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 چکیده:

در شیشه نیاز است که عناصر به فرم اکسیدی خود باشند. لذا ضروری است پسماند  HLLWهای جهت تثبیت پسماند

و به فرم جامد در آید تا در ادامه داخل کوره کلسیناسیون عناصر به فرم اکسیدی تبدیل شوند. پس یکی از تبخیر شده 

های آزمایشگاهی اثر دما سازی شرایط تبخیر است. در این پژوهش با استفاده از اندازه گیریهای تثبیت، بهینهچالش

(°110 C  و غلظت نیتریک180تا )( 5/0اسید mol/L  به4تا ) مایع  عنوان دو پارامتر فرایندی مهم بر تبخیر پسماند

( بررسی شد. نتایج نشان داد نرخ تبخیر به دما  وابسته است و با افزایش دما تبخیر بهتر و HLLWشده )سازیشبیه

ارد. د HLLWشده سازیاسید تاثیر کمی بر روند تبخیر پسماند شبیهیابد و تغییر غلظت نیتریکزمان تبخیر کاهش می

شامل دو ناحیه تبخیر محلول  HLLWشده سازیزمان نشان دادند که روند تبخیر محلول پسماند شبیه-های جرممنحنی

افتد. همچنین شدن ماده خمیری شکل است که بیشترین مقدار نرخ تبخیر در ناحیه تبخیر محلول اتفاق میو خشک

یشترین مقدار است و ثابت گردید، تغییرات دما اثر به مراتب نرخ تبخیر در شروع فرایندکه افزایش دما چشمگیر است ب

 بیشتری نسبت به غلظت نیتریک اسید دارد.

 ، دما، غلظت نیتریک اسید.HLLWشده سازیتبخیر، پسماند مایع شبیهها: واژه.کلید
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Abstract: 
To stabilize the high-level liquid waste in the glass, it is necessary that the elements are in their 

oxide form. Therefore, it is necessary to evaporate the waste and turn it into a solid form so that 

the elements can be converted into an oxide form in the calcination furnace. So, one of the 

challenges of stabilization is to optimize the evaporation conditions. In this research, using 

laboratory measurements, the effect of temperature (110 to 180 °C) and nitric acid (0.5 to 4 mol/L) 

as two important processes on the evaporation of simulated HLLW was investigated. The results 

showed that shows that the evaporation rate is dependent on the temperature and with the increase 

of the temperature, the evaporation is better and the evaporation time decreases, and the change 

of nitric acid has little effect on the evaporation process of the simulation HLLW. The mass-time 

curves showed that the evaporation process of the simulated high liquid waste includes two areas 

of solution evaporation and drying of the paste-like material, where the highest amount of 

evaporation rate occurs in the solution evaporation area. Also, the evaporation rate at the 

beginning of the temperature increase process is significant, which is the highest value, the 

temperature changes are more proportional to the amount of nitric acid. 
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 مقدمه. 1

 و جزئی( آکتینیدهای شکافت، محصولات (عناصر پرتوزا  از ایپیچیده ترکیب از 1بالا سطح پرتوزایی با مایعپسماندهای 

صر شکیل غیرپرتوزا عنا ست. شده ت سته  حاوی مواد این ا صولات عمر طولانی )و یا با پرتوزا هایه  عمر با دختر مح

شندطولانی( می شاننیمه که با س سال هاتا میلیون هزاران از بیش به تواندمی عمر ست که . [1]د بر ضروری ا بنابراین 

 تثبیت شوند. ماتریس مناسببالا در یک  سطح پرتوزایی با مایعپسماندهای 

گردند تا جابجایی، شکل جامد تبدیل میفرایند تثبیت پسماند پرتوزا فرایندی است که در آن پسماندهای پرتوزا به 

زیست کاهش یطهای پرتوزا به محطور ایمن و مناسب انجام شود. بدین ترتیب خطر رهاسازی هستهها بهانبارش و دفع آن

 باشد.یشه میش ماتریس های با پرتوزایی بالا روش تثبیت درهای تثبیت پسماندترین روشامروزه یکی از ایمن. یابد.می

ی تثبیت ماتریس شیشه بوروسیلیکات به علت حجم کوچک فرم پسماند نهایی، توانایای های شیشهکه از بین ماتریس

  .[2]است  های شیشه، بسیار مطلوبتعداد زیادی از عناصر پسماند در ساختار آزاد شیشه و پایداری بالای ماتریس

نظور ضروری منیاز است که عناصر به فرم اکسیدی خود باشند. برای این  عناصر در ماتریس شیشه بوروسیلیکات تثبیت

ه فرم اکسیدی در باست که در ابتدا پسماند تبخیر شده و به فرم جامد در آید تا در ادامه در کوره کلسیناسیون عناصر 

صلی تثبیت در .آیند شهای ا ست تا یکی از چال شرایط خشکسازی  ا سازی  , 3] ودششیشه حل  این امر نیازمند بهینه 

4]. 

ثبیت در شیشه تای قابل انجام است. در فرآیند ای و دومرحلهمرحلهتثبیت در شیشه معمولاً به دو صورت فرآیند یک

ی مواد ترتیب پیمانهاینشده مخلوط گشته و بهپسماندهای مایع تغلیظهای ایجادکننده شیشه با ای، افزودنیمرحلهیک

تدا فرآیند جا ابشود که در آنتغذیه می کنشود. مواد این پیمانه سپس به داخل ذوبایجاد میوجود آورنده شیشه به

ای، ذوب همرحلیند یکیابد. بدین ترتیب در فرآافتد، و سپس با تکلیس و ذوب شدن شیشه ادامه میتبخیر اتفاق می

ای، پسماند قبل از مرحلهگیرد. در فرآیند تثبیت در شیشه دوکن انجام میکردن و تکلیس پسماند هر دو در داخل ذوب

شه )معمولًا های ایجادکننده شیشود. سپس افزودنیکن، به داخل کلسیناتور و یا تبخیرکننده تغذیه میورود به ذوب

 .[5] شوندکن تغذیه میشده به داخل ذوبه با پسماند تکلیسصورت خمیر شیشه( همرابه

به دلیل سطططح پرتوزایی بالای پسططماند، مواجه شططدن با مشططک ت تعمیر و نگهداری کلسططیناتور موردنظر باید دارای 

. مطابق جام شطططودراحتی انترین طراحی و حداقل تعداد قطعات متحرک باشطططد تا نگهداری و تعویط قطعات بهسطططاده

سی سیون در کوره دوار، به دلیل پیچیدگیبرر سینا سایر کورهها، کل سبت به  سماندهای ثانویه  دها و تولیهای کمتر ن پ

. در ابتدای کوره دوار، پسطماند مایع وارد شطده و پس از تبخیر کامل، پودر [6]انتخاب بهتری اسطت  ی کمتر،سططح بالا

ها، دمای ابتدای کوره کمتر بندی دمایی کورهحاصل شده مسیر کوره را طی کرده و کلسینه می شود. با توجه به ناحیه

ست )کمتر از سیون ا سینا سماند در ابتدای کوره در دماهای C° 200 از دمای کل سینتیک تبخیر پ ست  ضروری ا (. لذا 

بررسی شود تا زمان مورد نیاز تبخیر و اندازه ناحیه تبخیر کوره محاسبه شود. هدف از پژوهش حاضر   C° 200 کمتر از

سید و غلظت نیتریک دمای تبخیر اثرات بررسی سماندبر ا ست.  HLLWشده سازیشبیه مایع سینتیک تبخیر پ بوده ا

سینتیکی HLLW شدهسازیشبیهمایع پسماند یک نمونه  1جدول با توجه به  در این تحقیق بر  تهیه شد و مطالعات 

 انجام گرفت. روی آن
 .شده غیرپرتوزاسازیشبیه HLW ترکیب درصد اکسیدی پسماند .1دول ج

    HLW اجزای پسماند مقدار )درصد وزنی( HLW اجزای پسماند مقدار )درصد وزنی(

20 Na2O 1/1 SeO2 
   

                                                           
1High level liquid wastes (HLLW( 



 

3 

3 BaO 5/35 Cs2O 
   

6 Ce2O3 1/7 SrO    

2/5 Pr2O3 1 Y2O3    

12 Nd2O3 12 ZrO2    

4/75 La2O3 8/5 MoO3    

14 Fe2O3 1/75 MnO2 
   

2 NiO 0/15 Ag2O    

2/5 Cr2O3 0/20 CdO    

1/3 P2O5 0/20 SnO2    

 

 . روش کار 2

 مواد و تجهیزات  1.2

سدیم نیترات سیم نیترات، ایتریم نیترات، آهن نیترات،  ستران سید، ا سدیم مولیبدات، نئودمیم اک سزیم  ،مواد مورد نیاز: 

زیرکونیم نیترات، پرازئودمیم نیترات، کروم نیترات، سطططریم   Merck ,نیترات، منگنز نیترات، نیکل نیترات از شطططرکت

 تهیه شد. CDHلانتانیم اکسید از شرکت   SIGMA-ALDRICH ,از شرکت نیترات، باریم نیترات

سطتفاده شطد )خریداری ا 97-12-1103-44آون آزمایشطگاهی مدل برای تبخیر از های مورد نیاز: تجهیزات و دسطتگاه 

شرکت بهدادشده ا شگاهیآزماترازو  برای اندازه گیری وزن از(. ز  شد )خریداری  M254Aiمدل یجیتالی د ی ستفاده  ا

 .(BELاز شرکت شده 

 هاشیوه انجام آزمایش  2.2

شبیه سی اثر دما، شده سازیبرای تهیه محلول  سیم جهت برر ستران سید، ا سدیم مولیبدات، نئودمیم اک شامل  مواد 

کل نیترات ،نیترات، سطططدیم نیتراتنیترات، ایتریم نیترات، آهن  زیرکونیم نیترات،  ,سطططزیم نیترات، منگنز نیترات، نی

باریم نیترا ید   ت وپرازئودمیم نیترات، کروم نیترات، سطططریم نیترات،  تانیم اکسططط یب درصطططد لان  HLLWطبق ترک

دسططتگاه حل گردید و سططپس در اسططید نیتریک mol/L 1 محلول mL 200راکتور بوشططهر، در شططده سططازیشططبیه

 دست آمد.قرار داده شد و محلول یکنواختی به اولتراسونیک

 HLLWاسید مواد نامبرده شده طبق ترکیب درصد ی اثر غلظت نیتریکشده جهت بررسسازیبرای تهیه محلول شبیه

شهر، در حجمسازیشبیه سیدنیتریک mol/L 5/0 ،1 ،2 ،4های محلولدر  mL 30های شده راکتور بو حل گردید و  ا

  قرار داده شد و محلول یکنواختی به دست آمد. دستگاه اولتراسونیکسپس در 

شبیه های تبخیرآزمایشبرای انجام  شر مدرج  یک در شدهسازیمحلول  شدب شر قرار  ریخته  سنج داخل ب  .گرفتو دما

 های دما، جرم و حجم محلولپارامتربار بشطططر از آون خارج گردید و هر ده دقیقه یک برای بررسطططی سطططینتیک تبخیر

 شد. گیریاندازه

 .بحث و نتایج3

 HLLWشده سازیشبیه مایع بررسی اثر دما بر سینتیک تبخیر پسماند  .1.3

 ،C° 110 ،120ف )روی دماهای مختل دمای آزمایش )آون( ،WLHLجهت بررسطی اثر دما بر سطینتیک تبخیر محلول 

است. نتایج  بررسی این  mol/L 1 هااسید در تمامی نمونهنیتریک گردد که غلظتتنظیم می ( 180، 160، 140 ، 130

  ارائه شده است. 4تا  1های اثر در شکل
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با یابد که به دلیل افزایش نرخ تبخیر محلول جرم محلول کاهش می 180به  C°110 با افزایش دما از 1مطابق شطططکل 

ها جرم مطابق انتظار کاهش پیدا کرده اسططت. ی محلولبا افزایش زمان آزمایش در همه (.2)شططکل افزایش دما اسططت

شطططدن و پایین بودن برای تمامی دماها کام  هموار بوده و این به علت طولانی بودن زمان خشطططک زمان-منحنی جرم

زمان یک ناحیه کاهشی با شیب زیاد و یک ناحیه پ تو وجود _در منحنی جرم .[7] وجود آمده در توزین استنوسان به

محلول بوده و  1یابد. ناحیه اول مربوط به تبخیرشطططود ناحیه پ تو کاهش میدارد که هرچه دمای آزمایش بیشطططتر می

 .[9, 8] شودنامیده می 2کردنناحیه دوم مربوط به تبخیر آب باقیمانده از رسوبات است که ناحیه دوم ناحیه خشک

 تایج نشان دادنها با استفاده از یک دماسنج در داخل محلول انجام شد. گیری دمای محلول برای تمامی آزمایشاندازه

بخش  که)رسد و سپس روند تقریبا ثابتی را مشخصی میدمای دقیقه به  20 زمان در مدت ساخته شده دمای محلول

امه داشته و در ثابت تا زمانی که نمونه به صورت محلول است ادکند. این روند طی میتبخیر است(  فرایند ای ازعمده

 یابد.نهایت به دلیل خمیری شدن نمونه دما به طور ناگهانی افزایش می

 در کمتر از C°180 ای که کل روند تبخیر در دمای آزمایشیابد به گونهدمای آزمایش زمان تبخیر کاهش میبا افزایش 

کشد. ول میدقیقه ط 300بیش از  C°110این در حالی است که این میزان تبخیر در دمایافتد. دقیقه اتفاق می 130

 اهش یافت.کدرصد از جرم محلول  56و  21دقیقه به ترتیب  60، در مدت زمان 180و  C°110 به طور مثال در دماهای

کند که یافزایش پیدا م ,C°531 دمای نهایی نمونه خمیری شکل 180به  C°110 با افزایش دمای آزمایش از همچنین

 .[10] شودباعث کاهش بیشتر میزان رطوبت نمونه می

ستفاده از منحنی جرم شان  3شکل  آن درنتایج رم تعیین گردید که ، نرخ تغییرات انتقال جزمان-با ا ستاددن شده ا  .ه 

ط به دمای آون شطططود که به دلیل افزایش دمای ناگهانی محلول از دمای محیدر ابتدا تغییرات نرخ انتقال جرم زیاد می

زیرا نسططبت مایع  یابدیابد به مرور تغییرات نرخ انتفال جرم کاهش میکه دما افزایش میرغم اینباشططد. در ادامه علیمی

تر های مایع از محلول سططختشططود، سطططح تمای مایع با هوا کم شططده و جدا شططدن مولکولموجود در محلول کم می

 . [10] است تر باشد نقطه بیشینه نمودار بیشترشود. هرچه دمای آون بیششود و در نهایت تغییرات نرخ کمتر میمی

های اکسید کسیدهای نیتروژن با نامذکر است که ااست. لازم به 3های ناکسناشی از تبخیر آب و تولید گاز ،کاهش جرم

اسید به عنوان یک نیتریک .هستندگازهای خطرناک خروجی از صنایع پتروشیمی و سایر صنایع  یکی از ناکسیا ازت 

اسید در های این پژوهش نیز به دلیل وجود نیتریکمنبع مهم تولید گازهای ناکس شناخته می شود که در آزمایش

که به  دهدنشان می 4در شکل دست آمده ه ب نتایج .[11] ناپذیر استدرجه، تولید این گاز اجتناب 70دماهای بالاتر از 

 .یابدکند، بدیهی است که با گذشت زمان چگالی افزایش میمرور زمان نسبت جرم به حجم افزایش پیدا می
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اثر دمای آزمایش بر تغییرات جرم محلول پسماند  .1شکل 

 . 3HNOl mol/L  غلظت در با زمان WLHLشده سازیشبیه

 

اثر دمای آزمایش بر تغییرات دمای محلول پسماند  .2شکل 

 . 3HNO l mol/L در غلظتن با زما WLHLشده سازیشبیه

. 
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 HLLWشده سازیشبیه مایع بر سینتیک تبخیر پسمانداسید بررسی اثر غلظت نیتریک  .2.3

اسید وجود دارند، در این قسمت اثر غلظت های مختلفی از نیتریکبا غلظت HLLWبا توجه به اینکه پسماندهای 

های موجود در هایی با غلظت یکسان از نمکمحلول این فاکتور، بررسی اثر برایاسید بر نرخ تبخیر بررسی شد. نیتریک

منظور مقایسه بهتر نتایج، نرخ به اسید ساخته شد. نیتریک از (mol/L 5/0 ،1 ،2 ،4) های مختلفپسماند و در غلظت

   اندازه گیری شد. ( نیزگونه نمک و افزودنیبدون هیچ) آب مقطر تبخیر برای یک نمونه

نتایج به دست آمده از می باشد.  8تا  5های شکل نمودارطبق  C°130اسید در دمایتاثیر غلظت نیتریکنتایج بررسی 

زمان تبخیر و ناحیه پ تو  ،4 تا mol/L 1 اسید ازافزایش غلظت نیتریکبا  دهدنشان می (5شکل زمان )-منحنی جرم

ها تری نسبت به سایر محلولزمان تبخیر کوتاه mol/L 5/0. ولی محلول با غلظت داردکاهش ناچیزی  (کردنناحیه خشک)

 150در زمان  مثال به طوراسید است. نیتریککه این مسئله ناشی از تفاوت جرم ملکولی آب و  های بالاتر داردبا غلظت

 درصد است. 69، 71، 70، 76به ترتیب   mol/L 5/0 ،1 ،2 ،4های با غلظت دقیقه کاهش جرم در محلول

محدوده  mol/L 1 ،2 ،4 هایاسید تاثیر چندانی بر روند تغییر دمای محلول ندارد. در مورد غلظتتغییرات غلظت نیتریک

است. در محلول با غلظت  117تا  C° 103 کردن ازو در ناحیه خشک 103تا  C°80 تغییرات دما در ناحیه  تبخیر از

mol/L 5/0 کردن تغییرات دما ها است ولی در ناحیه خشکمحدوده تغییرات دما در ناحیه تبخیر مشابه سایر غلظت

داشته که ناشی از اخت ف دمای جوش میان آب  دما افزایش C° 4 هااست که نسبت به سایر غلظت 121تا  C° 5/99 از

 اسید است.و نیتریک

باشد لیتر میگرم بر میلی 39/1تا 06/1نیتریک اسید بین   mol/L 1 ،2 ،4های با غلظت محدوده تغییرات چگالی محلول

که از سایر لیتر گرم بر میلی 44/1تا  07/1اسید تغییرات چگالی بین نیتریک mol/L 5/0 ولی در مورد محلول حاوی

 .ها بیشتر استغلظت
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جرم محلول انتقال تغییرات  نرخ اثر دمای آزمایش بر .3شکل 

 mol/L 1 غلظت درمان با ز HLLWشده سازیپسماند شبیه

 3HNO. 

 

 

بر تغییرات دمای محلول پسماند  3HNOاثر غلظت  .6شکل 

 .C° 130 در دمای آزمایش با زمان WLHLشده سازیشبیه

 

اثر دمای آزمایش بر تغییرات چگالی محلول پسماند  .4شکل 

 . 3HNOl mol/L  غلظت دران با زم WLHLشده سازیشبیه

. 
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 گیری. نتیجه4

اثر دما جهت تثبیت در شیشه، در این پژوهش  HLLWبا توجه به اهمیت نرخ تبخیر در فرایند کلسیناسیون پسماند 

بر فرایند تبخیر بررسی شد. نتایج  (4تا  mol/L 5/0 ( و غلظت نیتریک اسید )در محدوده180تا  C° 110 )در محدوده

یابد و بیشترین تغییرات نرخ مربوط به ناحیه تبخیر با افزایش دمای آزمایش نرخ انتقال جرم افزایش مینشان داد که 

در دمای  HLLWشده سازیدر زمان ابتدایی نرخ تغییر جرم برای محلول پسماند شبیهاست به طوری که 

دهد با افزایش دما است که نشان می گرم بر دقیقه 0725/0و  157/0، 2307/0به ترتیب  110و  C180 ، 140°آزمایش

 3درصد و بیش از 2نرخ تغییرات جرم در زمان ابتدایی به ترتیب بیش از  180به  C° 110 و از 140 به C 110° از

 یابد.درصد افزایش می

مختلف های نتایج نشان داد که غلظت HLLWشده سازیاسید بر روند تبخیر محلول شبیهدر بررسی اثر غلظت نیتریک 

جرم برای  اتدر زمان ابتدایی نرخ تغییر هااسید تاثیر چندانی بر روند تبخیر محلول فوق ندارند طبق مقایسهنیتریک

، 115/0، 1213/0و آب مقطر به ترتیب  mol/L 5/0 ،1 ،2 ،4 هایدر غلظت HLWشده سازیمحلول پسماند شبیه

دهد تغییرات غلظت تاثیر چندانی بر نرخ تغییرات انتقال جرم است که نشان می گرم بر دقیقه 116/0و  1186/0، 125/0

 ندارد.
 تشکر و قدردانی. 5

ای ایران که این پروژه را حمایت مالی دانند از شرکت تمای و شرکت پسمانداری هستهنویسندگان بر خود لازم می

 نمودند کمال تشکر و قدردانی نمایند.
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 .C° 130 در دمای آزمایش با زمان WLHLشده سازیشبیه
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 °C آزمایش در دمای با زمان WLHLشده سازیپسماند شبیه
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