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摘要!提出了基于
RCITeI;

工艺的重水除氚和升级工艺概念设计&建立了理论模型&在
EMQRMH

平台下

编制了计算程序&对整个系统的分离行为进行研究(气液摩尔比为
!

时&

RCIT

可以将重水中
<KA!KP

的
Q

和
<KA!@P

的
B

转移到气相&气液摩尔比对
RCIT

过程有显著影响&增大气液摩尔比会显著降低顶端气体中

B;

和
;Q

浓度(第
*

根精馏柱再沸器中
;Q

浓缩效应显著&

"?6

后约为进料含氚重水的
!)

倍(在第
"

根精

馏柱冷凝器中&

B;

为主要组分&仍然含有
*)

g**水平的
;Q

(低温精馏系统对气体除氚率和除氢率分别为

<<A!)P

和
<>A>@P

(通过合理的系统设计&可以保持前后两级的一致性&使
RCITeI;

成为非常高效的重水

除氚和升级工艺(
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重水吸收热中子的几率小&中子经济性好&是

很好的重水堆慢化剂&但作为慢化剂的重水中的

氘会发生中子俘获反应产生氚&每年积累的氚为

)A*?

"

)A"

U

)

Ec

*

*

+

&会给堆的运行和维护带来

不便&如果能够提取这部分氚&就可以大大降低放

射性泄漏的潜在威胁&提取的氚作为热核聚变燃

料具有可观的经济效益(此外&堆运行过程中重

水不可避免会有泄漏&从环境中的轻水引入氕&重

水中氘丰度下降&引起反应堆重水降级&因此也要

进行升级处理(

在重水除氚和升级方面&以加拿大
")

世

纪
K)

年 代 建 起 的
;Q4S

#

;/-&5.

U

9%. Q-595,7

427%_/&S/15&59

:

%为代表&迄今为止仍然是世界

上最大的此类装置*

"

+

&法国在
")

世纪
>)

年代也

建起了类似的重水处理装置*

!

+

(

")

世纪
K)

年代

末&加拿大
MTIR

的
I6/&J45_2-(,1&2/-R/Z%=

-/9%-528

首次采用
RCITeI;

#

&5

Y

,53

]

6/821/9/=
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9512[16/.
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%工艺&建起

了重水升级和除氚的示范装置*

?=@

+

(韩国的

cQ4S

是世界上首次采用
RCITeI;

工艺实现

重水除氚和升级的工业化装置&为韩国
?

座重

水动力堆服务&由加拿大和韩国联合建成*

#

+

(

国内在疏水催化剂制备和性能表征'低温精馏

实验及系统模拟方面也做了大量工作*

>=*)

+

&然

而&在系统级联方面尚未开展深入研究&对其分

离过程规律和影响因素缺乏认识(本工作拟对

该工艺进行深入研究&提出了基于
RCITeI;

工艺的重水除氚和升级系统概念设计方案&对

RCIT

和
I;

分离过程分别基于线性传质和塔板

理论建立理论模型&在
EMQRMH

平台编制计算

程序&对分离过程的主要特征进行计算分析&以

为重水提氚及升级系统设计和操作运行提供重

要参考依据(

%

!

工艺流程描述与计算模型

如图
*

所示&该工艺由
RCIT

交换床和
"

根

低温精馏柱
I;*

和
I;"

级联而成(

RCIT

交换

床内装有疏水催化剂和亲水填料(重水反应堆内

含有微量
;QW

和
B;W

的重水进入交换床顶端&

在重力作用下降落&从交换床底端进入的
;

"

逆流

而上&在疏水催化剂作用下&

RCIT

交换床中发生

以下
"

个同位素交换反应"

B;W

#
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图
*

!

RCITeI;

工艺流程简图

S5

U

'*

!

L16272%0RCITeI;

]

-%1288

经过同位素交换反应后&

B

和
Q

从液相的
B;W

'

;QW

形式转到了气相的
B;

'

;Q

形式&可以进入

后面的低温精馏系统进行进一步分离!去除
;QW

和
B;W

后的重水可以返回反应堆(第
*

根精馏

柱
I;*

主要目的是去除
;Q

&第
"

根精馏柱
I;"

主要目的是除去
B;

&从第
"

根精馏柱底端出来

已经纯化的
;

"

返回
RCIT

(由于
B;

和
;Q

的含

量很小&经过精馏分离后&

;

"

的损失很小(

尽管
RCITeI;

的工艺流程并不复杂&但

实际上
RCITeI;

的前后两级存在着相互影响

和制约的复杂关系(一方面&从式#

*

%和式#

"

%

可以看出&增加
;

"

气体流量有助于推动反应向

右进行&提高对
;QW

和
B;W

的去除效率!另一

方面&

RCIT

底端气体流量的大小直接决定了后

级低温精馏系统的建造规模和成本&从
RCIT

出

来的气体流量和组成也会对低温精馏分离效果

产生影响&而低温精馏的分离效果反过来又会

影响
RCIT

交换过程(此外&由于气体中
;Q

含

量非常低&在第
*

根柱的底端&

;Q

的收集只能

采取间歇的方式&整个精馏柱上各组分浓度均

随时间动态变化&因此&从
I;*

顶端进入
I;"

的气体组成也不恒定&对
"

根精馏柱分离行为

的计算必须采用动态模型处理(

I;"

底端出来

的气体进入
RCIT

&必须控制其中
B;

和
;Q

含

量&使其不会影响
RCIT

过程(本工作在系统设

计上采用了如下思路"首先设定进入
RCIT

的

;

"

气体组成固定&

B;

和
;Q

含量与分离目标确

定的脱氢率和脱氚率相一致&然后通过优化设

计
"

根精馏柱的参数&使精馏纯化后的
;

"

中
B;

和
;Q

含量不低于上述要求&这样就不会对

RCIT

过程产生负面影响&由此保证了前后两级

系统在设计上的一致性&使其复杂的相互影响

关系研究大大简化(

对于
RCIT

催化交换过程&可以基于线性推

动力假设建立如下的微分方程模型&用以描述

!?!

第
#

期
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交换床上液体和气体中各组分摩尔分数随高度

的变化"
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式中"

A

为液体流量&

7%&

)

8

!

D

为气体流量&

7%&

)

8

!

-

为传质系数&

7%&

)#

7

!

.

8

%!

?

为催化交换床截

面积&

7

"

!

B

为交换床高度&

7

!

=

&

#

;Q

%为液体中

;Q

摩尔分数!

=

U

#

;Q

%为气体中
;Q

摩尔分数!

=

&

#

B;

%为液体中
B;

摩尔分数!

=

U

#

B;

%为气体

中
B;

摩尔分数!

(

#

B

)

;

%为
B

)

;

分离因子!

(

#

;

)

Q

%为
;

)

Q

分离因子(

传质系数
-

是表征疏水催化剂性能的重要

动力学参数&可通过实验测定&在前期实验中已对

其进行了深入研究!

(

#

B

)

;

%和
(

#

;

)

Q

%是
"

个交

换体系的热力学参数&随温度变化而变化&可以通

过实验测定&也可以通过量子化学计算获得(求

解式#

!

%&获得气体中
B;

和
;Q

摩尔分数随高度

的变化关系&将
RCIT

顶端气体的组成作为第
*

根精馏柱
I;*

的气体进料组成(

对于精馏分离过程&可以用塔板理论描述(

对于精馏柱上的任意一块塔板
E

&用
=

0

&

E

表示某组

分
0

在塔板
E

处液相中的浓度&其随时间的变化

用下式描述"
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式中&

0

为组分数下标!

E

为塔板数下标!

A

为液体

流量&

7%&

)

8

!

5

为气体流量&

7%&

)

8

!

A

0

为进料液氢

流量&

7%&

)

8

!

5

E

&

%,9

为采出气体流量&

7%&

)

8

!

=

0

&

E

为

液相中组分摩尔分数!

-

0

&

E

为平衡常数!

F

A

&

E

为
E

板滞液量&

7%&

!

/

为时间&

8

(

对
"

根精馏柱同时进行动态计算&第
*

根精

馏柱底端在系统运行期间不进行
;Q

采出&第
*

根精馏柱顶端气体组成作为第
"

根精馏柱的进料

组成(根据前面建立的理论模型&在
EMQRMH

平台下开发了计算程序&对系统运行
"?6

的动态

行为进行了计算&计算中时间步长为
!8

&表
*

给

出了计算中采用的系统设计参数(

表
*

!

计算中采用的系统设计参数
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计算结果与讨论

)"%

!

NGSV

柱上浓度分布

计算中气液流量分别取为
*@)7%&

)

6

和

@)7%&

)

6

&气液摩尔比为
!

(底端
;

"

气体中
;Q

和
B;

摩尔分数分别为
*)

gK和
@a*)

g?

&对应于

;Q

去除率
<<P

&

B;

去除率
<@P

&图
"

给出了交

换床上气体和液体中
;Q

和
B;

摩尔分数随高度

变化的计算结果(底端液相中
;QW

摩尔分数为

*A#*#>a*)

gK

&

B;W

摩尔分数为
*A#@)a*)

g?

&

RCIT

已经将重水中
<KA!KP

的
;Q

和
<KA!@P

的
B;

转移到气相(交换后气相
;Q

摩尔分数为

!A!><a*)

g>

!

B;

摩尔分数为
!A>>Ka*)

g!

&与液

相浓度相比已经被稀释(

)")

!

气液摩尔比
!

M

$

7

对
NGSV

的影响

进一步加大气体流量而保持液体流量不变&

??!

核化学与放射化学
!!!!!!!!!!!!!!!!!!
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将气液摩尔比#

<

U

)

&

%从
!

增至
?

&研究其对
RCIT

过程的影响#图
!

%(从图
!

可以看出&气液摩尔

比会对顶端气体组成产生显著影响&

;Q

摩尔分

数从
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大气液摩尔比后产生的稀释作用&会造成后级低

温精馏系统负载升高(因此&综合考虑上述因素&
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分离行为

精馏柱
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内气体初始组成与
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顶端一
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&摩尔分
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g>量级(在冷凝器中&
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摩尔
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和
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摩尔分数的变化(第
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水中
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的
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和
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转移到气相!

增大气液摩尔比会降低
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顶端气体中
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通过合理的系统设计&可以保持前后两级的
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成为非常高效的重水除氚
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