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摘要： 

PandaX-II cryogenic distillation system utilizing the structured packing PACK-13C is developed and operated 

for the extraction of krypton from commercially available xenon. Experimental results demonstrate the purified 

krypton concentration reached 3×10−12 mol/mol from 3×10−9 mol/mol during the distillation total reflux process. 

Based on the experimental model, a Computational Fluid Dynamics (CFD) model incorporating multi-physics 

coupling is constructed to simulate the gas-liquid separation process the structured packing, and the mass 

transfer coefficient is calculated based on the Delft model. Results indicate that the perforations with appropriate 

size on the surface of the structured packing could significantly enhance gas-liquid mass transfer. The peak 

height and wavelength of the packing are inversely correlated with purification efficiency, in which the effect of 

the peak height is more obvious. 
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引言 

由于大光产额、高密度、自屏蔽效应和无

长寿命放射性同位素等特点，氙被用为暗物质

探测实验中的探测介质[1–4]。目前商业高纯度

氙产自于空分[5]，会不可避免引入放射性杂质
85Kr，衰变过程会释放出最大为 687kev 的 β能

量，半衰期为 10.76 年[6]，会对暗物质探测实验

引入本底。目前已为中国暗物质探测器研发超

高纯氪氙低温精馏系统，可有效将氪氙分离将
85Kr 含量降至 10−23mol/mol 以下，即氙中氪的含

量降至 10−12mol/mol 以下[7]，满足大提纯速率

和超高纯度。 

目前世界上已研制用于暗物质探测器且投

入运行的超高纯氪氙分离低温精馏系统基于

McCable-Thiele 方法设计，浓度最低可达

10−14mol/mol，即 0.01ppt。K.Abe 等[1]基于

“DX 实验室填料”(Sulzer)，塔总高 208cm，可

以 0.6kg/h 的速率将含氪 3×10−9mol/mol 的原料

氙气提纯至 3.3±1.0ppt，后期将塔高升级至

291.5cm，可以 4.7kg/h 的速率提纯得到至多

2.7ppt 的含氪高纯氙。PandaX 合作组[8]基于双

层不锈钢金属丝网波纹填料 PACK-13C(上海化

工研究院)，塔总高 400cm，可以 5.0kg/h 的速率

将含氪 3×10−9mol/mol 的原料氙气提纯至

1.2±0.3ppt，后期将塔高升级至 600cm，可以

10.0kg/h 的速率提纯至多 0.01ppt 的含氪高纯

氙。Xenon 合作组[9]基于“EX 实验室填料”

(Sulzer)，塔总高 550cm，可以最大 7.2kg/h 的速

率提纯得到含氪至多 0.048ppt 的超高纯氙。以

上精馏系统均采用规整填料。低温精馏分离能

力极大依赖于其填料的性能，因此研究极低浓

度下填料表面上的分离过程，对于促进极低浓

度低温精馏系统的优化发展具有重要意义。 

目前，由于低温工况下规整填料测试实验

成本高、难度大，大多采用数值模拟的方法对

填料的传热传质性能进行研究。刘宁馨等[10]发

现波纹填料上开孔会增大气液两相相互作用，

有利于传质传热。田叶盛等[11]发现丝网波纹填

料使液膜更容易在填料表面形成连续降膜流

动，显著增强传质推动力。李超等[12]发现波纹

板的结构对液膜流动有重要影响。扈诗语等[13]

发现高褶皱角有助于液体形成稳定的液膜，可

以减小压降和促进传质。但目前大多研究皆针

对较高浓度下的精馏分离，尚未有对 ppt 级别精

馏分离的数值模拟模型，结合实验数据研究极

低浓度下规整填料上的传热传质情况对于以电

子气为代表的超高纯工业气体的精馏分离工艺

设计具有一定的指导作用。 

对此，本文将基于自主研发并已投入运行

的氪氙分离低温精馏系统的实验数据，在

COMSOLMultiphysics 软件中建立极低浓度下波

纹填料 PACK-13C 的 REU 模型，通过分析气液

两相传热传质特性，研究极低浓度下的气液传

质过程，并通过改变填料几何结构进行优化分

析。文中第二部分介绍实验装置，第三部分介
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绍实验结果，第四部分介绍数值模型，第五部

分介绍模拟结果及优化分析，最后在第六部分

进行总结。 

实验装置 

基于 McCable-Thiele 方法，我们设计并研

制了一套氪氙低温精馏系统[8]。精馏塔总高

5m，内部填料柱高度 4m，其中精馏端 1.9m，

提馏段 2.1m，塔内径 80mm。精馏塔总体材质

为 304 不锈钢，主要分为内外塔两层，内塔外

侧包裹多层绝热纸以减少辐射漏热至约 6W。实

验过程中，内外塔之间真空度可保持在至少

6mPa，能有效防止热对流和热传导。 

 
图 1 精馏塔实物图 

塔顶部为带 GM 制冷机的冷凝室，其底部

呈漏斗形，便于液化的液氙回流至塔中。GM 制

冷机冷头底部焊接紫铜扩展翅片以增大换热面

积，提高换热效率，与加热棒配合可实现温度

控制。除此之外，紫铜扩展翅片贴有加热片以

控制温度。塔底部为再沸器，安装有电容式液

位计以实时测量液位，再沸器中安装电加热棒

用于蒸发液氙。在精馏塔顶部、中部和底部均

安装了液体分配锥，能便在整个高度内的填料

都得到均匀喷淋，减少壁流效应，提高精馏塔

的效率。 

填料是精馏塔中最关键的部分，由于重力

作用，液体会附着填料表面呈液膜下滑，与上

升的气体逆向接触进行传质传热作用，其性能

直接影响精馏塔的提纯效率。在本文中，填料

采用由上海化工研究院自主研制的双层不锈钢

金属丝网波纹填料 PACK-13C[14]，适用于理论

板数较高的精密精馏过程，比表面积高达

1135m2/m3，单位理论板压降仅为 29Pa。 

实验结果 

精馏塔运行主要包括预冷、进料、全回

流、精馏提纯和停机回收五个阶段。其中预冷

和进料阶段是为了将精馏塔内部含氪

3×10−9mol/mol 的原料氙气降温至工作温度

179.5K，并使再沸器中积累液氙，维持对应的

饱和蒸汽压强 215kPa。全回流阶段在精馏塔运

行过程中具有极其重要意义，在该阶段中全塔

无进料和出料，塔顶制冷量与塔底加热量相

等，气液两相间传质推动力最大，可以在最短

的时间内使精馏塔进入传质平衡状态。在全回

流阶段平衡后，塔底产品氙的纯度决定了提纯

阶段产品的纯度[15]，可以测定精馏塔的分离提

纯效率。 

 
图 2 全回流阶段的温度和压力随时间的变化 

全回流阶段在 62.5h 后进入平衡状态，塔底

再沸器中液位基本保持在 12.75cm，再沸器和冷

凝器的温度压力如图 2 所示，冷凝器的温度为

179K，再沸器底部温度为 179.8K，再沸器压力

约为 221kPa，为氙气在 179.8K 下对应的饱和压

力，高于塔底约 6kPa，为氙气提供了足够的上

升压差。经取样测量，塔底氙含氪浓度为

3.0×10−12mol/mol，塔顶氙含氪浓度为

3.0×10−7mol/mol。 

全回流阶段平衡后，原料氙从精馏塔中部

进入，从塔底引出产品氙，从塔顶引出氪富集

的废品氙至液氮杜瓦中的氙气瓶保存，进入提

纯阶段。在该阶段，取样部分塔底引出的产品

氙，借助基于主要由液氮富集冷阱及已标定的

残余气体分析仪组成得氪测量系统，测定产品

氙中的氪浓度为(1.2±0.3)×10−12mol/mol[8]。 

数值模型 

物理模型和边界条件 

为 研 究 填 料 层 内 极 低 浓 度 的 氪

（<10−7mol/mol）与氙间的传热传质，本文截取

实验所用的双层不锈钢金属丝网波纹填料

PACK-13C 的进行建模，其物理模型如 3b 所示，

单片填料长度约为 20cm，关键参数如 1 所示。

研究模拟位于冷凝器下方的首块填料，选取气

液两相氪氙混合物作为流体物系，其中氪浓度

为 10−7 量级，其物理性质由 Peng-Robison(twu)

方程进行描述，其中二元相互作用参数 kPR 为

0.0019[16]。 
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图 3 丝网波纹填料 PACK-13C几何结构 

表 1 丝网波纹填料 PACK-13C几何结构 

参数名称 大小 

峰高 H/mm 2.5 

波距 B/mm 4 

丝网厚度/mm 0.4 

开孔直径/mm 2 

孔隙率 0.65992 

倾角/° 45 

 

在全回流工况下，精馏塔底部再沸器利用

加热棒不断蒸发液氙，经规整填料升至塔顶冷

凝器时遇到制冷机冷头被液化，由于重力的作

用经规整填料掉入再沸器，自此在精馏塔中形

成气液两相循环。其中，液相主要是以液膜形

式黏着于规整填料的金属丝网之上，气相流动

主要是在规整填料所形成的三角形通道。为了

更好模拟气液两相在填料中的流动状态，将气

液两相接触面设置为内壁传热传质边界条件，

将两者分离处于不同的流道中。 

在规整填料上，气相流动方向为自下而

上，液相流动方向则相反。因此，在模型中将

气相流域下方设置为气相入口，液相流域上方

设置为液相入口，除进出入口和气液接触面以

外其余边界设置为壁面绝热无通量边界，具体

设置如表 2 所示。 

控制方程 

在全回流工况下，氪氙混合物气液两相雷

诺数分别为 9.6 和 1.8，均处于层流状态。 

𝑅𝑒 =
𝜌ul

𝜇
 

其中气液相特征长度取为对应的水力直径，

m；ρ为流体密度，其中液相密度为 2853.9kg/m3，

气相密度为 18.792kg/m3；u是气液的表观速度，

由制冷量得到冷凝器中冷凝的液相流量，再除

其流道横截面积即可得到表观速度，气相为

2.962×10−3m/s，液相为 1.0064×10−4m/s；µ 为气

液相动力粘度，气相为 1.624×10−5Pa·s,液相为

4.11×10−4Pa·s。 

流场控制方程主要包括连续性方程和动量

方程： 

∇ ⋅ (𝜌u) = 0 

𝜌(u ⋅ ∇)u = ∇ ⋅ [−𝜌I + K] + F + 𝜌g 

式中：F 是流体体积力源项矢量，kg/(m·s)；

g 是重力加速度矢量，取为 9.80m2/s。液相主要

以液膜形式附着于金属丝网上，液体流域厚度

近似为丝网厚度，即 0.4mm。为了反映金属丝

网结构对于液体流动的影响，将液体流域设置

为孔隙率 0.65992、渗透率 2.757×10−10m2的多孔

介质。 

浓度场利用多孔介质中的稀物质传递描述。

在稀物质传递过程中，由扩散引起的通量符合

菲克第一定律，这一物理量只取决于溶质和溶

剂相互作用的单一性质，即扩散系数，其控制

方程为： 

∇ ⋅ J𝑖 + u ⋅ ∇𝑐𝑖 = 𝑅𝑖 

J𝑖 = −𝐷𝑖,𝑒𝑓𝑓∇𝑐𝑖 

𝐷𝑖,eff =
𝜀

𝜏
𝐷𝑖  

其中，ci 是物质 i 的浓度，mol/m3；Ri 是物

质 i 的摩尔通量，mol/m2；Di,eff 是有效扩散系数，

Di是实际扩散系数，m2/s；ε是孔隙率，τ是迂曲

度。 

对于多孔介质而言，有效扩散界面小于自

由流体的界面，实际浓度梯度小于表观浓度梯

度，所以有效扩散系数不同于实际扩散系数。

因此，引入了迂曲度来描述这一效应。迂曲度

与孔隙率之间存在标准相关性，根据 Millington-

Quick 方程描述： 

𝜏 = 𝜀−
1
3 

气体扩散系数采用 Fuller-Schettler-Giddings

方程描述，液体扩散系数采用 Wesselingh-

Krishna 方程描述。方程输入为温度、压力和浓

度，耦合物理场求解所需物性参数。气液接触

面上由于浓度差异会发生传质作用，气液间质

量传递系数由 Delft 模型[17]得出，该模型考虑

了流动状态对于传质的影响，质量传递系数由

下式得出： 
0.15

𝑘𝐿𝐺
=

𝐾

𝑘𝐿
+

1

𝑘𝐺
 

其中： 

𝑑ℎ𝐺 =

(𝐵ℎ − 2𝛿𝑆)2

𝐵𝐻

[(
𝐵𝐻 − 2𝛿𝑆

2𝐻
)
2

+ (
𝐵𝐻 − 2𝛿𝑆

𝐵
)
2

]

0.5

+
𝐵𝐻 − 2𝛿𝑆

2𝐻

 

𝑘𝐺 =
𝐷𝐺

𝑑ℎ𝐺
√𝑆ℎ𝐺,𝑙𝑎𝑚

2 + 𝑆ℎ𝐺,𝑡𝑢𝑟𝑛
2  

𝑆ℎ𝐺,𝑙𝑎𝑚 = 0.664𝑆𝑐𝐺
1/3

√𝑅𝑒𝐺𝑟𝑣
𝑑ℎ
𝑙𝐺,𝑝𝑒

 

𝑆ℎ𝐺,𝑡𝑢𝑟𝑏 =
𝑅𝑒𝐺𝑟𝑣𝑆𝑐𝐺

𝜉𝐺𝐿𝜑
8

1 + 1.27√
𝜉𝐺𝐿𝜑
8

(𝑆𝑐𝐺
2/3

− 1)

[1 + (
𝑑ℎ
𝑙𝐺,𝑝𝑒

)

2/3

] 

𝑘𝐿 = 2√
𝐷𝐿𝑢𝐿
𝜋0.9𝑑ℎ

 

式中：B,H,S 是规整填料的结构参数，见表

1；δ是液膜厚度，近似为丝网厚度 0.4mm；K是

氪和氙的质量平衡常数，即8.6805；kG是气相传

质系数，kL 是液相传质系数，m/s；DG 是氪在气

相氙中的扩散系数，4.64×10−6m2/s，DL 是氪在

液相氙中的扩散系数，4.40×10−9m2/s；dhG 是气

相的水力直径，m；Sh 是对应状态下的舍伍德

数，Sc 是对应状态下的施密特数，ξGL 是氪氙混

合物气液摩擦系数。 
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温度场采用流体传热模型描述，包括了热

传导和热对流两种传热方式，由于精馏内塔外

包覆有 10 层多层绝热纸，整塔辐射漏热仅有

15W，所以忽略热辐射对于温度场的影响。考

虑到金属丝网对于液相温度分布的影响，将液

相流域设置为多孔介质。在实际精馏分离过程

中，液体附着于金属丝网形成液膜，液膜表面

与温度较高的气相接触相变，为重建平衡状态

气液间产生传热传质。为了较好的描述该作用

对于浓度场的影响，将气液界面上的传热量与

传质量联立计算，即传热量=传质量×汽化潜热。 

数值方法 

采用稳态求解器的分离迭代求解算法，通

过物理场数逐增耦合提高收敛性，针对流场、

浓度场、温度场选用 GMRES 求解器。 

网格无关性验证与模型可靠性 

 
图 4 网格无关性验证 

由于模型结构较为复杂，采用非结构化网

格进行网格剖分，对于壁面和气液两相交错区

域进行了网格加密，分别产生 430224、848207、

1684952 的网格。气体出口含氪浓度如图所示，

在数量为 848207 和 1684952 的网格下计算结果

几乎无异，因此，为节约计算资源，网格数量

被确定为 848207，网格平均质量为 0.6176。 

 
图 5 模型可靠性验证 

为验证模型可靠性，以全回流工况中位于

冷凝器下方的首块填料为模拟对象，假设每块

精馏理论塔板中气液相浓度随塔板高度呈线性

分布，根据全回流实验工况下塔顶冷凝器取样

得到的气相浓度实验数据[8]，得到填料上的气

相浓度分布，如图 5黑线所示。模拟结果（红线）

与之相比，可见整体趋势一致，模拟结果显示

的气相浓度整体偏高，平均误差为 0.12%，证明

模型具有良好可靠性。 

模拟结果分析 

填料上的速度、温度、浓度分布 

 
图 6 流线分布 

图 6 为气相和液相的流线分布，总体上气

体与液体呈逆向流动，气体由于压强差的作用

向上流动，在特征单元内最高流速可达

6.92×10−3m/s，出现在交叉流道入口区域，丝网

开孔附近区域上的流线比较混乱，处于丝网两

边流道的气体可以交换流道，有利于该区域的

气体混合。液体由于重力的作用在被设置于多

孔介质的丝网中向下流动，模拟结果显示最高

流速可达 4.23×10−4m/s，在相邻两片填料的接触

区域，液体可以由原先的丝网进入另一片丝
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网，使得交叉区域上的流线分布较为混乱，提

高了液体的局部流速。 

 
图 7 液体温度分布 

图 7 为液体温度的分布，顶部温度较低，

底部温度较高，符合精馏塔的实际情况，但模

拟的模拟单元高度仅约为 15mm，相较于精馏塔

2m 的整体而言尺度较小，因此温度变化极小。 

 
图 8 气液相浓度分布 

图 8(b)为 PACK-13C 填料上液体含氪浓度

的分布情况，液体由重力作用往下流动，在经

过 20mm 的填料后，由 3.00×10−7mol/mol 入口浓

度下降至 2.97×10−7mol/mol。在经过开孔区域

时，会在孔后方形成一个明显低于周边浓度的

尾流，表明开孔附近气液间传质作用得到了强

化，主要是由两方面引起。第一方面是液相在

流经开孔区域时，横截面面积减少，速度变化

梯度较大，液体扰动更剧烈。流过开孔后，孔

后方的液体需要由圆孔周围液体补充聚集，该

作用使得在此区域流速较缓慢，气液间传质时

间更长。第二方面是由于填料两边不同流道的

气相能在圆孔处交叉混合，提高了气相的混合

作用，气液接触更加充分。 

除此之外，两个交叉填料间的接触部分也

会形成尾流，但宽度相较于圆孔后方更短。其

主要是由于填料交叉接触区域两块填料上的液

体流动方向相互垂直，部分液体在会由原来的

填料进入另一块填料，液体之间碰撞引起液相

混合充分，增强了传质作用，但该强化作用较

开孔带来的较弱，因此尾流宽度较。 

图 8(a)为气相交叉流道上的浓度分布情况，

下方为气相入口，浓度为 2.95×10−7mol/mol，上

方为出口，浓度为 3.00×10−7mol/mol，这是由于

和逆向流动的液相在气液接触面上发生了传质

作用，氪逐渐富集在气相。分子扩散理论中气

相中分子扩散速度大于液相[18]，所以模拟结果

显示气相总体浓度相较于液相而言分布更为均

匀。 

 
图 9 气液截线分布位置 
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图 10 气液截线上的浓度变化 

如图 9 所示，在三维模型中从上到下依次

截取了三条气相截线(红色)和四条液相截线(蓝

色)，方向为 z 轴偏 45 度，图 10 为截线上的浓

度分布，其中实线为液相截线，虚线为气相截

线，总体而言气液相浓度随着截线向上而升

高，三个气相截线上，处于第一个即最下方的

流道出口浓度较低，四个液相浓度中，第一个

和第二个即下方两流道的液体出口浓度较低，

符合精馏塔内实际情况。在绿色点虚线范围内

为交叉流道区域，在该区域内液相截线浓度变

化较大，出现了四个波动较大的峰谷，浓度上

升是由于相邻丝网上不同浓度的液相混合导

致，浓度下降较迅速区域位于开孔附近，该区

域气液局部速度较高，传质作用强。 

模拟结果分析 

开孔直径对 PACK-13C 填料传质的影响 

 
图 11 开孔直径对传质的影响 

在不同的填料表面开孔直径下，图 11 展示

了液相浓度的分布情况，图 12 是出口液体浓度

的变化情况。模拟结果显示随着开孔直径变

大，开孔后方浓度变化更为剧烈，尾部拖带宽

度增加，但出口液体浓度不断升高，3mm 开孔

下出口液体浓度为 2.9715×10−7mol/mol。 

 
图 12 开孔直径对传质的影响 

图 12 中，随着开孔直径的变大，出口液体

浓度升高更为明显，1.0mm 和 1.25mm 开孔直径

下，出口液体浓度几乎不变，说明合适的开孔

直径对于传质有加强作用，模拟结构显示液体

进入开孔区域时，截面积发生变化，其流动状

态更不稳定，不同流道中的气相也会在开孔附

近交叉混合，提高该局部位置上传质作用的效

率，传质系数上升。但随着开孔直径的增大，

填料表面丝网占据面积减少，其单位长度上气

液接触面积减少，进一步影响了气液间的传质

作用，从而导致出口液体浓度不断升高，图中

开孔直径 1.75mm 之后随着开孔直径升高，出口

液体浓度迅速升高，说明此时气液接触面积减

少对于整体传质的负面效应更为突出。因此在

设计丝网填料开孔时，应当综合考虑其对增强

局部传质作用和减少气液相接触面积的双面效

应。 

丝网厚度对 PACK-13C 填料传质的影响 

 
图 13 丝网厚度对传质的影响 

图 13 为丝网厚度对出口液体浓度的影响，

丝网厚度越大，出口液体浓度越高，提纯效率

越低。这是由于在模拟中将液膜厚度设置为丝

网厚度，液体厚度增加，气液接触面上的液体

浓度由于气液传质作用下降，但液体内部未与

气体发生传质作用，液体会产生浓度梯度，进

而引发浓度扩散，导致液体平均浓度偏高。因
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此，形成较薄的液膜有利于提高提纯效率，但

也会导致提纯速率的下降。 

填料几何结构对 PACK-13C 填料传质的影响 

 
图 14 填料几何结构对于传质的影响 

填料几何结构会影响气液两相的流道形

状，导致气液流速的变化，进而影响传质作

用。图 14 为波距和峰高对于传质的影响，可以

看到出口液体浓度与峰高和波距皆为正相关，

峰高和波距越大，出口液体浓度越高，提纯效

率越低，而且峰高相较于波距对传质的影响更

大，在 4.5mm 和 5.0mm 的波距下，出口液体浓

度几乎不变。 

结论 

本研究基于自主设计研制且投入运行的氪氙分

离低温精馏系统，得到了精馏塔在全回流工况

运行下的温度、压强和浓度分布，在 COMSOL 

Multiphysics 软件中建立了基于开孔丝网规整填

料 PACK-13C 几何 REU 模型，通过分析含氪

10−7mol/mol 量级下气液相的温度、速度和浓度

分布，研究开孔直径、丝网厚度、波距和峰高

对于填料传质性能的影响，得到结论如下： 

（1）采用开孔丝网规整填料 PACK-13C 的氪氙

分离低温精馏系统在全回流工况下，再沸器底

部温度 179.8K，压力 221kPa，冷凝器温度

179K，压力 215kPa，实现气液相的逆向循环，

能将含氪浓度 3×10−9mol/mol 的氙提纯至

3×10−12mol/mol。REU 多物理场耦合模型模拟结

果显示冷凝器下方的首块填料顶部出口气体含

氪浓度为 3.002×10−7mol/mol，与实验误差为

0.12%，具有良好的准确性。 

（2）丝网规整填料交叉处置堆叠形成的交叉气

液相流道能有效提高混合效率，气液截线浓度

在此区域变化剧烈，表明传质作用较强。丝网

规整填料开孔会使其上的液膜在孔后方形成低

浓度尾流，强化传质作用。但开孔较大会导致

气液接触面积减少，提纯效率反而会降低，开

孔时需要综合考虑两因素，模拟显示 1.0mm 的

开孔直径下提纯效率最高。 

（3）丝网厚度与提纯效率呈反相关，厚度增加

会使液体形成浓度梯度，液膜内部无法与气相

发生传质作用，导致液体出口平均浓度升高，

但厚度过低会使提纯速率下降。 

（4）在单一变量下，峰高和波距与提纯效率呈

反相关，其中峰高的影响更为剧烈，表明在三

角形流道中，顶角较小，丝网波纹形状明显更

有利于传质。 
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