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摘要!对热循环吸附法"@ABC$全回流模式和生产模式下的氕=氘分离实验进行了研究&全回流模式下%主 要

考核了初始进料比’冷(热循环温度’进料位置对分离效果的影响&结果表明%原料气体从分离柱中部进料时%

初始进料比相对越大%冷(热循环温差越大%分离效果越好!而从回流柱进料时%分离效果相对更好&在几组实

验中%回流柱初始进料为"(D’冷(热循环温度分别为*<E(!"(E的一组效果最好&生产模式下%由于分离

柱中气阻较大%有可能影响氕’氘的分离效果%这部分实验还有待继续进行&

关 键 词!@ABC!氢同位素!分离!全回流模式!生产模式

中图分类号!@F(!G !!文献标识码!B
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!!热 循 环 吸 附 法%962-7/%1:1%5.K/V8$-Z95$.
Z-$1288!@ABC&是 萨 凡 纳 河 试 验 场 地%W/[/../6
-5[2-8592!W4W&于>"G(年发明的’>(!>""*年法国

的#/%3,1实验 室 也 进 行 了 研 发’!()@ABC与 其

他工 艺 相 比 有 很 多 优 点#分 离 能 力 强*分 离 速 度

快*效率高*不产生过渡气体*氢滞留量少*主系统

体积小*操作简单*自动化程度高*容易规模化生

产等’!=?()@ABC的 优 越 性 使 其 有 望 取 代 低 温 蒸

馏等技术!成为氚工艺中氢同位素分离的最佳方

法)美国新建的氚试验计划中!新建了@ABC同

位素分离系统!而不再建低温蒸馏等系统$法国在

这方面也做了很多工作’!($上个世纪我国 陆 光 达

等’?(也进行了@ABC的原理性试验!但工程研制

方面尚未涉及!这方面国外公开资料相对也少)

@ABC的操作模式有全回流和生产!种’!=?()
全回流模式时!系统中的气体在分离柱和回流柱

%Z%,K=0%$\-2[2-82-!C‘4&之间反复进出循环!涉

及到两个步骤#冷却 分 离 柱*气 体 从C‘4转 移 至

分 离 柱!加 热 分 离 柱*气 体 从 分 离 柱 转 移 至

C‘4’_=*()经过多 次 冷"热 循 环!待 分 离 柱 内 建 立

稳定明显的浓度分布!便可以进入生产模式!开始

一种半连续的同位素分离模式’<()生产模式在上

述全回流模式的基础上!还增加了!个操作#产品

气和尾气提取*原料气输送!输送的原料气量与从

分离柱 中 提 取 的 气 体 量 相 等’?()本 工 作 拟 对

@ABC分离氕=氘的!种操作模式进行研究)

=!实!验

=>=!实验原理

@ABC是一种依赖于金属氢化物来进行氢同

位素分离的系统!一般使用涂钯硅藻土%C3"U&作

为分离材料)C3具有非常大的氢同位素效应!且
其同位素效应随温度变化而变化!温度越高!同位

素效应越小!温度越低!同位素效应越大)@ABC
利用了钯的氢同位素效应以及同位素效应与温度

之间的关系!其操作由半周期冷却循环和半周期

加热循 环 构 成)冷 却 时!分 离 柱 中 的 钯 吸 附 从

C‘4流入的 氢 同 位 素 气 体!较 轻 的 同 位 素 被C3
优先吸收!同时!气相中的同位素与固相中的同位

素发生置换!较重的氚远比氘和氕移动的快!于是

便形成了氚浓度沿分离柱长度方向的浓度梯度分

布’)()加热时!气体从钯氢化物中解吸出来!柱内

压力升 高!气 体 从 分 离 柱 流 向C‘4!因 同 位 素 效

应随温度升高而明显减弱!加热时将部分抵消冷

半周所获得的分离效果!柱内的浓度梯度分布有

所下降!但在热半周结束时仍然存在一定的浓度

梯度!所以每次全循环后仍然保留有一定的纯分

离效果!多次循环后!氚就浓集于柱的一端!较轻

的同位素富集于另一端’!=?!<=)()
氢同位素的分离因数定义为#

!@"Pa
!%@&产 品"!%P&产 品

!%@&尾 气"!%P&尾 气

!

!O"Pa
!%O&产 品"!%P&产 品

!%O&尾 气"!%P&尾 气

!

!@"Oa
!%@&产 品"!%O&产 品

!%@&尾 气"!%O&尾 气

)

=>?!实验装置

@ABC装置主要由原 料 气 进 料 系 统*分 离 柱

系统*分离柱加热"冷却系统*产品气和尾 气 提 取

系统以及一些子系统组成’!!)()
分离柱系统由>个能加热"冷 却 的 分 离 柱 和

>个C‘4组成!运行时氢同位素气体在两柱间来

回移动)本实验所用分离柱借鉴了ATB"#/%3,1
使用的>种圆形排 列 钻 孔 管 式 装 置’?(!@ABC装

置示意图 示 于 图>)采 用C3"U作 为 分 离 材 料!
装入分离柱 中 的C3"U重 约"(>K!钯 含 量 约 为

"%C3&a_(&GD!分 离 柱 的 饱 和 吸 氢 量 约 为

!)&(><L%W@C&$回流柱为空柱)
分离柱加热"冷却系统主要完 成 对 分 离 柱 的

交替加热和冷却功能)加热系统是通过在分离柱

外围设有包套的电磁感应线圈!采用中频电磁感

应加热!功率可随温度和时间的要求进行调节$冷
却系统采用强制风冷装置或风扇!冷却方式可视

温度和时间的要求进行调节)
产品气和 尾 气 提 取 系 统 分 别 设 在 分 离 柱 两
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端!其中尾气端与回流柱在同一端"
装置中还配套了数据采集与自动控制系统"

图>!@ABC装置示意图

‘5K&>!C-5.15Z%28]29167/Z$0@ABC2R,5Z72.9

?!结果和讨论

在@ABC系统上!分别进行了全回流模式和

生产模式下的 P=O分离实验"

?>=!258+全回流模式下的@./分离

为确定@ABC氢 同 位 素 分 离 的 最 佳 工 作 条

件!进行了全回 流 模 式 下 的 P=O分 离 实 验!主 要

考核了初始进料比#冷$热循环温度#原料 气 进 料

位 置对分离效果的影响!实验参数列于表>"进料

比为气体进料量占分离柱饱和吸氢量的体积百分

比"全回流模式下!P!O混合气体输送到分离柱

后!系统进行了<(次冷$热循环%从 第>(次 循 环

开始!每循环*次取产品端和尾气端的气体进行

质谱分析"

?&=&=!分离柱中部进料时不同初始进料比的分

离结 果!分 离 柱 中 部 进 料#初 始 进 料 比 分 别 为

)D!>*D!*(D!"(D时的分离因数示于图!"初

始进料)D!>*D时!分离因数在>"!变化%进料

*(D时!分 离 因 数 稍 高!在!"_波 动%进 料"(D
时的分离效果最好!!(次循环后分离因数最高达

到><&"_"另外!这 几 组 实 验 中 产 品 端 和 尾 气 端

O丰度都较高!这主要是因为初始进料比较小!分
离柱中的C3$U不 能 吸 饱 和!同 时 加 热 温 度 又 相

对较低!加 热 时C3$U 解 吸 出 的 P 含 量 相 对 较

少"随着进 料 比 的 提 高!分 离 因 数 增 大!进 料 比

"(D时!>( 次 循 环 后 产 品 气 的 氘 丰 度 可 达

""&!D"结果表明!适当提高进料比可使柱内同位

素浓度分布 较 快 达 到 稳 定"另 外!进 料)D的 分

离效果比>*D的 好!主 要 是 因 为 循 环 时 间 的 差

别!冷却时间缩短!回流时间也缩短!造成了回流

比减小"一 定 条 件 下!回 流 比 越 大!分 离 效 果 越

好"

表>!@ABC全回流模式下的实验参数

@/V%2>!TYZ2-572.9Z/-/7292-85.9$9/%-20%,Y7$32$0@ABC

组数

&Q-$,Z’

初始进料比

&H.595/%

02235.K

-/95$’$D

#&P’b#&O’

进料位置

&‘2235.K

Z%/12’
"P$E "A$E $P$75. $A$75.

回流比

&420%,Y-/95$’$

D

> ) (&G* B ><( ?? ?&* !>&( !&("*&*

! >* (&G* B >"( __ _&* ><&( !&("?&*

? *( (&G* B >?( ?" _&* >(&( !&("G&*

_ "( (&G< B >"( __ _&* ><&( *&(")&(

* "( (&GG B !*( *( *&* >*&* >(&(">!&*

< "( (&"> B !"( *< *&* ><&( >?&*">)&(

) "( (&G? C‘4 !>* ?* *&( >?&( !&("<&(

G "( >&(? C‘4 !*( *( *&* ><&( "&*">!&*

" "( >&(_ C‘4 !<( ?! *&( >_&( *&*"G&*

>( "( (&"_ C‘4 !"( *< *&* ><&( >_&(">G&(

!!注&’$92’(B表示分离柱中部进料&B5802235.K/9962753Z$5.9$01$%,7.’
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图!!分离柱中部进料时_种

进料比下的分离结果

‘5K&!!W2Z/-/95$.-28,%98$V9/5.23V:02235.K
/9962753Z$5.9$096282Z/-/95$.

1$%,7.\596_]5.38$002235.K-/95$8
"!!!)D"#!!!>*D"!!!!*(D"$!!!"(D

?&=&?!分 离 柱 中 部 初 始 进 料"(D时 不 同 加 热#
冷却温度下的分离结果!分离柱中部进料"(D$
加热#冷却 温 度 分 别 为>"(E#__E"!*(E#*(
E"!"(E#*<E时的分离因数示于图?%加 热#
冷却温度为>"(E#__E时"**次循环结束"其尾

气端O丰度才低于 P丰度&温度为!*(E#*(E
时"尾气端O丰度在!(次循环后低于P丰度"?(
次循环后 分 离 因 数 最 高 达_!&?("这 时 产 品 端 O
丰度"<D"尾气端P丰度<?&GD&温度为!"(E#

*<E时"分离效果最好"尾气端O丰度在>(次循

环后就低于 P 丰 度"在?*次 循 环 后 分 离 因 数 最

高达><*&"*"此时产品端O丰度")&!D"尾气端

P丰度G!&)D%可见"温度对@ABC分离效果的

影响很大"温差越大"分离因数越大%在现有的冷

却装置无法将冷半周温度有效降低到(E以下的

情况下"适当提高热半周温度"对提高分离效果有

利%因为加热温度越高"C3#U解吸出的 P"O量

就越多"冷却时分离柱中P"O之间的置换就越充

分"从而 分 离 效 果 就 越 好%另 外"随 着 温 差 的 增

大"回流比也在增大"回流比越大"则分离效果越

好%

?&=&A!回 流 柱 初 始 进 料"(D时 不 同 加 热#冷 却

温度下的分离结果!回流柱进料"(D$分离柱加

热#冷却温度分别为!>*E#?*E"!*(E#*(E"

!<(E#?!E"!"(E#*<E时的分离因数示于图

_%由图_可 见"加 热#冷 却 温 度 为!"(E#*<E
的分离效果最好"在_(次循环后分离因数达到了

!>G?&G)"<(次 循 环 后 分 离 因 数 为?(**&_""?(

图?!分离柱中部进料"(D时不同

加热#冷却温度下的分离结果

‘5K&?!W2Z/-/95$.-28,%98$002235.K"(D/9962

753Z$5.9$096282Z/-/95$.1$%,7.\596

35002-2.962/95.K#1$$%5.K927Z2-/9,-28
%!!!>"(E#__E"$!!!!*(E#*(E"

"!!!!"(E#*<E

次循环后产品端O丰度达到了""&!D"尾气端 P
丰度为">D&温度为!*(E#*(E时"?(次 循 环

后产品端O丰度")&GD"尾气端P丰度G)&<D%
温度为!<(E#?!E时 的 实 验 结 果 比!*(E#*(
E时的稍差"这 主 要 是 因 为!<(E#?!E时 实 验

的加热#冷却时间相对较短"气体流动时间也相对

缩短"分离柱中用于P"O气体置换的时间也就缩

短"回流比相应减小"分离结果自然变差%这几组

实验也进一 步 证 实 了 温 度 对 @ABC分 离 效 果 的

影响"高$低温温差越大"分离因数越高"适当提高

热半周温度"加热时C3#U解吸出的 P"O丰度越

高"分离柱中 P"O的置换越充分"从而分离效果

越好%

?&=&B!分离柱中部和回流柱进料"(D时不同加

热#冷却温度下的分离结果

!!>’分离柱加热#冷却温度为!*(E#*(E!
分别从分离柱中部和回流柱初始进料"(D$分离

柱加热#冷却温度!*(E#*(E时的分离 结 果 示

于图*%图*表 明"从 回 流 柱 进 料 的 分 离 效 果 较

好"_(次循环后分离因数达到了<((&G)"<(次循

环后分离因数最高达到了)_!&)"?*次循环时产

品端O丰度")&)D"尾气端 P丰度"(&!D%而

从分离柱中部进料时"分离因数在?(次循环后最

高达到_!&?"此时产品端O丰度"<D"尾气端 P
丰度<?&GD%

!!!’分离柱加热#冷却温度为!"(E#*<E!
分别从 分 离 柱 中 部 和 回 流 柱 初 始 进 料"(D$加

热#冷却温度!"(E#*<E时的分离结果 示 于 图

G< 核化学与放射化学!!!!!!!!!!!!!!!!!!第!"卷



图_!回流柱进料"(D时不同

加热!冷却温度下的分离结果

‘5K&_!W2Z/-/95$.-28,%98$002235.K"(D0-$7

Z%,K=0%$\-2[2-82-\59635002-2.9

62/95.K!1$$%5.K927Z2-/9,-28
%"""!>*E!?*E#$"""!*(E!*(E#

#"""!<(E!?!E#!"""!"(E!*<E

图*!分离柱中部和回流柱进料"(D$

加热!冷却温度!*(E!*(E时的分离结果

‘5K&*!W2Z/-/95$.-28,%98$002235.K"(D/9962

753Z$5.9$096282Z/-/95$.1$%,7./.30-$7

Z%,K=0%$\-2[2-82-\59662/95.K!1$$%5.K
927Z2-/9,-28!*(E!*(E

$"""分离柱中部进料%‘2235.K/9962

753Z$5.9$096282Z/-/95$.1$%,7.&#

#"""回流柱进料%‘2235.K0-$7Z%,K=0%$\-2[2-82-&

<’图<结 果 表 明#从 回 流 柱 进 料 的 分 离 效 果 较

好#<(次循环后分离因数最高达到?(**&_"#?(
次循环时产品端O丰度""&!D#尾 气 端 P 丰 度

">D’而分离柱中部进料"(D时#分离因数在?*
次循环后最高达到><*&"*(?(次循环后产品端O
丰度")&_D#尾 气 端 P 丰 度))&)D’条 件 基 本

不变的情况下#从回流柱进料可在很短时间内在

分离柱中形成 P#O的浓度梯度’因为当混合气

体从分 离 柱 尾 气 端 进 入 分 离 柱 时#由 于C3的 选

择吸附性#混 合 气 体 中 的 P 首 先 被 分 离 柱 中 的

C3吸附#O相对移动的较快#因而进料结束后 混

合气体中的 P主要集中在尾气端#O则分布在分

离 柱 中 部 和 产 品 端#这 样 便 在 分 离 柱 中 形 成 了

P#O沿分离柱长度方向分布的浓度梯度#在接下

来的冷热循环中#经过很少次数的循环分离就可

以在分离柱中形成稳定的状态#故可以得到很好

的分离效果’

图<!分离柱中部!回流柱进料"(D$

加热!冷却温度!"(E!*<E时的分离结果

‘5K&<!W2Z/-/95$.-28,%98$002235.K"(D/9962

753Z$5.9$096282Z/-/95$.1$%,7./.30-$7Z%,K=0%$\

-2[2-82-\59662/95.K!1$$%5.K927Z2-/9,-28!"(E!*<E
$"""分离柱中部进料%‘2235.K/9962

753Z$5.9$096282Z/-/95$.1$%,7.&#

#"""回流柱进料%‘2235.K0-$7Z%,K=0%$\-2[2-82-&

!!@ABC全回流模式下的分离结果表明#从分

离柱中部进料时#初始进料比相对越 大$冷!热 循

环温差越大#分离效果越好(从回流柱进料#分离

效果更好’

?>?!258+生产模式下的@./分离

为验证@ABC的分离能力#进行了生产模式

下的 P=O分离 实 验’生 产 模 式 实 验 是 在 全 回 流

模式下%不进料$不取样分析&循环_(次#分离柱

内氢同位素分布基本稳定的前提下开始’其工艺

参数如下)进料位置为回流柱#初始进料为"(D#
进料时间为?(75.#实验过程中进料比为?D#产
品气和尾气的提取比分别为>&*)D和>&_?D#加
热温度为!"(E$加热时间为<75.#冷却温度为

!>E$冷却 时 间 为>*75.’加 热 时#按>&_?D#

>&*)D的比率分别提取分离柱两端的尾气和产品

气(冷却时#从分离柱中部向分离柱中补入进料比

?D的原料气#尽量不破坏分离柱内已经建立的稳

态平衡’
由于分离柱中气阻较大#进料时只有 较 少 量

的气体从回流柱输送到分离柱中#进料?(75.后
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回流柱中的气体压力达到>?)&GG]C/!回流柱中

的气体体积约占总进料量的_<&!D"而循环时气

体在分离柱和回流柱间无法正常流动!循环过程

的回 流 比 较 小!全 回 流 阶 段 回 流 比 为G&*D"
>>D!从而影响P!O的分离效果#分离结果列于

表!#全回流 结 束 及 生 产 模 式 开 始 的!次 循 环!
分离效果不是 很 好!尾 气 端 P 丰 度%$P%- 相 对

较低"随 着 循 环 次 数 增 加!分 离 效 果 逐 渐 变 好!

%$P%-&产品端O丰度%$O%Z 都逐渐增加#这证

明@ABC氢同位 素 分 离 方 法 在 分 离 氢 同 位 素 方

面完全可行#

表!!@ABC生产模式下的分离结果

@/V%2!!W2Z/-/95$.-28,%985.$.=%5.27$32$0@ABC

循环次数

$A:1%28%
%$P%-’D %$O%Z’D !

( *)&"

! <!&)

) )>&* ")&< >(!&(!

>! )<&" "G&> >)>&GG

!!造成分离柱中气阻增大的原因可能有!个(

C3’U粉化&分离柱中管子连接端堵塞#C3’U经

过近千次吸’放氢的冷’热循环!C3的氢化物在反

复的膨胀’收缩过程中极易粉化!粉化后的C3’U
极易结块&压实!造成分离柱内气阻增大"另外!分
离柱两端不锈钢连接处很狭窄!在重复的冷’热循

环条件下!C3’U&铜屑易堵塞该通道!造成分离柱

中气阻增大#因而!在分离材料选取&C3’U制备

及活化等方面还需作进一步研究#
另外!分离柱冷却方面还需要加以改进!冷却

时温度 越 低!分 离 效 果 越 好!目 前 @ABC装 置 的

冷却系统未完全达到设计要求!影响分离效果!有
待今后继续深入研究#

A!结!论

本工作分 别 在 @ABC全 回 流 和 生 产 模 式 下

对 P=O分离实验进行了研究#全回流模式下!主
要考核了初始进料比&冷’热循环温度&进 料 位 置

对分离效果的影响#结果表明!从分离柱中部进

料时!初始进料比相对越大&冷’热循环温差越大!
分离 效 果 越 好"而 从 回 流 柱 进 料 时!分 离 效 果 更

好#几组实验中!回流柱初始进料为"(D&冷’热

循环 温 度 分 别 为*<E’!"(E时 的 分 离 效 果 最

好!<(次循环后分离因数达到?(**&_"#生产模

式下!由于分离 柱 中 气 阻 较 大!可 能 影 响 P=O的

分离效果"但随着循环次数增加!分离结果逐渐变

好#为验证@ABC系统的实际分离能力!这部分

实验还有待继续进行#
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