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У роботі розглядаються актуальні питання глибокого очищення газів та отримання цільових 

компонентів із багатокомпонентної сировини, що є затребуваним, але високовитратним завдан-

ням для різних галузей промисловості – від харчових технологій до напівпровідникової індустрії. 

Авторами проаналізовано обмеження традиційних методів сепарації, таких як сорбція, десублі-

мація, короткоциклова адсорбція, хімічне поглинання та дистиляція, пов'язані з підвищеним енер-

госпоживанням, жорсткими вимогами до арматури або фазовими переходами компонентів. Ос-

новна увага у статті приділена баромембранному поділу як найпростішому методу, що не вима-

гає термічної стабілізації та заснованого на різниці швидкостей проникнення газів через пористу 

перегородку під дією перепаду тисків. На прикладі розділення бінарної метано-гелієвої суміші та 

вилучення гелію з природного газу продемонстровано математичну модель процесу. Описано ме-

тодики розрахунку параметрів вихідних потоків (пермеату та нонпермеату) з використанням 

ітераційних процедур, рівнянь матеріального балансу та рівняння стану мембрани. Показано, що 

ефективність одиночної мембрани обмежена компромісом між концентрацією цільового про-

дукту та ступенем його втрат. Для якісного покращення показників розглянуто багатостадійні 

безкомпресорні каскадні схеми, а також високоефективні схеми із включенням міжкаскадних 

компресорів та організацією рециркуляції потоків. Докладно досліджено позитивний ефект ре-

циркуляції пермеатного потоку, наведено аналітичні залежності для граничних режимів поділу 

та оцінено максимальні коефіцієнти рециркуляції при різних технологічних параметрах. Ма-

теріал доповнено графічними залежностями та технічними характеристиками серійних проми-

слових мембранних модулів. 
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1. Вступ  

 

Чисті речовини (точніше, продукти з мінімаль-

ним вмістом побічних домішок) – велика рідкість. 

Для глибокого очищення газів потрібні складні та 

енерговитратні технології. Послідовність збага-

чення та очищення залежить від складу сировини, 

фізико-хімічні властивості компонентів та їх агре-

гатного стану. Зміст побічних речовин в технічно-

му газі обумовлено сферою застосування. Напри-

клад, одні і ті ж продукти можуть застосовуватися 

у якості захисного середовища при зварюванні, 

харчових технологіях і напівпровідникової галузі. 

Але їх чистоті у разі пред'являються різні вимоги. 

http://creativecommons.org/licenses/by/4.0/
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Отримання необхідного продукту із багатоком-

понентної сировини можна здійснити шляхом різ-

них технологічних послідовностей. При цьому бу-

де досягнуто однакового результату. Сформувати 

єдиний підхід для вибору кращих технологій не-

можливо. Застосування того чи іншого способу 

переробки найчастіше визначається сукупністю 

економічних та екологічних факторів, серед яких 

питоме енергоспоживання, ресурсозбереження, ка-

пітальні витрати, утилізація викидів тощо. При ви-

користанні процесів сорбції та десублімації (вимо-

роження) слід враховувати відносно великі габа-

рити та підвищене енергоспоживання на періо-

дичне охолодження та нагрівання при регенерації. 

В апаратах короткоциклової адсорбції пред'явля-

ються підвищені вимоги до комутуючої арматури, 

яка повинна витримувати сотні перемикань на го-

дину без витоків та відмов. Хімічне поглинання 

органічних домішок протікає при високих темпе-

ратурах (600...700 К), а поглинання продуктів ре-

акції необхідно використовувати додаткові адсор-

бери циклічної дії, недоліки яких відзначалися вище. 

При поділі деяких сумішей методом дистиляції 

не виключені режими, при яких висококиплячі ре-

човини можуть переходити в твердий стан і пору-

шувати масообмін у контактному просторі апара-

ту. Таке явище спостерігається, коли властивості 

окремих компонентів настільки полярні, що вони 

можуть одночасно існувати в рідкому стані. 

Нерідко при дослідженні виявляються, що ано-

мальні (азеотропні) сполуки ускладнюють проце-

дуру сепарації в колоні, а в деяких випадках 

роблять її недоцільною. 

 

2. Підвищення ефективності баромембран-

ного поділу шляхом рециркуляції пермеат-

ного потоку 

 

Найпростішим способом сепарації сумішей є 

баромембранний процес [1]. Цей метод базується 

на різниці швидкості проникнення газів через по-

ристу перегородку і не вимагає охолодження або 

стабілізації температури. Для його реалізації по-

трібно створити перепад тиску. Селективність роз-

діляючої поверхні для різних газів є показником 

питомої проникності Кi, м3/(бар·м2·рік), який по-

казує кількість нормальних м3 кожного компонен-

та за 1 годину через перегородку площею 1 м2 при 

перепаді тисків 1 бара [2]. Наприклад, через мен-

ший кінетичний діаметр дифузійна здатність вод-

ню істотно вище, ніж у метану (рис. 1). Ця особ-

ливість використовується, наприклад, в аміачному 

виробництві для отримання корисних компонентів 

з віддувочних сумішей [3]. Значні відмінності між 

коефіцієнтами КНе і КСН4 дозволяють виділяти з 

потоку природного газу гелієвий концентрат [4]. 
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Рисунок 1 – Залежність коефіцієнтів проникності Кi для деяких газів. 

 

Схематичне зображення мембранної сепарації 

бінарної суміші гелій-метан показано на рис. 2.  

Під впливом різниці тисків РF – РV деяка части-

на вихідної суміші з витратою V перетворюється 

на простір під мембраною (пермеат). Потік, що за-

лишився (нонпермеат) з витратою W = F – V зали-

шає порожнину над мембраною, практично збері-

гаючи тиск (РW = РZ). Оскільки проникаюча здат-

ність гелію вища, то потік V збагачується Не (у > 

x), а вміст гелію в нонпермеаті W падає. 

Оскільки в процесі проходження потоку вздовж 

мембрани концентрація вихідного потоку зміню-

ється, для прогнозування параметрів потоків, що 

виходять, використовуються методики [5], які пе-

редбачають розбиття мембранного модуля на низ-

ку окремих комірок. Після обчислення параметрів 

потоку на виході з першої ділянки уточнені дані 

використовуються при розрахунку чергової комір-

ки. Складаються рівняння матеріальних балансів 

для точок змішування і вирішується система не-

лінійних рівнянь алгебри. В результаті ряду ітера-

ційних процедур визначається результуюча кон-

центрація проникаючого потоку і параметри нон-

пермеатної фракції. 
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Рисунок 2 – Спрощена схема мембранного модуля 

та умовні позначення потоків, прийняті в тексті 

(на прикладі суміші СН4-Не); x, y, z – концентрації 

гелію у вихідній суміші та отриманих фракціях. 

 

У прикладі, що розглядається, при мембранно-

му вилученні гелію з природного газу (рис. 3), 

вміст цільового продукту у вихідній суміші (x) не-

значний (рис. 4), а концентрація потоку високого 

тиску змінюється лише на частки відсотка. Це до-

пускає використання для попереднього аналізу 

спрощених методик, наприклад [6]. Вони базують-

ся на вирішенні рівняння стану мембрани (1), яке 

встановлює зв'язок між концентраціями вихідної 

суміші та проникаючого потоку при заданому пе-

репаді тисків та відомої селективності мембрани 

по відношенню до компонентів суміші. 

 

 2 φ (1 ) 1 (φ ) ( 1) 0y y x x     − +  + +  − −  =     (1) 

 

де у – зміст Не в пермеатному потоці; ( ) / 2x x z = +  

– середня концентрація потоку над мембраною; 

Не СН4 1К К =   – відносна селективність мате-

ріалу мембрани по відношенню до компонентів 

суміші; V F 1P P =   – відношення тисків після 

та перед мембраною, відповідно.  

З двох коренів рівняння (2) застосуємо той, 

значення якого знаходиться в інтервалі концент-

рацій 0 < у < 1 
 

2
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Комплекси, що входять до (2), рівні 

 

 (1 ) 2 (1 )A = −      −  +    (3) 

2 1 ) 2 (1 ) (1 )B (=  −  −  −   −  −

2 (1 ) (1 )x x−   −  +   −  +   (4) 

( 2)C x=    −   (5) 

 

де V F = - Відношення витрат пермеату та вхі-

дного потоку. 
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Рисунок 3 – Продовження життєвого циклу  

газогелієвого родовища за рахунок отримання 

концентрату гелію в мембранах: τ1 – накопичення 

природного газу, збагаченого гелієм у підземному 

сховищі під час будівництва кріогенного комплек-

су для очищення та зрідження гелію; τ2 – одер-

жання чистого гелію зі збагачуваного в мембра-

нах гелію (накопичення надлишкового об'єму Не 

продовжується); τ3 – отримання чистого Не з 

потоків гелію, що збагачується, і концентрату, 

накопиченого раніше в сховищі; τ4 – отримання 

продукту після вичерпання родовища тільки з 

гелію, що подається зі сховища. 
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Рисунок 4 – Концентрація гелію у родовищах 

 природного газу 

 

У таблиці 1 надано значення концентрації пер-

меатного потоку і величин, що входять (1 і 2) для 

одного з варіантів технічного завдання. 

Концентрація бідного потоку, який минув через 

мембрану, визначається з матеріального балансу. 

Для прийнятих умов 
 

0,14%
1

F x V y x y
Z

F V

 −  − 
= = =

− − 
     (6) 

 

Результати розрахунків метано-гелієвих сепа-

раторів представлені у вигляді графіків на рис. 5. 
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Таблиця 1 – До визначення концентрації проникаючого потоку мембрани для умов: тиск вихідної суміші 

РF = 100 бар; тиск пермеату РV = 12 бар; відношення тисків φ = 0,12; відносна витрата пермеату           

θ = V/F = 0,15; концентрація гелію у вихідній суміші х = 0,50 %. 

Проникності компонентів, 

м3/(барм2рік), [4] 

Відносна  

селективність 
А В С у 

КНе= 0,24; КСН4= 0,0015 Не СН4 160К К = =  -56,29 +59,61 -1,48 у = 2,54% 
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Рисунок 5 – вплив тиску після мембрани РУ на 

втрати цільового продукту β залежно від 

співвідношення витрат θ при х = 2% Не;  

(б) – вміст гелію в пермеаті при різних  

концентраціях хНе у вихідній суміші природного  

газу при початковому тиску РХ= 100 бар.

Як випливає з графіків (рис. 5) для забезпечення 

ступеня вилучення гелію (1 - β) > 80% потрібно 

підтримувати відношення тисків у мембранному 

модулі РF/PV > 7, (φ < 0,15). При цьому п'ята час-

тина природного газу буде направлена в пермеат у 

вигляді Не-концентрату, вміст гелію в цьому з по-

тоці збільшиться приблизно в 4 рази по відношен-

ню до вихідної суміші. Ефективність поділу в 

одиночній мембрані можна дещо підвищити шля-

хом підбору матеріалів перегородки [7] або при 

збільшенні перепаду тисків (РF/PV = 1/θ). Однак у 

всіх випадках поділ виявиться частковим, а отри-

муваний результат буде компромісом між концен-

трацією цільового продукту та ступенем його 

втрат. Якісне поліпшення досягається внаслідок ба-

гатостадійного поділу потоку в каскадних схемах. 

Ступінчастий поділ можна здійснити, не вико-

ристовуючи компресори, а шляхом розбиття пере-

паду тисків (рис. 6). У наведеній схемі поверхня 

мембранного шару в кожному каскаді не буде пос-

тійною. Вона залежить від двох взаємно протиле-

жних факторів – абсолютного тиску на вході та 

витрати компонентів. На практиці ступені форму-

ють з кількох однотипних мембран (рис. 6-а), або 

використовують апарати різної продуктивності 

(рис. 6-б; табл. 2). 

 

Таблиця 2 – Пропускна здатність азоту в кубічних метрах на годину при тиску 15 бар 

Модель 

Чистота 99,5% Чистота 98% Чистота 95% 

Вхідний 

потік 

Вихідний 

потік 

Вхідний 

потік 

Вихідний 

потік 

Вхідний 

потік 

Вихідний 

потік 

РА3020 N1 8,1 1,5 9,9 3,1 13,2 6,0 

РА3030 N1 13,8 2,6 16,8 5,3 22,1 10,1 

РА4030 N1 24,4 4,6 29,8 9,3 39,0 17,8 

РА4030 РЗ 11,2 3,4 14,5 6,1 39,5 11,0 

РА4050 N1 40,1 7,5 48,9 15,2 64,2 29,1 

РА4050 РЗ 18,6 5,5 23,9 10,1 32,8 18,1 

РА6050 N1 101,0 18,8 123,1 38,2 162,1 72,9 

РА6050 РЗ 41,0 12,2 52,8 22,3 72,5 39,9 
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б)

а)

F1  F1 F1'
S = F1 + F1 + F1'  

F2  F2

F3 

W1  W1 W1'V1  V1 V1'

V2  V2W2  W2

W

Е=V

S =F1 

W1 

W2 

W3 

Е=V3 

F2=V1 

F3=V2

 в) 

Рисунок 6 – Безкомпресорні каскади; (а) – з однотипними мембранами; (б), (в) – на основі  

модулів різної продуктивності: Σ – потік вихідної суміші; Е – продукт, збагачений більш  

проникаючим компонентом; F, V, W – відповідають рис. 2 та рис. 5а.  

 

Широке застосування набули схеми з включен-

ням міжкаскадних компресорів. Вони дозволяють 

формувати довільне число ступенів та повертати 

потоки на вторинне проходження мембранних мо-

дулів. Ряд однокомпресорних схем з рециклом 

представлені на рис. 7. 

 

а)

К

W1

R=W2

Е=V2 б)

К

Е=V1

W2

в)

К

V1

г)

К

НП

V

S 

F1=S+R

W2

F1=S+R

R=V2

F2=W1

V2

F1=S+R1

R1=W2

W1

W2

V2
R2

F2=V1+R2

Е=V2-R2

Е=V-RR

F=S+RS 

S 

 
Рисунок 7 – Схеми для багатостадійної сепарації з використанням компресорів та  

поверненням потоків на повторний поділ у мембранах; R – рециркулюючі потоки; К – компресори;  

потоки А, В, F, V та W – відповідають рис. 5. [8-12].
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– На фрагменті (а) показана установка із повер-

ненням у вхідну лінію нонпермеатного потоку W2 

другого ступеня. Пермеат після першої мембрани 

компримується і надходить до другого ступеню. 

Продукт В відбирається з другого у вигляді перме-

ату V2. 

– У схемі (б) обидві мембрани включені по-

слідовно. Після стиснення рециркулює пермеат 

V2, а продуктом є пермеат V1. 

– Схема (в) є модифікацією варіанта (а), але в 

ній передбачений другий потік, що повертається 

«R2». Таке рішення дозволяє забезпечити оптималь-

не співвідношення витрат через мембранні ступені. 

– Рецикл можна здійснити за допомогою оди-

ночного мембранного модуля (г). Фактично у цій 

схемі канал рециркулюючого потоку виконує 

функцію байпасної лінії компресора. Крім підви-

щення ефективності, таке рішення дозволяє узго-

дити проникність мембрани і продуктивності ком-

пресора. 

Позитивний ефект, що забезпечується рецирку-

ляцією, показаний у вигляді графіків на рисунках 

8 і 9. Координата «r = 0» на горизонтальній осі 

відповідає характеристикам одиночного мембран-

ного модуля без рециркуляції (рис. 1 та 5). 

Графічні залежності концентрацій х (на вході в 

мембранний модуль) та у (пермеатного потоку) у 

розглянутому інтервалі рециркулюючого потоку           

0 < r <0,25 мають обмежену довжину. Це випливає 

із умови z ≥ 0. 
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Рисунок 8 – Вміст гелію перед мембраною (х) і в 

збідненому гелієм потоці (z) в залежності від 

відносної частки рециркулюючого потоку (r) при 

різних витратах продукту, що відбирається (е). 

Рисунок 9 – Вплив частки рециркулюючого потоку (r) 

на концентрацію гелію в пермеаті (у) і втрати Не при 

різних витратах продукту, що відбирається (е). 

 

Для граничного випадку (z→0) справедливі рі-

вняння: 

- З матеріального балансу контурів 
 

0 0;x V y R y x Е yS =  −  S  =   (7) 

 

0x Е
е

y
= =

S
  (8) 

 

- змішувач потоків R та F 
 

F R=S+   (9) 
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- для одиночного мембранного модуля (6) при 

z→0 

 

; ;
V х

V y F x V F
F y

 =  =  = =    (10) 

 

Після підстановки (7), поділу на [Σ·y] та з ура-

хуванням r = R/Σ отримаємо 
 

0
0

x
x y R y R y r r

у
S = S  +  −  → =  +  − (11) 

 

З урахуванням (8) залежно від співвідношення 

витрат фактор рециркуляції r = R/Σ дорівнює 
 

0 0;x V y R y x Е yS =  −  S  =   (12) 

 

де е = Е/Σ – відносна частка продукту, що видаєть-

ся; θ = V/F – відношення витрат пермеату та вхід-

ного потоку в мембранному модулі (10). 

У розрахункових прикладах прийнято такі па-

раметри: відношення тисків φ= Ру / Рх = 0,16; кон-

центрація гелію у вихідній суміші х0 = 2,0%; від-

носна проникність бінарної суміші α = КНе/КСН4 = 

160. 

У граничному випадку (z→0) величина віднос-

ної витрати пермеату θ* не залежить від режиму 

рециркуляції та визначається виключно характе-

ристиками мембранного модуля. Для прийнятих 

умов θ* = 0,332. Таким чином, з (12) випливає, що 

при відносних частках продукту, що відбирається 

е = 0,15; 0,20; 0,25 і 0,28 максимальні коефіцієнти 

рециркуляції будуть відповідно дорівнюють r = 

0,2725; 0,1976; 0,1228; 0,0778. 

 

3. Висновки 

 

Отримання чистих газів потребує складних та 

енергоємних рішень, при цьому вибір конкретної 

послідовності очищення залежить від складу си-

ровини, економічних та екологічних факторів. 

Традиційні сорбційні, дистиляційні та хімічні ме-

тоди сепарації мають ряд експлуатаційних недолі-

ків, включаючи громіздкість обладнання, високі 

температурні режими та ризики порушення масо-

обміну через переход речовин у твердий стан. 

Баромембранне розділення виступає простим та 

ефективним способом вилучення компонентів (на-

приклад, гелію з природного газу або корисних 

фракцій в аміачному виробництві) завдяки селек-

тивній проникності мембран та відсутності необ-

хідності штучного охолодження або нагрівання 

суміші. 

Процес поділу в одиночному мембранному 

апараті завжди має частковий характер. Для забез-

печення високого ступеня вилучення гелію (біль-

ше 80%) необхідно підтримувати значний перепад 

тисків (відношення тисків PF/PV > 7). При цьому 

пермеат йде до п'ятої частини вихідного потоку 

природного газу, а концентрація гелію в ньому 

зростає приблизно в 4 рази. 

Якісне покращення параметрів сепарації дося-

гається шляхом переходу до багатостадійних кас-

кадних схем. Використання схем з міжкаскадними 

компресорами та рециркуляцією (поверненням) 

пермеатних або нонпермеатних потоків дозволяє 

гнучко налаштовувати співвідношення витрат, до-

лати обмеження одиночних модулів, узгоджувати 

продуктивність компресора з проникністю мем-

брани та мінімізувати втрати цільового продукту. 
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The paper considers the current issues of deep gas purification and obtaining target components from 

multicomponent raw materials, which is a popular but high-cost task for various industries - from food 

technology to the semiconductor industry. The authors analyzed the limitations of traditional separation 

methods, such as sorption, desublimation, short-cycle adsorption, chemical absorption and distillation, 

associated with increased energy consumption, stringent requirements for fittings or phase transitions of 

components. The main attention in the article is paid to baromembrane separation as the simplest method 

that does not require thermal stabilization and is based on the difference in gas penetration rates through 

a porous partition under the action of a pressure drop. The mathematical model of the process is 

demonstrated using the example of the separation of a binary methane-helium mixture and the extraction 

of helium from natural gas. Methods for calculating the parameters of the output flows (permeate and 

nonpermeate) using iterative procedures, material balance equations and the membrane equation of state 

are described. It is shown that the efficiency of a single membrane is limited by a compromise between 

the concentration of the target product and the degree of its losses. To qualitatively improve the 

indicators, multi-stage compressor-free cascade schemes are considered, as well as high-efficiency 

schemes with the inclusion of inter-cascade compressors and the organization of flow recirculation. The 

positive effect of permeate flow recirculation is studied in detail, analytical dependencies for the 

boundary separation modes are given and the maximum recirculation coefficients are estimated for 

various technological parameters. The material is supplemented with graphical dependencies and 

technical characteristics of serial industrial membrane modules. 

Keywords: Baromembrane separation; Selective permeability; Helium extraction; Natural gas; Perme-

ate; Nonpermeate; Material balance; Cascade schemes; Inter-cascade compressors; Flow recirculation 
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