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钯合金膜分离器的氕氘分离系数测定
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摘要!本工作涉及钯合金膜氢同位素分离器设计!以及分离器的分离系数与温度$分流比$气体流速等因

素间关系的实验研究%研究结果表明&分离系数随温度的升高而下降!当温度从KI<e升至I)<e时!

对于##G)\C)><<G@\=)!在进料流速为KR+-.1$分流比为"G*条件下!分离系数由)G"J降至*G@K!分

流比为"G)时!分离系数由*GI!降至*GK)’分流比增大!分离系数降低!在KI<e$进料流量为KR+-.1
时!对于*KG"\C)>@KG"\=)!当分流比由"G"K"升至"GK<!时!分离系数由)G!<降至*G<K!对于

##G)\C)><<G@\=)!分流比由"G"K"升至"G#@@时!分离系数由)G@I降至*G<"’对于一定的分离过程!

原料气体流速存在最佳值!达到该值时!分离系数最大%

关键词!C>=分离系数’钯合金膜’氢同位素分离
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!!钯合金膜对氢气具有较好的选择性透过能
力$良好的机械性能和可逆吸放氢能力!已广泛
应用于催化加氢$催化裂解反应器和氢气的净
化工艺中)*><*%)"世纪@"年代以来!F.&2-71
等)!>#*研究了钯合金膜的氢同位素选择性透过

能力!提出了用钯合金膜分离氢同位素的设想%
罗德礼等)I>J*对一系列钯合金膜的氢同位素分

离效应进行了研究!进一步证实了钯合金膜用
于氢同位素分离的可行性%钯钇合金膜与其它
合金膜相比!具有更好的氢同位素分离能
力)<!!*%本工作采用B8>@\N"原子百分比#合
金管作为分离膜设计钯合金膜分离器!初步的
实验结果和理论估算)@*表明!该分离器完全适
合大规模应用的需要%但到目前为止!尚未见
有关钯合金膜分离氢同位素的分离系数与温

度$分流比等的关系方面的系统研究!对钯合金
膜级联分离氢同位素的研究尚停留在理论阶

段%因此!本工作针对该分离器进一步应用的
需要!研究温度$分流比$流量等因素对钯合金
膜分离器氢同位素分离效率的影响!为级联分
离系统的设计提供数据支持%

=!实验原理
=>=!钯合金膜分离氢同位素
钯合金膜分离氢同位素基于氕氘氚在钯中

的溶解度$扩散系数和表面反应动力学特征的
差异%将一定组成的氢同位素混合气体R.1按
图*所示的方式通过钯合金膜!该膜将流入分
离器的混合气体分为透过气体RU和未透过气
体RQ1U两部分%由于钯合金膜对氕氘氚的同位
素效应!透过端气体和未透过端气体组成将发
生变化%对于氕氘二元气体!透过端气体中的
氕得到富集!而未透过端气体中的氘则得到
富集%

图*!钯合金膜分离氢同位素示意图
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=>?!分离系数
为度量同位素分离的效果!引入分离系数

W#:%对于氕氘混合气体!分离系数W#:"#!:hC!

=#定义为&

W#: K,")!G#K
")#+):#RU
")#+):#RQ1U

"*#

其中&)#$):分别为混合气体中同位素#$:的体
积分数%W#:越大!同位素分离效果越好!W#:通常
与气体组成$膜温度$气体分流比$流速等因素
有关%

=>@!分流比
分流比定义为分离过程中.产品气/与.原

料气/之间的比例!它定量描述分离过程中产品
气的产率%在图*中!分流比%可表示为&

%KRQ1U+R.1 ")#

?!实验
实验所用钯合金膜购自西北有色金属研究

院!为管状结构!长J -$直径) --$膜厚

"G"@--%实验装置示于图)%分离器的加热
采用管式电炉外加热方式%实验时!首先在

KI<e下通入氢气一定时间!对钯合金膜进行
活化’然后让一定流量的氢同位素混合气体通
过钯合金膜分离器!待进料口和未透过端的流
量稳定一段时间后!同时快速关闭气体出口$泵
和取样器的阀门!分别收集未透过和透过气体

图)!氢同位素分离实验系统示意图
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进行质谱分析%
在实验过程中!为使流经分离过程的气体

对后续分离过程的影响达到最小!采用大体积
容器收集未透过气体!对于透过的气体!则采用
抽真空的方法维持膜后的压力基本为"%
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@!结果与讨论
@>=!温度对氢同位素分离的影响
钯合金膜分离器对氢同位素的分离基于氢

同位素在钯合金膜中的渗透率的差异%温度的
变化会对氕和氘的渗透率产生影响!进而影响
到氕和氘在钯合金膜分离器中的分离系数%当
进料流量为KR+-.1时!不同分流比下温度与
钯合金膜分离器对氕氘混合气体的分离系数间

的关系示于图<%由图<可见&分流比一定时!
氕氘分离系数随温度升高而降低!对于##G)\
C)><<G@\=)气体!温度从KI<e升至I)<e
时!在分流比为"G*条件下!分离系数由)G"J
降至*G@K’分流比为"G)时!分离系数由*GI!
降至*GK)%

图<!一定分流比下钯合金膜分离器对

##G)\C)><<G@\=)的分离系数与温度的关系
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@>?!分流比对分离系数的影响
当进料流量为KR+-.1时!KI<e下对富

氘和富氕的氢同位素混合气体的分离实验结果

示于图!%由图!可见!分离系数随着分流比
的增大而降低%对于*KG"\C)>@KG"\=)气
体!当分流比由"G"K"升至"GK<!时!分离系数
由)G!<降至*G<K’对于##G)\C)><<G@\=)
气体!当分流比由"G"K"升至"G#@@时!分离系
数由)G@I降至*G<"%

@>@!气体流速对分离系数的影响
不同温度和流速下的分离系数测定结果示

于图K%在本实验中!由于采用几乎不含其它
杂质的氢同位素混合气体!且未加入载气!因
此!在气体流速较低情况下!分离系数较低%由
于膜的选择透过性因素!气体从高压侧透过膜
到低压侧!未透过侧氘所占的比例较大!氘在膜

图!!KI<e下不同丰度气体分流比与

分离系数的关系
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图K!不同流速下氢氘混合气体的分离系数
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表面附近积累!形成了由膜表面到气体之间的
具有浓度梯度的边界层!它将引起气体从膜表
面通过边界层向气体主体扩散%因此!随着气
体流速的增加!分离系数逐渐增大’气体流速特
别大时!氢同位素混合气体中的大部分尚未经
过分离膜时已流出!由此造成气体分离效率降
低%这样!在分离过程中!气体的流速存在一最
佳值!在该值下!分离系数可达到最大值%对于

#"G@\C)><JG)\=)气体!在II<e时!最佳流
速为!G)R+-.1!此时的分离系数为*GK@’对于

@!G<\C)>*KGI\=)气体!在KI<e时!最佳流
速为!G"KR+-.1!此时的分离系数为*G#I%

E!结论
*#钯合金膜分离器的氕氘分离系数随温
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度的升高而下降%在进料流量为KR+-.1条件
下!对于##G)\C)><<G@\=)气体!温度由KI<
e升高至I)<e时!分流比为"G*下的分离系
数由)G"J降至*G@K’分流比为"G)时的分离
系数由*GI!降至*GK)%

)#分流比增大!分离系数降低%在KI<e$
进料流量为KR+-.1条件下!对于*KG"\C)>
@KG"\=)!当分流比由"G"K"增至"GK<!时!分
离系数由 )G!< 降至 *G<K’对 于##G)\C)>
<<G@\=)!当分流比由"G"K"升至"G#@@时!分
离系数由)G@I降至*G<"%

<#对于一定的分离过程!原料气体流速存
在最佳值!达到该值时!分离系数最大%

!#为获得最佳的氕氘分离效果!在确定丰
度下!应选择合适的流量!并在尽可能低的温度
和分流比下进行分离%

参考文献!
)**!6CMO!H]+(=O0+( _!(0690 +!2,7&’

Z7,7&5,./U7&&78.Q->W7S28-2-W3712327/,%3S&+

32;.2T)O*’Z71OZ:2- 014!*JJ*!#J&*"<#>

*"#*’
))*!CMHC06]’Z%-U%S.,2U7&&78.Q- -2-W3712S

V%3/7,7&5,./-2-W3712327/,%3S)O*’A2-W3712

92/:1%&%45!)""*!*<*&J>*<’
)<*!陈绍华!邢丕峰!陈文梅’稀贵金属在氢气纯化

中的应用)O*’稀有金属!)""<!)I"*#&@>*I’

ZC0(6:7%:Q7!LD(HB.14V214!ZC0( F21>

-2.’9:27UU&./7,.%1%V3732>1%W&2-2,7&S,%,:2

UQ3.V./7,.%1%V:583%421)O*’Z:.12S2O%Q317&%V

]732A2,7&S!)""<!)I"*#&@>*I".1Z:.12S2#’
)!*!FDR0A+(]!C+]]D6D’9:2U23-27W.&.,5W2>

:7;.%3%VU3%,.Q-71882Q,23.Q-,:3%Q4:7B8>

I’K\ N-2-W3712)O*’O%Q317&%VR2SS>Z%--%1

A2,7&S!*J@K!*"J&<#I><I!’
)K*!]MAN+(960$$!6C+9+R̂ $$!AD6M(+

H’H7SS2U737,.%1%V:583%421.S%,%U2SW5-271S

%V-Q&,./2&&-2,7&-2-W3712)O*’=.S7&.17,.%1!

)"")!*!@&)J<>)J#’
)#*!+̂ eDe! Ĥ+9+ N!eM6+e+_0e!2,7&’

+UU&./7W.&.,5%VU7&&78.Q--2-W3712V%3,:2S2U>

737,.%1%VU3%,.Q-71882Q,23.Q-)O*’D1,OC5>

83%421012345!*JJ@!)<"K#&<)K><<*’
)I*!RM̂ =R!6C0(Z6!A0(H=f’C583%421

.S%,%U2S2U737,.%1V7/,%3S %1 U7&&78.Q- 7&&%5
-2-W3712S)O*’YQS.%16/.21/271892/:1%&%45!

)"")!!*"<#&**!)>**!K’
)@*!RM̂ =R!LD̂ (HNY!6̂ (HOY!2,7&’C5>

83%421.S%,%U2S2U737,.%1V7/,%3S -27SQ32-21,

V%3S.14&2S,742:583%421S2U737,%3S718U737-2>

,23SV%37&7342>S/7&2S2U737,.%1S5S,2- )O*’YQ>

S.%16/.21/271892/:1%&%45!)""K!!@"*#&*K#>

*K@’
)J*!宋江锋!罗德礼!熊义富!等’钯合金膜分离器级

串分离氢同位素)O*’稀有金属!)""K!)J"!#&

K!K>K!@’

6̂ (HO.714V214!RM̂ =2&.!LD̂ (H N.VQ!2,

7&’62U737,.%1%V:583%421.S%,%U2ST.,:/7S/782

U7&&78.Q- 7&&%5 -2-W3712SQ1.,)O*’Z:.12S2

O%Q317&%V]732A2,7&S!)""K!)J"!#&K!K>K!@".1

Z:.12S2#’

"I# 原子能科学技术!!第!"卷


