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摘要"采用U,D6a]疏水催化剂和亲水填料混装进行含氘$氚氢气与水的液相催化交换实验!研究反应温

度$气体流量和液体流量对a$9转化率以及ADa$AD9的总传质系数Z57的影响%研究结果表明&在相

同操作条件下!9的转化率!"AD9#比a的 转 化 率!"AD9#高!AD9的 总 传 质 系 数 比 ADa的 高’从a$9
转化率随气体流量和液体流量的变化趋势可知!气 体 流 量 对a$9转 化 率 的 影 响 较 大’选 择 合 适 的 反 应

温度即可获得较佳的转化率和总传质系数%在实际工艺中!反应温度选为!F?较适宜%
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!!氢D水液相 催 化 交 换 是 分 离 氢 同 位 素 的 重

要方法之一%该工艺在重水生产和重 水 升 级$
含氚轻水或重水脱氚!以及热核聚变堆净化回

收氚等方面有着广阔应用前景%加拿大$日本$



印度!俄罗斯等已建立了液相催化交换和联合

电解催化交换中试装置"用以进行含氚重水或

轻水脱氚 实 验 研 究#"DC$"国 内 对 氢D水 液 相 催 化

交换工艺的 研 究 正 在 逐 渐 深 入#!D*$%氚 的 引 入

涉及问题较多"目前"国内文献报道主要集中于

ADa体 系"对 于 ADaD9体 系"文 献 报 道 甚 少%
本工作在自制疏水催化剂与亲水填料混装的催

化交换柱中进行含氘!氚氢气从气相到液相的

催化交换实验"考察温度"气!液流量对a!9转

化率和总传质系数Z57的影响"探索适宜的工

艺条件"为进一步进行 ADaD9体系的催化交换

实验研究提供参考%

:!实验

:;:!实验装置

在"(!--f!))--催化交换床内"亲水

填料和U,D6a]疏 水 催 化 剂 按 体 积 比!Y"混

装"催化床层 有 效 高 度 为(>/-"床 的 上!下 端

填料分别为F和!/-%实验流程示于图"%

图"!催化交换实验流程示意图

K.4&"!0J@23.-21,7%M%$SL:22,

$M:583$421.L$,$@22J/:7142327/,.$1

:;<!实验方法

将自行配制的 A!a!9混合气体预热并经

气体质量流量计计量后"从催化交换床底进入"
与自上而下的去离子水逆流接触"在催化交换

床上进行氢同位素催化交换反应"实现氘!氚从

气相交换到液相%
在催化 交 换 床 顶 及 床 底 采 集 气 体"采 用

a2%,7气体质谱仪和正比计数器分别测 量 气 体

样品的a浓度和9浓度%氘!氚的转化率!
#*$

以及总传质系数Z57#>$分别由下式计算&
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其中&D为 气 体 流 量"-C)L^"*: 为 催 化 床 体

积"-C*.Q!.,分别为床进口!出口气体中a’9(
的浓度*." 为达到平衡时a’9(的浓度"根据物

料平衡及分离因子的定义计算得到%

<!结果与分析

<;:!温度对转化率的影响

取气 液 摩 尔 比 为"Y""分 别 在((!!F!

*F?下进 行 实 验"得 到a!9转 化 率 随 温 度 的

变化关系’图((%

图(!不同温度下的转化率

K.4&(!9371LM$3-7,.$137,27,8.MM2321,,2-@237,<32

由图(可看出&在相同条件下"9的转化率

比a的高"随着反应温度的升高"a!9转化 率

显著增加"表明升高温度有利于催化交换反应

的进行"这是由于无论对催化交换反应还是对

填料上的气D液相间质量转移而言"升高温度均

能提高交换过程的速率%当温度升至*F?时"

a!9的转化率与!F?时的相差不大"这表明"
温度达到一定值后"继续升高温度"转化率的提

高不明显%
在实际工艺过程中"氢同位 素 催 化 交 换 反

应有适宜的操作温度"这是因为&"(在较高反

应温度下"交换效率的提高不甚明显"却带来能

耗的增加*((温度过低"水的蒸汽压亦低"不利

于催化交换反应%张莉等#E$的微观热力学计算

结果表明"在!)!!F?范围内"氘从气相到液
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相的转化程度最高!就工程应用而言"综 合 考

虑能耗及可操作性"选取!F?为宜!

<;<!气体流量对G!0转化率的影响

液体流量为!-$%#:$反应温度为!F?时

的气体流量对a$9转化率的影响示于图C!

图C!气体流量对a$9转化率的影响

K.4&C!0MM2/,$M47LM%$S37,2$1,371LM$3-7,.$1

$MADa718AD9

从图C可知%随着气体流量增大"a$9转化

率均明显下降"原因是气体流量增大"气液在塔

板上的接触时间变短&另一方面"气体流量增大"
水汽夹带现象变得严重"甚至会引起反应床中发

生液泛!从图C还可看出"在相同条件下"氚从

气相转移到液相的转化率比氘的高许多"也就是

说"在A$a$9混合体系中"氚的转化效果更好!

<;=!液体流量对G!0转化率的影响

气体流 量 为>-$%#:$反 应 温 度 为!F ?
时"液体流量对a$9转化率的影响示于图!!

从图!可知%随着液体流量增大"即气液比

的降低"a$9转 化 率 呈 上 升 趋 势!很 明 显"这

种趋势比 气 体 流 量 对 a$9转 化 率 的 影 响 小!
造成这种情况的原因可能是%液体流量增加"塔
板上液D汽 接 触 的 机 会 增 大"相 间 交 换 能 力 增

强 "导 致a$9转 化 率 提 高&液 体 的 单 位 摩 尔 流

量变化虽与气体的相同"但线速度的变化量却比

气体的小很多"因此"液体流量对a$9转化率的

影响比气体小很多"当液体流量 达 到 一 定 程 度

时"继续提高液体流量"a$9的转化率不再增加!

图!!液体流量对转化率的影响

K.4&!!0MM2/,$M%.e<.8M%$S37,2$1,371LM$3-7,.$1

$MADa718AD9

从气体流量 和 液 体 流 量 对a$9转 化 率 影

响的实验 结 果 来 看%气 体 流 量 增 加"气 液 比 增

大"催化 交 换 柱 的 分 离 效 率 降 低"a$9转 化 率

随之降低&液体流量增大"气液比减小"a$9转

化率升高!从工程角度考虑"对于一定 的 催 化

交换塔"总是希望气液流量越大越好"但随着气

体流量的增大"催化交换柱的交换效率迅速降

低"所以"应严格控制气体流量!

<;D!不同温度及气液摩尔比下JHG!JH0的总

传质系数8."
通常"用总体积传质系数和 等 板 高 度 或 传

质单元高度表征床层的传质性能!由于等板高

度或传质单元高度的数值变化比总体积传质系

数来得小"因此"在评价催化交换床的传质性能

时"总传 质 系 数 Z57’L^"(是 一 重 要 的 表 征 参

数!结合以上实 验 结 果’图(!!("计 算 出 AD
a$AD9总传质系数列于表"!

表:!JHG!JH0总传质系数

0"63,:!R%3?>,#1"&7/,1)%,//$)$,&#%/JHG"&2JH0

温度#?

不同气液摩尔比下 ADa和 AD9的总传质系数Z57#L̂ "

ADa AD9

"Y" (Y" CY" "Y" (Y" CY"

(( )&"* )&"> )&"= )&(! )&(* )&(>

!F )&!" )&!C )&!( )&FC )&FE )&="

*F )&!* )&F" )&!= )&F= )&=E )&=(

*(!第!期!!古!梅等%氢同位素a$9从气相到液相的氢D水交换实验研究



!!由表"可知!在同一反应温度下"不同气液

摩尔比 下 ADa和 AD9的 总 传 质 系 数 变 化 不

大#随着温度升高"ADa和AD9的总传质系数

均升高"且从((?升到!F?"总传质系数增长

较大"而从!F?升到*F?"总传质系数增长较

少#提高反应温度必然引起能耗增加和相关操

作方面的问题"在工程化应用过程中"操作温度

选为!F?比较适宜#

=!结论

"$通过实 验 研 究 氢 同 位 素 从 气 相 到 液 相

的催化交换可知"相同条件下"9的转化率比a
的转化 率 高"AD9总 传 质 系 数 Z57高 于 ADa
总传质系数"在 A%a%9混 合 体 系 中 氚 的 转 化

效果更好些#

($a%9转化率随着气体流量增大而降低"
随液体流量增大而升高"气体流量变化对a%9
转化率的影响更为显著#

C$在同一 温 度 下"ADa%AD9总 传 质 系 数

Z57随气液摩尔比的变化较小"而 反 应 温 度 对

ADa%AD9总传 质 系 数 Z57影 响 显 著"温 度 升

高"Z57增大#

!$综 合 考 虑a%9的 转 化 效 率%总 传 质 系

数以及能耗和 可 操 作 性"对 于 A%a%9混 合 体

系实际工艺"操作温度选为!F?为宜#
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