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Представлены математическая модель и результаты расчетов распределения
легких примесей в объеме жидкого UF6 при его переливе. Математическая
модель основана на уравнениях Навье – Стокса для вязкой несжимаемой жид-
кости с использованием приближения Буссинеска. Система уравнений реша-
лась численно методом Патанкара. Получены зависимости распределения
массы легких примесей, испарившихся в емкость и перелитых с жидкостью.
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В современной ядерной технологии большое внимание уделяется содержанию
примесей не только в конечных продуктах, но и на промежуточных стадиях. На
стадии обогащения урана по легкому изотопу уран-235 применяется гексафторид
урана UF6, в котором постоянно присутствуют разнообразные  примеси, молеку-
лярная масса которых меньше массы UF6 (так называемые легкие примеси): фто-
риды, оксифториды и оксиды различных металлов и неметаллов, а также компо-
ненты воздуха. При этом содержание фтористого водорода HF в гексафториде
урана значительно превышает суммарное содержание других примесей [1]. Зна-
чительное содержание HF может оказывать влияние на разделяющую способ-
ность газовых центрифуг.

При обогащении урана на газоразделительных заводах UF6 присутствует на
различных стадиях технологического процесса в различных агрегатных состояни-
ях. В частности, перелив из технологического баллона в транспортный контейнер
осуществляют при таких условиях, когда UF6 находится в баллоне в жидкой фазе
с газовой «шапкой». Для оценки возможности очистки UF6 от легких примесей
при его переливе из технологического баллона в транспортный контейнер возник-
ла необходимость провести термо- и гидродинамические расчеты с учетом кон-
вективного течения в жидкой фазе, поверхностного испарения компонентов смеси
и взаимного влияния жидкой и газовой фаз.

В работе [1] получены уравнения, связывающие температуру и давление в
баллоне с содержанием легких примесей в жидкой и газовой фазах UF6. Эти урав-
нения показывают значительное отклонение системы от закона Рауля, то есть от-
носительное содержание легких примесей в газовой фазе значительно больше,
чем в жидкой.

Практика переливов на заводе разделения изотопов ОАО «СХК» показала, что
помимо эффекта неоднородного распределения легких примесей между фазами в
технологическом баллоне имеет место эффект неоднородного распределения лег-
ких примесей в объеме жидкого UF6. Поэтому для проведения всесторонней
оценки процесса очистки UF6 от легких примесей была разработана комплексная
математическая модель перелива, проведены численные расчеты и эксперимен-
тальные измерения.
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При разработке математической модели были приняты следующие исходные
данные. Баллон был представлен в виде цилиндрического объема, заполненного
вязкой жидкостью до высоты H. В качестве модельной примеси, как и при экспе-
риментальных измерениях, использовался фтористый водород. Жидкость пред-
ставляла собой смесь двух жидкостей, при этом концентрация растворенного HF в
UF6 небольшая. На поверхности жидкости происходило испарение компонентов
смеси жидкостей. На испарение жидкости тратилась теплота. На стенках и дне
объема поддерживались изотермические условия. Предполагалось, что плотность
жидкости линейно зависит от температуры, при остывании жидкости ее плот-
ность увеличивается. Также предполагалось, что плотность раствора жидкости
линейно зависит от концентрации растворенного вещества и при испарении при-
меси плотность жидкости увеличивается. В связи с этими процессами внутри
жидкости будет возникать конвективный тепло- и массоперенос.

Моделирование гидродинамики течения вязкой несжимаемой жидкости было
проведено уравнениями Навье – Стокса [2]. Учет температурного расширения
жидкости, находящейся в неизотермических условиях, и изменения ее плотности
при изменении концентрации растворенного компонента проводился в приближе-
нии Буссинеска [2].

Система уравнений, описывающая движение и тепло- и массоперенос в жид-
кости, записанная в цилиндрической системе координат, имеет вид
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где t – время; r, y – координаты; u, υ – компоненты вектора скорости вдоль осей r,
y соответственно; p – давление; ρ – плотность; T – температура; c – концентрация
растворенного вещества; ν – кинематический коэффициент вязкости; a – коэффи-
циент температуропроводности; λ – коэффициент теплопроводности; D – коэф-
фициент диффузии; g – ускорение силы тяжести; α – коэффициент температурно-
го расширения; γ – коэффициент концентрационного расширения; β – коэффици-
ент массоотдачи; B – тепловой поток при испарении; R – радиус емкости; H – вы-
сота уровня жидкости в емкости; rout – радиус сливного отверстия; coc – концен-
трация вещества в газовой фазе; υ0, υout – скорость жидкости на поверхности и в
выходном патрубке. Индекс «0» соответствует начальным условиям.

Для проведения численного моделирования системы уравнений использовался
метод Патанкара [3 – 5]. Для определения поля скоростей решались уравнения
(1) – (3). Затем по полученному полю скоростей определялись поля температуры
и концентрации из решения уравнений (4), (5). Расчет проводился в подвижной
системе координат, связанной с поверхностью жидкости. В расчетах было услов-
но принято, что баллон имеет диаметр 0,6 м и высоту уровня жидкого UF6 1,5 м.
Концентрация HF в баллоне задавалась менее 0,1 %.

Предполагалось, что в начале слива UF6 из технологического баллона легкие
примеси распределены в объеме UF6 равномерно. В расчетах варьировался коэф-
фициент массоотдачи, величина которого является неизвестной.

На рис. 1 представлены поля концентраций и скоростей в баллоне в моменты
времени с периодичностью 15 000 секунд. При испарении UF6 и легких примесей
вблизи поверхности жидкости возникает неоднородное распределение температу-
ры и концентрации примеси, вызывающее из-за действия сил плавучести конвек-
тивное движение внутри баллона. Более тяжелая жидкость (с меньшей температу-
рой и концентрацией легких примесей) перемещается вниз на дно баллона. Она
движется в центре баллона и вдоль стенок (рис. 1, а). С течением времени возни-
кает дополнительная конвективная колонка в промежутке между центром и стен-
кой (рис. 1, б, в, г), блуждающая по поверхности. В жидкости возникает сложная
картина течения (см. поля скоростей на рис. 1), однако прослеживается тенденция
к тому, что обедненная легкими примесями жидкость движется к месту располо-
жения сливного канала. Такое течение приводит к частичному уменьшению кон-
центрации легких примесей в жидком UF6, сливающемся из баллона.

На рис. 2 представлена динамика изменения относительной массы легкой
примеси: испарившейся в газовую «шапку» в баллоне, находящуюся в жидкости в
баллоне и слившейся из баллона вместе с UF6 при трех значениях коэффициента
массоотдачи при испарении легких примесей на поверхности жидкости.

Из рисунков видно, что с увеличением коэффициента массоотдачи массовая
доля легких примесей, слившихся из баллона, уменьшается. При небольшом зна-
чении коэффициента массоотдачи вначале сливается UF6, обедненный легкими
примесями, а затем, в конце перелива, доля слившихся с UF6 легких примесей на-
чинает превышать величину, испарившуюся в газовую «шапку» (рис. 2, а).

Было проведено моделирование очистки UF6 от легких примесей в предполо-
жении неоднородного распределения примесей в объеме жидкого UF6.
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Рис. 1. Поля концентрации и скорости в моменты времени t, с:
а – 5 000; б – 20 000; в – 35 000; г – 50 000;  β = 2·10–4 кг/(м2·с)
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Рис. 2. Зависимость относительной массы легкой примеси: испарившейся (пунктирная ли-
ния), слитой (штриховая линия) и оставшейся в емкости (сплошная линия) для β, кг/(м2·с):
а – 2·10–4; б – 5·10–4; в – 5·10–3

Предполагалось, что легкие примеси расположены в баллоне в виде концен-
трических колец. В расчеты была заложена следующая циклограмма расчета.
Первые три часа происходит испарение легких примесей. В последующие два ча-
са испарение с поверхности UF6 отсутствует – произошло насыщение газовой
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шапки над поверхностью жидкого UF6. После пяти часов процесса начинается
слив UF6, при этом параметры в газовой шапке отклоняются от равновесия и с по-
верхности UF6 вновь начинается испарение. Коэффициент массоотдачи в расчетах
считался постоянной величиной. На рис. 3 представлены поля относительной
концентрации легких примесей в объеме в фиксированные моменты времени.
Окончание испарения в момент времени 10 800 с. Окончание «отстоя» в момент
времени 18 000 с, затем начинается слив с испарением.
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Рис. 3. Поля относительной концентрации легких примесей в моменты времени t, с:
а – 9 700; б – 17 000; в – 22 000; г – 32 000; д – 37 000; е – 47 000; β = 2·10–4 кг/(м2·с)
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Из проведенных расчетов видно, что при заданной величине и структуре на-
чальной неоднородности распределения легких примесей достаточно быстро про-
исходит стратификация UF6 по плотности. Преимущественное испарение легких
примесей с поверхности UF6 приводит к возникновению конвективного движе-
ния, когда после испарения легкой примеси в тонком слое возникает более тяже-
лая жидкость. Такая стратификация неустойчива и более тяжелая жидкость кон-
вективными колонками вдоль оси баллона опускается с поверхности вниз
(рис. 3, а). После прекращения испарения, т.е. после насыщения газовой «шапки»
парами UF6 и легкой примеси, конвективное течение успокаивается, устанавлива-
ется нормальная стратификация жидкости по плотности (см. рис. 3, б).

С момента начала слива и одновременно испарения легкой примеси и UF6 в
баллоне развивается конвективное течение, обусловленное сливом и возникновени-
ем тяжелого слоя жидкости в тонком слое вблизи ее поверхности. Из-за неустойчи-
вости тяжелая жидкость конвективными колонками опускается вниз. При этом
помимо осевой конвективной колонки периодически возникают и исчезают колон-
ки в стороне от оси. Положение мест возникновения этих дополнительных конвек-
тивных колонок от поверхности «блуждает» по поверхности (см. рис. 3, в – е).
Наблюдается некоторое увеличение концентрации легкой примеси на поверхно-
сти в виде слоя, который частично разрушается за счет конвективного течения.

На рис. 4 представлена динамика изменения относительных масс легкой при-
меси, испарившейся в газовую «шапку» в баллоне, находящуюся в жидкости в
баллоне, и слившейся из баллона вместе с UF6 для двух значений коэффициента
массоотдачи при испарении легкой примеси с поверхности жидкости.
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Рис. 4. Зависимость относительной массы легкой примеси: испарившейся (пунктир-
ная линия), слитой (штриховая линия) и оставшейся в емкости (сплошная линия)
при β, кг/(м2·с): а – 2·10–4; б – 1·10–4

Из рисунков видно, что с учетом возможной неоднородности расположения
легкой примеси ее количество, слившееся из баллона, уменьшается, по сравнению
со случаем однородного распределения примеси в баллоне.

Таким образом, эффект очистки UF6 за счет неоднородности расположения
легких примесей в объеме UF6 в баллоне и их стратификации при гомогенизации
моделируется с помощью математической модели (1) – (7). Однако для получения
количественных характеристик этого процесса необходимо знать коэффициент
массоотдачи и масштаб возможных неоднородностей в объеме UF6.
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