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Введение
При разделении изотопов центрифужным ме"

тодом приходится использовать рабочие вещества,
представляющие собой химические соединения
нескольких полиизотопных элементов. В этом слу"
чае говорят о «изотопном перекрытии», то есть це"
левой изотоп одновременно находится в несколь"
ких различных массовых компонентах, которые
состоят из изобарных молекул с различным набо"
ром изотопов.

Эффективность центробежного метода разделе"
ния зависит от разности молекулярных масс, сле"
довательно, молекулы, состоящие из различных
изотопов элементов и имеющие одинаковую мо"
лярную массу, будут вести себя в поле действия
центробежных сил одинаково.

Изотопные перекрытия ограничивают макси"
мальное обогащение целевым изотопом в раздели"
тельных каскадах некоторой предельной величиной.

Это ограничение можно преодолеть нескольки"
ми способами [1], одним из которых является ис"
пользование совокупности реакций изотопного
обмена, в результате которых рабочее вещество бу"
дет стремиться перейти в равновесное состояние.

Технология получения высокообогащенного
изотопа 13С в ОАО «ПО ЭХЗ» описана в работе [2].
Она основана на изобретении [3]. Изотопный об"
мен можно проводить между разделительными эта"
пами и непосредственно в процессе разделения.
Во втором случае в разделительный каскад устана"
вливаются специальные устройства – реакторы
изотопного обмена (РИО), что приводит к умень"
шению числа разделительных этапов. Описание
РИО приведено в работах [4, 5].

Данная статья посвящена расчетно"теоретиче"
ским исследованиям по определению необходимо"
го числа РИО с заданными технологическими па"
раметрами, и их оптимального расположения в ка"
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скаде газовых центрифуг (ГЦ) при получении дио"
ксида углерода обогащенного (более 99 %) изото"
пом 13С.

Теоретическая часть
Для синтеза диоксида углерода предназначен"

ного для обогащения изотопом 13С используется
кислород с природным содержанием изотопов
и углерод, предварительно обогащенный изотопом
13С до 15…30 % [2, 3, 6]. Формулы определения рав"
новесного изотопно"молекулярного состава дио"
ксида углерода и содержания в нем 12С, 13С приве"
дены в табл. 1.

Таблица 1. Формулы определения равновесного изотопно%
молекулярного состава диоксида углерода и со%
держания в нем 12С, 13С

Изотопное перекрытие в диоксиде углерода об"
условлено наличием изотопов углерода 12С, 13С
и изотопов кислорода 16О, 17О, 18О.

Равновесный изотопно"молекулярный состав
диоксида углерода, используемый для центрифуж"
ного разделения приведен в табл. 2. Содержание
13С равно 15 %.

Таблица 2. Изотопно%молекулярный состав диоксида углерода

Если процесс разделения проводится в каскаде
газовых центрифуг без использования РИО, то дио"
ксид углерода обогащается изотопом 13С до
95…97 %, затем он переводится в равновесное со"
стояние с помощью РИО и организуется еще один
разделительный этап. В табл. 3 приведены резуль"
таты теоретического исследования процесса изо"
топного обмена. На вход РИО подается неравно"

весный диоксид углерода, полученный в процессе
работы разделительного каскада, на выходе из РИО
имеем равновесный состав диоксида углерода.

Таблица 3. Молекулярный состав диоксида углерода и со%
держание 13С на входе и выходе из РИО

Анализируя приведенные данные можно пред"
положить, что наиболее неравновесными изобар"
ными являются молекулы диоксида углерода с мо"
лярными массами 0,045 и 0,046. При взаимодей"
ствии молекул СО2 этих молярных масс происхо"
дит их преобразование в молекулы СО2 других
масс по следующим реакциям:

(С12О16О17*) + (С13О16*О17) = (С12О16О16) + (С13О17О17)

М     0,045               0,046              0,044             0,047

(С12*О17О17) + (С13*О16О16) = (С12О16О16) + (С13О17О17)

М     0,046 0,045              0,044              0,047

(С12О16О18*) + (С13О16О16*) = (С12О16О16) + (С13О16О18)

М     0,046               0,045              0,044              0,047
Безусловно, процесс изотопного выравнивания

не ограничивается приведенными выше реакция"
ми. Существует и множество других реакций, воз"
можно более сложных, в результате которых обра"
зуются молекулы СО2 с молярными массами 0,047
и 0,048.

В табл. 3 показано, что в результате реакции и
зотопного обмена происходит не только изменение
молярных масс, но и увеличение концентрации 13С
в молекулах более тяжелых масс. Например,
до РИО содержание изотопа 13С в молекулах с мо"
лярной массой 0,046 составляло 3,1 %, а после РИО
выросло до 81,3 %. Как видим, уменьшается влия"
ние изотопного перекрытия на процесс разделения.

При установке РИО непосредственно в разде"
лительный каскад можно получать диоксид углеро"
да, обогащенный изотопом 13С более 99 % за один
этап разделения.

Методика расчета
Основная сложность расчета каскада ГЦ с уче"

том наличия в нем РИО заключается в том, что
в каскаде не соблюдается уравнение баланса моле"
кулярных компонент и резко возрастает информа"
ционный массив, характеризующий разделитель"
ную ступень. В основном это обусловлено тем, что
на каждой ступени каскада формируется свое, от"
личное от других ступеней, распределение изото"
пов по молярным массам.

Молярная масса
СО2, М, кг/моль

Молекулярный 
состав СО2, %

Содержание 13С, %

Вход Выход Вход Выход
0,044 0,3131 3,3350 0,0000 0,0000
0,045 96,3675 92,9890 99,5814 99,9827
0,046 2,8304 0,5766 3,1013 81,2866
0,047 0,4856 3,0654 99,7903 99,9913
0,048 0,0030 0,0086 6,0163 89,6792
0,049 0,0005 0,0252 100,0000 100,0000

Молярная мас%
са СО2, М,
кг/моль

Молекулярная
концентрация

СО2, %

Концентрация изотопов угле%
рода в молекулах СО2, %

12С 13С

0,044 84,5908 100,0000 0

0,045 14,9905 0,4186 99,5814

0,046 0,3570 96,8987 3,1013

0,047 0,0612 0,2097 99,7903

0,048 0,0004 93,9837 6,0163

0,049 0,0001 0 100,0000

Молярная
масса СО2, М,

кг/моль

Изотопный
состав моле%

кул СО2

Содержание в СО2

12С 13С

0,044 12С16О16О 12С16О16О/М 0

0,045
(12С16О17О).2+
13С16О16О

(12С16О17О).2/М 13С16О16О/М

0,046
(12С16О18О).2+
12С17О17О+
(13С16О17О).2

(12С16О18О).2+
12С17О17О/М

(13С16О17О).2/М

0,047
(12С17О18О).2+
(13С16О18О).2+
13С17О17О

(12С17О18О).2/М
(13С16О18О).2+
13С17О17О/М

0,048
12С18О18О+
(13С17О18О).2

12С18О18О/М (13С17О18О).2/М

0,049 13С18О18О 0 13С18О18О/М
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На рис. 1 показана схема разделительной ступе"
ни с установленным РИО на трассе тяжелой фрак"
ции (отвала).

На питание ступени подается поток величиной
GF с концентрациями молекулярных компонент
СFi, i=1,…,n, где n – число молекулярных компо"
нент, для диоксида углерода их шесть (М=0,044,
0,045, 0,046, 0,047, 0,048, 0,049). Из ступени выхо"
дят два потока: отбор величиной GР с концентра"
цией молекулярных компонент СРi, i=1,…,n и
отвал величиной GW с концентрацией молекуляр"
ных компонент СWi, i=1,…,n. Содержание изото"
пов кислорода и углерода в питании характеризу"
ется матрицей DFi,j, где i – номер молекулярной
компоненты; j – номер изотопа, для диоксида угле"
рода это 12С, 13С, 16О, 17О, 18О, в отборе – DРi,j, в отва"
ле – DWi,j. Поток отвала с разделительной ступени
поступает на вход РИО. На выходе РИО имеем по"
ток величиной GW1, с концентрациями молеку"
лярных компонент СW1i, i=1,...,n и содержанием
изотопов кислорода и углерода DW1i,j.

Расчет разделительной ступени проводится тра"
диционным способом [7, 8].

Учитывая степень изотопного обмена β, опре"
деляются результирующие молекулярные соста"
вляющие и матрица содержания спектра изотопов
в диоксиде углерода на выходе из РИО.

Рис. 1. Схема разделительной ступени с установленным
РИО на трассе тяжелой фракции

Коэффициент изотопного обмена β определя"
ется экспериментальным путем [9] и рассчитыва"
ется по формуле:

где CRi – равновесные концентрации молекуляр"
ных компонент.

Результаты расчетно5теоретических исследований
Сначала были проведены расчеты каскада

ГЦ с одним РИО, установленным на разных ступе"
нях каскада газовых центрифуг при степени изо"
топного обмена β=100, 80, 60, 40 %. Расчеты про"
водились при постоянных величинах внешних по"
токов (потоке питания 5⋅10–6 кг/с и потоке тяжелой
фракции (отвала) 6,3⋅10–7 кг/с) и технологических
параметрах разделительных ступеней. Критерием
эффективности размещения РИО служила кон"

центрация 13С в целевом потоке GW1. Результаты
расчетов приведены на рис. 2.

Рис. 2. Зависимость концентрации 13С от расположения РИО
в каскаде газовых центрифуг

Таблица 4. Результаты определения месторасположения
двух РИО в каскаде ГЦ при β=50 и 40 %

Из приведенных расчетных данных видно, что
функция эффективности работы каскада ГЦ от

№ ступени установки РИО Концентрация 13С на выходе
каскада ГЦ, %I II

β=50 %
1 15 99,0422
5 15 99,0730
10 15 99,0710
15 15 99,0023
20 15 99,0959
25 15 99,1261
30 15 99,1283
35 15 99,1100
28 15 99,1303
29 15 99,1297
28 13 99,1415
28 11 99,1482
28 9 99,1499
28 7 99,1456
28 8 99,1485
27 9 99,1507
26 9 99,1507
27 10 99,1501

β=40 %
10 10 98,7049
10 30 99,0889
10 25 99,0970
10 20 99,0793
10 23 99,0935
10 24 99,0958
10 26 99,0973
10 27 99,0966
9 26 99,0992
11 26 99,0941
8 26 99,0995
7 26 99,0982
8 27 99,0985
8 25 99,0996
8 24 99,0987
9 25 99,0991
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расположения в нем одного РИО представляет со"
бой унимодальную выпуклую линию, имеющую
максимум. При степени изотопного обмена β ме"
ньше 80 % одного РИО недостаточно для эффек"
тивной работы каскада и получения обогащения
по 13С выше 99 %. При β=100 % оптимальное рас"
положение РИО в каскаде ГЦ приходится на
22 ступень, а при β=80 % – на 18 ступень.

На следующем этапе исследований были прове"
дены расчеты с двумя РИО установленными в ка"
скаде ГЦ.

При проведении расчетов фиксировалось ме"
стоположение одного РИО, и по методу Кифе"
ра–Вольвовица [10] находилось оптимальное ме"
стоположение второго РИО. Затем фиксировалось
местоположение второго РИО и аналогично нахо"
дилось оптимальное местоположение первого
РИО. Данная процедура продолжалась до нахож"
дения абсолютного оптимума. Критерием оптими"
зации служила величина концентрации целевого
изотопа (13С).

Результаты расчетов приведены в табл. 4.
Из приведенных данных видно, что для эффек"

тивной работы разделительного каскада достаточ"
но двух РИО, обеспечивающих степь изотопного
обмена 40 %. Оптимальное место установки перво"
го РИО в данном случае 8"ая ступень каскада ГЦ,
второго РИО – 25 ступень.

При β=50 % оптимальным является расположе"
ние первого РИО на 26 или 27 ступенях каскада
ГЦ, а второго РИО – на 9 ступени.

Выводы
1. Рассмотрены возможные схемы протекания ре"

акции изотопного обмена в реакторе. Показаны
изменения молекулярного состава диоксида
углерода и распределения концентрации изото"
па 13С на входе и выходе из реактора изотопного
обмена.

2. Исследована зависимость эффективности рабо"
ты каскада газовых центрифуг по получению
высокообогащенного 13С от места установки
в нем реактора изотопного обмена при различ"
ных величинах степени изотопного обмена. По"
казано, что функция эффективности работы ка"
скада от места установки в нем реактора изо"
топного обмена представляет собой унимодаль"
ную выпуклую линию, имеющую максимум.

3. Установлено, что для эффективной работы раз"
делительного каскада газовых центрифуг (кон"
центрация 13С на выходе из каскада выше 99 %)
достаточно одного реактора изотопного обме"
на, работающего со степенью изотопного обме"
на 80 % или двух реакторов изотопного обмена,
работающих со степенью изотопного обмена
40 %.
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