywy grafitowej (Tabela 1), a warto$¢ rezystywnosci okreslona
byta przez funkcj¢ kalibracyjng (réwnanie 1). Ponadto zastosowano ogrzewanie modelu
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pradem 0 mocy 3.5 kW w czasie 60 sekund. Temperatura w centrum probki osiagneta wtedy
dla modelu warto$¢ 1911°C. Kolejne analizy wykonano zmieniajgc jedynie rezystywnos$c
pokrywy i odpowiednio dobierajagc moc pradu (Tabela 2) tak, aby uzyskaé w punkcie
kontrolnym zblizong temperature.

Tabela 2. Warto$ci mocy i nat¢zenia pradu oraz uzyskanej temperatury
w centrum probki po 60 s dla roznych warto$ci rezystywnosci pokrywy

Rezystywnos¢ pokrywy Moc Natezenie pradu Temper,a];llira w centrum
[Q'm] [kW] A pro [;(I:,]O 60s
rezystywnosé grafitu 35 1000 1911
10° 34 993 1917
10* 2,8 645 1914
103 2,3 308 1917
107 2.1 106 1912
10% 21 34 1905

Uzyskane wyniki rozktadu temperatury w kontenerze probki dla kolejnych analiz, wykonanych
przy réznych wartosciach rezystywnosci pokrywy, przedstawia rysunek 6.

b)

6000 fmm)

Rys. 6. Rozktad temperatury w kontenerze probki po 60 sekundach

dla réznych wartos$ci rezystywnosci pokrywy grafitowe;j:

a) rezystywno$¢ grafitu; b) 10° Q-m; ¢) 10* Q:m; d) 10° Q'm; e) 102 Q'm; f) 10 Q-m;

Dla procesu spiekania najistotniejszy jest jednak rozktad temperatury w probce. W stanie
nieustalonym zalezy on nie tylko od warunkoéw ogrzewania, ale rowniez od wlasciwosci
spiekanego materiatu. Dlatego, aby zminimalizowa¢ wpltyw wilasciwosci cieplnych samej
probki na analizowane zmiany rezystywnos$ci, odczytane zostaly wartosci temperatury
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w funkcji odlegto$ci dla powierzchni bocznych grafitowego denka (Rys. 2h) oraz grafitowej
tulejki (Rys. 2j), stykajacych si¢ bezposrednio z probka i zapewniajacych transport ciepla do
jej wnetrza podczas ogrzewania. Wyniki przedstawiono na rysunku 7.
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Rys. 7. Warto$ci temperatury uzyskane po 60 sekundach ogrzewania w funkcji odlegtosci od osi probki;
a) wzdtuz powierzchni grafitowego denka; b) wzdtuz powierzchni grafitowej tulejki

7. DYSKUSJA | WNIOSKI

Uzyskane w wyniku przeprowadzonych symulacji wyniki wskazuja, iz zwigkszenie
rezystywnos$ci pokrywy, bedacej czgscig sktadowa elementu grzejnego, wyraznie wpltywa na
rozktad temperatury w probce. Jest to spowodowane zmiang potozenia i rozmiaru obszaru,
w ktérym dochodzi do kumulacji ciepta powstajacego na skutek przeptywu pradu
elektrycznego (Rys. 6).

Porownujac moc pradu elektrycznego potrzebng do osiggniecia po 60 sekundach zblizonej
temperatury w centrum probki (Tabela 2) mozna zauwazyé, ze wzrost rezystywnosci pokrywy,
prowadzacy do zwigkszenia rezystancji calego elementu grzejnego, poprawia efektywnosci
ogrzewania. Efekt taki moze mie¢ istotne znaczenie w wielogodzinnych procesach
otrzymywania syntetycznych diamentdw, wplywajac na zmniejszenie zuzycia energii
elektrycznej i catkowitych kosztow produkc;ji.

Analizujac jednak wykresy przedstawione na rysunku 7, opisujace rozktad temperatury na
powierzchniach czgéci bezposrednio graniczacych z probka, nalezy zauwazyé, ze wzrost
rezystywnosci pokrywy powoduje zwigkszenie gradientu temperatury. Efekt ten widoczny jest
szczegblnie dla grafitowego denka (Rys. 7a) stykajacego si¢ z gorng powierzchnig probki. Przy
najwyzszej modelowanej rezystywnosci pokrywy wynoszacej 10! Q-m, gradient uzyskany po
60 s przekracza wartos¢ 400°C. Towarzyszy temu znaczace obnizenie temperatury wzdtuz
grafitowej tulejki stykajacej sie z boczng powierzchnig probki (Rys. 7b). Takie zmiany
W rozkladzie temperatury nie pozwalaja wigc na praktyczne wykorzystanie analizowanej
modyfikacji rezystywnosci w procesach spiekania. Warto jednak zauwazy¢, ze gradient ten
rejestrowany jest dla bardzo krotkiego czasu ogrzewania - typowego dla spiekania. Wydtuzenie
czasu syntezy, a tym samym doprowadzenie uktadu do ustalonych warunkéw wymiany ciepta,
bedzie prawdopodobnie prowadzi¢ do zmniejszenia réznicy temperatury w obrebie przestrzeni
probki. Potwierdzenie tego przypuszczenia wymagaloby jednak przeprowadzenia analizy
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opierajacej si¢ innych zatozeniach.

Podsumowujac przeprowadzone symulacje, nalezy stwierdzi¢ iz zwigkszenie rezystywnosci

pokrywy, bedacej czescig sktadowa elementu grzejnego prowadzi do

— poprawy efektywnosci ogrzewania probki, co moze korzystnie wptynaé na ograniczenie
kosztow produkc;ji;

— niekorzystnych zmian rozkladu temperatury w probce w trakcie procesu spiekania
zachodzacego w warunkach nieustalonego przeptywu ciepta.

Ponadto, przeprowadzone symulacje potwierdzaja przydatno$s¢ modelowania matematycznego

w projektowaniu kontenera probki w toroidalnych kowadtach Bridgmana.
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