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MozLIwodcl SEPARACII CO,, i Rn22?

W PROCESACH DYFUZJI 1 TERMODYFUZJI

Streszczenie. Podjeto probe oszacowania nie-
ktérych z wczesniej opisanych metod separacji
dwusktadnikowych mieszanin gazow do rozdziele-
nia mieszaniny COg 1 Rn™22 (w szczegbélnosci

metody Hertza i kolumny termodyfuzyjnej). Z
powodu braku danych o zjawiskach transportu w

mieszaninach gazow typu COg - Rn222 wspotczyn-

niki dyfuzji i1 stalg termodyfuzji oszacowano
w oparciu o model Sutherlanda  oddziatywania
pomiedzy czasteczkami gazu.

WsStEE

Problem separacji COg i Rn222 jest zwigzany z metodg okres-
lania wieku roéznych substancji organicznych za pomoca radiowe-
gla (C ). Wiek substancji okresla sie z pomiaru aktywnosci i-
zotopu C zawartego w prébce, ktdrg po odpowiedniej prepa-
racji chemicznej wprowadza sie w postaci CO_ do licznika pro-
porcjonalnego. Rn222 jako jeden z izotopOw szeregu promienio-
twérczego U znajduje sie w niewielkich ilosciach w materia-
le organicznym. Pomimo ze zawartosc Rn222 na ogét nie przekra-

cza liczby 2,4 x 10 atoméw w objetosci COg wynoszacej okoto
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3 1, powoduje on duze i1 trudne do wyeliminowania td#o przy o-
pracowywaniu wynikéw pomiaréw wiekéw probek.

Zwyk¥ymi metodami Fizykochemicznymi, stosowanymi do usuwa-
nia innych gazéw niz radon w procesie oczyszczania CO®, oddzie

1i¢ radonu od dwutlenku wegla nie mozna, ze wzgledu na nie-
wielkie roéznice temperatur wrzenia tych gazéw. Absorbcja CO®
w weglanie wapnia nie daje réwniez zbyt duzego efektu zmniej-
szenia zanieczyszczenia CO™ radonem. Dlatego zwykle stosuje
sie metode wykorzystujgaca stosunkowo krotki okres potowicznego
rozpadu Rn222 . Poniewaz okres ten wynosi = 3,825 dni, po-
zostawia sie mieszanine gazéw w naczyniu na okres okoto mie-
sigca. Po tym czasie diwutlenek wegla jest prawie caltkowicie u-
wolniony od zanieczyszczenia radonem. V przypadkach jednak gdy
pomiar trzeba wykona¢ w mozliwie krétkim terminie, wprowadze-
nie do licznika proporcjonalnego CO™ zanieczyszczonego radonem
powoduje duze biedy pomiarowe.

Korzystajac z opisanych poprzednio metod separacji dwuskdad-
nikowych mieszanin gazéw [6], podjeto proby oszacowania przy-

datnosci niektérych z nich do rozdzielenia mieszaniny COp i
222
Rn -

222

1. Separacja CO™ i1 Rn w procesach dyfuzji 1 konwekcji

1.1. W metodzie separacji wykorzystujacej zjawisko dyfuzji
swobodnej 1 zwykdej konwekcji, rozwazono przypadek, w ktérym
gazem pomocniczym jest para wodna nasycona w temperaturze 27°C.
W tych warunkach otrzymano nastepujace wartosci wspédczynnikow

dyfuzji z dokkadnoscig do pierwszego przyblizenia:
[0}

= om d*a ukfadu Rn * HgO
Hi12n1

cm2/s dla ukkadu CON - HMNO

(Spostéb obliczania wspotczynnikow - patrz rozdziat 3).
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Roznice wspodczynnikow dyfuzji pomimo duzej roznicy mas cza-
stoczkowych CO2 i Rn222 nie sg zbyt duze ze wzgledu na duze
réznice rozmiaréw czgsteczek Rn 1 O,,.

Przy zatozeniu stopnia wzbogacenia q = 2 w metodzie Her-
tza wynika, ze iloczyn (vl) powinien by¢ rzedu 10 cozls, co
jest dos¢ duzg wartoscig dla optymalnej pracy urzadzenia (moz-
liwie matego 1). Zatem w celu uzyskania dwutlenku wegla o moz-
liwie wysokiej czystosci, nalezatoby proces powtorzy¢ wielo-
krotnie, a wiec zastosowa¢ wielostopniowy uklad dyfuzyjny
wzglednie proces cykliczny).

1.2. Metoda separacji wykorzystujgca zjawisko dyfuzji 1 kon-
wekcji podczas przepbywu mieszaniny spowodowanego duzg roéznica
cisnien nie zostata rozwazona.

2. Mozliwos¢ separacji CON i Rn222 w kolumnie termodyfuzyjnej

Problem oszacowania przydatnosci kolumny termodyfuzyjnej
jest bardzo skomplikowany, ze wzgledu na trudnos¢ teoretyczne-
go okreslenia wspotczynnika dyfuzji D™2 oraz stalej termody-
fuzji oc, poniewaz wielkosci te zalezag silnie od przyjetego mo-
delu oddziatywania molekut mieszaniny. Ponadto dla matych ste-
zen jednego ze sktadnikow mieszaniny (Jak w rozwazanym przypad-
ku) 1 duzej réznicy mas czasteczek moze pojawi¢ sie duza zalez-
nosc¢ a stad 1 oc od stezenia w kierunku zmniejszenia efek-
tu separacji. Obliczenia wartosci D., 1 oc (patrz rozdziat 3)

dla ukdadu Rn222-C02 daty nastepujace wyniki:

D12 = 0,123 cm2/s ( =0,5at, t = 20°C)

oc = 0,180 (t=20°C, p = 0,5 at)
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Zaktadajgc parametry kolumny:

szerokos¢ szczeliny 2X = 10 mm

dtugos¢ kolumny L - 31
0,5 atm

cisnienie mieszaniny p

maksymalny obliczony stopien wzbogacenia wynositby
c 1.003

Wartos¢ ta jest prawdopodobnie obarczona duzym bdedem 1 moze
rézni¢ sie od wartosci rzeczywistej nawet co do rzedu wielko-
sci z nastepujacych powoddw:

a) Przedstawiona w czesci 3.2 teoria kolumny termodyfuzyjnej[6j
z dos¢ dobrym przyblizeniem opisuje separacje mieszaniny i-
zotopdw, a stosunkowo zle rozdzielanie mieszaniny zwykdych
gazéw |V).

b) Dotychczasowe opracowania zjawisk transportu w gazach zawie-
rajg bardzo mato informacji dotyczacych transportu masy w
mieszaninach gazéw typu Rn222-CO?- Stad miedzy innymi nie-
pewnos¢ przyjetego modelu oddziakywania molekud Rnpo i CO

do okreslenia wspodczynnika dyfuzji i stalej termodyfuzji.

Mozna zwiekszyC stopien wzbogacania w kolumnie  termodyfu-
zyjnej nie tylko przez odpowiedni dobdr parametréw kolumny (i—
stnieja pewne ograniczenia konstrukcyjne), lecz réwniez przez
pewna optymalizacje parametréw samego procesu.

Metoda dajaca duzy efekt dla mieszanin zwykdych gazdéw jest
wprowadzenie do kolumny trzeciego skkadnika gazowego jlj. Wy-
bor trzeciego skltadnika zalezy miedzy innymi od symetrii czg-
steczek sktadnikéw mieszaniny. Efekt wzrostu stopnia wzboga-
cenia jest najwiekszy, gdy masa molekut gazu pomochiczego jest
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réwna sredniej masie molekut pozostatych dwoch skkadnikéw. Gaz
pomocniczy moze skupia¢ sie na pewnych wysokosciach kolumny
tworzagc warstwy "‘buforowe' pomiedzy obszarami, w ktérych gro-
madzg sie lzejszy i1 ciezszy skdadnik mieszaniny.

Powyzsza metoda optymalizacji procesu dla mieszaniny Rn222—
CO.} nie zostata na razie rozwazona.

3. Wspotczynniki dyfuzji, stata termodyfuzji

3.1. Z braku jakichkolwiek danych literaturowych, odnosza-
cych sie do modelu oddziakywan Rn222—C0—, wspotczynniki dyfu-
zji D,~ dla Rn222—l"0, CCN-H"NO, zostaly obliczone w oparciu
0 zwykdy model Maxwella oddziakywan miedzyczasteczkowych, to
jest dla czasteczek traktowanych jako sztywne kulki sprezyste
1 punktowe zréd¥a sit odpychajgcych  odwrotnie proporcjonal-
nych do pigtej potegi odleghosci. Pierwsze przyblizenie wspot-
czynnika dyfuzji [Pl w Powyzszym modelu wyraza sie wzorem

I21:

372 tS +M2NZ2 r 2t

5>12]1 s °-001858 ) [« /7~»0 G.D
PO12 12
gdzie:
p - cisnienie w atm,
. ““ masy czasteczkowe,
6~ . * Srednice czasteczek 1li 2w 1.

Wartosci { -.~:0trzymane ze wzoru (3-1) mogg by¢ znacznie

zanizone w stosunku  do wartosci, ktore daje np. modelPidducka

[3]1- Model ten traktuje gaz jako sprezyste kulki, ktére w zde-
rzeniach wymieniaja energie ruchu postepowego i1 obrotowego,
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uwzglednia wiec momenty bezwkadnosci poszczegélnych rodzajoéw
czgsteczek. Ze wzgledu na rozne symetrie czaste.czek rozwazanej

222

mieszaniny gazow (Rn , C02, Hg0) wpiyw momentéw bezwkadnosci

na obliczone wartosci wspotczynnikow dyfuzji moze by¢ dos¢ du-
zy.

3.2. Ze wzgledu na duzg zaleznos¢ efektu rozdzielania mie
szaniny gazéw za pomocg kolumny termodyfuzyjnej od mechanizmu
oddziatywania miedzyczqst%%kowego, dla wstepnej oceny warto-
Sci [p,j2dl ukthladu Rn #"°2  Przyj&tO0 model Sutherlanda.
Model ten rozwaza czasteczki gazu jako sztywne kule sprezyste,
odpychajace sie sidami odwrotnie proporcjonalnymi do odlegto-
sci w pewnej potedze (model Maxwella jest szE:Vz/%%élnym przypad-

kiem modelu Sutherlanda), tzn. sidami Xj2 r an “ stata).
Do obliczenia D2 w pierwszym przyblizeniu uzyto wzoru Hirsch-
feldera, Birda 1 Spotza ISZIdIa = 7. WzOr ten ma postac:
M *M 172
o)
t5-2>

gdzie:

B = 9.2916 x 10

p, M142, - jak powyzej,

A -stata, rzedu 0.03,
vm(l) - caltka zderzen.

Wartosci V\Dfl) zostaly obliczone przez powyzszych  autorow
dla réoznych wartosci KI/6,j2, gdzie 672 = zal* e 2
oznaczaja minimalne energie potencjalne dla przyjetego modelu
oddzialywania czasteczek danego gazu, ktdére wyznacza sie z po-

miarow lepkosci. Z powodu braku owych danych dla radonu, obli-
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czenia zostaty wykonane za pomocg wzoru przyblizonego (wed4ug

Hirschfeldera, Curtissa i Birda ﬁﬂ
6/k = 1.15 (3.3)
gdzie:

k - stalka Boltzmanna,

T~- temperatura wrzenia.

3.3. Obliczenia statej termodyfuzji wykonano wg wzoru Chap-
mana Pierwsze przyblizenie statej ternodyfuzji wynosi:
[oclt =5 (C-1 g (€R))
przy czym
2 - 5)

Wartos¢ g jest okreslona za pomoca nastepujacych wzoréw:

B p Kisi -y 2 b v
+ NIN2Q12 + N~ 2

gdzie:

51 *3 N "1 * M)V2 & " x12SM>]

52 *3 N 1 * « V2 Cl1 - *21S<—]

S = @ - A2 @ - G/ + M)

G:2A”1>°
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M
1

gdzie

N2

q’!
q2

ql2

H =

(&
1

t12
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m m -m
“ + m2* 2« + m2* + m2
ni"t m2 - masy czasteczkowe skdadnikéw 1 i 2,
(3% ~ 5) A2(V12)

5012 0 Al ~*12n

(1+M)1/2 qi U 12, ~ = (1-M)1/2 q2/x21,

4A
= x12x21 + ql2

H- @+ 28 M+ (H - 48) M2,

SH+ (A+ 2B) M+ (M - 48) M2

=2 (11 “4B) CIm2 (L " m)L/2 +  “ m2)3/2]
LB+

3 K 2-5)(V 2+1)
3(5 - 4b)/A (Ul - 4B), B = ——mm— —_l__ A7

Fr ©

58 12 A 12

= 2 25 X1 = 2 ~2

1 2

Wartosci A™, Ag, B, A, 5-4B, H, 1/G oraz J zaczerpnieto z

tablic

QQ,
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0 BO3MOKHOCTM CEnAPALIKM CCg 1L En222
B NPOUECCAX FIM>a>yaM M TEPHFAISEKH k31K

Pe 3cue

B pafioTe .gaHa nonuTKu onpejiediHTb bc TynHTelitho bosmokhoct#
npKMeHeHHH «ni|4>y3HK b CTpyH xBnscymeroH ra3a 1 TeptumecKoii
<€y3HH ajih pa3fl,eseHna cMecu COg - Rn222. JJjih bimnonelina cTene-
hh oCoraiieHHH b 3thx npoijeccax Hanc 3HaTh KoswsmnenT sv.ixpyaiiK
h kcszumie ht TepMM”ecKoii *HOO)y3KH. 3Ha«eHHa sthx KcatpipninseH-
tcb fibi-iH BmiHcaeHu fljiH CMecH CCJg - Rn*'4" corJiacHO uoKexau La-
zcBeiJia u Cy3epliaHfla » 3aMMO&e-ictbhh  MClieKyn b ra3ax.
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ON THE POSSIBILITY OF SEPARATION OF COg - and Rn>2% BY
DIFFUSION AND THERMAL DIFFUSION PROCESSES

Summary

In the present paper attempts are made for initial evalua-
tion of the possibility of separation of CO’\—Sn222 system by
methods previosly described. Discussion is concerned mainly with
separation of gas mixtures by diffusion in a streaming gas and
by thermal diffusion. To evaluate the separation Tfactor for
the above mentioned methods one ought know diffusion coeffi-
cient and thermal diffusion constant, respectively. The eva-
luation of diffusion coefficient and thermal diffusion constant
are based on Maxwell model and Sutherland model of interaction
of gas molecules, respectively.



